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Streszczenie w jezyku polskim

Praca zawiera wyniki badan diagnostycznych plazmy indukowanej nanosekundo-
wymi impulsami laserowymi w §rodowisku argonu pod ci$nieniem atmosferycznym.
Diagnostyka plazmy obejmowala wyznaczenie koncentracji swobodnych elektronéw
oraz temperatur: elektronowej, jonizacyjnej i wzbudzeniowych z osobna dla uktadu
atomoéw i jonéw argonu.

Koncentracja elektronéw i ich temperatura byly wyznaczane metoda laserowego
rozpraszania Thomsona. Z kolei, metody optycznej spektroskopii emisyjnej zostaty
uzyte do wyznaczenia temperatur wzbudzeniowych i jonizacyjnej a takze koncen-
tracji elektronéw uzywajac do tego celu odpowiednio wykreséw Boltzmanna i Sahy-
Boltzmanna oraz rozszerzenie Starka linii emisyjnych. W oparciu o warunki kwazi-
statyczno$ci, kwazi-jednorodnosci i kryterium McWhirtera zweryfikowano stan réw-
nowagi termodynamicznej plazmy na réznych etapach jej ewolucji. Ponadto, zbadano
wplyw impulsu prébkujacego w metodzie rozpraszania Thomsona na stan samej pla-

zmy.
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Streszczenie w jezyku angielskim
Thesis Abstract

The thesis concerns diagnostic of nanosecond laser-induced plasma in argon at at-
mospheric pressure. The results include electron concentration and electron tempera-
ture, excitation temperatures in argon atomic and ionic systems as well as ionization
temperature. The electron temperature and concentration were determined using the
laser Thomson scattering method while the optical emission methods were applied
for determining excitation and ionization temperatures and electron concentration. In
the latter case methods of the Boltzmann and Saha-Boltzmann plots and the Stark
broadening of emission spectral lines were utilized. Based on the quasi-static, quasi-
homogeneity and the McWhirter criteria, the state of plasma thermodynamic equili-
brium was verified at various stages of its evolution. Moreover, the effect of the sam-

pling pulse in the Thomson scattering method on the plasma state was investigated.
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Wstep

Spektroskopia plazmy indukowanej laserowo (ang. Laser-Induced Breakdown Spec-
troscopy, LIBS) jest powszechnie stosowana metoda analityczna stuzaca do okresla-
nia skfadu chemicznego ré6znego rodzaju prébek, niezaleznie od ich stanu skupienia.
Polega ona na zogniskowaniu wiazki lasera impulsowego, najczesciej nanosekundo-
wego, na badanym obiekcie, co w przypadku ciat statych i cieczy prowadzi do ablagji,
aw przypadku gazéw do przebicia elektrycznego. W obu przypadkach powstaje swie-
caca plazma skladajaca sie m. in. z atomoéw i jonéw pierwiastkéw badanej prébki. Cha-
rakterystyczne widmo takiej plazmy wykorzystywane jest wiadnie do analizy skltadu
chemicznego probki.

Mato skomplikowany uklad doswiadczalny — bez koniecznosci stosowania kosz-
townych i mato mobilnych systeméw prézniowych, prosty sposéb prowadzenia po-
miaréw, mozliwo$¢ wykonywania praktycznie nieniszczacych badan in situ, pelna au-
tomatyzacja procesu pomiarowego oraz otrzymywanie wynikéw w czasie rzeczywi-
stym sa tymi cechami, ktére decyduja o popularnosci LIBS i szerokim wachlarzu jej

zastosowan. Przykladowe zastosowania zostaly przedstawione w tabeli 1.

Analiza materiatowa technika LIBS, w zaleznosci od potrzeb, moze mie¢ charak-
ter jakosciowy lub ilosciowy. W analizie jakosciowej wystepowanie konkretnego pier-
wiastka w prébce bada sie poprzez identyfikacje w widmie powstatej plazmy linii
widmowych atoméw i jonéw tego pierwiastka. Z kolei analiza iloSciowa, czyli wyzna-
czenie koncentracji poszczegélnych pierwiastkéw, wymaga dokladnej analizy widma
plazmy ze wzgledu na natezenia wystepujacych w nim linii spektralnych. Natezenie
takich linii, pochodzacych ze stanéw wzbudzonych atoméw czy jonéw, nie zaleza bo-
wiem jedynie od koncentracji pierwiastkéw w plazmie, ale takze od wlasciwosci samej

plazmy.



Wstep

TaB. 1. Zastosowania metody analitycznej LIBS w nauce i przemysle.

Dziedzina Zastosowanie Ref.
Paleoklimat
rozréznianie suchych i wilgotnych okreséw w dziejach Ziemi poprzez = [2-6]
analize stosunkéw Mg/Ca i Sr/Ca, wyznaczanie Srodowisk depozycyj-
nych i proceséw sedymentacyjnych w tupkach, okreslanie zmiany pro-
porcji Mg/Ca w skorupach mieczakéw zamieszkujacych morza, ana-
liza diety organizméw z okresu permu i oligomiocenu na podstawie
badan skamielin i koprolitéw, diagnostyka duzych naciekéw skalnych
i koralowcéw w celu badania ewolugji klimatu
Mineralogia
poszukiwanie metali ziem rzadkich na podstawie analizy skladu pier- [7-10]
wiastkowego probek z doktadnoscia kilkuset ppm
Gornictwo
charakteryzowanie zt6z pod wzgledem rentownosci kopalni, analiza [11-19]
rdzeni wiertniczych, badania ewolucji i rozchodzenia sie zyt z16z po-
wstajacych ze skal macierzystych
Archeologia
Okres$lanie miejsca pochodzenia dzieta sztuki na podstawie analizy [20-23]
sktadu stosowanych barwnikéw, czyszczenie powierzchni i elewacji
obiektéw dziedzictwa kulturowego
Inzynieria ladowa
analiza wystepowania atakujacych konstrukcje chlorkéw w zaprawach  [24—26]
i zelbecie, badania granic faz zapraw
Metalurgia
analiza skfadu i chropowatosci gotowych wyrob6éw, badanie granic w = [27-36]
sieciach cementytowych, badanie efektéw spawania i napawania, ana-
liza wytwarzanych stopéw
Recykling
okreslanie sktadu segregowanych prébek [37]
Produkcja baterii Li-Ion i Ni-Cd
badania na obecno$¢ zanieczyszczen, badania w celu poprawienia ar-  [38—45]
chitektury baterii, badanie rozmieszczenia domieszek i ich wptywu na
sprawno$¢ baterii
Nanokropki a srodowisko
badanie toksycznosci i bioakumulacji Cd w roslinach wodnych po- [46]
wstatego z kropek kwantowych
Przemyst naftowy
analiza katalizatoréw m.in. na obecno$¢ S i C, badanie rozkltadu Pb  [47-52]
w katalizatorach z tlenku glinu, opracowywanie modeli transportu i
reaktywnosci
Energetyka jadrowa
badania rozkladu i glebokosci wnikania litu w tokamakach, bada- [53-57]
nie zanieczyszczen w $cianach reaktora, badania pierwiastkéw, w
tym ziem rzadkich, uwiezionych w szklano-ceramicznych odpadach
nuklearnych, okreslanie rozkladu uranu w mineratach o niewielkim
(< 0,3%) stezeniu
Biomedycyna
obrazowanie wielowarstwowe tkanek in situ [58-62]
Nauki biologiczne
badanie biodystrybucji czastek, badanie rozkladu pierwiastkéw §lado-  [63—71]

wych (nanoczastek) w tkankach zwierzat, badanie wnikania nanocza-
stek do komérek nowotworowych, badania na obecnoé¢ metali egzo-
gennych



Wstep 3

TaB. 1. Zastosowania metody analitycznej LIBS w nauce i przemysle.

Dziedzina Zastosowanie Ref.

Rolnictwo
badanie absorpcji i transportu metali w roslinach, badania na za- [y2—76]
warto$¢ pestycyd6éw, badanie drogi dystrybucji i miejsca akumulacji
mikro- i makroelementéw w roslinach

Kryminalistyka
nieniszczace badania prochu powystrzalowego z dowoddéw rzeczo- [77-83]
wych, analiza odciskéw palcéw, ustalanie przyczyn $mierci na podsta-
wie analizy strontu w zebach denatéw, sprawdzanie autentycznosci,
zabezpieczanie i zapobieganie falszowaniu zywnosci

Kosmonautyka
analiza skiadu skat na Marsie (fazik Curiosity) [84]

Jedna z ilosciowych metod LIBS jest metoda prébki wzorcowej [85]. W metodzie
tej sklad prébki badanej okreéla sie poprzez poréwnanie otrzymanego widma z wid-
mem z probki wzorcowej o dobrze okreslonym skfadzie pierwiastkowym, np. tech-
nika ICP-MS (ang. inductively coupled plasma mass spectrometry). Takie podejscie ma
oczywiScie ograniczone zastosowanie z uwagi na konieczno$¢ nieograniczonej liczby
probek wzorcowych. Inna metoda iloéciowa, wprowadzona 20 lat temu przez A. Ciuc-
ciego et al. [86], jest tzw. bezkalibracyjna metoda LIBS (ang. calibration-free LIBS, CF-
LIBS). W metodzie tej przyjmuje sie, ze powstala plazma znajduje sie w stanie lokal-
nej rownowagi termodynamicznej (LRT). LRT to taki stan plazmy, w ktérym rozklady
predkosci poszczegodlnych jej sktadnikéw oraz rozklady obsadzer jej stanéw jonizacyj-
nych i pozioméw energetycznych czastek sa opisywane ta sama temperatura zwana
temperatura plazmy. Na podstawie znajomosci temperatury plazmy, ciSnienia oraz
koncentracji wystepujacych w niej swobodnych elektronéw, i korzystajac z réwnan
stanu plazmy, mozna wyznaczy¢ jej sktad chemiczny, a w konsekwencji sktad che-
miczny badanej prébki. Analize iloSciowa coraz cze$ciej przeprowadza sie réwniez
poprzez poréwnanie widm eksperymentalnych z widmami syntetycznymi otrzyma-
nymi na zasadzie dopasowania temperatury plazmy, koncentracji swobodnych elek-
tronéw i wlasdnie jej skfadu chemicznego [87-89]. Widma takie uzyskuje sie uzywajac
rOéwnania stanu plazmy i réwnania transportu promieniowania oraz odpowiedniego
zestawu danych spektralnych, w tym prawdopodobieristw przejs¢ elektronowych dla
poszczegoblnych sktadnikéw — atoméw, jonéw i molekud.

Jeszcze w roku 2004 prognozowano [9o], ze w niedlugim czasie LIBS stanie sie
podstawowa technika analityczna, dystansujac takie techniki jak ICP-MS [91, 92] czy
ETA-AAS (ang. electro thermal atomization-atomic absorption spectroscopy) [93, 94]. Nie-
stety, pomimo znacznego wzrostu czulosci metody, czy to poprzez uzycie konfiguracji
z dwoma impulsami laserowymi (ang. double-pulse LIBS) [95] czy tez promieniowa-
nia laserowego o dlugosci fali rezonansowej z jednym z przejs¢ optycznych badanego

pierwiastka (ang. resonance-enhanced LIBS) [96], wyniki iloéciowe nadal obarczone sa



4 Wistep

duzymi niepewno$ciami. Czulo$¢, precyzja i dokltadnos¢ LIBS zaleza mianowicie od
wielu czynnikéw takich jak energia impulsu laserowego, prawidlowy dobér proce-
dur pobierania prébek, czas trwania pomiaru czy uklad zbierajacy sygnal optyczny,
ale takze niezbedna jest znajomo$¢ przestrzennego i czasowego zachowania plazmy.
Takimi czulymi wskaZnikami stanu plazmy sa koncentracja swobodnych elektronéw
oraz temperatura elektronowa, a ich wartosci maja decydujacy wplyw na obserwo-
wane widma — w tym na natezenia i ksztalty profili linii widmowych.

Temperatura elektronowa T, (réwna temperaturze wzbudzeniowej Ty, W warun-
kach plazmy w stanie LRT) wyznaczana jest metoda wykresu Boltzmanna (WB) na
podstawie catkowitych natezen linii widmowych, a koncentracja swobodnych elektro-
néw ne pochodzi z pomiaréw rozszerzenia Starka profili odpowiednich linii.

Analiza danych eksperymentalnych zazwyczaj dotyczy widm wycatkowanych po
objetosci plazmy i po odpowiednim oknie czasowym. Zatem uzyskane wartosci Ty,,p
i ne sa z zasady niedokladne, gdyz tak prowadzona analiza zaklada plazme jedno-
rodna, stacjonarna i izotermiczna. Jednak zadna z tych wiasciwosci zasadniczo nie do-
tyczy plazmy indukowanej laserowo, ktéra przeciwnie, ma charakter przejéciowy i jest
silnie niejednorodna. Dlatego, aby poprawnie wyznaczy¢ jej parametry, konieczne sa
pomiary z czasowa i przestrzenna zdolnoscia rozdzielcza. Te pierwsze realizowane
sa z uzyciem bramkowanych detektoréw $wiatta, jak kamery CCD ze wzmacniaczem
obrazu, za$ tych drugich dokonuje sie poprzez zastosowanie odwrotnej transformaty
Abela do zmierzonych widm. Metoda inwersji Abela opiera sie gléwnie na zaloze-
niach symetrii osiowej badanej plazmy i jej optycznej cienkosci, ktére to zatozenia

stanowia dodatkowe wymagania odno$nie warunkéw eksperymentalnych.

Ograniczona wiarygodno$¢ wynikéw iloSciowych uzyskiwanych metoda LIBS jest
przede wszystkim zwiazana z niepewno$ciami systematycznymi wynikajacymi z za-
fozenia plazmy w stanie LRT. Weryfikacja doswiadczalna tego zalozenia wymaga jed-
nak kompleksowych pomiaréw wszystkich istotnych parametréw — temperatur wbu-
dzeniowej, jonizacyjnej i elektronowej oraz koncentracji elektronéw. Czeéciowo pro-
blem ten zostal podjety w pracach O. Barthélemy’ego [97], G. Cristoforettiego [98]
i J. Lamiego [99]. Jednak w przewazajacej wiekszosci prac weryfikacja stanu LRT pla-
zmy sprowadza sie wylacznie do weryfikagji tzw. kryterium McWhirtera [100]. Kryte-
rium to podaje minimalna koncentracje elektronéw potrzebna do tego aby, dla zadanej
temperatury elektronowej, rownowaga pomiedzy procesami wzbudzenia i relaksacji
zachodzita dzieki nieelastycznym zderzeniom z elektronami z pominieciem proceséw
radiacyjnych. Co charakterystyczne, niemal zawsze a priori jako T, przyjmuje sie Tyyp.

Inaczej do problemu podeszta A. Mendys [101, 102]. Mianowicie, stosujac metode
rozpraszania Thomsona wyznaczylta, w sposéb niezalezny od widma emisyjnego, Te
i ne w plazmie indukowanej promieniowaniem laserowym na skutek ablacji prébek

aluminium znajdujacych sie w powietrzu pod ci$nieniem atmosferycznym. Pomiary
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te pozwolity jej ustali¢, ze kryterium McWhirtera jest spelnione dla sktfadnikéw meta-

licznych prébki (glin, magnez, zelazo) i to dla czaséw krétszych niz 1,5 — 2,0 ps.

Gléwnym celem niniejszej pracy sa badania poréwnawcze plazmy indukowanej la-
serowo w argonie pod ci$nieniem atmosferycznym za pomoca niezaleznych od siebie
metod spektroskopii emisyjnej i laserowego rozpraszania Thomsona, w kontekscie jej
wiadciwosci, w szczeg6lnosci istnienia stanu lokalnej réwnowagi termodynamiczne;.

Badania tu opisane sa odpowiedzia na zapotrzebowanie ,spotecznosci LIBS” na we-
ryfikacje wynikéw otrzymywanych metodami emisyjnymi za pomoca innych metod
diagnostyki plazmy. Jednoczeénie badania te sa kontynuacja badan prowadzonych od
10 lat w Zakladzie Fotoniki IFU]J, ktére do tej pory koncentrowaty sie na wprowadze-
niu techniki rozpraszania Thomsona do kanonu metod diagnostycznych plazmy typu
LIBS.

Praca sklada sie z 6 rozdzialéw. W rozdziale I przedstawiono podstawowe wia-
domosci o plazmie, metodach jej modelowania i generacji przy pomocy impulséw
laserowych oraz przedyskutowano przestanki wystepowania stanu LRT w plazmie.
W rozdziale II oméwiono podstawy fizyczne optycznej spektroskopii emisyjnej pla-
zmy i metody wyznaczania jej parametrow — temperatury, koncentracji swobodnych
elektronéw i jej skltadnikéw chemicznych. Rozdziat III poswiecony jest oddziatywa-
niu promieniowania laserowego z plazma, w szczegélnosci rozpraszaniu $wiatla la-
serowego na plazmie oraz zaburzeniu plazmy zwiazanemu z tym oddziatywaniem.
W rozdziale IV przedstawiony jest uklad doswiadczalny i metodyka pomiaréw. Roz-
dzial V zawiera szczegotowy opis poszczegdlnych doswiadczen wraz z ich wynikami.
W koricu rozdziat VI zawiera wnioski ptynace z przeprowadzonych badan. W do-
datku A opisano procedury i program stuzacy do wykonywania odwrotnej transfor-

magcji Abela.






Rozdzial 1

Plazma indukowana laserem

I.1. Plazma i wielkoSci ja charakteryzujace

Poczatek badan zjonizowanych, rozrzedzonych gazéw siega konca XIX wieku, kiedy
to William Crookes w roku 1879 opisywat ,,czwarty stan materii” [103]. Nazwe plazma
wprowadzili do literatury w 1929 roku Lewi Tonks i Irving Langmuir [104], ktérzy zaj-
mowali sie oscylacjami w wytadowaniach elektrycznych.

Obecnie, plazme definiuje sie jako przewodzacy gaz bedacy mieszanina atomoéw,
jonéw (dodatnich oraz ujemnych), elektronéw i fotonéw, ktérego dynamika wynika
z oddziatywan elektromagnetycznych. Jako cato$¢ plazma jest obojetna elektrycznie
i charakteryzuja ja kolektywne zachowania czastek, bedace wynikiem diugozasiego-
wego charakteru sit kulombowskich.

Ponad 99,999% materii we Wszech§wiecie, dostepnej obserwacjom, wystepuje w po-
staci plazmy [105]. Na Ziemi naturalnie wystepuje ona stosunkowo rzadko, gtéwnie
pod postacia wyladowan atmosferycznych i zérz polarnych. Gtéwnym powodem ta-
kiego stanu rzeczy jest zbyt niska temperatura oraz zbyt duza gesto$¢ materii, co nie
sprzyja jej naturalnemu powstawaniu. W sposéb sztuczny, w warunkach laboratoryj-
nych, plazme otrzymuje sie¢ m. in. w wyladowaniach tukowych [106] i jarzeniowych
[107]. Plazma towarzyszy réwniez reakcjom termojadrowym w urzadzeniach typu To-
kamak [107] i mozna ja generowaé za pomoca silnych wiazek laserowych, jak to ma
miejsce np. w National Ignition Facility [108].

Plazma jako calo$¢ powinna by¢ neutralna elektrycznie, dlatego tez koncentracja
elektronéw n, powinna by¢ réwna sumie koncentracji wszystkich jonéw n; z, o stopniu

jonizacji Z. Te zalezno$¢ opisuje rownanie kwazineutralnosci

ne =)y niz-Z, (L1)

gdzie suma zawiera wszystkie sktadniki plazmy.
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Chociaz jako catos$¢ plazma jest obojetna elektrycznie to jednak w dostatecznie ma-
tej skali istnieja fluktuacje fadunku powodujace powstanie lokalnego potencjatu elek-
trycznego, ktérego zasieg oddzialywania zalezy od koncentracji n. i temperatury Te
elektronéw. Odleglo$¢, na ktérej elektrony poddawane sa wptywowi tego pola, na-

zywa sie dtugosciqg Debye’a Ap, i wyraza sie wzorem

/80k37e
= . I.
AD e 2 ( 2)

Elektrony znajdujace sie¢ wewnatrz sfery Debye’a (czyli w kuli o promieniu réwnym

Ap) oddzialuja z poszczegdlnymi elektronami. Natomiast na odlegtoSciach wiekszych
od Ap dominuja zachowania kolektywne. Liczba elektronéw Np znajdujacych sie

w sferze Debye’a wynosi

4 4 (eokgTe\Y?
ND — gn/\D Tle — §7T <né/382 . (13)
Plazme mozna opisywaé w sposob statystyczny, jeSli Np > 1 lub tzw. parametr pla-
zmy
- <1 (L)
§= neAd, ' 4

Innymi stowy, érednia odleglo$¢ miedzy elektronami d. = ;73 < Ap.
Na skutek zaburzenia neutralnos$ci plazmy pojawia sie sita dazaca do przywrdcenia
tego stanu. Elektrony wykonuja drgania wokét ciezszych od nich jonéw. Takie oscyla-

cje fluktuacji koncentracji elektronéw zachodza z tzw. czestoscig plazmowaq wpe

Nee?
I . I.
pe \/ Mego (L5)

Jony réwniez moga wykonywa¢ oscylacje, jednak z uwagi na ich duzo wieksza

mase, a co za tym idzie mniejsza ruchliwos¢, oscylacje te zachodza na duzo mniejszej
czestosci.

Na skutek zderzen z czastkami neutralnymi, kolektywne oscylacje elektronéw sa
ttlumione. Aby tlumienie to bylo stabe, czestotliwos$¢ zderzen elektronéw z czastkami
neutralnymi vn. powinna byé mniejsza niz czestotliwos¢ ich oscylacji

Wpe

e (L6)

Vne < Vpe =

lub innymi stowy, czas pomiedzy zderzeniami z czastkami neutralnymi e = 1/vne
powinien by¢ dtuzszy od czasu zderzefi pomiedzy elektronami i jonami Tpe
27

The > Tpe = o (I.7)
pe
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Dystans jaki czastki plazmy przebywaja w czasie Tpe to droga dyfuzji

A = /DT, (L.8)

gdzie D to stata dyfuzji. Dla plazmy mozna przyjaé, ze w procesie dyfuzji gtéwna role
odgrywaja rezonansowe zderzenia atoméw z jonami, podczas ktérych dochodzi do
przeniesienia fadunku. w takim przypadku stata dyfuzji D, [m?/s| przyjmuje postaé
[98]

kT

_2.1021
D, =3-10 M

(L.9)

gdzie kg T, [eV] to energia kinetyczna czastek ciezkich o temperaturze T., n [m 3] i Ma
to odpowiednio koncentracja jonéw i masa pierwiastka A znormalizowana do masy
wodoru. Dla zderzeri pomiedzy jonami w stanach jonizacyjnych i oraz i’ stata dyfuzji

D;y [m?/s] mozna wyznaczy¢ przyjmujac kulombowski model zderzeri [¢8]:

(kBTC)S/Z
2222\ /ManesIn A’

gdzie z,z' to fadunki zderzajacych sie jonéw, InA to tzw. logarytm kulombowski,

Dy = 1,29 -10°

(L.10)

ktérego wartos¢ dla plazmy laserowej wynosi (wszystkie jednostki w ukladzie SI)

[109]

(kBTe)3/ 2
e3\/ne |’

Minimalna odlegtos¢, na jaka moga zblizy¢ sie dwa elektrony, przy ktérej energia

InA =1In 127{83/2 (L11)

kinetyczna jest réwna energii potencjalnej, nazywana jest dtugosciqg Landaua

o2

= L
47T€0kBTe ( 12)

AL

Dla plazmy indukowanej laserem w argonie, w ktérej ne = 2,75 - 102 m~3,

Te = 25000K, warto$ci wymienionych wyzej parametréw sa przedstawione w tabeli
L1.

Tas. I.1. Charakterystyczne wielkosci opisujace plazme. Ich wartosci zostaty podane dla
przypadku 1. = 2,75-102¥ m =3 i T, = 25000K.

Parametr wartosé
dtugos¢ Debye’a AD 2,08-108m
liczba elektronéw w sferze Debye’a Np 10
parametr plazmy g 0,4
czestos¢ plazmowa wpe 2,96 - 1013 rad/s
czas miedzy zderzeniami Tpe 2,12-10 135
stala dyfuzji D, 5,93 m?/s
droga dyfuzji A 1,12-107%m
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Wiasnosci plazmy w duzej mierze okreslone sa przez n. i T,, a ich wartosci dla

r6znego typu plazmy, w tym PIL, zostaly przedstawione na rysunku I.1.

10°

10

10°

10°

temperatura elektronéw T, [K]

10°

10°

czgstos¢ plazmowa w,, [rad/s]

10° 10’ 10° 10" 10" 10" 10"
T T T T T T T
10°m 10" 10" 10°  10° 10°* 10
L w '?clnizrr?;ku HoSWiadCZenis - 10°
z fuzjg
jadro 10°
mgtawice Stonca <
N korona wysokotemperaturowa - 102 o,
stoneczna PIL o
btyskawice %
biate §
- karty, = 10’ <
wiatr wytadowanie niskotamperaturowa — an2 %
? . N, =10
stoneczny jarzeniowe PIL ®©
atmosfera 2
| Stonca - 10° o
Q
przestrzen ' g
miedzy- ptomien generator ]
gwiezdna MHD
. plazma = 10"
metali
€028 alkalicznych
10°m  10°m 10*m 10°m A,=10°m
] ] ] ] ] ] ] ] ] = 1072
10° 10° 10° 10" 10" 10" 10" 10* 107 10*° 10%

koncentracja elektronéw n, [m?]

Rys. I.1. Wartosci ne i T dla roznego typu plazmy. Ciagte linie oznaczaja miejsca o danej
dtugosci Debye’a Ap, przerywane o danej liczbie elektronéw w sferze Debye’a Np. Na
podstawie Fig. 2, str. 12 [110]

10



Rozdzial I Plazma indukowana laserem 11

I.2. Procesy atomowe i radiacyjne w plazmie

Plazma jest Zrédlem silnego promieniowania, ktérego emisja, absorcja i transport
zaleza od zachodzacych w niej proceséw atomowych — promienistych i zderzenio-
wych. Wzgledne znaczenie kazdego z tych procesow w danym momencie zalezy od
lokalnych wiasciwosci plazmy, takich jak temperatura, stopien jonizacji oraz koncen-
tracja elektronéw, jonéw i fotonow.

Procesy atomowe zachodzace w plazmie zwykle dzieli si¢ na 3 gléwne typy wyni-

kajace z przejs¢ elektronéw:

(a) pomiedzy stanami swobodnymi (ang. free-free),

(b) pomiedzy stanami zwiazanymi a swobodnymi (ang.bound-free) oraz

(c) pomiedzy stanami zwiazanymi w atomach, jonach i molekutach (ang. bound-
bound)

I.2.1. Procesy free-free

Przejscia typu free-free to przede wszystkim promieniowanie hamowania (PH, niem.
bremsstrahlung) i proces do niego odwrotny (OPH, ang. inverse bremsstrahlung), ktére sa
przedstawione schematycznie na rys. I.2. PH to proces, w ktérym elektron porusza sie
w polu kulombowskim innego fadunku, zwykle jonu, doznaje przyspieszenia na sku-
tek zakrzywienia toru jego ruchu, a nadmiar energii zostaje wyemitowany w postaci
promieniowania. Z kolei OPH zachodzi gdy elektron znajduje sie w polu jonu i absor-
buje foton, co prowadzi do wzrostu jego energii kinetycznej. OPH jest podstawowym

procesem prowadzacym do podgrzewania plazmy indukowanej laserowo.

e .\ e \ hv=E'-E

7= " 7 =
E' v & ET

Rys. I.2. Schemat proceséw promieniowania hamowania (a) i odwrotnego promieniowania
hamowania (b). Elektron e~ znajdujacy sie w polu potencjatu jonu emituje/pochtania
foton o energii hv réwnej réznicy jego poczatkowej E i kofcowej E’ energii kinetyczne;.

Symbolicznie, opisane procesy PH i OPH mozna przedstawi¢ w postaci

AT +e (E)= A" +e (E) +hy, (L.13)

11
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gdzie réznica energii kinetycznej elektronu AEy, = E — E’ odpowiada energii hv
wyemitowanego badz zaabsorbowanego fotonu.
O ilosci pochtanianego promieniowania o czestotliwosci v[Hz] w procesie OPH,

zaleznym od temperatury T[K], informuje wsp6iczynnik absorpgji [111]*

1 Z2n.m; hv
XOPH [m] =3,7-10"* fj/ [1—exp< K Tﬂ Stfr (L.1g)

gdzie Z to stan jonizacyjny (Z = 0 dla atomu, Z = 1 dla pojedynczego jonu, etc.),

ne,ni [m 3] to koncentracje elektronéw i jonow, ¢ to wspolezynnik Gaunta, sto-
sowany jako kwantowa poprawka podczas klasycznych obliczeri absorpcji i emisji.
W omawianym przypadku g¢r ~ 1.

Moc promieniowania emitowanego przez plazme w wyniku przejsé free-free z jed-
nostkowej objetosci w jednostkowy kat brylowy i przypadajaca na jednostkowy prze-

dziat czestotliwosci, podaje wspétczynnik emisji w postaci [109]:

w _ 16 (aa9)’En | En hv
m3 sr rad s—l)} 3 \3rx kgT exp “keT Me EZ naz,  (L.15)

gdzie hv to energia fotonu, 1,7 to koncentracja ciezkich czastek typu a w stanie joni-

ex (V) [(

zacyjnym Z.

I.2.2. Procesy bound-free

PrzejScia pomiedzy stanami zwigzanymi a swobodnymi (bound-free) prowadza
do jonizacji badZ rekombinagcji. Jonizacja moze zachodzi¢ na drodze zderzeri z elek-
tronami (EJ, ang. electron impact ionisation), fotojonizacji (FJ, ang. photoionization) lub
autojonizacji (AJ, ang. autoionisation).

Procesem odwrotnym do jonizacji zderzeniowej jest tréjcialowa rekombinacja (3CR,
ang. 3-body recombination), czyli proces w ktérym biora udziat dwa elektrony i jon, przy
czym jeden elektron wiaze sie z jonem tworzac neutralny atom. Oba procesy zostaly

zobrazowane na rysunku I.3 i mozna je zapisa¢ jako

e +A=AT 42 (L.16)

Dla argonu, przekrdj czynny ojon na tego typu jonizacje (ze stanu podstawowego)

Toryginalnie podany w systemie CGS, rézniacy sie czynnikiem liczbowym réwnym 3,7 - 108 i przyj-
mujacy koncentracje w [cm~3], podawat wynik w [cm™1]

12



Rozdzial I Plazma indukowana laserem 13

(b) e
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Rys. 1.3. Schemat jonizacji spowodowanej zderzeniem z elektronem (a)
i tréjciatowej rekombinacji (b).

w zaleznosci od energii kinetycznej elektronu oraz odpowiedni wspoétczynnik szyb-

kosci jonizacji
KE(Te) = (oon®) = | on(0)0e(0)do, (L17)
gdzie predkosci dane sa rozkltadem Maxwella-Boltzmanna (M-B)
3/2 2
3 Me MV 3
fe(v)d’v = <2nkBTe> exp <2kBTe) d’v

nie 3/2 2 me’UZ
= 4 ,d
"Qmﬁ ”W@ﬂ>”

zostaly przedstawione na rysunku I.4. Warto zauwazy¢, iz pomimo progowej warto-

Sci przekroju czynnego na jonizacje (15,75eV), istnieje niezerowa wartos¢ szybkosci
jonizacji dla temperatur nizszych, co spowodowane jest istnieniem grupy elektronéw
w rozkladzie M-B o energiach przewyzszajacych energie jonizacji.

Wspotezynnik szybkosci jonizadji kf;(Te) mozna przedstawi¢ w przyblizonej formie

[113]

7 em®]  1,64-107° Cex  xz[eV] .
EMWJ_WMNM]W<MM» (119

gdzie xz to potengjal jonizacyjny czastki w stanie jonizacyjnym Z.
Wspétczynnik szybkosci dla procesu odwrotnego, czyli 3CR, mozna wyznaczy¢
z zasady réwnowag szczeg6lowych na podstawie znanej szybkosci jonizacji k%] (i vice

versa). Gotowa formuta podana jest w pracy Thum-Jaegera et.al. [114] i wynosi

6 2907.1 —27
cm! } B ,97 - 107 ¢y (L19)

we(Te) [ ~ (TefeV]) (xz[eV])(4,88 + Te[eV]/ xz[eV])’

S

13
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Te [K]
10* 10° 10° 10
10719 El T T T 171 \\ T T 1T 171 \ T T T 1 11 \E 10715
I T IR~ 2 NSRStk e i —-16
10720 | 4%
i {107 =
EL0ME 110718 E
g i i NE
S10-2 | 107® =
; {1020
-23 | E
10 ] 02
10—24 7\ Lo L L1 \7 0—22
100 10! 10? 103"1

E [eV]

Rys. I.4. Przekr6j czynny na jonizacje argonu Ojon na drodze zderzenia z elektronem w zaleznosci
od energii kinetycznej elektronu (linia przerywana) [112], oraz szybko$¢ jonizacji w zderzeniach
z elektronami (linia ciagta) w funkgji temperatury.

gdzie oznaczenia sa identyczne jak w (1.18), {z to liczba elektronéw na ostatniej po-
wloce. Z uwagi na udzial 3 czastek, proces 3CR zachodzi gltéwnie przy duzych kon-
centracjach elektronéw i w stosunkowo niskich temperaturach.

