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Abstrakt

Hlavnim tématem prace je laserem indukovana fluorescence plazmatu, coz je
metoda, kterd slouzi mj. ke stanoveni koncentrace radikali a metastabilnich
Castic v plazmatu. Pouziti dvoufotonové absorpce (TALIF) umoziuje dokonce
detekci lehkych jednoatomovych radikali, jako vodik, dusik nebo kyslik. V této
praci je popisovano méreni fluorescence vodikovych radikali v dohasinajicim
plazmatu uzitim dvoufotonové absorpce. Metoda byla podrobena dikladnému
rozboru a byl zkouman vliv nékterych parametri na jeji vyhodnocovani.
Kromé tohoto hlavniho tématu byly zkoumany i dalsi diagnostické metody, a
to na vysokofrekven¢nim kapacitné vazaném vyboji ve vodiku a smési vodiku
s dusikem. Jednalo se o optickou diagnostiku ¢asového vyvoje vyboje s rozlise-
nim 5 ns, kterd poskytla zasadni vhled do déji ve vyboji, méfeni koncentrace a
stfedni energie elektront pomoci jednoduché Langmuirovy sondy, hmotnostni
spektroskopii kladnych iontd a neutralnich ¢astic a méfeni optickych emisnich
spekter za ucelem stanoveni rotacnich a vibracnich teplot molekul Hs, teploty
nabuzeni vodikovych atomi a stupné disociace.

Klicova slova: plazma, laser, fluorescence, LIF, TALIF

Abstract

The main aim of this paper is laser-induced fluorescence of plasma, which is a
method used especially for determination of radicals and metastable particles
concentration in plasma. Using two-photon absorption (TALIF) even allows
detection of light one-atom radicals such as hydrogen, nitrogen or oxygen. In
this work, there is described fluorescence measurement of hydrogen radicals in
plasma afterglow using two-photon absorption. The method was subjected to
thorough analysis and the influence of some parameters on its evaluation was
examined.

In addition to this main subject some other methods were used for diagnostics of
capacitive RF discharge in hydrogen and in a mixture of hydrogen and nitrogen.
The diagnostic methods involved time-resolved optical emission spectrometry
with temporal resolution of 5ns which provided crucial insight into processes
in the RF discharge, measurement of electron concentration and mean energy
by simple Langmuir probe, mass spectroscopy of positive ions and neutrals
and time-averaged OES used for determination of rotational and vibrational
temperatures of Hy molecules, excitation temperature of hydrogen atoms and
the degree of hydrogen dissociation.

Keywords: plasma, laser, fluorescence, LIF, TALIF
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Kapitola 1

Uvod

Tato diplomovéa prace se vénuje nejen samotné laserem indukované fluorescenci,
ale také Sirsimu okruhu metod slouzicich k diagnostice plazmatu. Z tohoto
divodu je rozdélena na dva hlavni tematické bloky.

Prvni ¢ast se zabyva diagnostikou vysokofrekvencéniho kapacitné vazaného
vyboje ve vodiku a smési vodiku s dusikem. Ke zkouméni byla vybrana ¢tverice
diagnostickych metod. Prvni z nich bylo optické méreni ¢asového vyvoje vyboje
ve vodiku pomoci ICCD kamery, které mimo jiné ukéazalo vliv tlaku na pribéh
vyboje. Jako druhé bylo provadéno métreni vyboje ve smési vodiku s dusikem
pomoci jednoduché Langmuirovy sondy, z jejiz charakteristiky byly stanoveny
nékteré veliciny charakterizujici plazma. Tteti zafazenou metodou bylo méteni
hmotnostnim a energiovym analyzatorem, které ukazalo, jaké molekuly a ionty
v dusiko-vodikovém plazmatu vznikaji a vypovidalo o jejich relativnich kon-
centracich. Posledni metodou bylo méreni optickych emisnich spekter ve smési
vodiku s dusikem, kdy z intenzit atomovych a molekulovych ¢ar vodiku byla
urcena vibrac¢ni a rotacni teplota jeho molekul a déle teplota nabuzeni a stu-
pen disociace a bylo zkoumano, jak tyto veli¢iny zavisi na tlaku a mnozstvi
pridaného dusiku.

Ve druhé ¢asti je pozornost zaméfena na hlavni téma této prace, jimz byla
laserem indukovana fluorescence plazmatu. Zvoleno bylo dohasinajici vodikové
plazma buzené vybojem v mikrovinném rezonatoru. Zdrojem laserového zareni
byla soustava ¢erpaciho pulsniho Nd:YAG laseru a laditelného barvivového la-
seru doplnéného generatorem tifeti harmonické frekvence, takze se vinova délka
laserového zafeni pohybovala v blizkosti 205 nm. Jim byla buzena dvoufoto-
nova fluorescence (TALIF) vodikovych atomi, které poté zafily na ¢afe Ha
(656,3nm), coz bylo pozorovano ICCD kamerou. Ladénim vinové délky laseru
byla naméfena $itka absorpéni ¢ary vodiku, z ¢asového vyvoje fluorescence
byla spocitana doba zivota excitovanych atomt a zménou vykonu laseru bylo
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Uvod

zkoumano, zda nedochéazi k dalsim jeviim zptisobenym vysokou intenzitou la-
serového zafeni. Experimentalni vysledky zde byly porovnany s teoretickym

modelem.
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Kapitola 2

Diagnostika vysokofrekvencniho
kapacitné vazaného vyboje

Prvni cast této prace se zabyva nékolika riznymi metodami diagnostiky niz-
kotlakého vysokofrekvenc¢niho kapacitné vazaného vyboje ve vodiku a smésich
vodiku a dusiku. Ackoli se netykaji pfimo hlavniho tématu této prace, byly do
ni zahrnuty zejména z divodu vneseni nadhledu do pouzivanych diagnostic-
kych metod a moznosti pozdéjsiho porovnani jejich vysledki praveé s vysledky
méfeni fluorescence. Kromé toho tyto metody nebyly zavislé na spravné funkci
laseru, ktery se potykal béhem prvnich dvou let provozu s nékolika zavaznymi
problémy.

2.1 Aparatura pro diagnostiku vysokofrekvenc-
niho vyboje

Experimenty byly provadény ve vakuovém reaktoru urceném pro diagnostiku
kapacitnich vyboji (obrazek 2.1), ktery ma tvar koule o vnitinim priméru
33 cm a je vyroben z nerezové oceli. Uvnitt reaktoru je dvojice (téz nerezovych)
vodorovné postavenych kruhovych elektrod o priméru 8 cm, jejichz vzajemna
vzdélenost byla pro vétsinu méfeni 40 mm. Dolni elektroda je uzemnéna (galva-
nicky spojena se sténou reaktoru) a na hodni elektrodu je pfes pfizptsobovaci
¢len privadéno budici napéti o frekvenci 13,56 MHz, které mezi elektrodami
budi kapacitné vazany vysokofrekvencni doutnavy vyboj.

Reaktor je ¢erpan turbomolekularni vyvévou, ktera je predcerpavana vyve-
vou membranovou, kromé toho energiovy a hmotnostni spektroskop obsahuje
dalsi dvojici téchto typtu vyveév. Pritok plynt byl nastavovan dvéma priitoko-
méry (pruatokomér pro vodik mél rozsah 51sccm a pro dusik 10scem) a tlak

11



Diagnostika vysokofrekvencniho kapacitné vazaného vyboje

Obréazek 2.1: Vakuovy reaktor ur¢eny pro diagnostiku kapacitnich vyboji.

byl méfen dvojici manometri. Schéma aparatury je znazornéno na obrazcich
2.2 a23.

V reaktoru byla provadéna c¢tvefice méfeni, a to optické sledovani ¢asového
vyvoje vyboje pomoci ICCD kamery, méfeni charakteristiky Langmuirovou
sondou, pozorovani neutralnich ¢astic a iontd hmotnostnim spektroskopem a
nakonec sniméni optickych spekter.
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Aparatura pro diagnostiku vysokofrekvencniho vyboje

Zdroj 13,56 MHz
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Obrazek 2.2: Schéma aparatury pro diagnostiku vysokofrekvenc¢niho vyboje
(pohled zboku).
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Obrazek 2.3: Schéma aparatury pro diagnostiku vysokofrekvenc¢niho vyboje
(pohled shora).



Diagnostika vysokofrekvencniho kapacitné vazaného vyboje

2.2 Zpracovani snimkua z ICCD kamery

K pozdéjsimu méfeni laserem indukované fluorescence bylo zapotiebi ovladat
kameru schopnou velmi kratkych expozic (v fadu nanosekund). Proto bylo i do
diagnostiky vysokofrekvencniho kapacitné vazaného vyboje zarazeno optické
méfeni ¢asového pribéhu tohoto vyboje (kapitola 2.3), na kterém byla pouZzité
kamera testovana za podobnych podminek, jaké byly pozdéji pri méreni fluo-
rescence. Tato kapitola popisuje zakladni funkce kamery a déle také postupy,
které byly v obou pripadech pfi vyhodnocovani snimkii z kamery pouzity.

2.2.1 ICCD kamera PI-MAX

U pofizovani snimkt ¢asového vyvoje vysokofrekvencéniho kapacitné vazaného
vyboje a pozdéji i laserem indukované fluorescence byla vyuzivana ICCD ka-
mera PI-MAX 1024RB-25-FG-43 (obrazek 2.4).

Obrézek 2.4: ICCD kamera PI-MAX 1024RB-25-FG-43.

Jeji hlavni ¢asti je samotné ICCD (intensified charge-coupled device), jehoz
schéma je na znazornéno na obrazku 2.5. Svételné zareni dopadajici na fotoka-
todu z ni vyrazi elektrony, které jsou urychleny elektrickym polem a vstupuji
na mikrokanalovou desticku, v niz kazdy kanalek zastava funkci nasobice elek-
tronti. Namnozené elektrony jsou opét urychleny dalsim elektrickym polem a
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Zpracovani snimku z ICCD kamery

dopadaji na luminofor. Ten je spojen vldknovou optikou ptfimo s ¢ipem CCD,
v némz se svétlo preménuje na elektricky naboj, ktery je pomoci analogoveé-
digitalnich prevodniki preveden na obrazova data.

Mikrokanalova

———| Vlaknova optika
é =p.

— =————-| ECCDip

— Luminofor

oV 8 kV
-200V  600-900 V

Obrazek 2.5: Schéma ICCD.

Mezi hlavni vyhody ICCD, kromé jeho velké citlivosti, patii moznost rych-
lého spindni napéti na fotokatodé (tzv. gating) plniciho funkci elektronické
zavérky. Pouzita kamera dle vyrobce dokaze porizovat snimky s dobou expo-
zice kratkou az 2ns, pri véts§iné méfeni v této praci byla vsak pouzita délka
expozice 9 ns.

Kamera byla ovladana kontrolérem ST-133 a k pocitaci byla pfipojena pres
rozhrani USB 2.0. Pomoci softwaru WinSpec bylo mozné nastavit dobu expo-
zice a jeji Casovy posun vuci synchronizacnimu signalu a tyto parametry mohly
byt v nastaveném rozsahu automaticky ménény pii porizovani sekvenci snimki.
Software déale umozioval nastavit napéti na mikrokanalové desti¢ce (a tim jeji
zesileni), pocet akumulaci na ¢ipu CCD a rozméry snimki (rozliseni CCD bylo
1024 x 256 px).

2.2.2 Zpracovani snimku c¢asového vyvoje vyboje

Snimky z kazdé sady méreni byly softwarem dodavanym ke kamete vyexporto-
vany do formatu TIFF, ve kterém byl kazdy snimek ulozen na vlastni stranku.
Format TIFF jako jeden z méala bitmapovych obrazovych formatt podporuje
nékolikastrankové soubory. Vzhledem k tomu, Ze navic podporuje bezztratové
ukladani obrazki v Sestnacti i vicebitové intenzitni hloubce odstini Sedi, je for-
méatem, ktery je (podobné jako napiiklad forméat SPE od vyrobce softwaru ke
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Diagnostika vysokofrekvencniho kapacitné vdzaného vyboje

kamefe nebo FITS vyuzivany hojné v astronomii) vyhodny pravé pro ukladani
snimkii potizenych ICCD kamerou.

Nejdrive bylo treba zprimérovat snimky, které odpovidaly témuz zpozdéni
vaci fidicimu signalu (tedy kazdy t¥icaty nebo padesaty snimek). Byl pouzit
aritmeticky primér intenzit pixeld o stejnych souradnicich s tim, Ze hodnoty
nejsvétlejsich a nejtmavsich pixelid byly ignorovany, coz napomahalo odstranéni
vlivu ndhodné preexponovanych pixelti napiiklad vlivem dopadu vysokoener-
getickych castic kosmického zareni. Totéz bylo provedeno i s temnym snimkem
a ten byl nasledné od kazdého z obrazovych snimki odecten.

Zpracovavani snimkt bylo provadéno jednoduchymi skripty jazyka Python
(verze 2.6) a k préci s obrazky byl pouzit modul Image z PIL (Python Imaging
Library). Kéd skriptu k primérovani snimkt (zde konkrétné temného snimku)
byl nasledujici:

import Image
img = Image.open("H_alfa_34Pa_dark.TIF") # vstupni vicestrankovy obrazek
x = img.size[0] # sirka obrazku
y = img.size[1] # wvyska obrazku
p = 20 # pocet zpracowvavanych stranek
prumer = Image.new("I", (x, y)) # wystupni zprumerovany obrazek
data = [() for k in range(p)] # pole s daty z jednotlivych snimku
output = [() for 1 in range(x*y)]l # pole pro zapis prumernych intenzit
d = 2 # pocet nejjasnejsich a mejtmavsich ignorovanych pizelu
for k in range(p):
img.seek(k+1) # skok na dalsi stranku (pruni je z duvodu sumu ignorovana)
datal[k] = list(img.getdata()) # precteni dat 2z kazde stranky
for 1 in range(x*y): # pro kazdy pizel v obrazku
pixely = sorted(datalk][1] for k in range(p)) # serazeni pizelu podle
intenzity
output [1] = sum((pixely[k] for k in range(d, p-d-1)))//(p-2xd) # pocitani

prumeru

prumer .putdata(output) # zapsani prumernych hodnot

prumer .save("H_alfa_34Pa_dark_med.TIF", "TIFF") # ulozent zprumerovaneho
obrazku

Pro dalsi vyhodnocovani, tedy sestavovani diagrami zavislosti rozlozeni in-
tenzity na case, bylo nutné u nékterych snimkt provést korekci na ndhodné
malé natoceni kamery viici roviné elektrod. Nasledné byl ze stredové ¢asti vy-
boje vybran obdélnikovy vyiez a ten preveden na obrazek sitky jednoho pixelu.
Sloupcové obrazky odpovidajici jednotlivym castim pak byly prevedeny do 256
odstint Sedi, umistény vodorovné vedle sebe a ulozeny jako obrazek PNG, ktery
je jiz podporovany vétsinou grafickych programii.

K tomuto tcelu byl napsan nasledujici skript:

import Image, math

name = "H_alfa_34Pa_"
n = 30 # pocet obrazku
w = 120 # sirka vyrezu

h = 256 # wvyska wvyrezu
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Zpracovani snimku z ICCD kamery

= 476 # wodorovne umisteni vyrezu

O # svisle umistent vyrezu

= 0.0304 # skalowvacti faktor pro intenzitu

o =0 # ofset intenzity

prubeh = [0 for i in range(n)] # pole pro zapis intenzit
vystup = Image.new("RGB", (n, math.ceil(float(n)/float(n))*h))
for i in range(n):

n < M
]

img = Image.open(name+str(i)+".TIF") # nactent obrazku
img = img.rotate(-0.8, Image.BICUBIC).crop((x, y, x+w, y+h)) # natoceni a
vyrez

img = img.resize((1, h), Image.ANTIALIAS) # prevod na sirku 1 pz
pixels = img.getdata()
img.putdata(pixels, s, o) # skalovani intenzity
vystup.paste(img, (i, 0)) # umisteni snimku do vystupniho obrazku
prubeh[i] = sum(pixels) # celkova intenzita
prumer = float(sum(prubeh))/n # prumerna intenzita ze vsech snimku
for i in range(mn):
print i1i/0.01356/n, prubeh[i]/prumer # wypsani normovaneho casoveho vyvoje
intenzity
vystup.save ("vyrez_34Pa.png", "PNG") # wystupni obrazek casoveho wyvoje vyboje

Zaroven s obrazky byla vystupem také data pro graf zavislosti prumeér-
nych intenzit vyboje na case pro jednotlivé tlaky. Kromé takto vytvorenych
statickych obrazki vyvoje vyboje byly ze zprimeérovanych snimkd vytvoreny
animace ve formatu GIF89a, které velmi dobie ilustruji ¢asovy priibéh vyboje.

