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Schema di assorbimento risonante; un’onda polarizzata P incide non per-
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il pre-plasma e genera elettroni caldi; in (c) gli elettroni caldi raggiungo-
no la superficie opposta e formano una nuvola elettronica dell’ordine della
lunghezza di Debye; in (d) I'impulso & esaurito e il target si rompe per esplo-
sione Coulombiana, mentre gli ioni vengono accelerati lungo la normale al
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Energia massima di protoni in funzione dell’irradianza per diversi sistemi
laser. Sono rappresentati due trend: per i sistemi con durata di impulso
lunga (300-1000 fs) ’andamento segue la radice dell’irradianza, mentre per
i sistemi con durata breve (30-60 fs) ¢ evidenziato un andamento lineare.
DaBorghesiet al. [13]. . . . . . . . . . ... ..
Potenziale e campo elettrico in funzione della coordinata x, ottenuti con
irradianza I\? = 6.9 - 10°W/em?um? ed energia di impulso E; = 0.2 J
(linea blu) ; 0.5 J (linea rossa); 1.5 J (linea verde) ; 2.5 J (linea nera). Le
curve sono state ottenute con il modello quasi-statico a elettroni intrappolati
di Passoni et al. [15], con il quale si ottiene un potenziale va a 0 in una
distanza finita. Da Cialfi [16] . . . . . . .. .. ... ... ... .......
E’ mostrato lo spettro dei protoni accelerati, ottenuti da Snavely et al. [§]
con i seguenti parametri laser: I\?> = 2-10%° W/em?um?, E;, = 423 J,
7, = 500 fs. Allo spettro sperimentale ¢ sovrapposto lo spettro analitico
ottenuto con il modello quasi-statico a elettroni intrappolati di Passoni et al.
[15]. o o e
Sono mostrate le energie massime dei protoni accelerati in funzione della
potenza per diversi laboratori. T dati sono stati raccolti da alcuni scan di
intensita, ottenuti mantenendo costante la durata di impulso e variando
I’energia, nei seguenti laboratori con i relativi bersagli: Trident 15 um Al
[17], Ral Vulcan 10 pm Al [18], Luli 20 pm AL [19]. . . . . . . . . .. .. ..
Sono mostrate le energie massime dei protoni accelerati in funzione della
potenza per diversi laboratori. I dati sono stati raccolti da alcuni scan di
intensita, ottenuti mantenendo costante la durata di impulso e variando
Ienergia, nei seguenti laboratori con i relativi bersagli: Saclay 1.5 pm Al
[20], JAEA 0.8 pm Al [21], Lund Al [22], Astra Gemini 2 pum Al [23][24],
Draco 3 wm Ti [25] 5 wm Al [26], Pulser I 0.05 pm polimero [27], CoReLs
0.75 A1[28] 0.7 Mylar [29].. . . . . . o o
Energia massima di protoni accelerati in funzione dello spessore del target di
alluminio. Sono distinti i casi di alto contrasto (HC) e basso contrasto (LC);
sono anche mostrati i dati dei protoni emessi indietro (BWD). I parametri
del laser sono: 65 fs di durata, 0.5 — 1-10* W/em? di intensita, 45° di
incidenza e polarizzazione P. Da Ceccotti et al. [30]. . . . . ... ... ...
In (1) é mostrato il principio di funzionamento di un bersaglio con super-
ficie modulata. In (2) sono mostrati i film radiocromici (RCF) di protoni
accelerati da un bersaglio di 18 um di Al a intensita di 101 W/em? (a-b-c),
e i risultati di simulazioni con codici Particle In Cell (PIC) 3D con gli stessi