Fotojonizacja oraz proces do niej odwrotny, promienista rekombinacja (PR, ang.

radiative recombination), zostaly zilustrowane na rysunku I.5 i przestawione w postaci
A+hv=A"+e (E), (I.20)

gdzie E oznacza energie kinetyczna uwolnionego elektronu.

—
(a) € /
-0 PR ORN -
hv . ~ . ~ e
¢ @7 & o ¢ @7 &
! AJEEY ! AJEEY
W 1 L ! LI
“ LA v LA
v e . L g
~ ’ ~ ’
-~ -~
b e
() PO -® .
* -~ * -~
¢ @7 & . ."s\
P AR Y AR Y
- O ! " "
e Y ., “ "y
.~ . .~
[N gt [P
~ ’ ~ ’

Rys. I.5. Schemat fotojonizacji (a) i promienistej rekombinacji (b).
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Proste oszacowanie przekroju czynnego na fotojonizacje z powtoki K atomu o licz-
bie atomowej Z i masie m podat Salzmann [115]

7/2

4~5~5/2 2 1 >
ox(v) = { omatZ°2°/2 [mc?/ (hv)] dla hv > |Eg| (L21)

0 dla hv < |Ex| ’

gdzie Eg to energia wiazania.

Dla procesu FJ energia padajacego fotonu musi by¢ wieksza niz energia wiaza-
nia elektronu (energia jonizacji). W przypadku argonu, energia jonizagji jest réwna
Eionar =~ 15,76 €V [116]. Natomiast energia fotonu o diugosci fali Aj,s = 532nm, czyli
drugiej harmonicznej lasera Nd:YAG, ktéry byl wykorzystywany w badaniach, wy-
nosi zaledwie 2,33 eV. Oznacza to, ze niemozliwa jest fotojonizacja ze stanu podstawo-
wego argonu na drodze absorpcji pojedynczego fotonu, a jedynie poprzez absorpcje
wielofotonowa (przynamniej 7 fotonéw). Za to istnieje niezerowe prawdopodobien-
stwo fotojonizacji ze stanéw wzbudzonych.

Proces PR polega na wychwycie swobodnego elektronu przez jon. W tym przy-
padku nadmiar energii jaka ni6st elektron, zostaje wyemitowany w postaci fotonu.
Wspétczynnik szybkosci jonizacji w tym procesie dla jednokrotnie zjonizowanego ar-
gonu w zaleznosci od Te[eV] podat Li [117]

cm’

kpr(Te) [s} =

T T 1-b—biexp(—Tr/Te) T 1+b+by exp(—T2/ Te) -1
£ {1 —€ 11 —€ , (L
T, ( + T, + T (I.22)

gdzie odpowiednie wspéiczynniki wynosza: a = 5,234 - 10713, p = 2,203; b; = 6,752 - 1073;
To = 6,059 - 10>, T; = 3,123; T, = 136,8.

Autojonizacja to proces, w ktérym podczas relaksacji elektronu na nizsza powtoke

x

réznica energii pomiedzy powlokami nie jest emitowana w formie fotonu, tylko jest
przeznaczana na uwolnienie elektronu z powtoki walencyjnej. Procesem odwrotnym
jest dielektryczna rekombinacja (DR, ang. dielectronic recombination), podczas ktorej
elektron faczy sie z jonem, a nadmiar energii zostaje przeznaczony na wzbudzenie jed-
nego z dolnych stanéw nowopowstalego atomu. Oba procesy zostaly przedstawione
na rysunku L6.

Wspétczynnik szybkosci procesu DR zostal podany przez Shulla [118] i wynosi
? T T
kor(Te) [Cm] = AaTe 2 exp (—°> - [1 + Bgiexp (—1)] , (123)
S T Te

e

gdzie temperatura podana jest w kelwinach, a wartosci odpowiednich statych wyno-
sza Agi = 1,00-1073; Bg; = 5,00-1073; Tp = 3,20 - 10°; T; = 3,10 - 10°.
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16 Rozdzial I Plazma indukowana laserem
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Rys. 1.6. Schemat procesu autojonizacji (a) i odwrotnej do niego dielektrycznej
rekombinacji (b).

Zwiazana z przejéciami free-bound emisja promieniowania opisywana jest wspot-

czynnikiem emisji [109]

32 (wap)®Eq [ En \? hv 74 Z2Ey
Ebf(l/>—? 3v3n \keT exp ko nezﬁexp ks T naz, (1.24)

Z,an

gdzie n, 7 to koncentracja ciezkich czastek typu a o fadunku Z, a n jest gléwna liczba
kwantowa poziomu na ktéry zachodzi przejécie.

Z powyzszych rozwazan wynika, ze widma wspoétczynnikéw emisji w przypadku
przejsé free-free i free-bound maja charakter ciagly, w sposéb zlozony zaleza od kon-
centracji czastek i temperatury plazmy. Jak sie okazuje, w warunkach plazmy badanej
w tej pracy emisja promieniowania zwiazana jest gtéwnie z promieniowaniem ha-
mowania PH i tréjciatowa rekombinacja 3CR. Natezenie widma tego promieniowania
silnie roénie wraz ze wzrostem koncentracji elektronéw i maleje wraz ze wzrostem

temperatury, co w mozna poda¢ w postaci
econt(V) = eg(v) +ep(v) o n—gé(v, Te,z=1), (L.25)
VTe
gdzie ostatnie przyblizenie stuszne jest dla plazmy argonowej w zakresie temperatur
8-10°K +20-10°K, a ¢(v,Te,z = 1) to tzw. wspétczynnik Bibermana [119] rzedu
jednosci.

I.2.3. Procesy bound-bound

Przejscia bound-bound pomiedzy stanami zwiazanymi elektronéw prowadza do zmia-

ny obsadzenia stanéw energetycznych atoméw lub jonéw. w plazmie zachodzi to
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Rozdziat I Plazma indukowana laserem 17

w wyniku wzbudzenia (WE) lub deekscytacji (DE) spowodowanych zderzeniem z elek-
tronem, oraz w wyniku emisji spontanicznej (ES) lub rezonansowej fotoabsorpcji

(RF). Schematycznie procesy te zostaly przedstawione na rysunku L7.
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Rys. L7. Schemat rezonansowej fotoabsorpcji (a), emisji spontanicznej (b), wzbudzenia (c)
i deekscytacji spowodowanej zderzeniem atomu/jonu z elektronem (d).

W procesach WE i DE podczas zderzei atoméw i jonéw z elektronami, energia
elektronéw zostaje odpowiednio zmniejszona lub zwiekszona. R6znica energii zostaje
przeznaczona na wzbudzenie ciezkich czastek, badz tez ich deekscytacje. Podczas tych
zderzeni nie dochodzi jednak do emisji promieniowania, a jedynie do zmiany energii
elektronéw.

Emisja badZ absorpcja promieniowania zachodza podczas proceséw ES oraz RE
Emisja spontaniczna jest naturalnym procesem, podczas ktérego wzbudzone czastki
powracaja, po charakterystycznych dla nich czasach relaksacji, do stanu podstawo-
wego. Towarzyszy temu wygenerowanie kwantu promieniowania o energii réwnej
réznicy energetycznej pomiedzy stanem wzbudzonym a podstawowym. Szybkos¢
tego procesu opisana jest przez wspotczynnik Einsteina Aj; [s~1]. Dla przejscia optycz-
nego j — i, o sile oscylatora [120]

2mevidmt®
fij = = GRS, (1.26)

gdzie t jest operatorem polozenia elektronu, przybiera on posta¢ [109]

_ 2né g fij
= sty
T meceg g AJZi’

(I.27)

gdzie g;, gj to wagi statystyczne dolnego i gérnego poziomu, A;; to dtugos¢ fali pro-

mieniowania odpowiadajaca przejéciu j — i.

17



18 Rozdzial I Plazma indukowana laserem

Tlosciowo proces RF opisuje wspétczynnik Einsteina na absorpcje B;;[m - kg~!] [109]:

TS 8 dhemee” T '

Wsp6tcezynnik emisji promieniowania ¢;;(v) dla przejs¢ typu bound-bound, czyli wsp6t-
czynnik emisji linii spektralnej zwiazanej z przejSciem pomiedzy konkretnymi sta-

nami, dany jest jako [109]:
gji(v) = LTF(V)AjithiTlZi exp <—]> , (I.29)

gdzie T'(v) to profil linii w funkcji czestotliwosci, nZ to koncentracja czastek typu a
i stopniu jonizacji Z, UZ(T) to funkca podziatu czastek a o stopniu jonizadji z, E; to

energia gornego poziomu.

I.3. Modelowanie plazmy

I.3.1. Model magnetohydrodynamiczny

Wiasnosci plazmy wynikaja z wlasnosci czastek, ktére w niej wystepuja i dominu-
jacej roli oddziatywarn kulombowskich pomiedzy nimi. Na poziomie mikroskopowym
doktadny opis plazmy sprowadza sie do §ledzenia zmian potozen i predkosci kazdego
rodzaju czastek, co mozna otrzymac z réwnania Fokkera-Plancka. Okazuje sie jednak,
ze identyczne rezultaty ([121, 122]) dla zjonizowanego gazu mozna dosta¢ wykorzy-

stujac prostsze w obliczeniach kinetyczne réwnanie Boltzmanna [123]

of; of; F of;\ (9f;
o (%) ) = ()L

gdzie f;(r,v,t) jest funkcja rozkladu czastek rodzaju j, zdefiniowana w ten sposoéb, ze
fj(r, Vv, t)d3r d3v jest liczba tych czastek w chwili t, w elemencie objetosci d®r wokét
punktu r i o predkosciach w elemencie d3v wokét predkosci v.

Drugi i trzeci skladnik lewej strony réwnania (I.30) opisuja odpowiednio wptyw
niejednorodnosci i zewnetrznych sit makroskopowych. Prawa strona tego réwnania
to tzw. calka zderzeniowa Boltzmanna. Opisuje ona zmiane funkcji rozkltadu na sku-
tek wszelkiego typu zderzen, elastycznych i nieelastycznych, w ktérych udziat biora
czastki typu j. Gdy plazma znajduje sie w stanie catkowitej réwnowagi termodyna-
micznej, to zderzenia nie zmieniaja funkcji rozktadu, (9f;/at) ,q = 0, i przybiera ona
posta¢ rozkladu Maxwella. Réwnanie (I.30) jest trudnym problemem matematycznym
i jego Scisle rozwiazanie istnieje tylko dla szczeg6lnych przypadkow.

Kinetyczny, mikroskopowy opis plazmy mozna jednak zdecydowanie uproéci¢ wpro-
wadzajac wielko$ci makroskopowe, bedace srednimi odpowiednich wielko$ci mikro-

skopowych po rozktadzie predkosci. W ten sposéb dochodzi sie do zasad zachowania

18



Rozdziat I Plazma indukowana laserem 19

masy, pedu i energii odpowiednio jako zerowy, pierwszy i drugi moment réwna-
nia Boltzmanna [123]. Tego rodzaju opis ma charakter hydrodynamiczny, a z uwagi
na wystepujace pola elektromagnetyczne nazywany jest opisem magnetohydrodyna-
micznym (MHD). Réwnania MHD uzupelnione o réwnanie ciagtosci pradu i réwnania

Maxwella stanowia kompletny zestaw réwnan opisujacych plazme.

I.3.2. Model zderzeniowo-radiacyjny

Najwazniejszym momentem réwnania Boltzmanna jest moment zerowy, ktéry spro-
wadza sie do réwnania ciaglosci
on ji

ot

+V. <Tl]',iV7,i) = Rj,i/ (I.31)

gdzie V;-j,i = [vjif(v)d®v to srednia predkos¢ dryfu, a R;; oznacza funkcje zrédtowa
bedaca réznica pomiedzy szybkoscia produkgji i destrukgji czastek typu j w stanie i.
Zestaw réwnan (I.31) dla wszystkich rodzajow czastek i dla wszystkich ich sta-
néw nazywany jest modelem zderzeniowo-radiacyjnym. W przypadku plazmy stacjo-
narnej (v?’i = 0) oraz przyjmujac, ze zmiana obsadzeri stanéw dokonuje sie gtéwnie
w wyniku proceséw promienistych i zderzen z elektronami, réwnanie (I.31), opisujace

zmiane liczby czastek typu j w okreSlonym stanie i, przyjmuje postaé

dn ji
dt

= — Y [(njiAik — njxAxi) + (n],iBix — 1, Bii)o (vig)
iZi

+ nen]-,,-<c7ikv> — nen]’,k<0—kiv>]- (1.32)

Dwa pierwsze skfadniki opisuja odpowiednio spadek i wzrost liczby czastek w da-
nym stanie na skutek emisji spontanicznej z i do tego stanu, z prawdopodobieristwami
danymi przez wspoétczynniki Einsteina Aj;, Ax;. Kolejne dwa sktadniki opisuja zmiane
obsadzenia stanu na skutek emisji wymuszonej i absorpgji, ktérych to prawdopodo-
bieristwa podane sa wspétczynnikami Einsteina By, By; a gesto$¢ pola promieniowania
na odpowiedniej czestotliwosci rezonansowej v wynosi p(vj). Ostatnie dwa sktad-
niki odpowiadaja za spadek i wzrost obsadzenia danego stanu na drodze zderzen
z elektronami o koncentracji ne przy przekrojach czynnych oy, oy; i wspétczynnikach
szybkosci przejsé (oyv).

Jak widag, takie podejscie wymaga znajomosci ogromnej liczby statych atomowych,
co w praktyce jest niemozliwe, a ponadto istniejace dane sa najczesciej obarczone
olbrzymimi niepewno$ciami siegajacymi nawet 50%.

Z tych to wzgledéw do opisu wiasnosci plazmy powszechnie stosowane sa metody
tizyki statystycznej przy zatozeniu okreslonego stanu réwnowagi termodynamicznej

rozwazanej plazmy.
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20 Rozdzial I Plazma indukowana laserem

I.3.3. Model termodynamiczny

Réwnowaga termodynamiczna to taki stan, w ktérym entropia ukladu przyjmuje
warto$¢ maksymalna, a jego parametry — temperatura, ci$nienie czy sktad chemiczny
— sa state w calej objetosci. Dodatkowo, prawdopodobieristwo zajscia jakiegokolwiek
procesu jest réwne prawdopodobieristwu zajécia procesu odwrotnego, co bezposred-
nio wynika z zasady réwnowag szczegétowych.

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

tropii wynika, ze:

¢ rozklady predkosci kazdego ze sktadnikéw plazmy sa opisane rozkladem Max-
wella, a koncentracja czastek danego rodzaju, majacych szybkosci w przedziale

(v, v+ dv) wynosi

3/2 2
Y L __mr 2
dn(v) =n (27TkBTkin> exp ( szTkin> 47 do, (L33)

gdzie m i n to odpowiednio masa czastki i ich catkowita koncentracja, Ty, ozna-

cza ich temperature kinetyczng,

¢ rozklad czastek danego rodzaju — atoméw, jonéw badz molekut — o koncentracji
1, na poszczegodlne poziomy energetyczne o energiach E; jest okreslony prawem

Boltzmanna

Si E; )
n=n—=>——exp | — , I
u(Twzb> P ( kBTwzb ( 34)

gdzie g; to waga statystyczna poziomu, Ty, oznacza temperature wzbudze-

niowq, a U(T,p) to funkcja podziatu

u(Twzb) = Zgl exp (_ Ei > 7 (135)

kB Twzb

¢ koncentracje skladnikéw plazmy w kolejnych stanach jonizacyjnych okresla prawo

Sahy-Eggerta

nz41 n. — 2uZ+1 (Tjon) 27TmekBTjon 3/2 ox _w
nzy € uZ(Tion) hZ p kBTion ’

(1.36)

gdzie Uz 1, Uz to funkcje podziatu czastek dla odpowiednich stanéw jonizacyj-
nych, EZ to energia jonizacji czastki w stanie jonizacyjnym Z, §xZ to tzw. obnize-
nie energii jonizacji, a Tjon jest temperatura elektronéw, jednak w celu odréznie-
niu jej od temperatury elektronowej wystepujacej w rozpraszaniu Thompsona

bedzie ona nazywana temperaturq jonizacyjng,

¢ koncentracje poszczegélnych sktadnikéw reakcji chemicznych powiazane sa pra-

wem Guldberga-Waagego (tzw. prawo dzialania mas),
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Rozdzial I Plazma indukowana laserem 21

* gestos¢ spektralna promieniowania przypadajaca na jednostkowa powierzchnie

okreslona jest prawem Plancka

2hv? 1
I(v,Ty) = L
przy czym T, to tak zwana temperatura promieniowania,
* wystepujace w powyzszych prawach temperatury sa identyczne, tzn.
Txin = Twab = Tion =T,=T, (138)

gdzie T jest temperatura plazmy.

I.4. Lokalna réwnowaga termodynamiczna

Dla rzeczywistej plazmy stan CRT jest nieosiagalny chociazby ze wzgledu na emisje
promieniowania na zewnatrz. Taka emisja implikuje brak réwnowagi pomiedzy pro-
cesami emisji i absorpcji fotonéw czyli naruszenie wagi* Plancka, a to moze réwniez
prowadzi¢ do naruszenia pozostatych wag.

Jezeli jednak energia tracona na skutek promieniowania jest mata w poréwnaniu
z energia bioraca udzial w zderzeniach, to wagi Maxwella oraz Bolzmanna i Sahy po-
zostaja w réwnowadze, a elektrony, jony i czastki neutralne osiagaja rownowage w tej
samej temperaturze, tzn. T = T, gdzie T, i T, to odpowiednio temperatura elektro-
noéw i czastek ciezkich. Ten ostatni przypadek nosi nazwe réwnowagi izotermiczne;j.

Stan plazmy w ktérym wszystkie wyzej wymienione wagi, za wyjatkiem wagi
Plancka, sa w réwnowadze nazywany jest stanem lokalnej réwnowagi termodyna-
micznej (LRT).

Natomiast, jesli tylko niektére poduklady statystyczne sa ze soba w réwnowadze,
to méwimy o czes$ciowej lokalnej réwnowadze termodynamicznej (cLRT). Przy czym
cLRT moze zaréwno oznacza¢, ze rozklad Boltzmanna stosuje sie tylko do stanéw
wzbudzonych, a obsadzenie stanu podstawowego jest inne, niz wynikajace ze stanu
LRT, jak i to, ze pomimo ze elektrony i czastki ciezkie maja makswellowskie rozktady
predkosci to opisywane sa one ré6znymi temperaturami kinetycznymi czyli Te # T..

Zagadnienie réwnowag termodynamicznych w plazmie bylo szczegétowo dysku-
towane w pracy van der Mullena [125] i pracy habilitacyjnej Pokrzywki [126]. Dla
przypadku plazmy indukowanej laserowo problem ten zostat oméwiony przez Cri-

stoforettiego [98].

2van der Muller [124] nazwal waga poréwnanie tempa (liczby proceséw w jednostce czasu) zacho-
dzacych proceséw i proceséw do nich przeciwnych
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22 Rozdzial I Plazma indukowana laserem

I.4.1. Przeslanki wystepowania LRT w plazmie

Stan LRT plazmy oznacza, ze dystrybucja energii w plazmie — wzbudzenia i relak-
sacje pomiedzy poziomami — zachodzi na drodze nieelastycznych zderzen z elektro-
nami. W swoich pracach, McWhirter [100], Griem [127] i Hey [128], przyjeli, ze aby
plazma pozostawala w stanie LRT, szybko$¢ proceséw zderzeniowych musi dziesie-
ciokrotnie przewyzsza¢ szybko$¢ proceséw promienistych. Prowadzi to do warunku
na minimalna koncentracje elektronéw n!Y przy zadanej temperaturze potocznie na-

zywanym kryterium McWhirtera

w

4 2,55-10Y7
Ne > Mg | =—"—F+—

(8)

gdzie AE,; to najwieksza réznica energii pomiedzy sasiednimi poziomami w ato-

[m T[K](AEum[eV])?, (139)

mie/jonie, (g) to wspdtczynnik Gaunta uwzgledniajacy poprawki kwantowomecha-
niczne, ktérego wartosci mozna znalez¢ np. w pracy van Hoofa [129] i sa przedsta-
wione jako funkcja temperatury na rysunku 1.8. W przypadku omawianej plazmy
indukowanej laserem, gdzie temperatura siega ~ 10°K, przyjmuje on warto$¢ bliska
jednosci.

Temperatura T, [eV]

10% 10° 10? 10! 10° 10' 10* 10° 10* 10°
115 1 1 1 1 1 1 1 1 1

14 F

13

]
= -
1,2

11

1,0

1 1 1 1 1 1 1 1 1
10° 10* 10*> 10° 10* 10° 10®° 107 10® 10° 1

Temperatura T, [K]

o
T
S

Rys. 1.8. Wspétczynnik Gaunta opisujacy poprawki kwantowe do przej$¢ typy free-free w za-
leznosci od temperatury, na podstawie [129].

Nawet jesli réwnanie (I.39) jest spelnione, to w przypadku szybko ewoluujacej pla-
zmy, réwnowaga termodynamiczna miedzy elektronami i atomami nie jest osiagnieta.

Powodem tego jest fakt, iz elektrony nie maja czasu na termalizacje czastek ciezkich.
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Jednak, jesli zmiana parametréw plazmy nastepuje w sposéb odpowiednio wolny, to

plazma jest uwazana za kwazi-stacjonarna i spelnia stosowne kryterium:

<1,

Te(l‘, t+ Tre) - Te (I‘, t) ' <1 (1.40)

Te(r, t)

Ne(r, t + Tre) — 1e(1, t)
ne(r, t)
gdzie T jest czasem relaksacji zadanym przez najwolniejszy proces dazacy do po-
nownego ustalenia sie LRT w przypadku zaburzenia z kwazi-stacjonarnego LRT. Za-
zwyczaj, ten proces odnosi sie do uzyskania réwnowagi z poziomem podstawowym
1 6,3 1010

Tre[s] = e G} = ”e[m_3]fnm @ AEu[eV]y/ (kgTe)[eV] exp (

AE,;[eV]
<kBTe>[ev1)' (L.41)

gdzie dla plazmy argonowej, 0 e = 2,75-10%m =31 T, = 25000K, czas ten wynosi
11,9 ns (stale atomowe: patrz tabela V.3). W powyzszym réwnaniu zaklada sie catkowi-
cie zjonizowana plazme oraz zaniedbywalna samoabsorpcjie. W przypadku jonizacji
czesciowej, rownanie (I.41) nalezy pomnozy¢ przez czynnik nyz,1/(nz +nz41), tak jak
to pokazat Drawin [130].

W przypadku przejSciowej i niejednorodnej plazmy, dodatkowo trzecie, ostatnie
kryterium musi by¢ spelnione. Ustala ono, iz na drodze dyfuzji A (1.8) atoméw i jonoéw

w czasie relaksacji zmiana opisujacej ja parametréw jest niewielka

Te(x,t) — Te(x + A, t)
Te(x,t)

ne(x, t) — ne(x + A, t)
ne(x,t)

' <1, < 1L (L.42)

Dla podanego powyzej czasu relaksacji droga dyfuzji wynosi 2,66 - 107*m, co jest
znacznie wieksza wartoscia niz oszacowana uprzednio droga dyfuzji liczona w opar-
ciu o czas pomiedzy zderzeniami, ktéra wynosi 1,12 - 10~° m.

Sktad plazmy argonowej zaleznosci od temperatury elektronowej w stanie LRT zo-
stal wyliczony numerycznie przez K. S. Drellishaka ze wspétpracownikami [131]. Wy-

niki dla przypadku ci$nienia atmosferycznego zostaly przedstawione na rysunku Lg.

I.5. Plazma indukowana laserem

Jak byto wspomniane, w skiad plazmy wchodza m.in. atomy, jony i elektrony. Dla-
tego tez, aby w ziemskich warunkach wytworzy¢ plazme, nalezy doprowadzi¢ do
jonizacji atomoéw. Jednym ze sposobéw jest wykorzystanie laseréw impulsowych, po-
niewaz zapewniaja one odpowiednio duze natezenie potrzebne do zajscia procesu.

W przypadku osrodka gazowego, duze natezenie Swiatta prowadzi do uwolnienia
elektronéw przede wszystkim w procesie wielofotonowej jonizacji. Tak powstate swo-
bodne elektrony pierwotne sa nastepnie przyspieszane przez wiazke laserowa w pro-
cesie odwrotnego promieniowania hamowania, dzieki czemu ich energia kinetyczna
zwieksza sie. Wysokoenergetyczne elektrony zderzaja sie z atomami, co prowadzi

do powstania elektronéw wtérnych, a proces nazywany jest jonizacja kaskadowa lub
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Rys. I.9. Koncentracja sktadnikéw plazmy argonowej pod cisnieniem atmosferycznym w sta-
nie LRT w zaleznosci od temperatury elektronéw w skali logarytmicznej (a) i liniowej (b);

gdzie ne, ng, ny, ny, ns, ng to odpowiednio koncentracja elektronéw, atoméw, jondw
pojedynczych, ..., poczwérnych. Na podstawie [131].

przebiciem i w efekcie powstaje plazma. W powstatej plazmie, dzieki istnieniu swo-
bodnych fadunkéw i generowanych przez nie mikropdl elektrycznych, energia joniza-
gji atomu/jonu jest mniejsza niz dla izolowanej czastki, jest to tzw. obnizenie poten-
cjatu jonizacji dx. Fakt ten sprawie, ze w istniejacej juz plazmie fatwiej dochodzi do
kolejnych aktéw jonizacji.

Dla podtrzymania plazmy, energia czerpana z promieniowania laserowego musi
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przewyzszac straty, ktére sa spowodowane przez elastyczne i nieelastyczne zderze-
nia elektronéw z innymi czastkami, ucieczke elektronéw poza obszar oddziatywania
z wiazka oraz ich rekombinacje z jonami.

W celu oszacowania gestosci mocy potrzebnej do zainicjowania przebicia w argo-
nie przyjmijmy, ze rozmiar atomu Ar to promieni orbity jego elektronu walencyjnego
twal = 106 pm [132]. Natezenie lasera impulsowego o dlugosci fali Swietlnej 532 nm
i czasie trwania impulsu 6ns, potrzebne do wywolania przebicia, wynosi wéwczas
1,23 - 10° W /cm?. Rzeczywista wartos¢ jest jednak znacznie wieksza, gdyz dostarczona
energia musi doprowadzi¢ do jonizacji wielofotonowej, kaskadowej i do wyréwnania
strat, a takze jest zalezna od ci$nienia gazu. Opis procesu przebicia i progowe war-
tosci natezenia potrzebnego do jego zajécia w réznych gazach zostaty przedstawione
w pracach [133, 134]. W przypadku argonu pod ci$nieniem atmosferycznym, stosujac
promieniowanie laserowe o dlugosci fali 530nm i dtugosci impulsu 28ns oraz so-
czewki o ogniskowej f = 18,4 mm, wartos¢ progowa natezenia przy ktérym dochodzi
do przebicia jest rzedu 8 - 101 W/cm? [135].

Powstala plazma emituje silne promieniowanie elektromagnetyczne, ktérego cha-
rakter ulega zmianie w trakcie jej ewolucji. Na samym poczatku, gdy w plazmie do-
minuja wysokoenergetyczne elektrony swobodne, widmo promieniowania jest w za-
sadzie widmem ciaglym — wynikajacym z promieniowania hamowania i rekombi-
nacji. Nastepnie, po ustaniu impulsu lasera, elektrony traca energie i coraz bardziej
uwidaczniaja sie linie widmowe pochodzace od jonéw. W dalszej kolejnosci, wraz
ze spadkiem temperatury, nastepuje rekombinacja elektronéw z jonami, natezenie li-
nii jonowych spada, roénie za to natezenie linii atomowych. Na samym koricu, gdy
wszystkie jony z elektronami zrekombinuja, a atomy deekscytuja, plazma przestaje
$wieci¢. Przyktadowe widma plazmy na kilku etapach jej ewolugji zostaly przedsta-

wione na rysunku .10

12 cob ®)  linie Ar 1l 12t (@© linie Ar |

10 sob 1 ot ]

8 40F 1 15f ]
304 ]

Natezenie wzgledne
(o]

.t

1 O 1 O 1 1
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Dtugosé fali [nm]
Rys. L.10. Przyktadowe widma laserowej plazmy argonowej wytworzonej pod ci$nieniem atmos-

ferycznym po czasie 10ns (a), 100ns (b) i 1000ns (c) przy energii 26 m]J i czasie trwania
impulsu 8 ns.
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26 Rozdzial I Plazma indukowana laserem

W przypadku ciat statych oraz cieczy proces powstawania plazmy jest bardziej zto-
zony. Poszczegoblne etapy jej ewolucji w przypadku ciata stalego dla impulsu nanose-
kundowego sa zilustrowane na rysunku L.11. Elektrony swobodne (w przypadku izo-
latoréw i pétprzewodnikéw sa one generowane w poczatkowych chwilach oddziaty-
wania z wiazka poprzez przeniesienie ich z pasma walencyjnego do pasma przewod-
nictwa) transportuja energie $wiatla w glab materialu w formie ciepta. W zaleznosci
od czasu trwania impulsu, tj. dla laseréw nanosekundowych lub piko- i femtosekun-
dowych, o$wietlany obszar prébki moze ulec stopieniu, zagotowaniu, a nastepnie od-
parowaniu, badz tez moze doj$¢ od razu do sublimacji materiatu. W przypadku gwat-
townego wrzenia moze dojs¢ do oderwania kawatkéw badanej probki od powierzchni
macierzystej, czyli do fragmentacji. Po usunietym materiale, w miejscu oddzialywania

z wiazka, pozostaje krater. Proces ten nazywa sie ablacjq. Generacja plazmy z powsta-

IRRE2

OQO

} } } g } —
fs ps ns MS ms t

Rys. L.11. Etapy ewolucji plazmy powstatej w procesie ablacji wiazka nanosekundowa. Po-
wstanie swobodnych elektronéw, jonizacja wielofotoniwa (a); podgrzewanie podtoza
i elektronéw (b); rozwdj plazmy, ekranowanie impulsu laserowego, ekspansja fali ude-
rzeniowej (c); ochtodzenie, rekombinacja plazmy (d); tworzenie nanoczastek (e).

tych zablowanych atoméw nastepuje w podobny sposéb jak w przypadku przebicia
w gazie.

Powstata plazma ekspanduje i ekranuje badana probke od wplywu promieniowania
laserowego. Pod koniec, gdy elektrony zrekombinuja z jonami z wychtodzonej materii,
moga zaczaé tworzy¢ sie klastry, a potem nanoczastki, ktérych sklad jest identyczny
jak sklad materii z ktérej powstata plazma.

Energia potrzebna do zajscia procesu ablacji i wygenerowania plazmy zalezy w du-
zej mierze od rodzaju materialu. Przykladowo, do wytworzenia plazmy przy po-
wierzchni plytki miedzi, za pomoca lasera Nd:YAG o dlugosci fali 532nm i czasie

trwania impulsu 6 ns, potrzebne jest natezenie 1,67 - 10° W /cm? [136].
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Ewolucja plazmy

Ewolugcje plazmy tuz po jej powstaniu mozna podzieli¢ na dwa gltéwne etapy a) gdy
jeszcze oddziatuje z impulsem laserowym, oraz b) po jego ustaniu czyli w warunkach
braku dostarczania energii z zewnatrz. Dokladny opis teoretyczny proceséw zacho-
dzacych w trakcie ewolugji plazmy zostat zaprezentowany w podreczniku Zel’dovitcha
i Raizera [137] oraz w artykule przegladowym Phuoca [133].

W pierwszym etapie nowopowstala plazma, gdy jeszcze oddziatuje z impulsem la-
sera, zwieksza swdj rozmiar, gtéwnie w kierunku soczewki ogniskujacej, przyjmujac
ksztalt podtuzny o symetrii osiowej. Do wytlumaczenia takiego zachowania plazmy
uzywa sie jednego z trzech modeli: i) modelu fali przebiciowej, ii) modelu radiacyj-
nego lub iii) modelu fali detonacyjne;j.

W modelu fali przebiciowej przyjmuje sie, ze przebicie w ognisku soczewki naste-
puje zanim jeszcze natezenie impulsu osiagnie maksimum. Dalszy wzrost natezenia
powoduje przebicia w kolejnych rejonach, coraz blizej soczewki skupiajacej, a wiec
coraz dalej od jej ogniska. W ten spos6b o ekspansji plazmy decyduja elektrony uwal-
niane w procesie jonizacji kaskadowej.

Z kolei, model radiacyjny przewiduje, ze ekspansja plazmy zdominowana jest pro-
cesami radiacyjnymi. Zgodnie z tym modelem, plazma podgrzewana jest do tempera-
tur setek tysiecy kelwinéw i emituje silne promieniowanie (réwniez w glebokim ultra-
fiolecie) dla ktérego sama jest przezroczysta. Promieniowanie to dochodzac do sasia-
dujacego z plazma zimnego gazu powoduje jego podgrzanie, co sprawia, ze zaczyna
absorbowaé promieniowanie laserowe i powstaje kolejna warstwa plazmy. W efekcie
granica plazmy przesuwa sie w strone soczewki.

Wedlug modelu fali detonacyjnej, chtodny gaz otaczajacy plazme jest podgrze-
wany przez powstala fale uderzeniowa. Poniewaz powstata plazma jest podgrzewana
do ogromnych temperatur to nastepuje szybki wzrost ciSnienia powodujacy jej eks-
pansje. W sytuacji gdy proces przebiega wystarczajaco szybko, powstaje fala uderze-
niowa rozchodzaca sie we wszystkich kierunkach z predkoscia naddzwiekowa. Fala ta
na swojej drodze doprowadza do podgrzania i jonizacji chtodnego gazu, ktéry zaczyna
pochiania¢ energie impulsu laserowego co znowu powoduje jej ekspansje w kierunku
soczewki ogniskujacej wiazke laserowa.