2.2.3 Vyhodnocovani snimkti fluorescence

(Nésledujici oddil popisuje vyhodnocovani snimkt dvoufotonové fluorescence
pouzité dale v kapitole 3. Na toto misto byl zatazen z divodu tématické na-
vaznosti na predchozi podkapitolu.)

Pri zpracovavani snimka TALIF bylo postupovano podobné jako u snimku
z méfeni ¢asového vyvoje vyboje. Jediny vétsi rozdil byl v tom, ze nebyla
zarucena dlouhodoba stabilita energie laseru a nemohlo byt pro kazdé mé-
feni sniméano takové mnozstvi snimki. Protoze primeérovani malého mnozstvi
snimkl neeliminuje tak dobie Sum kamery, bylo tfeba pro jeho omezeni najit
jiny postup.

P1i pofizovani snimkii za nizkého osvétleni si bylo mozné povsimnout, ze
stale tytéz pixely na kamefe vykazuji zvysSenou nachylnost k sumu. Typicky
priklad zasuméného snimku je na obrazku 2.6. Aby tedy bylo zabranéno vlivu
téchto pixelti na vysledky méfeni, bylo je zapotiebi identifikovat a, pokud to
bylo mozné, nezahrnovat je do dalsiho zpracovani.

Za timto ucelem byl upraven skript pro primérovani snimki tak, ze kromé
vystupniho zpriimeérovaného snimku ulozi do souboru také indexy téch pixeli,
jejichz intenzita prekrocila nastaveny limit. Tento skript pak byl aplikovan na
temné snimky odpovidajici danym méfenim.
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Obréazek 2.6: Vytez z typického zasuméného temného snimku.

import Image

name = "100312h79_dark" # Nazev snimku

iml1 = Image.open(name+".TIF") # Vstupni temny snimek (vicestrankovy TIFF)
limit = 500 # Limit intenzity pro oznaceni pizelu jako zasumeny

x = iml.size[0] # Sirka snimku

y = iml.size[1] # Vyska snimku

p = 9 # Pocet stranek

im = Image.new("I", (x, y)) # Vystupni zprumerovany snimek

data = [() for k in range(p)]

output = [() for 1 in range(x*y)]

noise = [] # Pole pro indexy zasumenych pizelu

noisef = open(name+"_sum.dat", "w") # Soubor pro ulozeni pole

d = 0 # Pocet ignorovanych nejjasnejsich a nejtmavejsich pizelu (zde nevyuzito
)

for k in range(p):
print "Reading,frame,"+str (k+1)
iml.seek(k+1) # Preskok na dalsi stranku (pruni je vynechana)
datal[k] = list(iml.getdata()) # Precteni dat 2z jednotlivych stranek
for 1 in range (x*y):
pixel = sorted(datalk][1l] for k in range(p)) # Serazeni podle intenzity
output [1] = sum((pixel[k] for k in range(d, p-d-1)))//(p-2*d) # Prumer
if output[1l] > limit: # Intenzita je nad limitem
noise += [1l] # Indez zasumeneho snimku pridan do pole
noisef.write(str(1l)+"\n") # Index zasumeneho snimku zapsan do souboru
im.putdata(output) # Zapsani zprumerovaneho snimku
im.save (name+" _med.TIF", "TIFF") # Ulozeni snimku
noisef.close() # Zavrenti souboru s indexy zasumenych pizelu
print "Noisy_ pixels,(intensityj over "+str(limit)+"):, "+str(noise) # Vypsani
pole

Vystup tohoto skriptu byl pak pouzit v nasledujicim, ktery pro kazdy ze
sady snimkti sec¢te intenzitu pixelt z fadkt, na kterych se projevila fluorescence
(za predpokladu, Ze stopa laseru je vodorovnd). Pfi vyhodnocovani jsou v8ak
vynechany ty pixely, které jsou predchozim skriptem oznaceny jako zasuméné
(jejich indexy jsou zaznamenany v pfislusném souboru).
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Zpracovani snimku z ICCD kamery

Obrazek 2.7: Snimek pozorované fluorescence. Oproti skutecnosti je v zajmu
konzistentnosti snimek stranové prevracen, laserovy paprsek tedy vstupuje
z levé strany.

import Image
df = Image.open("100312vykon_dark.TIF") # Temny snimek (jednostrankovy TIFF)
ddata = list(df.getdata()) # Precteni dat z temneho snimku

noise = open("100312hvykon_dark_sum.dat", "r").readlines() # Indexzy zasumenych
pizelu

for i in range(len(noise)):
noise[i] = int(noisel[il.replace("\n", "")) # Nacteni do pole

1iff = open("lif_vystup.dat", "w") # Vystupni soubor pro manerena data

for i in (68, 69, 70, 71, 73, 74, 75, 76, 77): # Davkove zpracovani vice
snimku
name = "100312h"+str (i)

iml = Image.open(name+".TIF") # Vstupni soubor (vicestrankovy TIFF)

p = 5 # Pocet stranek

d = 0 # Pocet ignorovanych nejjasnejsich a nejtmavejsich pizelu (zde
nevyuzito), lze pouzit, jen pokud bylo totez pouzito pri prumerovant
temneho snimku

x = iml.size[0] # Sirka snimku
y = iml.size[1] # Vyska snimku
im = Image.new("I", (x, y)) # Vystupni zprumerovany snimek pro dalsi

zpracovant
data = [() for k in range(p)]
output = [() for 1 in range(x*y)]
for k in range(p):
print "Reading, frame,"+str(k+1)
iml.seek(k+1) # Preskok na dalsi stranku (pruni je vynechana)
datal[k] = list(iml.getdata()) # Precteni dat z jednotlivych stranek
for 1 in range (x*y):
pixel = sorted(datalk][1l] for k in range(p)) # Serazeni podle
intenzity
output [1] = sum((pixel[k] for k in range(d, p-d-1)))//(p-2*d) - ddatal
1] # Prumer

lif = sum(output[1] for 1 in range (20*x, 74*x) if 1 not in noise) #
sectent intenzit pizelu z 20.-74. radku, pokud nebyly oznaceny jako
zasumene

print 1lif # Vypsant intenzity fluorescence
liff.write(name+" "+str(1lif)+"\n") # Zapsani intenzity fluorescence do

souboru
im.putdata(output) # Zapsani zprumerovaneho snimku
im.save (name+" _med.TIF", "TIFF") # Ulozeni snimku

liff.close() # Zavreni souboru s namerenymi daty
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2.3 Optické meéreni casového vyvoje vysoko-
frekvenc¢niho vyboje

Pro zkoumani vlastnosti plazmatu v radiofrekvenénim vyboji je vhodné mit
predstavu o vyvoji vyboje v prubéhu periody. Z tohoto diivodu byla jako jedna
z metod diagnostiky plazmatu zarazena opticka analyza zarivych prechodl ve
vodikovém plazmatu s ¢asovym rozliSenim v fadu jednotek nanosekund, ktera
do této problematiky pfinasi zasadni vhled.

U casove rozlisenych méteni byla pozornost zamétena na vodikovou ¢aru Ha
(656,28 nm), tedy zarivy prechod atoméarniho vodiku ze 3. na 2. elektronovou
energiovou hladinu. Ta je pro ¢asové rozliSena mérené vhodna zejména proto
(kromé toho, Ze de o nejjasnéjsi vodikovou ¢aru ve viditelné oblasti spektra),
ze radiacni doba Zivota tfeti hladiny atomu vodiku (horni hladina ¢ary Ha) je
priblizné 10 ns a po excitaci vodiku tedy zafi kratce. Deexcitace srazkami dobu
zivota tohoto stavu jesté zkrati, coz se projevi zejména pti vyssich tlacich.

Ve vyboji probihaji dva hlavni mechanizmy excitace vodiku do horniho
stavu prechodu Ha. Jednak dochazi k excitaci vodikovych atomt elektrony, a
dale také k elektronové disociaci molekuly Hs, pfi niz miize byt alespon je-
den z atomii excitovan [1]. Postupnou a kaskadni excitaci lze v tomto piipadé
zanedbat [2].

2.3.1 Popis experimentu

Vyboj byl sniman ICCD kamerou od firmy Princeton instruments. Kamera sni-
mala s dobou expozice 5ns a snimky byly synchronizovany s budicim napétim.
Protoze ma kamera omezeni v maximalni frekvenci snimanych snimki, byla
vstupni frekvence podélena na hodnotu 44,9 kHz (byla vybirana kazda 302. pe-
rioda). Pomoci ovladaciho softwaru ke kamete byl nastaven tzv. Gate mode, pfi
kterém funkci zavérky zastavalo privadéni napéti mezi fotokatodu a mikroka-
nalovou desticku ICCD. Na ¢ipu CCD bylo takto vzdy akumulovano podle jasu
snimaného vyboje 0,5-1,5 milionu expozic a vysledny snimek byl nasledné vy-
¢ten a prenesen do pocitace. Zpozdéni mezi fidicim pulzem a expozici snimku
bylo ménéno ve 30-50 krocich v rozmezi jedné periody (coz odpovida kroku
o délce 1,475-2,458 ns) a pro kazdou jeho hodnotu bylo ulozeno 20-30 snimkd.
Celkova doba sniméani se tak pohybovala v rozmezi 8-14 hodin. Kromé snimkt
vyboje byl u kazdého snimani za stejnych podminek nafocen i tzv. darkframe,
tedy snimek se zakrytym objektivem, ktery slouzil pro odecteni hodnot pozadi.
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2.3.2 Meéreni pri tlaku 4,5 Pa

Za tlaku 4,5 Pa dosahuje jas vyboje nizkych hodnot a proto muselo byt pro
dosazeni potiebného odstupu signalu od sumu pro kazdy snimek provedeno
na CCD ¢ipu 1,5 milionu akumulaci. Vyboj byl sniméan pfes filtr propoustéjici
pouze 1zké okoli ¢ary Ha (656,28 nm) a byl tak zaznamenén pouze zafivy pre-
chod atoméarniho vodiku ze 3. na 2. elektronovou energiovou hladinu. Celkovy
¢asové zprumeérovany snimek vyboje je na obrazku 2.8.

Obrazek 2.8: Primérnéd hodnota intenzity ¢ary Ha ve vyboji pii tlaku 4,5 Pa.

Ze snimku je patrné, ze nejvyssi intenzity zareni je dosazeno v dolni polo-
viné vyboje. Casovy vyvoj rozlozeni intenzity zafeni na ¢afe Ha je znazornén
na obrazku 2.9. Jde o zobrazeni vodorovné zprimeérovanych vytezi ze stfedu
vyboje v ramci dvou period (147,5ns). Pozice elektrod je vyznacena na svislych
osach (v dusledku perspektivy je na snimku zobrazena i vnitini plocha obou
elektrod, na coz musi byt pfi vyhodnocovani bran ohled).

Ve snimcich se dobie projevuje fakt, ze po celou dobu vyboje je horni elek-
troda zaporné nabita. Zmérena stiedni hodnota napéti byla —229 V pti ampli-
tudé napéti 194V (méfeno na vedeni mezi prizptisobovacim ¢lenem a buzenou
elektrodou, skuteénd hodnota na elektrodé se tedy miize od této ponékud ligit).
Od ¢asu cca 8 ns se od horni elektrody zacind rozsifovat sténova vrstva (anglicky
sheath), a to zpocatku rychlosti pfiblizng 10°ms™! (maximalni vysky 25 mm
dosahuje v ¢ase okolo 50 ns). Elektrony jsou zdpornym potencidlem horni elek-
trody vytladeny rychlosti 2,8 - 105ms ™!, coz odpovid4 energii 22,3 eV, smérem
ke spodni elektrodé, pri ¢emz dochazi k nepruznym srazkam s atomy vodiku
a jejich excitaci nasledované zafivym piechodem. Cést elektronti pii takto niz-
kém tlaku proleti celou oblasti plazmatu az k zemnéné elektrodé. Tento jev
(oznacovany jako electron beams) jiz byl pozorovan a je o ném zminka napfi-
klad v [3]. U zemnéné elektrody se elektrony odrézi od jeji sténové vrstvy a
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Obrazek 2.9: Casovy vyvoj intenzity ¢ary Ho ve viboji pfi tlaku 4,5 Pa.

zustavaji v plazmatu. Pti poklesu zaporného potencialu horni elektrody zacina
horni sténova vrstva ustupovat a c¢ast elektront se vraci k horni elektrodé.
Meéfteni bylo pozdéji opakovano za tohoto tlaku i bez filtru, tedy v celém
viditelném spektru (obrazky 2.10 a 2.11). Snimky se od téch s filtrem pfilis ne-
lisi, pouze je patrny vliv excitovanych ¢astic s dlouhou dobou zivota, diky nimz
zéfeni ve vyboji pohasind pomaleji. ProtoZe pii nizkém tlaku jsou (z divodu
nizké koncentrace kladnych iontit) sténové vrstvy u obou elektrod Siroké, do-
chazi ke stfidavému vypuzovani elektrontt od obou elektrod a ve stfedni ¢asti
vyboje vznika tenka vrstva, kde je jejich koncentrace zlstava vysoka. Proto
¢ast vyboje tésné za hranici horni sténové vrstvy zari v pribéhu celé periody.

2.3.3 Meéreni pri tlaku 10 Pa

Pti nartstu tlaku na 10 Pa si Ize snadno vSimnout jednak zvyseni jasu vyboje,
a pak také toho, ze se svitiva vrstva presunula smérem k horni elektrodé a
jasnéji se ohranicila (tloustka nejjasnéjsi ¢asti byla 12mm). Jas obrazku 2.12
i ostatnich snimkt byl nastaven tak, aby opét vyplnil skalu Sedi a zvySeni jasu
tak z néj neni patrné.

Casovy vyvoj vyboje za tlaku 10 Pa (obréazek 2.13) se od toho za tlaku 4,5 Pa
v principu nelisi. Hlavni zména je v tom, ze vzrostla koncentrace kladnjch iontt.
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Obrazek 2.10: Primérna hodnota celkové intenzity zafeni ve vyboji pfi tlaku
4,5 Pa.

Obréazek 2.11: Casovy vyvoj celkové intenzity zaieni ve vyboji pii tlaku 4,5 Pa.
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Obrazek 2.12: Primérna hodnota intenzity c¢ary Ha ve vyboji pii tlaku 10 Pa.

Sténova vrstva u horni elektrody (kompenzujici zdporny naboj) proto nemusi
mit takovou mocnost (dosahuje maximalni vysky 16 mm a rozpind se maximalni
rychlosti cca 8 - 10° ms™!). Rychlost elektront urychlenych elektrickym polem
se prilis nezménila (dosahovala 2,6 - 105ms ™!, energie elektront 19,2 eV), avsak
v tomto pripadé se zastavily jiz ve vzdalenosti 6 mm od zemnéné elektrody.
Podobné jako pri nizsim tlaku, i zde se vlivem vypuzovani elektronti z blizkosti
obou elektrod vytvoril jasny pas v misté jejich nejvyssi koncentrace, tedy ve
sttedové ¢asti vybojového prostoru.

Obrézek 2.13: Casovy vyvoj intenzity ¢ary Ha ve vyboji pii tlaku 10 Pa.
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V dobé, kdy klesa zaporny potencial horni elektrody a ustupuje jeji sténova
vrstva, se do této oblasti zacinaji vracet elektrony. Kvili své hmotnosti a vli-
vem srazek vSak nestihaji dostatecné kompenzovat zmény v elektrickém poli a
u horni elektrody ztistava prebytek kladnych ionti. Tento jev, oznacovany jako
field reversal [4], zptisobuje urychlovani elektronii smérem k oblasti kladného
naboje v blizkosti elektrody. To vede k excitaci vodikovych atomi a jejich na-
slednému zareni v misté, kde byla d¥ive sténova vrstva (Cas kolem 85ns). Tento
jev (i kdyZ o mnoho slabsi) lze pozorovat i na snimcich vyboje pii 4,5 Pa.

Obrazek 2.14: Pramérna hodnota celkové intenzity zafeni ve vyboji pii tlaku
10 Pa.