parametri (d-e-f). Da Cowanetal. [31]. . . . ... ... ... ........
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In (1) & mostrata 'immagine della rear surface microstrutturata; i punti
di PMMA hanno spessore di 0.5 um e dimensioni trasversali di 20x20 pm.
In (2) & mostrato il meccanismo di TNSA per questo particolare bersaglio
microstrutturato: la presenza di "punti" ricchi di idrogeno omogeneizza
il campo accelerante dando luogo a protoni quasi-monoenergetici ad alta
laminaritad. Da Schwoerer et al. [35]. . . . . . ... ... ... ...
In (a) & mostrata I’energia massima dei protoni in funzione del diametro del
target di oro. In (b), per il bersaglio migliore (75 pm), viene rappresentato
il guadagno in energia massima. In (c) sono comparati spettri di protoni di
RMT e di bersagli standard. Da Zeil et al. [37]. . . . . . ... ... ... ..
(a) Apparato sperimentale del Trident. (b) Spettro elettronico simulato per
bersaglio RMT (in nero) e bersaglio con microcono di tipo 1 (piu largo) a
incidenza centrata (in verde) e incidenza con 15 pm di offset (in rosso) e di
tipo 2 (piu stretto) a incidenza centrata (in blu); sono anche mostrate i limiti
dati dallo scaling ponderomotore e da quello di direct laser-light-pressure.
Da Gaillard et al. [38]. . . . . . . . . ..
In (a) é rappresentata l’energia massima dei protoni in funzione dell’inten-
sita per bersaglio standard (in nero) e bersaglio nanostrutturato (in rosso).
In (b) lo spettro energetico dei protoni per bersaglio standard (in nero) e
bersaglio nanostrutturato (in rosso). Da Margarone et al. [29]. . . . .. ..
In (a) é rappresentato lo schema dell’apparato sperimentale di Wagner et al.
[42]. In (b) l’energia massima di protoni normalizzata, in funzione dello
spessore del target. . . . . . .. L L
In (1) é rappresentato lo schema dell’apparato sperimentale dello spin-
coating: (a) una soluzione contenente il soluto da depositare viene depo-
sitato su un disco che viene posto in rotazione (b) e (c), infine il solvente
viene fatto evaporare (d). In (2) & rappresentato lo schema dell’apparato
sperimentale della DC glow discharge sputter deposition; la scarica elettrica
tra anodo e catodo forma un plasma della composizione di anodo e catodo
che veicola la deposizione di particelle energetiche sul substrato. . . . . . . .
Energia massima di protoni in funzione della potenza di impulso, per impulsi
lunghi (300-1000 fs); i valori ottenuti con bersagli avanzati sono rappre-
sentati in blu con una freccia che indica "aumento di energia rispetto al
bersaglio convenzionale. . . . . ... ... o Lo oo
Energia massima di protoni in funzione della potenza di impulso, per impulsi
brevi (30-50 fs); i valori ottenuti con bersagli avanzati sono rappresentati
in blu con una freccia che indica I’aumento di energia rispetto al bersaglio

convenzionale. . . . . . . .. e e e e e e e e e e e
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In (a) & mostrato lo spettro energetico degli ioni C* (linee continue) e di
protoni (linee tratteggiate) ottenuti con fogli DLC combinati con Carbon
Nanotube Foam (CNF) di diversi spessori, irradiati da impulsi con pola-
rizzazione circolare. In (b) é mostrato lo spettro energetico degli ioni C*
sotto le condizioni migliori, per polarizzazione circolare (in rosso) e lineare
(in blu). DaBinetal. [24]. . . .. .. ... ... ... . L L.
In (a) é mostrata I’energia massima di protoni in funzione dell’intensita del
laser per target convenzionali di 0.75 pm di Alluminio (simboli vuoti) e
target multistrato (simboli pieni), per diverse polarizzazioni: S (in blu), P
(in rosso), C (in nero). Da Passoni et al. [28]. In (b) & mostrata 'energia
massima di protoni (sopra) e ioni Carbonio (sotto) in funzione dello spessore
del film di schiuma di Carbonio, con intensita pari a 4-102° W/cm? e diversa
polarizzazione: S in blu, P in rosso, C in nero. Da Prencipe et al. [45]. . . .
Energia massima di protoni in funzione dell’intensita del laser per target
convenzionali di Alluminio (in nero) e target multistrato con 12 pum di schiu-
ma (in rosso), per polarizzazione P. I dati a intensita moderata sono stati
raccolti a Saclay, con substrato spesso 1.5 um e incidenza a 10°, lo scan di
intensita é stato effettuato variando il focal spot; i dati a intensita elevata
sono stati ottenuti al CoReLS, con substrato di 0.75 um e incidenza a 30°,
lo scan di intensita é stato effettuato variando ’energia dell’impulso. Le
diverse condizioni di esperimento spiegano la diversa pendenza delle rette

interpolanti. Da Prencipe [46]. . . . . . .. ... ... ...

Schema dell’apparato sperimentale della tecnica Pulsed Laser Deposition.
Viene mostrata la piuma di ablazione di Tungsteno in diverse condizioni di
pressione di gas ambientale: in vuoto (a) e in Elio a bassa pressione (b) il
film depositato ¢ compatto, mentre in Elio ad alta pressione (c) il film ¢
DOTOSO. « « v v v v i e e e e e e e e e e e e e
Schiume di Carbonio prodotte da PLD nel regime dei ps: (a) immagine
ottenuta con STEM che mostra la tipica formazione di cluster; (b) imma-
gine ottenuta con SEM che mostra la struttura a rete, con magnificazione
inferiore. Da Rode et al. [47]. (c¢) Immagine ottenuta con HR-STEM illu-
strativa di una nanoparticella di Carbonio, depositata in atmosfera di Elio
a 200 Pa. Le dimensioni caratteristiche sono di 20 nm. Da Zani et al. [48].
Spettro ottenuto tramite EDXS di un campione contenente diversi elementi.
E’ visibile la radiazione di Bremmstralung a cui sono sovrapposti i picchi
X caratteristici. Il software riconosce automaticamente, in base all’energia