Model przebiciowy dobrze opisuje poczatkowy etap ewolucji plazmy generowanej
za pomoca lasera z wiazka gaussowska o duzej mocy i z uzyciem soczewki o dtu-
giej ogniskowej. Jednak w przypadku impulséw laserowych o mniejszych mocach,
ewolucje plazmy na tym wstepnym etapie, lepiej opisuja modele radiacyjny i fali de-
tonacyjne;.

Po ustaniu impulsu lasera plazma nadal ekspanduje, a wraz z nia propaguje po-
wstata fala uderzeniowa, charakteryzujaca si¢ podwyzszonymi temperatura i cisnie-
niem. Za nia za$ biegnie obszar o obnizonym ci$nieniu. Czolo rozprzestrzeniajacej sie

fali uderzeniowej doprowadza do podgrzania i jonizacji napotkanego, chlodnego gazu.
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28 Rozdzial I Plazma indukowana laserem

Jednoczesnie jej wnetrze spowalnia i ochladza sie na tyle, ze proces jonizacji gwaltow-
nie maleje i w efekcie fala uderzeniowa oddziela sie od §wiecacej plazmy i odtad obie
ewoluuja oddzielnie. Zachowanie fali uderzeniowej opisuje sie bardzo czesto modelem
Sedova-Taylora [138], ktéry zaktada, ze w nieskoriczenie krétkiej chwili czasu z punk-
towego Zrédla uwolniona zostaje skoficzona iloé¢ energii. Pomijane sa jednoczes$nie
cinienie i temperatura otoczenia. Zgodnie z tym modelem powstaje fala sferyczna

propagujaca na zewnatrz, ktérej promiefi wynosi

Eo 1/5
R =a () 5 (L43)
Pg

gdzie Ey to energia uwolniona podczas eksplozji, pg to gestos¢ gazu otaczajacego
punkt wybuchu, « to bezwymiarowa stata.

Do opisu ewolugji centralnej czesci plazmy mozna zastosowaé model ekspansji adia-
batycznej catkowicie zjonizowanego gazu, ktéry rozprzestrzenia sie w prézni [139]. Na
podstawie prawa zachowania masy mozna stwierdzié, ze koncentracja swobodnych
elektron6w zalezy od rozmiaru plazmy, maleje jak 71, o 3, a wsp6tczynnik szybkosci

zaniku elektronéw, powodowany ta ekspansja

dne _4
R = | = £ L
eksp < dt )eksp & ( 44)

Z ekspansji adiabatycznej wynika tez, ze T, oc t~3(*1)

, gdzie wspoétczynnik adia-
baty s wynosi 5/3 dla gazéw jednoatomowych i 7/5 dla dwuatomowych.

Oproécz ekspansji, na zmiane 7. i T W czasie, maja réwniez wplyw procesy rekom-
binacji promienistej i trdjcialowej rekombinacji zderzeniowej. Odpowiednie wspél-
czynniki szybkosci zaniku elektronéw dane sa w postaci [139]

d
R, = <£> = —aynen;, a =2,7-10"0Z*T %%, (I.45)
r

d
Racr = <£e> = —ascrnini,  ascr = 9,210 ¥ 23T 2 In /72 + 1, (1.46)
3CR

gdzie T, wyrazone jest w eV, a 11, i n; w m~°. Dla przypadku plazmy indukowanej

laserowo wiodaca role odgrywa tréjciatowa rekombinacja zderzeniowa [139].
Przyjmujac odpowiednie zaleznosci Te(t) i ne(t) dla przypadku ekspansji adiaba-

tycznej okazuje sie, ze wspotczynnik szybkosci zaniku elektronéw Racr przyjmuje

stala wartos$¢ niezalezna od czasu
R3CR(t) = RSCR = const.

Na tej podstawie mozna stwierdzi¢, iz za spadek koncentracji elektronéw poczatkowo
odpowiedzialna jest ekspansja plazmy, a dopiero pézniej trdjciatowa rekombinacja
zderzeniowa, co zachodzi gdy energia kinetyczna swobodnych elektronéw spadnie

ponizej energii jonizacji.
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Rozdziat I Plazma indukowana laserem 29

Jak sie okazuje, juz niewielka warto$¢ R3cr moze znaczaco wptynaé na zmiane tem-
peratury elektronéw bez zmiany ich koncentracji, co moze objawia¢ sie wolniejszym
ochladzaniem sie plazmy niz wynikaloby to z modelu adiabatycznego.

Model adiabatycznej ekspansji PIL jest modelem przyblizonym, dajacym jakosciowe
wyobrazenie o jej zachowaniu. Dokladniejszy opis ewolucji parametréw opisujacych
plazme i jej ksztalt mozliwy jest przy uwzglednieniu, oprécz proceséw atomowych,
réwniez réwnan magnetohydrodynamicznych. Modelowanie zjawisk przebicia w ga-
zie wykonali Ghosh i Mahesh [140] oraz [141], a ewolucje ksztaltu powstatej plazmy
badano w pracach [142-144].

Wyniki modelowania jak i obserwacji pokazuja, ze plazma poczatkowo przybiera
podtuzny (w kierunku wiazki lasera), tezkowaty ksztatt i szybko przechodzi w struk-
ture o dwoch lub trzech maksimach nateZzenia Swiecenia. Nastepnie rozszerza sie
gléwnie w kierunku prostopadltym, przybierajac ksztalt bardziej sferyczny. W koncu,
po kilkunastu mikrosekundach, tworzy toroidalna, wirujaca forme. Plazma ochta-
dza sie irozrzedza az do osiagniecia rtwnowagi z otaczajacym ja gazem, co ma miejsce

po kilkudziesieciu/kilkuset mikrosekundach.
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Rozdziatl 11
Optyczna spektroskopia emisyjna

Plazma indukowana laserowo jest Zrodltem Swiatla, ktérego natezenie i rozklad
spektralny ewoluuja w czasie, w takt zmian zachodzacych w samej plazmie.

Dlatego tez oczywistym jest wykorzystanie metod optycznej spektroskopii emisyj-
nej (OSE) do diagnostyki PIL. Podstawowa zaleta OSE jest jej nieinwazyjnos¢, tzn. sam
pomiar nie zakléca stanu badanej plazmy. Innymi waznymi cechami OSE sa stosun-
kowo prosty i mato kosztowny uklad pomiarowy oraz mozliwo$¢ rejestracji promie-

niowania w szerokim zakresie spektralnym, od UV do bliskiej podczerwieni.

II.1. Réwnanie transportu promieniowania

Wielkosdciami lokalnie zwiazanymi ze stanem os$rodka (plazmy) w punkcie x sa
wspotczynnik emisji €(v,x) i absorpcja x(v, x). Niestety, wielkosci tych nie da sie
zmierzy¢ w sposOb bezposredni, gdyz pomiarowi podlega jedynie natezenie promie-
niowania dochodzacego do obserwatora, wysumowane po calej drodze obserwacji, co

zobrazowane jest na rysunku IL.1.

I(v,x) L (v, x) +dI(y,x)
I(v,0) 4: : v,

[l o $
I i b

|
[
< |
T

Rys. I.1. Propagacja $wiatfa przez o$rodek aktywny optycznie.

Zmiane natezenia I(v, x) promieniowania wyemitowanego przez osrodek (plazme)

na drodze dx mozna opisa¢ za pomoca réwnania transportu [109]
dI(v,x) = ¢e(A,s)dx — x(v)I(v, x)dx. (IL.1)

31



32 Rozdzial II Optyczna spektroskopia emisyjna

Natezenie Swiatta przechodzacego przez plazme moze by¢ zatem wzmocnione, po-
przez emisje promieniowania na drodze wiazki, lub tez moze dozna¢ ostabienia, po-
przez absorpgje i rozproszenie.

Zakladajac o$rodek jednorodny, natezenie $wiatta po przebyciu drogi L wynosi

Iv,L) = Dv)e™ i((ml_e—m,
= lo(v)e™® i((z)[l e_T(V)}, (IL.2)

gdzie Ip(v) = Ip(v,x = 0) to poczatkowa wartos¢ natezenia, a T(v) = «(v) - L nazy-
wane jest gruboscia optyczna oérodka.
W przypadku gdy mamy do czynienia z oSrodkiem optycznie cienkim, czyli gdy

7(v) < 1ie ™) =~ 1 —1(v), to natezenie rosnie liniowo z dtugoécia osrodka
I(v,L) = Ih(v)[1 —t(v)] +e(v)L. (IL3)

Natomiast w przypadku o$rodka optycznie grubego, tzn. gdy 7(v) > 1, natezenie jest

stale, niezalezne od grubosci osrodka jest tzw, funkcja Zrédtowa S(v)
e(v)
I(v,L) = pront S(v). (IL4)

W przypadku réwnowagi termodynamicznej funkcja Zrédtowa odpowiada rozkia-
dowi Plancka.

W celu oszacowania grubosci optycznej badanej plazmy, mozna zatozy¢, ze gléwna
role odgrywaja procesy rezonansowej absorpcji §wiatla przez atomy i jony, a odpo-

wiedni wspétczynnik absorpcji wyrazony jest jako [109]

n? 8i E; hc
4m chof” WA eXp< kBT> [1_eXp< Akﬂ)]’ (IL5)

gdzie f;; to sita oscylatora przejécia o dtugosci fali A, T'(A) to profil linii, n} to kon-

at(A) =

centracja czastek typu a o fadunku z, g; to degeneracja stanu o energii E;, UZ(T) to
funkcja podziatu.

Dla przypadku badanych w tej pracy linii Ar Ii Ar II oraz plazmy o temperaturze
T = 25000K pod ci$nieniem atmosferycznym i o grubosci L = 1 mm, odpowiednie
maksymalne grubo$ci optyczne wynosza ta;; = 0,173 < 11 7am = 0,137 < 1. Zatem
badana plazme mozna traktowac jako optycznie cienka. Wartosci stalych atomowych
przyjete do przyjetych do wyliczenia grubosci optycznej zostaly przedstawione w ta-
beli IL.1.

II.2. Odwrotna transformacja Abela

Plazma indukowana laserowo nie jest jednorodna w catej swojej objetosci. Wielko-

Sci charakterystyczne, takie jak koncentracja czastek czy ich temperatury, przyjmuja
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Rozdziat II Optyczna spektroskopia emisyjna 33

Tas. I1.1. Wartosci statych atomowych przyjetych do wyliczenia grubosci optycznej plazmy argonowe;j
dla przejsc Ar I: 3s23p° (3P}, )4p — 35?3p° (2P, )4s i Ar II: 3s*3p*(3P)4p — 3s?3p*(*P)4s dla
przypadku plazmy o temperaturze T = 25000K, koncentracji elektronéw #e = 2,510 m—3,

pod ci$nieniem atmosferycznym i o grubosci L = 1 mm.

Stan _3 -1
/\lk [nm] jonizacyjny 1 [ ] 81 u ( T) E [eV] A/\Stark [nm] o [m ] T
696, 54 1 2,28-1018 5 11,52 11,55 0,408 173,313 0,173
476,49 1I 6,97-10® 2 7,282 17,27 0,085 136,855 0,137

pewien rozklad w przestrzeni. Stad tez wspoétczynnik emisji charakteryzuje rozklad
przestrzenny. Jak juz wspomniano, wspélczynnika emisji nie da sie mierzy¢ wprost,
a mierzone jest jedynie natezenie §wiatla wysumowane po catym kierunku obserwa-
gji. Dla plazmy o symetrii cylindrycznej, jak to ma miejsce w przypadku PIL, rejestro-
wane natezenie zwane jest natezeniem cieciwowym i w przypadku oérodka cienkiego

optycznie i dla okreslonej diugosci fali A, dane jest wyrazeniem

e(r)rdr

N

R
I(Ay) =2 / (IL6)
Yy
gdzie R to rozmiar plazmy.
Transformacja przeksztalcajaca funkcje e(r) o radialnym rozkladzie na cieciwowy

nazywana jest transformacjq Abela i zostata ona zilustrowane na rysunku II.2.

>
»

r

Rys. II.2. Geometryczna interpretacja transformacji Abela. Rozktad radialny pewnej wiel-
kosci jest zamieniany na jej rozktad cieciwowy, wzdtuz osi y.
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34 Rozdzial II Optyczna spektroskopia emisyjna

Chcac odzyska¢ rozklad radialny nalezy wykona¢ odwrotng transformacje Abela
(OTA). Dla przypadku, gdy funkcja rozkladu (r) maleje szybciej niz 1/r, mozliwe jest

Scisle przedstawienie transformacji odwrotnej

/ 3 ﬁ (1L7)
Pojawienie sie¢ w powyzszym wzorze pochodnej przestrzennej z natezenia powoduje
wzrost niepewnosci koricowego wyniku powodowana nagla zmiana (szumem) reje-
strowanych natezen cieciwowych.

Istnieje wiele metod numerycznych pozwalajacych przeprowadzi¢ odwrotna trans-
formacje Abela, od analitycznego odwiklywania warstwa-po-warstwie danych (tzw.
obieranie cebuli) [145], poprzez przyblizenie profilu funkcjami analitycznymi na kt6-
rych mozna $ciéle przeprowadza¢ odwrotna transformacje (np. [146]), az po zasto-
sowanie sieci neuronowych wyuczonych w odzyskiwaniu oryginalnych profili [147].
Bez wzgledu na metode, podstawowymi problemami podczas przeprowadzanej pro-
cedury jest wyznaczenie obszaru ktéry ma zosta¢ procedowany (wyznaczenie promie-
nia osrodka R), znalezienie $rodka rozkladu, w przypadku metod dopasowujacych
funkcje ciagte, zszycie dopasowanych funkgji tak aby ich pochodna zerowata sie na

0si.

II.3. Widmo ciagle

Jak juz wspomniano (I.25), wspétczynnik emisji dla promieniowania ciaglego w pla-
zmie jest suma wspolczynnikéw emisji promieniowania pojawiajacego sie w procesie

promieniowania hamowania (I.15) oraz tréjciatowej (I.24) rekombinacji

8cont(V) = 8ff(V) + € (V)

16( ) EH EH ex <_hl/
3 /37T kBT P

+§( 20)°En ( En 3/Zex —h—v n Zz—4ex LZEH n
3 3/ 37T kBT P kBT eZ,u,n n3 P nszT a2

712
o< \/%C(v, Te,z =1). (I.25)

Jego wielkos¢ jest zalezna w giéwnej mierze od koncentracji elektronéw 1. i znacznie

slabiej od ich temperatury Te. Teoretycznie nic nie stoi na przeszkodzie, by na podsta-
wie znajomosci €cont Wyznaczy¢ Te i ne. Jednak rejestrowane sygnaty musialyby zosta¢

wykalibrowane w sposéb absolutny, co nie jest juz trywialna procedura.
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II.4. Widmo liniowe

Widmo liniowe jest wynikiem przej$s¢ promienistych pomiedzy stanami zwiaza-
nymi (bound-bound) atoméw i jonéw. W przypadku plazmy optycznie cienkiej nate-
Zenie linii emisyjnej jest wprost proporcjonalne do jej wspétczynnika emisji danego

réwnaniem
1 z & E;
gji(v) = 47TF(1/)Ajihvﬁna (T exp <_kBT , (I.29)

gdzie I'(v) opisuje ksztatt profilu tejze linii widmowe;j.

Ksztalty linii widmowych

Linia widmowa nie jest éci$le monochromatyczna, ale ma pewien rozklad widmowy
— profil — ktéry wynika zaréwno z oddziatywania emitera z osrodkiem (plazma) jak i
z efektow aparaturowych.

Rozszerzenie naturalne linii widmowej wiaze si¢ ze skoficzonym czasem zycia
atomu w stanach pomiedzy ktérymi zachodzi przejécie promieniste i jest tym wieksze
im te czasy sa kroétsze. Profil natezenia linii o czestotliwosci przejscia vp i wynikajacy

z rozszerzenia naturalnego opisywany jest rozktadem Lorentza

Y 1
I'v) == , I1.8
) 27 472 (vy — v)2 + (77/2)? (1L5)
ktérego pelna szerokos¢ potéwkowa (ang. Full Width at Half Maximum — FWHM)
0% 1 1
Ay = E:E‘i‘?k: 2A1m+ ZAkn/ (H9)

m<i n<k
gdzie Ay, to prawdopodobienistwo przejScia (wspoétczynnik Einsteina) emisji sponta-
nicznej z poziomu x na y.

Rozszerzenie dopplerowskie linii widmowej wynika z efektu Dopplera powodo-
wanego ruchem termicznym emiteréw i polega na zmianie czestotliwo$ci rejestrowa-
nej przez detektor w stosunku do czestotliwosci emitera. Gdy rozktad predkosci, ato-
moéw ijonéw, w plazmie opisywany jest rozkladem Maxwella, to profil linii opisywany

jest profilem gaussowskim z FWHM wynoszaca

[8In2kpgT
AVDopp = % 8 nm B 7 (H.IO)

Rozszerzenie ci$nieniowe linii widmowych wynika z oddzialywania emitera z

gdzie m to masa emitera.
innymi czastkami i ro$nie wraz z koncentracja czastek zaburzajacych czyli ciSnieniem.

Do tego typu rozszerzen zaliczamy rozszerzenie rezonansowe, van der Waalsa oraz
Starka.
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36 Rozdzial II Optyczna spektroskopia emisyjna

Rozszerzenie rezonansowe wynika z wymiany wzbudzenia podczas zderzenia po-
miedzy identycznymi atomami, z ktérych jeden — emiter — jest w stanie wzbudzonym,
a drugi w stanie podstawowym. Tego typu rozszerzenia moga doznawac linie ktérych
stany sa sprzezone dipolowo ze stanem podstawowym. Ksztatt profilu linii ulegajacej

rozszerzeniu rezonansowemu opisany jest rozktadem Lorentza o FWHM [123]

2 £
e frivyi , 8f

1672egmec 1 Qi (IL.11)

AVrez =
gdzie fy; to sita oscylatora linii, g;, ¢r to wagi statystyczne, 1y to koncentracja czastek
w stanie podstawowym.

Rozszerzenie van der Waalsa wynika z oddzialywania emitera z innymi atomami
w przypadku, gdy nie sa spelnione warunki na rozszerzenie rezonansowe. Rozszerze-

nie tego typu jest opisane przez profil lorentzowski o FWHM [123]

5, p2\ 2/5 3/10
Ay L [(ZTIPERINTE 8 TN p o xp ML12)
VW g\ 8rmet n kT 5 3/10° '

gdzie p to ci$nienie, xp to procent zawartosci czastek zaburzajacych w osrodku, pireq

to masa zredukowana uktadu emiter-czastka zaburzajaca, a RJZ- jest wyrazone wzorem

Ey ZZEH . ]: S

1
2 e
R = 5
Ec jest energia jonizacji emitera, /; to orbitalna liczba kwantowa, z to fadunek emitera.

Dla przypadku omawianej w tej pracy plazmy argonowej mozna postuzy¢ sie réw-

naniami, ktére zastosowali Yubero i in. [148] oraz Mudoz i in. [149] w swoich pracach

. T\ 3/10
wy[cm] = 8,18 - 107 20A2(a(R?))%/5 (H> N, (IL.14)
gdzie A[nm] to dtugos¢ fali emitowanej linii, #[cm?] to polaryzowalnos¢ atomu (réwna
16,54 - 10~% cm? dla argonu [150]), T[K] to temperatura, N[cm~3] to koncentracja ato-
moéw w stanie podstawowym, (R?) = (R%,) — (R?) to réznica kwadratéw promieni
emitera w gérnym i dolnym stanie (w jednostkach promienia Bohra ay), gdzie w ku-

lombowskim przyblizeniu mozna postuzy¢ sie wzorem

(R?) = %n”‘z[Sn*2 +1-3I(1+1)], dla i=UilL, (IL.15)

2

gdzie | to elektronowa orbitalna liczba kwantowa, a n** mozna wyznaczy¢ za pomoca

przyblizenia wodorowego

E
*2 H
nec=—-—-:, I1.16



Rozdziat II Optyczna spektroskopia emisyjna 37

gdzie Ey to energia jonizacji wodoru, a Epp i E; to odpowiednio energia jonizacji ar-

gonu i energia jego poziomu wzbudzonego.

Rozszerzenie Starka

Obecnos¢ natadowanych czastek (elektronéw i jonéw) w plazmie powoduje powsta-
nie mikropola elektrycznego, ktére, na skutek efektu Starka, zmienia energie pozio-
méw kwantowych emitera. Wynikiem tego jest rozszerzenie i przesuniecie linii wid-
mowej. Rozszerzenie to dominuje nad pozostalymi przyczynkami do szeroko$ci linii
gdy stopieni jonizacji plazmy jest wiekszy niz 1%, co w przypadku plazmy argonowej
pod ciénieniem atmosferycznym daje koncentracje elektronéw wieksza niz 2 - 10> m~3
[126].

Dla atoméw niewodoropodobnych profil starkowski mozna opisa¢ przy pomocy
tzw. profilu j(x) [151]. Poprzez oddzialywanie czastki z elektronami mozna go opi-
sywaé w przyblizeniu profilem dyspersyjnym, jednak w wyniku oddziatywania z
jonami w przyblizeniu kwazi-statycznym posiadaja on dodatkowo asymetrie, ktéra

ktoéra opisat Jones et. al. [152]

N T W:(B)
jlx) = ;/0 T AR (IL17)

A—Ag—d
X = —,
w

gdzie d jest przesunieciem linii spektralnej w stosunku do niezaburzonej linii Ag, w to
tzw. elektronowa szerokos$¢ potéwkowa linii, W,(B) to rozkiad elektrycznego mikro-
pola w plazmie dla odpowiedniego Zrédla (jonu badz elektronu) przy danym para-
metrze ekranowania r = /Np, przy czyn Np to liczba zrédet w kuli o elektronowym
promieniu Debye’a, A to parametr asymetrycznosci linii widmowej.

Przyblizona wartos¢ FWHM, ktérej profil jest zdominowany rozszerzeniem Starka,

mozna wyznaczy¢ za pomoca formuly [151]

e

nor’
e

Mstark = 20" (T)[1 4+ 1,75A(1 — C - 7)] (I1.18)

nor

gdzie dla linii atomowych stala C = 0,75; natomiast dla jonowych C = 1,2; n]

to znormalizowana koncentracja elektronéw dla ktérej podane sa wartosci A oraz
w""(T), ktére mozna znalez¢ w pracach Griema [127].

Warto$ci poszerzeni dla wybranej linii argonowej przedstawione sa w tabeli II.2.

Profil aparaturowy oraz profil Voigta

Rozszerzenie linii spektralnych moze pochodzi¢ réwniez od ukladu rejestrujacego
widma, najczesciej spektrometru. Taki profil, zwany aparaturowym, zwykle opisuje

sie funkcja Gaussa.
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38 Rozdzial II Optyczna spektroskopia emisyjna

Tas. I1.2. Poszerzenia linii widmowych Arl A = 696,54 nm i Arll A = 480,60 nm dla plazmy
o temperaturze T = 17 000K i koncentracji elektronéw 7, = 2 - 103 m~3,

696,54 nm 480,60 nm
Rozszerzenie [nm] [GHz] [nm] [GHz]
naturalne 9,7 -107° 0,06 1,05-107* 0,14
dopplerowskie 1,03-1072 6,4 493-1073 6,4
van der Waalsa 1,10-10~* 0,068 522-10° 0,068
starkowskie 0,178 110 0,0576 75

Podczas rzeczywistych pomiaréw przewaznie mamy do czynienia z wiecej niz jed-
nym rozszerzeniem, i to zaréwno o charakterze dyspersyjnym (lorentzowski) jak i
normalnym (gaussowskim). Rozszerzenia opisywane funkcja Lorentza dodaja sie do
siebie wprost, natomiast opisane funkcja Gaussa dodaja sie w kwadracie. Oba profile
w sumie skladaja sie na jeden profil wypadkowy, tzw. profil Voigta V(x, 0, ), bedacy
splotem funkcji Gaussa G(x, o) i Lorentza L(x,y)

V(x,o,7) = / G(x',0)L(x —x',v)dx/, (IL.19)
przy czym funkcje
1 x?
G(x,0) = e exp <_M)
_ Y
L(x/r)/) - 7'C(x2—{—’)/2),

charakteryzowane sa przez petne szerokosci potéwkowe Axg = 20v/2In2 oraz Axy =
27.

Bardzo czesto celem unikniecia catkowania numerycznego, funkcje Voigta przy-
bliza sie funkcja analityczna tzw. pseudo-Voigtem, bedaca kombinacja liniowa profilu

Gaussa i Lorentza
Vp(x,0,79) = uL(x,v) + (1 — u)G(x,0), (I.20)

gdzie 0 < p < 1 jest waga odpowiednich czeéci profilu Lorentza i Gaussa.

II.s. Podstawowe metody spektroskopowe diagnostyki plazmy

Diagnostyka plazmy metodami spektroskopii emisyjnej polega na pomiarze nate-
zenia linii emisyjnych atoméw, jonéw badZz molekul i na pomiarach profili widmo-
wych tychze linii. Na tej podstawie otrzymujemy koncentracje czastek w okreslonych
stanach kwantowych oraz koncentracje elektronéw powiazane z ksztaltem linii wid-

mowych.
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Powiazanie rejestrowanego natezenia z temperatura odpowiednich sktadnikéw pla-
zmy wymaga niestety przyjecia trudnego do weryfikacji zatoZzenia dotyczacego stanu
réwnowagi plazmy. Ponadto, dokladnos¢ metod emisyjnych w istotny sposéb zalezy
od dokltadno$ci uzywanych w obliczeniach statych atomowych, jak sily oscylatoréw

linii widmowych.

II.s.1. Metoda wykresu Boltzmanna — pomiar T,,,,

Metoda ta pozwala na wyznaczenie Ty,, danego skiadnika plazmy na podstawie
pomiaréw stosunkéw catkowitych natezeri jego linii widmowych. W przypadku pla-
zmy w stanie LRT temperatura ta jest rowna T¢ i globalnej temperaturze plazmy.

Zakladajac plazme optycznie cienka, natezenie linii widmowej wynosi

~ he Sk Ex
I(A;))=C—An,—=—— — , 1I.
() = O3 At g, e"p< kBTwzb> (IL.21)

gdzie C to stala opisujaca globalna czutoé¢ uktadu optycznego i detekji dla okreslonej

dtugosci fali, 1, to koncentracja danego sktadnika plazmy.
Dokonujac kilku prostych przeksztalceri mozna otrzymaé formute w postaci funkcji

zaleznej liniowo od energii gérnego poziomu przejscia Ej

Ey
Inn =B — , II.22
T kT (22
gdzie n = %, B to stala addytywna zawierajaca informacje o czutosci.

Temperature wzbudzeniowa otrzymujemy ze wspoétczynnika nachylenia prostej opi-
sywanej powyzszym réwnaniem (tzw. wykres Boltzmanna), dopasowanej do punktéw
do$wiadczalnych. Dokladno$é wyznaczenia T, zalezy od zakresu energii E; bada-

nych linii widmowych i jest tym wieksza im ten zakres jest wiekszy.

Il.5.2. Metoda Sahy-Boltzmanna - pomiar Tjon

Wraz ze wzrostem temperatury plazmy rosnie liczba wystepujacych w niej jonéw,
co opisuje réwnanie Sahy-Eggerta. Rownanie to faczy ze soba iloczyn koncentracji
elektronéw 1 i jonéw n;," danego pierwiastka z koncentracja atoméw n, tegoz pier-

wiastka [patrz (1.36)]

neny_ oU" (Tion) <2nmekBTjon>3”exp (~Eeox)
My u(Tjon) h? kg Tjon '

(IL.23)

gdzie U™ i U to funkcje podziatu odpowiednio dla jonu i atomu, Es to energia joni-

zacji atomu, x to obnizZenie tej energii w plazmie.
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40 Rozdzial II Optyczna spektroskopia emisyjna

Wyznaczenie Tjon polega na pomiarze catkowitego natezenia linii atomowej I(A;;)

i jonowej I (Af"), a ze stosunku tych natezen otrzymujemy

A _ A Al 8¢ (27meks Ton)* (El —E —Eew+ 57c>

I(Al]) E Alj 81 neh3 kBTion

(IL.24)

Do wyliczenia Tjon potrzebna jest rowniez znajomos¢ koncentracji elektronéw w pla-
zmie.

System A 1 System A II System A III
(z=0) (z=1)

<. plazma jonizujaca

/Skok Sahy
," fle(s,0)

Skok Sahy
' 7e(s,0)

1

E,(,O) — Ef,l) — E,@ — N
E
(z=0) 0 (z=1) 1
Ejon - AX( ) E]'on B AX( )
Rys. II.3. Wykres Sahy-Boltzmanna dla plazmy stacjonarnej w stanie LRT ( ), oraz

dla plazmy jonizujacej (- -----) i rekombinujacej ( ). Zaznaczono tzw. skoki Sahy,
oznaczajace wystepowanie kolejnych stopni jonizacyjnych.

Obsadzenie pozioméw we wszystkich stanach atomowych/jonowych mozna przed-
stawi¢ na wsp6lnym wykresie, nazywanym wykresem Sahy-Boltzmanna (WS-B), gdzie
na osi rzednych odlozony jest logarytm ze $redniego obsadzenia danego poziomu
Iny = In(ng/gx) = In[I(Ag;)Aki/ (Akigk)], natomiast na osi odcietych naniesiona jest
energia danego poziomu E,. Charakterystyczna cecha WS-B sa tzw. skoki Sahy 7.(s, 0),
odpowiadajace kolejnym stopniom jonizacyjnym. Warto$¢ skoku jest jednakowa dla

wszystkich pierwiastkéw i stopni jonizacyjnych i jest zalezna tylko od gazu elektro-
nowego [126]

n h? 3/2
~ _ He
fe(s,0) = 5 (2 nmekBT> : (IL.25)

Wykres WS-B dla plazmy stacjonarnej w stanie LRT zostal przedstawiony na rysunku
I1.3. Dodatkowo, przerywanymi liniami zaznaczono jak ten wykres wygladatby dla
plazmy jonizujacej i rekombinujacej, tzn. takiej, gdzie obsadzenie kazdego kolejnego

poziomu jest odpowiednio wieksze i mniejsze niZliby to wynikalo dla plazmy w LRT.
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IL.5.3. Pomiar koncentracji elektronéw — metoda wyznaczania szerokosci
Starka linii widmowych

Jedna z podstawowych metod badania plazmy pozwalajaca okresli¢ koncentracje
elektronéw jest pomiar rozszerzenia lub/i przesuniecia linii widmowych powodowa-
nych efektem Starka. Poniewaz amplituda wystepujacych w plazmie mikropél zalezy
gtéwnie od koncentracji swobodnych elektronéw i jonéw (w mniejszym stopniu od
T.) zatem rozszerzenie i przesuniecie Starka linii sa wprost proporcjonalne do koncen-
tracji elektronéw. Zaleta tej metody jest to, ze wynik nie zalezy od przyjetego stanu
réwnowagi plazmy.

Jak wynika z teorii Griema [151], profil starkowski izolowanej linii widmowej atomu
badz jonu opisany jest tzw. funkcja j(x) (Il.17), charakteryzowana pelna szerokoscia
potéwkowa AAgiark. Z tej zalezno$ci wynika, Zze w celu wyznaczenia 7 niezbedna jest
znajomo$¢ temperatury kinetycznej elektronéw Te. Zwykle T, przyjmuje sie jako tem-
perature wzbudzeniowa wyznaczona metoda wykresu Boltzmanna, zakladajac tym
samym plazme w stanie LRT.

Poza tym nietrywialny problem w pomiarach parametréw starkowskich linii wid-
mowych stanowi prawidlowe uwzglednienie pozostalych efektéw wptywajacych na
jej rozszerzenie, zaréwno tych fizycznych (rozszerzenie naturalne, dopplerowskie, van

der Waalsa) jak i aparaturowych.

II.6. Wyznaczanie skladu chemicznego plazmy -
metoda CF-LIBS

Jak juz wspomniano, jedna z metod analizy iloSciowej technika LIBS jest metoda
probek wzorcowych, ktéra jest mato praktyczna i zasadniczo wymaga prébki referen-
cyjnej dla kazdego badanego przypadku.

W 1999 roku ukazala sie praca A. Ciucciego i wspoétpracownikéw [86], ktorzy za-
proponowali nowa, bezkalibracyjna metode analizy chemicznej — calibration-free LIBS

(CF-LIBS). Zaproponowana metoda oparta jest na nastepujacych zatozeniach:

1. skiad plazmy odpowiada sktadowi badanej probki,

2. w obserwowanej objetosci i czasie plazma znajduje sie¢ w stanie lokalnej réwno-
wagi termodynamicznej oraz

3. obserwowana plazma jest optycznie cienka.

Pierwsze zalozenie w oczywisty sposéb odnosi sie do samej techniki LIBS, gdyz
w przypadku wystepowania réznic w koncentracji sktadnikéw pomiedzy plazma a
badana probka wszystkie informacje odnosityby sie wylacznie do skladu plazmy, a

nie prébki. Drugie zalozenie zapewnia boltzmannowski rozktad obsadzer pozioméw
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energetycznych w atomach oraz réwnos¢ wystepujacych w plazmie temperatur. Wa-
runek ten pozwala na jednoznaczne powiazanie natezenia emitowanego $wiatla z cat-
kowita koncentracje pierwiastkéw. Wreszcie trzecie zalozenie odnosi sie do zjawiska
samoabsorpcji, w ktérym $wiatlo emitowane z jednego obszaru jest absorbowane w
innym obszarze. Efekt ten mozna pomina¢ w przypadku osrodka cienkiego optycznie.

