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Abstrakt: Predkladana prace se zabyva studiem a popisem déjii probihajicich béhem
interakce intenzivnich kratkovinnych laserovych impulzi s hmotou a bezprostfedné
po ni. Pomoci emisni spektroskopie v ruznych spektralnich oborech a hmotové
spektroskopie iontll byl zkouman extrémni stav hmoty (horké husté laserové plazma
a laserem prohtata hustd hmota — HDM a WDM) buzeny a Cerpany dvéma riznymi
typy zdroji koherentniho zafeni (lasery na volnych elektronech a plazmové lasery)
generujicimi ve spektralnich oborech od extrémni ultrafialové do rentgenové oblasti.
Béhem téchto experimentll byl poprvé pozorovan a vysvétlen jev saturované
absorpce mékkého rentgenového zafeni v hlinikové WDM. Daéle byl v takovém
plazmatu zkoumén efekt sniZzeni ioniza¢niho potencidlu. Ziskana data vykazuji velmi
dobrou shodu se simulacemi hustého plazmatu pomoci Eckerova-Krollova modelu.
Optickd emisni spektroskopie pak podporuje predstavy o klicové roli rychlych a
ucinnych rekombinacnich procesti probihajicich v abla¢nim vytrysku z pevné latky
ozéafené kratkovlnnym laserem s volnymi elektrony. Bylo ukazéno, Ze technikami
hmotové spektroskopie lze zkoumat jak dé&je odehrdvajici se uvnitt ablacniho
vytrysku, tak 1 chemické sloZzeni ozafované latky. Pomoci optické emisni
spektroskopie byl dale zkoumdan jev saturace radioluminiscence scintila¢niho
krystalu Ce:YAG. Byla stanovena hranice absorbované davky, do které 1ze saturacni
jevy zanedbat. Pro Ce:YAG a dalsi scintila¢ni materialy (ZnO a PbWO4) byly navic
ureny limitni ozafovaci podminky vedouci k trvalému poskozeni krystalu.
Ramanova spektroskopie pomohla identifikovat proces vytvaieni dvojnych vazeb
C=C uvnitt materdlu PMMA ozafeného rentgenovym laserovym zafenim. Na
zéklad¢ ziskanych informaci byly navrZzeny matematick¢é modely eroze PMMA
indukované mnoha laserovymi impulzy na fluencich pod ablacnim prahem pro jeden
impulz. Predikce téchto modell vykazuji velmi dobrou shodu s naméfenymi daty.
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Abstract: This thesis is focused on processes occurring during and immediately after
an interaction of intense short-wavelength laser pulses with matter. Extreme states of
matter (warm dense matter - WDM and hot dense matter - HDM), induced by
EUV/SXR/X-ray lasers of two kinds, i.e., free-electron lasers (FEL) and
plasma-based lasers, were investigated by emission spectroscopy over various
spectral ranges and mass spectroscopic techniques. Absorption/transmission
experiments revealed an effect of saturable absorption of soft X-ray laser radiation in
aluminium WDM. Then, an ionisation potential depression (IPD) in dense plasmas
was investigated by means of X-ray emission spectroscopy. Results obtained with
the X-ray FEL-produced plasma exhibit very good agreement with computer
simulations considering the Ecker-Kroll model. Analysis of optical emission spectra
(OES) supports the key role played by fast recombination processes in the ablation
plume created by focused short-wavelength laser beams on the solid target surface.
Mass spectroscopy provides information both about various processes occurring in
expanding ablation plumes and on the chemical (mostly elemental and isotopic)
composition of the irradiated target. For full and correct analysis of the beam
footprint on a scintillator screen, an experimental study of FEL-induced
radioluminescence saturation is required. Optical emission from an FEL-illuminated
Ce:YAG crystal was recorded by OES. A linear response range was investigated
experimentally. Together with other scintillators, i.e., ZnO and PbWO4, Ce:YAG
damage thresholds were determined for a single SXR-FEL pulse. In poly(methyl
methacrylate) — PMMA, the C=C double bond formation was revealed by Raman
spectroscopy. Based on the spectroscopy results, two rate-equation models were
developed to describe a sub-threshold erosion induced in PMMA by multiple FEL
pulses. A very good agreement was achieved between theoretical predictions and
experimental data.
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1. Uvod

Kratce po objevu prvniho laseru, ktery generoval zareni ve viditelném spektru (Cara
693,4 nm emitovand ionty Cr’* v rubinové matrici) a byl publikovan v roce 1960 [1],
se nékteti fyzici zacali zabyvat otdzkou, zda by nebylo mozné sestrojit na stejném
nebo podobném principu také zdroj koherentniho rentgenového zareni. Ukézalo se
vsak, ze dosdhnout zvyseni energie takto generovanych fotonti o dva az tii fady neni
tak snadné, jak zpocatku ptedpokladali. Rané, nepftilis uspéSné experimenty prob&hly
jiz zacatkem sedmdesatych let. Detailni vyklad, ktery shrnuje specifika rentgenového
laseru a s nimi souvisejici ptekazky pro jeho konstrukci, je dostupny v referativnim
¢lanku [2].

Prvni nezpochybnitelnd laserova akce byla v mékkém rentgenovém oboru
pozorovana az témer Ctvrtstoleti po objevu laseru — v Cervenci 1984 v Lawrence
Livemore National Laboratory (LLNL). Publikovana pak byla v roce 1985 [3].
Aktivnim prostfedim prvniho rentgenového laseru bylo selenové plazma buzené a
cerpané vykonovym optickym laserovym systémem Novette (v uspofadani dvou
protibéznych svazkd druhé harmonické o vlnové délce 532 nm). K zesileni spontanni
emise (ASE — Amplified Spontaneous Emission) dochazelo na neonu podobnych

24+

iontech selenu (Se”™"). Volné elektrony zde srazkami vybudily elektrony vazané

v iontech Se?**

, a to z hladiny 2p na hladiny 3p a 3s, které pii zafivém piechodu na
hladinu 2s nasledn¢ emitovaly fotony na vlnovych délkach 20,63 a 20,96 nm. Toto
schéma bylo krealizaci kratkovinného laseru poprvé navrzeno v poloving
sedmdesatych let Zerichinem, Koselevem a Letochovem [4] a v nasledujici dekadg
ruskou Skolou teoreticky déle rozpracovdno. V prvni poloviné osmdesatych let
probehly jesté experimenty s rentgenovymi lasery Cerpanymi jadernou explozi (byly
soucasti programu svazkovych zbrani vyvijenych v ramci SDI — Strategic Defense
Innitiative) a byla registrovana nadéjnd emise z uhlikového laserového plazmatu
ovlivnéného vlozenym magnetickym polem [5]. Vzhledem k tomu, Ze tyto vysledky
jsou tézko ovéfitelné a reprodukovatelné, je prvenstvi v usili o dosazeni laserové
akce v mekkém rentgenovém spektralnim oboru pfipisovano Dennisi Matthewsovi,
Peteru Hagelsteinovi a kol. [3].

Predmétem predkladané dizertatni prace je studium interakce svazkl
kratkovinnych — tedy extrémnich ultrafialovych (EUV — Extreme UltraViolet),
mékkych rentgenovych (SXR — Soft X-Ray) a rentgenovych (RTG) — laserit s hmotou
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a jejich dusledkti s vyuzitim spektroskopickych technik. Z hlediska zvolenych

technik mizeme predmét prace rozdelit do nasledujicich péti smért:

e Spektralni charakterizace emise vysokoenergetickych fotonti
(EUV/SXR/RTG) z plazmatu vytvofené¢ho svazkem kratkovinného laseru
fokusovaného na povrch pevnych latek

e Spektralni charakterizace emise nizkoenergetickych fotont (OES — Optfical
Emission Spectroscopy) z plazmatu vytvofeného svazkem kratkovinného
laseru fokusovaného na povrch pevnych latek

e Hmotova spektroskopie (MS — Mass Spectrometry) iontli emitovanych
z povrchu pevnych latek ozafenych fokusovanymi svazky EUV/SXR lasert

e Luminiscence scintilacnich materidli indukovana kratkovlnnymi lasery a
studium nevratného poskozeni takovych latek EUV/SXR/RTG laserovym
zafenim

e FEx situ spektroskopickd zkoumani nevratnych zmén vyvolanych na povrsich

pevnych latek pisobenim fokusovanych svazkil kratkovinnych laserd riznych

typu.

V nésledujici kapitole budou uvedeny cile, které byly v ramci mého studia pro
kazdy zvysSe uvedenych sméri vytyéeny. Dalsi cast prace obsahuje veskeré
relevantni vysledky souvisejici s danou problematikou. Kazdému z dil¢ich sméri je
zde vénovana samostatna podkapitola obsahujici 1 diskuzi a komentéfe dosaZenych
vysledk, jejich pfinos a vyznam pro dalsi vyzkum. Komplexnimu zhodnoceni mého
dosavadniho vyzkumu jakoz i planim a perspektivé je vénovana kapitola Souhrn
vysledkii a vyhledy pro dalsi vyzkum. Stru¢né shrnuti je uvedeno v Zdveéru. Nakonec
uvadim seznam pouzité literatury, ze které jsem cCerpal. Citované préce, jichz jsem
spoluautorem, jsou zde barevné zvyraznény.

Na soubor ptvodnich praci, jichz jsem spoluautorem a jejichz obsah uzce
souvisi s jednotlivymi dil¢imi tématy, se odkazuji referencemi ve tvaru [P1] — [P10].
Jejich soupis spolu s pietiskem kazdé z nich tvoii zvlastni ptilohu této prace. Je zde
také shrnuta moje ucast na souvisejicich experimentech a moje osobni pfispéni
k dosazenym vysledkim.

Shriime nyni vyzkum v oblastech souvisejicich s predkladanou dizertacni praci,

ktery prfedchazel experimentim popisovanym v kapitole 3 a na ktery tyto



experimenty voln¢ navazaly s cilem objasnit podstatu nékterych pozorovanych jevu,
zptesnit dosazené vysledky ¢i rozsifit platnost nékterych tvrzeni na vice spektralnich

obort.

1.1 Stav problematiky a predchazejici vyzkum

Ptestoze je LLNL jednim ze svétovych stiedisek vyzkumu laserového plazmatu,
nebylo vyuziti prvnich rentgenovych laserti ke generaci tohoto specifického stavu
hmoty primarné¢ smétrovano. Cilem vyvoje byl ptechod plazmovych lasert ke kratSim
vlnovym délkam tak, aby dosdhly tzv. vodniho okna, tedy spektralniho intervalu
vymezeného absorpcnimi K hranami uhliku (4,4 nm) a kysliku (2,3 nm), kde uhlik
siln¢ absorbuje, zatimco kyslik ziistava viceméné transparentni. Zde by takové zdroje
koherentniho zafeni mohly byt vyuzity pro zobrazovani uhlikovych struktur
v biologickych objektech obsahujicich zna¢ny podil vody s vysokym kontrastem a
extrémnim prostorovym rozliSenim. Detailni popis jednotlivych krokii podniknutych
pti konstrukci takovych zafizeni je podan napf. v knize [6] a pfehledovych ¢lancich
[7-10]. Je tam téz podrobné popséano, pro¢ nebyl zminény smér vyzkumu pfilis
uspésny a pro¢ se lasery téchto typli v rentgenové mikroskopii a dal§ich metodach
zobrazovani mikrostruktur pfili§ neosvédcily a neuplatnily. Hledalo se tedy jejich
uplatnéni 1 ve fyzice plazmatu, 1 kdyZ pivodné se s nimi pocitalo spise jako s nastroji
k sondovani hustého plazmatu nez k jeho produkci. M¢€lo jit naptiklad o vyuZziti SXR
laseru (konkrétné neonu podobného yttriového laseru vyzaiujicitho na vinové délce
15,5 nm) k buzeni rezonanc¢ni fluorescence iontl (zde vodiku podobné ionty sodiku
nebo heliu podobné ionty hot¢iku) v plazmatu [11]. S pfichodem Siroce frekvencné
proladitelnych laserovych systéml na volnych elektronech (viz dale) vSak
plazmatické lasery generujici zafeni s fixni vlnovou délkou ustoupily v tomto a
podobnych smérech pon¢kud do pozadi.

