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Z MATERIA STALA
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Streszczenie: W pracy omowiono podstawowe procesy zachodzace w wyniku oddzialywania ciat statych z silnymi
femtosekundowymi impulsami lasera na swobodnych elektronach pracujacego w zakresie ultrafioletu prozniowego
XUV. Opisano zbudowang z udzialem autorow stacje do$wiadczalna FELIS przeznaczona do badan wtlasnosci
optycznych i zniszczen probek izolatoréw, polprzewodnikow i metali przy uzyciu promieniowania lasera XUV
FLASH w Hamburgu i podano przyktady badan oddziatywania silnych impulsow XUV wytwarzanych przez laser FEL

z wybranymi materiatami.

Interaction of strong XUV FEL laser pulses with solids.

Abstract: In the present paper principal processes induced in solids as a result of irradiation by VUV and XUV
FLASH Free Electron Laser pulses are discussed. The experimental station, FELIS, constructed to study the optical
properties and damage processes of insulators, semiconductors and solids with XUV FLASH pulses is briefly
described. Experimental results of absorption coefficients as well as damage studied in chosen materials are shown

and discussed.
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1. Wstep

Swiatlo wytwarzane przez wspolczesny synchrotron
elektronowy charakteryzuje sig, jak wiadomo, natgzeniem
miliony razy silniejszym od promieniowania emitowanego z
innych zrodet konwencjonalnych (poza laserami), wysokim
stopniem kolimacji i polaryzacji oraz ciaglym widmem w
bardzo szerokim zakresie energii’ [1]. Niezwykle cechy
promieniowania synchrotronowego umozliwity poznanie
wielu fundamentalnych wiasnoéci atomow, molekut i ciat
staltych torujac droge szybkiemu postgpowi nauki i
technologii, ktory nie bylby osiagalny przy uzyciu tylko
klasycznych zrodet laboratoryjnych.

Rozwdj zrodet §wiatta od wiekdw byt $ci§le zwiazany z
poszerzaniem mozliwo$ci badawczych w fizyce, chemii i
biologii, stymulujac jednocze$nie rozwdj technologii. I
chociaz promieniowanie wytwarzane przez synchrotrony
bedzie z pewnos$cia jeszcze przez wiele lat zajmowaé
poczesne miejsce w instrumentarium nauki, to nieustanny
wysilek konstruktoréw zrodzit u progu XXI wieku jeszcze
jasniejsze od synchrotronu zrédlo promieniowania - laser na
swobodnych elektronach (FEL — Free Electron Laser). W
odréznieniu od synchrotronow, lasery FEL sa zrodtami
przestrajalnymi  emitujacymi  spdjne  promieniowanie

" Widmo promieniowania undulatoréw, czesto spotykanych
synchrotronowych ,urzadzen wstawkowych” (ang. insertion
devices) sktada sig z dyskretnych dtugosci fal. Promieniowanie
synchrotronowe o widmie ciaglym wytwarzane jest w
magnesach zakrzywiajacych (ang. Bending magnets) i w
wigglerach (inny rodzaj ,,urzadzen wstawkowych”).

monochromatyczne w krotkich impulsach o czasie trwania od
kilku do setek femtosekund. Szczytowe nat¢zenie Swiatta w
impulsie moze by¢ ponad dziewig¢ rzgdow wielkosci
wigksze od natgzenia emitowanego z najsilniejszych zrodet
synchrotronowych trzeciej generacji. Na $wiecie dziata juz
kilkanascie takich urzadzen emitujac $wiatto w roznych
zakresach widmowych od podczerwieni do ultrafioletu
préozniowego. Zasadg dziatania 1 charakterystyke tych
nowych Zroédet promieniowania mozna znalez¢é np. w pracy
[2] i w literaturze tam cytowane;j.

Lasery FEL promieniujace w zakresie fal krétszych, od
ultrafioletu prézniowego w dot, stanowia przedmiot
szczegblnego zainteresowania nauki. Spowodowane jest to
faktem, ze w tym zakresie widma fal elektromagnetycznych
nie istnialty do tej pory zadne silne zrodita emitujace
promieniowanie w tak krétkich impulsach. Dopiero dzigki
krotkofalowym laserom FEL staje si¢ mozliwe zbadanie
wielu nowych zjawisk i szybkich proceséw zwiazanych z
oddzialywaniem z materia silnych wigzek fotonow o
energiach wigkszych od przerwy energetycznej w
jakimkolwiek materiale.

Pierwszy na $wiecie i1 najsilniejszy obecnie laser na
swobodnych elektronach FLASH* emitujacy w zakresie
energii fotonow 10 — 100 eV rozpoczal pracg w osrodku
naukowym Niemieckiego Synchrotronu Elektronowego
DESY w Hamburgu w kwietniu 2000 r. Jego dzialanie oparto

¥ Laser rozpoczal prace w 2000 r., nazywano go wowczas TTF
FEL, VUV FEL lub XUV FEL. Nazwe¢ FLASH przyjgto w roku
2005, kiedy urzadzenie udostgpniono jako zrodlo badawcze.
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na efekcie ,,samowzmacniajacej si¢” emisji spontanicznej
(SASE — Self Amplified Spontaneous Emission), omowionej
zwigzle w pracy [3]. Lasery krotkofalowe oparte na efekcie
SASE mozna lapidarnie opisa¢ jako potaczenie liniowego
akceleratora superrelatywistycznych elektronow z dlugim
undulatorem. Do wzbudzenia akcji laserowej nie jest w nich
potrzebna optyczna wngka rezonansowa; dlugos¢ fali
emitowanego  promieniowania  determinuje  energia
kinetyczna elektronéw i parametry undulatora. Efekt SASE
nadaje si¢ idealnie jako podstawa konstrukcji przestrajalnego
lasera rentgenowskiego [3].