Przy powyzszych zalozeniach, calkowite natezenie rejestrowanej linii widmowej

Wynosi

T _ 8 _ B
I}t = FC, Ay, 0, (T) exp ( kBT>' (I1.26)

gdzie F jest czynnikiem do$wiadczalnym uwzgledniajacym wydajnos¢ optyczna ukladu
pomiarowego oraz objetos¢ i calkowita gestos¢ plazmy, C, oznacza procentowa kon-
centracje skladnika r, a T to zwyczajowo temperatura plazmy. Wartosci F, C, oraz T
mozna wyznaczy¢ na podstawie danych doswiadczalnych.
Mianowicie, definiujac
1% 1. m &F

yk:lnAkigk' " T DT U

réwnanie (I1.26) mozna zapisa¢ jako liniowa funkcje energii wzbudzeniowej Ej
Yk = mEx + qr. (L.27)

Zgodnie z powyzszym réwnaniem, kazda linia spektralna stanowi punkt na wykre-
sie Boltzmanna o wspétrzednych Ey i y;. Punkty odpowiadajace okreSlonemu skfad-
nikowi leza na linii prostej, ktérej nachylenie m jest powiazane z temperatura plazmy,
a przeciecie z osia rzednych g, jest proporcjonalne do logarytmu z koncentracji sktad-
nika 7.

Wartoé¢ czynnika F mozna wyznaczy¢ normujac do jednosci sume koncentracji

wszystkich skltadnikéw
1
ZQ:wawnw@pﬂ. (I1.28)
r r
Ostatecznie, koncentracje skladnika r w prébce mozna otrzymac z réwnania

C = %Ur(T) exp(qy)- (I1.29)

Nalezy podkresli¢, ze koncentracja konkretnego pierwiastka jest suma koncentracji

jego atomow i jonow.
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Oddzialywanie promieniowania

laserowego z plazma

III.1. Rozpraszanie promieniowania laserowego w plazmie

Fala elektromagnetyczna jaka jest $wiatlo, padajac na plazme ulega rozproszeniu
na czastkach wchodzacych w jej sklad — elektronach, atomach, jonach i molekutach.
Zgodnie z elektrodynamika klasyczna elektrony swobodne oraz te zwiazane w pozo-
statych czastkach, oscyluja w polu elektrycznym fali §wietlnej i doznaja przyspieszenia
emitujac promieniowanie o charakterze dipolowym. Poniewaz czastki rozpraszajace
wykonuja ruchy termiczne i kolektywne, dlatego dltugos¢ fali rozproszonej moze by¢
inna niz fali padajacej. W przypadku gdy w trakcie aktu rozpraszania energia we-
wnetrzna czastki nie zmienia sie, to mamy do czynienia z rozpraszaniem Rayleigha i
Thomsona, a w przeciwnym przypadku z rozpraszaniem Ramana.

Promieniowanie laserowe przechodzac przez o$rodek o diugosci L i koncentracji
czastek (centréw rozpraszania) 1, doznaje ostabienia na skutek rozpraszania i absorp-
¢ji. Moc promieniowania rozproszonego, emitowanego w kat brytowy d(), jest wprost

proporcjonalna do mocy wiazki padajacej P; i dana jest rownaniem

dP; do
= RLn Y, (IL.1)

gdzie do/d) to rézniczkowy przekrdj czynny na rozpraszanie, ktéry zawiera infor-
macje o stosunku mocy rozproszonej do padajace;.

do P A 1 <d&>

40~ B0 - &) \do (2)

gdzie A to pole sfery wokot czastki rozpraszajacej, (Si) to wartos¢ wektora Poyntinga

usredniona po calym zakresie spektralnym, ktéry wiaze sie z moca rozproszona w

jednostkowy kat brylowy zalezno$cia

1 dPs g dBsp (ITL3)

S=%zaa* " aa
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czyli opisuje gestosé mocy rozpraszanej w kierunku R, bedacym odlegtoscia czastki

rozpraszajacej od punktu obserwacji (patrz rys. IIL1).

Rys. III.1. Geometria rozpraszania promieniowania przez poruszajacy sie elektron.

Na podstawie definicji wektora Poyntinga
Ss = E x H = goc|E|*R, (IT.4)
gdzie E i H to odpowiednio natezenia pdl elektrycznego i magnetycznego fali Swietl-
nej, otrzymujemy

dps o 2 2
0= eoc|E(r)|*R°. (IIL.5)

III.1.1. Promieniowanie emitowane przez czastke w ruchu

Fala elektromagnetyczna propagujac w osrodku charakteryzowanym przez roz-

ktady gestosci fadunkoéw p i pradéw J spetnia niejednorodne réwnanie falowe

2
(z?tz - c2V2> E(rt) = _510 {aj(art’t) +AVp(rt)] . (IIL6)

Z poruszajacym sie nierelatywistycznie fadunkiem, zwiazany jest prad o gestosci
J(r,t) = —ev(r, t),ipole elektryczne o dwoch sktadowych, z ktérych jedna jest zalezna
od predkosci, a druga od przyspieszenia tadunku. Sktadowa zalezna od predkosci nie
zalezy od przyspieszenia, ma stala warto$¢ i zanika jak R 2. Natomiast sktadowa

zalezna od przyspieszenia wynosi

. e A A / _ e /
E(r,t) = 477_[80@73{7{ X [R xa(r,t')]} 47ns0c2RaL(r't ), (L)
gdzie |a  (r,t')] = |a(r,t')| - sin@ jest sktadowa prostopadta przyspieszenia do kie-

runku obserwagji, pozostajacym pod katem 6 do tego wektora, t' to tzw. czas opdz-

niony (retardowany), ktéry uwzglednia czas dotarcia emitowanej fali elektromagne-

tycznej od poruszajacego sie Zrodia (elektronu) do detektora
R/ ’R—’R-(r]-—rj/)

f=t— "2 =t
Cc C

(I11.8)
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Geometrie ukladu przedstawia rysunek III.1.
Laczac réwnania (IIL.5) i (IIL.7) dochodzimy do warto$ci mocy emitowanej w jed-

nostkowy kat brylowy przez przyspieszany fadunek, ktéra wynosi

dP; ez|a(r,t')|2 . 2
— 2p2 _ Z 19\ )1 I1I.
0 eoc|E(r)|“R 53 sin 0 (IIT.g)

III.1.2. Rozpraszanie na elektronie swobodnym

Sita Lorentza zwiazana ze zmiennym polem elektrycznym fali $wietlnej wymusza
ruch elektronu w takt jej drgan. W przypadku niewielkich dlugosci fali Swiatta tak
przyspieszany elektron zaczyna emitowa¢ promieniowanie o czestotliwosci identycz-
nej jak czestotliwosé Swiatta wprawiajacego go w ruch. Geometria uktadu rozprasza-

nia przedstawiona jest na rysunku III.2.

Rys. III.2. Rozpraszanie na swobodnym elektronie fali o polaryzacji E;y nachylonej pod
katem ¢ do osi 0x. Rozproszenie $wiatta nastepuje w kierunku R, w plaszczyznie xz,
wektor rozpraszania k jest réznica wektora falowego fali rozproszonej ky, i fali padajacej
ki, k = kg — k;.

Rozwazmy monochromatyczna fale ptaska o czestosci kolowej w; i wektorze falo-
wym k; padajaca na elektron. Zmiana amplitudy pola elektrycznego w czasie i prze-

strzeni opisana jest wzorem
Ei(xj, t) = Ejgcos [K; - rj(t) — wjt] . (I11.10)

Zakladajac, ze elektron oddziatuje jedynie z polem elektrycznym fali, sita wypadkowa
przyjmuje posta¢ Fyy = —eE;(r;, t), co prowadzi do przyspieszenia wprost proporcjo-
nalnego do amplitudy tego pola
y e
a(r,t) =¥(t) = —m—Ei(rj,t). (I.11)

e
Tak przyspieszany tadunek bedzie emitowat promieniowanie, ktérego sktadowa elek-
tryczna mozna wyznaczy¢ wykorzystujac réwnanie (IIl.y) wraz z powyzszym przy-

spieszeniem a(r, ') w retardowanym czasie ' i polozeniem r; czastki w tej chwili
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czasu. Jedli elektron w trakcie rozpraszania poruszat sie ze stata predkoscia, to
1, = 1;(t") = 1;(0) + vt'. (IlL.12)

Pole elektryczne fali emitowanej przez elektron znajdujacy sie w obszarze fali pa-

dajacej wynosi wéwczas

E(r,t) = re[R X (77;' < Eio)] cos(k; -ty — w;t’)
= re[R x (77: X Ei)] cos[ksR — wst — (kg —k;) - 1;(0)],  (IIL.13)

gdzie ro = €2/ (4megmec?) to tzw. klasyczny promien elektronu. Amplituda powstatej

fali maleje z odlegloscia R, co charakteryzuje fale kulista, ktérej czestos¢ kotowa i
wektor falowy wynosza
w W c—1-v
ROTUTRN
kr = wgrR. (I.15)

(IT.14)

Dla poruszajacego sie elektronu czesto$¢ rozpraszanej fali ulega zmianie na skutek
efektu Dopplera i wynosi we = w; — k; - v. W ukladzie zwiazanym z elektronem
emitowana jest fala o takiej wlasnie czestosci. Jednak do nieruchomego obserwatora
dobiega fala réwniez przesunieta na skutek efektu Dopplera, ktorej czestos¢ wynosi
wr = we + kg - v, co w sumie daje catkowite dopplerowskie przesuniecie czestosci

rejestrowanej fali
Aw=wpr—w;=k-v. (III.16)

Wielko$¢ tego przesuniecia zalezy od sktadowej predkosci elektronu w kierunku wek-

tora rozpraszania k = ki — k;, ktérego warto$¢ mozna przyjac jako [153]

|k| & 2k; sin (g) = %Sin (i) . (Ill.17)
1

Ostatecznie, rézniczkowy przekrdj czynny na rozpraszanie niskoenergetycznych foto-

néw na elektronach (rozpraszanie Thomsona) wynosi

do _
o~ e

sin? @ = r2(1 — sin” ¥ cos® @). (I11.18)
Z powyzszego réwnania wynika, iz najwieksza cze$¢ mocy fali rozproszonej emito-
wana jest w kierunku prostopadtym do wektora polaryzagji fali padajacej, a znika w
kierunku do niego réwnolegtym.

Catkowity przekréj czynny na rozpraszanie Thomsona otrzymuje sie poprzez wy-

catkowanie powyzszego réwnania po pelnym kacie brylowym, i wynosi

d 8
o1 = d—gdn = 72 & 6,65256 107 m. (IL.19)
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III.1.3. Rozpraszanie na elektronie zwigzanym

W przypadku rozpraszania $§wiatta na elektronie zwiazanym w atomie czy tez jonie,
nalezy dodatkowo uwzgledni¢ oddziatywanie odpowiedzialne za wiazanie uktadu.
Jednym ze sposobéw opisu jest klasyczne, nierelatywistyczne podejscie do problemu
jak do oscylatora ttumionego poddanego dziataniu sity wymuszajacej pochodzacej od

pola elektrycznego. Réwnanie ruchu takiego oscylatora ma postaé
mi(t) + myi(t) + mwir = —ek;, (I1.20)

gdzie drugi sktadnik odpowiada za ttumienie i jest proporcjonalny do predkosci, trzeci
za$ opisuje oscylacje o czestosci wlasnej wy.

Gdy pole elektryczne pochodzi od monochromatycznej fali plaskiej, to rozwiaza-
niem réwnania ruchu zwiazanego elektronu jest cze$¢ rzeczywista wektora potozenia

r=R < ! > e—Ei. (III.21)

2 2 4 iveo:
wi —wjt+1yw; ) m

Poniewaz natezenie emitowanego promieniowania zalezy od przyspieszenia fadunku,

ktére w tym wypadku wynosi

2

a=i(t) =% ( 5 ;UZ - ) Q, (II1.22)
w;y —wyt+iyw; ) m

to rézniczkowy przekréj czynny na rozpraszanie Swiatta na elektronie zwigzanym

Wynosi
do(wi) _ , w} .2
=r 6. I11.
0 W et (w2 " —

Natomiast catkowity przekrdj czynny otrzymujemy po wycatkowaniu powyzszej for-
mutly po pelnym kacie brylowym, czego wynikiem jest

87 , w?
i) =— . I1I.
U(wl) 3 7’.e ((UZ CL)%)Z + (')’wi)z ( 24)

; —

Zalezno$¢ ta zostala przedstawiona na rysunku III.3. Na podstawie powyzszej for-
muly mozna wywnioskowa¢, iz najwieksza wartoé¢ przekrdj czynny osiaga dla fali
o czestosci zblizonej do czestosci rezonansowej w; ~ wp. Natomiast w granicy cze-
stodci duzo wiekszej niz czesto$¢ rezonansowa, w; > wy, praktycznie dla przypadku
w; — oo, przekrdj czynny dazy do stalej wartosci, réownej or. Z kolei dla czestosci

w; <K wy catkowity przekrdj czynny maleje szybko z dlugoscia fali A;
4 4
o (9 =g (M
o (w;) = or <wo> = o7 ( )\i> , (IIL.25)

co zostato opisane przez lorda Rayleigha i znane jest pod nazwa rozpraszania Rayle-

igha.
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e

s
8\!

OTbF------%x-=-A4---

Rys. II1.3. Zalezno$¢ catkowitego przekroju czynnego na rozpraszanie promienio-
wania przez zwigzany elektron w zaleznosci od czestosci, o7 to przekrdj czynny
na rozpraszanie Thomsona swobodnego elektronu.

III.1.4. Rozpraszanie na zbiorze elektroné6w

W rzeczywistych warunkach eksperymentalnych rejestrowane sygnaly rozprasza-
nia pochodza nie od pojedynczej czastki, ale od ich catego zbioru pozostajacego pod
wplywem padajacej fali Swietlnej.

W takim przypadku kazdy ze znajdujacych sie w obszarze oddziatywania fali elek-
tron staje sie Zrédlem fali rozproszonej. Emitowane przez elektrony fale moga ze soba
interferowa¢, a wynik tej interferencji jest zalezny od kolektywnego zachowania elek-
tronow.

Zakladajac monochromatyczna fale ptaska, padajaca na zbiér N elektronéw, gdzie
dochodzi do rozpraszania, i zakladajac wylacznie rozproszenia jednokrotne, wypad-
kowe pole elektryczne docierajace do detektora jest wektorowa suma pol elektrycz-
nych poszczegdlnych fal rozproszonych. Moc rozproszona na tym zbiorze, w jednost-

kowy kat brytowy, mozna opisa¢ za pomoca wzoru [154]

dPS ) N N N N X 0 0
a0 = focr X; of IX; E | « Z; IZ% ek [1(0)—r (0)] (I11.26)
j= = =1l=

Réwnanie to mozna zapisa¢ rozdzielajac sktadniki z j = 1 i j # | i wéwczas otrzymu-

jemy wyrazenie [154]

% B gocr?
do 2

NE? + &ocr*N(N — 1) (E; - E}) 1. (I1L.27)

(E; - E) oznacza usrednienie po wszystkich potozeniach elektronéw. W sytuadji, gdy
elektrony rozmieszczone sa w sposéb przypadkowy, drugi skladnik powyzszej sumy
znika (dla przypadkowego rozmieszczenia $rednia (-) wynosi zero) i pozostaje jedy-
nie pierwszy skladnik, opisujacy rozpraszanie na przypadkowo roztozonych elektro-
nach — rozpraszanie niekoherentne (niekolektywne). Brak sktadnika interferencyjnego

oznacza ztozenie wprost natezenia fal rozpraszanych na poszczegélnych elektronach,
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i wobec tego catkowita moc promieniowania rozpraszanego jest wprost proporcjo-
nalna do liczby rozpraszanych czastek. Niezerowy skiadnik interferencyjny wynika
ze skorelowanego ruchu elektronéw i prowadzi do rozpraszania koherentnego (ko-
lektywnego).

Uwzgledniajac widmo czestosci rozproszonego promieniowania, moc rejestrowa-

nego $wiatta mozna przedstawic jako

ji::fwdsagw)da (II1.28)

dQ’
gdzie S(k,w) to tzw. funkcja gestosci spektralnej, zwana tez dynamicznym czynni-

kiem ksztattu. Funkcja ta uwzglednia przesuniecia czestoSci powstale na skutek efektu
Dopplera i korelacje pomiedzy poszczegélnymi czastkami. Dla rozpraszania niekohe-
rentnego nie ma ona wplywu na catkowita moc rozproszona poniewaz

/mﬂkwﬂw:L (IIT.29)

III.1.5. Rozpraszanie Thomsona

Rozpraszanie Thomsona polega na elastycznym rozpraszaniu fal elektromagnetycz-
nych (fotonéw) na elektronach swobodnych, co ma miejsce, gdy energia fotonéw jest
duzo mniejsza od masy spoczynkowej elektronu, tzn. iw < mec* ~ 0,5MeV. Warunek
ten jest spelniony w calej dziedzinie fal optycznych.

Fale rozproszone na pojedynczych elektronach interferuja ze soba, przy czym ich
fazy ¢; = k- 1j(0) (patrz réwnanie II1.26) mierzone sa potozeniem elektronu wzdtuz
wektora rozpraszania. Zatem, kostruktywna interferencja ma miejsce wéwczas, gdy
fazy te sa identyczne, czyli gdy elektrony sa oddalone od siebie o 27r/k lub wielo-
krotnos¢ tej drogi. Dtugos¢ 27t/k odgrywa tutaj role drogi spéjnosci dla fluktuacji
koncentracji elektronéw. Gdy fluktuacje te zachodza na odlegtodciach znacznie krét-
szych niz 27t /k to mamy do czynienia z rozpraszaniem koherentnym, a w przypadku
przeciwnym dochodzi do rozpraszania niekoherentnego.

Jak juz wspomniano w rozdziale I.1., zakres oddzialywar w plazmie opisywany jest
dtugoscia (promieniem) Debye’a Ap. Elektrony znajdujace sie wewnatrz sfery Debye’a
czuja nawzajem swoja obecnos¢, a ruchy termiczne powoduja ich przypadkowe uloze-
nie w catej objetosci kuli Debye’a. Natomiast, na odleglos$ciach duzo wiekszych od Ap,
ruch elektronéw odbierany jest jako kolektywny ruch catej ich chmury. Dla badanej w
tej pracy plazmy Ap jest rzedu 21 nm.

Jesli dtugos¢ fali na ktérej mierzymy fluktuacje koncentracji elektronéw jest zde-
cydowanie mniejsza od dtugosci Debye’a, tzn. (271/k)/Ap = 2ma < 1, to mamy do
czynienia z rozpraszaniem niekoherentnym zwanym takze niekolektywnym. Rozpra-
szanie thomsonowskie tego typu zachodzi wytacznie na pojedynczych elektronach,
nieskorelowanych w ramach sfery Debye’a. W przeciwnym przypadku, 27ta > 1,
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wszystkie elektrony znajdujace sie w sferze Debye’a oscyluja w fazie wzgledem wek-
tora rozpraszania i tego typu rozpraszanie thomsonowskie nazywamy koherentnym

lub kolektywnym (patrz rys. IIL.4).

(b)

27t /k

< >

Rys. II1.4. Rozpraszanie niekolektywne (a) i kolektywne (b), gdzie promieni Debye'a Ap jest
odpowiednio wiekszy i mniejszy od fali rozpraszania 27t/k.

Wprowadzony powyzej parametr

b =L A _ ¢ A fe (IIL.30)
~kAp  4msin(0/2) Ap  4my/egsin(0/2) \ ksTe 3

nazywany jest parametrem rozpraszania i zalezy od konfiguracji eksperymentu (A, 6)

oraz parametrow plazmy (ne, T.). Warto$¢ tego parametru w sposéb jednoznaczny
okresla typ rozpraszania Thomsona.

Dla warunkéw eksperymentalnych tej pracy oraz badanej plazmy argonowej, przy
zalozeniu plazmy w stanie LRT, zmiany parametru « z temperatura elektronowa zo-
staly przedstawione na rysunku III.5. Parametr ten poczatkowo szybko rosnie, osiaga
warto$¢ maksymalna dla T = 15000K, a ~ 3, a nastepnie bardzo wolno spada. Jak
wida¢, dla T > 8000K mamy zasadniczo do czynienia z rozpraszaniem czeSciowo
kolektywnym.

Wystepujaca w réwnaniu (II1.28) funkcja gestosci spektralnej S(k, w) opisuje auto-

korelacje interferujacych ze soba fal, po caltym opéZnieniu 7 [155]

S(k, Aw) N/ 1“”’LZ:cosk 1 (t) — wot]-

-cos[k - rj(t + T) — wo(t + 7)]d7. (II1.31)

Funkcja ta opisuje spektralny rozklad swiatta rozproszonego wzgledem czestotliwosci
$wiatta padajacego. W funkdji tej uwzglednione sa ruchy pojedynczych elektronéw jak
i ruchy kolektywne elektronéw i jonow.

Dla plazmy pozostajacej w stanie réwnowagi termodynamicznej, tzn. gdy elektrony

ijony maja makswellowskie rozklady predkosci, z temperaturami odpowiednio Te i T;,
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Rys. III.5. Zalezno$¢ parametru rozpraszania « oraz koncentracji elektronéw 1, w zaleznosci
od temperatury dla plazmy argonowej pod cisnieniem atmosferycznym w stanie LRT.
Obliczenia wykonane dla dtugosci fali lasera A, = 532 nm i kata rozpraszania 6 = 71/2.

funkcja gestosci spektralnej przybiera postaé [155]

2
exp(—2) 4

NG

1+ Za?(Te/ T)W(x;)
14+ a2W(xe) + a2Z(Te/ T;)W(x;)
—a?W(xe)
14+ a?W(xe) + a?Z(Te/ Ti)W(x:)

Sk, Aw)dw = ‘

2 exp(—x?)
NG Ldy;. (I1.32)

Pierwszy skiadnik opisuje czeé¢ elektronowa rozpraszania, drugi natomiast drgania

:

jonowo-akustyczne elektronéw. W(x) to zespolona funkcja dyspersji plazmy
X
W(x)=1- 2xe " /epzdp —iy/mxe ¥, (II1.33)
0
ktorej czes¢ rzeczywista i urojona przedstawia wykres na rysunku IIIL.6.
Argumentami funkgji dyspersji plazmy sa bezwymiarowe zmienne, predkosci elek-
tronéw i jonéw x. = Aw/(kve), xi = Aw/(kvi), o réznicy czestosci Aw = ws — wj.
Szybkosci ve i v; to najbardziej prawdopodobne wartosci predkosci, ktérych rozktady

opisywane sa rozkladem Maxwella

2kgT, 2kgT;
”e:*/TZe' o= [Tt (ITL.34)

W przypadku réwnowagi termicznej, z powodu duzo mniejszej masy elektronéw niz

jonoéw, ve > ;.
Odpowiednie wyprowadzenie funkcji S(k, Aw) w powyzszej postaci mozna zna-
lez¢ w pracy Evansa i Katzensteina [155], czy podreczniku Froula [154]. Szkic tego

wyprowadzenia zawarty jest réwniez w pracy doktorskiej dra. W. Zawadzkiego [156].
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Rys. IIL.6. Rzeczywista i urojona czesé funkcji dyspersji plazmy W(x).

Zakladajac plazme w stanie réwnowagi izotermicznej (T. = T;), widmo czesci elek-
tronowej funkcji S(k,Aw) dla kilku parametréw rozpraszania «, w zaleznosci od

zmiennej x. zostalo przedstawione na rysunku IIL7.

a=0,2 a=1
(a) (b)

Se(xe)

-3-2-101 2 3 -3-2-101 2 3 -3-2-101 2 3
Xe

Rys. IIL.7. Widmo funkcji gestosci spektralnej rozpraszania Thomsona dla r6znych parame-
tréw rozpraszania a.

III.1.6. Przyblizenie Salpetera

Réwnanie opisujace dynamiczny czynnik ksztaltu S(k, Aw) (II.32), zawiera dwa
sktadniki, z ktérych kazdy zalezy zaréwno od zmiennej x. jak i zmiennej x;. Jednak,
zgodnie z tzw. przyblizeniem Salpetera [157], réwnanie to mozna przedstawi¢ w po-
staci dwoch sktadnikéw, z ktérych kazdy zalezy tylko od jednej z tych zmiennych.
Wynika to stad, ze przy ustalonej wartosci Aw, i zblizonych warto$ciach temperatur

Te i T;, istnieje duza réznica pomiedzy warto$ciami xe i x;

Xe Ui me T;
—=— =/ —= K1, I11.
Py an< (IIL.35)
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powodowana ogromna réznica mas elektronéw i jonéw. Biorac pod uwage wtasnosci
funkgji dyspersji plazmy, w sytuacji gdy x. < xj, funkcja gestosci spektralnej przyj-

muje postac

1
14 a?W(xe)

Sk, Aw)dw =~ ‘

e
7 dx;, (I1.36)

1
1+ B2W(xi)

a2 \?
Z
" (1+zx2>
1+a

Dwa skltadniki tego réwnania przyjeto sie nazywaé¢ odpowiednio cztonami elektro-

gdzie B> = ZL~ T,/ T..

nowym i jonowym. Obie te czeSci interpretuje sie jako wyniki rozpraszania promie-
niowania na fluktuacjach koncentracji swobodnych elektronéw, przy czym skladnik
jonowy odnosi sie do tej czesci fluktuacji, ktére powodowane sa ruchem jonéw.

Jak fatwo zauwazy¢ postaé analityczna obu czlonéw jest identyczna, z tym, ze réz-
nia sie one amplituda i parametrami a i . Natomiast, szerokos¢ spektralna czesci
jonowej jest dwa rzedy wielko$ci mniejsza niz czesci elektronowej. W warunkach eks-
perymentalnych badanej plazmy argonowej pod cisnieniem atmosferycznym, wynosi
ona utamki nanometréw, co wymaga specjalnej aparatury do jej rozdzielenia. Dodat-
kowo, ta czes¢ widma thomsonowskiego jest bliska dtugosci fali lasera i wobec tego
przekrywa sie z widmem rozpraszania Rayleigha i tzw. $wiattem zblakanym pocho-
dzacym od rozproszenia na elementach ukladu doswiadczalnego. Tak wiec, wydzie-
lenie cze$ci jonowej od pozostalych przyczynkéw do rejestrowanego sygnatu rozpra-
szania jest duzym wyzwaniem eksperymentalnym.

Catkowite natezenie rozproszonego $wiatta mozna otrzymac catkujac réwnanie (I11.36)

po wszystkich czestoSciach

5100 = 5 [ Sl Aw)dew = Se(l) + Si(K), (L37)

gdzie
Se(k) = 1+1,xz (IIL.38)
Si(k) = ze (IlL30)

(14+a2)[1+a?2(1+ZT./Ty)]

O ile catkowite natezenie czesci elektronowej zalezy jedynie od parametru rozpra-
szania «, to o wielkosci catkowitego natezenia czesci jonowej decyduje dodatkowo
stosunek temperatur elektronowej do jonowej i stopieni jonizacji plazmy. Wykresy cze-
Sci elektronowej, jonowej i catkowitego natezenia czynnika ksztaltu, w zaleznosci od
parametru rozpraszania «, zostaly przedstawione na rys. II1.8. Warto zauwazy¢, iz
calkowite natezenie sumuje sie do jednosci jedynie dla matych wartosci parametru
rozpraszania. Natomiast im a wiekszy, tym St jest mniejsza dazac do wartosci gra-
nicznej, ktéra wynosi Z/[1 + Z(Te/Ti)].
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=
wn
L] L] L]
0.1 1 10
parametr rozpraszania «
Rys. II1.8. Zaleznos¢ catkowitej amplitudy funkcji gestosci spektralnej St (=+=+= ), jego cze-
Sci elektronowej Se ( ) i jonowej S (= ==+) w zalezno$ci od parametru rozpraszania

« dla réznych stosunkéw temperatur elektronowej do jonowe;j.

III.1.6.1. Rozpraszanie niekolektywne i kolektywne

Charakter rozpraszania, a tym samy ksztalt widma $wiatla rozproszonego sa $cisle
powiazane z wartos$cia parametru rozpraszania a. Dla rozpraszania niekolektywnego
a < 1, co jest ro(wnowazne stwierdzeniu, iz kazdy elektron oscyluje ze swoja indywi-
dualna faza, niezaleznie od pozostalych elektronéw. W takich warunkach sktadnik od-
powiadajacy za jonowa cze$¢ widma RT znika i pozostaje jedynie czeé¢ elektronowa,
por. rysunek IIl.9 (c) i (f). Samo za$§ widmo jest odzwierciedleniem rozkiadu predko-
Sci elektronéw i w przypadku rozktadu Maxwella rejestrowany profil ma charakter
gaussowski. Z szerokosci tego rozkladu mozna wyznaczy¢ temperature kinetyczna

elektronow

2
To=—— (Awl/ e) ) (II1.40)
8kp sin”(8/2) wj

gdzie Aw; /e to potowa szerokosci mierzonej na wysokosci 1/e maksymalnej ampli-
tudy. Zas w celu wyznaczenia koncentracji elektronéw konieczny jest pomiar catko-
witej mocy rozproszonego promieniowania (III.28). W tym celu natezenie swiatta roz-
proszonego poréwnuje sie z natezeniem $wiatla uzyskanego w wyniku rozpraszania
Rayleigha badZz Ramana, uzyskanymi dla gazu referencyjnego o znanej koncentracji
[158].

W drugim skrajnym przypadku, gdy a > 1 czyli gdy mamy do czynienia z rozpra-
szaniem kolektywnym, elektrony znajdujace sie w kuli Debye’a oscyluja w tej samej
fazie dajac koherentne przyczynki do fali rozproszonej. Widmo $wiatta rozproszonego

zawiera wowczas dwa maksima/piki symetrycznie potozone wzgledem czestosci fali
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padajacej i odlegte od niej o

/ 3
Aw = wpy[1+ 2 (IT.41)

gdzie w; to czestos¢ plazmowa. Dla silnie kolektywnego rozpraszania (« — oo) war-
to$¢ tego odstrojenia dazy do wartosci czestosci plazmowej. Poniewaz czestos¢ pla-
zmowa nie zalezy od temperatury, a jedynie od koncentracji elektronéw, pomiar prze-
suniecia pikéw w stosunku do czestosci fali padajacej pozwala w tatwy sposéb, tzn.
nie wymagajacy pomiaréw kalibracyjnych, wyznaczy¢ ne

W przypadku posrednim, tzn. gdy & ~ 1, zwanym rozpraszaniem czesciowo ko-
lektywnym i badanym w tej pracy, widmo rozpraszania zawiera piki pochodzace od
czeéci elektronowej, duzo szersze jednak niz w przypadku kolektywnym (por. IIl.g
(c)). Na ich ksztalt wptywaja bowiem zaréwno koncentracja jak i temperatura elektro-
néw. Dlatego tez, dopasowujac do zarejestrowanego widma funkcje gestosci spektral-
nej otrzymujemy wprost parametry plazmy — 7. i Te — bez koniecznosci dokonywania

zmudnych pomiaréw mocy $wiatla rozproszonego.

= — K = 0, 01
v=3 1072 a=1 1079
(a) (b) (c)
0,15 | 8 | 61
— 6+
5 0,1+ 4 |
& 4
0,05 | 5| 2
0 - - : - - f 0 - - : - - f 0 - - :
-2-1 0 1 2 3 -2-1 0 1 2 3 -2-1 0 1 2 3
1072 1072
(d) (®)
02 | 02 | 061
= 04 |
S 01 01 |
@ 02 |
0 0

e 0 . . . . ; . . : . . . : .
-3-2-10 1 2 3 -3-2-10 1 2 3 -3-2-101 2 3

Xe

Rys. ITI.g. Czes¢ jonowa Si(xe) (a-c) i elektronowa Se(xe) (d-e) funkgji ksztattu dla przy-
padkéw kolektywnego o« = 3, czeSciowo kolektywnego &« = 1 i niekolektywnego
a =0,01.

III.1.7. Rozpraszanie Ramana

Nieelastyczne rozpraszanie Swiatla w cieczy po raz pierwszy zaobserwowat w 1928
roku Sir Chandrashekhara Venkata Raman [159] i ma ono miejsce réwniez w przy-
padku ciat stalych i gazéw. Przewaznie rozpraszanie Ramana dotyczy rozpraszania

na molekutach.
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Mechanizm rozpraszania polega na wzbudzeniu czastki do wirtualnego stanu, z kt6-
rego dochodzi do natychmiastowej relaksacji. Jeéli poziomem koricowym bedzie do-
kladnie tan sam poziom z ktérego czastka zostata wzbudzona, to mamy do czynienia
z rozpraszaniem Rayleigha. W przeciwnym wypadku zachodzi rozpraszanie Ramana.
W szczego6lnosci, jesli poziom koricowy bedzie lezal powyzej pierwotnego poziomu,
tzn. energia wyemitowanego fotonu bedzie mniejsza, to zachodzi rozpraszanie typu
Stokesa, a jesli energia koricowego poziomu bedzie mniejsza niz poczatkowego, co jest
réwnowazne z wigksza energia emitowanego fotonu, to zachodzi rozpraszanie typu
anty-Stokesa. Schemat obrazujacy poszczegélne rodzaje rozproszonego swiatta przed-

stawiony jest na rys. IIl.10. W przypadku molekut, dodatkowymi poziomami sa prze-

) n)
3 poziom
o Y N T S S wirtualny
5]
hvg — hvy,
lll/(] hl/[) ]/IL’() ]’ll/()
l’l1/0 + hvm
1 1f)
hvy, ! ‘
' |©)
hvm \
f)
Stokes Rayleigh Anty-Stokes

Rys. II.10. Diagram pozioméw energetycznych dla proceséw rozpraszania.

waznie poziomy wibracyjne i rotacyjne, natomiast dla atoméw sa to poziomy elek-
tronowe. W przypadku zmniejszenia sie czestotliwosci rozpraszanego $wiatla, réznica
energii przeznaczona jest na zwiekszenie drgan badz obrotéw czastki. Z kolei zwiek-
szenie energii fotonu odbywa sie poprzez oddanie nadmiaru energii, przewaznie oscy-

lacyjnej badz rotacyjnej.