del picco, I’elemento corrispondente. . . . . . . . . .. .. ... ..
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Immagini SEM, viste dall’alto, di campioni depositati in Elio (riga superio-
re) e in Argon (riga inferiore) a diverse pressioni: (a,d) 30 Pa, (b,e) 100
Pa, (c,f) 500 Pa. . . . . . oo
Immagini SEM, viste da una sezione trasversale, di campioni depositati in
Elio (riga superiore) e in Argon (riga inferiore) a diverse pressioni: (a,d) 30
Pa, (b,e) 100 Pa, (c,f) 500 Pa. . . . . . o . oo i i
Densita media dei film depositati, misurata a pressione di gas in camera:
Elio (quadrati rossi) e Argon (cerchineri). . . . . ... .. ... ... ....
Prima Probability Function for X-ray Production (PFXP) sperimentale mi-
surata per Oro, Rame e Alluminio da Castaing [51]. . . ... ... ... ..
Metodi per misurare lo spessore massico di un film tramite EDXS. a) Emis-
sione di raggi X da un coating con spessore ¢t e da un substrato, a causa di

un fascio di elettroni incidente. b) Emissione di raggi X da un campione di

44

riferimento per il metodo del coating e del substrato. Da Prencipe et al. [50]. 46

Spessore massico di un film sottile di Argento depositato su un substrato di
Oro misurato tramite QCM (in nero) e EDXS (in blu attraverso il metodo
del substrato, in rosso attraverso il metodo del coating), in funzione del
voltaggio di accelerazione. Da Prencipe et al. [50]. . . . ... ... ... ..
Densita delle schiume di carbonio misurate con QCM (simboli pieni) e con il
metodo del substrato (simboli vuoti) in funzione del gas (Elio in blu, Argon
in rosso) della relativa pressione in camera. Da Prencipe et al. [50]. . . . . .
(a) Sequenza di film RCF esposti a un fascio di protoni generato dalla
facility laser PHELIX. Il numero corrisponde all’energia Eg. (b) Curve di
deposizione di dose di protoni di diversa energia in funzione della profondita
(piccodi Bragg). . . . . . . . .o e
(a) Schema di funzionamento di rivelatori a scintillazione. Il fascio di ioni
incide su diversi scintillatori in funzione dell’energia; la luce dei rivelatori
viene filtrata e raccolta da una CCD. (b) Profilo trasversale di un fascio
di protoni, ottenuto con un rivelatore a scintillazione con una finestra a
due energie, generato irraggiando un bersaglio di 100 nm di Alluminio a
intensita ~ 5-10%° W/em? con alto contrasto (> 10%). E’ possibile osservare
che la componente pitl energetica del fascio é caratterizzata da un angolo
di divergenza inferiore. . . . . . . .. L
(a) Apparato sperimentale di uno spettrometro a Parabola Thomson. La
deflessione ¢ effettuata tramite un campo elettrostatico, generato da un
condensatore piano, e magnetostatico, generato da una bobina. Le particelle
deflesse sono rivelate da uno schermo a fosfori e da una CCD. (b) Tipica

immagine CCD di uno spettrometro a Parabola Thomson. . . . . . . .. ..
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Sono mostrate le PFXP di Alluminio (Z=13, riga K, Ec=1.486 keV') ottenu-
te con due modelli semiempirici, di Bastin e di Packwood e Brown (metodo
RE), con CASINO e attraverso il metodo dei traccianti usato per la prima
volta da Castaing [51]; il potenziale di accelerazione ¢ di 10 kV. . . . . . ..
sono mostrati i valori della norma L2 tra le PFXP ottenute con il metodo
RE e con linterpolazione delle simulazioni Montecarlo, la norma é stata
calcolata suddividendo le curve in successioni di 500 valori; gli elementi
analizzati sono Al (Z=13, riga K, Ec=1.486 keV), Cu (Z=29, riga LIII,
Ec=0.94 keV), Ag (Z=47, riga LIII, Ec=2.98 keV), W (Z=T74, riga MV,
Ec=1.8 keV), Au (Z=79, riga MV, Ec=2.1 keV) con i valori di energia
degli elettroni incidenti di 2, 5, 10, 20, 30 keV. Poiché l’energia critica
dell’argento e dell’oro é superiore a 2 keV/, non vengono prodotti raggi X
nel caso di energia degli elettroni di 2 keV e dunque il primo valore é stato
impostouguale a 0. . . . . . ...
Sono mostrate le PFXP ottenute con un campione di Tungsteno (Z=T74,
riga MV, Ec=1.8 keV) con il metodo RE e con CASINO, il potenziale di
accelerazione é paria b kV. . . . . ... Lo oL
Sono mostrate PFXP, simulate con CASINO, di Silicio (in blu), di Silicio
con un film di 100 nm di Tungsteno (in rosso); a quest’ultima ¢ stato
moltiplicato il fattore di backscattering (in verde). Le curve sono state
ottenute con un potenziale di accelerazione di 17 kV. . . .. . . ... .. ..
Schema del modello di correzione per backscattering; il fascio di elettroni del
SEM incide sul substrato con un’energia Ey[keV] e una fluenza Iy[1/m?sec],
il fascio viene in parte trasmesso con un’energia media e una fluenza E, e
I e in parte retrodiffusocon Ey e I. . . . . . . . . . . ... ...
Spettro degli elettroni retrodiffusi, ottenuto con CASINO e con il modello di
Niedrig [61], da un campione di Silicio, con un potenziale di accelerazione
di 17 kV. L’accordo non ¢é ottimo, tuttavia & sufficiente per ottenere un
valore di k; con un errore entroil 10%. . . . . . . . ... ...
Simulazione di CASINO; sono mostrati i percorsi di elettroni accelerati a
17 kV all’interno di un sistema con un substrato di Oro e un coating di
Carbonio di 300 nm con densita pari a quella della grafite (2.62 g/cm?). . .
Schema del modello di correzione per backscattering; il fascio di elettroni
del SEM incide sul film con energia pari a Ey e fluenza Iy, il fascio viene in
parte trasmesso con energia F, fino al substrato dove viene trasmesso con
energia F; tale energia € la somma di diversi contributi dovuti al fatto che