K fokusaci svazku SXR laseru na povrch pevného terCe za ucelem generace
velmi hustého plazmatu se pfistoupilo az s dalSim vyvojem plazmovych laseri
s ustalenym ziskem, kdy se zlepSily parametry svazku a snizily poZadavky na
cerpaci, typicky opticky laser. Ke generaci a ¢erpani aktivniho prostfedi laseru se
zacal vyuzivat koncept pfedpulz — hlavni impulz, kdy predpulz vytvofil na povrchu
zvoleného terce piedionizované plazma a hlavni impulz v ném pak zajistil dosazeni
podminek, které jsou pro laserovou akci optimalni. V tomto specifickém piipadé se

optimalnimi podminkami rozumi co mozna nejvyssi abundance neonu ¢i niklu
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podobnych iontli a zaroven jejich G¢innd kolizni excitace prostfednictvim volnych
elektronti. Empiricky se dospélo k nalezeni nejvyhodnéjsiho zpozdéni a poméru
energii resp. intenzit mezi piedpulzem a hlavnim impulzem [12-14].

I tyto SXR lasery vSak stdle vyzadovaly pro své Cerpani velké vykonové
laserové systému, kterych bylo ve svét¢ velmi malo. Poptavka po stolnich
kratkovlnnych laserech podnitila vyzkum vyuziti kapilarniho vyboje v plynech pro
vytvofeni plazmatického prostiedi pozadovanych parametrii a jeho soucasné
Cerpani — dnes tyto systémy oznacujeme zkratkou CDL (Capillary-Discharge Laser)
[15-19]. Dosud nejvyssich vystupnich energii a nejvétsiho rozsiteni doznaly lasery
vyuzivajici elektricky povrchovy vyboj na sténé keramické kapilary plnéné argonem.
Povrchovym vybojem tece proud dost vysoky na to, ze jim indukovana Lorentzova
sila odtrhne plazma od povrchu kapilary a stlaci ho k jejimu stfedu (tzv. pin¢-efekt).
V této fazi dojde k laserové akci v rezimu ustaleného zisku (QSS — Quasi-Steady
State) z neonu podobnych iontd argonu (Ar®") kolizné excitovanych volnymi
elektrony ve vyboji.

Svazky kratkovinnych plazmovych laseri obou vySe uvedenych typi lze bez
vétsSich problémtl fokusovat zrcadlem s multivrstvou odrazivou vrstvou, kde je
splnéni braggovské podminky pro odraz SXR zareni zaji$téno stfiddnim vrstev prvki
s nizkym a vysokym protonovym cislem, s periodou srovnatelnou s vinovou délkou

laseru. Pro laser na neonu podobnych iontech zinku (Zn***

) s vilnovou délkou
21,2 nm se piikladné pouZzivaji multivrstvy kiemiku a molybdenu [20]. U vySe
zminéného CDL systému s neonu podobnymi ionty argonu generujiciho na vlnové
délce 46,9 nm je zase nejlepsi volbou struktura z vrstev kiemiku a skandia [21].
Vyznamny milnik ve vyzkumu hustého horkého plazmatu predstavoval pfichod
lasert na volnych elektronech (FEL — Free Electron Laser). Jde o zatfizeni pracujici
na zcela odliSném principu nez vSechny vyse uvedené druhy, koherentni zafeni zde
totiz vznikd4 pii pohybu urychlenych nabitych ¢astic v magnetickém poli periodicky
se ménicim v prostoru. Schéma SXR/RTG laserti zalozenych na tomto principu

prakticky bez vyjimky sestava ze ¢tyt zakladnich blokd:

e zdroj volnych elektronli (tzv. injektor), bud’ pulzni (zalozené na vnéjSim
fotoefektu pii interakci vysokorepeticnich UV laseri s metalickou

fotokatodou), anebo kontinualni vyuzivajici termoemisni elektronova déla



e linearni fetézec radiofrekvencénich kavit mnohdy konstruovanych ze
supravodivych materiali (LINAC — LINear ACcelerator), kde dochazi
k urychlovani elektront na velmi vysoké energie (>10 GeV)

e undulator — soustava magnetickych nastavcu vytvarejicich periodické
magnetické pole

e interakéni komory a fokusaéni optika, jejiz vrchol dnes predstavuje adaptivni
Kirkpatrick-Baezova optika v podobé dvou na sebe kolmych valcovych

zrcadel se spojité proménlivym zakiivenim

Shluk urychlenych elektronti (electron bunch) je po vstupu do undulatoru nucen
oscilovat, pficemz dochdzi ke generaci tzv. synchrotronového zatreni. Nejkratsi
vlnové délky jsou generovany ve chvili nejvétsiho okamzitého zrychleni elektronti
te€né¢ ke sméru jejich pohybu, ktery je zarovenl rovnobézny s osou undulétoru.
Vzniklé elektromagnetické zatfeni v superpozici s magnetickym polem unduldtoru
vytvaii tzv. ponderomotivni potencidl, jehoz plisobenim dochazi k redistribuci
elektronové hustoty uvnité pivodniho elektronového oblaku, ktery se rozpadd na
mnozstvi vzajemné separovanych elektronovych mikrozhustkli (microbunches). Ty i
nadale osciluji uvnitt magnetického pole unduldtoru a vysledné zareni se (na rozdil
od synchrotronového) diky vzrustajici mife uspotfadanosti mikrozhustkll stava
koherentni, predev§im v podélném sméru (tzv. Casova koherence). Charakteristicka
pro FEL impulzy je i1 ultrakratkd doba jejich trvani (x10 fs —x100 fs) a vysoka
kvalita svazku, pfedev§im pokud jde o pticnou koherenci (tzv. prostorova).

Vice informaci o téchto zdrojich tzv. ¢tvrté generace je lze nalézt v knihéch
[22-24] a ¢lancich [25-28]. Prvni FEL pracovaly v infraterveném spektralnim oboru
a vyuzivaly rezonatori se zcadly [25,26]; kratkovinné FEL se musi obejit bez
rezonatoru a funguji na principu SASE — Self-Amplified Spontaneous Emission
[22-24,27,28].

Plazma vytvofené objemovym ohievem (volumetric heating) lehkych (Si) a
téz8ich (Cr, Ag) prvkl pomoci fokusovaného svazku argonového CDL bylo
spektroskopickymi metodami diagnostikovano v praci Berilla a kol. [29].
Technikami OES bylo zji§téno, Ze jde sice o velmi husté plazma, které vSak rychle
rekombinuje, a OE spektra, kterd lze navic v disledku extrémni opacity hustého
plazmatu pro viditelné zafeni snimat jen z povrchové vrstvy expandujiciho ablacniho

vytrysku, tak obsahuji bud’ cary neutrdlnich atoml, nebo atomdarnich ionti
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s ndbojovym ¢islem obvykle +1. Vys$§i nabojova Ccisla ukazuje az EUV/SXR
spektroskopie ([30], kapitola 3.2), protoze zafeni kratSich vinovych délek snaze
pronika do volného prostoru i z hlubSich vrstev hustého plazmatu, a mizeme tak
s jeji sondovat 1 vnitfek abla¢niho vytrysku.

V OE spektrech, ktera Berrill a kol. [29] zaznamenali pro plazma produkované
pomoci EUV zafeni s intenzitou 10" W/cm?, je nicméné abundance atomarnich
iontl 1 pii této nepfiliS vysoké intenzit€¢ prekvapivé vysokd, zejména pokud je
porovname s pozdéj$imi vysledky OE spekter emitovanych z plazmatu vytvoteného
fokusovanym svazkem SXR laseru na volnych elektronech na vyrazné vysSich
intenzitich (> 10'° W/cm?). Pies fadové vyssi intenzity dopadajiciho zéafeni zde totiz
Casto identifikujeme také pouze Cary neutralnich atomi ¢i jednomocnych iontl (viz

kapitola 3.3). To mize byt vysledkem ptisobeni dvou faktort:

e EUV zifeni kapilarniho laseru ma delsi vlnovou délku a je latkou
absorbovano silnéji nez SXR FEL zateni FEL.

e Impulzy zafeni CDL jsou mnohem del$i (1 ns) nez impulzy FEL (~x10 fs),
impulzy CDL tedy mohou interagovat s ablaénim vytryskem a zvySovat tak
stupeni ionizace jeho povrchové vrstvy, z niz snimame OE spektrum. Impulz
FEL je naproti tomu tak kratky, Ze cely projde povrchem terce dfive, nez
zacne jim ionizovana a excitovana pevna latka expandovat a vytvaret byt i
jen ranou fazi abladniho vytrysku. Rikame, Ze ultrakratké impulzy FEL zafeni

interaguji s teré¢em izochoricky.

Ackoli CDL umoznily provadét experimenty s objemovym ohfevem
v laboratornich podminkach, prvni interak¢ni studie, napt. [31,32], vyuZivaly hlavné
jiz zminéné EUV/SXR lasery s volnymi elektrony, coZ jsou sice velka a nakladna
zafizeni, poskytuji vSak oproti plazmovym laserim pro tento ucel urcité vyhody.
Obecn¢ jsou kratkovinné lasery pro generaci velmi hustého plazmatu vhodné

z nasledujicich divodu:

e Absorpce zafeni probihd atomarni fotoefektem, a je tedy urcena prvkovym
slozenim latky ter€e a jeho hustotou; az pii vysokych intenzitdch se
v plazmatu zac¢ind uplatiiovat dal$i mechanizmus — jev inverzni k brzdnému
zéteni (inverse bremsstrahlung). Zde je mozno uplatnit klicovou vlastnost

FEL zdroji — pomérné Sirokou a kontinualni proladitelnost generovanych
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vinovych délek. Je tedy mozno naladit se pfesné¢ na absorpéni hranu a
deponovat energii v terCi selektivné vzhledem k ur¢itému prvku a k ionizaci
z vybraného elektronického stavu.

e Vyse uvedeny princip absorpce, ktery je zcela odliSny od interakce
ultrafialového (UV — UltraViolet), viditelného (Vis — Visible) a blizkého
infraerveného  (NIR — Near  InfraRed) zéateni shmotou, ma =za
nasledek absenci nelinearné optickych jevl, jez pii vysokych intenzitach
dlouhovinnéjsich laseri komplikuji depozici energie v teréi. Pfi interakci
kratkovlnnych laserii s hmotou sice nelindrni efekty pozorujeme také, obecné
jsou vsak zplisobeny zcela odliSnymi mechanizmy a objevuji se pii fadove
vyssich intenzitach.

e Je znamo, ze elektromagnetické zéafeni nemize pronikat plazmatem, jehoz
elektronova hustota je vyssi nez kritickd hustota pro danou vinovou délku
zafeni. Na vlnovych délkach, na nichz je generovano EUV/SXR/RTG
laserové zateni, se kritické hustoty blizi hustote elektronli v pevné latce. Za
z4ddnych podminek se tedy nevytvoii kriticka plocha, na niz by se
elektromagnetické viny takovych laserti odrazelo zpét, a branilo tak jejich

pronikéani do vznikajiciho plazmatu.