III.2. Wplyw promieniowania laserowego na plazme

Z uwagi na bardzo maty przekrdj czynny na rozpraszanie Thomsona oraz staty-
styczne fluktuacje promieniowania ciaglego plazmy, z ktérym konkuruje sygnal RT,
w eksperymentach RT zasadniczo uzywane sa lasery o stosunkowo duzej mocy. Po-
nadto, dla osiagniecia wysokiej przestrzennej zdolnosci rozdziejczej, wiazka lasera
jest ogniskowana w obszarze plazmy do plamki o rozmiarze kilkudziesieciu mikro-

metréw, co w sposob istotny zwieksza jej natezenie w plazmie.
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Niestety, taki impuls lasera o duzej koncentracji energii moze w sposéb istotny
zaburzy¢ stan plazmy w wyniku absorpcji promieniowania. Absorpcja ta moze za-

chodzi¢ w wyniku

* absorpgji na liniach widmowych czyli wzbudzenia atoméw lub/i jonéw, czyli

poprzez tzw. pompowanie optyczne (ang. optical pumping)
* jonizacji jedno- lub/i wielofotonowej oraz

¢ zjawiska odwrotnego promieniowania hamowania.

Pierwsze dwa procesy prowadza bezposrednio lub posrednio do wzrostu koncentracji

elektronéw, a ostatni do wzrostu ich energii.

Wzbudzenie atoméw i jonéw

Wzbudzenie atoméw i jondéw przez wiazke probkujaca w plazmie moze dokonac
sie przynajmniej na dwa sposoby. Pierwszy, to wprost pochtoniecie fotonéw z wiazki
laserowej, czego skutkiem jest wzbudzenie czastki. Drugi, polega na zderzeniu danej
czastki z przyspieszonym przez wiazke elektronem i przejeciu jego energii.

Przekr6j czynny na rezonansowa absorpcje $wiatta o czestotliwosci v;; = ¢/Aj;,
gdzie Aj; to dtugosc fali lasera, dany jest przez [160]

) = 1;\]21.5(1/]-1-)214]-1-, (IIL.42)
gdzie S(v]-l-) to znormalizowany profil linii, B;j i Aj; to wspolczynniki Einsteina na
absorpcje i emisje spontaniczna z gérnego poziomu j na dolny i.

Dla argonu réznica energii pomiedzy stanem podstawowym 3s23p°, a pierwszym
stanem wzbudzonym 3s23p°(*P} /2)4s wynosi 11,62 eV. Nie jest zatem mozliwe wzbu-
dzenie ze stanu podstawowego na drodze jednofotonowej absorpcji swiatta pocho-
dzacego z drugiej harmonicznej lasera Nd:YAG o dlugosci fali A = 532nm (energii
Es3onm = 2,33 V). Aby doszto do wzbudzenia argonu ze stanu podstawowego musia-
taby zaj$¢ absorpcja przynajmniej pieciu takich fotonéw. Z kolei, dla atomu znajduja-
cego sie juz w stanie wzbudzonym, przerwy pomiedzy kolejnymi poziomami ener-
getycznymi sa znacznie mniejsze, wobec tego transfer wzbudzenia pomiedzy tymi
poziomami jest duzo bardziej prawdopodobny.

Dla uzywanego lasera Nd:YAG, o wspomnianej diugoéci fali A = 532nm, nie
ma idealnie dopasowanych przejs¢ w atomie czy jonie argonu. Prawdopodobieristwo
wzbudzenia wprost roénie jednak ze wzgledu na rozszerzenie dopplerowskie i star-
kowskie linii widmowych w plazmie. Dla badanego w tej pracy argonu w zakresie
+1nm od diugosci fali stosowanego $wiatta znajduje sie jedna linia Ar I oraz kilka
linii Ar II. W tym drugim przypadku, dolne poziomy energetycznych tychze linii
obejmuja stany wysoko wzbudzone, i stad o bardzo matym obsadzeniu w naszych

warunkach eksperymentalnych.
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Inna droga prowadzaca do bezposredniego wzbudzenia atoméw /jonéw jest zde-
rzenie z wysokoenergetycznymi elektronami. W przeciwiefistwie do rezonansowego
pochtoniecia fotonu, zderzajacy sie elektron nie musi mie¢ idealnie dopasowanej ener-
gii do konkretnego przejscia atomowego, a ponadto fatwiej jest o wysokoenergetyczne
elektrony, ktére moga uzyskac energie na drodze wielokrotnego pochfaniana fotonéw

w procesie odwrotnego promieniowania hamowania.

Jonizacja

Podobnie jak w przypadku wzbudzenia, do jonizacji czastek w plazmie przewaz-
nie dochodzi na drodze albo pochloniecia fotonéw, albo poprzez zderzenie z innymi
czastkami plazmy. Poniewaz energia jonizacji argonu wynosi E«, = 15,76€V, to aby
doszto do jego jonizacji wprost ze staniu podstawowego, musi zosta¢ pochlonietych
co najmniej 7 fotonéw z wiazki lasera. Dlatego tez bardziej prawdopodobna jest jo-
nizacja badz to ze stanéw wzbudzonych (energia pierwszego stanu wzbudzonego to

AEg; = 11,6 €V), badz tez na drodze zderzen z elektronami przyspieszonymi wiazka

laserowa.
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Rys. IlI.11. Szybko$¢ jonizacji argonu w zaleznosci od temperatury elektronowej: ze stanu
podstawowego (——), pierwszego wzbudzonego 4s (= ==) i drugiego stanu wzbudzo-
nego 4p (-'--). Na podstawie [161].

Przykladowe warto$ci szybkosci jonizacji argonu z kilku stanéw poprzez zderzenie
z elektronem, w zaleznos$ci od temperatury Te, sa przedstawione na wykresie na ry-

sunku II.11. Jednak aby oszacowa¢ liczbe powstatych jonéw nalezy zna¢ dodatkowo
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obsadzenie poszczegélnych stanéw atomowych, z ktérych ta jonizacja nastepuje.

Podgrzewanie elektronéw

Podstawowym procesem odpowiedzialnym za przekaz energii z lasera prébkuja-
cego do elektronéw, czyli ich podgrzanie, jest proces odwrotnego promieniowania
hamowania — OPH (patrz rozdziat I.2.).

Zakladajac brak mechanizméw chlodzacych, maksymalny wzrost temperatury elek-
tronéw powodowanych ich oddziatywaniem z impulsem laserowym o energii E; wy-

nosi [155, 162-164]:

2xopH Er
ko Ale = 3 e
e TU

(IL43)

gdzie ri, to promierr wiazki laserowej w obszarze plazmy, a kopy to wspoétczynnik

absorpgji fotonéw w procesie OPH

32 1 , [ & 3)\% Mme
*orH = ngc‘*;Z <47r£0> h kBTenZnex

h
X [1 —exp <_kBT:AL>} Srr(A), (IL44)

przy czym Z jest ladunkiem jonu, 7 koncentracja jonu o danym tadunku Z, Ay, to
dtugosé fali lasera. Po podstawieniu wspoétczynnika absorpcji do réwnania (III.43),

wzgledny przyrost temperatury elektronéw wynosi

ATe _ —57-3/2 2. +1 5 301 . he
T, =6,6-10"T, ;Z nyFLgrr(A)A” |1 —exp WToh ) |- (II1.45)

Jak wynika z powyzszego réwnania, wzgledny wzrost T, jest tym wiekszy, im nizsza
jej chwilowa wartos¢ oraz im wieksza koncentracja jonéw i fluencja impulsu lasero-
wego F, = Ep/(7mr?).

Przy zalozeniu jednorodnego przestrzennie impulsu laserowego, chwilowa warto$é

temperatury elektronowej wynosi

Te(1) =T+ 6,6-167° Y Z2n} grp(AL) AL x
Z

T FL(t) he 1
x/o oo [1—exp <_)»L'kBTe>] dt, (IIL46)

gdzie T? jest temperatura niezaburzona, przed pojawieniem sie impulsu lasera. F (t)

jest chwilowa wartoscia fluencji impulsu laserowego, tzn. | j;o F.(t)dt = F..
Ksztalt impulsu $wiatta generowanego przez laser Nd:YAG, z tzw. przelacznikiem

dobroci wneki rezonansowej, mozna opisac

t
R(t) =2Fpe /A,

WV
L

(I1L.47)
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gdzie At jest dlugoscia impulsu. Rozklad fluencji takiego impulsu zostal przedsta-

0,15
"""""""""""""" 735
0,1 2 130
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IEI 'l' | 25 f"ﬁS
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0 [ | | | | | | 15
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Rys. III.12. Ewolucja natezenie impulsu laserowego i temperatury elektronowa plazmy ar-

gonowej pod ciénieniem atmosferycznym o TO = 15- 103K, ne = 1,794 - 102 m—3 w

sytuacji oddziatywania z impulsem o fluencji 150]/cm? i At = 6ns.

wiony na rysunku IIL.12. Na tym samym rysunku przedstawiono takze zmiane chwi-
lowej temperatury elektronowej (wyznaczona na podstawie réwnanie (II1.46)) wyni-
kajace z oddzialywania plazmy o0 7e = 2-10m 2 i T = 20 - 10°K z impulsem lase-
rowym o fluencji 170]/ cm?, czasie trwania At = 6ns i A, = 532 nm.

Rysunku III.13 przedstawia z kolei zaleznos¢ wzglednego wzrostu Te od fluencji im-
pulsu laserowego, wyznaczonego dla kilku wybranych warunkéw plazmy argonowej
pod ci$nieniem atmosferycznym. Wzrost ten jest mierzony dla chwili tmax = At/+/2,
w ktorej fluencja osiaga wartos¢ maksymalna. Chwila tnax zostala wybrana z tego
wzgledu, ze mierzone w eksperymentach RT widma sa zdominowane fotonami po-
chodzacymi z centralnej czeéci impulsu laserowego.

Jak mozna zauwazy¢ z powyzszych wykreséw, wzgledna zmiane temperatury dla
niewielkich parametréw rozpraszania « mozna traktowa¢ jako liniowa zmiane, na-
timiast wraz ze wzrostem parametru rozpraszania zmiany zaczynaja mie¢ charakter
nieliniowy. Moze to prowadzi¢ do wniosku, iz chcac wyznaczy¢ poczatkowa, niezabu-
rzona temperature elektronéw T? dla plazmy indukowanej laserem, dla ktérej a > 1
(por. rys. IIL5) , prosta ekstrapolacja danych do fluencji i, = 0,0]/ cm? niekoniecznie
bedzie dawata dobre rezultaty.

Zmiana temperatury elektronowej w trakcie oddzialywania z impulsem lasera pro-
wadzi do zmiany wartosci parametru rozpraszania w eksperymentach RT, a to z kolei
decyduje o chwilowym ksztalcie widma rozpraszania Thomsona. Widma tego typu
dla przypadku poczatkowej wartosci & ~ 1,0, w ré6znych chwilach impulsu lasero-

wego i dla r6znych fluengji lasera zostaly przedstawione na rysunku III.14.
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Rys. III.13. Wzgledna zmiana temperatury w zalezno$ci od fluencji lasera prébkujacego przy
danych koncentracjach i temperaturach poczatkowych.
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Rys. IlI.14. Widmo rozpraszania Thomsona wzgledem dtugosci fali lasera prébkujacego w réznych
chwilach oddziatywania (7 = 0; At/(Z\ﬁ); At/~/2 — odpowiednio przed, w potowie najwiek-
szej energii impulsu i w czasie najwiekszej energii impulsu) z impulsem prébkujacym dla stabego
(1/2F, max) (a), sredniego (Fi, max) (b) i silnego (3/2F max) (c) zaburzenia plazmy argonowe;
pod cisnieniem atmosferycznym przy & = 3, ne = 1,794 - 10 m =3, T. = 15000K.

Na podstawie przedstawionych symulacji mozna doj$¢ do wniosku, ze nawet im-
puls o stosunkowej niewielkiej fluencji znaczaco wptywa na widmo RT. Przede wszyst-
kim piki pochodzace od elektronéw rozsuwaja sie wzgledem siebie, ich amplituda
maleje i rozszerzaja sie spektralnie. Dodatkowo, podczas rzeczywistych pomiaréw do-
chodzi do akumulacji zmieniajacych sie widm z calego czasu oddziatywania wiazki
probkujacej z plazma (kazde widmo jest wazone chwilowym natezeniem impulsu
prébkujacego), czego wynikiem jest rejestracja catej ewolucji widma na jednej matrycy;,

co utrudnia péZniejsza analize.
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Rys. I1I.15. Ewolucja parametréw plazmy argonowej podczas oddziatywania z impulsem la-
serowym o At = 7ns, E;, = 100mJ, promieniu wigzki 100 pum, Tog = 17 - 103 K;
np, n1, My to odpowiednio koncentracje atomu, pojedynczego i podwojnego jonu. Na
podstawie [165, 166].

Opisywany powyzej model podgrzewania elektronéw w plazmie uwzglednia wy-
facznie absorpcje promieniowania laserowego, a zatem daje wynik zawyzony. W rze-
czywistosci, oprocz podgrzewania wiazka laserowa, w plazmie dochodzi takze do

chiodzenia na skutek takich proceséw jak

¢ przewodnictwo cieplne elektronéw,
* przekaz energii na skutek zderzen sprezystych z czastkami ciezkimi,
* jonizacja zderzeniowa, czy

® emisja promieniowania.

Kazdy z tych proceséw silnie zalezy od energii kinetycznej elektronéw, a wiec od
temperatury elektronowej Te.

Ewolucje parametréw plazmy w trakcie jej oddzialywania z impulsem laserowym
mozna otrzymaé poprzez numeryczne rozwiazanie réwnania bilansu energii dla pla-

zmy, tak jak to zrobit Murphy [165, 166]

9 (5 19 oT.\  aEp 2
2 <2aneTe> _12 (rke & ) o W L RE U, (I1L48)

gdzie a to wspotczynnik absorpcji promieniowania przez plazme termiczna, E,, 7, i A
to odpowiednio energia, czas trwania i przekrdj poprzeczny impulsu laserowego, ke
i U to odpowiednio przewodnictwo cieplne elektronéw i wspélczynnik na promienio-
wanie termiczne, E; to energia jonizacji atomu w i-tym stanie (I — atom, I — pierwszy
jon, etc.), R; to szybko$¢ jonizacji na drodze zderzerr atoméw w i-tym stanie, Wy

to szybko$¢ przekazu energii pomiedzy elektronami a ciezkimi czastkami na drodze

62



Rozdziat Il Oddziatywanie promieniowania laserowego z plazmg 63

sprezystych zderzen, ktérej wartos¢ mozna wyznaczy¢ z relacji [166]

Me 3
Wen = 2—=~kg(Te — T})feVen, (I1L.49)
my 2

z czestotliwo$cia zderzefi pomiedzy elektronami z czastkami ciezkimi vey,.

W swoich obliczeniach Murphy zatozyt gaussowski przestrzenny profil wiazki lase-
rowej i prostokatny czasowy ksztatt impulsu lasera, oraz poczatkowo identyczna tem-
perature elektronéw i czastek ciezkich. Wykres na rysunku IIL.15 przedstawia wyniki
otrzymane przez Murphy’ego, tzn. ewolucje temperatury elektronowej i koncentracji
poszczegdlnych rodzajow czastek. Z wykresu wynika, ze podczas gdy T roznie pra-
wie dwukrotnie, to koncentracja elektronéw zwieksza sie zaledwie o 5%. Tak ogromne
réznice w zachowaniu tych parametréw wynika z réznicy skal czasowych proceséw
podgrzewania i chlodzenia. Pierwszy zachodzi w czasie rzedu nanosekund, a chio-

dzenie w czasie mikrosekund.
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Rozdzial IV
Eksperyment

Ten rozdziat zawiera szczegétowy opis uktadu doswiadczalnego, w tym uktadow
prowadzenia wiazek laserowych, generacji plazmy, obrazowania plazmy i $wiatla
rozproszonego. Ponadto, opisano tutaj procedury wyznaczania czulosci spektralnej
ukladu optycznego oraz procedure justowania calego uktadu optycznego i proce-
dure synchronizacji dzialania laseréw i detektoréw promieniowania. Schemat catego

ukladu doswiadczalnego zostal przedstawiony na rysunku IV.1.

IV.1. Generacja plazmy impulsami laserowymi

Generacja plazmy nastepowata w wyniku przebicia laserowego w komorze préznio-
wej wypetnionej argonem, pod cignieniem p = 1,00(1) bar. Zrédtem promieniowania
byt laser impulsowy Nd:YAG (A = 1064 nm) firmy QUANTEL wyposazony w genera-
tor drugiej harmonicznej i wobec tego emitujacy promieniowanie o diugosci fali swia-
tta Apomp = 532nm. Laser ten emitowal impulsy $wiatta o czasie trwania (FWHM)
ATpomp = 91s, z czestotliwoscia repetycji 10 Hz, o maksymalnej energii w komorze
réownej Epomp = 24m] na dtugosci fali Apomp. Energie w impulsie mozna byto regu-
lowa¢ za pomoca ostabiacza ztozonego z plytki pétfalowej (pp2) i pryzmatu Rochona
(pR2), ktory rozdzielal przestrzennie padajace nan $wiatto na dwie wiazki o prosto-
padtych polaryzacjach. Do komory kierowana byta wiazka nieodchylona o polaryza-
¢ji horyzontalnej (réwnoleglej do ptaszczyzny stolu optycznego). Przed wejsciem do
komory prézniowej wiazka ta najpierw zostata poszerzona z uzyciem ukfadu telesko-
powego ztozonego z soczewek rozpraszajacej (sr1) i skupiajacej (ss2) o ogniskowych
odpowiednio —7,5cm i 15 cm, a nastepnie zogniskowana w §rodku komory za pomoca
soczewki asferycznej (ss3) o ogniskowej 7,5 cm. Polozenie ogniska, a tym samym po-
fozenie generowanej plazmy, mozna zmienia¢ dzieki zamontowaniu soczewki ss3 na
stoliku przesuwnym, o doktadnosci przesuwu 0,5 um. Srednica wiazki laserowej (mie-
rzona w potowie maksimum natezenia) w plaszczyznie ogniskowej jest szacowana na

okoto 46 um, co przekltadato sie na maksymalna fluencje rzedu 990]/ cm?.
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generator sygnalow
opoznionych .

kamera ze wzmacniaczem
obrazu

Rys. IV.1. Schemat uktadu doswiadczalnego; fd — fotodioda; tw(1-2) — fapacze wiazek; pi — przestona irysowa; pp(1-2) — ptytki p6tfalowe; pR(1-2) — pryzmaty Rochona;

srl - soczewka rozpraszajaca ptasko-wklesta N-BK7 z pokryciem 350-700 nm i ogniskowej f = —7,5cm; ss(1-2) — soczewki skupiajaca ptasko-wypukta N-BK7
z pokryciem 350-700 nm, ¢ = 1" i ogniskowej odpowiednio f; = 50cm, f, = 15cm,; ss(3) — soczewki skupiajaca ptasko-wypukta asferyczna z pokryciem 350-700
nm, ¢ = 1" i ogniskowej f = 7,5cm; ss4 — soczewka skupiajaca ptasko-wypukta achromatyczna z pokryciem 350-700 nm, ¢ = 2 i ogniskowej odpowiednio
f = 7,5cm; ss(5-7) — soczewki skupiajaca ptasko-wypukta N-BK7 z pokryciem 350-700 nm, ¢ = 2" i ogniskowej odpowiednio f5 = 30cm, fs = 40cm,
f7 = 15cm; z(1-8) — zwierciadta dielektryczne z pokryciem na 532nm ¢ = 1”; z(9-11) — zwierciadta z pokryciem aluminiowym ¢ = 2"

66



Rozdzial IV Eksperyment 67

Rys. IV.2. Zdjecia komory (czerwona po$wiata) w ktérej wytwarzana byta plazma. Na zie-
lono zaznaczono tory wigzek pompujacej (réwnolegta do stotu optycznego) i probkujacej
(prostopadta do stotu optycznego).

Komora prézniowa (rys. IV.2) byla wykonana z aluminium przez warsztat mecha-
niczny w Instytucie Fizyki UJ. Komora ta posiadata 6 portéw optycznych zaopatrzo-
nych w kwarcowe okienka i 4 porty do podlaczenia pompy prézniowej i zaworéw
dozowania gazu. Okienka znajdujace sie na drodze wiazki prébkujacej zostaly za-
montowane pod katem Brewstera, aby zminimalizowac¢ iloé¢ §wiatta od nich odbitego.
Cala komora zostala zaprojektowana i wykonana dla standardu potaczert préznio-
wych typu KF (Klein Flange).

Kontrola ci$nienia i szybkosci przeplywu argonu w komorze byly zapewnione
przez zawér prézniowy zamontowany na drodze pomiedzy komora i pompa proz-
niowa, oraz przez precyzyjny (doktadnos¢ 11/h) przeptywomierz z elektroniczna kon-
trola szybkos$ci przeptywu, zainstalowany pomiedzy butla z gazem a komora.

Za kazdym razem, przed rozpoczeciem eksperymentu, komora byta odpompowy-
wana do ci$nienia ponizej 1 mbar za pomoca pompy rotacyjnej (firmy EDwarRDs, model

RV3), a nastepnie napelniana argonem do ciénienia 1 bara.

IV.2. Rozpraszanie $wiatla laserowego na plazmie

Zrédlem promieniowania uzywanego w eksperymentach laserowego rozpraszania
Thomsona byt laser Nd:YAG firmy EkspLA réwniez wyposazony w generator dru-
giej harmonicznej, a zatem emitujacy promieniowanie o dtugosci fali Swiatta Ay =

532,0627 nm. Impulsy tego lasera, dalej zwanego prébkujacym, miaty czas trwania
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ATpr = 618 i maksymalna energie w komorze Epr = 30m]. Wiazka byta doprowa-
dzana do komory za pomoca zwierciadet z1-z6. Energia impulsu prébkujacego, po-
dobnie jak w przypadku impulséw pompujacych, byta regulowana za pomoca uktadu
plytki potfalowej (pp1) i pryzmatu Rochona (pR1). Pryzmat ten byt tak wstawiony, aby
polaryzacja wiazki prébkujacej, w obszarze komory, byta w ptaszczyznie padania wy-
znaczonej przez obie wiazki laserowe. Taka polaryzacja zapewniala maksymalne na-
tezenie Swiatla rozproszonego w kierunku obserwacji. Wiazka prébkujaca byta luzno
zogniskowana w komorze za pomoca soczewki o ogniskowej f = 50 cm i oswietlata
wybrany obszar plazmy prostopadle do wiazki pompujacej i osi plazmy.

Srednica wiazki (FWHM), wyznaczona na podstawie sygnatu rozpraszania Ray-
leigha w czystym gazie roboczym, wynosita 100 pm, co przekladato sie na maksy-
malna fluencje rzedu 265]/cm?. Szerokos¢ tejze wiazki decydowala w gtéwnej mie-
rze o przestrzennej zdolnoéci rozdzielczej uzyskanej w eksperymentach rozpraszania
Thomsona.

W odréznieniu od wiazki pompujacej, szerokos¢ spektralna wiazki prébkujacej byta
jedynie ograniczona fourierowsko i wynosita mniej niz 0,0003 nm. W ten sposéb spek-
tralna zdolno$¢ rozdzielcza eksperymentéw byta catkowicie okre$lona przez zdolnos¢

rozdzielcza spektrometru.

IV.3. Uklad optyczny do obrazowania plazmy i §wiatla rozpro-

Szonego

Swiatlo pochodzace z plazmy lub z rozpraszania wiazki prébkujacej na plazmie
bylo rejestrowane prostopadle do plaszczyzny wyznaczonej przez obie wiazki la-
serowe. Swiatto to byto najpierw skolimowane za pomoca soczewki achromatycz-
nej ss5 o ogniskowej f = 30cm, a nastepnie stosujac soczewke achromatyczna ssé6
o ogniskowej f = 40 cm wytworzono obraz plazmy w plaszczyznie PO. Umieszczona
w tej plaszczyZnie przestona irysowa pozwalata na przystoniecie niebadanych obsza-
réw plazmy. Umieszczona przed samym spektrometrem soczewka ss7 o ogniskowej
f = 15cm, powodowata powstanie obrazu w plaszczyznie jego szczeliny wejsciowej
o globalnym powiekszeniu 1, 2.

Szerokos¢ szczeliny zwykle wynosita 50 pm w eksperymentach rozpraszania lase-
rowego i 30 pm w tych eksperymentach, w ktérych rejestrowano wytacznie promie-
niowanie pochodzace od plazmy.

W badaniach uzywano spektrometru siatkowego firmy AcToN pracujacego w kon-
figuracji Czerny-Turnera. Jego ogniskowa wynosila f = 750 mm i byt on wyposazony
w 3 siatki dyfrakcyjne o gestosci rys 150, 1200 i 2400 rys./mm. Podczas obserwacji pla-
zmy, i w celu selekcji obszaru do badan, siatka byla ustawiona pod katem 0°, dzieki

czemu dzialata jak zwierciadto.
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W celu sprawdzenia grubosci optycznej plazmy, a co sie z tym wiaze, efektéw sa-
moabsorpcij, z drugiej strony komory (patrz rys. IV.1), zamontowano ukfad sklada-
jacy sie z soczewki achromatycnzej ss4 o ogniskowej f = 7,5cm oraz zwierciadla
plaskiego umieszczonego w odlegtosci 30 cm od srodka komory. Uklad taki pozwalat
na wytwarzanie obrazu plazmy w miejscu jej powstania. Poréwnujac natezenia widm
zarejestrowanych z i bez zwierciadta zwrotnego, mozna dokonaé weryfikacji zatoze-
nia o plazmie optycznie cienkiej. Procedura ta zostata dokladnie opisana w pracach

N. Konjeviéa i M. Cveji¢a [167, 168].

IV.4. Akwizycja danych

Swiatto pochodzace z plazmy, badz tez rozpraszane na plazmie, po przejiciu przez
uklad optyczny i spektrometr bylo rejestrowane przez kamere CCD P1-MAX 4: 1024F
umieszczona w plaszczyznie obrazowej spektrometru. Kamera ta byla wyposazona
we wzmachiacz obrazu i pozwalala na rejestracje sygnaléw z czasowa zdolnoscia roz-
dzielcza rzedu 500 ps. Specyfikacja parametréw kamery zostata podana w tabeli IV.1.

W czasie pomiaréw rozpraszania $wiatla laserowego dlugos¢ bramki fotokatody
wynosita zawsze 6ns. Natomiast, podczas rejestracji $wiatta emitowanego przez pla-
zme, dtugos¢ tej bramki stanowita 3% wartosci opdZnienia, liczonego od momentu
powstania plazmy. Przelicznik ten zostal ustalony na podstawie dotychczasowych ba-
dan [101] i w przypadku plazmy indukowanej laserowo zapewnia on, iz zmiana jej
parametréw (e, Te) jest porownywalna ze statystycznymi niepewno$ciami ich wyzna-
czenia.

Obstuge kamery i spektrometru zapewnial program WINSPEC dostarczony przez
producenta kamery. Program ten umozliwiat réwniez prosta obrébke rejestrowanych

obrazéw (dodawanie, mnozenie, grupowanie).

IV.5. Zestawienie, justowanie i kalibracja ukladéw optycznych
i detekcji

Przygotowanie ukladu eksperymentalnego mozna w ogdlnosci podzieli¢ na trzy
etapy. Pierwszy to przygotowanie komory prézniowej, drugi polegal na doprowa-
dzeniu do niej wiazek pompujacej i probkujacej o konkretnych parametrach, a trzeci
dotyczyt ustawienia ukladu obrazujacego plazme oraz weryfikacji poprawnego i syn-

chronicznego dziatania laseréw i detektoréw.

Kazdorazowo przed kazda seria pomiarowa komora prézniowa byla myta od we-
wnatrz stezonym alkoholem izopropanowym. Nastepnie, po zamontowaniu wszyst-

kich elementéw (okienka, zawory, przeptywomierz), komora byla odpompowywana
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TaB. IV.1. Specyfikacja kamery CCD P1-MAX 4: 1024F uzywanej podczas pomiaréw.

Parametr Wartos¢
CCD
Detektor e2v CCD 47-10 scientific grade full-frame CCD
Pelna studnia potencjatu piksela 100ke™
Prad ciemny @ —25°C (max) 2e” /p/sec
Rozmiar piksela 13 x 13 um?
Dynamika sygnatu 16 bitéw
Temperatura CCD @ 25°C —20°C (chtodzenie powietrzem),
—30°C (chtodzenie ciecza)
Poziom szuméw (e™ rms) Typowo Maksymalnie
@ 1 MHz digitalizacji 7 10
@ 2 MHz digitalizacji 9 17
@ 10 MHz digitalizacji
20 30
Vertical shift rate 6 us/row
Wzmacniacz obrazu
Typ Gen II SR
Min. szeroko$¢ bramki (optyczne
FWHM)
Bramka pikosekundowa < 500 ps
Bramka szybka ~ 2ns (przewaznie), 3ns (gwarantowane)

Szybko$¢ repetycji: nieprzerwanie 1MHz; 100kHz z Pikosekundowym bramkowa-
niem; 8kHz z brakowanym MCP; 6,25kHz with

MCP bracket pulsing
Limit rozdzielczosci 40 do 641p/mm
Réwnowaznik o$wietlenia tta (EBI)
[Photo e-/piksel/sec]
@ temperaturze pokojowej 0,05-0.2
@ chtodzeniu fotokatody 0,005 — 0.02

przy uzyciu pomp rotacyjnej oraz turbomolekularnej. W czasie pompowania cata ko-
mora byta rownomiernie ogrzewana pasami grzewczymi do temperatury rzedy 80 °C
co pozwolito na jej oczyszczenie z resztek uprzednio badanych substancji. Czas ta-
kiego przygotowania komory do pracy wynosit kilkanascie godzin.

Justowanie wiazki pompujacej polegato, w pierwszej kolejnosci, na przepuszczeniu
jej przez uklad ostabiacza (ptytka poétfalowa ppz2 i pryzmat Rochona pR2), wybra-
niu wlasciwej polaryzacji swiatta (horyzontalnej, réwnolegtej do powierzchni stotu
optycznego) i skierowanie jej do komory z uzyciem zwierciadet zy i z8. W celu pre-
cyzyjnego ustawienia tam biegu wiazek laserowych, na czas justowania, do komory
wstawiono specjalnie wykonany celownik. Celownik ten stanowita mata (5 x 5 x 5 mm?)
kostka aluminiowa z trzema prostopadlymi otworami przecinajacymi si¢ w jednym
punkcie, ktéry wyznaczal badany obszar plazmy. Po ustawieniu kierunku wiazki, dal-
szymi krokami w justowaniu bylo ustawienie soczewki skupiajacej ss3, a takze socze-
wek wchodzacych w sklad teleskopu rozszerzajacego wiazke sr1 i ss2. Soczewka ss3
byta ustawiona na stoliku przesuwnym (THORLABS MT1-Z8), umozliwiajacym jej prze-
suw w kierunku propagacji wiazki pompujacej, a tym samym ustawianie badanego

obszaru plazmy w plaszczyZnie zawierajacej wiazke probkujaca i kierunek detekcji.
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Justowanie wiazki prébkujacej réwniez rozpoczeto od przepuszczenia jej przez uktad
ostabiacza (ptytka poétfalowa pp1 i pryzmat Rochona pR1) i wybrania odpowiedniej
polaryzacji (wertykalnej do stotu optycznego), zapewniajacej maksymalne natezenie
$wiatta rozpraszanego w kierunku obserwacji. Nastepnie, za pomoca zwierciadet die-
lektrycznych z2-z4 podniesiono wiazke do poziomu gérnego okienka diagnostycz-
nego komory. Za pomoca zwierciadel z5 i z6 doprowadzono wiazke do komory uzy-
wajac do tego celownika. Po ustawieniu osi wiazki wewnatrz komory zamontowano

soczewke ss1 skupiajaca $wiatto laserowe w srodku celownika.

Pierwszym krokiem w justowaniu ukladu zbierajacego swiatlo z plazmy bylo wy-
znaczenie osi optycznej. W tym celu ze spektrometru wymontowano kamere CCD.
W jej miejsce zamontowano laser He-Ne, ktérego wiazka wychodzaca przez szczeline
wejéciowa spektrometru stanowita 0§ optyczna ukladu obrazowania plazmy. Wiazka
ta przechodzila przez celownik (prostopadle do wiazek laserowych), a wszystkie ele-
menty optyczne na jej torze zostaly tak ustawione, aby ta ogniskowata sie wewnatrz
celownika. Nastepnie przeSwietlono komore rozproszonym $wiattem biatym. Na dro-
dze Swiatla przechodzacego przez celownik ustawiono soczewki kolimujace ss5 i ss6.
Pomiedzy zwierciadtami z10 i z11 wytworzono obraz celownika i zamontowano prze-
stone irysowa. Na koniec, na stoliku przesuwnym ustawionym w kierunku x, usta-
wiono soczewke ss7, ktéra wytwarzata obraz celownika na szczelinie wejéciowej spek-
trometru.