I pro tlak 10 Pa byl vyboj sniméan téz bez filtru (obrazky 2.14 a 2.15). Také
zde se projevuje pomalejsi dohasinani nabuzenych c¢astic s delsi dobou zivota a
déle také priblizné o polovinu §irsi (ve vertikalnim sméru) zaxici oblast u horni
elektrody, coz mtize byt zptisobeno zafenim castic, kterym k excitaci postacuji
srazky s pomalejsimi elektrony.

2.3.4 Meéreni pri tlaku 34 Pa

/////

jsou vidét dva jasné ohranicené svételné pasy s jiz témeér srovnatelnym jasem.

Z ¢asového vyvoje (obrazek 2.17) je opét patrny rust sténové vrstvy u horni
elektrody, ovSem rychlost jejiho rtistu klesla na 5 - 10° ms™! a maximélni &fika
na 11mm. Rychlost Sifeni rychljch elektronii je jiz obtizné meétitelna, ale je
patrné, ze kvili mensi stfedni volné dréze mélo z nich proleti celé plazma.
Tloustka sténovou vrstvou vytlacené zarivé oblasti se také zuzila, a to na cca
5mm. Tvar svétlé oblasti u horni elektrody v okoli osmdesaté nanosekundy se
témeér nezmeénil.
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Obréazek 2.15: Casovy vyvoj celkové intenzity zafeni ve vyboji pii tlaku 10 Pa.

Obrazek 2.16: Primérna hodnota intenzity ¢ary Ha ve vyboji pfi tlaku 34 Pa.
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Obrézek 2.17: Casovy vyvoj intenzity ¢ary Ho ve vyboji pii tlaku 34 Pa.

2.3.5 Meéreni pri tlaku 146,5 Pa

Nejvyssi sledovany tlak byl 146,5 Pa. Hlavni svétly pas se opét jesté priblizil
k horni elektrodé a z(zil se na tloustku 3 mm. Kromé déle patrné svétlé oblasti
u horni elektrody zacal byt dobfe pozorovatelny svétly pas v blizkosti zemnéné
dolni elektrody.

Sitka horni sténové vrstvy za tohoto tlaku dosahovala pouze 7 mm a rychlost
jejtho rozsifovani nepiesahla 3,5 - 10°ms™!. Svétla oblast u vngjsiho okraje
sténové vrstvy zarila jen po dobu 10ns, ale zato velmi intenzivné, protoze za
takto vysokého tlaku dochézi k ¢astéjsim srazkam elektroni z tézsimi c¢asticemi.
To je také diavod, proc¢ rychlé elektrony urazily jen velmi kratkou vzdalenost.
svétla u horni elektrody. Jde o gama procesy, kdy kladné ionty vyrazeji ze
zaporné nabité elektrody elektrony a ty jsou néasledné silnym elektrickym polem
urychlovany do plazmatu [6, 7]. Tento jev je patrny jiz pfi tlaku 34 Pa. Tyto
elektrony, které mohou ve sténové vrstvé nabrat vysokou energii, maji nasledné
vliv také na ionizaci (a¢inny prufez pro ni mize byt vétsi nez pro excitaci), ktera
ackoli neni ze snimkd pfimo patrnd, zasadné ovliviiuje vyboj [8].

Mezi 60. a 70. nanosekundou vznikla slabé zatici oblast ve vzdalenosti 6 mm
od zemnéné elektrody, ktera je v protifazi s hlavni svitivou oblasti. I u zemnéné
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Obrazek 2.18: Prtimeérna hodnota intenzity cary Ha ve vyboji pii tlaku
146,5 Pa.

elektrody totiz dochazi také k excitacim, protoze se pri vyssim tlaku zvysuje
symetrie vyboje a roste napéti na sténové vrstvé u zemnéné elektrody [5]. Hned
poté opét zacala zafit i oblast u horni elektrody podobné, jako tomu bylo
u nizsich tlakt.

2.3.6 Shrnuti optického méreni ¢asového vyvoje vyboje

7, ¢asovych vyvoji je velmi dobfe vidét velky vliv takzvaného stochastického
ohtfevu [5], tedy dodéani energie do plazmatu pies elektrony vypuzené z rozpi-
najici se sténové vrstvy, resp. pii nizsim tlaku i odrazené od sténové vrstvy
u opacné elektrody, a to i pii tlacich nad 10 Pa. Vznik svazku rychlych elek-
tront pfi rozpinani sténové vrstvy je také vysvétlenim, proc se v této fazi vyboje
vybudi kmity proudu plazmatem (a s tim i vy$$i harmonické frekvence vybo-
jového proudu a napéti) [9]. Zejména pii vyssich tlacich se déle projevil ohfev
plazmatu v dusledku tzv. field reversal.

P1i zvysovani tlaku prechazi vyboj od nelokdlnich chovani, kdy je rozdeé-
lovaci funkce elektrontt v urcitém misté je silné ovlivnéna elektrickym polem
v ostatnich mistech (elektrony s dlouhou volnou drahou proletuji napfi¢ celym
vybojovym prostorem), k lokalnimu chovani (rozdélovaci funkce elektroni je
dané predevsim lokélnim elektrickym polem) [10].

Pro srovnani byly jesté do grafu na obrazku 2.20 vyneseny normované za-
vislosti priimérnych intenzit zareni vyboje pfi jednotlivych tlacich v pribéhu
jedné periody. Je patrné, Ze s rostoucim tlakem vyrazné rostl rozdil mezi nej-
vySSi a nejnizsi intenzitou zafeni vyboje (rychlejsi pfedani energie elektronu
vodikovym atomiim i jejich nasledné rychlejsi deexcitace). A dale pak také to,
ze kromé vodiku na ¢are Ha jsou ve vyboji i ¢astice s delsi dobou zivota, které
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Obrézek 2.19: Casovy vyvoj intenzity ¢ary Hoa ve vyboji pii tlaku 146,5 Pa.
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Obrazek 2.20: Porovnani ¢asovych pribéht intenzit zafeni vyboje pfi jednotli-

vych tlacich. Zavislosti byly normovany tak, aby primeérnd hodnota intenzity
u vSech vyboji byla rovna jedné.
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zafl témér po celou periodu.
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Meéreni pomoci jednoduchée Langmuirovy sondy

2.4 Meéreni pomoci jednoduché Langmuirovy
sondy

Langmuirovou sondou je chapan vodi¢ malych rozmért vlozeny do plazmatu.
Namérenim voltampérové charakteristiky sondy lze urcit nékteré z parametri
popisujicich chovani plazmatu.

2.4.1 Teorie

Obrazek 2.21: Chovani nabitych ¢astic v okoli sondy: A — odpuzované castice,
B — pritahované castice.

Tok nabitych ¢astic pritahovanych sondou zavisi na nékolika parametrech.
Zejména jde o Debyeovu délku A\p, od které se odviji polomeér oblasti prosto-
rového naboje kolem sondy 7, dale o stiedni volnou drahu nabitych castic A
a v neposledni fadé také o polomér samotné sondy 7 (sonda méla v tomto
ptipadé vélcovy tvar). Je uvazovan piipad, kdy v oblasti prostorového naboje
nedochézi ke srazkdm, tedy A > Ap. Vyjadfeni proudu tekouciho na sondu neni
obecné trivialni. Jednou z metod je pocitani ¢astic z oblasti prostorového na-
boje, které dopadnou na povrch sondy. Za predpokladu Maxwellova rozdéleni
rychlosti vychézi pro pritahované ¢astice [11]

I =¢jSF, (2.1)

kde e znaci elementarni naboj, j hustotu toku pfitahovanych ¢astic hranici
prostorového naboje a S plochu sondy. Dale

”
F = Verfd+e"(1-— fo kd 2.2
Tp\/er +e ( \/er +7]> , kde (2.2)

n|U|
n = T (2-3)
2
o = P . 2.4
7"52_7"12)77 (2.4)
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(Gaussova chybova funkce erfz je definovana jako % o e dt.)
Mohou nastat ptipady, kdy s —r, < r,. V tomto piipadé funkce F' nabyva
hodnoty F' = ry/r, ~ 1. Naopak pro pfipad rs — r, > r, lze pfedpokladat
Nyni je tfeba zminit jesté vliv ¢astic, které jsou sondou odpuzovany. Napii-
klad elektrony, aby mohly piekonat potencidlovou bariéru, musi mit rychlost

v > W (2.5)

Naopak nesmi byt tecna slozka jejich rychlosti vétsi nez

2
_|vit2eU /m (2.6)

Ut max
r2fr2 -1 7

kde v, je radidlni (dostfednd) slozka rychlosti. V opaéném ptipadé by totiz
castice nedopadla na sondu, ale proletéla oblasti prostorového naboje zpét do
plazmatu. Celkovy proud vlivem elektronti splitujicich uvedené podminky je
roven

L S ¥ E—cU]
‘" 2m v VE

Specialné pro Maxwellovo rozdéleni rychlosti elektronti

f(B)dE. (2.7)

8k T,

w™m

1
I.=eS ine@ exp (eU) , kde v = (2.8)

kT

JZ I A

1 2 3

Obrazek 2.22: Voltampérova charakteristika Langmuirovy sondy.

Voltampérovou charakteristiku Langmuirovy sondy (obrazek 2.22) lze roz-
délit na tii zakladni ¢asti.
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Sonda na velmi zaporném potencialu (1) odpuzuje drtivou vétsinu elektront
a naopak pritahuje ionty, pro jejichz proud plati vztah

eU\"
L=1 (1_/<:Te) . (2.9)

Pro piipad rs — r, > 1, plati k = 0,5, srazky v oblasti prostorového naboje
vedou ke zvysSeni parametru k.

Jestlize je krivka této c¢asti extrapolovana k potenciadlu plazmatu, odecte-
nim extrapolovaného iontového proudu od namétfeného proudu ztstava cCisty
elektronovy proud.

Zvyseni potencidlu mé za nasledek, Zze na sondu za¢nou dopadat i rychlejsi
elektrony (2). Jakmile jejich proud vyrovna proud ionti, je sonda na plovoucim
potencialu U;. Dalsim zvySovanim potencialu proud elektront velmi roste az
k potencidlu plazmatu, pti kterém je d*I /dU? = 0. Pokud maji elektrony
Maxwellovu rozdélovaci funkci, plati

. 2.10
2e 2mm ( )
Déle je pro tento pfipad mozné pomoci vztahu 2.8 dopocitat koncentraci a
teplotu elektront prolozenim pfimky zlogaritmovanou VA charakteristikou.

Pro posledni pfipad, kdy je sonda viiéi plazmatu nabita kladné (3), odpuzuje
ionty a pritahuje elektrony, jejichZ proud je pro ptipad ry —rp, > 7,

Ue
I, Uy /1 . 2.11
x neUy 1+ T (2.11)

Tento vztah by sice teoreticky bylo mozné vyuzit opét ke stanoveni n, a T,
ale v praxi je to problematické, protoze sonda s kladnym potencidlem znacné
ovliviiuje plazma (pfi vétsich napétich dokonce pfebird funkci anody).

2.4.2 Zpracovani mérenych dat

7, namétenych voltampérovych charakteristik byla nejdfive zjisténa rozdélo-
vaci funkce energii elektrontt (EEDF — electron energy distribution function).
U maxwellovskych rozdélovacich funkci byl jejich pfesny tvar stanoven pro-
lozenim primky zlogaritmovanou zavislosti elektronového proudu na napéti.
Pokud se rozdélovaci funkce prili§ lisila od maxwellovské, mohla byt rozdé-
lovaci funkce spocitana pomoci druhé derivace voltampérové charakteristiky.
Toto bylo ovSsem mozné pouze u malo zasuménych dat. Pro nejnizsi tlak, kdy
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v disledku nizké koncentrace elektronti mélo sondové méreni mensi odstup sig-
nalu od Sumu, byla zlogaritmovanou zavislosti elektronového proudu prolozena
standardni rozdélovaci funkce, ktera ma tvar

EH
f = CyneVE exp (— o Eg) , (2.12)

kde E, znaci nejpravdépodobnéjsi energii, n. hmotnost elektronti a konstanta
Cyy = 23/203728)/26 G321 (3 /2k). Pro k = 1 piejde rozdéleni na Maxwellovo a
pro k = 2 na Druyvesteynovo.

2.4.3 Popis experimentu

Na plazmatu ve vyboji ve smési vodiku s dusikem bylo provedeno méteni valco-
vou Langmuirovou sondou délky 1cm o poloméru 0,19 mm. Sonda byla zboku
zasunuta do prostoru mezi elektrodami, mezi nimiz probihal vyboj (obrazek
2.23).

Meéreni byla provadéna za trojice tlaki, a to 4,5, 10,2 a 34 Pa. Za kazdého
tlaku byl ménén podil pfidaného dusiku do vyboje a z naméiené voltampérové
charakteristiky byl zjistovan vliv na veli¢iny jako plovouci potencial, potencial
plazmatu, koncentrace elektronti a jejich primeérna energie.

Obrazek 2.23: Langmuirova valcova sonda vlozena do vyboje za tlaku 4,5 Pa.
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2.4.4 Sondové méreni za tlaku 34 Pa

Prvni méfeni Langmuirovou sondou bylo provadéno za tlaku 34 Pa. Zacinalo
v Cistém vodiku pii priitoku 51,5 sccm a v desiti krocich byl postupné pridavan
dusik az do jeho konecného priitoku 6,0 sccm, pti kterém byl pro udrzeni stalého
tlaku ve vyboji pritok vodiku sniZen na 29,5 sccm (ve skuteénosti bylo méteno
az do pritoku Ny 10 scecm, ale pfi poslednich dvou métenich vyboj preskocil do
jiného médu a data musela byt vyfazena — tento jev je popisovan v [12]).

1,8 = . : . . ' .
Cisty vodik ——
16 | 0,5 % dusiku |
5,6 % dusiku 5
1,4 | 17 % dusiku |
1,2 |
< 10r |
£
- 08¢ |
>
o
o 0,6 |
04 |
0,2 - |
0,0 B —— 777777777/7777777 / ad _
_0,2 L 1 1 ] | ) |
-20 -15 -10 -5 0 5 10 15 20

Napéti [V]

Obrazek 2.24: Voltampérova charakteristika jednoduché Langmuirovy sondy za
tlaku 34 Pa pro rtizné relativni pritoky dusiku.

7Z grafu na obrazku 2.25 je patrné, ze jak plovouci potencial, tak i potencial
plazmatu s pfibyvajicim dusikem ve smési rostly, a to zpocatku (do 1% podilu

Tato zavislost se projevila i na vyvoji koncentrace a stfedni energie elek-
tront, které byly stanoveny integraci rozdélovaci funkce ziskané druhou deri-
vaci voltampérové charakteristiky. Koncentrace elektront (obréazek 2.26) klesla
pridanim 1,6 % dusiku pfiblizné o 16 % a nadéle jiz klesala pomaleji. St¥edni
energie elektront (obrazek 2.27) pii 1,6% podilu pratoku stoupla oproti ¢istému
vodiku o 12 % a doséhla zde lokalniho maxima. P¥i zvySovani podilu dusiku az
do 11 % pritoku stiedni energie elektronti postupné klesla o 6 % z této hodnoty.
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12 T T T T T T T T

10 | .

Potencial [V]
©

8+ 4

7k 4
Plovouci potencial

5 1 1 1 1  Potencial plazmatu

0,00 0,02 0,04 006 008 010 0,2 014 0,96 0,18
Podil pratoku N, ve smési s H,

Obrazek 2.25: Zavislost plovouciho potencialu a potencialu plazmatu na podilu
pritoku dusiku za tlaku 34 Pa.

15
3,410 Koncentrace elektront =
3,310" ¢ |
o 15 || i
% 3,210
2 31107 ¢ 1
S
£ 3010 | 1
©
(0]
g 2910" |4 1
® .
€ 28100 N 1
e - =t
S 2710" T 1
2610 t T~ T
2,5 1015 1 1 1 1 1 1 1 1

0,00 0,02 0,04 0,06 008 0,10 0,2 0,14 0,16 0,18
Podil pratoku N, ve smési s H,

Obrazek 2.26: Zavislost koncentrace elektronti na podilu pritoku dusiku za tlaku
34 Pa.
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2,20 T T T T T T T T

2,15 VA

2,10 / |

205 o / ]
2,00 | S // |

1,95 | T/ .

1,90 f 4

Stfedni energie elektrontl [eV]

1,85 4

180 | . . . Stredni energie elektronl
0,00 002 004 006 008 010 0,2 014 0,16 0,18

Podil pratoku N, ve smési s H,

Obrazek 2.27: Zavislost stfedni energie elektronti na podilu pfitoku dusiku za
tlaku 34 Pa.