Kombinace téchto specifickych ryst interakce kratkovinnych laseri s hmotou
z nich ¢ini idedlni néstroje ke generaci velmi hustého (aZ s hustotou pevné faze) ale
relativné chladného plazmatu (elektronové teploty v ném typicky nabyvaji hodnot
nckolika eV), které je nazyvano prohfatou hustou hmotou a oznafovéano zkratkou
WDM (Warm Dense Matter) [33-35]. Rovnomérny objemovy ohfev fesi také
problém velkych gradient hustoty a teploty plazmatu, ktery zatéZzuje vyzkum
interakce svazkl dlouhovinngjsich, tj. UV/Vis/NIR lasert.

K tomu pro FEL zafeni pfistupuje jiz zminéna vyhoda, Ze jimi indukovany ohifev
latky je nejen volumetricky, ale i izochoricky. Zajimavé je srovnani interakce a jejich
disledkt pro ultrakratké FEL impulzy a kratké impulzy z plazmovych zdroja, viz
napt. [36]. Popis uCinku delSich impulzii je sloZitéjSi (viz napiiklad rané
hydrodynamické simulace [37]), v takovém piipadé je vSak mozné vyuzit jeden
nedéleny impulz k experimentim typu pump-and-probe [38], kdy &elo impulzu
vytvaii plazma, jez pak druha ¢ast téhoz impulzu sonduje. Tim odpada nutnost délit a

Casovat impulzy ve slozitych uspotadanich (autocorrelator, split-and-delay unit),



kde se ve zpozd'ovacich ramenech n¢kolikanasobnymi odrazy trati znacna cast
energie svazku. Dé¢leni a zpozd'ovani FEL impulzt také vnasi do pump-and-probe
experimentll ¢asovou a polohovou neurcitost. I tu Ize nicméné eliminovat vhodné
navrzenym uspoiddanim interak¢niho experimentu [39], kde je tato neurcitost
vyuzitim dvou nezavislych svazkl z principu potlacena. Vidime tedy, ze i kdyz v
soucasnosti dominuji interakénimu vyzkumu FEL zdroje, mohou pro urcitd meéteni
poskytnout podstatné vyhody plazmové lasery generujici delsi impulzy.

Pronikavost kratkovinného laserového zaieni hustym plazmatem vyuzivaji i
dalsi spektroskopické techniky sledujici rozptylenou ¢aru laseru a jeji nejblizsi okoli,
predevsim spektroskopie tzv. Thomsonova rozptylu [40].

Vyse bylo ukézéno, Ze jiz pfi raném studiu interakce kratkovlnného laserového
zafeni s hmotou byla vyuZzita fada spektroskopickych technik sledujicich fotony
riznych energii vyzéaiené z vytvoreného plazmatu. Pied zahdjenim ptedkladaného
doktorandského vyzkumu bylo publikovano jen n€kolik praci, vénvanych hmotové
spektrometrickym méfenim nabitych castic emitovanych z plazmatu vytvofeného
EUV/SXR laserem. Hmotovy spektrometr s dobou priletu (TOF — Time-Of-Flight)
byl pfipojen jako soucast rezidencni diagnostiky ke komote FELIS (Free-Electron
Laser Interaction with Solids) [41] napojené na prvni EUV laser s volnymi elektrony
poskytujici zafeni o vinové délce kratSi nez 100 nm — TTF1 FEL (TESLA Test
Facility Free Electron Laser, Phase 1) v DESY, Hamburk, SRN [41]. Pozd¢ji stejny
TOF spektrometr sledoval iontovou emisi z riznych kovi a jejich deuteridd [42]
ozarenych fokusovanym SXR svazkem ze zdroje FLASH (Free electron LASer in
Hamburg [30]). V této préci byla iontova emise vyuzita k uréeni polohy fokusu FEL
svazku a povrchu terCe. Metoda je zalozena na piedpokladu, Ze nejvysSich
nabojovych ¢isel a abundanci iontl pozorujeme, kdyZ intenzita dosdhne maxima.

Z tady jiz uvedenych skutec¢nosti plyne, ze EUV/SXR/RTG lasery produkuji
svazky, na néz musime pohlizet nejen jako na svazky laserové, ale téz jako na svazky
ionizujicitho zafeni. Tradicn€ se ke zviditelnéni takového zafeni uzivaji rtizné
scintilaéni materidly.

Nyni se vratme k ranym, ale dilezitym experimentim s SXR koherentnimi
zdroji vyuzivajicimi plazmatu generovaného velkymi optickymi laserovymi systémy.
Zinkovy laser [13], ktery jsme stru¢né popsali vySe, poslouzil k jednomu z prvnich
interakénich experimentd s pevnou latkou [43]. Cilem vSak nebylo pomoci

soustiedéného svazku generovat vysokoparametrové plazma, ale indukovat

9



radioluminiscenci z iontovych krystalii, jejichz chovani bylo v tomto sméru diive
studovano pomoci synchrotronového zareni. K tomu nebylo tfeba svazek fokusovat.
Lisovany prasek jodidu cesné¢ho (Csl) byl ozafen zinkovym QSS laserem (vinova
délka 21,2 nm; energie fotonu 58,5 eV) se semikavitou, ktery emitoval 6x10'? fotonti
v impulzu trvajicim asi 80 ps, a bez ni (v pfiblizn¢ stejné dlouhém impulzu) bylo
vyzateno jen 4x10'° fotonti. Primér stopy, kterou svazek zaujimé na povrchu vzorku,
byl v obou piipadech stejny - asi 300 um, coz znamend, ze pfi pouziti laseru s
polokavitou byl vzorek ozaren 150 krat vyssi davkou, ¢imz bylo dosazeno 150 krat
vy$$i intenzity, ktera tak dosahla urovng 10° W/cm?. Navzdory tomu byla intenzita
ultrafialové radioluminiscence v tomto piipadé€ jen o polovinu vyssi, neZ tomu bylo
pii ozéareni SXR laserem bez polokavity. Autofi ¢lanku [43] vysvétluji nizky vytézek
radioluminiscence pifi vysoké intenzité jejiho buzeni nezafivou rekombinaci mezi
ruznymi klastry korelovanych elektronovych excitaci, jejichz zatfivd rekombinace
uvniti klastru se projevuje pozorovanou luminiscenci. V referativnim ¢lanku [44] je
predlozena hypotéza, ze malo intenzivni radioluminiscencni signal pozorovany pii
silném buzeni SXR laserem se semikavitou je disledkem hrouceni (méknuti) mfizky
Csl. Pokud bychom ptedpokladali, Ze ozareni bez polokavity probihalo pod ablacnim
prahem a s polokavitou nad nim, byl by dramaticky rozdil ve vytéZku procest
probihajicich v krystalové mftizce Csl pravé pii téchto intenzitich pochopitelny.
Polohy prahi rentgenové ablace (provedené ovSem ve vSech zde citovanych
pfipadech s podstatné vysSimi energiemi fotonll) jinych materidld i konvenc¢ni
laserové ablace jodidu cesného [44] takovou interpretaci piedem nevylucuji.

Rozhodnout o tom, zda pokles radioluminiscen¢niho vytézku je zplsoben jen
vysokou hustotou excitace a ionizace ustici v fadu konkuren¢nich, rekombinacnich a
zhéasecich procest, nebo zda dochézi k naruseni krystalové miizky luminiscencniho
materidlu, umoznuje FEL zafeni. Snim je moZno jednak proméfit vytézky
radioluminiscence v Sirokém rozsahu intenzit, ale 1 urCit prahovou hustotu energie,
pfi niz zacinaji probihat nevratné zmény miize. S EUV impulzy generovanymi TTF1
FEL zatfizenim byly proméfeny vytézky radioluminescence [45] a prahy poskozeni
[32] yttrium-hlinitého grandtu dotovaného cerem (Ce:Y3Als012 ¢i Ce:YAQG), patrné
nejrozsitenéjsSiho anorganického scintildtoru. V této dizertani praci se pokusime
resit tento problém na kratSich vinovych délkéch.

Nevratné zmény vyvolané fokusovanym EUV/SXR/RTG zéfenim mohou byt

efektivné zkoumany riznymi spektroskopickymi metodami s prostorovym
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rozliSenim. Velmi G¢innym néstrojem je Ramanova spektroskopie s viditelnym
laserovym mikrosvazkem. V amorfnim uhliku (a-C) exponovanym kratkovinnymi
lasery naptiklad ukazuje zajimavy rozdil v a¢inku kratkych a ultrakratkych impulza.
Nanosekundové EUV CDL impulzy eroduji a-C aniz by ménily pomér sp’/sp’
uhlikovych atomt [46]. Naopak ultrakratké impulzy FEL zafeni nebo vysokych
harmonickych (HHG — High order Harmonics Generation) zpusobuji grafitizaci
materidlu vedouci kjeho expanzi. O tom, jak ji lze prokédzat Ramanovou

spektroskopii pojednam ve treti kapitole této prace.
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2.

Cile

V navaznosti na dil¢i sméry vyzkumu definované v Uvodu byly zformulovany nize

uvedené cile:

1)

2)

3)

4)

5)

6)

Pomoci absorpéné-transmisnich méfeni charakterizovat mozné nelinearni
optické jevy ovliviiyjici absorpci laserového zatreni pfii interakci s pevnou

latkou.

S vyuzitim metod kratkovinné emisni spektroskopie diagnostikovat WDM
laserové plazma a napomoci tak k osvétlenijevu sniZzeni ionizac¢niho

potencialu v plazmatu.

Ov¢érit moznost studia WDM laserového plazmatu i za pomoci optické emisni
spektroskopie coby zdroje informaci o procesech v plazmatu s podkritickou

hustotou pro UV/Vis/NIR zéteni.

Prostudovat aspekty a moznosti vyuziti emise nabitych ¢astic pii interakci

laserového zafeni s pevnou latkou s vyuzitim metody hmotové spektroskopie.

Za pomoci metod optické emisni spektroskopie  prozkoumat
radioluminiscenéni odezvu vhodnych anorganickych scintilatorti na ozéieni

kratkovlnnymi FEL svazky na vysokych intenzitach.

Analyzou ramanovskych spekter zpovrchu materidlu vystaveného
intenzivnimu kratkovinnému laserovému zéafeni stanovit charakter nevratnych
chemickych zmén a pokusit se o jejich kvantitativni interpretaci pomoci

vhodného matematického modelu.

Dosazeni téchto cilit by mélo pfispét k bliz§imu pochopeni zékladnich procest

probihajicich pfi interakci kratkovinnych ultrakratkych laserovych impulzt s hmotou

pevné faze.
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3. Interakce kratkovinnych svazkii s pevnou fazi

3.1 Absorp¢éné-transmisni méreni se svazky SXR/RTG laseri

Jedna z nejstarSich spektroskopickych technik spociva ve stanoveni pohltivosti zafeni
(jeho absorbance) danym prosttedim na jedné urcité vinové délce (fotometrie,
kolorimetrie) nebo ptes dany interval vinovych délek (spektrofotometrie). Linearni
absorpci zéafeni popisuje Lambertiv-Beeriv zakon. Pro nizké a stfedni intenzity
zaifeni se jeho absorpce fidi vétSinou timto zdkonem. Pii vysokych intenzitdch
(pfedevsim pulzniho laserového zafeni) se vSak zacinaji uplatiovat nelinedrni
optické jevy, které zpiisobuji rizné odchylky od Lambertova-Beerova zdkona. Ty
jsou v podstaté¢ dvojiho druhu. Vicefotonova absorpce (multiphoton absorption)
zpusobuje nartist pohltivosti s rostouci intenzitou dopadajiciho zafeni. Charakter
absorpce lze urcit z tvaru jeji zavislosti na intenzité. Pro dvoufotonovou absorpci je
pohltivost umérnd druhé mocniné intenzity, pro tfifotonovou je tato zavislost
kubicka, atd. Dvoufotonovou absorpci SXR FEL zéafeni v grafitu nedavno
demonstrovali kolegové na zatfizeni FERMI v Terstu [47]. K poklesu specifické
pohltivosti pfi ristu intenzity naopak dochazi pti saturované absorpci resp.
indukované transparenci. Zatimco multifotonova absorpce mé predevSim analytické
vyuZiti a vyznamna je také v atomové, molekularni a chemické fyzice a kvantové
optice (viz napt. [48]), procesy vedouci ke snizeni absorpce hraji dilezitou roli
v laserové fyzice (saturovatelné absorbéry, pasivni Q klicovani, optické izolatory,
apod. - viz napt. [49]).