Ostros¢ obrazu plazmy ustawiono wykorzystujac wiazke prébkujaca, ktéra prze-
chodzac przez napetniona gazem komore, ulegala rozproszeniu typu Rayleigha.

Obserwujac szeroko$¢ obrazu $wiatla rozproszonego ze zmiana potozenia soczewki
obrazujacej ss7, ustalono takie jej polozenie, ze otrzymano ostry obraz wiazki prébku-

jacej, a jednoczesénie samej plazmy.

Praca z plazma wytwarzana za pomoca lasera impulsowego, probkowanie plazmy
réwniez laserem impulsowym oraz rejestracja widma zaréwno $wiatta rozproszonego
jak i emitowanego przez plazme wymagaja doskonatej czasowej synchronizacji dzia-
fania laseréw i detektoréw $wiatla.

W celu synchronizacji laseréw i kamery CCD, kazde z tych urzadzen jest wyzwa-
lane przez generator sygnatéw opéznionych SG3800 firmy STANFORD RESEARCH Sys-
TEMS. Generator ten pozwala ustawié¢ opdznienie pomiedzy sygnatami z dokladno-
Scia do 1ps. Chwila, od ktorej liczone sa wszystkie opdZnienia, jest czas T0 wystania
sygnatu do lamp btyskowych lasera préobkujacego. Wyzwolenie impulsu tego lasera
odbywa sie poprzez podanie sygnalu w chwili A = T0 + 988,5ps na jego Q-switch
(od réznicy czaséw A — TO zalezy energia impulsu). Sygnat wyzwalajacy Q-switch
lasera generujacego plazme jest wczeéniejszy niz wyzwalajacy Q-switch lasera prob-

kujacego i wynosi E = A — 612 ps. Wyzwalanie lamp btyskowych lasera pompujacego
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oczywiScie nastepuje wczesniej w chwili C = E — 300ps. Kamera wyzwalana jest
po czasie G = A — 100ns, co zapewnia rejestracje $wiatla rozproszonego. Diagram
synchronizacji laseréw i kamery ICCD przedstawia rysunek IV.3. Opdznienia pomie-
dzy lampami blyskowymi a Q-switchami laseréw zostaly dobrane tak, aby energie
w impulsach byly maksymalne. Zmiane opézZnienia pomiedzy laserami uzyskuje sie

poprzez zmiane opdZznienia impulsu E.

EKSPLA
flashlamp
TO

A =TO0+988,5us B=A+10ups

EKSPLA
-switch
Q-switc AB

C=E—-300ps D =C+50ps

Quantel
flashlamp
CD

E=A—-612ps F=E+20ups

Quantel

-switch
Q-switc EF

G=A-100ns H=G+10ps

Wyzwalanie
kamery ICCD
GH

Rys. IV.3. Diagram przedstawiajacy synchronizacje laseréw i kamery (nie w skali).

W celu weryfikacji odpowiednich opéZniert pomiedzy impulsami laserowymi do-
chodzacymi do komory, wykorzystano dwa Swiattowody o jednakowej dtugosci, ktére
zamontowano na tylnych éciankach zwierciadet z8 (laser pompujacy) i z5 (laser prob-
kujacy). Resztkowe $wiatlo przechodzi przez te zwierciadla i trafia do $wiattowo-
déw oswietlajacych szybka fotodiode fd podiaczona do oscyloskopu. Obserwowane
na oscyloskopie opéZznienie impulséw odpowiada opdznieniu impulséw laserowych
wewnatrz komory.

Do wyznaczenia wzglednej wydajnosci spektralnej uktadéw optycznych i detek-
¢ji wykorzystano kalibrowana lampe deuterowo-halogenowa DH-2000 firmy OCEAN
Ortics z wyjsciem $wiattowodowym. Koncéwka swiattowodu lampy byla umiesz-
czona w komorze, w miejscu celownika, czyli w miejscu plazmy. Zatem $wiatlo z ta-

kiej lampy bylo rejestrowane w identycznych warunkach jak $wiatlo plazmy.
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IV.6. Procedura pomiarowa

Dla kazdego z rejestrowanych opéZnieri procedura pomiarowa — rejestracja rozpra-

szania Thomsona i $wiatla emitowanego przez plazme — przebiegala w nastepujacy

sposob:

1.

obrazowanie wiazki prébkujacej na kamerze w celu jej ustawienia na $rodku
matrycy CCD,
obserwacja obrazu plazmy na kamerze CCD i wybér odpowiedniej warstwy do

dalszych badan dla ustalonego opdzZnienia,

. rejestracja widm RT dla r6znych energii impulsu lasera prébkujacego celem wy-

znaczenia parametrow plazmy i ich ewentualnej zaleznosci od fluencji lasera
probkujacego,

rejestracja widma promieniowania plazmy bez lasera prébkujacego,

uzyskanie widma RT bedacego réznica powyzszych widm,

rejestracja widm promieniowania plazmy w uprzednio wybranych zakresach
spektralnych,

rejestracja pradu ciemnego (przy wylaczonym laserze generujacym),

. uzyskanie widm emisyjnych bedacych réznica powyzszych widm,

9. rejestracja widm lampy halogenowej dla wykorzystanych zakreséw spektral-

10.

nych, celem wyznaczenia czulosci uktadéw optycznego i detekgji,
rejestracja widm lampy spektralnej Hg-Ar celem wyznaczenia profilu aparatu-

rowego spektrometru w badanych zakresach dtugosci fal.
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Rozdzial V

Opis przeprowadzonych pomiaréw

i ich wyniki

Do naszych badafi poréwnawczych wybraliSmy 4 opdZnienia i obszary plazmy
o stosunkowo niewielkim gradiencie catkowitej emisji Swiatla w okolicy jej osi (por.
zdjecia plazmy na rys. V.1). Obszary te byly o$wietlane wiazka lasera prébkujacego
i z tych to obszaréw rejestrowano $wiatlo w celu przeprowadzenia diagnostyki pla-
zmy, odpowiednio metoda rozpraszania Thomsona i metodami optycznej spektrosko-

pii emisyjne;.

V.1. Diagnostyka plazmy metoda rozpraszania Thomsona

Rysunek V.1 przedstawia typowe obrazy plazmy i odpowiadajace im widma roz-
praszania zarejestrowane dla 4 opéznieri mierzonych w stosunku do impulsu lasera
generujacego (pompujacego) plazme.

Kolumna (a) zawiera zdjecia $wiecacego obtoku plazmowego, ktéremu odpowia-
daja widma rozpraszania (kolumny (b), (c), (d)). Przerywana linia pionowa zazna-
czono obszary oéwietlane impulsem prébkujacym o fluencji do 171]/cm?. Kolumna
(b) przedstawia uzyskane widma $wiatta rozproszonego, gdzie 0§ pionowa oznacza
kierunek w poprzek (radialny) plazmy, czyli wzdluz wiazki prébkujacej. Kolumna
(c) to srodkowy obszar widma rozpraszania wokot dtugosci fali lasera probkujacego.
W kolumnie (d) przedstawiono za$ rozktad natezenia tego sygnatu.

Widmo $wiatla rozproszonego, w swojej czeéci centralnej (na dlugosci fali lasera
probkujacego), zawiera zaréwno przyczynki od rozpraszania Thomsona (czesci jo-
nowa i elektronowa), jak i od rozpraszania Rayleigha na atomach argonu. Widmo
rozpraszania (kolumna (b)), poza czescia centralna, charakteryzuja szerokie pasma
boczne z maksimami natezenia wystepujacymi na osi plazmy i w odlegltosci kilku
nanometréw od dilugosci fali lasera prébkujacego. Pasma te zwiazane sa z elektro-

nowa czescia rozpraszania Thomsona. W przypadku dwoéch najkrétszych opdznien,
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a) b) c) d)
Czesc¢ jonowa RT

Obraz plazmy

Czesc elektronowa RT

At=04 pus

At=1,0 us

e ey TR e et

At=25us

|

At=10,0 us

| I —

2 0 2
X [mm]
Rys. V.1. Obrazy plazmy jako catkowitej emisji Swiatta (kolumna (a)), widma czesci elek-

tronowej rozpraszania Thomsona (kolumna (b)), widma rozpraszania w czesci centralnej
(kolumna (c)) oraz rozktad natezenia czesci centralnej widma rozpraszania (kolumna

(d)). W dolnej czes¢i obrazéw kolumny (b) umieszczono widma RT na osi plazmy.
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z uwagi na szeroki zakres spektralny widma rozpraszania, zarejestrowano wylacznie
jego czes¢ przesunieta ku czerwieni.

Jak fatwo zauwazy¢ sygnat RT wystepuje wylacznie w obszarze plazmy i zmienia
swoj ksztalt z opdznieniem, co Swiadczy o zmianie parametréw plazmy. Im wieksze
opdZnienie tym mniejsze przesuniecie maksiméw sygnatu rozpraszania w skali dtu-
gosci fali, co zwiazane jest z mniejsza czestoscia plazmowa, a wiec z mniejsza koncen-
tracja elektronéw. Jednoczesnie zwieksza sie zakres przestrzenny tego sygnatu w od-
powiedzi na ekspansje obtoku plazmowego (por. z kolumna (a) z rys. V.1). Ewolugji
plazmy towarzyszy ewolucja widma RT (patrz wstawki widma na rys. V.1 w kolum-
nie b), ktére zmienia swoj charakter od typowo kolektywnego, po czeSciowo kolek-
tywny dla opdznienia 10 ps. Taka zmiana i spadek parametru rozpraszania a (od 2,52
do 1,56) $wiadcza o szybszych zmianach ne w stosunku do zmian T, (patrz relacja
(I1.30)).

Rozklad przestrzenny natezenia $wiatla rozproszonego, zawartego w centralnej cze-
$ci widma (kolumny (c) i (d)), charakteryzuje jedno maksimum na osi plazmy i dwa
maksima pozaosiowe, poza obszarem plazmy. Te dwa ostatnie odpowiadaja wylacznie
rozpraszaniu Rayleigha na atomach gazu otaczajacego plazme. Silny wzrost natezenia
tego sygnalu wynika ze wzrostu koncentracji atoméw, ktérego zZrédtem jest fala ude-
rzeniowa. Fala ta powstaje w trakcie przebicia laserowego i propaguje na zewnatrz
plazmy, o czym $wiadcza potozenia tych maksiméw dla kolejnych opéZnien.

Tuz za fala uderzeniowa, od strony plazmy, wystepuje obszar obnizonej gestosci,
ktéry mozemy traktowac jako granice plazmy. Z drugiej strony fali uderzeniowej sy-
gnal jest praktycznie staly, gdyz pochodzi od rozpraszania na niezaburzonym gazie
jednorodnie wypetniajacym komore. Tak wiec obraz przekroju plazmy zaznaczonego
na obrazkach (kolumna (a)) przedstawia sie nastepujaco. Zewnetrzne warstwy to gaz
roboczy, nastepnie mamy front fali uderzeniowej za ktérym gestosé¢ gazu silnie spada.
W érodku za$ znajduje sie obtok plazmy ekspandujacy do obszaru o ognizonej gesto-
Sci. Nalezy zaznaczy¢, ze ekspansja fali uderzeniowej i wewnetrznego obtoku zacho-
dza w réznym tempie. Powyzszy obraz powstaje wskutek oderwania sie fali uderze-
niowej od obtoku plazmowego na bardzo wczesnym etapie ewolucji plazmy.

W celu wyznaczenia rozkladu koncentracji elektronéw i temperatury elektronowej
w badanym obszarze plazmy i dla kazdego z op6znieni, do czesci elektronowej widma
rozpraszania dopasowano funkcje gestosci spektralnej rozpraszania Thomsona (réw-
nanie I1I.32). Cze$¢ jonowa (centralna) widma RT byta pomijana w dopasowaniu, gdyz
jest ona zaburzona przez sygnatl rozpraszania Rayleigha niemozliwy do odseparowa-
nia w warunkach tego eksperymentu. Przykladowe widma sygnalu RT w interesuja-
cym nas zakresie spektralnym, otrzymane na osi plazmy przy réznych op6znieniach,
sa przedstawione na rysunku V.2 wraz z dopasowanymi funkcjami gestosci spektral-
nej.

Pomimo wiekszych koncentracji elektronéw przy matych opdznieniach, stosunek
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Rys. V.2. Widma czesci elektronowej RT wraz z dopasowana funkcja gestosci spektralne;.
Widma zarejestrowano stosujac impulsy prébkujace o fluencji 68,5]/cm?. Na wykresach

podano wartosci dopasowanych parametréw: parametr rozpraszania a, koncentracje 71,
i temperature T, elektronéw.
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sygnatu do szumu dla RT jest mniejszy. Wiaze sie to z obecnoscia silnego promie-
niowania ciaglego w poczatkowych fazach istnienia plazmy, narastajacego jak 12, gdy
sygnal RT jest jedynie wprost proporcjonalny do n.. Teoretycznie, natezenie sygnatu
rozpraszania mozna byloby zwiekszy¢ poprzez zwiekszenie fluencji impulsu prébku-
jacego jednak jest to niewskazane z uwagi na potencjalne efekty podgrzewania elek-
tronéw. Z tego tez powodu, dla opdzZnienia 0,4 ps, pomiary widma RT dla obszaréw
przyosiowych plazmy wykonywano jedynie dla minimalnych fluencji impulsu préb-
kujacego. W ten spos6b dopasowane widma obarczone byty gtéwnie niepewno$ciami
statystycznymi, a nie systematycznymi (dokladniej ta kwestia bedzie dyskutowana
w rozdziale V.4.).

Wyniki diagnostyki plazmy uzyskane z uzyciem metody rozpraszania Thomsona
i dla réznych fluengji lasera prébkujacego sa przedstawione na rysunku V.3. Jak wi-
da¢, w przypadku kazdego opdZnienia otrzymane rozklady koncentracji elektronéw
sa niezalezne, w granicy niepewnosci, od fluengji impulsu prébkujacego. Mozna za-
tem przyjaé, ze podczas interakcji plazmy z impulsem laserowym nie dochodzi do
znaczacej jonizacji i zwiazanej z tym kreacji dodatkowych elektronéw swobodnych.

Na potrzeby dalszej analizy, jako wartos¢ n. przyjeto srednia warto$¢ wazona z kon-
centracji otrzymanych dla réznych fluencji lasera, z wagami wynikajacymi z ich nie-
pewnosci statystycznych. Tak otrzymane wartosci koficowe 1. sa réwniez przedsta-
wione na rysunku V.3. Analizujac szeroko$¢ (FWHM) otrzymanych rozkladéw kon-
centracji elektronéw, mozna zauwazy¢, ze ro$nie ona wraz z opdZnieniem, od okoto
1,0mm do 2,0mm, i bardzo dobrze koreluje z szerokoscia obrazu plazmy obserwowa-
nego w kierunku radialnym.

W przeciwienstwie do 7., dla kazdego z badanych opézniefi widoczna jest zalez-
nos¢ wyznaczonej temperatury elektronowej od fluencji impulsu laserowego. Wraz ze
wzrostem fluencji ro$nie temperatura elektronéw, co powodowane jest ich podgrze-
waniem w procesie OPH. W zwiazku z obserwowanym wzrostem T, plazmy powo-
dowanym zaburzeniem wiazka prébkujaca, w celu wyznaczenia rzeczywistej jej tem-
peratury, wykorzystano relacje (II1.46). Relacja ta opisuje wzrost temperatury elektro-
nowej pod wptywem oddziatywania plazmy z impulsem laserowym o zadanej fluencji
przy stalej koncentracji i okreslonej poczatkowej temperaturze elektronéw. Obliczenia
poczatkowej (niezaburzonej) temperatury elektronéw przeprowadzono z osobna dla
kazdego punktu rozkladu przestrzennego, a wyniki korficowe takze przedstawiono na
rysunku V.3. Przykladowe dopasowania wykorzystane w celu wyznaczenia tempera-
tury poczatkowej sa przedstawione na rysunku V.4. Rysunek ten przedstawia wartosci
wyznaczonej temperatury elektronowej w zaleznosci od fluencji wiazki probkujacej
oraz dopasowana funkcje wzrostu temperatury, ekstrapolowana do zerowej wartosci
fluencji. Niewielkie zmiany n., zarejestrowane ze wzrostem fluengji lasera prébkuja-
cego, wobec duzych zmian T, wynikaja z tego, ze stan rownowagi jonizacyjnej w od-

powiedzi na skokowa zmian T jest przywracany po czasie znacznie dtuzszym (rzedu
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Rys. V.3. Rozktady koncentracji elektronéw n. (a)-(d) i temperatury elektronowej Te (e)-
(h) dla badanych opéznien, otrzymane z uzyciem wiazki lasera o r6znej fluencji impulsu.
Petne symbole oznaczaja konicowe wartosci ne i Te uzyskane odpowiednio jako wartos¢
Srednia z kilku pomiaréw i ekstrapolowana z modelu podgrzewania (II1.46).
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Rys. V.4. Korekta temperatury elektronowej na skutek podgrzewania wigzka prébkujaca.
Punkty oznaczaja warto$ci wyznaczonych temperatur elektronowych przy okreslonej flu-
encji lasera dla danego op6znienia. Liniami oznaczono dopasowany, na podstawie réwna-
nia (IT1.46), wzrost temperatury elektronowej z temperaturg poczatkowa jako parametrem
dopasowania.

ps dla Ar) niz czas trwania impulsu prébkujacego.

Te [1000 K]

50

40

30

20

o ¢-0,623(70)

o 10165

10

fe [10% m~3]

1

10

Opo6znienie At [ps]

0,734(11)

x t

1 10
Opéznienie At [ps]

Rys. V.5. Ewolucja temperatury elektronowej T, i koncentracji elektronéw 1 w argonowej
PIL na podstawie wynikéw RT.

Na podstawie wyznaczonych rozkladéw 7. i T, sporzadzono wykresy (rysunek V.5)

przedstawiajace ewolugje tych parametréw na osi plazmy. Dopasowano do nich funk-

. . . . . . . _0,734
¢je potegowe, opisujace zmiany #ne oraz T i otrzymano odpowiednio 7 o t

(11)

w calym badanym przedziale czasu oraz T, o t~0023(70) w przedziale 04 - 2,5ps

i T, « t7916 w przedziale 2,5 -10,0ps. Zanik elektronéw zwiazany jest gtéwnie

z ekspansja plazmy (por. rozdziat I.5.). Jednak model adiabatyczny przewiduje za-

nik w zdecydowanie szybszym tempie jak t 3. Zrédet rozbieznoéci nalezy upatrywac
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w tym, ze w naszych warunkach, ekspansja nie nastepuje w prézni ale w gazie i nie na
kazdym etapie ma ona charakter sferyczny. Dodatkowo, na zmiane koncentracji wpty-
waja procesy rekombinacji promienistej i tréjcialowej rekombinacji zderzeniowej, ktére
wlasdnie przewiduja zanik elektronéw w znacznie wolniejszym tempie odpowiednio
Moy & 171 i ngscR o t707.

W przypadku temperatury elektronowej wida¢, ze rowniez maleje ona wolniej niz
to wynika z modelu adiabatycznej ekspansji monoatomowego gazu w prézni (Te o
t~2). Podobnie jak dla 7., rozbiezno$ci mozna upatrywaé w procesach rekombinacyj-
nych, w ktérych to dostarczana jest elektronom dodatkowa energia, co przeklada sie
na wolniejszy zanik ich temperatury.

Merk" [169] i Mendys? [102] rowniez zauwazyli znacznie wolniejsze chtodzenie i za-
nik elektronéw niz to wynika ze swobodnego rozprezania adiabatycznego. W pracy
Merka zanik koncentracji i ochtadzanie w zakresie 0,5 - 1,0 ps nastepowatly odpowied-
nio jak ne « + %77 i T, « t7%2! natomiast w zakresie 1,0 - 2,25ps jak 1, o t 024
iT, o< 7016, W przypadku Mendys, w zakresie 0,4 - 7,0 us zanik elektronéw zacho-
dzit jak ne o t~975(1), natomiast ochtadzanie do ok. 1,0us nastepowalo w tempie
T. « t70714) a w zakresie 1,0 - 10,0 us w tempie Te « t~0%0©) Poréwnujac te wy-
niki z otrzymanymi w tej pracy, mozna zauwazy¢ zgodno$¢ w granicy niepewnosci
zachowania sie koncentracji elektronéw. Natomiast w kwestii ochtadzania sie plazmy
Mendys uzyskata mniejszy wykladnik niz wyznaczony tutaj. Z kolei Harilal® [144],
podczas badan plazmy argonowej dla matych opéznieni (0 - 0,4 ps) w réznych obsza-
rach oddalonych od osi plazmy zauwazyl, ze dla centralnych obszaréw (1 mm od osi)

o t—0,46

spadek koncentracji jest wolniejszy i postepuje jak e , natomiast dla obszaru

bardziej odlegtego (2mm od osi) ne o t~ 0644

. Dla obu obszaréw tempo ochtadzania
jest podobne i zachodzi jak T, o t 9262,

Réwniez w przypadku innych gazéw zauwazono wolniejsze ochladzanie plazmy.
W przypadku plazmy generowanej w helu pod ciSnieniem atmosferycznym, Neda-
novska* ze wspoétpracownikami [170, 171] zaobserwowala (stosujac metode RT), ze
dla opéznient do 10 ps, zanik koncentracji elektronéw i ich ochfadzanie postepuja jak
ne o< t79685§ T, o« 70224, W przypadku plazmy generowanej w powietrzu, Zhang> ze
wspotpracownikami [172], zaobserwowali odpowiednio zanik elektronéw i ich ochta-

dzanie w tempie 1, o« t7%9%, T, « + 9873 dla opéznierr w zakresie 1 -3ys, oraz

'Generacja plazmy impulsem z lasera Nd:YAG o dtugosci fali 1064 nm, o czasie trwania 6 ns, energii
243 m], skupionego za pomoca soczewki o ogniskowej 50 mm.

2Generacja plazmy impulsem z lasera Nd:YAG o diugosci fali 532 nm, o czasie trwania 4,5 ns, fluencji
2,1kJ/cm?, skupionego za pomoca soczewki o ogniskowej 80 mm.

3Generacja plazmy impulsem z lasera Nd:YAG o dtugosci fali 532nm, czasie trwania 8ns, energii
100 mJ, skupionego za pomoca soczewki o ogniskowej 75 mm.

4Generacja plazmy impulsem z lasera Nd:YAG o dtugosci fali 1064 nm, o czasie trwania 9 ns, energiach
400m] i 140 m], skupionego za pomoca soczewki o ogniskowej 100 mm.

5Generacja plazmy impulsem z lasera Nd:YAG o dtugosci fali 1064 nm, o czasie trwania 7 ns i energii
200 m].
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T, o t79%5 dla op6znien 3 - 18 ps. Dla podobnej plazmy Harilal® ze wspétpracow-
nikami [173] zaobserwowali, ze n. o« t~ 977 T, « t70°! dla opéznierr w zakresie

0-0,4ps, ane o t 0801

i T o< t702%9 dla op6zniert w zakresie 0,4 - 20 pis.

W odréznieniu od poprzednich prac, znacznie szybsze tempo zmian w plazmie
laserowej indukowanej w powietrzu zaobserwowali Thiyagarajan wraz z Scharerem?”
[142]. Mianowicie, uzywajac techniki interferometrycznej i mierzac temperatury wi-
bracyjna i oscylacyjna N, w zakresie opdzniers 0,01 - 10 ps otrzymali odpowiednio, ze
ne o t7341 a T, o« 7127, W tej pracy, w odréznieniu od wcze$niej cytowanych, uzy-
wano lasera generujacego promieniowanie w nadfiolecie (193 nm) o co najmniej dwa
razy dtuzszym czasie trwania impulsu (20 ns). Wieksza energia pojedynczego fotonu
sprawia, ze do procesu przebicia w gazie potrzebna jest ich mniejsza liczba, a co za
tym idzie, tatwiej uzyskac przebicie. Dodatkowo, poprzez dtuzszy czas oddzialywania
z plazma, wiecej energii moglo zosta¢ do niej przekazane. Wyznaczona przez bada-
czy temperatura na samym poczatku istnienia plazmy (10ns) wyniosta 300 000K, co
rzeczywiscie sugeruje wieksza energie zdeponowana w plazmie. Wobec tak duzej r6z-
nicy temperatur pomiedzy plazma a otoczeniem powinno rzeczywiscie dochodzi¢ do
szybszego niz w powyzej omawianych przypadkach ochfadzania.

Bezposrednie i iloSciowe poréwnanie wynikéw tej pracy z wynikami przytoczo-
nych prac jest oczywiScie niemozliwe ze wzgledu na rézne warunki eksperymentalne,
w tym przede wszystkim parametry stosowanych impulséw laserowych. Niemniej
jednak, w tej jak i w innych pracach pokazano, ze tempo zmian 7. jest zdecydowanie
wieksza niz tempo zmian T, a oba sa znaczaco wolniejsze niz wynikaloby to z modelu

ekspansji adiabatyczne;j.

6Generacja plazmy impulsem z lasera Nd:YAG o diugosci fali 1064 nm, o czasie trwania 6 ns i energii
55m].

7Generacja plazmy impulsem z lasera ArF o dtugosci fali 193 nm, o czasie trwania 20 ns, energii 200 mJ
i fluengji 3,5k]J/ cm?.
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V.2. Diagnostyka plazmy metodami spektroskopii emisyjnej

Rysunek V.6 przedstawia ponownie obrazy plazmy na réznych etapach jej ewolu-
gji (kolumna (a)) oraz rozklady przestrzenne profili linii atomowej 696,5nm i jonowej
480,6 nm, odpowiednio kolumny (b) i (c). Dla kazdego opéZnienia przedstawiono roz-
kiad cieciwowy danego profilu oraz rozklad radialny otrzymany po zastosowaniu
odwrotnej transformacji (inwersji) Abela.

Procedura odwrotnej transformacji Abela (por. rozdziat II.2.) zostala wykonana
przy zastosowaniu programu napisanego przez B. Pokrzywke [174]. Zasada dziatania
programu opiera sie na przyblizaniu zarejestrowanych rozkladéw natezerr funkcjami
analitycznymi, ktére nastepnie sa analitycznie catkowane, stosujac réwnanie (IL.7).
Uzytkownik musi dokona¢ wyboru: a) granic obszaru na podstawie ktérego doko-
nywana jest inwersja (parametry 1o, yx), b) polozenia osi plazmy y,, a takze c) procen-
towej wartosci wspotczynnika gladzenia zarejestrowanych danych D i G, odpowiednio
dla dolnej i gérnej czesci obszaru plazmy. Wyb6r opisanych parametréw odbywa sie
w spos6b arbitralny. Pomimo tego, otrzymywane rozklady radialne natezen przy za-
fozeniu réznych wartosci tych parametréw daja zblizone rezultaty, identyczne w ra-
mach niepewnosci statystycznych, czego dowodem sa profile linii Ar1696,5nm i Ar II
480,6 nm dla opéznienia At = 1,0ps. Profile te zostaly otrzymane niezaleznie przez
B. Pokrzywke oraz autora tej pracy, i sa pokazane wraz z przyjetymi parametrami na
rysunku V.7. Wiecej informacji odnos$nie samej procedury znajduje sie w dodatku A.

Z otrzymanych rozkladéw radialnych wynika, Ze maksimum natezenia linii jo-
nowej, w kazdym z badanych przypadkéw, przypada na obszar przyosiowy. Nato-
miast natezenie linii atomowej wykazuje maksimum pozaosiowe, w szczegdlnoséci dla
najkrotszego opdznienia. Pierwsze Swiadczy o duzej koncentracji jonéw /elektronéw,
a drugie o wysokiej temperaturze przekraczajacej warto$¢ tzw. temperatury norma-
tywnej dla atoméw argonu. Za duza koncentracja elektronéw przemawiaja takze duze
rozszerzenia profili linii atomowej. Jednoczesnie fatwo zauwazy¢ nieciagltosci radial-
nych rozktadéw natezen na osi plazmy, co wynika z asymetrii zarejestrowanych roz-
ktadéw cieciwowych. Taka sytuacja w badaniach PIL jest raczej regula a nie wyjatkiem
i jak wida¢ moze prowadzi¢ do duzych systematycznych niepewnosci wynikéw dia-
gnostyki otrzymywanych metodami OSE dla obszaréw na osi i blisko niej.

Diagnostyka plazmy za pomoca OSE wykorzystuje parametry linii widmowych, ta-
kie jak rozszerzenie, przesuniecie i calkowite natezenie. Aby uzyska¢ te parametry, do
wyznaczonych profili linii dopasowano funkcje pseudo-Voigta (p-V). Jak wiadomo,
rzeczywiste profile starkowskie sa opisywane tzw. profilem j(x) uwzgledniajacym za-
réwno wplyw elektronéw jak i wplyw jonéw prowadzacy do asymetrii tych profili.
W naszym przypadku, w celu jak najdoktadniejszego wyznaczenia catkowitego nate-
zenia linii, obserwowana asymetrie symulowano poprzez dopasowanie dwoch nieco

przesunietych profili p-V. Natomiast, w celu wyznaczenia rozszerzenia dla wszystkich
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Rys. V.6. Obrazy plazmy w catkowitej emisji (a), mapy widm i przekroje radialne linii Ar |
696,5nm (b) i Ar 1l 480,6nm (c) przed i po inwersji Abela dla badanych opéznien.
Dodatnie i ujemne warto$ci promienia r odnosza sie do wynikéw odwrotnej transformacji
Abela zastosowanej odpowiednio do gérnej (z = 0) i dolnej (z < 0) czesci rozktadéw
cieciwowych.
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Przed inwersjg

(@) 2
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o
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'rrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrrr!
695 696 697 698 699

r[mm]

Inwersja B. P. Inwersja T. P.

T T T T T T T T
695 696 697 698 695 696 697 698 699

A [nm] A [nm] A [nm]

Yo Vi Ye G D
[piksel] [piksel] [piksel] [%] [%]

B. P. 400 761 561,7 3,85 3
T.P. 403 733 562,23 4,3 3,6

(b)

Z [mm]

r[mm]

U (FrPPrrrT TP [rrrTeTr TR
478 479 480 481 482 478 479 480 481 482 478 479 480 481 482
A [nm] A [nm] A [nm]
Yo Yi Yo G D
[piksel] [piksel] [piksel] [%] [%]
B. P. 420 692 563,96 10 8
T.P. 447 674 564,38 11 6,7

Rys. V.7. Rozktad przestrzenny natezen linii Ar | 696,5nm (a) i Ar Il 480,6 nm (b) przed
i po inwersji Abela, otrzymane przez B. Pokrzywke (B. P.) i autora (T. P.). W tabeli
przedstawione sa parametry przyjete podczas inwersji, 1o, Y, iyc — odpowiednio poczatek,
koniec i Srodek obszaru plazmy oraz procentowa warto$¢ parametréw gtadzenia wykorzy-
stana podczas proporcjonalnego gtadzenia gérnej G (z > 0) i dolnej D (z < 0) czesci

widm.

przypadkéw postuzono sie pojedynczym profilem, poniewaz dobrze odzwierciedlat

on szukana szeroko$¢ potéwkowa. W tym celu napisano skrypt w jezyku PyTHON
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[175], korzystajac z bibliotek Non-Linear Least-Squares Minimization and Curve-
-Fitting for Python [176], NumPy [177]. Wynikiem dopasowania sa catkowite nate-
zenie linii, polozenie jej Srodka, szerokos¢ lorenzowska i gaussowska, a takze udziat
profili Lorentza i Gaussa w profilu wypadkowym. Przy czym juz na wstepie zatozono,
ze na czeé¢ gaussowska skladaja sie okreélone rozszerzenia aparaturowe i dopplerow-
skie, za$ cze$¢ lorenzowska zdominowana jest rozszerzeniem Starka.

Kilka przyktadowych profili linii 696,5nm Ar I i 480,6 nm Ar Il wraz z dopasowa-
nymi funkcjami p-V przedstawiono odpowiednio na rysunkach V.8 i V.g.

Dla linii jonowych zauwazalny jest szybki spadek ich natezenia i zmniejszanie sie
szerokosci spektralnej. W szczegdlnosci dla opdznienia At = 2,51s dopasowano je-
dynie profil linii 480,6 nm, natomiast dla najdluzszego rejestrowanego opézZnienia
At = 10,0 us niemozliwe bylo wrecz znalezienie jakiejkolwiek linii jonowej. Z kolei
dla linii atomowych daje sie zauwazy¢ wzrost natezenia i zawezenie ich szeroko$ci
spektralnej. Oba efekty zwiazane sa ze spadkiem temperatury i zmniejszajaca sie kon-
centracja jonéw. Wraz z ich zanikiem wzrasta liczba atoméw, a zmniejszajaca sie kon-
centracja elektronéw coraz stabiej przyczynia sie do rozszerzenia profili linii spektral-
nych na drodze efektu Starka. Dla najkrétszego opéznienia wyraznie uwidacznia sie
asymetria linii atomowych w strone czerwonych dlugosci fal, np. dla linii 696,5nm
(patrz rys. V.8). Wraz ze wzrostem op6Znienia promieniowanie pochodzace od swo-
bodnych elektronéw stabnie, co w efekcie poprawia stosunek sygnatu do szumu dla
badanych linii.