gli elettroni vengono continuamente retrodiffusi tra il film e il substrato. . .
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E’ rappresentata la distribuzione f(x,6,s) sul piano x x 6 per valori di
distanza percorsa s crescenti: in (a) s = 0.2sg, in (b) s = 0.4sg, in (¢c) s =
0.6sg, in (d) s = 0.8sg. Nelle immagini in alto si osservano le oscillazioni
smorzate tipiche dello schema Lax-Wendroff, che scompaiono quando la
diffusione aumenta a causa dell’energia V inferiore . . . ... ... ... ..
Sono mostrate le PFXP ottenute con tre differenti modelli: simulazione
Montecarlo [59] (in blu), modello semiempirico MSG - metodo RE [53]
(in verde), risoluzione dell’equazione del trasporto [63] (in blu). Si sono
confrontati i modelli per 'elemento Al a diversi valori di energia di elettroni
(5, 10, 20, 30 keV) e si osserva che per energie relativamente elevate (>
10 keV) il metodo semiempirico si discosta dalla simulazione Montecarlo,
presa come riferimento per la sua affidabilita, mentre il modello di trasporto
mantiene un buon accordo a tutte le energie. . . . ... ... ... ...
(Sono mostrate le PFXP di Alluminio ottenute con energia 10 keV, con
diversi spessori di film di Carbonio di densita 2.3 g/cm?3 (100 nm in verde,
500 nm in rosso), calcolate con la simulazione Montecarlo (a) e il modello
di trasporto (b). Gli assi delle ordinate sono in unita arbitrarie. . . . . . . .
Viene mostra la densita di un deposito di Argento su Oro ottenuta con la
microbilancia e con la tecnica basata su EDXS con diversi modelli per la
PFXP in funzione del voltaggio di accelerazione: modello MSG, metodo
RE (in blu), modello MSG, parametri di Bastin (in giallo), simulazione
Montecarlo (in rosso), modello di trasporto (in arancione). . . . . . . . . ..
Viene mostra la densita di un deposito di Tungsteno su Silicio ottenuta con
la microbilancia e con la tecnica basata su EDXS con diversi modelli per
la PFXP in funzione del voltaggio di accelerazione: modello MSG, metodo
RE (in blu), modello MSG, parametri di Bastin (in giallo), simulazione
Montecarlo (in rosso), modello di trasporto (in arancione). . . . . . . .. ..
E’ mostrata la curva di calibrazione, cioé la funzione che lega il rapporto di
intensitd allo spessore massico, per un dato sistema e un dato potenziale di
accelerazione; in questo caso il sistema é dato da un film di argento su un
substrato di oro, con un potenziale pari a 17 kV. . . . . .. .. ... .. ..
Sono mostrate PFXP, simulate con CASINO, di Oro (in blu), di Oro con
un film di 300 nm di Argento (in rosso); a quest’ultima é stato moltiplicato
il fattore di backscattering (in verde). Le curve sono state ottenute con un

potenziale di accelerazione di 20 kV. . . . . . . .. ... ... ...
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3.16 Viene mostra la densita di un deposito di Tungsteno su Silicio ottenuta con
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Abstract

La tecnologia laser odierna permette di raggiungere intensita elevate che aprono a nuovi
regimi di interazione tra la radiazione elettromagnetica e la materia (oltre 10%° W/em?);
uno dei piu interessanti effetti di questa interazione é la generazione di fasci di ioni con
energia di decine di MeV/nucleone. La possibilita di ottenere questi ultimi, caratteriz-
zati da elevata laminarita, con un apparato di dimensioni e costi relativamente ridotti,
ha suscitato l'interesse del mondo scientifico in vista delle possibili applicazioni tecnologi-
che: ad esempio l'irraggiamento di materiali, I’imaging ad alta risoluzione e, in futuro, la
possibilita della fusione inerziale veloce e dell’adroterapia.