Prudky nartist energie elektront pii 17% podilu priitoku dusiku lze jen obtiZzné
interpretovat.

2.4.5 Sondové méreni za tlaku 10,2 Pa

Pri tlaku 10,2 Pa bylo sondové méreni provedeno také nejdrive v ¢istém vodiku
(maximéalni pritok 51,2scem) a do reaktoru byl postupné pridavan dusik, a
to v Sestnacti krocich az do pritoku 10sccm, pri kterém byl pritok vodiku
omezen na 23,6 sccm.

Plovouci potencial (obrazek 2.29) s pfidavanim dusiku do vyboje rostl, a to,
podobné jako pii tlaku 34 Pa, zejména zpocatku, kdy pfi 3% podilu pritoku
dusiku vzrostl o 2,6 V. Oproti tomu se plovouci potencial drzel po celou dobu
na priblizné konstantni hodnoté, pouze pii 0,4-1,4 % dusiku byl zaznamenan
drobny pokles (o méné nez 0,3V).

Protoze se rozdélovaci funkce elektronti velmi podobala Maxwellové, byla
urcena prolozenim piimky zlogaritmovanou zavislosti elektronového proudu na
napéti. Z ni uréend koncentrace elektront (obrazek 2.30) po celou dobu pfida-
vani dusiku do vyboje rostla, a to pfi celém zkoumaném rozsahu na vice nez
desetinasobek, ovsem dominantni nardst byl zaznamenan pti podilu pratoku
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900 vl_ , I’ T T T T T
Cisty vodik
800 b 1.4 % dusiku _
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700 | 30 % dusiku 4
600 1
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Obrazek 2.28: Voltampérova charakteristika jednoduché Langmuirovy sondy za
tlaku 10,2 Pa pro rtzné relativni prutoky dusiku.

9 T T T T T

8 4

Potencial [V]
(&)

| Plovouci potencial —=
’ 1 1 Potengél plazmatlu

0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25 0,30
Podil pritoku N, ve smési s H,

Obrazek 2.29: Zavislost plovouciho potencialu a potencialu plazmatu na podilu
pritoku dusiku za tlaku 10,2 Pa.
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Obrazek 2.30: Zavislost koncentrace elektronti na podilu piitoku dusiku za tlaku
10,2 Pa.

4,0 . .

Stredni energlie elektroni — =

35 .
3,0 r 4

251 = .

Stfedni energie elektront [eV]

2,0 :

175 1 1 1 1 1
0,00 0,05 0,10 0,15 0,20 0,25 0,30

Podil pratoku N, ve smési s H,

Obrazek 2.31: Zavislost stfedni energie elektronti na podilu pfitoku dusiku za
tlaku 10,2 Pa.
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dusiku do 2 %. Stfedni energie elektroni (obrazek 2.31) naopak klesala, a to
z puvodnich 3,7eV na méné nez polovinu, téZ nejvyraznéji pii malém podilu
dusiku.

2.4.6 Sondové méreni za tlaku 4,5 Pa

Nakonec byly sondové charakteristiky naméreny i za tlaku 4,5 Pa. Podil pritoku
dusiku ve smési s vodikem byl ve ¢trnacti krocich ménén v rozsahu 2-98 %
(prutok Hy 15,9-0,12 scem, priatok No 0,39-6,0 sccm; ve skutecnosti bylo méfeno
i v ¢istém vodiku, ale data byla znehodnocena preskokem vyboje do jiného
modu).

500

Cisty vodik ——— ' ' ' ' '
25 % dusiku
46 % dusiku
400 - 98 9% dusiku 1

300

T
1

200

Proud [uA]

100

_100 1 1 1
-30 -26 -20 -15 -10 -5 0 5 10 15 20

Napéti [V]

Obrazek 2.32: Voltampérova charakteristika jednoduché Langmuirovy sondy za
tlaku 4,5 Pa pro rtizné relativni priitoky dusiku.

Plovouci potencial ve vyboji opét s pridavanim dusiku rostl, a to z 0,9V
az na 5,6 V (obrazek 2.33). Potencial plazmatu také vykazoval zpoc¢atku mirné
stoupavou tendenci, ale pii 256% podilu pritoku dusiku byl zaznamenéan prudky
nartst o vice nez 2V a s dalsim pfridavanim dusiku potencial plazmatu pomalu
klesal zpét k ptivodni hodnoté.

Koncentrace elektront (obrazek 2.34) s rostoucim podilem dusiku, podobné
jako pri tlaku 10,2 Pa, rostla, ale zpocatku jen velmi pozvolna a teprve az
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Obrazek 2.33: Zavislost plovouciho potencialu a potencialu plazmatu na podilu
pritoku dusiku za tlaku 4,5 Pa.

7 1014 T T T T T T T T T
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0 1 1 1 1 1 1 1 | 1
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Podil pritoku N, ve smési s H,

Obrazek 2.34: Zavislost koncentrace elektronti na podilu piitoku dusiku za tlaku
4,5 Pa.
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v rozmezi 20-60% podilu pritoku dusiku mnohem vyraznéji. U koncentrace
ziskané integraci rozdélovaci funkce ziskané druhou derivaci charakteristiky byl
uréen nartist z 1,3 - 10'3 na 5,3 - 10 cm~3. ProtoZe byla pii tomto tlaku data
prilis zasuménad, byla naméfenymi daty téz prolozena Maxwellova a standardni
rozdélovaci funkce (ta je v tomto piipadé zfejmé nejvérohodnéjsi, protoZe pii
fitovani sedla nejlépe). Zde byl nartist z 2,1-10 na 6,4-10'* cm 3, resp. 2,1-1013
na 6,2 - 104 cm=3.

12 T T T T T T T T
Stfedni energie elektront (Em; —a—

11 + Stredni energie elektront (Emyay el ]

_ Stredni energie elektrond (Emgi,,q) —=—

< 10

2 9

e

s 8

(&}

Qo 7

2

2 6

o

£ 5

2

n 4
3r i
2 1 1 1 1 1 1 1 1 1
60 01 02 03 04 05 06 07 08 09 10

Podil pritoku N, ve smési s H,

Obrazek 2.35: Zavislost stfedni energie elektront na podilu pritoku dusiku za
tlaku 4,5 Pa.

Stfedni energie elektronti (obrazek 2.35) také zde zaznamenala pokles. U ni
se hodnoty ziskané prostou integraci namérené rozdélovaci funkce (které zfejmé
z dtivodu vyrazného vlivu Sumu nevykazuji az do 60% podilu dusiku vyraznou
zménu) vyrazné lisi od dat ziskanych fitem Maxwellovy i standardni rozdélo-
vaci funkce, u nichz pfi nizkych koncentracich dusiku vychazi stfedni energie
elektronti pfes 11eV a s pribyvajicim dusikem témér rovnomeérné klesa na cca

3,6eV.

2.4.7 Shrnuti sondového méreni

Vysledky méfeni Langmuirovou sondou ukazuji, zZe zatimco pii vyssim tlaku
(34 Pa) zptusobuje pfidani malého mnozstvi dusiku do vodikového plazmatu
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pokles koncentrace volnych elektront a naopak nartst jejich stfedni energie, za
nizsich tlaka (10,2 Pa a 4,5 Pa) byl pozorovan opaény jev, tedy nartst koncen-
trace elektront na tkor jejich stfedni energie.

7 porovnani méteni za jednotlivych tlakd vyplyva, Ze pti snizovani tlaku kle-
sala koncentrace elektront (mensi pravdépodobnost ioniza¢ni srazky) a naopak
rostla jejich stfedni energie (roste totiz vykon pifipadajici na jeden elektron).
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2.5 Hmotnostni spektroskopie

2.5.1 Popis experimentu

Vyboj ve smési vodiku s dusikem byl zkouman i pomoci hmotnostni spektrosko-
pie. K tomuto byl pouzit hmotnostni a energiovy analyzator PPM 421 Balzers,
ktery je pfimo napojen na pouzivany reaktor. Céstice do néj z reaktoru vstupuji
vstupni optikou, ktera navic umoznuje ionizovat neutralni castice. Ionty dale
pokracuji do véalcového zrcadlového energiového analyzatoru. Ten dovoli projit
pouze c¢asticim o urcité energii a ty pokracuji do kvadrupdélového hmotnostniho
analyzatoru zakonc¢eného detektorem s nasobicem.

V reaktoru byl udrzovan staly tlak 4,5Pa a zménou pritoku plynit byl
ménén podil dusiku ve smési. Méteni byla provadéna ve ¢trnacti krocich od
¢istého vodiku k ¢istému dusiku.

V kazdém z kroka byl po ustéaleni tlaku proveden sken pres hmotnostni
spektrum 0-50m, v médu pro zobrazeni neutralnich atomt a molekul a dale
v rezimu pro zobrazeni atomovych a molekulovych iontt byla zvlast provedena
energiova spektra pro fixni hmotnosti, které odpovidaji ionttm H*, HJ, H7,
N+, NH*, NHf, NHJ, NH;, N7 a NoH*. ProtoZe zastoupeni jednotlivych iontt
se lisilo v ramci né€kolika radi, bylo méfeni provadéno pro nékolik rznych na-
péti na nasobici v rozmezi 2600-3500 V a taktéz u skenu neutralti byla pouzita
napéti 2800 a 3000 V.

2.5.2 Meérfeni neutralu

P1i hmotnostni spektroskopii neutralnich ¢astic byly vyhodnocovany intenzity
jednotlivych ¢ar naméfenych v rozsahu 0-50 m,, (pfi letmém skenu v $ir§im roz-
tedy dosahovala hmotnosti 29 m,). Pfehled vSech identifikovanych molekul je
v tabulce 2.1.

V kazdém ze ¢trnéacti krokt byla u kazdé ¢ary stanovena jeji maximalni
intenzita a také integral z intenzit pro hmotnosti z rozsaht dle tabulky 2.1.
Protoze se ukazala dobra mira iméry mezi maximem intenzity a integralem,
jsou déle zobrazena data z integralu intenzit, ktera zejména u spodni hranice

Nejintenzivnéjsi byly dle ocekavani ¢ary odpovidajici hmotnostem molekul
H;y a Ns. Z méfenych dat toho nelze vyc¢ist o mnoho vice, nez ze s ptibyvajicim
procentem dusiku stoupala i intenzita jeho signalu na tkor intenzity signalu od
molekuly vodiku. Ptiblizné o dva fady slabsi signal nez molekula Ny zazname-
nala ¢ara atomarniho dusiku, pficemz stupen disociace se drzel po celou dobu
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hmotnost [m,] molekula
1117 H
1,727 H,
2,837 HD
13,4 14,7 N
14,7-15.4 NH nebo N
15,4-16,5 NH, nebo O
16,5-17,5 NHj; nebo OH
17,5-18,7 NH,4 nebo H,O
27,4-28,6 N,
28,7-29,7 N,H nebo NN

Tabulka 2.1: Cary identifikovanych neutralnich molekul.

priblizné na stalé tirovni. Podobné na tom byla i ¢ara atoméarniho vodiku, jejiz
intenzita se drzela po celou dobu priblizné o t¥i fady niz nez intenzita Cary
molekuly Hy. Vzhledem k tomu, Ze je disociace také vedlejsim efektem ionizace
neutralnich ¢astic pred vstupem do analyzatoru, nevypovida prilis o samotnych
déjich v plazmatu. Z molekul prvka byla detekovana jesté molekula o hmot-
nosti odpovidajici 3 m, se signalem tmérnym signalu Hs, ovSem o necelé CtyTi
f4dy slabsim. Toto odpovida procentu zastoupeni t&zkého vodiku 2D (0,015 %)
a jedna se zde tedy o dvouatomovou molekulu HD. Taktéz signal na hmotnosti
15m, je nejspis zpiisoben nikoliv molekulou NH, ale izotopem N ktery je
zastoupen z 0,37 %. Totéz plati pro ¢aru na 29m,, kterou zptisobila molekula
slozena z izotopu '°N a standardniho #N.

7 molekul sloucenin pak priblizné shodnou intenzitu v pribéhu celého me-
reni vykazovaly ¢ary odpovidajici hmotnostem 16, 17 a 18 m,,, tedy molekuldm
NH,, NH; a NH,. V rozmezi 10-90% podilu pritoku dusiku se intenzita car
téchto molekul zménila jen nepatrné a vyrazny pokles nastal az pii nedostatku
dusiku nebo vodiku, a to podle oc¢ekavani nejdiive u téch molekul, které obsa-
huji nejvétsi stechiometricky podil nedostatkového prvku. Tento jev by para-
zitni molekuly vody a jejich fragmenty (odpovidajici pfislusnym hmotnostem)
nevykazovaly a jejich vliv tedy v tomto piipadé neni dominantni.

Ze vSech namérenych dat neutralnich molekul ponékud vybocuje méreni pti
59% podilu pritoku dusiku, coz je zpisobeno ziejmé chybou piistroje a nema

tedy fyzikalni vyznam.

45



Diagnostika vysokofrekvencniho kapacitné vdzaného vyboje

6
10 “\\ T T T T I3,3%N2I
A 16 % N,
| 43 % N
5 ‘ ‘ 2 i
10 |
210% -
C
Ko
(7] .
© ,~3 M
R10°F | 1
c | |
9 ! ||
=102} 1
| P\M\‘
I I
10" Hl ﬁ A ﬂ W :
N‘ . L, [\ 1 M\ﬂ“ I ﬂ I
0 5 10 15 20 25 30 35

Relativni molekulova hmotnost [m,]

Obrazek 2.36: Priklad trojice vybranych hmotnostnich spekter neutralnich mo-
lekul pti napéti na nasobici 3000 V.
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Obrazek 2.37: Zastoupeni neutralnich molekul pfi napéti na nasobic¢i 2800 V.
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Obrazek 2.38: Zastoupeni neutralnich molekul pfi napéti na nasobic¢i 3000 V
(molekuly s vysokou intenzitou).
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Obrazek 2.39: Zastoupeni neutralnich molekul pfi napéti na nasobic¢i 3000 V
(molekuly s nizkou intenzitou).
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2.5.3 Meéreni iontu

Hmotnostni spektroskopie atomovych a molekulovych iontd byla provadéna,
v porovnani se spektroskopii neutralnich ¢astic, dikladnéji. Nebylo totiz mé-
feno celé hmotnostni spektrum naréaz, ale v kazdém ze c¢trnacti krokti bylo
méieno u kazdého z iontt (HT, Hy, Hy, N*, NHT, NH, NH, NH;, N a
NoH™) samostatné energiové spektrum, a to navic pro nékolik napéti na naso-
bici. Spektroskop byl tedy pro kazdy iont nastaven na méteni jemu odpovidajici
hmotnosti a kazdé toto spektrum potom bylo vyhodnoceno. Pti vyhodnocovani
spekter bylo brano v potaz, ze iontova optika PPM 421 neni pro vsechny ener-
gie stejné citliva. Ionty s vyssi energii maji mensi kriticky thel, pro ktery je
optika schopna je zfokusovat, toto je z¢asti kompenzovano neizotropii sméru
pohybu iontid. Pfed integraci tedy byla provedena korekce spekter interpolo-
vanymi daty z tabulky 2.2 [13]. Z naméfenych dat nelze bez kalibrace ur¢it
parcidlni tlaky (saturace, slozita zavislost citlivosti na mnoha parametrech) a
slouzi tedy pouze k orienta¢nimu kvalitativnimu pirehledu.

energie | citlivost || 7,0 | 0,947662 || 21,0 | 0,998916
0,6 1,000000 || 8,0 | 0,950107 || 22,0 | 0,999303
0,7 0,999791 | 9,0 | 0,953737 || 24,0 | 0,999405
0,8 0,999529 || 10,0 | 0,959307 || 27,0 | 0,999396
1,0 0,997404 | 12,0 | 0,968996 || 30,0 | 0,999380
2,0 0,978230 || 14,0 | 0,980034 | 35,0 | 0,999032
3,0 0,966475 || 15,0 | 0,983753 || 40,0 | 0,998727
4,0 0,957696 | 16,5 | 0,988342 || 50,0 | 0,998007
5,0 0,955080 | 18,0 | 0,992219 || 60,0 | 0,997458
6,0 0,949171 | 20,0 | 0,996261 || 80,0 | 0,863740

Tabulka 2.2: Tabulka citlivosti vstupni iontové optiky spektroskopu PPM 421.