Moc szczytowa impulsu lasera FLASH trwajacego okoto
30 fs dochodzi do 1 GW. Uzyskiwane ggsto$ci mocy moga
po zogniskowaniu przekraczaé 10" W/em®.

Niniejsza pracg poswigcono zagadnieniom oddzialywania
silnych impulséw promieniowania wytwarzanego przez laser
FLASH =z materia stala. Przytoczono rezultaty badan
zachowania si¢ i modyfikacji wlasno$ci materialow oraz ich
zniszczen w wyniku naswietlenia impulsami lasera.
Wigkszo§¢ pomiaréw przeprowadzono z wykorzystaniem
specjalnie = w  tym celu  skonstruowanej  stacji
eksperymentalnej FELIS opisanej w dalszej czg$ci pracy.

2. Oddzialywanie silnego promieniowania
krotkofalowego z materig stalg

Kroétkie i silne impulsy lasera XUV-FEL moga modyfikowaé
struktur¢ i wlasnosci dowolnych materiatow. Stanowia
jednoczesnie doskonate narzedzie do badania dynamiki
proceséw oddzialywania silnego promieniowania z materia,
w tym dynamiki nierownowagowych stanéw przejsciowych.
Badanie procesow absorpcji, transmisji i redystrybucji
energii w materii stalej poddanej dzialaniu impulsu oraz
zniszczen 1 modyfikacji materiatdéw, szczegdlnie tych
stosowanych w optyce silnych wiazek, ma szczegodlne
znaczenie dla rozwoju i zastosowan krotkofalowych laseréw
FEL.

Obrazowanie  biologiczne,  obejmujace  rowniez
eksperymenty dyfrakcyjne majace na celu okreslenie
struktury i dynamiki makromolekut aktywnych biologicznie,
planowane po uruchomieniu za kilka lat laserow X-FEL [4],
wymaga¢ bedzie opracowania nowych materialow i metod.
Konieczne bedzie na przyktad zaprojektowanie nowych
urzadzen optycznych zdolnych w  sposob  stabilny
ogniskowa¢ wiazke lasera do rozmiardéw rzedu nanometréw
przy ekstremalnie wysokich natgzeniach  impulsow.
Mozliwo$¢ konstruowania takiej optyki zaleze¢ bedzie od
zrozumienia mechanizméw oddziatywania silnych impulsow
z materiatami. Oczekuje si¢ takze, ze badania dynamiki
procesé6w indukowanych przez impulsy w materiatach

wspomoga opracowanie metod wyznaczania struktury
wielkich molekut za pomoca lasera rentgenowskiego.
Mechanizmy  zniszczen  indukowanych silnymi

femtosekundowymi impulsami fotonow w zakresie XUV
zaleza od czgsci energii impulsu zaabsorbowanej w
materiale. Fotony o energiach z zakresu ultrafioletu
prozniowego oddziatluja niezwykle silnie z materia, co si¢
przejawia m. in. bardzo mala glebokoscia absorpcji. Dla
energii fotonu rzedu kilkunastu eV glebokos¢ absorpcji dla
wszystkich materiatéw nie przekracza kilku nanometrow. Dla

wyzszych energii fotonéw XUV glebokos¢ absorpcji
wprawdzie rosnie, jednak i w takim przypadku przezroczyste
dla promieniowania moga by¢ jedynie warstwy materiatu o
nanometrycznych grubosciach. Mozna wigc przyjaé, ze cala
energia wiazki wnikajacej w cialo state jest absorbowana w
niewielkiej objgtosci tuz pod jego powierzchnia.

Impulsy ze zrédel o matej mocy szczytowej powoduja
wyrzucanie  czg§ci  materialtu  z  napromieniowanej
powierzchni poprzez indukowana przez fotony desorpcje.
Kazdy foton XUV ma dostateczna energi¢ aby rozerwaé
dowolne wiazanie chemiczne. Fotony zaabsorbowane w
obszarze przypowierzchniowym moga wigc fotochemicznie
“rozdrobni¢” materiat probki na niewielkie fragmenty, ktore
zostaja wyrzucone poza jego powierzchni¢. Promieniowanie
o malym szczytowym natgzeniu powoduje wyrzucenie
materiatu jedynie z samej powierzchni i z bardzo cienkiej
warstwy przypowierzchniowej. Zniszczenia tego rodzaju
czgsto sg okreslane jako zniszczenia jednofotonowe.