Recenti esperimenti hanno evidenziato come sia possibile aumentare ancora di piu la
massima energia raggiungibile dal fascio ionico, variando le caratteristiche del bersaglio
irraggiato dal laser; in particolare é stato osservato un netto miglioramento del meccanismo
di accelerazione, in campioni multistrato con film di bassa densita.

Lo scopo di questo lavoro di tesi &, quindi, produrre e caratterizzare bersagli multistrato
nanostrutturati per ’ottimizzazione del processo di generazione di particelle energetiche,
ed analizzare i risultati ottenuti dall’irraggiamento di tali bersagli; inoltre é stata miglio-
rata la tecnica di caratterizzazione per determinare con piu accuratezza la densita di film

sottili, molto porosi.
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Premessa

Il presente lavoro di tesi si colloca nell’ambito di ricerca relativa all’accelerazione di ioni
(con energie di decine di MeV/nucleone), mediante 'interazione tra impulsi laser ul-
trabrevi (1071 — 10712 s), superintensi (> 10*® W/em?), e bersagli solidi di spessore
micrometrico. Questo fenomeno fisico, osservato per la prima volta nell’anno 2000, ha de-
stato l'interesse della comunita scientifica sia dal punto di vista della comprensione dello
stesso, sia per la possibilita di sviluppi futuri di nuovi apparati per I’accelerazione di ioni,
di dimensioni e costi contenuti rispetto alle tecniche convenzionali.

E’ necessario comprendere, controllare e ottimizzare le varie fasi del processo di acce-
lerazione, per poter rendere possibili tali sviluppi. Recentemente, numerosi esperimenti
hanno coinvolto bersagli dalle caratteristiche non convenzionali, in modo da migliorare le
proprietd dei fasci di ioni generati: energia, numero di particelle, laminarita. Tra questi
ultimi, vi sono bersagli costituiti da un substrato solido e da un film nanostrutturato di
bassissima densita. L’utilizzo di tali bersagli, prodotti grazie a tecniche tipiche della scien-
za dei materiali, ha mostrato un aumento dell’energia massima delle particelle accelerate
e un incremento del loro numero; tuttavia emergono numerose problematiche legate alla
produzione e caratterizzazione dei film e alla comprensione del fenomeno.

E’ in questo contesto che si inserisce il lavoro di tesi, che ha i seguenti obiettivi

principali:

e supporto nella produzione di bersagli multistrato presso il laboratorio di Materiali
Micro- e Nanostrutturati (NanoLab) del Politecnico di Milano, per la realizzazione
di esperimenti di accelerazione di ioni, effettuati con la collaborazione dell’istituto
del Centre of Relativistic Laser Science (CoReLS), in Corea del Sud.

e sviluppo di tecniche accurate per la caratterizzazione di film sottili di bassissima

densita.

e analisi preliminare dei dati relativi agli ioni generati dall’irraggiamento dei campioni

prodotti, tramite un software realizzato in occasione di questo lavoro di tesi.

La tesi & cosi strutturata: il primo capitolo introduce gli aspetti fondamentali per la com-

prensione del fenomeno di accelerazione derivante dall’interazione di impulsi laser con ber-
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sagli solidi e riassume gli sviluppi effettuati negli ultimi anni, finalizzati all’ottimizzazione
del meccanismo.

Il secondo capitolo descrive le tecniche della scienza dei materiali usate per la produzio-
ne e caratterizzazione di film nanostrutturati utilizzati in questo campo; inoltre vengono
descritte le tecniche di diagnostica di ioni generati, di cui si fa maggior uso.

Nel terzo capitolo, che rappresenta I’approfondimento da me svolto per ’ASPRI, ven-
gono sviluppati alcuni miglioramenti per la tecnica basata su Energy Dispersive X-ray
Spectroscopy (EDXS) per la misura di spessore massico di film sottili, a cui si ricorre
per determinare con maggiore accuratezza la densitd dei film nanostrutturati usati per
ottimizzare il processo di accelerazione.