Nejvice zastoupené ionty, na jejichz detekci bohaté stacilo na nasobic¢i napéti
2600-2700V, byly Hy a N,HT.
Tont Hf vznik4 z molekuly H, a iontu H3 reakci

Hf + Hy — Hf + H. (2.13)

Z grafti na obrazcich 2.40 a 2.41 je patrné, ze s pribyvajicim mnozstvim dusiku
ve smési koncentrace iontu Hj prudce klesa (pfiblizné exponencialng), a to
tak, ze pfi 50% podilu pritoku dusiku je jiz naméfeny signal o tii fady slabsi
oproti signalu naméreném v ¢istém vodiku, coz je zpuisobeno tim, Ze zacCinaji
prevazovat reakce s dusikem.
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Obrazek 2.40: Zastoupeni kladnych iontt pti napéti na nasobici 2600 a 2700 V.

Naopak s rostoucim mnozstvim dusiku prudce vzristd signal od iontu NoH™,
a to zejména v rozmezi 0-20 % (obrazky 2.40-2.42). Pti vyssim podilu pritoku
dusiku se jiz drzi signél, tedy i koncentrace iontu NoH™, na stalé hodnoté. Iont
NoH™ vznikd reakcemi [14]

Ny +H, — NoH' +H (2.14)
Ny, +Hy — No,H'" +H. (2.15)

Podobné strmy vyvoj jiz pti nepatrném mnozstvi pridaného dusiku do smeési
zaznamenal také iont NH, (obrazky 2.43 a 2.44). Signél od tohoto iontu také
rostl v rozmezi 0-20% podilu pritoku dusiku. Pfi jeho vy$sich hodnotéch rostl
uz jen v ramci jednoho fadu a od 70 % dusiku zacal signal od tohoto iontu
klesat vlivem nedostatku vodiku. I z grafii je vSak patrné, Ze se jedna o velmi
stabilni iont.

Pon¢kud jiny vyvoj zaznamenal iont Nj (obrazky 2.41, 2.42, 2.44 a 2.46).
Az do 4,5% dusiku se drzel signal tohoto iontu na neméfitelné nebo velmi
nepatrné drovni a teprve pfi jeho vysSsim podilu byl zaznamenan vyraznéjsi
rast, a to v plném rozsahu podilu dusiku ve smési. U ¢istého dusiku pak signal
od iontu Nj vzrostl o vice nez dva fady oproti signalu ve smési s 10% podilem
prittoku vodiku. Vyznamna ¢ast iont@ N3 ziejmé zachytavala molekuly vodiku
a reagovala s nimi napiiklad podle rovnice [14, 15]
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Obrazek 2.41: Zastoupeni kladnych iont pii napéti na nasobici 2800 V.
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Obrazek 2.42: Zastoupeni kladnych iont pfi napéti na nasobic¢i 3000 V.
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Obrazek 2.43: Zastoupeni kladnych iont pii napéti na nasobici 3200 V.

107 : . T T T T . I

—_

o
[e)]
T

—_

o
[$)]
T

—_
(]
N
T

Integral spektra iont (3300 V)

103_
Nt e
Ny o
, NH;" o
10 1 1 1 1 1 1 1 1 1
00 01 02 03 04 05 06 07 08 09 10

Obrazek 2.44: Zastoupeni kladnych iont pii napéti na nasobici 3300 V.
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Ny +Hy, — NoHT +H. (2.16)

Dalsi ionty jsou jiz zastoupeny ziejmé v mensi mife, protoze jejich signal
zacal nabyvat vyznamnych hodnot az pfi napéti na nasobic¢i nad 3000 V.
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Obrazek 2.45: Zastoupeni kladnych iont pfi napéti na nasobici 3400 V.

Tontu atomarniho dusiku N* (obrazky 2.42-2.44 a 2.46) ve vyboji pfibyvalo
spolu se zvysujicim se podilem pritoku dusiku. Také signal tohoto iontu za-
znamenal viditelny vzestup poté, co byl do reaktoru vpoustén pouze samotny
dusik a iont NT jiz nebyl spotfebovavan v reakcich s vodikem.

Oproti nému iont atoméarniho vodiku H* (obrazek 2.46) zaznamenal téméf
setrvalou troveri a s pribyvajicim dusikem (az do 90% podilu prittoku) neklesl
signal od tohoto iontu ani o cely fad. Uiontd H*, Hf i H byl navic zaznamenan
pokles naméfeného signéalu v rozmezi 1-10% podilu pritoku dusiku.

Nakonec stoji za zminku jesté ionty NHT, NHy a NHJ (obrazky 2.45 a
2.46). Vyvoj signalu vSech téchto tii iontt vykazoval podobnou zévislost na
mnozstvi dusiku ve smési. Az do tfetinového podilu pritoku dusiku rostl signal
podobné, jako tomu bylo u iontu atomérniho dusiku Nt a dale az do 90%
podilu dusiku se signal drzel na stabilni tirovni. U téchto iontti nebyl (na rozdil
od neutrélnich molekul) zjistén rozdilny vliv na jejich abytek pfi nedostatku
dusiku pro rozdilné pomeérné zastoupeni dusiku v jednotlivych molekulach.
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Obrazek 2.46: Zastoupeni kladnych iontd pfi napéti na nasobici 3500 V.

2.5.4 Shrnuti hmotnostni spektroskopie

Z mé&feni plyne, ze dominantnimi ionty v plazmatu byly zejména H a NoH*
a dale také NHJ a pii vyssich koncentracich dusiku také N3 .

Zkoumani vyboje hmotnostnim spektrometrem kromé informace o zastou-
peni jednotlivych neutralnich ¢astic a iontd podalo také zpravu o tom, jaké
chemické reakce v dusiko-vodikovém nizkotlakém plazmatu probihaji a jaky
vliv na né ma relativni zastoupeni obou plyni.
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2.6 Opticka emisni spektrometrie

Opticka emisni spektrometrie je metodou, ktera, aniz by zasahovala do déju
probihajicich ve vyboji, umoznuje stanovit pritomnost urcitych castic a urcit
nékteré veli¢iny popisujici plazma.

V méfeném plazmatu ve vétsiné pripadt prevazoval vodik, pozornost tedy
byla zaméfena primarné na néj. Protoze viditelnému spektru atomu vodiku
dominuje Balmerova série a pro vodikové molekuly je vyznamna Fulcherova
série (obrazek 2.47), byly pravé tyto pouzity k nasledné diagnostice. PouZzité
metoda je podrobné popsana v [12].

2.6.1 Popis experimentu

Pro tlaky 4,5 Pa, 10 Pa a 34 Pa bylo zkouméano optické emisni spektrum vyboje
ve smeési vodiku s dusikem, a to vzdy pro rtizné poméry pritoki téchto plynt.
7 intenzity vybranych ¢ar bylo mozno urc¢it nékteré veli¢iny popisujici plazma,
a to teplotu nabuzeni, rota¢ni a vibra¢ni teplotu a disocia¢ni stupen (protoze
byl ve smési dominantni vodik, byly tyto veli¢iny ur¢ovany pouze pro molekuly
a atomy vodiku).

Intenzita ¢ar byla méfena pres kfemenné okénko (méfeni probihalo v roz-
mezi vlnovych délek 300-900 nm) spektrometrem Jobin Yvon Triax 550.

2.6.2 Stanoveni vibrac¢ni teploty molekul

Vibrac¢ni teplota molekul vodiku v zakladnim stavu byla pocitana srovnanim
teoreticky spocitané relativni rychlosti populace d stavu s rychlosti ur¢enou
z méfenych intenzit vibracnich past Fulcherova pfechodu (601,8, 609,2, 622,5,
632,7 a 642,8 nm). Z grafu na obrazku 2.50 je vidét, ze vibra¢ni teplota molekul
H, nabyva pro vsechny méfené tlaky srovnatelnych hodnot a s pribyvajicim
mnozstvim dusiku pomalu klesa. Pozorované snizovani vibrac¢ni excitace vodiku
vlivem pfimési popisuje také napiiklad [19]. Pti tlaku 10 Pa se kviili problémim
s experimentalnim vybavenim nepodafilo velkou ¢ast dat vyhodnotit. Pro tlak
4.5 Pa naopak byla vyhodnocena méfeni i pro velky podil dusiku ve smési (az
po relativni pritok 56 %) a jsou zobrazena v grafu na obrazku 2.54. P¥i vysSim
podilu dusiku vsak zifejmé kvili nedostatecné intenzité vodikovych car vedl
vypocet k nespravnym (pfilis nizkym) hodnotam.

Vibracni kinetika smési vodiku s dusikem mize byt pomeérné komplikovana.
V dtsledku vibra¢né-vibrac¢nich procestt miva dusik rozlozeni vibrac¢nich stavi
silné odlisné od Boltzmannova. Ve smési dusiku s vodikem se kromé vibrac¢ni
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Obrazek 2.47: Optické emisni spektrum c¢istého vodiku za tlaku 4,5 Pa.
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Obrazek 2.48: Optické emisni spektrum cistého dusiku za tlaku 4,5 Pa.
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Obrazek 2.49: Optické emisni spektrum smési vodiku a dusiku za tlaku 4,5 Pa.

kinetiky téchto plyn musi brat v itvahu i reakce typu

Hy(v) + No(w) — Ha(v —1) + No(w + 1) (2.17)
Hy(v) + No(w) — Ha(v+1) + No(w —2), (2.18)

kde v a w jsou oznaceni vibracnich stavii, a reakce vibra¢né excitovanych mo-
lekul jako
Hy(v) + N — NH + H[18]. (2.19)

Pro vysvétleni chovani vibracni teploty by proto byl potieba znac¢né komplexni
model.

2.6.3 Stanoveni rotacni teploty molekul

Rota¢ni teplota molekul vodiku byla pocitana ze tii ¢ar Q vétve Fulcherova
pasu (0-0) prechodu d3II; — a?’E; (601,8291, 602,1273 a 603,19nm). Pro
intenzitu rotacnich car Q vétve plati

E

I; o vig (27 + 1)e” #n (2.20)

kde Nxqs je koncentrace molekul v zakladnim elektronovém stavu na nejnizsi
vibra¢ni hladiné a na J-té rotacni hlading, g;(2.J+1) je degenerace J-té hladiny,
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Obrazek 2.50: Vibrac¢ni teplota molekul vodiku v zavislosti na relativnim pri-
toku dusiku pii tlacich 4,5, 10 a 34 Pa.

Exos jeji energie a T, rotacni teplota. Z tohoto vztahu lze po zlogaritmovani
fitovanim urc¢it hledanou rotacni teplotu [16, 17].

Pro rizné tlaky se vypoctené hodnoty vyrazné lisily (obrazek 2.51) a to
tak, ze teplota s rostoucim tlakem rostla. S pfidavanim dusiku do smési rotac¢ni
teplota molekul Hy pomalu rostla. Pro tlak 4,5 Pa vSak od 18% podilu pritoku
dusiku rotacni teplota zacala jevit klesajici tendenci. Rotac¢ni teplota vétsinou
dobte odpovida translac¢ni teploté neutralniho plynu.

2.6.4 Stanoveni teploty nabuzeni vodikovych atomi

Teplota nabuzeni vypovida o zastoupeni jednotlivych elektronovych stavi v ato-
mech a molekulach a ma smysl ji zavadét tehdy, kdyz je jejich zastoupeni
alespon priblizné popsano Boltzmannovym rozdélenim. U atomi vodiku byla
teplota pocitdna ze ¢tyf ¢ar Balmerovy série (656,3, 486, 434 a 410 nm), pro

jejichz intenzitu plati
E

]i X 1411/7“9Z . e_rjjb s (221)

kde A; je pravdépodobnost pfechodu, v; frekvence zareni, g; degenerace elek-
tronového stavu vodiku, E; jeho energie a Tj, praveé hledana teplota nabuzeni.
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Obrazek 2.51: Rotac¢ni teplota molekul vodiku v zavislosti na relativnim pri-
toku dusiku pii tlacich 4,5, 10 a 34 Pa.

Na rozdil od rotacni teploty tato s rostoucim tlakem klesala. Excitace je totiz
zpusobena elektrony a jejich teplota také roste s klesajicim tlakem, jak je vidét
na sondovych méfenich. S pridavanim dusiku se teplota nabuzeni vodikovych
atoml témeér neménila, pouze pii tlaku 34 Pa jevila mirny vzestup. U tlaku
10 Pa se projevil pfeskok do jiného rezimu vyboje (viditelné v grafu — rezimy
zde nejsou propojeny), coz bylo také jednim z divodu, pro¢ nebyla data pro
vyssi podil dusiku vyhodnocena.

2.6.5 Stanoveni disocia¢niho stupné vodiku

Stupen disociace lze urcit porovnanim intenzit zareni vodikovych molekul a
atomi [20]. V tomto piipadé byla srovnavana intenzita ¢ary Ha a Fulcherovy
cary Q1 (2-2) a pfi vypoc¢tu byla vyuzita znalost vibra¢ni a rotacni teploty
molekul Hy a teploty elektront (byla predpokladana jeji podobnost s teplo-
tou nabuzeni, ktera priblizné odpovida teploté elektronti s energii dostatecnou
k pfislusnym excitacim).

S rostoucim tlakem disociacni stupen klesal (pro tlak 34 Pa nabyval 3x
nizsich hodnot nez pro tlak 4,5Pa). S pfidavanim dusiku do smési disocia¢ni
stuperni vodiku rostl (pro tlaky 4,5 i 34 Pa pfi relativnim pritoku dusiku 14 %
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Obrazek 2.52: Teplota nabuzeni vodiku v zavislosti na relativnim pratoku du-
siku pri tlacich 4,5, 10 a 34 Pa.

stoupl o polovinu). ZvySeni disocia¢niho stupné vodiku pomoci dusiku je v sou-
ladu s pozorovanimi [21], kde mald piimés dusiku do dohasinani zptsobila
velky nérist koncentrace vodikovych radikalt, a [22], kde byl ve vyboji buze-
ném 500 MHz pozorovan nartist koncentrace atomt vodiku pii pridani malého
mnozstvi Ny. V [22] je zminovana moznost vyuziti pfidani dusiku do vodikového
plazmatu pro zvyseni efektivity plazmového leptani.

2.6.6 Diskuse a shrnuti optické emisni spektroskopie

Pouzita metoda vyhodnoceni spekter byla odvozena pro ¢isty vodik, v némz
k nabuzeni do horni hladiny ¢ary Ha dochéazi excitaci vodikového radikalu nebo
disociaci molekuly H, na atomy, z nichz je alespon jeden excitovan. Stoji do
budoucna za zvazeni, zda se zejména pri vyssich koncentracich dusiku nepro-
jevuji i dalsi procesy, které nejsou v modelu zahrnuty (napiiklad disociativni
excitaci radikald obsahujicich dusik i vodik). Metoda po¢itd s pramérnymi tep-
lotami elektrond (resp. teplotami nabuzeni), avSak z ¢asové rozliSenych méteni
popsanych v kapitole 2.3 plyne, Ze se rozdélovaci funkce energie elektronti v prii-
béhu periody zna¢né meéni a vliv tohoto faktu na pouzitou metodu by se mél
v budoucnosti také zvazit.
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Obrazek 2.53: Disocia¢ni stupen vodiku v zavislosti na relativnim pratoku du-
siku pri tlacich 4,5, 10 a 34 Pa.
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Obrazek 2.54: Disociacni stupen, vibracni, rota¢ni teplota a teplota nabuzeni
vodiku v zavislosti na relativnim pritoku dusiku pti tlaku 4,5 Pa.
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Vysledky méreni ukazuji, ze piimés dusiku do vodikového plazmatu zptiso-
buje pokles vibra¢ni a nartst rotacni teploty molekul Hy a dale nartst teploty
nabuzeni vodikovych atomii a stupné disociace vodiku. S rostoucim tlakem
rostla rotacni teplota a klesala teplota nabuzeni i stupen disociace, zatimco
vibrac¢ni teplota vodikovych molekul nebyla zménami tlaku prilis ovlivnéna.
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Kapitola 3

Laserem indukovana
fluorescence dohasinajiciho
plazmatu

Néplni druhé c¢asti této diplomové prace je jeji hlavni téma, a sice laserem
indukovanda fluorescence plazmatu. Je zde popisovano nékolik zakladnich ex-
perimentti, které byly provadény, a to vcetné jejich porovnani s teoretickym
modelem. Protoze byl pouzity laser pomérné nedavno zakoupen a jeho uva-
déni do provozu se zkomplikovalo nékolika zavaznymi poruchami, nebylo mozné
metodu prozatim pouzit k vlastnimu méfreni koncentraci zkoumanych castic.
Presto vSak byla tspésné detekovana fluorescence vodiku a zjistény zakladni
parametry fluorescencniho zareni. Tato prace tedy miize slouzit jako podklad
pro dalsi vyzkum.
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Laserem indukovand fluorescence dohasinajictho plazmatu

3.1 Teorie

3.1.1 Laserem indukovana fluorescence (LIF)

Laserem indukovand fluorescence (LIF) je metoda, kterd umoziiuje detekci
atomi, molekul nebo radikali, a to jak v zakladnim stavu, tak v metastabilnich
stavech s dlouhou dobou Zivota.