V této kapitole piedstavime zvlaStni druh sniZeni pohltivosti pii vysokych
intenzitdch mé&kkého rentgenového zateni dopadajiciho na tenkou hlinikovou f6lii
z laseru na volnych elektronech FLASH [P1]. Svazek laseru naladéného na 13,5 nm
(92 eV) byl fokusovéan na povrch hlinikové folie pomoci mimoosého parabolického
zrcadla s mnohovrstvym pokrytim (off-axis parabola with multi-layer Si/Mo
coating). Ablaéni otisky svazku do PMMA — poly(metyl-metakrylatu) ndm umoznily
nastavit povrch ter¢e do fokusu svazku a urcit tam jeho efektivni plochu [50].
Pomoci plynovych a pevnolatkovych atenuatorti byla ménéna energie svazku a pfi
jeho stabilni geometrii také intenzita dopadajiciho zareni. Energii impulzu trvajiciho

15 fs méfil u zdroje plynovy fotoionizacni detektor (GMD — gas monitor detector) a
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za terCem kiemikova fotodioda. V tomto uspofadani pak byla proméiena zavislost
transmise hlinikové folie na intenzit& az do 10'® W/cm?.

Na obr. 1 vidime, Ze zavislost transmitance na plosné hustoté energie je
konstantni (pohybuje se mezi 0,15-0,2) az do 10 J/cm?. Kdyz se intenzita déle
zvysuje, roste i transmise hliniku a to az na hodnotu 0,65. Mechanismus sledovaného
déje je nasledujici: fotony o energii 92 eV ionizuji elektron ze slupky atomu hliniku,
zbytkova elektronova konfigurace je jadrem vazana silnéji, ionizacni energie se pro
dalsi takové elektrony zvysi a 92 eV foton je jiz ze slupky L vyrazit nemuze. Ztraci
tedy hlavni moznost, jak s hlinikem interagovat a terCem prolétaji, transmise
materialu se na dané vlnové délce zvysuje. Slo o viibec prvni pozorovani tohoto jevu

s mékkym rentgenovym zafenim.
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Obr. 1: Zavislost transmise hlinikové folie o tloustce 53 nm na fluenci dopadajiciho
laserového zéfeni s energii fotontt 92 eV [P1]. Experimentalni body jsou doplnéné lo
chybovymi GseCkami (dané predevsim fluktuaci energie laserového systému FLASH vystiel
od vysttelu). Carkovana ¢ara znazoriuje pribéh elektronové teploty ve valenénim pasu po
prichodu laserového impulzu, avSak pfed jejim dalSim zvySovanim pfi Augerove

rekombinaci béhem zaplinovani vakanci v L slupce.

Vyznam tohoto pozorovani je zna¢ny, a to nejen teoreticky (viz objasnéni
mechanizmu popsané vyse), ale i1 prakticky. Prodlouzeni atenuacni délky FEL zafeni
v disledku intenzitn¢ zavislého naristu transmise totiz zesiluje efekt objemového
ohfevu, jak jsme jej popsali v uvodu. Dosazeni velmi vysokych intenzit na povrchu
ter¢e vede k jeho hlubSimu rovnomérnému prohiati, coz ptispiva k feSeni problému

gradientl elektronové hustoty a teploty - tento problém komplikuje interpretaci téméf
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vSech interakénich experimentii provedenych na delSich vlnovych délkéach, tj.
v UV/Vis/NIR spektralnich oborech, viz napt. [51-55].

V praci [P2] je popsdn jev saturované absorpce pozorovany pro elektrony
K slupek a RTG zafeni laseru s volnymi elektrony LCLS (Linac Coherent Light
Source [56]), ¢imz byla existence tohoto jevu prokazana i pro fotony s vyssi energii.

Spravna interpretace vysledkii byla v obou pfipadech podminéna detailni
znalosti pri¢ného rozlozeni intenzity v laserovém impulzu. Vysledny signal je totiz
integralem ptispévkl od vSech intenzit, které jsou v piicném profilu zastoupeny
obecné rtiznou mérou. Pomoci ablacnich imprinth v PMMA na riznych trovnich
atenuace laserového svazku jsme proto rekonstruovali ptfi¢ny profil svazku (ktery se
vyrazn€ odliSoval gaussovského profilu), coz vedlo k vyraznému zptfesnéni
dosazenych vysledk.

V obou zminénych spektralnich oborech byl tento druh nelinearniho chovani
FEL svazku v siln¢ ozafené latce nalezen a zkouman i jinymi skupinami, viz napft.

[57-59]. Jejich vysledky se vzajemné potvrzuji s naSimi nalezy.

15



3.2 Studium hustého plazmatu pomoci kratkovinné emisni
spektroskopie

K objemové spektroskopické diagnostice velmi hustého plazmatu nizSich (WDM) a
vysSich (HDM — Hot Dense Matter) elektronovych teplot jsme vyuzivali jak jeho
¢arovou a pasovou emisi v extrémnim ultrafialovém a mékkém rentgenovém
spektralnim oboru, tak rentgenfluorescencni (XRF - X-Ray Fluorescence) zéteni
indukované FEL zafenim. V této kapitole se soustfedime na vysledky dosazené
s RTG FEL svazkem systému LCLS. Pomoci EUV/SXR/RTG spektrometrie jsme se
zde pokusili prispét k osvétleni mechanismu odpovédného za snizovani ionizacniho
potencidlu v prostfedi velmi hustého plazmatu oproti ptipadu izolovaného iontu ve
vakuu.

Horké husté plazma nejenze vystupuje jako aktivni prostiedi plazmovych
kratkovlnnych lasert, ale hraje také klicovou roli v astrofyzice a inercidlni
termojaderné syntéze (ICF — Inertial Confinement Fusion). Jako takové bylo
v minulosti pfedmétem ftady pokusi o co nejpresnéjsi formalni vystizeni a
matematicky popis pozorovanych jevil. Jednim z nich je pravé vySe uvedené
snizovani ioniza¢niho potencidlu, v soucasné literatufe oznacovany jako IPD
(lonization-Potential Depression), ve zjednoduSené formé je tento efekt ilustrovan na
obr. 2. Jiz od Sedesatych let minulého stoleti byl nejvice vyuZivanym teoretickym
pfistupem k popisu IPD model Stewartiv-Pyattiv [60] zaloZeny na
Thomasoveé-Fermiho teorii. StarS$i, az dosud méné casto pouzivany, je
Eckertiv-Krolliv model [61], ktery v porovnani obou modelii piedpovidd veétsi

sniZeni potencialu.
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Obr. 2: Zjednodusené schéma snizeni ioniza¢niho potencialu v plazmatu [62]. Vlevo nahote
vidime znazornéni izolovaného iontu ve vakuu se soustfednymi kruhy, které ptedstavuji
energetické hladiny elektronového obalu iontu. Z diagramu téchto hladin (vlevo dole) je
ziejmé, ze vSechny elektrony (modré kuli¢ky) jsou v iontu vazany, nebot’ jejich energie je
pod ioniza¢nim limitem, ktery pifedstavuje prerusovana ¢ara. Vpravo nahofe jsou
schematicky znazornény ionty v hustém plazmatu. Mens$i vzdalenosti mezi soustfednymi
krouzky ilustruji pokles ioniza¢niho potencialu v diisledku ptisobeni pole okolniho plazmatu.
Tmave fialové je vyznacena tzv. iontova sféra (ion sphere), tj. oblast, v niz je vazebna
energie iontu zcela kompenzovana okolnimi poli. Diagram vpravo dole zachycuje situaci,
kdy v plazmatu klesne hodnota ioniza¢ni energie natolik, ze se elektrony pivodné slabé

vazané ve vnéjSich slupkach uvolni. Dochézi k tzv. ionizaci tlakem (pressure ionization).

V praci [P3] je IPD vySetiovan RTG fluorescencni spektroskopii plazmatu
vytvoten¢ho v hlinikovém ter¢i fokusovanym svazkem laseru s volnymi elektrony
LCLS. Jiz jsme zminili, ze dalezitou vlastnosti plazmatu vytvofeného objemovym
ohfevem pevné latky RTG laserovym zéafenim je rovnomérné rozdéleni elektronoveé
hustoty a teploty v celém jeho objemu. V kombinaci s ultrakratkymi impulzy LCLS
(100 fs), a tedy izochorickym ohfevem, neni interakce komplikovana ani
hydrodynamickou expanzi plazmatu. Spektra rentgenového zafeni emitované¢ho
z plazmatu vytvoreného na LCLS lze tedy bezpecné interpretovat.

Zateni RTG laseru s volnymi elektrony zde slouzi nejen k vytvofeni
homogenniho vzorku hustého horkého plazmatu, ale i k buzeni RTG fluorescence
poskytujici dualezité informace o stavu vzorku. Zménu ioniza¢niho potencialu lze

totiz urCit ze spektradlniho posunu emisnich Car vyzéarenych v dasledku propadu
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elektronu z oblasti vné iontové sféry (continuum) do vakance vytvorené v K slupce

hliniku fotoionizaci indukovanou zafenim LCLS — viz obr. 3.
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Obr. 3: Vlevo: posun K hrany uvnitf hustého hlinikového plazmatu vici jeji pozici pro
ptipad izolovaného iontu, odvozeny z emisnich spekter ¢erpanych laserovym svazkem LCLS
pro prvnich pét ionizaénich stavli Al*" - AI*" (za pokojové teploty uvnitf pevné fize se
vsechny tfi valen¢ni elektrony nachazeji vné€ iontové sféry, na atomy hliniku tak I1ze nahlizet
jako na trojnasobné ionizované). Vpravo: porovnani experimentalné zjisténych hodnot
poklesu ioniza¢niho potencialu s hodnotami predpovézenymi pomoci obou pouzitych

model (tmavé Casti sloupcti odpovidaji maximalnim naméfenym hodnotam poklesu) [P3].

Vypocty Orlanda Ciricosty a jeho koleglh z University of Oxford, zamétené na
pocitacovou simulaci naméfenych fluorescencnich spekter, prekvapivé ukazaly, ze
pokles ioniza¢niho potencidlu je v daném piipad¢ dokonale vystizen dosud ponékud
podceniovanym Eckerovym-Kréllovym modelem [P3].

Tim vyvstala potfeba pomoci tohoto modelu pfehodnotit vysledky ziskané pro
astrofyzikalni a fuzni plazma s vyuZitim jinych pfistupti k popisu IPD a dale
podrobné¢ zkoumat a testovat jak zminéné dva modely, tak k nim alternativni
pristupy. Sami jsme ve vyzkumu IPD pokracovali prométenim fady prvka a jejich
sloucenin za danych podminek [63], ¢imZ jsme roz$ifili soubor experimentalnich
poznatkil dostupnych teoretikiim k dosazeni co nejvérnéjsiho popisu IPD.

Samotny interak¢éni experiment byl za¢atkem tunora 2012 popsan v Nature [P4].
Zasazené do SirSiho kontextu byly ziskané informace pozdé€ji zprostiedkovany

Seskym a slovenskym &tenarim v Ceskoslovenském casopise pro fyziku [64].!