Sytuacja jest inna, gdy material poddamy dziataniu
krotkiego, femtosekundowego impulsu o duzej mocy
szczytowej. W tym przypadku probka w bardzo krétkim
czasie otrzymuje lokalnie duza dawke promieniowania,
okreslong przez energi¢ impulsu i glebokos¢é absorpcji w
danym materiale. Dochodzi do wielkiej liczby interakcji
fotonéw z materialem probki. Prowadzi to w konsekwencji
do dekompozycji struktury we wzglednie grubej warstwie
materiatlu. Poniewaz czg§¢ zaabsorbowanej energii jest
przeksztalcana w energig cieplng, warstwa ta jest i grzana i
modyfikowana chemicznie przez promieniowanie. W
nagrzanym i pofragmentowanym obszarze materiatu tworzy
si¢ nowa, niejednorodna faza, ktorej znaczna czgs¢, wobec
duzego nadmiaru zaabsorbowanej energii wyrzucona zostaje
poza probke.

Procesy zachodzace w materiale w wyniku naswietlenia
femtosekundowym impulsem krotkofalowym sa do$¢ ztozone
i, wobec niedostatku odpowiednich zrdédet, dotad mato
poznane. Dopiero uruchomienie nowego zrodta, jakim jest
laser XUV-FEL pozwolito rozpoczaé systematyczne prace
nad ich dokladniejszym zbadaniem. Jednym z bardziej
istotnych, tak z punktu widzenia poznawczego, jak i
przysztych zastosowan nowych zréodet FEL jest fakt, iz
bezposrednio po zaabsorbowaniu energii impulsu w
materiale wytwarza si¢ stan, w ktorym nastgpuje
,rozdzielenie” dynamiki atoméw sieci krystalicznej,
reagujacej z wzglednie duza bezwladnoscia, oraz mobilnych
elektronow.

Szczegdlnie dobrze wida¢é to w  materiatach
przewodzacych, gdzie, jak wykazaly m. in. badania z
udzialem autorow tego artykulu, w krotkim czasie trwania
impulsu z  powodzeniem stosuje si¢  model
dwutemperaturowy, w ktorym stan termodynamiczny
elektronéw charakteryzuje si¢ temperatura siggajaca prawie
10° K, natomiast temperatura sieci krystalicznej jest rzedu
temperatury pokojowej [5]. Czas relaksacji, po ktérym caty
uktad mozna scharakteryzowa¢ ponownie za pomoca jednej
temperatury, jest rzedu pikosekund.

W wyniku oddziatywania femtosekundowych impulsow
o duzej intensywno$ci z cialem stalym moze powstac,
wskutek masowej jonizacji atomoéw sieci krystalicznej, silnie
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nierownowagowy stan tzw. cieptej gestej materii (WDM -
Warm Dense Matter), zwany takze obszarem cieptej gestej
plazmy. W stanie WDM, przy gestosci wilasciwej dla ciat
statych, a nawet przy zachowaniu, w krotkim poczatkowym
okresie czasu, struktury krystalicznej wyst¢puje w materiale
wysoki stopien jonizacji atomow. Korzystajac z definicji
parametru sprzezenia I” = Z°e’/(r4kT), ktory wyraza stosunek
energii potencjalnej oddziatywania miedzyjonowego Z°¢’ (Z
jest stopniem jonizacji) do energii cieplnej okre$lonej w
funkcji odleglosci migdzy atomami, r, dla obszaru
wystgpowania cieptej plazmy przyjmuje si¢ wartosci 77> 1.
Materia WDM jest zbyt ,goraca”, by mozna ja bylo
opisywa¢ za pomocg klasycznych teorii  materii
skondensowanej. W tym stanie tadunki nie moga by¢ juz
traktowane jako odseparowane tadunki punktowe, lecz sa z
soba silnie skorelowane. Potencjaly jonizacyjne staja si¢
plytsze, a struktura energetyczna jondw ulega modyfikacji.
W takich warunkach efekty zalezne od ggstosci osrodka
zaczynaja dominowa¢. Wystepuje np. zjawisko jonizacji pod
wplywem cis$nienia, polegajace na tym, ze orbity elektronéw
o wyzszych stanach kwantowych naktadaja si¢ na siebie tak
silnie, ze staja si¢ uwspolnione i elektrony te mozna
traktowa¢ jak swobodne. Rownanie stanu takiego uktadu
staje si¢ niezwykle ztozone, w rezultacie nawet modelowanie
za pomoca szybkich komputerow jest czasochlonne i daje
niejednoznaczne wyniki.

Dotychczas eksperymentalne badanie materii w stanie
WDM bylo utrudnione ze wzgledu na brak odpowiednich
zrodet. Lasery XUV-FEL i, w niedalekiej przysztosci, XFEL
sa w stanie dostarczy¢ jednorodnej energii potrzebnej do
powstania stanu WDM w bardzo krotkim impulsie, rzedu
dziesiatek femtosekund. Pozwala to w sposob kontrolowany
bada¢ stan i dynamikeg tej zdegenerowanej formy plazmy.
Zainteresowanie, jakie budza badania nad stanem WDM
zwiazane jest z faktem, Ze powstaje on nie tylko w uktadach,
ktore z poczatkowego ,normalnego” stanu stalego
przeksztatcaja si¢ w plazme, lecz wystepuje takze w jadrach
duzych planet, w biatych kartach, towarzyszy rowniez fuzji
jadrowej. Tak wigc zbadanie procesow tworzenia i dynamiki
WDM przyczyni si¢ do rozwoju wielu dziedzin nauki i
technologii, od zrozumienia struktury 1 proceséw
zachodzacych z jego udzialem poprzez wytwarzanie i
obrobke materiatbw, az do budowy elektrowni
termojadrowych.