Zakladni princip metody je mozné rozdélit do dvou kroku (obrazek 3.1).
V prvnim kroku je ¢astice doposud setrvavajici v energiovém stavu E; nabuzena
absorpci laserového zareni o vhodné vinové délce \j,ser do vySsiho stavu s energii
E3 = Ei 4 h¢/Aaser- Z tohoto stavu pak Castice za spontanni emise zafeni
o vlnové délce Arir, kterd byva ve vétsiné pripadd veétsi nez Ajaser, prejde do
nizsiho stavu s energii Fy = F3 — hc/ALrr.

E
31\0{{
Eo—

hViaser

Ei—l——

Obréazek 3.1: Princip laserem indukované fluorescence (LIF)

Pro intenzitu fluorescen¢niho zafreni Iy plati
Ip o A3,27”63 ) (3-1)

kde Az, je Einsteinfiv koeficient pro spontanni emisi a ng hustota populace
castic ve stavu s energii F3. Pro ni plati rychlostni rovnice

dn
d73 - (nl - gln3> BI,SIIaser - n3(Q3 + A3) . (32)
t 93

Zde g1 a g3 urcuji statistické vahy prislusnych hladin, B; 3 Einsteintiv koeficient
absorpce, . znaci intenzitu laserového zareni, parametr ()3 zahrnuje depo-
pulaci hladiny s energii F3 v disledku srazek a As soucet pravdépodobnosti
vSech spontannich pfechod na nizsi hladiny.

Pro méfeni v Casech vyrazné delsich, nez je doba laserového pulzu, mohou
nastat dvé krajni moznosti.
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Pro nizkou intenzitu laserového zareni je intenzita fluorescence imérna hus-
toté populace Castic v zakladnim stavu a téz intenzité laseru dle vztahu

As o

Inr o nlBl,3llaserm .
3 3

(3.3)

Konstanta imeérnosti zavisi na geometrii aparatury a citlivosti detektoru zareni
a je ji v praxi velmi obtizné stanovit.

Pti vysokych intenzitach laseru mtze dojit k saturaci, kdy dalsi zvySovani
intenzity laseru nemd vliv a hustoty populaci n; a nz jsou v rovnovazném
poméru rovném podilu g3/g;. Pro intenzitu fluorescence pak plati

gs A3,2

At s (3.4)

Ite o< ny

Standardni (jednofotonova) laserem indukovana fluorescence je vhodna pouze
pro castice, u kterych excitacni energie nenabyva prilis vysokych hodnot, pro-
toze buzeni laserovym zafenim o vlnovych délkach kratsich nez 190nm (VUV)
s sebou pfinasi zna¢né komplikace. Je tedy vhodné pro tézsi prvky (jako Al,
As, Cu, Fe, Ge, Mo, Si nebo Zn), nékteré molekuly a radikaly. Pro leh¢i prvky,
jako je vodik, uhlik, kyslik, dusik nebo fluor, a pro mnohé molekuly a ionty,
u kterych excitacni energie prevysuje 6,5eV, jiz tato metoda neni dobfe po-
uzitelnd. Vyuziva se tu jiné metody, a sice dvoufotonové laserem indukované
fluorescence (TALIF), ktera je popséna v nasledujici kapitole.

3.1.2 Dvoufotonova laserem indukovana fluorescence (TA-

LIF)

Dvoufotonova laserem indukovand fluorescence (two-foton absorption laser in-
duced fluorescence — TALIF) se od standardni LIF lisi v tom, ze k excitaci
¢astic do zafivého stavu musi dojit k soucasnému zachytu dvou fotonti (obra-
zek 3.2). Vyuziva se k ni nejéastéji laserového zareni o vlnové délce v rozmezi
200-305 nm. Pravdépodobnost soucasného zachytu dvou fotont je samoziejmeé
podstatné mensi, proto je zapotfebi laserti s vysokymi vykony, jejichz zareni
je potfeba casto fokusovat na malou plochu, aby dosahlo vykonové hustoty
alespoii 10 W cm ™2 [24]. Intenzita fluorescence je imérna kvadratu intenzity
laseru a k saturaci dochézi az pfi jejich velmi vysokych hodnotach.
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Obrazek 3.2: Princip dvoufotonové laserem indukované fluorescence (TALIF)

3.1.3 Dalsi jevy zaloZzené na dvou- a vicefotonové ab-
sorpci

REMPI

Ackoli se u tohoto jevu nejedné o fluorescenci, ale o ionizaci (REMPI = reso-
nance enhanced multiphoton ionization), doprovazi ¢asto dvoufotonovou lase-
rem indukovanou fluorescenci. Jestlize excitovana ¢astice (jesté diive, nez dojde
ke spontanni emisi) zachyti tfeti foton laseru, muze dojit k jeji ionizaci (obra-
zek 3.3). Odtrzeny foton muze dat vznik laviné a odstartovat vyboj i v oblasti
ptivodné mimo plazma.

\‘\b\‘ﬂa\ier e
Es

Eo————

A

2%hViaser

Ei—l

Obrazek 3.3: Princip REMPI

TALISE

Dvoufotonova laserem indukovana stimulovana emise (two-foton laser induced
stimulated emission) je jev, ktery mize nastat, jestlize je buzeni laserem tak
silné, ze dojde az k inverzi v obsazeni hladin s energiemi Fy; a FEj3. Fotony
fluorescen¢niho zafeni mohou pfi interakci s Casticemi v excitovaném stavu
vybudit stimulovanou emisi, kterd je pak (kromé ionizace, spontdnni emise a

66



Teorie

srazek) dalsim z jevii zptisobujicich depopulaci hladiny s energii E3 (obrazek
3.4). Tento jev se v disledku geometrie laserového svazku projevuje pfevazné
ve smérech jemu blizkych a ma za nasledek vznik nelinearity mezi hustotou
zkoumanych ¢astic a intenzitou pozorovaného fluorescencniho zateni.

hvrause
E
’ 2xhvraLse
Eo—
A
2%hViaser
Bl

Obrazek 3.4: Princip dvoufotonové laserem indukované stimulované emise (TA-
LISE)
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Laserem indukovand fluorescence dohasinajictho plazmatu

3.2 Popis aparatury

Aparatura pro méfeni TALIF (obrazek 3.5) se sestavala ze tii zékladnich ¢asti,
a sice laserového systému, zafizeni pro generovani dohasinajiciho plazmatu a
kamerového systému pro snimani fluorescence.

PC MW generator
Cerpaci laser ——=4 ——
1 r—
- 5 =~ Kamera MeéFic
, Zpozdovacé energie
L =

S Y 7
o (R —
pr o [ |

|- L]

Barvivovy laser a generator 3. harmonické

e

PFivod
plynu

Vyvéva

Obrazek 3.5: Schéma aparatury pro méteni TALIF.

3.2.1 Laserovy systém

Laserovy systém se skladal z ¢erpaciho laseru Nd:YAG Quanta-Ray PRO-270-
30, barvivového laseru Sirah PrecisionScan PRSC-D-24-EG s generatorem tfeti
harmonické a optiky pro namifeni a zfokusovani laserového svazku dovnit¥
trubice s dohasinajicim plazmatem.

Cerpaci pulsni Nd:YAG laser (obrazek 3.6) je buzen &tvefici xenonovych
vybojek, které jsou umistény uvnitt cerpacich komor s pozlacenymi eliptic-
kymi reflektory spolu s Nd:YAG krystaly. Prvni dvojice ¢erpacich komor tvoti
dohromady s Pockelsovou celou (slouzici ke Q-spinéni), polarizdtorem a vy-
stupnim couplerem (&asteéné propustné zrcadlo) opticky oscilator na vinové
délce 1064 nm. Dalsi dvé cerpaci komory pak slouzi k zesileni laserového za-
feni. To dale pokracuje do soustavy nelinearnich KD*P (potassium dideute-
rium phosphate) krystalt schopnych generovat druhou nebo tfeti harmonickou
frekvenci (v tomto pfipadé byla vyuzivana druhd harmonicka, tedy 532 nm)
a soustavy dichoroickych zrcadel slouzicich k oddéleni zbytku infracerveného
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Obréazek 3.6: Cerpaci Nd:YAG laser Quanta-Ray PRO-270-30.

zatfeni. Podle idaji vyrobce je laser schopny s frekvenci 30 Hz generovat pulsy
o energii 600 mJ a délce 7-9ns.

Svételny svazek pokracuje do barvivového laseru (obrazek 3.7). V ném se
¢ast paprsku oddéli a rozptyleny valcovymi ¢ockami vstupuje do kyvety s barvi-
vem, jimz byla smés rhodaminu B a rhodaminu 101. Pouzité barvivo pfeménuje
vstupni laserové svétlo na 8irsi pas vinovych délek (delsich nez je ta vstupni),
z nichz je v laditelném rezonatoru slozeného z dvojice mrizek a vystupniho
coupleru vybrana jedna konkrétni (pro méfeni fluorescence vodiku byla vlnova
délka nastavena na okoli 615nm). Paprsek je jesté jednim priichodem kyve-
tou zesilen a pokracuje do druhé kyvety s barvivem, na kterou je nasmeéro-
van zbytek vstupniho laserového svazku. Zde se paprsek opét zesili a putuje
do nelinedrnich krystalt ke generovani t¥eti harmonické (205nm) nasledova-
ného kompenzatorem. Zbytky zakladni vlnové délky jsou oddéleny soustavou
Pellinovych—Broccovych hranold.

Ultrafialovy svazek je dale pomoci dvojice zrcadel pfenesen do vysky, ve
které se nachéazi trubice s dohasinajicim plazmatem, a je zfokusovan plosko-
vypuklou sférickou kfemennou ¢oc¢kou SPX030 (ohniskova vzdalenost 350 mm)
umisténou tak, aby jeji ohnisko bylo uvnitt trubice.
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Obrazek 3.7: Barvivovy laser Sirah PrecisionScan PRSC-D-24-EG s generato-
rem tfeti harmonické.

3.2.2 Zarizeni pro generovani dohasinajiciho plazmatu

Jako zdroj energie pro generovani plazmatu byl pouzit mikrovlnny generator
Sairem GMP 20 KED (obrazek 3.8). Pomoci néj byl buzen vyboj ve vélco-
vém dutinovém rezonatoru, do né€jz byl pres pritokomeér privadén zkoumany
plyn, v tomto konkrétnim pripadé tedy vodik. Aparatura umoznuje budit vy-
boj i ve smési dvou plynti, ale této moznosti pfi méfeni fluorescence prozatim
nebylo vyuzito. Z vyboje je plazma ptivedeno zboku do sklenéné trubice uza-
viené z obou stran kfemennymi okénky umoznujicimi prichod ultrafialového
zafeni. Z trubice je plyn dale od¢erpavan pomoci olejové rotacni vyvévy, ktera
v aparatufe udrzovala tlak na hodnoté 30 Pa.

3.2.3 Kamerovy systém pro snimani fluorescence

Fluorescence byla snimana ICCD kamerou PI-MAX 1024RB-25-FG-43. Aby
bylo zabranéno ruseni jinymi vilnovymi délkami, nez méla zkoumana fluorescence,
byl pted objektiv umistén filtr propoustéjici svétlo na vlnové délce 657,7 nm
se §ifkou pasma 9,7 nm, coz odpovida vodikové emisni ¢afe Ha. Protoze fluo-
rescence vodiku netrva déle nez nékolik desitek nanosekund, bylo nutné sniméani
kamery sesynchronizovat s laserovymi pulsy. Pro tento tucel byl pouzit vystup
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Obrazek 3.8: Mikrovlnny generator Sairem GMP 20 KED. V pozadi zbyvajici
casti aparatury pro generovani dohasinajiciho plazmatu.

z Cerpaciho laseru oznaceny Q-SW ADV SYNC, ktery posila elektrické pulsy
podle nastaveni ovladaciho prvku v rozmezi 700 ns pfed az 500 ns po Q-spinani
a lze tedy nastavit do dostatecného predstihu pfed laserovym pulsem. Signél
z laseru Sel do generatoru zpozdéni BNC 575-2C, ktery mimo jiné umoznoval
také po propojeni s elektronikou ovladajici polohu mrizky v barvivovém la-
seru zamezit posilani elektrickych pulsti pii zménach vinové délky laseru. Pro
presné nastaveni okamziku snimani kamery byl pouzit ovladaci software Win-
Spec. Zaroven se snimanim fluorescence byla méfena energie laserovych pulst,
a to pyroelektrickou detekéni hlavici PE25-V2-SH snimajici laserovy svazek
prosly trubici.

71



Laserem indukovand fluorescence dohasinajictho plazmatu

3.3 Teoreticky model

Laserovy paprsek je kviili dosazeni vysoké hustoty zareni nutné k dosazeni
TALIF fokusovan spojnou ¢ockou do jejiho ohniska, umisténého do mista uvnitf
plazmatu, ve kterém je zkouméana koncentrace sledovanych castic.

a)
b)

Obréazek 3.9: a) ideélni ¢ocka — paprsky se sbihaji v ohnisku; b) ¢ocka zatizena
sférickou vadou — dochézi k aberaci.

Za predpokladu, ze by ¢ocka opravdu fokusovala laserovy svazek do jedi-
ného bodu, by se hustota zafeni v tomto misté blizila nekone¢nu (obrazek 3.9a).
V tom pftipadé by ale nutné doslo k saturaci fluorescenc¢niho signalu, zptisobené
vybuzenim vétsiny ¢astic do vyssiho stavu, a jeviim, jako je REMPI (ionizace
nabuzenych ¢astic) nebo TALISE (stimulovana emise pfevazné ve sméru lase-
rového svazku). Toto by zfejmé komplikovalo vyhodnocovani méfeni.

Ve skutecnosti je vSak vétsina c¢ocek zatizena optickymi vadami. Pro pii-
pad monochromatického svazku rovnobézného s optickou osou byla jako prvni
uvazovana sféricka vada. Ta zpusobi, Ze paprsky vzdalenéjsi od optické osy se
lamou vice, nez by tomu bylo u idealni ¢ocky (obrazek 3.9b), a tedy se laserovy
svazek nesbihd do jediného bodu a hustota zareni nabyva ve vsSech mistech
konec¢nych hodnot.

3.3.1 Paprskovy model

Pro zjisténi skutec¢ného rozlozeni hustoty zareni byl vytvoren model, ve kterém
byl analyticky urcen pribéh jednotlivych paprskt v zavislosti na vzdalenosti
od optické osy a poté pro rizné vzdalenosti od cocky numericky spocitano
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rozlozeni hustoty zareni a jemu odpovidajici intenzita fluorescenc¢niho signalu za
predpokladu, ze nedochézi k saturaci (vypoéty v analytickém modelu pfevzaty
z [25]).

Obrazek 3.10: Prubéh paprsku spojnou ¢ockou.

Na obrazku 3.10 je znézornén pribéh paprsku spojnou c¢ockou. Paprsek
do ¢ocky vstupuje ve vzdalenosti (); rovnobézné s optickou osou. Na prvni
lamavou plochu dopada pod thlem

I, = arcsin (Ql + sin U1> : (3.5)
Ry
kde R; je polomér kiivosti prvni lamavé plochy a U; = 0 sklon dopadajiciho
paprsku vici optické ose. Na rozhrani se paprsek lame podle Snellova zakona,
takze pro thel lomu /] plati

, . /mnysinly
I} = arcsin | ———— | ,

no

(3.6)

kde n; je index lomu vzduchu a nsy index lomu skla, ze kterého je vyrobena
¢ocka. Sklon paprsku vici optické ose se lomem zméni na

a vzdalenost paprsku od priisec¢iku optické osy s prvni lamavou plochou je rovna

cos U] + cos I}

) 3.8
1cosU1~|—Cos11 (3.8)

Q=Q
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Paprsek déle putuje k druhému rozhrani. Jeho kolméa vzdalenost od priiseciku
optické osy s druhou lamavou plochou je

Q2= Q) +tsinlyj, (3.9)

kde ¢ je tloustka cocky (vzdalenost prusecikii optické osy s kazdou z ldmavych
ploch). Sklon paprsku viéi optické ose je roven U; = U] a thel dopadu na
druhou ldamavou plochu je tedy roven

I, = arcsin <Qz + sin U2> : (3.10)
Ry

kde R, je polomér kiivosti druhé lamavé plochy. Pro lom na rozhrani opét plati
Snelltiv zakon

in I
I, = arcsin <W> (3.11)
n
a sklon paprsku viici optické ose po druhém lomu se zméni na

Kolma vzdalenost priseciku optické osy s druhym rozhranim od paprsku pro-
slého cockou je dana vztahem

cos Uy + cos I

cosU +cos Iy

Qs = Q2 (3.13)
Vzdalenost y paprsku od optické osy v libovolné vzdalenosti d lze snadno urcit
pomoci vztahu

y = QycosUsy + dtan U, . (3.14)

Nasledné byla v kazdém plosném elementu piislusné roviny kolmé na op-
tickou osu zjisténa intenzita laserového zareni jako soucet pfispévki jednotli-
vych paprskti jdoucich touto ploskou. Dale byla spocitana relativni intenzita
fluorescence v daném bodé jako druha mocnina intenzity laseru a intenzita flu-
orescence byla nasledné zintegrovana pies celou rovinu kolmou k optické ose.