' O kvalité dosazenych vysledkii svédéi i prace Donalda Umstadtera, vynikajiciho odbornika na
laserové plazma a interakci laserového zafeni s hmotou, ktery je povazuje za vyznamny piispévek
k pochopeni chovani iontil v hustém plazmatu [62].
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3.3 Miuze byt WDM diagnostikovana OES a podobnymi
technikami?

Optickd emisni spektroskopie (OES) v oborech UV/Vis/NIR je jednou z nejlépe
zavedenych technik diagnostiky plazmatu je. Podrobné o ni pojednava celda fada
monografii [65-68]. Nicméné, ztoho, co jsme vuvodu uvedli o interakci
kratkovinnych laseri s hmotou produkujici WDM plazma a o zévislosti jeho opacity
pro elektromagnetické zafeni na jeho vlnové délce, plyne, ze OES nam poskytuje
informace o velmi tenké povrchové vrstvé tere a posléze ablatniho vytrysku, kde
elektronova hustota jest¢ (nebo uz) nedosahuje kritické hodnoty pro UV/Vis/NIR
zafeni.

I kdyz jist¢ musime mit na zfeteli vySe uvedené omezeni, chceme v této kapitole
dolozit, Ze OES muze poskytnout zajimavé vysledky a doplnit obraz, ktery ndm
o WDM plazmatu vytvofeném kratkovinnymi lasery podavda EUV/SXR/RTG
spektroskopie (viz ptfedchazejici kapitola 3.2).

[lustrativni OE spektrum je uvedeno na obr. 4. Jde o signdl ziskany z interakce
SXR laserového svazku ostie fokusovaného na povrch scintilaéniho materialu
Ce:YAG. Vidime zde jednak obvyklé luminiscenéni spektrum tohoto krystalu (Siroké
pasmo zafivych 5d-4f prechodli uvniti Ce atoml v oblasti 500-650 nm), ale také

emisni ¢ary plazmatu indukovaného laserovym zafenim.
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Obr. 4: Optické emisni spektrum sejmuté zpovrchu vzorku Ce:Y3AlsO;, ozafeného
svazkem laseru s volnymi elektrony FLASH naladénym na vinovou délku 13,7 nm a

soustfedénym na povrch terde tak, aby intenzita dopadajiciho zafeni pievysila 10> W/cm?.
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I pres velmi vysokou intenzitu zafeni (>10'> W/cm?) kombinovanou s energii
jednotlivych fotonti (90,5 eV), kterd bézné postacuje pro tvorbu nékolikanasobné
nabitych iontli, dominuji spektru emisni ¢ary neutralnich atomi hliniku a yttria spolu
s Carami nejvySe jednomocnych iontli (ve spektroskopické notaci znacené feckym
¢islem I, resp. II).

Usuzujeme, ze pti takovych intenzitdch ionizujiciho zafeni se musi vytvaret
plazma, kde abundance vicendsobn¢ nabitych iontii rozhodné nebude zanedbatelna.
Poméry, které vidime v OE spektru na obr. 4, jsou dusledkem velmi rychlé
rekombinace hustého plazmatu a jiz né€kolikrat zminéného faktu, ze optické zareni
k pozorovateli pronikd jen zpovrchu a tenké podpovrchové vrstvy vytvotreného
plazmatu. Tuto tezi potvrzuje srovnani kratkovinnych a dlouhovinnych emisnich
spekter hliniku FLASH svazkem vyprodukované WDM, které byly publikovany
v praci [P5].
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3.4 Jaké ionty emituje plazma vytvorené EUV laserem a k cemu
nam tato emise miZe poslouzit?
Hmotnostni spektroskopie (MS) nabitych ¢astic emitovanych plazmatem vytvofenym
fokusovanym svazkem laseru nam muze slouzit ke tfem hlavnim uceltim:

PtredevsSim poskytuje informace o chemickém slozeni materidlu ablaovaného
[69] nebo desorbovaného [70] laserovym zafenim. Na tomto principu je zalozena
fada analytickych metod, které jsou Siroce vyuzivany a patficné cenény ve vyzkumu
i v praxi.?

Dale nam umozni stanoveni kinetickych energii a pomérnych zastoupeni iontil
prvku terce s riiznymi nabojovymi Cisly a ziskani zakladnich charakteristik plazmatu,
¢imz se fadi mezi klasické a dobte zavedené metody diagnostiky plazmatu, viz napf.
[71,72].

A konecné, plazma vytvafené fokusovanym laserovym svazkem muze
pfedstavovat silny zdroj nabitych ¢&astic - elektronii [73], protont [74], vysoce
nabitych iontd [75,76]. Tyto mohou byt nasledné¢ vyuzity k dalSimu urychlovani,
pricemz metody hmotnostni spektroskopie jsou v takovém piipad¢ pro charakterizaci
takto generovanych ¢astic nanejvys vhodné.

Jako piiklad uziti hmotnostni spektroskopie jsou zde prezentovany vysledky
prace [P6] a dalsi, které zatim publikovany nebyly. Plazma je pro tento ucel
generovano EUV laserem vyuzivajicim kapilarni vyboj v argonu (46,9 nm), jehoz
svazek je pomoci zonové desticky fokusovan do submikronové oblasti na povrchu
zkoumaného materidlu. Ionty emitované z ablaovaného materidlu prochazeji
kruhovou aperturou ve stiedu fokusa¢niho prvku do TOF hmotového spektrometru
doplnéného iontovym reflektronem. Ten kompenzuje rozsifeni spektralnich car
vlivem rozdilnych kinetickych energii iont shodného typu. Vzorové spektrum

ziskané ze vzorku fluoridu lithného (LiF) je uvedeno v obr. 5.

2 John Fenn a Koichi Tanaka coby objevitelé techniky MALDI MS (Matrix-Assisted Laser
Desorption/lonization Mass Spectrometry) [77] za ni v roce 2002 ziskali Nobelovou cenou za chemii.
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Obr. 5: Hmotové spektrum kationtl z abla¢niho vytrysku generovaného EUV kapilarnim

argonovym laserem fokusovanym na vzorek LiF [P6]. Detail ilustruje dosazené rozliSeni a
slouzi zde k ovéfeni linearity méfici aparatury pro klastr LisF3" — ¢erné body odpovidaji
intenzitdm simulovanym pomoci jednoduchého modelu zaloZzeného na pfirodnim zastoupeni

izotopt lithia s M/q=6,015 a M/q=7,016

Analyza tohoto spektra potvrzuje nékteré ze specifik interakce EUV zafeni
s latkou rozebrané v Uvodu. Vysoky odstup signal-sum dokladuje efektivni proces
separace iontd v analyzatoru. Neizochorickd interakce relativné dlouhého EUV
impulzu (1,5 ns) dale vede k G¢inné ionizaci i pro nizké energie v impulzu (po
zapocteni odrazivosti vSech zrcadel a ucinnosti zonalni desticky dopada na povrch
vzorku cca 500 nJ/impulz). Pfitomnost molekularnich klastrii (typu LinFn-1") ukazuje
na prevahu efektu fotoionizace nad fotodisociaci.

Moznosti metody jsou dale ukazany na obr. 6. Jde o 2D hmotnostné-spektralni
mapu povrchu krystalu wolframanu olovnatého (PbWOs), ktery byl jiz diive
vystaven fokusovanému svazku laserového systému LCLS s energii fotonti 800 eV.
Vzniklé ablaéni kratery byly zkoumdny s cilem stanovit mozné zmény v chemickém
sloZeni, resp. v zastoupeni jednotlivych prvkid po ozafeni energetickymi fotony

laserového impulzu LCLS.
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Obr. 6: a) mikroskopické snimky abla¢nich kraterd v PbWOQO4 vytvorené laserovym svazkem
LCLS; b) studované plochy pirekryté matici ablacnich kratertt EUV hmotnostniho
spektrometru (oboji s krokem 3 pm); ¢) mapa intenzit hmotnostné-spektralni cary wolframu

(M/q=183.951) a d) mapa intenzit hmotnostné-spektralni ¢ary olova (M/q=207.977).

Zatimco intenzita signdlu odpovidajiciho iontim olova (obr. 6d) se ve sledované
oblasti prakticky neméni, ve spektralnich mapach na obr. 6¢ lze snadno identifikovat
vzrustajici koncentraci wolframu v mistech poskozenych laserovymi impulzy
z LCLS. Lze tedy usuzovat na vysokou té¢kavost olovnatych produktt takové ablace,
zatimco fragmenty obsahujici wolfram zGstavaji v ozadfeném materialu.

Z uvedenych ptikladt je ziejmy vysoky potencial vyuziti hmotové spektroskopie
plazmatu indukovaného EUV zafenim. Efektivni prubéh ionizace abla¢niho vytrysku
spolu s vysokym prostorovym rozliSenim umozZiuji precizni mapovani sloZeni
povrchovych vrstev témét libovolného materialu. Diky kratké atenuacni délce EUV
zéteni v latce dochdzi k odbéru minimalniho objemu ze zkoumaného vzorku, ktery se
povedlo sniZit aZ na Uroven desitek zeptolitrti (1 zI = 10! 1). Dalsi vyhody EUV
TOF varianty hmotnostni spektroskopie vcetné srovnéani s dal§imi typy MS, jakoZz

1 ukazka jejiho vyuziti jako 3D mikroskopu jsou soucasti pfiloZzené prace [P6].

23



3.5 Odezva anorganickych scintilatort na ozareni FEL impulzy
Scintilatory, tedy materidly pfeméiujici neviditelné ionizujici zafeni na viditelné,
patii k nejstar§im nastrojim vyuzivanym pro indikaci a detekci energetického zéfeni.
Jiz v devatenactém stoleti jimi byly sledovany katodové (svazky urychlenych
elektrontl) a kanalové (svazky energetickych iontll) paprsky [77,78]. Po objevu
radioaktivniho zéfeni se zaatkem dvacatého stoleti stal spintariskop [79,80] spolu
s elektroskopem a fotografickou deskou nezbytnym vybavenim vSech laboratofi, ve
kterych se badatelé¢ snazili popsat vlastnosti ionizujiciho zafeni a proniknout
k podstaté radioaktivnich pfemén spojenych s jeho emisi.

Jiz v rané tazi vyvoje kratkovinnych laserti se anorganické scintilatory vyuzivaly
ke zviditetnéni svazku a k ziskani informaci o rozlozeni intenzity zafeni v ném. Zahy
se zjistilo, Ze jejich uziti je komplikovano neptiznivymi faktory, které jsou spojeny
s hlavnim specifickym rysem téchto svazkii — jejich velmi vysokou intenzitou zafeni,
predevsim pokud jsou fokusovany.

Ptredné jde o jev nelinearni luminiscenéni odezvy, tedy Casto velmi vyraznou
(minéno krajn€ nepfiznivou) zavislost vytéZzku radioluminiscence na intenzité
dopadajiciho zéafeni. Ta byla u SXR plazmovych laserti kvantitativn€ popsana a
publikovana v roce 1997 [43] a u EUV lasert s volnymi elektrony roku 2005 [45].
Ptikladem mutze byt nami naméfena zavislost uvedena na obr. 7, ktery je soucasti
prace [P7], kde jsme kvantitativné charakterizovali zminénou nelinearitu v krystalu
Ce:YAG a navrhli opatfeni pro minimalizaci jejich negativnich disledkt. Krystal
Ce:YAG (anorganicky, radiacné velmi stabilni, pfesto vSak velmi citlivy scintilator)
se totiz z historickych divodi a diky snadné dostupnosti pouzivd na vétSiné

kratkovinnych laserovych zafizeni.
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Obr. 7: Zavislost radioluminiscen¢ni odezvy anorganického scintilatoru typu Ce:YAG na
intenzité budiciho laserového zateni (98 nm, FEL systém TTF1), jejiz Spickova hodnota byla
regulovana prostiednictvim zmény polohy scintilatoru podél dréahy laserového svazku
v blizkosti fokusu. Indukovand radioluminiscence byla sniména integralné z celého povrchu
scintilatoru fotonasobicem citlivym ve spektralnim rozsahu 490-510 nm. Data jsou prolozena
modelem uvazujicim nejjednodussi pribéh saturace (vystupni signdl je pfimo umeérny
vstupni veli¢iné az do prahové hodnoty, pii jejim prekroCeni saturuje a dale zlstava

konstantni) a gaussovsky profil laserového svazku [P7].