Impulsy o takiej charakterystyce, jaka wytwarzaja lasery
XUV-FEL i X-FEL postuza tez jako wydajne narzgdzie do
wzbudzania stanéw nierdownowagowych w ciele statym lub
do badania takich stanéw i procesow w eksperymentach typu
pump and probe. Dynamika wielu szybkich proceséw moze
by¢ badana np. metoda rejestrowania ewolucji czasowej
refleksow dyfrakcyjnych dzigki zastosowaniu
rentgenowskich impulséw femtosekundowych, ktore w
niedalekiej przyszto$ci wytwarza¢ beda lasery X-FEL [6].

Juz obecnie, stosujac stabsze zrodla rentgenowskich
impulsow femtosekundowych jako sondy udaje si¢ $ledzi¢
dynamike¢ ultraszybkich proceséw wzbudzanych np. przez
lasery konwencjonalne pracujace w zakresie widzialnym lub
w podczerwieni. Pierwsze badania dyfrakcji z obszaru
zniszczen obrazujace dynamike oddziatywania silnych
wigzek z materiatami wykonano przy uzyciu specjalnie

skonstruowanych urzadzen synchrotronowych (m. in. na
synchrotronie 1 akceleratorze liniowym uniwersytetu
Stanforda, SLAC, SPPS) wytwarzajacych ultrakrotkie
impulsy rentgenowskie [7]. W ten sposob, monitorujac
refleksy braggowskie od sieci probki, udato si¢ np. wykazac,
ze podczas gwalttownego grzania probki InSb wiazka lasera
impulsowego powstaje gesta plazma zlozona z elektrondéw i
dziur, co prowadzi do zniszczenia uporzadkowania sieci
krystalicznej probki w czasie krotszym niz czas osiagnigcia
roéwnowagi termicznej. Eksperyment ten potwierdzit rowniez,
ze w poczatkowej fazie nagrzewania laserowego dynamika
atomow sieci jest ,,bezwladnosciowa”, tzn. atomy uwolnione
z sieci krystalicznej na skutek oddzialtywania z wiazka
$wiatla poruszaja si¢ bezwladnie z predko$ciami wlasciwymi
dla rozkltadu temperaturowego o temperaturze pokojowej
[8,9].

W  badaniach  dynamiki ukladow mozna tez
wykorzystywac inne wlasnosci promieniowania
krotkofalowego z laseréw X-FEL, jak jego koherencje
przestrzenna, ulatwiajaca analiz¢ zmian frontu falowego i
koherentnych  rozproszen na  przypowierzchniowych
niejednorodnosciach i fluktuacjach z rozdzielczoscia rzedu
nanometrow. Za pomoca mikroskopii interferencyjnej
wykorzystujacej wspomniane wyzej synchrotronowe zrodto
rentgenowskich impulsow femtosekundowych wykazano na
przyktad, ze dynamika wzrostu naprgzen przy na$wietlaniu
materiatow ciagiem krotkich silnych impulséw lasera
optycznego w skali pikosekundowej zalezy od czasu
repetycji. Gdy czas migdzy impulsami wzrasta powyzej
pewnej wartosci, rzedu 20-30 ps, nastgpuje wyrazne
zmniejszenie naprgzen. Powtarzanie impulsow z krotszym
czasem repetycji powoduje modulacj¢ napr¢zen w materiale,
a nawet prowadzi do ich wzrostu [10]. Ta metoda mozna
rowniez $ledzi¢ ultraszybkie przejscia elektronowe i fazowe
w ciatach statych (zob. np. pracg dotyczaca nanokrysztatow
VO,, M. Rini et al. [11]).

Jednak strumienie fotonéw emitowane W
femtosekundowych impulsach za pomoca synchrotronu sa
niebyt intensywne. Przykladowo, oddana niedawno do
uzytku w Advanced Light Source, USA femtosekundowa
linia undulatorowa 6.0 dostarcza w impulsach o czasie
trwania ok. 150-250 fs i repetycji 20 kHz okoto 10"
fotonow/sekundg/0.1% szerokosci pasmowej. Strumienie
fotonéw w impulsach femtosekundowych uzyskiwane ze
zrddet zbudowanych na magnesach zakrzywiajacych sa rzedu
10° fotonow/sek/0.1% szer. pas, i sa porownywalne do
strumienia uzyskiwanego ze zrddel plazmowych. Przetomem
bedzie tu laser rentgenowski X-FEL, ktorego budowa
rozpocznie si¢ w styczniu 2007 r. w DESY (Hamburg)
wykorzystujac doswiadczenie zebrane podczas konstrukeji i
eksploatacji lasera FLASH.

3. Stacja badawcza FELIS

Aby zbada¢ oddzialywanie silnych femtosekundowych
impulséw promieniowania XUV z materia, a w szczeg6lnosci
wlasnosci optyczne i procesy modyfikacji i1 niszczenia
materialdow, wykorzystano promieniowanie lasera FLASH,
pierwszego w $wiecie zrodla emitujacego impulsy
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promieniowania o takiej charakterystyce zarowno z ultra-
wysoka moca szczytowa, jak i z wysoka moca $rednig.