Predpokladané rozlozeni intenzity fluorescen¢niho zafeni v zavislosti na
vzdalenosti od cocky bylo modelovano pomoci skriptu jazyka Python. Vzhle-
dem k tomu, Ze byla pouzita ploskovypukla ¢ocka, bylo by mozné vypocet chodu
paprsku zjednodusit. Ale protoze samotny vypocet chodu paprski neni tak na-
rofny na vypocetni vykon jako nasledné modelovani fluorescence, byl skript
ponechan v ptvodni podobé, pouze nekonecny polomér druhého rozhrani R,
byl nahrazen nulovou ktivosti c,.
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import math

# Analyticke modelovani chodu paprsku cockou
R1 = 0.160445 # Polomer krivosti 1. rozhrani
c2 = 0 # Krivost 2. rozhrani (1/R2)

t = 0.0035 # Tloustka cocky

nl = 1.0 # Index lomu vzduchu
n2 = 1.4584 # Indexz lomu skla
Ul = 0 # Swvazek rTovnobezny s optickou osou

n = 20000000 # Pocet modelowvanych paprsku
pole = [() for i in range(n)]
for i in range(mn):
Q1 = 0.003*i/n # Vzdalenost paprsku od opticke osy (polomer svazku 3 mm)
# Lom ma 1. rozhrant
I1 = math.asin(Q1/R1 + math.sin(U1))
Ilp = math.asin(nl*math.sin(I1)/n2)
Ulp = U1-I1 + Iip
Qip = Q1 * (math.cos(Ulp) + math.cos(Ilp)) / (math.cos(Ul) + math.cos(I1))
# Cesta k 2. rozhrani
Q2 = Qilp + t*math.sin(Ulp)
U2 = Ulp
# Lom na 2. rozhrani
I2 = math.asin(Q2*c2 + math.sin(U2))
I2p = math.asin(n2*math.sin(I2)/n1)
U2p = U2 - I2 + I2p
Q2p = Q2 * (math.cos(U2p) + math.cos(I2p)) / (math.cos(U2) + math.cos(I2))
pole[i] = (U2p, Q2p) # Ulozeni wvypocitanych hodnot
# Numericky modelovana fluorescence
gauss = [math.exp(-(2.0%i/n*1000) **2) for i in range(n/1000)] # Gaussovsky
profal
m = 500 # Pocet kroku pro vzdalenost od cocky
k = 15000000 # Pocet modelovanych elementu na jednotkovou wvzdalenost od
opticke osy
for j in range(m):
d = 0.346 + 0.003xj/m # Vzdalenost od cocky
p = [0 for i in range (15000)]
for i in range(n):
y = pole[i][1]*math.cos(pole[i][0]) + d*math.tan(pole[i][0]) #
vzdalenost paprsku od opticke osy
plint (abs (k*y))] += i*gauss[i/1000] # Celkova intenzita zareni v
elementu se vzdalenosti y od opticke osy (prispevek od kazdeho
paprsku umerny jeho puvodni vzdalenosti od opticke osy + zapocteni
gaussovskeho profilu)
lif = sum((2*math.pi/(i+0.5)*(p[i])**2) for i in range (15000)) # Intenzita
TALIF
print d, 1if # Vypsani spocitane dintenzity TALIF pro danou vzdalenost od
cocky

Celkem byla provedena ¢tvefice modelti, a to pro prumér svazku 6 a 10 mm
a pro kazdy z nich pak jak pro plochy, tak i pro gaussovsky profil svazku. Gaus-
sovsky profil byl zvolen tak, aby jeho $ifka pti poloviéni vysce (full width at half
mazimum — FWHM) byla rovna 49 % priméru uvazovaného kruhového vytezu;
na jeho okraji tedy intenzita dosahuje 13,5 % svého maxima a uvnit¥ uvazova-
ného vytezu lezi 96,3 % vykonu laserového svazku. Modelovany profil intenzity
TALIF (integrované pies cely profil svazku) jako zévislosti na vzdalenosti od
cocky je zobrazen v grafu na obrazku 3.11.
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Obrazek 3.11: Modelovana zavislost intenzity TALIF na vzdalenosti od ¢ocky
pro rizné profily laserového svazku.

Podle tohoto jednoduchého modelu by oblast s fluorescenci méla mit délku
pouze 0,1-0,2 mm. To odpovida i faktu, ze posunuti ohniska pro paprsky jdouci
5mm od optické osy je 79 um a pro ty vzdalené 3 mm dokonce pouze 28 ym a
sitka svazku v ohnisku tedy dosahuje pouze 2,3 resp. 0,8 um. Pokud by tedy sfé-
ricka vada Cocky byla jedinym vlivem na vysledny profil intenzity fluorescence,
musela by byt zaznamenana pouze jako velmi jasny bod (jeden pixel na kamete
odpovidal pfiblizné 0,17 mm).

3.3.2 VlInovy model

Dalsi vliv, ktery se zde vSak mize projevit, je vilnova povaha laserového zafeni.
Svételny svazek konecného primeéru se chova podobné, jako by prochazely ne-
kone¢né rovinné vinoplochy kruhovou clonou, a po zfokusovani byt i ide4lni
¢ockou vytvori v ohnisku Airyho disk, pro jehoz primeér D plati
Af

D=122—, 3.15
kde A je vlnova délka laseru, Dy priumér rovnobézného laserového svazku a f
ohniskova vzdalenost cocky. Pro vlnovou délku 205nm a ohniskovou vzdale-
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nost 347,6 mm vychéazi hodnoty 17,3 um pro svazek priméru 5mm, 29,0 pm
pro prumér svazku 3mm a 43,5 um pro primér 2mm (Pro jednoduchost je
predpokladéno ploché rozlozeni intenzity v laserovém svazku). Tento efekt mé
tedy i pro takto kratkou vinovou délku podstatné vétsi vliv nez sféricka vada
¢ocky.

7 tohoto dtivodu byl ptivodni paprskovy model modifikovan. Kazdy bod na
druhé lamavé ploSe je uvazovan jako zdroj vinéni s posuvem faze odpovidajicim
prichodu paprsku ¢ockou. Pro vypocet bylo nutné urcit souradnice obou lom.
Pro prvni z nich plati

o= @1 (3.16)
21 = —t+Ry-(1—cosly) (3.17)
a pro druhy pak
Yo = R2 : Sil’l([g - U{) (318)
29 = Re-(1—cos(ly—Uy)), (3.19)

coz je pro Ry = oo nutné modifikovat na

Yo = y1— 2 -tanUj (3.20)
2 = 0. (3.21)

Celkova opticka draha daného paprsku po priichodu ¢ockou je rovna

A= niz1 + nQ\/(ZQ — 21)2 + (yz — y1)2 . (322)

Faze zareni odpovidajici danému paprsku je v libovolném bodé ve vzdale-
nosti d od druhé lamavé plochy a y od optické osy dana vztahem

2 (nyr + A)
-
kde r je vzdalenost od takto uvazovaného zdroje vinéni na druhé lamavé plose
cocky.

Protoze je ohniskova vzdalenost cocky mnohem vétsi nez prameér lasero-
vého svazku a vinoplochy odpovidajici jednotlivym paprskiim jsou témér rov-
nobézné, staci o svétle uvazovat jako o skalarni komplexni viné, pro jejiz redlnou
a imaginarni slozku plati

(3.23)

d

a, = Aﬁcosgp (3.24)
d

a = Aﬁsmgo, (3.25)
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kde A je amplituda imérna odmocniné z intenzity uvazovaného paprsku.

Viny vychézejici z celé plochy cocky spolu interferuji a intenzitu zafeni
v daném bodé lze urcit jako kvadrat absolutni hodnoty souc¢tu prispévki jed-
notlivych vin. Pfedpokladané fluorescence (TALIF) je opét timérna kvadratu
této intenzity.

Model rozsiteny o zapocitani vilnovych vlastnosti laserového zafeni byl opét
simulovan pomoci pythonovského skriptu.

import math, Image

# Analyticke modelovani chodu paprsku cockou
R1 = 0.160445 # Polomer krivosti 1. rozhrani
c2 = 0 # Krivost 2. rozhrani (1/R2)

t = 0.0035 # Tloustka cocky

nl = 1.0 # Index lomu vzduchu
n2 = 1.4584 # Indez lomu skla
Ul = 0 # Svazek Tovnobezny s optickou osou

n = 100 # Pocet modelovanych paprsku
o = 360 # Pocet uhlovych elementu
lamb = 205E-9 # Vinova delka
pole = [[() for j in range(o)] for i in range(mn)]
for i in range(n):
Q1 = 0.002*i/n # Vzdalenost paprsku od opticke osy
# Lom ma 1. rozhrant
I1 = math.asin(Q1/R1 + math.sin(U1))
yi1 Q1 # y-ova souradnice 1. lomu
z1 -t+R1*x(1-math.cos(I1)) # z-ova souradnice 1. lomu
Ilp = math.asin(nl*math.sin(I1)/n2)
Ulp = U1-I1 + Iilp
Qip = Q1 * (math.cos(Ulp) + math.cos(Ilp)) / (math.cos(Ul) + math.cos(I1))
# Cesta k 2. rozhrani
Q2 = Qlp + t*math.sin(Ulp)
U2 = Ulp
# Lom na 2. rozhrani
I2 = math.asin(Q2*c2 + math.sin(U2))

# Y2 = R2#%math.sin(I2-Ulp) # y-ova souradnice 2. lomu

# 22 = R2*(1-math.cos(I2-Ulp)) # z-ova souradnice 2. lomu
y2 = yl-zl*math.tan(Ulp) # y-ova souradnice 2. lomu pro R2 = nekomecno
z2 = 0 # z-ova souradnice 2. lomu pro R2 = nekonecno

delta = nl*zl + n2*math.sqrt ((z2-z1)**2+(y2-y1)*x2) # Opticka draha
gauss = math.exp(-(2.0%i/n)*%*2) # Gaussovsky profil
for j in range(o):
psi = 2*math.pixj/o
pole[i]l[j] = (y2*math.sin(psi), y2*math.cos(psi), z2, delta, math.sqrt
(i*gauss/2)) # Ulozeni wypocitanych hodnot (z, y, z, fazovy posun,
amplituda)
# Numericky modelovana fluorescence
p = 500 # Pocet kroku pro vzdalenost od opticke osy
m = 200 # Pocet kroku pro vzdalenost od cocky
img = Image.new("I", (m, p))
intenzita = [0 for k in range(p)]
for h in range(m):
d = 0.3 + 0.1xh/m # Vzdalenost od cocky
for k in range(p):
y = 0.0002%k/p # Vzdalenost od opticke osy
ar = 0
ai = 0

78



Teoreticky model

for i in range(mn):
for j in range(o):

r2 = pole[i]l[jl[0]**2+(y-pole[iJ[jI[1])**2+(d-polel[i][jI[2])
**2 # Kvadrat wvzdalenosti

phi = 2*math.pi*(nl*math.sqrt(r2)+polel[i]l[j]1[3])/lamb # Faze
viny

ar += pole[i][jl[4]*math.cos(phi)/r2 # Realna slozka vlny

ai += pole[i][jl[4]*math.sin(phi)/r2 # Imaginarni slozka vlny

intenzital[k] = d**2*(ar**x2 + aix*2) # Intenzita zareni v danem bode
img.putpixel ((h, k), intenzital[k]/100000) # Zapsani intenzity do
obrazu

print d, sum([intenzital[k]*k for k in range(1l, p)] + [intenzita[0]/8]),
sum([intenzita[k]**2*xk for k in range(l, p)] + [intenzita[0]*x*2/8]) #
Vypsani celkoveho wvykonu (mel by byt konstantni) a intenzity TALIF pro
danou vzdalenost od cocky
img.save("wavetrace2_4.tif", "TIFF") # Ulozeni obrazu

Protoze bylo mozno provadét vypocet pouze pro koneéné mnozstvi bodi,
zatimco se zareni Sifi do vSech smérti, byl kromé predpokladané intenzity flu-
orescence pocitan také celkovy vykon laseru v uvazovaném kruhovém vytezu
a bylo hlidano, aby byl pro vsechny uvazované vzdalenosti od ¢ocky pfiblizné
konstantni. Pro lepsi ilustraci tvaru laserového svazku byl vedlejSim vystupem
také obraz s rozlozenim intenzity laserového zatreni v roviné, jiz prochazi opticka

osa (obrazky 3.12-3.15).

Obrazek 3.12: Grafické znazornéni modelovaného priitbéhu laserového svazku
v zavislosti na vzdalenosti od ¢ocky pro Gaussuv profil priméru 2,4 mm. Osy
jsou uvedeny v milimetrech, svisla osa je oproti vodorovné 100x roztazena.

Jak by vypadalo pro tyto pripady rozlozeni fluorescen¢niho signalu pro
riizné profily laserového svazku, je zobrazeno na obrazcich 3.16 a 3.17.

U plochého profilu jsou patrné interferen¢ni maxima a minima zptisobena
vlivem ostré hranice svazku (obrazky 3.13 a 3.15). Naproti tomu gaussovsky
profil s neostrou hranici svazku tento jev nezpiisoboval. Vliv interferenc¢nich
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Obrazek 3.13: Grafické znézornéni modelovaného pribéhu laserového svazku
v zavislosti na vzdalenosti od ¢ocky pro plochy profil priméru 2,4 mm. Osy
jsou uvedeny v milimetrech, svisla osa je oproti vodorovné 100x roztazena.

Obrazek 3.14: Grafické znézornéni modelovaného pribéhu laserového svazku
v zavislosti na vzdalenosti od ¢ocky pro Gausstuv profil priméru 3,1 mm. Osy
jsou uvedeny v milimetrech, svisla osa je oproti vodorovné 100x roztazena.
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Obrazek 3.15: Grafické znazornéni modelovaného priitbéhu laserového svazku
v zavislosti na vzdalenosti od ¢oc¢ky pro plochy profil priméru 3,1 mm. Osy
jsou uvedeny v milimetrech, svisla osa je oproti vodorovné 100x roztazena.
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Obrazek 3.16: Modelovana zavislost intenzity TALIF na vzdalenosti od ¢ocky
pro rizné priméry gaussovského profilu laserového svazku.
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Obrazek 3.17: Modelovana zavislost intenzity TALIF na vzdalenosti od ¢ocky
pro rtzné priméry plochého profilu laserového svazku.

minim a maxim se vSak v modelovaném prubéhu intenzity fluorescence nepro-
jevil, a tak jedinym podstatnym rozdilem mezi obéma modelovanymi profily
byl osttejsi priubéh v pfipadé gaussovského profilu svazku (obrazek 3.18).

Samotny vliv vlnové podstaty laserového zareni mé tedy dopad na délku
oblasti s fluorescenci takovy, Ze ta s klesajicim primeérem laserového svazku
roste, a to pfiblizné neptimo timérné kvadratu priméru. Pro gaussovsky profil
laserového svazku priméru 3mm je délka fluorescenéni oblasti (bréano jako
FWHM) rovna 24 mm, pro plochy profil 16 mm.