Nel quarto capitolo, infine, viene presentata l’attivita sperimentale volta alla realiz-
zazione di esperimenti di generazione di ioni; si descrive dunque la fase di produzione e
caratterizzazione dei campioni irraggiati, a cui segue un analisi preliminare dei risultati

ottenuti, effettuata tramite il nuovo software sopracitato.
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Capitolo 1

Introduzione all’accelerazione di

ionl1 mediante laser superintensi

1.1 TImpulsi laser superintensi e ultrabrevi

L’invenzione del laser, risalente agli anni 60 del secolo scorso, fu una scoperta di fondamen-
tale importanza in quanto permise di ottenere radiazione elettromagnetica con proprieta
uniche, quali ad esempio la monocromaticita (cioé la radiazione é caratterizzata da uno
spettro energetico quasi monocromatico) e la coerenza spaziale e temporale (cioé i campi
associati alla radiazione sono in fase e si propagano in una direzione privilegiata).

Fin dalla realizzazione del primo laser, uno dei piu rilevanti obiettivi della tecnologia
é stato diminuire la durata temporale dell’impulso: infatti, fin dal XIX secolo, impulsi di
luce di breve durata sono stati usati per osservare l’evoluzione temporale di eventi molto
rapidi, quali la dinamica di molecole, atomi, elettroni. In generale é possibile affermare che,
per misurare un processo fisico molto veloce, € necessario utilizzare una sorgente adeguata,
cioé tale che la sua durata temporale sia confrontabile oppure inferiore all’evento stesso.
Ad esempio, anche prima della scoperta del laser, nel 1866 il fisico tedesco August Topler
(1836-1912) fu in grado di fotografare le variazioni di pressione dell’aria, in onde acustiche,
con un flash della durata di microsecondi. E’ dunque di notevole interesse sviluppare
sorgenti di brevissima durata.

L’evoluzione della tecnologia per la generazione di impulsi di breve durata fu inizial-
mente molto veloce: nei tre decenni successivi all’invenzione del laser si passd dai 10
picosecondi del 1966 ai 4.8 femtosecondi del 1999 [1]. La tecnica utilizzata per la produ-
zione di impulsi ultrabrevi é chiamata mode-locking: la distribuzione spaziale stazionaria
del campo elettromagnetico in un laser, costituito da due specchi piani o curvi (che rac-

chiudono un mezzo attivo), si pud rappresentare in termini di modi, caratterizzati ognuno
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da una frequenza propria di oscillazione. Nel caso in cui un laser oscilli su molti modi,
la radiazione in uscita ha un andamento molto irregolare nel tempo, perché solitamente i
vari modi non oscillano contemporaneamente e le fasi sono fra loro scorrelate. Attraverso
opportuni meccanismi, € possibile far oscillare questi modi contemporaneamente e rendere
le fasi correlate (da qui il nome mode-locking), in modo da ottenere un fenomeno di fon-
damentale importanza: i diversi modi interferiscono tra loro per formare impulsi di breve
durata.

Essa ¢ determinata dalla larghezza di banda di guadagno del mezzo attivo (misurata
in nm o in Hz in base alla famosa relazione tra lunghezza d’onda e frequenza, \f = ¢);
pit sono numerosi i modi presenti nella cavita risonante, pitt breve pud essere la durata
delllimpulso. Ad esempio nel caso di laser a gas, dove la larghezza di banda é inferiore,
I'impulso sard piu lungo, sopra le centinaia di ps, mentre per laser a stato solido o se-
miconduttore si possono ottenere impulsi di decine di fs. Ad esempio per laser a stato
solido Nd:YAG la larghezza di banda di guadagno é di circa 1 nm, mentre per il laser a
Ti:sapphire la larghezza é di circa 100 nm, il che permette di ottenere impulsi di decine
di fs e 100 volte piu brevi rispetto al Nd:YAG.

Il limite inferiore alla durata di un impulso laser é dato dal periodo del ciclo ottico del
corrispondente campo elettrico: la durata minima di un impulso nella regione spettrale del
visibile (cioé con lunghezza d’onda compresa fra 400 nm e 700 nm) & pertanto limitata a
circa 2 fs. B quindi chiaro che per superare la barriera del femtosecondo ¢ indispensabile
generare impulsi nella regione spettrale dell’ultravioletto estremo (XUV, 10-100 nm) o dei
raggi X molli (0.1-10 nm). Ad esempio il ciclo ottico di un’onda con lunghezza d’onda
di 15 nm é pari a 50 attosecondi. La tecnica che viene comunemente utilizzata per la
produzione di impulsi nella regione spettrale del’XUV, & denominata generazione di ar-
moniche di ordine elevato e si basa su effetti non lineari, che avvengono negli atomi di un
gas investito da impulsi laser brevi e intensi (fs, > 10'* W/cm?). Attualmente, grazie a
questa tecnologia, si possono produrre impulsi di durata inferiore ai 100 attosecondi, dove
la durata dell’impulso in questo caso diventa paragonabile al periodo di oscillazione del
campo elettrico e si parla di impulsi da pochi cicli ottici.