Do wykonania pomiar6w  postuzyta  specjalnie
skonstruowana stacja do$wiadczalna FELIS (Free Electron
Laser — Interaction with Solids). Zadania jej zaprojektowania
i budowy podjat sig zespot polskich naukowcow i inzynierow
kierowany przez dra Jacka Krzywinskiego. Catos¢ prac
przeprowadzono w ramach trwajacej nieprzerwanie od roku
1999 wspotpracy z Peak Brightness Collaboration Group
przy laserze TTF FEL w Hamburgu. Prototyp stacji, FELIS 1
zostat ukonczony i sprawdzony w r. 2001, umozliwiajac
przeprowadzanie eksperymentow z nowym zrodlem jeszcze
w fazie testow przedeksploatacyjnych. Opis pierwszej,

prototypowej wersji stacji FELIS znalez¢é mozna w
poswigconym  jej artykule [12]. Na Rysunku 1A
zamieszczono  szkic  bryly stacji z  zaznaczonymi

najwazniejszymi elementami zewngtrznego oprzyrzadowania.
Na Rysunku 1B przedstawiono zdjgcie wngtrza komory
prézniowej z centralnie umieszczonym uchwytem probek i
widocznymi z prawej strony obudowa detektorow
promieniowania oraz, nieco z tylu, stozkowata struktura
cztonu przyspieszajacego detektora TOF.

Komora prézniowa stacji musiala speti¢ restrykcyjne
wymagania techniczne narzucone przez konstrukcj¢ lasera
FLASH. Zaprojektowano ja w taki sposob, by umieszczone
we wnetrzu urzadzenia byly odporne na ekstremalnie silne
impulsy promieniowania XUV. Do rejestracji odbicia i
transmisji promieniowania przez probki opracowano i
zbudowano specjalne detektory pozwalajace mierzy¢ duze
nat¢zenia promieniowania XUV unikajac nasycenia i, w
skrajnym przypadku, uszkodzenia. Skonstruowano od
podstaw spektrometr czasu przelotu (TOF — Time of Flight)
dostosowujac go do detekcji czastek natadowanych, zar6wno
elektrondw jak i jondéw. Umieszczono go w komorze
eksperymentalnej wraz ze spektrometrem masowym czastek
neutralnych. Urzadzenia te shuzyly do rejestracji i analizy
rozktadow tadunkow, masy i energii czastek wyrzuconych z
powierzchni probki na skutek oddzialywania z impulsami
lasera.

Konstrukcja stacji  do$wiadczalnej zawiera szereg
dodatkowych portow (zaslepek i okienek), umozliwiajacych
dotaczanie do niej w razie potrzeby urzadzen zewngtrznych.
Przez jeden z portow doprowadzono do wngtrza komory
wigzke emitowana z dodatkowego probkujacego lasera
optycznego, zamontowano takze mikroskop optyczny
pozwalajacy obserwowa¢ obraz powierzchni  probki
o$wietlonej tym zewngtrznym impulsem probkujacym w
eksperymentach typu pump and probe w ukladzie
»dwukolorowym”, w ktorym impuls probkujacy i pompujacy
maja rozne dlugoséci fali. Inny uktad, w ktorego sktad
wchodzito zwierciadlo opdzniajace, stuzyt do wykonywania
eksperymentow  pump  and  probe w  ukladzie
,jednokolorowym”. W tym przypadku oba impulsy
(wzbudzajacy 1 probkujacy) pochodza z tego samego zrodta.
Impuls probkujacy jest odbitym i opdznionym impulsem
wzbudzajacym. W ten sposoéb mozna byto bada¢ dynamike
transmisji optycznej cienkich folii z rozdzielczoscia rzedu
10 ps).

Specjalnie zaprojektowany uchwyt probek pozwalat nie
tylko na precyzyjne pozycjonowanie badanych materiatow w

stosunku do wiazki, lecz rowniez umozliwial wygrzewanie w
temperaturze do 1000 K i naparowywanie cienkich warstw na
ich powierzchni¢. Uchwyt znacznie redukowal drgania
probek, co poprawialo rozdzielczos¢ rejestrowanych
obrazéw mikroskopowych.

4. Wybrane rezultaty badan oddzialywania impulséw
lasera FLASH z materig stala

Typowy obraz powierzchni probki po napromieniowaniu
przedstawiono na Rys. 2A. Obok, na Rys. 2B, zamieszczono
przyktadowy obraz krateru ablacyjnego wytworzonego w
warstwie ztota o grubosci 100 nm natozonej na plytce szafiru
i napromieniowanej pojedynczym strzalem promieniowania
lasera FLASH o dhugosci fali 32 nm i fluencji rzedu 1 J/em®.
Obraz uzyskano za pomoca mikroskopu sit atomowych
AFM. Wokoét granic krateru, ktéorych nieregularnosé
odzwierciedla ,,naturalny” rozktad natezenia wiazki lasera, w
tym przypadku nie ograniczonej jakakolwiek apertura,
zwraca uwage obecnos¢ ,,obwalowania”  (jasniejsza
obwodka).

manipulator prébki VUV

manipulator VUV

pompa jonowa

Rys. 1. (A) Szkic stacji do§wiadczalnej Felis 1.

(B) Widok  wnetrza komory pomiarowej
z centralnie potozonym uchwytem probek
i urzadzeniami detekcyjnymi.



Synchrotron Radiation in Natural Science Vol. 5, No 3 (2006)

C

Rys.2. (A):

Przyktad powierzchni
wyrdéznionymi dwoma rz¢dami krateroOw powstatych na
skutek napromieniowania pojedynczymi impulsami

probki  z

lasera XUV  FEL kontrastem
Nomarskiego).