Teoreticky model ukazal, Ze vlnovd povaha laserového zafeni (i pfes jeho
kratkou vlnovou délku) bude mit na vysledné rozlozeni fluorescence o mnoho
vétsi vliv, nez sféricka vada pouzité cocky.
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Obrazek 3.18: Rozdil mezi modelovanymi pribéhy fluorescence u gaussovského
a plochého profilu laserového svazku. Oba dva jsou normovany tak, aby jejich
primérnd hodnota v intervalu 300-400 mm byla rovna jedné.
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3.4 Experiment

Obrazek 3.19: Fotografie aparatury pii probihajicim mérfeni. V pravé casti je
patrna namodrala fluorescence listu papiru pouzitého jako clonka.

3.4.1 Meéreni intenzity TALIF v zavislosti na vinové délce
laseru

Pro vznik fluorescence bylo nejdiive tfeba najit optimalni vlnovou délku la-
seru. Proto byl proveden orientacni sken nejdiive v Sir§im okoli 205nm a po
detekci fluorescence byl rozsah skenovanych vlnovych délek zuzen na 205,073—
205,087 nm (barvivovy laser ve skute¢nosti skenuje od vyssi vinové délky k nizsi,
tedy od 615,26 k 615,22nm). Aby byla jistota zachyceni fluorescen¢niho sig-
nalu, byla zvolena integra¢ni doba 2 us a na ¢ipu CCD bylo akumulovano 1000
snimki. Rozsah vlnovych délek byl rozdélen na 20 krokt (po 2/3pm). V dobé ex-
perimentu nepracovalo spravné métreni vinové délky pomoci vinoméru LLOCK
a ta tedy mize byt oproti skutecnosti v fadu pikometri posunuta. Co je ale
z méfeni patrné, je sitka a profil absorpéni ¢ary vodiku, tedy oblasti vinovych
délek, ve které probiha fluorescence. Protoze v tomto piipadé davalo odecteni
temného snimku zaporné hodnoty a nebylo tedy mozné piimo stanovit abso-
lutni vysku absorpcéni ¢ary, byl pro snazsi vyhodnocovani naméfenymi daty
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proloZen gaussovsky profil (obrazek 3.20). Pomoci néj byla stanovena $ifka ab-
sorpéni ¢ary vodiku (FWHM), ktera byla rovna poloviné z naméfenych 6,6 pm
(jednalo se o absorpci dvojice fotoni), tedy 3,3 pm. Spektralni $ifka ¢ary la-
seru je v okoli 205 nm rovna 0,25 pm a nema tedy na toto méfeni velky vliv.
Namérena absorpcéni ¢ara ve skutecnosti nema presné gaussovsky profil, ale
u dolniho kraje vlnovych délek je strméjsi nez u horniho. Toto je zptisobeno
poklesem intenzity laseru pti pfechodu od delsich po kratsi vlnové délky a neni
tedy zfejmé vlastnosti samotné absorpcéni ¢ary. Je-li zanedbana prirozena sirka
spektralni cary, podili se na jejim rozsiteni zejména Dopplertiv jev zplisobeny
neusporadanym pohybem atomt a déle srazky atomi zptisobujici tzv. tlakové
rozsifeni. Pokud by bylo brano v potaz pouze dopplerovské rozsireni absorp¢ni
cary, odpovidala by nameérend Sifka teploté atomi vodiku

AN? mc?
T==—] ——— =2036K. 2
( 2\ ) 2In2 - kp 036 (3.26)

Takto vysoka teplota je vSak v dohasinajicim plazmatu velmi nepravdépodobné
a ostatni vlivy rozsiteni ¢ary tedy nelze zanedbat.
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Obrazek 3.20: Zavislost intenzity TALIF na vlnové délce laseru.
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3.4.2 Meéreni intenzity TALIF v zavislosti na case

Pro omezeni Sumu z méfeni (zptsobeného ptilis dlouhou integra¢ni dobou) bylo
tfeba najit, v jakém casovém okamziku k fluorescenci dochéazi a jakou dobu trva.
Proto byla zafixovana vinova délka laseru na 205,0777 nm (resp. vinova délka
barvivového laseru na 615,233 nm) a doba expozice byla postupné zkracovana,
az na konec¢nych 5ns. Takto byl prochazen interval zpozdéni 650—680 ns vuci
signélu z vystupu laseru (synchronizovaného s Q-spinédnim) v krocich po 2,5 ns.
Data byla vynesena do grafu na obrazku 3.21. Postupny nartist intenzity flu-
orescence béhem prvnich 7,5ns odpovida (s ohledem na pétinanosekundovou
dobu expozice) délce laserového pulsu — 7-9 ns.
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Obrazek 3.21: Zavislost intenzity TALIF na case.

Protoze pohasinani fluorescence mélo velmi presné exponencialni pribéh,
bylo mozno fitem snadno stanovit stfedni dobu zivota excitovanych vodikovych
atomi. ProloZena exponenciala méla tvar

I(t) = 6,9636 - 105 . ¢~ 019717 (3.27)

a stfedni doba Zivota (definovana jako ¢as, za ktery klesne pocet ¢astic e-krat)
je tedy rovna 1/0,19717 = 5,07 ns, coz je pfiblizné dvakrat méné, nez stfedni
radiacni doba na ¢are Ha, a na zhaseni se tedy s jistotou podili i jiné procesy,
zejména srazky.
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3.4.3 Meéreni intenzity TALIF v zavislosti na energii la-
seru

Dale bylo tfeba ovéfit, zda u TALIF nedochazi k saturaci, a zda je tedy intenzita
fluorescence imérna kvadratu energie (resp. hustoty energie) budiciho lasero-
vého svazku. Proto byla naméfena série snimkt pfi regulovani vykonu laseru
od jeho maximalnich hodnot az po malé hodnoty, pfi nichz nebyla fluorescence
méfitelna.

Doba expozice byla zvolena tak, aby zahrnovala cely ¢asovy vyvoj, a byl
vzdy pocitan primeér z péti snimki. Energie laserovych pulsii, méfrena po pri-
chodu trubici s plazmatem, byla regulovana v sedmnécti krocich v rozmezi
10-89 uJ. Pro urceni intenzity ze snimkt byl vzdy vybran dostatecné Siroky
pas podél laserové stopy a v ném byly sec¢teny hodnoty vSech obrazovych bodl
kromé téch, o kterych bylo pomoci temnych snimkii prokazano, ze maji velkou
nachylnost k sumu.
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Obrazek 3.22: Zavislost intenzity TALIF na energii laserovych pulsi.

Graf zavislosti intenzity TALIF na energii laserovych pulst je na obrazku
3.22. Hodnotami v rozmezi energie 10-80 J byla prolozena kvadraticka za-
vislost a je vidét, Zze se od ni namérenad data priliS neodchyluji. Nejvyssi dveé
nameérené hodnoty jiz tento trend pfilis nenésleduji a méfenad fluorescence je
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slabsi, nez by odpovidalo predpokladu. Tento jev mohl byt zptisoben faktem, ze
pii méreni nebylo snadné dlouhodobé udrzet laser na plném vykonu, ale nelze
vylou¢it ani vliv pripadné saturace. Proto byl proveden rozbor profilu intenzity
fluorescence podél laserového svazku.
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Obrazek 3.23: Intenzita namétené fluorescence jako funkce vodorovné sourad-
nice.

Grafy intenzity nameéfené fluorescence jako funkce vodorovné souradnice
pro nékolik vybranych energii laserovych pulsti jsou na obrazku 3.23. Z grafu je
patrné, ze délka oblasti s fluorescenci je v fadu desitek milimetri, tedy takova,
které fadové odpovidal teoreticky model po zahrnuti vinovych vlivii laserového
svetla. Dalsi, ¢eho si lze vS§imnout, je, Ze naméfené zavislosti pro dva nejvyssi
vykony se nelisi svou vyskou, ale pouze sitkou profilu, a vypada to tedy, ze pro
nejvyssi intenzitu jiz dochazelo k saturaci.

Pro ptehlednost byly do grafu vyneseny tytéz zavislosti, ovsem tentokrat
normované tak, aby integral pod kfivkou byl u vSech shodny (obrazek 3.24).
Zde uz je jasné vidét, ze s rostouci energii laseru roste sitka a naopak klesa
vyska takto normovanych fluorescenc¢nich profili.

Pro tfi vybrané energie pulsti byla namérena data prolozena vysledky teo-
retického modelu z kapitoly 3.3. Z grafu na obrazku 3.25 plyne, Ze namérend
data priblizné odpovidaji modelované fluorescenci pro plochy laserovy svazek
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Obréazek 3.24: Normovana intenzita namérené fluorescence jako funkce vodo-
rovné soutradnice.

prameéru 2,4 mm. Protoze ale vyrobce udava, ze by meél mit svazek laseru gaus-
sovsky profil, byl daty proloZzen i tento pripad, ale korelace s méfenim je zde
o poznani horsi. Teoreticky model nebral v ivahu dalsi vlivy na vysledny tvar
svazku, jako napiiklad ndhodnou kfivost lamavych ploch ¢ocky a kfemenného
okénka nebo drobné zmény indexu lomu okolniho vzduchu i plynu v aparature
vlivem rozdili teplot. I pfesto je podoba naméfenych a modelovanych dat velmi
dobra.

Zda pri méfeni skutecné dochazelo k saturaci, bude tfeba v budoucnosti
podrobit dalsimu zkoumaéani. Divodem pro vznik saturace mohlo byt snizeni
koncentrace atomu vodiku v zakladnim stavu v oblasti nejvyssi intenzity lase-
rového zafeni a dale jevy popsané v podkapitole 3.1.3. Mohlo se tedy jednat
o fotoionizaci excitovanych atomii vodiku, ke které dochézi absorpci tretiho fo-
tonu laserového zafeni (REMPI). Také vSak mohlo jit o zesilenou stimulovanou
emisi ve sméru laserového zafeni — TALISE (podél laserového svazku je nej-
vyssi koncentrace excitovanych vodikovych atomi a vznik stimulované emise je
zde nejpravdépodobnéjsi), kterou kamera umisténé kolmo k laserovému svazku
nedokaze zachytit. Naopak mtize laser fotodisociaci uméle zvysovat koncentraci
méfenych castic. Kromé popisovanych jevii vedoucich k saturaci vsak mtize byt
divodem k pozorovanym zménam také drobna odchylka geometrie laserového
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Obrazek 3.25: Modelované zavislosti prolozené normovanymi naméfenymi daty.

svazku pri zméné vykonu laseru.

3.5 Shrnuti vysledkt méreni TALIF

Podatilo se namétit dvoufotonovou fluorescenci (TALIF) vodiku, ktery patii
mezi prvky s nejvyssi excitaéni energii (pies 12eV). Diky tomu se ukazala tato
metoda jako vhodna pro dalsi vyuziti pfi méfeni koncentraci lehkych castic
v zékladnim stavu, a to nejen kvalitativni, ale pfi pouziti vhodné kalibrace
také kvantitativni. V pribéhu méfeni se Be. Janu Voracovi podafilo zmérit
téz fluorescenci dusiku, coz byl také plyn, ktery byl v této prici (ve smési
s vodikem) zkoumdn, a toto méFeni popisuje ve své diplomové praci.

Za daného tlaku (30 Pa) byla stfedni doba Zivota excitovaného stavu pfi-
blizné 5,1 ns a spektralni sitka absorp¢niho prechodu pouzitého k excitaci 6,6 pm.
Prostorové rozlozeni fluorescence se podaftilo dobie popsat modelem, ktery bere
v potaz vlnovou povahu laserového zareni.

90



Kapitola 4
Z.Aavér

V ramci této prace byla nejdiive pomoci ¢tverice metod provedena diagnostika
vysokofrekvenéniho kapacitné vazaného nizkotlakého vyboje ve vodiku a jeho
smeési s dusikem.

Opticka diagnostika ¢asového vyvoje vodikového vyboje pomoci ICCD ka-
mery zviditelnila déje, které v prubéhu kazdé periody probihaji. Nejdiive jsou
z blizkosti horni elektrody vlivem jejiho zadporného potencidlu rychlosti radu
milionfi ms™! vypuzeny elektrony, které zptisobuji srazkami excitaci vodikovych
atomil. Pti poklesu zaporného potencidlu vznikne u elektrody oblast kladného
naboje, kterd urychli elektrony opacnym smérem, coz opét vede k excitaci.
Kromé toho je zejména pii vyssich tlacich patrny vliv gama procest. Pri zvy-
sovani tlaku je viditelny pfechod od globalniho k lokalnimu chovani vyboje
zpusobeny kratsi volnou drahou elektronti.

Méreni charakteristik jednoduchou Langmuirovou sondou prokazalo vliv
primési dusiku do vodikového plazmatu na veli¢iny, jako je potencidl plazmatu,
plovouci potencial, koncentrace elektront a jejich stfedni energie. Za tlaka 4,5 a
10 Pa byl pozorovan nartst koncentrace elektronti na tukor jejich stfedni energie,
pii tlaku 34 Pa mélo pfidani malého mnozstvi dusiku opac¢ny vliv. Koncentrace
volnych elektront rostla také s tlakem uvniti reaktoru, a to opét na tkor jejich
stfedni energie.

Hmotnostni spektroskopie neutralnich ¢astic a kladnych iontt ukazala, které
¢astice jsou v plazmatu dominantni (z iont to byly predevsim Hi, NoHT,
NH} a pfi vyssim podilu dusiku také N3 ). Ze zmén v relativnich koncentracich
méfenych iontd pii pridavani dusiku do vyboje bylo mozné odhadnout, jaké
v plazmatu probihaji chemické reakce a jak jsou ovlivnény zastoupenim obou
plynii.

7 emisnich spekter nameéfenych optickym spektrometrem, resp. ze vza-
jemného pomeéru car jak atomérniho vodiku (Balmerova série), tak i molekul
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H, (Fulcherovy piechody) mohly byt urceny dalsi veli¢iny popisujici chovani
plazmatu. Pocitana byla vibra¢ni a rotacni teplota molekul Hs, teplota na-
buzeni vodikovych atomt a stupen disociace vodiku. I v tomto pripadé byl
zkouman vliv pripousténi dusiku do vodikového vyboje a zavislost na tlaku
v reaktoru. Piidany dusik zpiisobuje pokles vibra¢ni a nartst rotacni teploty
molekul Hs, teploty nabuzeni vodikovych atomt i stupné disociace vodiku. Zvy-
Sovani tlaku zptsobuje rust rotac¢ni teploty a pokles teploty nabuzeni i stupné
disociace.

Hlavnim tématem této prace vsak byla laserem buzena fluorescence plazmatu.
Jde o metodu, kterd umoznuje neinvazivnim zptsobem métit mimo jiné koncen-
trace radikaltl nebo c¢astic metastabilnim stavu. Konkrétné se podafilo namérit
fluorescenci vodikovych atomu excitovanych absorpci dvojice fotont (TALIF)
o vlnové délce 205,08 nm. Fluorescenc¢ni zareni na ¢are Ha bylo snimano kolmo
na laserovy svazek ICCD kamerou.

Preladovanim vinové délky laseru bylo mozné urcit Sifku a tvar absorpéni
spektralni ¢ary vodiku. Nameérena sitka ¢ary byla priblizné 3,3 pm. Pfiblizny
tvar absorp¢ni ¢ary odpovidal Gaussovu profilu, avsak projevil se zde zfejmé
pokles intenzity laseru pii pieladovani smérem ke kratsim vlnovym délkam.

Déle byl sniman casovy vyvoj fluorescence. Ten ukazal, ze pokles intenzity
fluorescen¢niho zareni je v ¢ase dan exponencialni zavislosti. Z ni byla urcena
stfedni doba zivota excitovanych castic, ktera byla rovna 5,07 ns. Toto je pri-
blizné dvakrat méné, nez je udavano pro stfedni radiacni dobu na c¢afe Ha, a
tedy se na depopulaci excitovaného stavu vyznamné podilely i dalsi procesy.

Poslednim méfenim bylo zjisfovani zavislosti intenzity fluorescenéniho zéa-
feni na vykonu laseru. Predpoklddana kvadraticka zavislost byla velmi dobte
splnéna pti nizsich vykonech, avsak vysledky z méfeni pfi maximalnim vykonu
laseru ukéazaly maly pokles oproti predpokladané trovni. Nasledné byl podrob-
néji zkouman profil fluorescencni stopy pfi jednotlivych vykonech laseru a také
ten prokédzal mirny pokles intenzity v oblasti nejuzsiho profilu fokusovaného
laserového svazku pii vyssich vykonech laseru. Métfeni bylo také porovnavano
s teoretickymi modely. O tom, zda jde opravdu o saturaci zptisobenou jevy,
jako je REMPI nebo TALISE, nebo jde pouze o zménu profilu stopy laseru,
ovsem rozhodne az budouci méreni.
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