Na podstawie catkowitych natezer linii widmowych Ar Ii Ar II wyznaczono odpo-
wiednie temperatury wzbudzeniowe stosujac wspomniana w rozdziale II.5.1. metode
wykresu Boltzmanna. Parametry dopasowania otrzymano stosujac wazona regresje li-
niowa, przy czym wagami byly odwrotnosci kwadratéw niepewnosci In# (réwnanie
I1.22). Selekcji odpowiednich linii dokonano na podstawie ich widoczno$ci, znajomo-
Sci przejsé elektronowych Ay; (patrz tablice NIST [116]) oraz ich odseparowania od
innych linii. W przypadku Ar I linie widmowe byly obserwowane dla wszystkich
op6znierr. Natomiast linie widmowe Ar II, poza linia 480,6 nm, ktéra obserwowano
réwniez dla opdZnienia At = 2,5 ps, obserwowano wylacznie dla 2 najkrétszych op6z-
nien\, tj. At = 0,4ps i 1,0 ps. Parametry wykorzystywanych w naszych obliczeniach

linii widmowych sa zebrane w tabeli V.1.

Na rysunku V.10 przedstawiono przykltadowe wykresy Boltzmanna, wykonane w o-
parciu o linie atomowe i jonowe dla okreslonego obszaru przyosiowego (r = 0,25 mm)
i dla réznych opéznieri. Niepewnosci wyznaczonych temperatur wzbudzeniowych
pochodza od niepewnosci stalych atomowych (rzedu 10%) i natezen linii (wynoszace
kilkadziesiat procent dla najkrétszego opdznienia i kilka procent dla pozostatych) i sa
odwrotnie proporcjonalne do zakresu energii gérnych stanéw atomowych/jonowych

badanych linii. Olbrzymia niepewnos¢ Ty, (Ar I) dla najkrétszego op6znienia wynika
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Rys. V.8. Dopasowane profile pseudo-Voigta dla linii Ar | 696,5nm dla czterech opéznien.

Parametry rozszerzenia Gaussa i Lorentza pochodza z dopasowania pojedynczego pro-

filu p-V, natomiast catkowite natezenie dla trzech najkrétszych opéznien z dopasowania
dwéch profili, w nawiasach podano niepewnosci wzgledne dopasowanych parametréw.
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Liot = 3,9046 - 107°(1,14%)
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Rys. V.9. Dopasowane profile pseudo-Voigta dla linii Ar Il 480,6 nm dla badanych opéznien,
w nawiasach podano niepewnosci wzgledne dopasowanych parametréw.
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TaB. V.1. Wartosci statych atomowych rejestrowanych linii atomowych i jonowych [116],
gdzie opéznienia oznaczono odpowiednio: 2 — 0,4us Ar |; a™ —0,4us Ar Il; b—1,0ps
Arl; b™ —1,0ps Arll; c —2,5us Ar I; d —10,0us Ar 1.

Stan niepewnos¢

Ajx[nm] jonizacyiny Ails™']  wzgledna Ei[eV] Qi 8§ wykorzystanie
Ak

433,3561 I 5,7 -10° 7% 14,68829018 3 5 d
433,5338 I 39105 18% 1468711812 3 3 d
687,1289 I 2,78 - 10° 25% 14,71089798 3 3 a,b,cd
696,5431 I 6,39 - 10° 7% 13,32785693 5 3 b,cd
706,7218 1 3,80 - 10° 10% 13,30222736 5 5 a,b,cd
714,7042 I 6,25 - 10° 10% 13,28263891 5 3 d
727,2936 1 1,83 - 100 7% 13,32785693 3 3 b,d
763,5106 I 2,45 107 10% 1317177759 5 5 a,b,c,d
794,8176 1 1,86 - 107 10% 13,28263891 1 3 a,b,c,d
800,6157 I 4,90 - 10° 18% 13,17177759 3 5 b,cd
801,4786 I 9,28 - 10° 10% 13,09487245 5 5 ab,d
810,3693 1 2,50 - 107 7% 13,15314376 3 3 a,cd
433,11992 11 5,74 - 107 3% 1961030772 4 4 at
434,806 35 11 1,171 - 108 3% 1949453372 6 8 at, bt
437,132 85 1I 2,21-107 10% 19,261 084 6 4 at
437,966 65 II 1,004 - 108 3% 19,642 5819 2 2 at
440,0986 I 3,04 -107 10% 19,22290199 8 6 bt
442,600 08 II 8,17 -107 3% 19,54901161 4 6 bt
45793493 1I 8,0 - 107 10% 1997253806 2 2 at
458,98976 II 6,64 - 107 3% 21,12703333 4 6 a’
459,876 25 1I 6,7 - 10° 10% 21,35179967 4 4 at
460,956 69 1T 7,89 - 107 3% 21,14307527 6 8 at
472,686 81 11 5,88 - 107 3% 1976226091 4 4 at, bt
473,590 55 II 5,80 - 107 3% 19,261 084 6 4 at, bt
476,486 44 1I 6,40 - 107 10% 19,86715687 2 4 bt
480,602 02 I 7,80 - 107 3% 19,22290199 6 6 at, bt
484,780 95 II 8,49 - 107 10% 19,30534474 4 2 at, bt
487,986 34 1I 8,23 - 107 3% 19,68004879 4 6 at, bt

z niekorzystnego stosunku sygnatu od linii do sygnatu od tta plazmy i z akumulacji
niepewnosci w procesie odwrotnej transformacji Abela wraz ze zblizaniem sie do osi
plazmy.

Otrzymane rozkiady temperatur wzbudzeniowych dla badanych opézZnieni sa przed-
stawione na rysunku V.11. Dla najkrétszego op6Znienia, tj. 0,4 ps, érednia temperatura
wzbudzeniowa wyznaczona za pomoca linii atomowych w obszarze przyosiowym
plazmy wynosi okoto 25000K. Przy uwzglednieniu niepewnosci, wartos¢ ta moze
oscylowa¢ w granicach od 15000K do 40000 K. W przypadku linii jonowych rozrzut
temperatury wzbudzeniowej jak i jej niepewnosé sa o wiele mniejsze, a jej Srednia
warto$é wynosi okoto 20000 K. Na podstawie rozkiadu Ty, (Ar I) trudno jednoznacz-
nie stwierdzi¢ jak zachowuje sie ona w réznych obszarach plazmy. Natomiast rozkiad
Twzp(Ar II) sugeruje, Ze temperatura ta maleje w obszarach bardziej odleglych od osi

plazmy.
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Rys. V.10. Przyktadowe wykresy Boltzmanna dla linii atomowych (Ar 1) i jonowych (Ar
[1) argonu dla obszaru przyosiowego plazmy (r = 0,25mm). Na wykresach podano
wyznaczone temperatury wzbudzeniowe i wspétczynniki korelacji Pearsona .

Dla opdznienia réwnego 1,0 ps, rozrzut Ty, (Ar I) jest niewiele mniejszy niz po-

przednio i siega 50%, a Srednia warto$¢ w obszarze przyosiowym wynosi okoto 20 000 K.
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Rys. V.11. Temperatury wzbudzeniowe otrzymane na podstawie wykresu Boltzmanna dla
linii Ar 1'i Ar Il dla badanych opéznien. Dodatnie i ujemne wartosci r odnosza sie do

wynikéw otrzymanych na podstawie gérnej (r = 0) i dolnej (v < 0) czesci rozktadéw
cieciwowych.
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Podobnie, Ty, (Ar II), ma o wiele mniejsze niepewnosci, a jej warto$¢ usredniona wy-
nosi okoto 15000 K i jest mniejsza niz T,y (Ar I).

Wraz ze wzrostem opdézZnienia, rozklad T, (Ar I) staje sie coraz bardziej jedno-
rodny, a ich niepewnosci coraz mniejsze. Dla op6zZnienia 2,5 us maksymalne niepew-
nosci dla centrum plazmy osiagaja wartosé 30%, i maleja wraz z oddalaniem sie od osi
plazmy. Srednia temperatura w tym obszarze wynosi okoto 18 000K i jest praktycz-
nie stala dla obszaru o promieniu 0,5mm wokét centrum. Z kolei dla najwiekszego
op6znienia, 10,0 pus, niepewno$¢ na osi osiaga najwieksza warto$¢ z catego zakresu
i wynosi okoto 15%, natomiast jej Srednia warto$¢ mozna oszacowac na okoto 15000 K
w obszarze do 1,0 mm od osi plazmy.

Dla matych opézZnient trudno jednoznacznie stwierdzi¢ istnienie obszaru plazmy
o stalej temperaturze, poniewaz rozrzut i niepewnoé¢ otrzymanych wynikéw nie daja
ku temu wystarczajacych przestanek. Natomiast, dla wiekszych op6znierh wydaje sie,
ze wokot centralnej czesci plazmy istnieje stabilny rejon o stalej temperaturze, ktéry
powieksza sie wraz z uplywajacym czasem. Ta obserwacja pokrywa sie z wnioskami
uzyskanymi z diagnostyki metoda RT, gdzie réwniez dla duzych op6znieri obszar jed-
norodnej temperatury rozciagat sie na odlegtos¢ do 1,0mm od osi. Poza tym stwier-
dzono spadek temperatury T,,,, wraz ze zwiekszajacym sie op6znieniem, cho¢ otrzy-
mane $rednie temperatur Ty, (Ar I), Tyyp(Ar II) i T, dla podobnych obszaréw réz-
nia sie od siebie. Zastanawia¢ moze réwniez fakt, iz w kazdym z badanych przypad-
kéw $rednia Ty, (Ar II) jest nizsza niz T,,5(Ar I), co sugeruje brak istnienia réwno-
wagi termicznej.

Jeszcze raz nalezy podkresli¢, ze olbrzymi rozrzut wartosci T, wynika z asymetrii
badanego obtoku plazmowego oraz fluktuacji rejestrowanych sygnatéw optycznych.
Oba te efekty prowadza do silnej propagacji niepewnosci, od peryferii do centrum
plazmy, podczas dokonywania odwrotnej transformacji Abela przy przechodzeniu
z rozkladéw cieciwowych na radialne dla badanych profili linii. Niestety, efekty te sa
nierozlacznie zwiazane z plazma indukowana laserem, a w szczegdlnosci z przebiciem
laserowym, ktéry jest procesem stochastycznym w odréznieniu od ablacji laserowe;j.
Dlatego wypadkowy sygnat jest Srednia po réznych, czesto réwniez przesunietych,
obtokach plazmowych.

Radialne rozktady koncentracji elektronéw w badanej plazmie wyznaczono na pod-
stawie czesci lorentzowskiej szerokosci potéwkowej profili linii 696,5nm Ar I dopa-
sowanych funkcjami pseudo-Voigta, uprzednio odejmujac wartos$¢ rozszerzenia na-
turalnego. Do wyliczenia n. zastosowano relacje (I.18), a niezbedne parametry za-
czerpnieto z pracy Pellerina i wspétpracownikéw [178]. Jako temperature elektronowa
przyjeto tutaj Ty, (Ar I), tak jak to jest powszechnie praktykowane.

Otrzymane rozklady koncentracji elektronéw przedstawione sa na rysunku V.12.
W celu wyznaczenia niepewnosci 1. wzieto pod uwage niepewnosci wyznaczonej sze-

rokodci potéwkowej oraz niepewnosé temperatury wzbudzeniowej. Z uwagi na duza
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Rys. V.12. Wyznaczone koncentracje elektronéw na podstawie analizy szerokosci linii Ar |
696,5 nm.

niepewno$¢ Ty, (Ar I), niepewnosci koncentracji réwniez sa stosunkowo duze, rzedu
30% dla najkrétszego opdznienia. Dodatkowo, duzy rozrzut temperatury wzbudze-
niowej dla najkrétszego opdznienia wplywa takze na rozklad uzyskanej koncentracji
elektron6w. Srednia warto$é n. dla obszaru przyosiowego to okoto 3,4 - 102 m 3.

W przypadku kolejnych opéznieri rozrzut wartosci n. jest zdecydowanie mniej-
szy, ksztalt ich rozkladu pokrywa sie z rozkladem uzyskanym metoda RT, a ich
érednie wartosci w obszarze przyosiowym wynosza 1,71-102m~3; 1,04-102 m3
i0,703-108¥ m3, odpowiednio dla opéznierr 1,0 ps; 2,5 us i 10,0 pus. Poza przypadkiem
najwiekszego opdZnienia wartoSci te sa mniejsze niz wyznaczone metoda RT.

W celu wyznaczenia temperatury jonizacyjnej wykorzystano metode Sahy-Bolt-
zmanna (por. II.5.2.), ktéra polega na poréwnaniu natezeri dwoéch linii — jednej ato-
mowej i jednej jonowej (W ogélnosci dwdch linii z kolejnych stopni jonizacji). Do na-
szych badarht wybrano linie jonowa 480,6 nm oraz linie atomowa 696,5nm, poniewaz
byty one obserwowane dla wiekszosci badanych opéZnier oraz sa dostatecznie dobrze
odseparowane od innych linii. Jak juz wspomniano, dla najwiekszego op6Znienia, t;.
At = 10,0 ps, nie zaobserwowano linii jonowych, dlatego tez nie mozna bylo wyzna-
czy¢ rozkladu temperatury jonizacyjnej dla tego opdZnienia.

Wykorzystujac réwnanie (I1.24), numerycznie wyznaczono temperature jonizacyjna,

poprzez minimalizacje w/w funkdji ze wzgledu na Tjon. Niezbedne obnizenie energii
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jonizacji przyjeto za Griemem [179]

e A1 (241 [0 kpTion e
= drtegrp  4meg |2 ne+ Y, (z+1)%n,

, (V1)

przy czym rp to promieni plazmowy Debye’a, a sumowanie przebiega po stanach joni-
zacyjnych (z = 0 to atom, z = 1 to pierwszy jon, itd.). W obliczeniach przyjeto wyste-
powanie jedynie pojedynczych jonéw, poniewaz nie zauwazono linii od podwdéjnych
jonéw w badanych widmach emisyjnych.

Jak wynika z réwnan (Il.24) i (V.1), do wyznaczenia temperatury jonizacyjnej po-
trzebna jest réwniez informacja o koncentracji elektroné6w w danym miejscu plazmy.
Tutaj jako n. przyjeto wartosci uzyskane metoda RT. W przeciwieristwie do metod
emisyjnych, tak wyznaczone n. sa wolne od zalozeri odnoénie réwnowagi plazmy
(brak zatozenia, ze T. = Ty,,), a ich rozklad radialny otrzymano wprost bez zasto-
sowania procedur numerycznych jak OTA. Otrzymane wyniki przedstawia rysunek
V.13.
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Rys. V.13. Rozktady przestrzenne temperatur Tjon, uzyskanej na podstawie natezen linii Ar |
696,5nm i Ar Il 480,6 nm, oraz TV/:;{)I wyznaczonej na podstawie natezen linii jonowych.

Tak wyznaczone temperatury jonizacyjne charakteryzuja sie w miare gtadkimi roz-
ktadami i stosunkowo matymi niepewnos$ciami, rzedu kilku procent. Ich $rednie war-
tosci, dla obszaru przyosiowego (|r| < 0,1 mm) maleja wraz z opdznieniem i wynosza
okoto 18500K, 15200K i 12900K, odpowiednio dla opéznierr 0,4ps, 1,0us i 2,5 ps.

Wartosci te sa poréwnywalne z wartoéciami T, (Ar II) dla odpowiednich opéZnien.
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Rys. V.14. Logarytm $redniego obsadzenia poziomu 7 w funkcji jego energii dla badanych opéz-

nien. Pionowa, przerywana linia zaznaczono energie jonizacji argonu pomniejszong o ob-
nizenie energii jonizacji 6x°, linia ciagta (—) oznaczono rozktad obsadzen wynikajacy
z rozktadu Sahy-Boltzmanna z temperatura Tjon, liniami przerywanymi rozktady obsadzen
wynikajace z rozktady Boltzmanna dla Ar | (===) i Ar Il (===) z temperaturami odpowied-
nio Typ (Ar 1) i Ty (Ar 11).
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Rysunek V.14 to tzw. wykres Sahy-Boltzmanna przedstawiajacy Srednie obsadzenia
n(p) = n(p)/g(p) pozioméw p Ar Ii Ar II, na osi plazmy, otrzymane na podsta-
wie wyznaczonej temperatury jonizacyjnej czyli temperatury elektronowej wynika-
jacej z prawa Sahy-Eggerta dla plazmy w stanie LRT. Dodatkowo, linia przerywana
zaznaczono obsadzenia uzyskane na podstawie metody Boltzmann z osobna dla ukla-
doéw Ar Ii Ar II. Poziomy atomowe i jonowe narysowane sa na wspolnej skali energii
wzgledem energii stanu podstawowego atomu argonu.

Ekstrapolacja tych rozkladéw obsadzefi do stanu podstawowego Ar I pokazuje ich
duza rozbieznosé co sugeruje nieréwnowagowy charakter plazmy. Z kolei, zanizone
obsadzenie wynikajace z rozktadu Boltzmanna, w poréwnaniu z tym z rozktadu Sahy-

Boltzmanna, wskazuje na plazme rekombinujaca.

Podsumowaniem rezultatéw diagnostyki plazmy indukowanej laserowo w atmos-
ferze argonu pod ci$nieniem atmosferycznym metodami emisyjnymi i rozpraszania
Thomsona jest tabela V.2. W tabeli tej przedstawiono $rednie wartosci n. i réznych
temperatur dla obszaru przyosiowego wraz z ich niepewno$ciami.

TaB. V.2. Zestawienie wynikéw diagnostyki PIL w argonie pod ci$nieniem atmosferycznym
dla jej czesci centralnej (|r] < 0,25 mm). Wartosci otrzymano przy pomocy odpowiednio

RT - rozpraszania Thomsona i OSE — optycznej spektroskopii emisyjnej z wykorzystaniem
linii emisyjnych Ar |i Ar Il

RT OSE,Arl RT Arl Arll RT+OSE
At e Me Te Twzb Twzb Tjon

[s] [10% m™] K]

04 | 528(16)  3,4(11) | 49900(1200) 25000(14000) 20700(920)  18370(570)

1,0 | 2703(56) 1,71(38) | 25900(600) 22000(10000) 14500(2200)  15150(300)

25 | 1,331(60) 1,04(15) | 17000(570)  19000(7000) 13000(1300)
10,0 | 0537(19) 0,703(75) | 13590(300)  15700(1300)

Dla trzech najmniejszych opdznieni, koncentracja elektronéw otrzymana metoda RT
byla znacznie wyzsza (ok. 30% — 50%) niz uzyskana metoda emisyjna. Natomiast dla
najwiekszego opdznienia, tj. At = 10,0 ps, wieksza wartosé¢ ne otrzymano przy zasto-
sowaniu metody OSE. Fakt ten moze sie wiaza¢ z niedoszacowaniem wptywu rozsze-
rzenia ci$nieniowego na badany profil. W zadnym przypadku wyniki nie sa ze soba
zgodne w granicy niepewnoéci. O ile wyniki otrzymane z RT nie wymagaly zalozen
wstepnych odnosnie stanu plazmy, o tyle podczas opracowania danych emisyjnych
nalezato przynajmniej zatozy¢ czeSciowa LRT w celu zastosowania metody wykresu
Boltzmanna i wyznaczenia temperatury elektronowej, niezbednej z kolei do wyzna-

czenia ne.
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Rys. V.15. Ewolucja wyznaczonych temperatur dla obszaru przyosiowego.

Temperatura elektronowa otrzymana za pomoca metody RT, dla dwéch najmniej-
szych opéznieni, jest zdecydowanie wieksza niz temperatury wzbudzeniowa i joni-
zacyjna. Z kolei dla najwiekszych opéznien, Te jest mniejsza od Ty,n(Ar I). Zmniej-
szanie sie temperatury wzbudzeniowej przebiega jak Ty, (Ar I) o t~0150001) v prze-
dziale czasu 0od 0,4 do 2,5pus i Ty (Ar 1) o 0140 vy przedziale czasu od 2,5 do 10,0 ps.
Natomiast T, (Ar IT) « t~93% w przedziale czasu od 0,4 do 1,0 ps. Z kolei tempera-
tura jonizacyjna zmienia sie jak Tjon o t=0195(13) w przedziale czasu od 0,4 do 2,5 ps.

Poréwnujac te wyniki z szybko$cia ochladzania elektrondéw, T, o $~0,623(70)

40,165

W prze-
dziale czasu od 0,4 do 2,5ps oraz T, w przedziale czasu od 2,5 do 10,0 s,
wida¢, Ze zmiany poszczegdlnych temperatur zachodzq w rézinym tempie, a z nich T,
maleje najszybciej. Ewolucja temperatur dla przyosiowej czesci plazmy zostata poka-
zana na rysunku V.15. Dla kazdego z badanych opdzZniers temperatura jonizacyjna jest
duzo nizsza zaréwno od temperatury elektronowej jak i wzbudzeniowej uzyskanej na
podstawie linii atomowych.

Niemale trudnosci sprawia poréwnywanie otrzymanych wynikéw z wynikami in-
nych prac. Gtéwnymi czynnikami, ktére utrudniaja bezposrednie odniesienie sie do
innych rezultatow sa rézne warunki pomiaréw. W szczegélnosci, rézne sa wartosc
energii/fluencji uzytych impulséw laserowych, od ktérej w duzym stopniu zalezy
przebieg ewolucji temperatur i koncentracji elektronéw. Mozliwe do poréwnania wy-
daja sie jednak szybkosci zachodzacych zmian i koncentracje elektronéw wystepujace
przy okreslonych temperaturach.

Zestawienie wynikéw diagnostyki PIL w argonie, otrzymanych za pomoca metod
optycznej spektroskopii emisyjnej, przedstawia rysunek V.16. Nalezy zwrdci¢ uwage,
ze chociaz wszystkie prace dotycza przebicia laserowego w argonie pod ciénieniem at-

mosferycznym, to w pracy autora i Harilala [144] uzywano wiazki o dtugosci fali A =
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Rys. V.16. Wyniki diagnostyki obszaru przyosiowego plazmy indukowanej laserowo w argonie
pod ci$nieniem atmosferycznym otrzymane metodami optycznej spektroskopii emisyjnej (ta
praca, Cadwella [180], Merka [169], Harilala [144]). Dodatkowo linig ciagta zaznaczono wy-
niki otrzymane na podstawie modelu plazmy w stanie LRT pod ci$nieniem 1atm, a przery-
wang liniag pod ci$nieniem 5atm. Liczby obok punktéw odnosza sie do badanego op6znienia
i podane s3 w ps.

532nm, a w pozostatych dwéch wiazki podstawowej lasera Nd:YAG o A = 1064 nm.
Ponadto, w kazdej pracy badano plazme w innym przedziale czasowym, od 50ns
(Harilal), az do 140 us (Cadwell) po przebiciu.

W cytowanych pracach temperatury wzbudzeniowe otrzymano badZ to metoda
wykresu Boltzmanna z uzyciem linii atomowych (Cadwell [180]) lub jonowych (Ha-
rilal, Merk [169]), badZ to metoda symulacji widma syntetycznego (Merk). Natomist
koncentracje elektronéw wyznaczono w oparciu o szerokoéci starkowskie linii Ar II
480,6 nm (Harilal, Merk) i Ar I 703,025nm (Cadwell), a takze metoda widma synte-
tycznego (Merk).

Na rysunku V.16, poza wynikami prac doswiadczalnych, umieszczono takze wyniki
prostego modelu zakladajacego plazme pod ci$nieniem 1 atm oraz 5 atm w stanie LRT.

Z rysunku V.16 wynika, ze w szczeg6lnosci dla wysokich temperatur (czytaj po-
czatkowych etapéw PIL) wyznaczone doswiadczalnie koncentracje elektronéw prawie
dwa rzedy wielko$ci przewyzszaja wartosci wynikajace z modelu plazmy LRT. Fakt
ten zapewne $wiadczy o olbrzymim wzroécie ciSnienia w matej objetosci na skutek
zdeponowania w niej duzej energii impulsu lasera. Wraz ze spadkiem temperatury

doswiadczalne wartosci 1. sa bardziej zblizone do modelowych. Zastanawiajaca jest
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natomiast duza koncentracja 7. rejestrowana przy niskich temperaturach (duze op6z-
nienie wzgledem momentu przebicia). Mozna podejrzewa¢, ze wynika to z btednie
wyznaczonych szerokosci starkowskich linii atomowych w pracy Cadwella i Hiiwella,
a konkretnie z niedoszacowania np. szerokosci van der Waalsa na badane profile. Sze-
roko$¢ ta istotnie ro$nie wraz ze wzrostem koncentracji atoméw, co ma miejsce dla
wychtadzajacej sie PIL w argonie.

Banalny wniosek jaki plynie z tego poréwnania wynikéw do$wiadczalnych z mo-
delowymi to taki, ze znajomo$¢ ciSnienia panujacego w plazmie jest nieodzowna dla

jej wiarygodnej diagnostyki i jest istotnym wyzwaniem eksperymentalnym.
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V.3. Lokalna réwnowaga termodynamiczna

Zagadnienie istnienia lokalnej rownowagi termodynamicznej w PIL jest kluczowe
dla wielu jej zastosowar i jednocze$nie nadal bardzo stabo zbadane. Kryteria istnienia
LRT, podane w rozdziale 1.4., pokazuja zasadniczy wplyw koncentracji i temperatury
elektronéw, jak réwniez ich ewolucji czasowej i przestrzennej na ustalenie sie tego

rodzaju réwnowagi.

V.3.1. Warunek konieczny na minimalna wartos¢ e

Powszechnie przyjmuje sie, ze minimalna koncentracje elektronéw ngv konieczna do
zaistnienia LRT w plazmie podaje tzw. kryterium McWhirtera (zob. rozdziat I.4.1.). Dla
okreslonej temperatury plazmy koncentracja ta bardzo silnie zalezy od réznicy ener-
gii AE pomiedzy dwoma najnizszymi poziomami energetycznymi atomu/jonu i jest
ona szczegblnie duza w przypadku gazéw szlachetnych, dla ktérych AE jest rzedu
kilkunastu eV. Zdecydowanie nizsze koncentracje minimalne sa potrzebne dla ustale-
nia sie stanu czedciowej LRT (czLRT) czyli z wylaczeniem poziomu podstawowego.
Jak wiadomo, stan czLRT jest wymagany dla okreélenia temperatury elektronowej na
podstawie temperatury wzbudzeniowej.

Do obliczeri n}’ uzyto danych spektroskopowych zamieszczonych w tabeli V.3 oraz

temperatury elektronowej T. wyznaczonej metoda RT (patrz rys. V.3).

TaB. V.3. State atomowe wykorzystane podczas obliczania n!¥ dla przypadku LRT i cLRT [116].

AEum  fum Nizszy poziom energetyczny =~ Wyzszy poziom energetyczny
Sktadnik [eV] 1072 Konfiguracja Term J Konfiguracja Term ]
Ar I (LRT) 11,62 6,75 3s23p® s 0 3s23p°(PP§,,)4s 2[3/2]° 1
Arl(czLRT) 128 76  3s%3p°(°P,)4s 2[3/2]° 1 3s23p°(*Py,)4p 2[1/2] 1
Ar1I(LRT) 1348 0,89 3s3p° 2s 1/2 3s23p 2pe 3/2

Ar1l (czLRT) 2,82 6,62  3s23p*(3P)3d ‘D 7/2  3823p*(3P)4p 4pe

5/2

Jak wynika z rys. V.17, we wszystkich badanych przypadkach, poza opéZnieniem

10,0 ps, koncentracja elektronéw, wyznaczona dla obszaréw przyosiowych (Ir] £0,5mm)

speinia warunek McWhirtera dla stanu LRT w przypadku Ar I, natomiast dla jonéw
Ar II tylko dla op6znieri 0,4ps i 1,0 ps. Jednocze$nie warunek McWhirtera dla czLRT
jest spetniony dla wszystkich badanych op6zZnieri i w calym zakresie plazmy, rowniez

dla obszaréw z dala od jej osi, zaréwno dla atomoéw jak i jonéw Ar IL

V.3.2. Kwazi-jednorodnos¢ i kwazi-stacjonarnos¢ PIL

Jak wynika z analizy przeprowadzonej w poprzednim rozdziale, i opartej o kry-
terium McWhirtera, procesy zderzeniowe dominuja nad procesami promienistymi

w przyosiowych obszarach plazmy, dla opdéznienn mniejszych niz ok. 2,5ps. Jednak
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Rys. V.17. Rozktady minimalnej koncentracji elektronéw 1!’ koniecznej do ustalenia sie
stanéw LRT dla Ar | (=) i Ar Il (—:=) oraz czLRT dla Ar | (===) i Ar Il (===),
a takze koncentracji elektronéw 1, uzyskane doswiadczalnie metodami RT (e) i OSE
(°) dla badanych opéznien.

przejsciowy charakter PIL sprawia, ze dla zaistnienia stanu LRT musi by¢ spetniony
dodatkowy warunek — kwazi-stacjonarnosci — wyrazony za pomoca réwnania (I.40).
Czas relaksacji, potrzebny do osiagniecia réwnowagi wzbudzeniowej i jonizacyjnej,
wyliczony w oparciu o réwnanie (I.41) zostal przedstawiony na rysunku V.18 (a).
W obliczeniach postuzono sie warto$ciami koncentracji elektronéw i temperatury elek-
tronowej na osi plazmy wyznaczonymi metoda RT jako wolnej od zalozer okre$lonego
stanu réwnowagi PIL. Wartosci posrednie otrzymano przez interpolacje krzywa skle-
jana (ang. spline).

Z rysunku V.18 przede wszystkim wynika, ze przede wszystkim czas relaksacji
potrzebny do osiagniecia réwnowag Boltzmanna i Sahy szybko roénie wraz z opdz-
nieniem w odpowiedzi na malejace wartosci 7. i Te. W badanym przez autora zakresie
opoéznien, Te ro$nie od ok. 1ns do kilku/kilkunastu ps i jest diuzszy dla jonéw niz dla
atoméw Ar. Wyliczone na tej podstawie wzgledne zmiany 7. i Te sa przedstawione
na rysunkach V.18 (b, c). Wida¢, ze te wzgledne zmiany n. w badanym zakresie op6z-

niefi rosna z opdZnieniem i osiagaja wartosci powyzej 10% dla At > 2,0 us. W praktyce
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Rys. V.18. Czas relaksacji plazmy wyznaczony na podstawie wynikéw RT (a) oraz warunek kwazi-
stacjonarnosci dla koncentracji ne elektronéw (b) i dla temperatury elektronéw T, (c) dla
atoméw (=) i jonéw (=== argonu.

oznacza to brak warunkéw dla wystepowania plazmy w stanie LRT pomimo, ze jed-

noczeénie wzgledne zmiany T sa odpowiednio mate, ponizej 10%.

Plazma indukowana laserowo poza tym, ze ma charakter przejSciowy, jest réw-
niez z natury silnie niejednorodna. Ta wlasciwosé PIL jak wiadomo (rozdziat 1.4.1.)
prowadzi do kolejnego koniecznego warunku na zaistnienie stanu LRT — warunku
kwazi-jednorodnosci.

Rysunek V.19 przedstawia droge dyfuzji atoméw i jonéw w PIL w zaleznosci od
odlegtosci od osi plazmy dla badanych opézniefi. Do jej wyliczenia postuzono sie
réwnaniami na czas relaksacji (I.41) i stale dyfuzji (Lg), (I.10). Ponadto, przyjeto ra-
dialne rozkiady n. i T, jak te otrzymane z pomiaréw RT przedstawione na rysunku
V.

Jak wida¢ na rysunku V.19, dla wszystkich badanych opéznieni droga dyfuzji A
dla jonéw jest kilka rzedéw wielkosci krotsza niz dla atomoéw, co jest wynikiem ich
czestych zderzen kulombowskich. Dodatkowo, drogi te zwiekszaja sie wraz z op6z-
nieniem ale pozostaja mniejsze od nanometra. Wykresy V.20 i V.21 przedstawiaja
wzgledne zmiany odpowiednio n. i Te na odlegtosciach réwnych drodze dyfuzji.
Na ich podstawie mozna jednoznacznie stwierdzi¢, ze w kazdym przypadku zato-
zenie o kwazi-jednorodnosci plazmy jest stuszne, zaréwno dla jonéw jak i atoméw
Ar. Innymi stowy, skladniki plazmy osiagaja rownowage termiczna zanim przejda do
obszaréw plazmy o innych warto$ciach e i Te.

Warto w tym miejscu zauwazy¢, ze przestrzenna zdolnos¢ rozdzielcza uktadu eks-
perymentalnego (uwzgledniajac rozmiar piksela kamery ICCD, powiekszenie uktadu

obrazujacego plazme oraz rozmiar wiazki prébkujacej) wynosita ok. 100 pm. Dlatego,
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Rys. V.19. Droga dyfuzji A w plazmie argonowej pod ci$nieniem atmosferycznym dla atoméw (—=—)

i jonéw

108
10—11
1071

2

L= 107"

E_ K

£ 108
10711 [
10—14 -
10717

(—=—) argonu.
L L B B L B
1 r 11078
N L ,10—11
7 \'\Z&mﬂ[ | [
S S e S S S e e S P S S 7\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\710_17
1079
f
q\\..."'/ Wlo_m
e e S e s e el e s S Sl el e 7\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\\—10*17
-5 -1 -05 0 05 1 15 -15 -1 =05 0 05 1 15

Polozenie r [mm|]

Rys. V.20. Warunek kwazi-jednorodnosci dla koncentracji elektronéw n, dla badanych opéznien dla

atomoéw

(—=-) i jonéw (—=—) argonu.

jesli warunek kwazi-jednorodnosci jest spelniony na tak duzych dystansach to tym

bardziej zachodzi na dystansach rzedu wyliczonej drogi dyfuzji.
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Rys. V.21. Warunek kwazi-jednorodnosci dla temperatury T, elektronowej dla badanych opéznien
dla atoméw (—=-) i jonéw (—=—) argonu.