Z grafu lze odelist jednoznacny trend — ¢im vysSi je Spickova intenzita ve
svazku, tim vyS$i miru nelinearity pozorujeme. Pfi interakci laserového impulzu
s krystalem Ce:YAG v dostatecné vzdalenosti od fokusu (zde cca >100 mm) se jiz
zavislost jevi téméf linearni v Sirokém rozsahu energii.

Tato nelinearita pfedstavuje zna¢ny problém piedevSim pii vyuziti scintilatori a
UV-Vis kamer k sejmuti pticného profilu svazku EUV/SXR/RTG lasert. Jak jsme
jiz uvedli, vétSina kratkovinnych laserti, které jsou v soucasnosti v provozu, pracuje
na principu zesilovani signdlu spontdnn¢ emitované¢ho v ndhodném misté aktivniho
prostiedi — u plazmovych laserti jde o proces ASE (Amplified Spontaneous Emission)
[17] a u laserii s volnymi elektrony mechanizmus SASE (Self-Amplified Spontaneous
Emission) [24] — coz vede k tomu, Ze profil svazku je malokdy pravidelny. VétSinou
jde o negaussovské svazky zatizené mnoha nepravidelnostmi, které jsou v anglicky
psané literatufe Casto oznaCovany obtizn€ pielozitelnym, ale vystiznym terminem

., randomly spiked “.
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V kombinaci se zminénou citlivosti Ce:YAG krystalu se tak do méfeni profilu
svazku muize vnést v podstaté neodstranitelna systematickd chyba. Pozorovany profil
svazku se totiz ,,vyhlazuje* a svazek se jevi jako pravidelny a bez tzkych lokalnich
maxim (hot spots), 1 kdyz takovy neni. To pochopitelné¢ nepiiznivé ovliviiuje
experimentalni vysledky i jejich interpretaci.

Jednim zcili prace [P7] se tak stalo stanoveni prahové hodnoty intenzity
dopadajiciho zafeni, pfip. absorbované davky, do které Ize nelinearni jevy zanedbat.
Ze tii nezavislych matematickych modelti vzniklych v rdmci komunity spoluautort
jsme ziskali prekvapivé presnou shodu v hodnoté saturani absorbované davky, a
sice 32 + 4 J/ecm®. Srovnani dvou z modeli je uvedeno na obr. 8. Platnost této

hodnoty byla prozatim potvrzena v Sirokém rozsahu energii fotonii (12 eV — 8 keV).
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Obr. 8: porovndni dvou matematickych simulaci nelinedrni zavislosti intenzity
radioluminiscence v krystalu Ce:YAG; prestoze modely pfedpokladaji odlisny tvar saturacni
kiivky — linearni (Cervené€), vs. exponencialni (modfe), oba lze na experimentalni data

s uspéchem aplikovat [P7].

Intenzita FEL svazku je navic Casto tak vysoka, je scintilator nevratné
poskozen, i1 kdyZz svazek neni fokusovan. Od pocatku vyzkumu EUV/SXR FEL
zdrojii na to upozorniovali experimentalni fyzici, ktefi s takovymi svazky pracovali.
Kladli si logickou otazku: Jak miZe pozorovany radioluminiscencéni signal
vérohodné€ vypovidat o rozlozeni intenzity, kdyz se povrch scintilatoru nevratné
poskozuje, a to bud’ fazovymi piechody, nebo dokonce ablaci?

Prah nevratného poskozeni Ce:YAG zéfenim extrémniho ultrafialového FEL byl

poprvé stanoven na TTF1 FEL a publikovan v préaci [32]. Na tu jsme navazali se
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zavery naSeho vyzkumu [P8], ktery stavajici poznatky rozsifuje jednak do mé&kkého
rentgenového oboru, jednak o dal§i material — oxid zine¢naty (ZnO) a PbWOsu.
Pifinosem tohoto zkoumani bylo zjisténi, ze abla¢ni prédh pro Ce:YAG
(minimalné pro pouzité vinové délky) je vice nez trojndsobny oproti hodnoté, kde se
zacinaji projevovat nelineéarni jevy, coz ma vyznamny prakticky dopad. Jednozna¢né
jsme totiz prokazali, Ze tento krystal 1ze vyuzit v celém intervalu linearni odezvy a
vyuzit tak jeho plny potencidl coby scintilatoru bez obav z ptipadnych nevratnych
poskozeni. Mez linearity 1ze navic snadno experimentalné ur¢it pouhym zvySovanim
Spickové intenzity, nebot’ zminény trojnasobné vyssi limit pro nevratné poskozeni
poskytuje dostateCnou rezervu pro zjisténi, ze radioluminiscen¢ni odezva jiz zacina

vykazovat zndmky saturace.
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3.6 Spektroskopie nevratnych zmén indukovanych v riznych
materialech kratkovinnym laserovym zarenim
Jak jsme jiz uvedli, poskytuje Ramanova spektroskopie, jako jedna ze dvou
zékladnich metod vibra¢ni spektroskopie, informace o zménach chemické (ve smyslu
prostorového a energetického usporadani kovalentnich i nekovalentnich vazeb)
struktury ozarené latky [81-85]. NaSe meéfeni provadime v usporadani s budicim
mikrosvazkem viditelného kontinudlniho laseru, které umoziuje proméfeni
Ramanovych spekter s prostorovym rozliSenim nékolika mikrometrti. Tak mizeme
porovnat vibracni spektra materialu pozménéného ptisobenim fokusovaného svazku
kratkovlnného laseru se spektry ptivodni nezasazené latky. V této kapitole ukdzeme
na dvou ptikladech [P9,P10], jaké moznosti tento piistup poskytuje pro analyzu
mechanizmil interakce kratkovinného laserového zareni s hmotou a jejich nevratnych
nasledkll v materidlu terce. Z praktického hlediska jsou tyto prace dilezité pro feSeni
problému, jak se vyhnout poSkozeni optickych prvkl pouZzivanych pro vedeni a
fokusaci svazki kratkovinnych lasert a zda resp. jak vyuzit tyto svazky k mikro,
resp. nano-strukturovani povrchii technicky vyznamnych materiala.

V praci [P9] jsme popsali chovani dvou alotropnich forem uhliku vystavenych
pusobeni fokusovaného EUV FEL svazku (SCSS — Spring-8 Compact SASE Source,
Osaka, Japonsko) [86] a SXR FEL svazku (FLASH). Jedna ze zminénych pevnych
latek je molekularni (fullerenové vrstvy slozené z klastrit Cso vazanych vzajemné jen
slabymi mezimolekuldrnimi interakcemi) a druhd kovalentni (amorfni uhlik).
V kovaletni pevné latce zpusobuje zafeni postupnou preménu a-C na grafit, ¢imz
materidl expanduje a pii vySSich fluencich ablauje. Ramanovou spektroskopii
muZeme postup a charakter grafitizace dobie sledovat.

Fullerenové vrstvy jsou ablaovany jiz pfi nizkych fluencich, mnohem nizsich,
nez jsou ty, které poskozuji amorfni fazi. Ramanova spektroskopie vSak uvniti
kraterd neukazuje zaddny nefullerenovy uhlik. Z toho plyne, Ze fotony o energiich
desitek eV nestépi C-C vazby Ceo. Zplisobuji néco jiného — fotoefektem ionizuji Ceo.
Takto vytvofené kation radikdly se navzdjem coulombicky odpuzuji. K rozkladu
materidlu pak dochazi intermolekularni coulombickou explozi (ICE — Intermolecular
Couloumb Explosion) fullerenové pevné faze, jak ukazuji i vysledky pocitatové

simulace na obr. 9.
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Obr. 9: Vysledky pocitacovych simulaci [P9] Casového vyvoje polohy dvou vrstev Ceo
exponovanych FEL zafeni na plo$nych hustotach energie (fluencich) pod (horni fadek) a nad
(stiedni tadek) prahem poskozeni za podminek, kdy elektrony mohou opoustét studovanou
vrstvu. Spodni fadek ukazuje chovani soustavy na fluencich vy$Sich nez prahovych za
pfedpokladu, Ze elektrony neopousti vrstvu, kladny naboj na Ce je tedy jimi kompenzovén a
k intermolekularni coulombické explozi nedochazi. Tu naopak jasné vidime ve stiednim

radku po uplynuti dvou pikosekund od prichodu FEL impulzu.

Prace [P10] ukazuje chovani makromolekuldrniho materidlu vystaveného
pusobeni svazku RTG laser s volnymi elektrony LCLS. Vzorek PMMA jsme ozafili
mnoha akumulovanymi impulzy LCLS na nékolika fluencich nachézejicich se pod
ablaénim prahem materialu. To vedlo k efektivni desorpci materialu, kterd je
zpusobena radiolyzou polymerniho fetézce PMMA (chain scission) a vytékanim
malych molekularnich fragmentii do vakua. Ramanova spektroskopie ozatené¢ho
povrchu ndm ovSem jednoznacné odhalila dalsi proces (viz obr. 10), ktery je zafenim
LCLS v PMMA iniciovan. Tim je zesiténi (cross linking) molekul PMMA, které

plisobi proti projeviim $tépeni fetézcl a ucinnost desorpce (etch rate) snizuje.
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Obr. 10: Identifikace procesu sitovani molekul PMMA, resp. jeho dusledku v podobé
ptritomnosti dvojnych vazeb C=C [P10]. Vzorek PMMA byl vystaven akumulaci 300
fokusovanych laserovych impulzi systému LCLS, jejichz Spi¢kova fluence byla udrzovana
na urovni 40% abla¢niho prahu pro pouzitou energii fotont (830 eV). Pfi porovnani
ramanovskych spekter pofizenych mimo ozaienou oblast (Cervené) a v jejim stiedu (Cerné) je
na prvni pohled patrnd nova spektralni linie (1650 ¢cm™) odpovidajici nové zformovanym

dvojnym vazbam.

Studium 3D morfologie vytvofenych kraterti spolu s informacemi o vyse
zminénych zménach v chemické struktufe materidlu ndm umoznily navrhnout model
RTG FEL indukované desorpce zahrnujici jak vliv §tépeni, tak i zesiténi polymernich
fetézcl pti ozafovani PMMA sériemi akumulovanych impulzii. Timto modelem jsme
rozSifili praci Marca de Grazii a jeho kolegl z vyzkumného centra CEA (Saclay u
Patize), ktefi se soustfedili na simulaci eroznich procest indukovanych svazky
vysokych harmonickych generovanych s vysokou opakovaci frekvenci [87]. Nasi
snahou bylo v tomto pfipad¢ pfiblizit predpoklady, za kterych lze model pouzit,
podminkam interakce FEL zéafeni s latkou. Ukazuje se, ze na oba procesy — radiacni
Stépeni fetézcl a jejich zesiténi, 1ze pfi simulaci nahlizet zcela nezéavisle. Ptirtistek
hloubky krateru indukované laserovy impulzem je potom dén relativné snadno
vycislitelnym ptispévkem “Cisté” desorpce Ap (tj. desorpce dosud neexponovaného
PMMA) poniZenym o vliv vytvrzovani PMMA v disledku formovani dvojnych C=C
vazeb propojujicich fetézce polymeru Ay (tzv. hardening). Pojmem vytvrzovani je

zde mysleno zvySovani odolnosti provdzané polymerni struktury vii¢i poskozeni
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kde Lirr, k%, E(z), €. d po fadé oznaduji atenuaéni délku materialu pro danou
energii fotond, pomér maximalni desorp¢ni uG¢innosti a abla¢niho prahu PMMA,
celkovou davku deponovanou v hloubce z od piedchazejicich impulzi, Spickovou
hodnotu dévky energie na povrchu vzorku, rozdil desorpcni ucinnosti pro piipad
neozéieného a plné zesitovaného PMMA, a I je bezrozmérna veli¢ina dana
predpisem:
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kde y a d; zastupuji reciprokou charakteristickou hodnotu (ve smyslu
exponencialniho Utlumu) poklesu desorpéni Uc¢innosti se vzristajici deponovanou
davkou a hloubku krateru ve vySetfovaném misté po absorpci i-t€ho laserového
impulzu.