(B): krater ablacyjny w warstwie powstaly w wyniku
pojedynczego strzalu w warstwie zlota o grubosci
100 nm natozonej na monokrysztat szafiru (mikroskop
AFM). dhugos¢ fali promieniowania 32 nm, fluencja
ok. 1 J/em’.

(C) przyktad krateru ablacyjnego (obraz AFM) na
powierzchni krzemu. Napromieniowanie
pojedynczym impulsem lasera FLASH, di fali 32

nm, fluencja 1.6 J/cm®.

(mikroskop z

Instrumenty umieszczone wewnatrz komory stacji FELIS
pozwalaly naswietla¢ probki i bada¢ je in-situ. Sposréd wielu
istotnych rezultatbw przytoczmy tu przykladowo te
dotyczace  oddzialywania  materialow z  impulsami
promieniowania o dtugosciach fali 32 nm (hv = 38.7 eV) oraz
13.5 nm (hv = 91.8 eV) emitowanego w impulsach o czasie
trwania rzedu 30 fs. Badanie wspotczynnikow odbicia i
transmisji cienkich folii, jak Si i Al oraz wspdtczynnikow
odbicia probek objetosciowych (grubych w poréwnaniu z
glebokoscia absorpcji), jak Si i SiO, pokazaly, ze nawet dla
impulsow o najwigkszym  osiagalnym w trakcie
do$wiadczenia natezeniu dochodzacym do 10" W/em?, przy
ktérych  gestos¢  zaabsorbowanej  energii  osiagala
100 eV/atom, pozostaja one prawie niezmienione i nie rdznia
si¢ znaczaco od wspolczynnikéw zmierzonych dla niskich
nat¢zen impulsow [13].

Rowniez  wspotczynnik odbicia  wielowarstwowego
zwierciadla Si/C zmierzony w tych samych warunkach

doswiadczalnych oraz grubo$¢ i struktura warstw zwierciadta
nie ulegaja zmianie [14]. Oznacza to, ze podczas trwania
impulsu, czyli przez co najmniej 30 fs, stale optyczne
badanych materialow pozostaja niezmienione i niezalezne od
intensywnoS$ci. Modyfikacje wtasno$ci materialdow i procesy
zniszczen nastgpuja po czasie duzo dluzszym niz biysk
wzbudzajacego trzydziestofemtosekundowego impulsu.

Aby wigc przewidzieé wlasnosci optyczne materiatlow w
trakcie dziatania nawet bardzo silnego impulsu, takie jak
glebokos§¢ absorpcji promieniowania, czy profil gestosci
zaabsorbowane] energii, wystarczy znajomo$¢ struktury i
zespolonego wspotczynnika zatamania dla danego materiatu
wyznaczonego  za  pomoca  tradycyjnych  Zrodet
promieniowania o niewielkim natg¢zeniu. Ma to podstawowe
znaczenie nie tylko dla usci$lenia modeli interakcji silnych
impulsow kréotkofalowych z materia, lecz przede wszystkim
dla konstruowania specjalnej optyki ksztaltujacej silne wiazki
laserow FEL. Niestety, na tej podstawie nie mozna
przewidzie¢ dynamiki proceséw poradiacyjnych w materii
statej, ewoluujacych po wylaczeniu impulsu, ktére w
konsekwencji prowadza do modyfikacji wiasnosci 1 do
zniszczen.

Wykorzystanie dodatkowego zewnegtrznego lasera i
techniki pump and probe pozwolito zaobserwowaé dynamike
zmian wlasciwosci optycznych w zakresie widzialnym
powierzchni cial statych (Si, GaAs) wzbudzonych przez
promieniowanie lasera FLASH. Do pomiaréw wykorzystano
mikroskop optyczny z impulsem probkujacym opdznianym w
stosunku do impulsu wzbudzajacego w zakresie czasu od 0
do 18 ns. Rozdzielczo$¢ czasowa ograniczona byta dtugoscia
impulsu probkujacego, ktory w tym przypadku wynosit
10 ps. Zarejestrowane zmiany rdéznily si¢ znaczaco od
dynamiki materialdbw obserwowanej po wzbudzeniu za
pomoca femtosekundowych impulséw z zakresu optycznego.
Roéznice te moga wynika¢ z innej glgbokosci penetracji
energii promieniowania XUV 1 mniejszego znaczenia
nieliniowo$ci w przypadku tego promieniowania w procesie
absorpcji.

Ewolucj¢ czasowa transmisji promieniowania przez
cienkie folie badano stosujac ,,jednokolorowa” modyfikacj¢
techniki pump and probe. Zilustrowano to na Rys. 3, gdzie
pod schematem wyjasniajacym zasadg tej techniki pokazano
dwa obrazy z kamery CCD zarejestrowane przy roznych
opoznieniach impulsu probkujacego w stosunku do impulsu
wzbudzajacego. W ten sposob udato si¢ wykazac, ze nawet w
kilka pikosekund po naswietleniu silnym impulsem lasera
FLASH wspolczynniki transmisji przez folie praktycznie sig
nie zmieniaja.