Un altro importante obiettivo, perseguito fin dai primi anni della nascita della scienza
e tecnologia dei laser, & stato aumentare l'intensita di picco dell’impulso (espressa tipi-
camente in W/em?), poiché da essa dipende il valore del campo elettrico E dell’onda,
secondo la formula |E| = /21 /n2¢. L'intensita media di un impulso si puo calcolare con

la semplice relazione:
E

I:
TlAf

(1.1)

Dove E; ¢ 'energia dell’impulso, 7; la durata misurata al 50% dell’intensita (Full Width
Half Mazimum, FWHM) e A il focal spot misurato al FWHM.
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Come si evince dalla relazione 1.1, per ottenere intensitd elevate & utile focalizzare
I’impulso in un aree ridotte grazie all’utilizzo di ottiche. Tuttavia I’area di focalizzazione
ha un limite teorico dato dal quadrato della lunghezza d’onda del laser. Per questo motivo
Iintensita di impulso puod essere ulteriormente incrementata, solo aumentando ’energia
dell’impulso e/o riducendone la durata. Inizialmente cio ¢ stato fatto con le tecniche di
Q-switching e mode-locking che hanno permesso di ottenere impulsi con 7; rispettivamente
di ns e fs, con E; di centinaia di J e decine di m.J e con intensita fino ai 1014 W/em?.

Dopo un periodo di stallo, durante la meta degli anni ’80 (vedi figura 1.1), l'intensita
dei laser é stata nuovamente incrementata di diversi ordini di grandezza grazie allo svi-
luppo della tecnica Chirped Pulse Amplification (CPA), il cui principio di funzionamento

é illustrato in figura 1.2. La CPA, allo stato odierno di tecnologia, permette di ottene-
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Figura 1.1: Storia della crescita dell’intensita di picco dei laser e relativi regimi di

interazione con la materia.

re impulsi ultrabrevi fino a circa 30 fs, potenza anche superiore alle centinaia di TW e
intensita oltre i 102° W/cm? . Per ottenere questi parametri, viene creato un impulso

breve e poco energetico da un oscillatore standard (ad esempio Ti:Sapphire o Nd:YAG in
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regime di mode-locking della durata rispettivamente di decine e centinaia di fs e di energia
nell’ordine dei nJ e uJ); Pimpulso ultrabreve viene inizialmente allungato mediante un
cristallo (grating) che separa le componenti spettrali, grazie alla legge dsin(6,,) = mA,
le quali percorrono un diverso cammino ottico, causando ’aumento di durata temporale
dell’impulso ( pulse stretcher). Questo viene fatto per ridurre la potenza del laser, che in
assenza del pulse stretcher danneggerebbe le ottiche e porterebbe all’insorgere di indesi-
derati effetti non-lineari (quale la formazione di plasma in aria). Dopo questo processo
I'impulso viene fatto passare attraverso diversi stage di amplificazione, composti da un
mezzo attivo e i rispettivi sistemi di pompaggio (ad esempio lampade a flash), che ne
incrementano ’energia di diversi ordini di grandezza (fino all’ordine delle decine di J per
i sistemi Ti:sapphire e centinaia di J per Nd:YAG) e successivamente compresso tempo-
ralmente nuovamente da un altro grating, in modo tale da raggiungere potenze finali che
possono superare le centinaia di TW.

Infine il fascio viene focalizzato, raggiungendo le intensita desiderate, mediante lenti
paraboliche montate all’interno di una camera a vuoto; infatti, se la focalizzazione avve-
nisse in aria, porterebbe all’immediata formazione di plasma con la perdita delle qualita

del fascio.

Grating pair:
Pulse stretcher

4

Short pulse
)
/ Amplifier
- J < f N
Amplified ' Stretched pulse i
stretched pulse
4
Amplified
: short pulse
Grating pair:

> Pulse compressor

~

Figura 1.2: Schema di funzionamento della CPA.

Le applicazioni di laser ad alta intensita spaziano in diversi campi della fisica e dell’in-

gegneria. Alcuni esempi sono:
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e Applicazioni energetiche: I'uso di sistemi laser ad alta potenza viene usato nelle
ricerche di fusione nucleare inerziale. Diversi fasci laser intensi ad alta potenza
(10'* W/em?, 1 PW) vengono focalizzati su una piccola sfera di deuterio e trizio (o
su un hohlraum) che collassa per effetto razzo e porta il combustibile a pressioni tali

da innescare reazioni di fusione nucleare.

e Fisica di base: il processo di interazione tra laser superintensi e la materia ¢ di
notevole complessita e grande interesse per lo studio di base. Ad esempio in futuro si
raggiungeranno intensita fino ai 103° W/em?, dove i campi associati alla radiazione
saranno talmente elevati da studiare la fisica di base di processi di elettrodinamica
quantistica (QED) non-lineare, come il breakdown del vuoto, dove vengono creati

due fotoni a partire da particelle virtuali.

e Produzione di fasci di particelle cariche e di raggi X: grazie all’interazione
laser-plasma in regimi non-lineari si possono ottenere sistemi table-top per la produ-
zione di fasci di particelle cariche energetiche quali elettroni (Laser Wake-Field Ac-
celeration) o ioni (questa tecnica verra descritta piu approfonditamente nei seguenti
paragrafi). Inoltre & possibile ottenere sorgenti di raggi X ad alta energia (30 — 60
keV) ed alta brillanza (107 fotoni/mm?) utilizzabili nella diagnostica medica o nella

scienza dei materiali.