Uvedené vztahy (1) a (2) plati pro monochromatické zareni. V praci [P10] jsme
provedli zobecnéni pro soucasné piisobeni dvou riznych vinovych délek s obecné
riznou atenua¢ni délkou, ¢imz bylo mozné postihnout realnou situaci FEL svazk,
kde je velmi €asto nutné pocitat s inherentné pfitomnym zafenim na tfeti harmonické
frekvenci, jehoZ intenzitu mnohdy neni mozné zanedbat. Vysledky zahrnuté v této
préci ukazuji, Ze s timto pfistupem lze dosahnout velmi dobré shody vypoctenych a
naméfenych hodnot — viz obr. 11.

Jednim z hlavnich piinost je také moznost simulovat vyvoj hloubky krateru
v pfipad€ nizkého poctu akumulovanych laserovych impulzl, resp. nizké hodnoty
akumulované energie, kde se konkuren¢ni model de Grazii a kol. zna¢né odchyluje

od re4lnych naméfenych dat.
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Obr. 11: Vyvoj maximalni hloubky krateru v zavislosti na celkové energii laserovych
impulz (LCLS) deponované ve vzorku PMMA na tfech turovnich fluence pod abla¢nim
prahem. Predikce pomoci modelu de Grazii a kol. je znazornéna plnou carou, model

vyvijeny v ramci mého vyzkumu je vyznacen ¢arkované [P10].
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4.  Souhrn vysledkii a vyhledy pro dalsi vyzkum

V této dizertaCni praci bylo ukdzano, ze studium interakce kratkovinného laserového
zafeni s hmotou neni jen jakymsi rozsifenim, dal$i etapou rozvoje oboru interakci
optického (UV/Vis/NIR) laserového zateni, jehoz koteny sahaji az do Sedesatych let,
ale predstavuje uplné novy smér vyzkumu, ktery EUV/SXR/RTG lasery umoznily
sledovat na pomezi fyziky plazmatu a fyziky pevnych latek na jedné stran¢ a radiacni
fyziky, radiometrie a radia¢ni chemie na stran¢ druhé. Piestoze motivace a klicové
aplikace téchto vyzkumi prichazeji predevSim z astrofyziky a vyzkumu fuze,
v posledni dobé¢ se rozsifuje 1 do jinych védnich a technologickych obort.

Experimentalné bylo prokézano, ze fokusované kratkovinné FEL laserové zateni
produkuje volumetrickym ohfevem pevné latky velmi husté plazma v Sirokém
rozsahu elektronovych teplot, od relativné chladného hustého plazmatu (WDM), kde
elektronové teploty nabyvaji hodnot jednotky az desitky eV, az po horkou hustou
hmotu (HDM) s elektronovou teplotou mnoha desitek eV az keV. Zaroven byl na
vysSich intenzitdch pozorovan jev saturované absorpce, ktery vede ke zvySeni
transmise pevné latky (podkapitola 3.1). S rostouci intenzitou se tak prodluzuje
atenuacni délka a depozice energie je rovnoméernéjsi, neZ pokud by se absopce fidila
jen Lambertovym-Beerovym zadkonem.

Pro objemovou spektroskopickou diagnostiku hustého plazmatu byla sledovana
jak jeho ¢arova a pasova emise v extrémnim ultrafialovém a mékkém rentgenovém
spektralnim oboru, tak jim emitované rentgenfluorescenéni (XRF) zafeni
(podkapitola 3.2). Velmi vysokd intezita a znacny pocet fotonid ve FEL impulzech
totiz umozinuji méfit rentgenfluorescenci i1 z lehkych prvki, kde jinak probiha jen
s nizkym vytézkem a relaxaci nestabilniho elektronového stavu s dirou ve vnitini
slupce pozorujeme pievazné v podobé Augerova jevu. To pieduruje FEL zafeni
jako UCinny nastroj pro diagnostiku ziedénych systémil (dilute systems), tedy
takovych, kde se studovand latka nachazi jen ve stopovych koncentracich. Nizky
vytézek sledovaného procesu lze totiz kompenzovat intenzivnim buzenim vhodné
naladénym FEL zafenim, které ndm ve vysledku poskytne nezaSuméné XRF
spektrum. Za nejvyznamnéjsi vysledek této podkapitoly mizeme povaZovat piimé
experimentalni stanoveni sniZeni ioniza¢niho potencidlu iontl v hustém plazmatu

(IPD — ionization potential depression), které umoznilo testovat riizné modely IPD a
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mélo nejvyrazné€j$i ohlas v komunité teoretickych fyzikii hustého plazmatu a
astrofyziki.

K povrchové spektroskopické charakterizaci hustého plazmatu generovaného
fokusovanym FEL zafenim byla pouzita optickd emisni spektroskopii (OES)
(podkapitola 3.3), ktera vykazala nizsi excitacni a elektronové teploty (a v urcitych
ptipadech dokonce nulovy stupenl ionizace), nez kratkovinna (EUV/SXR/RTG)
emisni spektroskopie téhoz plazmatu. To je dano rozdilnou opacitou hustého
plazmatu pro elektromagnetické zaieni riznych vinovych délek. Zatimco rentgenové
zafeni pronikd hustym plazmatem velmi dobie, viditelné zafeni témeét viibec.
Dulezity poznatek o chovéani relativné chladného hustého plazmatu (WDM)
v expandujicim ablaénim vytrysku pfineslo porovnani OE a kratkovinnych spekter
hlinikového plazmatu vyvotfeného svazkem FLASH s vinovou délkou 13,5 nm na
intenzitich >10'® W/cm?. V OE spektru byly indentifikovany pouze ¢ary neutralnich
atomli a nejvySe jednomocnych iontl hliniku. Excita¢ni teplota uréend pomoci
atomického kddu MARIA byla stanovena na hodnotu nizsi nez jeden elektronvolt.
Naproti tomu kratkovinnd emisni spektra integrovana z celého objemu abla¢niho
vytrysku obsahovala ¢ary prisluSejici iontim Al*-AI’" (ve spektroskopické notaci
AlIl - Al IV) a odpovidajici elektronova teplota nabyvala hodnot mezi 10 a 40 eV
(horni odhad zde plyne z absence spektralnich ¢ar Al V). Odtud mizeme ucinit zaveér
o velmi rychlé a i¢inné rekombinaci, kterd v expandujicim WDM plazmatu probiha.

V fad¢ interakénich experimentli byla pozorovana emise iontd. V podkapitole
3.4 uvadime hmotova spektra zaznamenand na aparatufe navrZzené pro vyuZiti
iontové emise z EUV laserového ablacniho vytrysku jako néstroje k analyze
materidlového sloZeni a materidlovych struktur. Popsané zafizeni také vyuziva
dvou vyhod plazmovych laserd oproti FEL zdrojiim, a to polohové stability (pointing
stability) a vy$§i miry reprodukovatelnosti vystupnych paramtert vysttel od vystielu.
Umoznuje nam tak vzorkovat zdjmovy povrch na mikroirovni s velmi dobrym
prostorovym rozliSenim. ZvySuje také spolehlivost a snizuje statistickou chybu
méfteni. Ziskand hmotova spektra ovSem vypovidaji i o povaze interakce a abla¢nich
procest indukovanych kratkymi impulzy EUV laserového zafeni. Potvrzuji, ze delsi
impulzy plazmovych laserti generuji vice iontli v abla¢nim vytrysku, nez kolik se jich
vytvaii pii izochorické interakei s ultrakratkym FEL impulzem. Za tento jev je velmi
pravdépodobné odpovédné stiedni a koncova ¢ast nanosekundového impulzu, které

fotoionizuji atomy v expandujicim abla¢nim vytrysku vytvofeném celem impulzu.
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Prestoze hlavni motivace vétSiny predstavovanych vyzkumi je fundamentalni
(chceme dosdhnout hlubsiho porozumeéni interakci kratkovinného zéfeni s hmotou a
jejim nasledkiim, ptedevSim ve srovnani s konven¢nimi dlouhovinnymi lasery),
nekteré prace vysly z praktické potfeby experimentovani se zdroji nové generace.
Pro uréeni polohy svazki EUV/SXR/RTG lasert a jejich dalSich parametrti (hlavné
pfi¢ného rozdéleni intenzity svazku) se pouzivaji scintilatory. Moznosti jejich vyuziti
jsou obecné omezeny dvéma limitnimi hodnotami. Pfedné je zapotiebi nevystavovat
scintila¢ni materidly intenzitdm piesahujicim tzv. prah poskozeni, kde, jak sam
pojem napovidd, dochazi k nevratnym materidlovym ¢i strukturnim zménam, c¢i
dokonce k ablaci. Pro zachovani vérohodnosti footprintu a moznosti charakterizovat
studovany svazek pomoci scintilatoru nejen kvalitativné, ale 1 kvantitativné je navic
nutné snizit dopadajici intenzitu jeSté vice, pod mez saturace luminiscen¢niho
signalu. Pro Ce:YAG, ZnO a PbWO4 jsme stanovili prahy nevratného poskozeni
(abla¢ni prahy) a pro Ce:YAG, ktery ma v praxi nejSir$i vyuziti, byla proméfena
zavislost vytézku radioluminiscence na intenzité tii lasert s volnymi elektrony
pracujicimi v riznych spektralnich oborech - EUV (SCSS), SXR (FLASH) a RTG
(LCLS). V podkapitole 3.5 jsou vymezeny ozafovaci podminky, za nichz Ize
scintilatory na zdrojich ¢tvrté generace pouZit pro rychlou charakterizaci svazku.

Vyznamné informace pro studium interakce byly ziskany analyzou dat z ex situ
provedenych spektroskopickych méfeni, provadénych na povrsich vzorkli ozarenych
fokusovanymi svazky kratkovinnych lasertt dodate¢né. V kapitole 3.6 jsou uvedeny
dva typické ptiklady vyuziti Ramanovy spektroskopie s prostorovym rozliSenim pro
takové ucely. V amorfnim uhliku ndm tato technika umoznila sledovat pribéh
strukturni fazové premény, kdy pisobenim EUV resp. SXR FEL zafeni dochéazelo
k pfeméné amorfniho uhliku na silné dispergovany nanokrystalicky grafit. Zminéna
metoda vibra¢ni spektroskopie muize téZ poskytnout obraz o produktech radiacné
chemickych reakei iniciovanych energetickymi fotony RTG FEL zdroji. V PMMA
ozéafeném svazkem LCLS byl v ramci predkladané prace pozorovan vznik dvojnych
vazeb spojeny s procesem zesiténi (cross linking) polymernich fetézci. Ten
konkuruje Stépeni makromolekul (chain scissions) vedoucimu ke vzniku malych
tékavych molekularnich fragmentt. Ty z ozaifeného povrchu desorbuji do vakua, coz
se makroskopicky projevuje jako fotoindukovand eroze (vacuum photo-etching)
materidlu. V kapitole 3.6 je popsan model eroze zahrnujici jak procesy radia¢niho

Stépeni fetézcli (erozi podporujici), tak jejich zesiténi (erozi potlacujici). Bez
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informaci poskytnutych Ramanovou spektroskopii by takovy model nebylo mozné
prakticky dolozit, resp. zlistalo by jen u teoretické spekulativni roviny s prakticky
nulovou vypovidajici hodnotou.