Do badania ex-situ materialdow poddanych dziataniu
impulsow lasera zastosowano wiele roznych metod. Zmiany
morfologiczne na powierzchni probek, w tym detale kraterow
poablacyjnych obrazowano metodami mikroskopii optycznej,

wykorzystujac  szczegdlnie  mikroskopie¢  kontrastowa
Nomarskiego.  Stosowano réwniez  mikroskopi¢ — sit
atomowych (AFM) a takze, sporadycznie, skaningowa

mikroskopig elektronowa. Modyfikacje struktury materiatow
badano przede wszystkim metodami wykorzystujacymi
mikrowiazki: spektroskopi¢ Ramana oraz dyfrakcyjne
metody rentgenowskie. Male rozmiary wiazki pomiarowej sa
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tu szczegdlnie istotne w $Swietle faktu, iz typowy rozmiar
miejsca naswietlonego na powierzchni probki jest rzedu
kilkudziesigciu mikronéw, a nie jest on zwykle fazowo
jednorodny.

Jeden z pierwszych eksperymentdow wykonanych za
pomoca synchrotronowe;j wiazki promieniowania
rentgenowskiego mial na celu zbadanie modyfikacji
strukturalnych wokoét kraterow ablacyjnych na prébkach
monokrystalicznego krzemu oraz w cienkich warstwach ztota
natozonego na jego powierzchni [15]. Na Rys. 4.
zamieszczono  rozklady  natgzenia  refleksu  nieco
,»odstrojonego” od doktadnego warunku Bragga zmapowane
wokot siedmiu kraterow na powierzchni krzemu (Rys. 4AB) i
wokot trzech kraterow w cienkiej warstwie ztota (Rys. 4CD).
Dzigki tym badaniom okreslono, ze maksymalny zasigg
mierzalnych napr¢zen w materiatach poddanych naswietleniu
nie przekraczat 150-170 pum. Na tej podstawie wyznaczono
minimalng  odleglos¢  migdzy  kolejnymi  punktami
naswietlenia na powierzchni probek dla wszystkich
nastepnych eksperymentéw na laserze FLASH. Dzigki temu
mozna uniknaé sytuacji, w ktorej kolejny impuls trafia na
obszar juz zmodyfikowany w poprzedzajacych aktach
naswietlania.

W innym eksperymencie z zastosowaniem
rentgenowskiej wigzki monochromatycznej o rozmiarach 250
nm przeprowadzonym na stacji pomiarowej ID-13
synchrotronu ESRF w Grenoble badano strukturg
krystalicznag materialdow w okolicy krateréw ablacyjnych.
Wykazano, ze w probkach Si oraz w warstwach zlota na
szafirze faza polikrystaliczna wystepuje jedynie na brzegach
krateru w waskim obwalowaniu, o grubosci rzgdu 300 nm i,
w przypadku duzych fluencji, takze w samym $rodku krateru.
Wystepowanie fazy polikrystalicznej na samej krawedzi
wokot miejsca gwaltownych procesow ablacyjnych, jakim
jest krater sugeruje, iz stanowi ona przypuszczalnie
pozostatosci po natywnej fazie materiatu sprzed ablacji i nie
jest raczej wynikiem rekrystalizacji materiatu calkowicie
stopionego w wyniku absorpcji energii impulsu [16].

Potaczenie rezultatow pomiarow in-situ w komorze stacji
FELIS z mikroskopowymi badaniami ex-situ powierzchni
probek po naswietleniu pozwolito okresli¢ progi zniszczen
powierzchni réznych materiatbw  nieorganicznych
napromieniowanych impulsami lasera FLASH o dlugosci fali
w zakresie 13.5 — 100 nm. Odpowiadaja one gestosci energii
zaabsorbowanej koniecznej do zajScia procesu topnienia
termicznego. Dla fluencji wigkszych niz prég zniszczen,
glebokos¢ 1 morfologia krateréw wskazuja, ze powstaty one
w  wyniku wyrzucenia czgSciowo stopionego, fazowo
niejednorodnego materiatu. Takie zachowanie w przypadku
laserow optycznych znane jest tylko w przypadku
promieniowania ciaglego badz impulsoéw o dlugim czasie
trwania, rz¢du nanosekund. W szczegdlnosci oszacowano tez
progi zniszczen réoznych materiatdéw stosowanych w optyce
pracujacej] w zakresie XUV [17,18]. Uzyskane rezultaty
pozwola optymalnie dobra¢ materialy do konstrukcji nowych
linii optycznych lasera FLASH [19]. Maja tez istotne
znaczenie dla konstrukcji powstajacych nowych silnych
zrédet XUV-FEL i X-FEL.

Uzyskane dane doswiadczalne stuza, dzigki porownaniu z
symulacjami numerycznymi, formutowaniu i weryfikacji

teoretycznych ~ modeli  interakcji ~ silnych  wiazek
krotkofalowych z materia. Pozwolilo to m.in. okresli¢

stosowalno§¢ dwoch modeli teoretycznych badanych
zjawisk:  tzw. modelu  dwutemperaturowego  oraz
termomechanicznego modelu hydrodynamicznego

wykorzystujacego metodg réznic skonczonych Lagrange’a
[20,21].

Impuls wzbudzajacy Zwierciadto

(FEL)
[
Kamera
CCh Impuls prébkujacy ! i
(FEL) —>!