V.4. Zaburzenie plazmy impulsem prébkujacym

Jak juz wspomniano w rozdziale III.2. impuls lasera moze prowadzi¢ do istotnego
zaburzenia stanu plazmy na skutek wzbudzenia atoméw i jonéw, jonizacji tych czastek
czy podgrzewania elektronéw znajdujacych sie w obszarze wiazki prébkujace;.

Jedna z czulych sond takiego zaburzenia sa emitowane przez plazme linie spek-
tralne, ktérych natezenia bezposrednio zaleza od obsadzenia odpowiednich pozio-
moéw energetycznych, a posrednio réwniez od koncentracji czastek danego typu i tem-
peratury osrodka — plazmy. Na rysunkach V.22 i V.23 przedstawiono widma pla-
zmy zarejestrowane bez i w trakcie wlaczonego impulsu prébkujacego w zakresach
spektralnych zawierajacych odpowiednio linie jonowe i atomowego argonu 696,5 nm.
Widma te pokazuja wzrost natezenia linii jonowych i spadek natezenia linii atomo-
wej wraz z fluencja impulsu prébkujacego i ze skracaniem opédZnienia. Zatem impuls
probkujacy prowadzi do wzrostu obsadzenia pozioméw jonéw i zmniejszenia obsa-
dzenia pozioméw atoméw. Dlatego tez mozna przypuszczaé, ze w trakcie dziatania
impulsu lasera prébkujacego mamy do czynienia ze zwiekszona jonizacja w plazmie.
Przy czym, trudno jednoznacznie stwierdzi¢ jaki jest mechanizm tego procesu. Jed-
nym z mozliwych jest zwiekszenie éredniej energii elektronéw w procesie OPH, co
nastepnie prowadzi do wzrostu tempa jonizacji ze stanu podstawowego, a to powo-

duje obnizenie obsadzenia na poziomach wzbudzonych Ar I i jego zwiekszenie na
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Rys. V.22. Widmo linii jonowych argonu (linia czerwona ES), oraz widmo w czasie o$wietla-
nia laserem prébkujacym o energii 6 m]J (niebieska linia 6 mJ-ES) i 16 mJ (pomarariczowa
linia 16 mJ-ES) po uprzednim usunieciu widma samej plazmy dla op6znien odpowiednio
(a) At =0,4ps, (b) At =1,0ps i (c) At =2,5ps.
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Rys. V.23. Widmo linii atomowej 696 nm argonu (linia czerwona ES), oraz widmo w cza-
sie o$wietlania laserem prébkujacym o energii 6 mJ (niebieska linia 6 mJ-ES) i 16 m]
(czerwona linia 16 mJ-ES) po uprzednim usunieciu widma samej plazmy dla opéznien

odpowiednio (a) At =0,4ps, (b) At =1,0ps i (c) At =25ps.
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poziomach Ar II. Wzrost jonizacji obserwowany jest nie tylko poprzez wzrost nateze-
nia linii Ar II ale réwniez poprzez pojawienie sie linii Ar III. Te ostatnie jednak bardzo
szybko zanikaja wraz z obnizaniem fluengji impulsu laserowego.

O zaburzeniu stanu plazmy impulsem prébkujacym swiadcza oczywiscie, zmienia-
jace sie wraz z jego fluencja, widma rozpraszania Thomsona, co bylo przedmiotem
badan opisanych w rozdziale V.1. Jak pokazano, wzrost fluengji, przy odpowiednio
wysokiej koncentracji elektronéw, moze skutkowaé znaczacym wzrostem temperatury
elektronowej. W takim przypadku rejestrowane widma RT charakteryzuja sie gtéwnie
zwiekszona szerokoscia maksimoéw czeéci elektronowej. Jednoczesnie zachowany jest
charakter widma RT (w przypadku rozpraszania kolektywnego badz czeSciowo ko-
lektywnego), tzn. w obszarze maksimum elektronowego sygnal szybciej zanika od
strony wiekszych odstrojeri AA od diugosci fali lasera prébkujacego, co np. ukazuja

widma symulowane na rysunku V.25.

Energia (fluencja) lasera probkujacego: - - - 6 mJ (68,5]/cm?)
—— 15 mJ (171]/cm?)
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Rys. V.24. Elektronowa cze$¢ widma rozpraszania Thomsona plazmy dla opéznienia At =
04 us, przy wykorzystaniu lasera prébkujacego o energii 6 m] (czerwony, przerywany
wykres) i 15m] (niebieski wykres).

Rysunek V.24 przedstawia widma RT (w czesci przesunietej ku czerwieni) zareje-
strowane dla 2 réznych fluencji impulsu lasera dla opéznienia At = 0,4ps. W tym
przypadku widoczna jest zmiana charakteru widma, ktérego maksimum elektronowe
uleglo znacznemu rozszerzeniu ale od strony wiekszych odstrojeri AA. Jak wida¢ roz-
szerzenie to ros$nie z fluencja impulsu. Tego typu widmo to suma wielu widm RT re-
jestrowanych przy zmieniajacych sie w trakcie impulsu parametrach plazmy — 7, i Te.
Celem jakoSciowej interpretacji zarejestrowanych widm wykonano obliczenia wypad-

kowych widm RT dla przypadkéw rosnacej temperatury elektronowej przy ustalonej
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wartosci 7 oraz dla rosnacej koncentracji elektronéw przy ustalonej wartosci Te. Am-
plitudy poszczegélnych profili sktadowych byly wazone wspétczynnikami, ktérych
warto$¢ odpowiadata chwilowej wartosci natezenia impulsu lasera opisywanego tzw.
funkcja przetacznika dobroci wneki laserowej (ang. Q-switch) (IIL.47). Wzrost T, przy-
jeto zgodnie z réwnaniem (III.46) opisujacym podgrzewanie elektronéw w procesie
OPH. Natomiast wzrost n. przyjeto jako liniowy pomiedzy wartoSciami minimalna
a maksymalna, przy czym maksimum 7. przypadalo na maksimum natezenia im-
pulsu. Krzywe przerywane na rysunkach V.25 i V.26 oznaczaja wypadkowe widma
RT. Ponadto, na rysunkach tych zamieszczono réwniez kilka pojedynczych widm RT
otrzymanych dla konkretnych par wartosci (1., T.) oraz widmo RT zarejestrowane
eksperymentalnie. Na podstawie wynikéw tych symulacji mozna stwierdzi¢, ze zare-
jestrowane widmo RT to w znacznej mierze wynik wzrostu koncentracji elektronéw
w trakcie oddzialywania plazmy z impulsem laserowym czyli wynik zwiekszonej jo-
nizacji plazmy. Wniosek ten jest identyczny jak wyciagniety na podstawie zmian reje-

strowanych w widmach emisyjnych.

e dane doswiadczalne; === dopasowany profil
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Rys. V.25. Préba zasymulowania profilu rozpraszania Thomsona dla opéznienia At = 0,4 pus wy-
konanego laserem prébkujacym o duzej energii. Przerywana czerwona krzywa zaznaczono do-
pasowany profil, sktadajacy sie sumy poszczegélnych profili RT z temperaturami wynikajacymi
z modelu grzania przy statej koncentracji e = 5,5-1022m™3, na dole kilka przyktadowych
profili przy uwzglednieniu wag, kolor odwzorowuje wyliczong T,.

Na koniec nalezy zauwazy¢, ze rejestrowane widma eksperymentalne to efekt aku-

mulacji sygnatéw optycznych na matrycy CCD zazwyczaj z wielu tysiecy impulséw
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e dane doswiadczalne; === dopasowany profil
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Rys. V.26. Préba zasymulowania profilu rozpraszania Thomsona dla opéznienia At = 0,4 ps wyko-
nanego laserem prébkujacym o duzej energii. Przerywang czerwong krzywa zaznaczono dopa-
sowany profil, sktadajacy sie sumy poszczegélnych profili RT z linowym wzrostem #, z wagami
wynikajacymi z natezenia impulsu lasera opisywanego tzw. funkcja przetacznika dobroci wneki
laserowej (ang. Q-switch), oraz stata temperatura elektronéw n. = 55000K, na dole kilka
przyktadowych profili przy uwzglednieniu wag, kolor odwzorowuje uzyta 7.

laserowych. Brak powtarzalnosdci plazmy od impulsu do impulsu, w tym jej polo-
zenia, skutkuje zmiana jej parametréw w objetosci widzianej przez uklad optyczny
i kamere CCD, a wiec zmiang rejestrowanego widma RT. Tak wiec fluktuacje plazmy
moga prowadzi¢ do podobnych zmian w widmie rozpraszania jak te wynikajace z jej
oddzialywania z impulsem lasera. Iloéciowa analiza tego typu efektéw jest warta dal-

szych badan ale wykracza poza ramy tej pracy.

110



Rozdzial VI

Podsumowanie 1 wnioski

Gléwnym celem niniejszej pracy byla odpowiedz na pytanie: czy i do jakiego stop-
nia plazme indukowana laserowo w atmosferze argonu mozna traktowac jako plazme
w stanie lokalnej réwnowagi termodynamicznej. W tym celu wykonano diagnostyke
tejze plazmy za pomoca dwoéch catkowicie niezaleznych od siebie metod: laserowego
rozpraszania Thomsona i optycznej spektroskopii emisyjnej, co juz czyni sama prace
oryginalna.

Realizacja postawionego zadania wymagala zestawienia od podstaw i uruchomie-
nia w nowej siedzibie WFAIS U] ukladu do laserowego rozpraszania Thomsona. Uktad
ten zostal nastepnie rozbudowany o czes$¢ stuzaca do pomiaréw widm emisyjnych
PIL z mozliwoscia kontroli stopnia samoabsorpcji linii widmowych oraz o czes¢ po-
zwalajaca na kalibracje rejestrowanych sygnatéw optycznych ze wzgledu na czulos¢
spektralna ukltadéw optycznego i detekcji. Zmiany w ukladzie pomiarowym, jak te
zwiazane z kalibracja danych na czuto$¢ spektralna uktadu do$wiadczalnego, zostaly
uwzglednione w programach dopasowujacych widma rozpraszania Thomsona, co do-
prowadzito do lepszej zgodnosci pomiedzy widmami syntetycznymi a tymi uzyski-
wanymi z pomiaréw. Ponadto, w jezyku programowania PYTHON napisano autorskie
skrypty do analizy danych emisyjnych, wyliczajace catkowite natezenia badanych li-
nii oraz parametry ich profili, a nastepnie temperatury wzbudzeniowe, jonizacyjna i
koncentracje swobodnych elektronéw. Dane emisyjne tu otrzymane postuzyly réwniez
do testowania, tworzonego réwnolegle przez prof. B. Pokrzywke, programu wykonu-
jacego odwrotna transformacje Abela. Testy te umozliwily identyfikacje wielu pro-
bleméw natury numerycznej oraz opracowanie wlasciwej procedury przygotowania
danych wejsciowych.

Bardzo doktadnie zbadano réwniez wplyw impulsu lasera sondujacego (prébkuja-
cego) zaréwno na widma RT jak i widma emisyjne. Dzieki temu mozna byto dokona¢
odpowiednich korekt co do rzeczywistej temperatury elektronowej w plazmie i ustali¢
poziom fluencji impulsu lasera ponizej ktérego mozna przyjaé sama metode RT jako

nieinwazyjna.
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112 Rozdziat VI Podsumowanie i wnioski

Przeprowadzono badania stanu réwnowagi termodynamicznej plazmy w warun-
kach wystepowania odpowiednio silnych linii widmowych Ar I i/lub Ar II, czyli w
warunkach uzytecznych z punktu widzenia techniki LIBS. Warunki na istnienie LRT
zostaly zweryfikowane pozytywnie dla przyosiowych obszaréw plazmy i dla odpo-
wiednio wczesnych etapéw jej ewolucji, gdy charakteryzuje sie ona odpowiednio du-
zymi koncentracjami swobodnych elektronéw. Jednocze$nie wyniki przeprowadzo-
nych eksperymentéw pokazuja réznice pomiedzy temperatura elektronowa, otrzy-
mana na podstawie widm RT, a temperaturami wzbudzeniowymi i jonizacyjna wy-
znaczonymi metodami OSE. Szczegdlnie duza rozbieznos¢ zachodzi dla najwczesniej-
szego z badanych etapéw ewolugji plazmy, co czeéciowo mozna tlumaczy¢ olbrzymia
niepewnod$cia systematyczna odnoénie wyznaczenia rzeczywistej temperatury elek-
tronowej z uwagi na mafta liczbe (a doktadnie 1) punktéw pomiarowych przy korekcie
na efekt podgrzewania impulsem laserowym.

W tym miejscu nalezy wyrazZnie podkresli¢, ze tak jak w kazdym eksperymencie tak
i w tej pracy, pierwszorzedny wplyw na wyniki korficowe ma jako$¢ danych pomia-
rowych, tutaj widm RT i widm emisyjnych. W szczegélnosci maty stosunek sygnatu
do szumu dla wiekszosci linii emisyjnych i odstepstwa od zakladanej cylindrycznej
symetrii plazmy prowadza do olbrzymich niepewnosci dla wynikéw koricowych. W
przypadku badanej PIL, ktéra nie tylko ma charakter przejéciowy i jest silnie nie-
jednorodna, ale z natury powstaje w sposob stochastyczny (w przeciwienstwie do
plazmy towarzyszacej procesowi ablacji laserowej), rejestrowane sygnaty optyczne ce-
chuje bardzo ograniczona powtarzalnos¢. Taka wilasciwos¢ Zrédla plazmowego nie-
watpliwie byla olbrzymim wyzwaniem dla autora i jest zasadniczym problemem w
badaniach PIL powstajacych na zasadzie przebicia laserowego w gazach o wysokiej
energii jonizacji.

Podsumowujac, opisane w tej pracy eksperymenty sa zasadniczo pierwszymi, w
ktérych diagnostyke PIL przeprowadzono dwiema catkowicie niezaleznymi meto-
dami — spektroskopii emisyjnej oraz laserowej i daja one komplementarne informagje.
Otrzymane wyniki stanowia zapewne wazny przyczynek do dalszej dyskusji w ra-
mach ,spolecznosci LIBS” odnoénie wiarygodnosci rezultatéw otrzymywanych sama
technika LIBS w warunkach PIL podobnych do tych opisanych przez autora.

Powstaly uktad doswiadczalny wraz z oprogramowaniem i procedurami nume-
rycznymi do obrébki danych RT i emisyjnych moze znalez¢ wiele zastosowan. Juz
teraz wykonywane sa precyzyjne pomiary tzw. profili Starka linii emisyjnych wodoru,
ktérych celem jest m.in. weryfikacja wynikéw obliczen ab initio. Ponadto, na bazie
stworzonego uktadu do rozpraszania Thomsona przeprowadzono niedawno ekspery-
menty z tzw. dwu-kolorowym RT, ktére pozwola réwniez na bezposrednie pomiary
temperatury czastek ciezkich w plazmie i jej stopnia jonizacji. Tematy te sa aktualnie
rozwijane w Zakladzie Fotoniki w Instytucie Fizyki Uniwersytetu Jagielloriskiego i

beda przedmiotem kolejnej rozprawy doktorskie;j.
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Dodatek A

Program i procedura odwrotnej

transformacji Abela

Program wykonujacy odwrotna transformacje Abela (OTA) zostal napisany przez B.
Pokrzywke w Srodowisku programistycznym LabWindows/CVI opartym na jezyku
ANSI C. W programie mozna wyodrebni¢ trzy zasadnicze kroki, w ktérych czynny
udziat bierze uzytkownik, a ktére maja zasadniczy wpltyw na wynik OTA. Tymi kro-
kami sa: (i) wybor zakresu danych, (ii) znajdowanie osi symetrii plazmy oraz (iii) usta-
lenie parametréw odpowiedzialnych za wygladzanie danych. Schemat blokowy poka-
zujacy poszczegodlne kroki podejmowane przez uzytkownika zostat zilustrowany na
rysunku A.1. Program nie zaklada pelnej symetrii cylindrycznej badanej plazmy, ale
dzieli jej obszar na dwie czeéci, ktére z osobna poddawane sa analizie.

Dane wejéciowe nalezy przygotowaé w formacie .spe. Jest to format wewnetrzny
programu WINSPEC sterujacego praca kamery. W nagléwkach zbioréw danych zapisy-
wanych w tym formacie przechowywane sa wszystkie informacje dotyczace procesu
detekgji promieniowania, takie jak np. liczba usrednieni, czas naswietlania, polozenie
siatki spektrometru czy data i godzina pomiaru. Wynik otrzymywane z programu
réwniez sa zapisywane w formacie .spe z zachowanymi wszystkimi informacjami z
nagléwka zbioru wsadowego. Szczegdtowe informacje o formacie pliku znajduja sie
w dokumentacji programu i sa ogélnodostepne w Internecie (np. [181]).

Opisywany tu program ma wlasne procedury wyswietlania danych w skali 256 od-
cieni szarosci i w ten spos6b prezentowane sa dane zmierzone po wstepnym ich opra-
cowaniu (korekcja na prad ciemny i klatke wyréwnawcza czyli tzw. flatfield) w pro-
gramie WINSPEC. Plik .spe oprécz nagltéwka zawiera dwuwymiarowa mape zliczen,
gdzie na jednej osi mamy dlugosci fal rejestrowanego Swiatta, a na drugiej potozenie
wzgledem przekroju plazmy (0$ Oy wzdtuz szczeliny spektrometru). Wezytanie pliku

odbywa sie po wybraniu procedury READ na panelu gtéwnym uzytkownika (por. rys.

113



114 Dodatek A Procedura odwrotnej transformacji Abela
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Rys. A.1. Schemat blokowy programu wykonujacego odwrotng transformacje Abela.

A.2 @). Po jego zaladowaniu, za pomoca komendy PArRAM, mozna podgladna¢ war-
to$ci parametréw spektrometru i kamery ICCD ustawione podczas wykonywania po-
miaru.

W celu wybrania zakresu poddawanego opracowaniu, na panelu gtéwnym nalezy
wybra¢ VIEw 1MG. Nastepnie, w nowo otwartym oknie dialogowym DispLay CCD ImG
(rys. A.2 ), nalezy wybra¢ DispLAY <I(y)> otwierajacy okna w ktérych wyswietlane
sa dane w funkgji dtugosci fali — LINE PrRoOFILE IN SPE FiLE i w funkcji potozenia Oy
— LATERAL CROSS-SECTION IN SPE FILE oraz ich przekrdj boczny (ang. lateral) bedacy
suma po wszystkich dlugosciach fali TotaL INTENsITY. Poza obszarem plazmy nate-
zenie $wiatla powinno wynosi¢ zero. Jednak w praktyce jest to obszar o niezerowej
liczbie zliczeri i stosunkowo duzym szumie, co wprowadza znaczace btedy podczas
wykonywania obliczen. Z tego powodu zakres danych poddawanych OTA powinien

by¢ wstepnie ograniczony. Warto w tym celu wybraé obszar nieco wiekszy niz obszar
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Rys. A.2. Program do OTA: (I) okno panelu gtéwnego, stuzacego do wczytywania pliku oraz
wywotywania poszczegélnych krokéw dziatania programu, (2) obraz wczytanych danych, 3
wybrany przekréj wzdtuz dtugosci fali, @) wybrany przekr6j wzdtuz potozenia y, (5) catkowite
natezenie wysumowane po wszystkich dtugosciach fali.

w ktérym widoczne jest §wiatto z plazmy (do pieciu linii w gére i w dét), aby wyelimi-
nowa¢ ewentualne btedy spowodowane odejmowaniem pradu ciemnego. Taki wyboér
pozwala unikna¢ problemu definiowania pierwszej pochodnej w punktach skrajnych
(pierwsza i druga pochodna powinny sie tam zerowac), co jest wymagane podczas
obliczeri. Wyboru granic dokonuje si¢ albo na mapie zarejestrowanego natezenia za-
znaczajac je za pomoca kursora, albo wpisujac recznie numer profilu granicznego w
oknie PrOF. Po zaznaczeniu profilu wyboér dolnej i gérnej granicy zatwierdza sie od-
powiednio przyciskami SET_YDOWN i SET_YUP w oknie TOTAL INTENSITY (rys. A.2 (5).
Przyciecie zakresu danych zatwierdza sie za pomoca komendy CUT. Niepotrzebne

okna zamyka sie za pomoca funkcji CLosE w panelu DispLay CCD IMaG.
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Rys. A.3. Okno wyboru osi plazmy, literami @), (6), (©), (d) oznaczono kolejne miejsca na postawie
ktorych dokonano obliczenia osi.
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Kolejnym krokiem na drodze do OTA jest wyznaczenie osi plazmy. Catos¢ rozkladu
,calkowitego natezenia” (jako numeryczna suma) jest interpolowana za pomoca funk-
qji sklejanych (splajn, ang. spline). Dla kazdego punktu na osi poziomej przekroju wy-
liczany jest punkt symetryczny, a odlegtos¢ miedzy nimi dzielona jest na pét, dajac
potozenie Srodka. Na podstawie wyznaczonych ,érodkéw” obliczana jest ich $rednia
warto$¢ oraz $rednie odchylenie standardowe. Poprawnosé obliczerr sprawdza sie w
ten spos6b, ze wyznaczona o$ przesuwa sie o jedno odchylenie standardowe w lewo i
w prawo, a nastepnie wylicza sie x2. Jesli x* jest odpowiednio mate przyjmuje sie, ze
dokonano prawidlowego wyboru osi. Wynik tej procedury daje zadowalajace rezultaty
w tych miejscach, w ktérych nachylenie rozktadu (gradient) jest duze. W miejscach o
matej wartoéci pochodnej, tj. w okolicach maksimum i w obszarze skrzydet, procedura
zawodzi, poniewaz mate fluktuacje natezenia powoduja duze fluktuacje potozenia wy-
znaczanych punktéw. W takim przypadku nalezy arbitralnie wybra¢ obszar, w ktérym
pochodna funkcji ma duza wartosc.

Aby wyznaczy¢ o$ plazmy, z gtéwnego panelu uzytkownika nalezy wywota¢ mo-
dul CaLc SymAxis, ktéry otworzy okno SYMMETRISATION (rys. A.3). Na gléwnym
wykresie pokazane jest calkowite natezenie promieniowania plazmy w funkcji poto-
zenia (08 Oy). Uzytkownik musi teraz wybraé granice srodkowego obszaru plazmy,
na podstawie ktérych bedzie liczone polozenie osi plazmy. Wyboru tego dokonuje sie
poprzez wskazanie na wykresie lewych dolnej i gérnej oraz prawych dolnej i gérnej
granic tego obszaru. Zatwierdzenia wyboru tych granic dokonuje sie odpowiednio za
pomoca przyciskow LEFT LOWER, LEFT UPPER, RIGHT LOWER i RIGHT UPPER (por. A.3
@, ®, ©, @). Po wybraniu tych punktéw wykonywana jest symetryzacja rozkladu
za pomoca polecenia MAKE SyM. Nastepnie, po wywotaniu komendy Try, profil dzie-
lony jest na dwie czeéci i obie poléwki nakladane sa na siebie w celu wizualizacji
wyniku. W przypadku uznania, Ze symetryzacja jest nieakceptowalna, mozna wrécic¢
do poprzedniego kroku wybierajac opcje RESTORE. Po otrzymaniu satysfakcjonujacego
polozenia osi kolejnym krokiem jest wykonanie wstepnej OTA dla calkowitego nate-
zenia linii. Taka inwersje Abela wykonuje sie osobno dla lewej i dla prawej strony
rozkltadu. Poréwnanie wynikéw dla obu stron (dla catkowitego natezenia) pokazuje
na ile wybor osi byt wiasciwy i do jakiego stopnia plazma jest symetryczna. Ponadto,
po wykonaniu OTA z osobna dla kazdej dlugosci fali A i dla kazdej strony plazmy
mozna wyliczy¢ catkowite nateZenie promieniowania i poréwnac¢ je z tym otrzyma-
nym na podstawie OTA dla catkowitego natezenia. Tym sposobem mozna stwierdzig,
czy procedura OTA dla kolejnych dtugosci fal przebiegla prawidtowo. W celu wyko-
nania OTA nalezy wybra¢ strone i odpowiednio komendy MAKE ABEL LEFT/RIGHT.

W nowo otwartym oknie TOTAL INTENSITY ABEL INVERSION (rys. A.4) przedstawiony
jest wykres calkowitego natezenia linii sktadajacy sie z wybranej czesci profilu wysu-
mowanego po dlugosciach fal (puste punkty), wygladzony wykres (niebieska krzywa)

oraz wykres pierwszej pochodnej dla wygtadzonego natezenia (czerwona krzywa). Po
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Rys. A.4. Okno odwrotnej transformacji Abela dla lewej i prawej strony catkowitego natezenia sy-
gnatu plazmy. Puste punkty to catkowite natezenie, niebieska linia to dopasowany profil, czerwona
krzywa przedstawia pierwsza pochodna dopasowanego profilu, rézowe punkty to wynik transfor-
macji.

prawej stronie znajduje sie wykres ilustrujacy wynik odwrotnej transformacji Abela
(rézowy). Procedura OTA odbywa sie poprzez wygladzenie zarejestrowanego pro-
filu funkcjami sklejanymi 3. stopnia, a nastepnie dokonanie interpolacji dla punktéw
posrednich réwniez funkcjami sklejanymi. Tym sposobem rozwazany profil zostaje
przyblizony funkcjami analitycznymi, ktére mozna bez problemu catkowaé¢ zgodnie
ze wzorem (IL.7). Stopieri wygladzenia ustawia sie wpisujac odpowiednia warto$¢ w
oknie ECRT [%], przy czym wartos$¢ ,0” oznacza brak gladzenia czyli interpolacje
Warto$¢ tego parametru ustala sie na podstawie wykresu pierwszej pochodnej, ktéra
powinna by¢ gtadka i bez nadmiernych oscylacji. Przewaznie warto$¢ parametru gta-
dzenia wynosi nie wiecej niz kilka procent. Wyboru wartosci parametru gtadzenia
dokonuje sie poprzez nacis$niecie ACCEPT. Nastepnie cala procedure gladzenia danych

dokonuje sie dla drugiej strony plazmy.
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Po wykonaniu obu wstepnych operacji — wybér obszaru do procedowania i usta-
lenie osi plazmy — nalezy wybra¢ strone do dalszego procedowania. Tego wyboru
dokonuje sie¢ poprzez ustawienie CHOSEN SIDE w pozycji LEFT badZ RIGHT na panelu

SYMMETRISATION. Wyboér zatwierdzany przez klikniecie na ACCEPT.

Abelinversion [ [=] E3
Chordl intensi Aoelinverted chordal rtensiy| Profl on A
T 030 7.9E2-
025 7382~
020 66E2-
53E2-
5362

4652

69E-17) A40E2-
70840 ~005 33E2-
56640 ~010 2682

42E40— ~015 2082

T T T I T 1
0 200 400 60 80 1023

2850 ~020 = Pocel (Lambez)

-025 6663

03 00E+0

7 T | | | | T T i-0.30 (R T S S I o i

2575 2000 -1500 -1000  -50.0 00 500 1000 1500 2000 2575 00 250 500 750 1000 1250 1500 1750 2000 250 2575
Point R irel)

Save eps(r)as*SPE
Copy to OmaRes

- | \ Lt | T | | ,
2575 2000 500 <00 500 00 500 000 1sb0 2000 75
Port (000 ntensiy 0.0 o [TADET  o/imax [0306E3
SmocthMode ccrt (% )= 3 1.80
Uniform-

Pmpug‘m;a:- : a— :g oo Current Pix= 3569
jobal-

Last 1023

fistl 0 Auto_Mode OFF

Rys. A.5. Okno programu do automatycznej OTA. Gtéwne wykresy identyczne jak poprzednio, zie-
lone punkty oznaczaja residua pomiedzy dopasowanym profilem a danymi doswiadczalnymi.

W celu wykonania OTA dla calej tablicy, nalezy wywota¢ komende ABEL_AuTOo W
menu gléwnym. W nowym oknie ABEL INVERSION (rys.A.5) przeprowadzana jest au-
tomatyczna inwersja Abela wybranej strony plazmy. Wyglad okna dialogowego jest
podobny do poprzedniego ale zawiera dodatkowo wykres ukazujacy residua pomie-
dzy dopasowanym (wygladzonym) profilem a danymi pomiarowymi. Celem wyko-
nania OTA na poczatku, w polu SMoOoTH MODE, nalezy wybra¢ sposéb gladzenia.
Do wyboru sa trzy metody: jednorodna (UNIFORM), proporcjonalna (PROPORTIONAL)
i globalna (GrosaL). Gladzenie jednorodne uzywa jednakowej wartoséci parametru
gladzenia dla calego profilu, gladzenie proporcjonalne wartosci odwrotnie propor-
cjonalnej do natezenia, a gladzenie globalne jednakowej wartosci dla catej macierzy.
Gladzenie jednorodne (zaréwno lokalne jak i globalne) jest niewskazane, poniewaz
obszary o mniejszym natezeniu sa wygladzone bardziej anizeli te o wiekszym nate-
zeniu (Srodek rozktadu). Z tego powodu zalecane jest stosowane gtadzenia proporcjo-
nalnego. Dodatkowo, gladzenie proporcjonalne przy ustawionym parametrze WING
THRr dla skrzydet o zadanym natezeniu wzglednym, stosuje gladzenie jednorodne.
Zabezpiecza to przed przypadkowymi ujemnymi wartodciami w peryferyjnych ob-
szarach plazmy. Typowe wartoéci ECRT (%) sa Srednio o rzad wielkosci wieksze niz
dla wstepnej procedury OTA. Z kolei warto$¢ WING THR siega 0, 05 t.j. kilku procent.
Po zatwierdzeniu warto$ci powyzszych parametrow komenda START rozpoczyna pro-

cedure OTA, ktora przebiega po kolei po wszystkich profilach (dtugosciach fali). Po
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zakoriczeniu obliczen ich wynik nalezy zapisa¢ za pomoca funkcji SAVE, a nastepnie
powtdrzy¢ cala procedure dla drugiej strony plazmy. Nalezy zaznaczy¢, ze wartosc
parametru gladzenia uzywana w procedurze OTA dla kolejnych A jest okoto 10 razy

wieksza niz w przypadku OTA dla catkowitych natezen.
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Rys. A.6. Przyktady zZle dobranych parametréw gtadzenia podczas wykonywania OTA, odpowiednio
za bardzo wygtadzone dane, oraz nie poddane gtadzeniu.

Przykltadowe wyniki OTA dla Zle dobranych wartosci parametréw gladzenia sa
pokazane na rysunkach A.6 oraz A.7. Na pierwszym rysunku przedstawiono kon-
sekwencje ustawienia zbyt duzej wartosci parametru gladzenia (przegtadzenie), nato-
miast na drugim dla przypadku jego zerowej wartoéci czyli catkowitego braku gladze-
nia. W przypadku przegladzenia mozna zauwazy¢, ze zmienit sie profil procedowanej
linii, co najlepiej widaé po rozktadzie residuéw, ktéry odbiega od rozrzutu statystycz-
nego. Z kolei, w przypadku braku gladzenia rozklad wartosci pierwszej pochodnej
jest bardzo rozrzucony (poniewaz $ledzi dokladnie punkty pomiarowe), co przektada
sie na duze niedokladno$ci odzyskanego profilu linii.

Konsekwencje ztego doboru poziomu sygnatu/zliczeni ponizej ktérego powinno sie
stosowaé gladzenie jednorodne zostaly pokazane na rysunkach A.7. Pierwszy z tych
rysunkéw odnosi sie do sytuacji kiedy gtadzenie jednorodne zastosowano do catego

zakresu danych, tzn. WING THR = 0. W tym przypadku, na wykresie pokazujacym
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Rys. A.7. Przyktady Zle dobranych parametréw opisujacych zakres stosowania gtadzenia jednorod-
nego na skrzydtach. Odpowiednio brak gtadzenia jednorodnego skrzydet i za duzy zakres gtadzenia
(10%).

pierwsza pochodna, w obszarach skrzydet linii, widoczne jest znaczne zaszumienie.

Z kolei przy zbyt zastosowaniu gladzenia jednorodnego dla zbyt duzego obszaru —

przyktad (WinG Tar= 0.10) — pierwsza pochodna w rejonie odpowiadajacym skrzy-

dtom linii jest gtadka, natomiast dochodzi do wyraznej zmiany ksztattu skrzydet, co

najlepiej uwidacznia sie na wykresie przedstawiajacym residua. Zmiana profilu li-

nii wptywa na ostateczny wynik, co mozna zauwazy¢ poprzez poréwnanie wynikéw

OTA dla srodkowych obszaréw, dla przypadkéw WING THR = 0.0 i 0.1%. W drugim

przypadku na osi natezenie Swiatta jest wieksze.

Koricowe wyniki OTA umieszczane sa w tablicy w formacie .spe i moga by¢ wy-

Swietlane w tej samej procedurze co dane wejSciowe. Pokazana procedura prowadzona

jest dla obu stron. Formalnie wynikiem OTA jest ¢(r) dla r > 0. Jednakze, aby na jed-

nym obrazie zamiesci¢ wyniki OTA dla obu stron, obszarom z r < 0 odpowiadaja
wyniki OTA dlay < 0, a r > 0 wynikom OTA dla y > 0.
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