Budoucnost oboru je do znacné miry urCena dalSim vyvojem EUV/SXR/RTG
laserovych zdroji. Véfim, ze jsem vtéto praci presvédCive dolozil, ze
nejperspektivnéjsim nastrojem experimentalniho studia interakce velmi intenzivniho
kratkovinného jsou lasery s volnymi elektrony (FEL). Jejich plné vyuziti prozatim

limituje n€kolik faktort.

e Jde zatim bez vyjimky o velkd zafizeni, jejichZ pofizeni je spojeno
s miliardovymi investicemi.

e Ackoliv znich vzdy vychazi né€kolik drah svazkl, na nichZ jsou osazeny
pracovni stanice, a zdroje pracuji témét nepfetrzité, pievysuje poptavka po
experimentalnim ¢ase nabidku fadove.

SASE. Dusledkem jeho spontanni povahy je znac¢nd fluktuace vSech
vystupnich parametr vysttel od vystielu (shot-to-shot fluctuation, pointing
instability). ReSeni tohoto problému spoéiva v tzv. ,seedovani®, kdy se do
undulatoru spolu s elektronovym oblakem pfivadi slaby laserovy impulz
s precizné definovanym piicnym rozd€lenim intenzity, délkou, synchronizaci,
atp. FEL systém potom v podstaté slouzi ,,pouze® jako zesilovac. Tento
koncept tak odstranuje nevyhody zesilovani slabého signdlu objevujiciho se

v undulatoru ve zcela nahodném misté€ a Case.

Klicovy je tedy vyvoj nového FEL zdroje, ktery bude kompaktni, ,,seedovany* a
vysokorepeti¢ni. Prace se pak ptenesou zurovné velkych zafizeni na béznou
laboratorni troven. V soucasné dobé miizeme podobné snahy zaregistrovat v Evropé
a Japonsku. Americané jdou cestou zvySovani energie fotoni (80 keV) a opakovaci
frekvence (tzv. cw FEL), aktivity Cifand jsou &etné, ale nejasné. Na evropském
programu se podilim testovanim odolnosti EUV/SXR optickych prvka vystavenych
pusobeni mnoha FEL impulzl pfichézejicich na jejich povrch s riznou opakovaci
frekvenci a na riznych fluencich, které jsou niz$i, nez je prah poskozeni jednim
impulzem [88,89].

Ptestoze byly vySe zduraznény vyhody lasert s volnymi elektrony i jejich

potencial, nelze to chapat jako zacatek konce éry plazmovych EUV/SXR lasert. Ty
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krom¢ zfejmych omezeni (napf. delsi doba trvani impulzu, nemoznost plynulého
ladéni vinovych délek a dosazeni vysokych energii fotont a dalsi) vykazuji stale fadu
komparativnich vyhod. PredevSim je to jejich dostupnost, zatim jen plazmové
kratkovinné lasery totiz existuji v kompaktnich, stolnich verzich. Dale jde o stabilitu
polohy svazku a jeho dalsich charakteristik (vystupni energie, podélného a pticného
rozd¢€leni intezity, polohy a §itky spektralni ¢ary, atp.) vystiel od vystielu. Také delsi
doba trvnani impulzu plazmovych lasert (desitky pikosekund az nanosekundy pro
lasery s ustalenym ziskem a jednotky pikosekund pro lasery s pfechodnym ziskem
[90]), nemusi byt vzdy nevyhodou. V ramci jednoho takového impulzu lze totiz
realizovat experiment typu pump-probe, a to bez nutnosti tento impulz délit a
zpozd'ovat, ptipadné slozit€¢ nastavovat synchronizaci hlavniho a sondovaciho
impulzu v ptipadé dvou nezévislych svazkii. Také zde mlzeme vyuzit toho, Ze
impulzy plazmovych laserd jsou jen o malo delsi, nez jsou charakteristické Casy
elektron-fononové interakce, kde jde o jednotky pikosekund.

Cilem mého dalsiho vyzkumu bude kombinovat interakéni experimenty
v EUV/SXR/RTG spektralnich oborech provedené s plazmovymi lasery a FEL
systémy tak, abych ptispél k dalSimu objasnéni povahy interakce kratkych a velmi
kratkych impulzt kratkovinného zafeni s hmotou. Piedev§im bych rad prohloubil
znalosti o tom, jak se liSi a v¢em je podobna interakci impulzii generovanych
konvenénimi, dlouhovinnymi lasery. Zatimco prace vykonané na tomto poli
s konvenc¢nimi lasery jsou enormniho rozsahu (¢itaji ziejme jiz desetitisice otisténych
puvodnich ¢lanki a zprav) a provadéji se systematicky jiz vice nez padesat let, vedly
experimentalni prace vykonané s kratkovinnymi lasery zatim jen k desitkam,
maximalné stovce publikaci. Véfim, Ze pfedkladand dizertacni prace castecné

napomuze k postupnému narovnani tohoto nepomeéru.
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S.

Z7.avér

Vysledky dosazené v ramci predkladané dizertacni prace:

1)

2)

3)

4)

5)

Pomoci absorp¢né-transmisnich méfeni na laserovych systémech FLASH a
LCLS byl uvnitt hustého plazmatu generovaného SXR/RTG laserem
identifikovan nelinedrni opticky jev — saturovana absorpce. O ziskanych

poznatcich referuji prace [P1] a [P2].

Metodami kratkovinné spektroskopie hustého laserového plazmatu byl
zkouman jev sniZzovani ioniza¢niho potencidlu. Analyzou ziskanych dat byla
potvrzena platnost Eckerova-Krollova modelu, ktery se nyni jevi jako
presngjsi alternativa k doposud preferovanému Stewartovu-Pyattovu modelu.

Vysledky tohoto zkoumani byly publikovany v praci [P3], [P4].

Experimentalné byl potvrzen vyznam optické emisni spektroskopie coby
nastroje ke komplexni diagnostice hustého laserového plazmatu. Bylo
prokdzano, Ze touto metodou lze ziskat cenné informace o parametrech
pfedevS§im povrchovych vrstev generovaného plazmatu, kde se elektronova

hustota z pohledu OES jevi jako podkriticka [P5].

S vyuzitim hmotového spektrometru typu TOF bylo zkouméno iontové
sloZeni ablacniho vytrysku plazmatu generovaného EUV kapilarnim laserem.
Bylo zjis$téno, Ze hmotova spektroskopie miize poskytnout diilezité informace
o jevech probihajicich uvnitf ablaéniho vytrysku (rekombinace, ionizace,
atp.), piip. o rozdilech v chemickém sloZeni zkoumaného materialu. Cést
ziskanych poznatkii jiz byla publikovana [P6], ¢ast z nich se k publikaci

pfipravuje.

Metodou optickoemisni  spektroskopie byla zkoumana nelinedrni
radioluminiscen¢ni odezva scintilatniho krystalu Ce:YAG. Byla stanovena
prahova hodnota absorbované energie, do které lze odezvu tohoto materialu
povazovat za linearni a ktera je tak doporucovana jako limitni pro praktické
vyuziti (32 J/em?®) [P7]. Déle bylo zji§téno, Ze na zvolenych vlnovych délkach
dochazi knevratnému poSkozeni tohoto krystalu ablaci teprve pfi

trojnasobném prekroceni prahové hodnoty hodnoty [PS].
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6) Rozborem ramanovskych spekter byly osvétleny zasadni rozdily v procesech
netepelné ablace indukované kratkovinnymi lasery u dvou odlisnych forem
uhliku (amorfni faze a fulleren Ceo). V piipadé¢ amorfniho uhliku byla
identifikovana fazova pfeména na grafit, ktera predchazi ablaci.
U fullerenovych vrstev bylo potvrzeno, ze za ablaci je odpovédna
coulombické exploze fotoionizovanych molekul Cso [P9]. Pomoci Ramanovy
spektroskopie byl dale identifikovan efekt sitovani molekularnich fetézct
v PMMA ozéieném kratkovinnym fokusovanym laserem na intenzitach pod
ablaénim prahem. Na tomto zdkladé byl vypracovan matematicky model
popisujici proces fotoindukované eroze v PMMA. Vysledky simulaci jsou ve
velmi dobré shod¢ s experimentem [P10], ve srovnani s ptedchazejicim
modelem doslo navic ke zpiesnéni v oblasti velmi nizkych fluenci, potazmo

akumulovanych energii.

Lze konstatovat, ze vSechny cile prace, tak jak byly formulovany v kapitole 2, se
podafilo splnit. Ziskané vysledky ve vétsin€ piipadi koresponduji s teoretickymi
pfedpovéd'mi. NavrZzené matematické modely jsou ve velmi dobré shodé
s experimentalnimi daty a budou jist¢ uzitecnou pomuckou pii pldnovani a

vyhodnocovani dalSich experimentt.
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7.2 Autorsky podil na dosaZenych vysledcich

Béhem vyzkumu souvisejiciho s pracemi [P1-P10] jsem se aktivné podilel jak na
experimentech vénovanych ziskdvani dat, tak na jejich vyhodnocovani i samotné

publikaci. M1j pfinos lze specifikovat nasledovné:

[P1-P4] ... Charakterizace pii¢ného rozlozeni intenzity laserového svazku ve
fokusu pomoci abla¢nich imprinti v PMMA a PbWO,, aktivni ucast
na priprave a realizaci interak¢éniho experimentu (pfedevsim nastaveni
tercového uspofddani a diagnostik), extrakce, systematizace a
zpracovani dat.

e [P5] ........ Charakterizace pfi¢ného rozloZeni intenzity laserového svazku ve
fokusu pomoci abla¢nich imprinti v PMMA, ucast na nastaveni
optimalniho experimentalniho usporadani, zaznam a interpretace OE
spekter.

o [P6] ........ Zaznam MS spekter na EUV laserové aparatuie, jejich interpretace a
ptiprava publikace, kde jsem prvnim autorem.

e [P7] ........ Vyhodnoceni dat radioluminiscen¢ni emise z Ce:YAG scintilatoru
ozéfené¢ho impulzy FEL pracujicimi v riznych spektralnich oborech,
analyza dat a pfiprava vysledki k publikaci, kde jsem
korespondujicicm autorem.

e [P8] ........ Charakterizace pficného rozloZeni intensity laserového svazku ve
fokusu pomoci ablac¢nich imprinth v PMMA, ozafovani vybranych
scintilaénich materiald, vyhodnoceni prahtt poskozeni, pfiprava
publikace, kde jsem prvnim autorem.

e [PO] ........ Ozatovani uhlikatych vzorki na riznych FEL zafizenich,
vyhodnocovani ramanovskych spekter, analyza dat a zpracovani
vysledki k publikaci.

e [P10] ...... Ozatovani vzorku PMMA fokusovanym LCLS svazkem, vyhodnoceni

prahu abla¢niho poSkozeni a miry podprahové eroze, vyhodnoceni

ramanovskych spekter, ndvrh matematického modelu fotoindukované
eroze a jeho aplikace na experimentalni data, pfiprava rukopisu

publikace, kde jsem prvnim autorem.
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