Rys. 3. (A) schemat jednokolorowego eksperymentu
pump and probe. odlegtos¢ d migdzy zwierciadlem a
probka — cienka folia badanego materiatu decyduje o
opo6znieniu powrotnego impulsu probkujacego.

(B) obrazy z kamery CCD wykonane podczas
eksperymentu single color pump and probe przy uzyciu
promieniowania o dlugosci fali 13.5 nm emitowanego
z lasera FLASH. Rozmyte plamki z prawej strony to
odbicie promienia padajacego na cienka ptytkg azotku
krzemu. Plamki z lewej strony stanowia obraz
impulséw probkujacych powstaly po ich odbiciu od
zwierciadta znajdujacego si¢ za badana folia i
potozonego nieco skosnie w stosunku do plytki. W
rzeczywisto§ci obydwie plamki niemal doktadnie
pokrywaja si¢ na powierzchni probki; kamera rejestruje
je rozdzielone ze wzgledu na rozbieznos$¢ kierunkow
promieni odbitego od probki oraz przechodzacego. Na
gbornym rysunku impuls probkujacy byt opdzniony o 10
fs, za$ na dolnym o okolo 2 ps w stosunku do impulsu
wzbudzajacego. Wzgledne natgzenie plamki lewej i
prawej na obu obrazach nie r6zni si¢ znaczaco.
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5. Podsumowanie

Oddzialywanie silnych impulséw wytwarzanych przez
krotkofalowe lasery FEL z materia stala jest nowym
zagadnieniem, ktérego zbadanie w decydujacy sposob
przyczyni si¢ do rozwoju wielu roznych dziedzin nauki.
Nada réwniez impuls opracowaniu nowych metod
pomiarowych 1  nieznanych  wczes$niej rozwigzan
konstrukcyjnych. Charakterystyka promieniowania laserow
FEL w zakresie XUV i rentgenowskim pozwoli inicjowaé
procesy i przeprowadza¢ eksperymenty z rozdzielczo$cia
czasowa rzedu femtosekund. Oznacza to np. mozliwo$é
badania dynamiki ultraszybkich reakcji chemicznych,
proceséw wzbudzania i relaksacji sieci krystalicznych, czy
nierownowagowego transportu w ciatach statych.
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Rys. 4. Mapy rozktadu natgzen w poblizu refleksu
braggowskiego Si(400) wokot siedmiu  miejsc  na
powierzchni monokrysztatu Si(001) poddanych dziataniu
impulsow lasera FEL pracujacego przy dlugosci fali
89nm (A,B) I wokét trzech miejsc na powierzchni
warstwy AuAl natozonej na podtoze Si(001) (C- dla kata
6<6s, D-dla kata 6>65). Odleglos¢ migdzy s$rodkami
napromieniowanych obszarow wynosi 300 pum.

Dla biologii molekularnej i dyscyplin pokrewnych
otwiera mozliwos¢ okreslania struktury wielkich czasteczek
biologicznie aktywnych, np. biatek, bez koniecznosci
krystalizacji materiatu badawczego. W chwili obecnej
wyznaczanie struktury biatka metodami rentgenowskimi za
pomoca promieniowania synchrotronowego odbywa sig w
toku zmudnego procesu badawczego, trwajacego z reguly
wiele miesigcy lub nawet lat. Zastosowanie lasera X-FEL
pozwoli nie tylko uprosci¢ metody doswiadczalne,
zmniejszy¢ ryzyko degradacji probek, lecz skroci czas badan
o ponad 2 rzedy wielkosci — do dni i tygodni.

Zanim to jednak nastapi, konieczne bgdzie rozwiazanie
szeregu problemoéw i doktadniejsze zrozumienie zjawisk
lezacych u  podstaw interakcji kroétkofalowego
promieniowania FEL z materia. Z zagadnien, ktore juz
dzisiaj jasno jawia si¢ jako priorytetowe kierunki prac w tej
dziedzinie wymieni¢ nalezy szczegétowe zbadanie dynamiki
zniszczen materiatow, roli, jaka odgrywaja tu stan WDM i
eksplozja kulombowska, zagadnienia odpornosci materiatow
i urzadzen optycznych na dziatanie silnych wiazek
promieniowania, czy zbadanie proceséw kumulacji defektow
materialdow optycznych (procesy starzenia si¢). Nielatwym
zadaniem jest takze konstrukcja odpowiednio szybkich
detektoréw odpornych na zniszczenia radiacyjne, oraz
szybkiej, femtosekundowej optoelektroniki do detekcji i
sterowania, np. opo6znieniem pomigdzy impulsami w
eksperymentach typu pump and probe.

W krétkim czasie wzro$nie jeszcze sprawno$¢ laserow
FEL pozwalajac osiagna¢ ggsto$ci mocy promieniowania
rzedu 10'® W/em? i powyzej, przy ktorych spodziewane jest
wystgpowanie silnych efektow nieliniowych w absorpcji i
transmisji cial statych ujawniajacych sig¢ juz w czasie trwania
impulsu wzbudzajacego.

Zanim wigc laser X-FEL wywiaze si¢ z poktadanych w
nim nadziei i, pelniac role swoistego teleskopu Hubble’a
mikro$wiata, pozwoli bada¢ struktur¢ molekul i dynamike
ultraszybkich procesow w materii skondensowanej, czeka
nas kilka lat wytg¢zonej, lecz fascynujacej pracy badawczej i
konstrukcyjne;j.
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