In vista di questi interessi, in tutto il mondo sono stati costruite sorgenti laser superin-
tense; come si osserva da figura 1.3, in Europa il numero di laboratori dotati di sorgenti ad
alta intensita si & moltiplicato in pochi anni, dal 2006 al 2010. Nello specifico, in questo
lavoro di tesi é stato utilizzato il laser del CoReLS, in Corea del Sud, che supera il PW
di potenza di picco, con impulsi di 30 fs e intensita di picco di 7-10%° W/em? [2]. Un
altro esempio di particolare interesse per I’Europa, & I’Exztreme Light Infrastructure (ELI)
[3], che sara operativo nel 2018 e che sara la prima infrastruttura di ricerca internazionale,
con sede in Repubblica Ceca, Ungheria e Romania, con numerosi laser ad alta potenza

(decine di PW) per ’esplorazione di numerose tematiche scientifiche e tecnologiche.

1.2 Interazione di impulsi laser superintensi con la ma-

teria

Come accennato nel paragrafo precedente l'interazione di impulsi laser superintensi con la
materia é un aspetto di grande interesse e grande complessitd in quanto in essa si sommano
numerosi processi fisici, come gli effetti relativistici o gli effetti non-lineari, indotti dall’e-
levata intensita. In seguito verrd quindi data una descrizione qualitativa dei principali

processi di interazione radiazione-materia che sono necessari per poter comprendere i ca-
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Figura 1.3: Mappa mondiale di sistemi laser ad alta intensita (oltre i 100 TW di picco) nel
2006 (a sinista); ¢ mostrato ’avanzamento dopo pochi anni, nel 2010, in Europa, Russia

e India (a destra). Preso da International Committee on Ultra-High Intensity Lasers [4].

pitoli successivi, senza la pretesa di esaurire I’argomento. Per una descrizione dettagliata
si rimanda al libro di Gibbon [5].

Consideriamo inizialmente I'interazione di un impulso di elevata intensita (> 1014W/cm?)
con la materia. Il primo effetto & quello di ionizzazione e di formazione di un plasma, in
quanto le soglie di ionizzazione piti tipiche non eccedono i 10'* W/em?; essa ¢ dovuta
a effetti multifotoni, a effetto tunnel della buca di potenziale o a collisione con elettroni
veloci (accelerati dall’impulso), infatti ’energia di un singolo fotone di luce laser non ¢
sufficiente a ionizzare un atomo.

I processi seguenti comportano dunque l'interazione tra laser e plasma, percid & ne-
cessario introdurre il processo di propagazione di un’onda elettromagnetica in un plasma:
utilizzando una descrizione fluida possiamo ottenere una relazione tra il vettore d’onda k

e la frequenza dell’onda w (relazione di dispersione), valida in regime lineare:

4
w? =k%c? + wze, Wpe = 2TMeC (1.2)
Me

dove wp. € detta frequenza di plasma elettronica ed é un parametro dipendente dalle
proprietd del plasma; la relazione mostra che un onda elettromagnetica con frequenza
inferiore alla frequenza di plasma elettronica non puod propagare nel mezzo e viene in parte

riflessa e in parte assorbita con un andamento esponenziale di lunghezza caratteristica
L = cy/wZ, —w?, detta lunghezza di pelle. Considerando I'interazione con un laser, di
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frequenza nota, si puo invertire I’equazione e ottenere un valore di densita, detta critica,
sopra cui 'impulso non pud propagare:

Mew?
ne =

dre (13)

Si distinguono dunque due regimi di interazione, detti sovradenso e sottodenso (nel primo
caso l'onda non si propaga, mentre nel secondo ’onda penetra nel plasma).

Questi effetti sono stati osservati grazie alle tecniche di @Q-switching e mode-locking, in
quanto hanno permesso di raggiungere intensita di picco fino ai 10 W/em?; oltre agli
effetti appena descritti, questi valori di intensita hanno permesso la scoperta di effetti ottici
non-lineari, quali lo scattering Raman non-lineare, lo scattering Brillouin. La ragione per
cui si & aperta questa nuova regione dell’ottica € stata che il campo elettrico del laser é
diventato comparabile al campo elettrico atomico, per cui la risposta di un atomo al campo
di un laser & diventata dipendente in maniera non-lineare dall’intensita del laser. A partire
dagli anni ’80, grazie alla CPA, si sono aperti ulteriori campi dell’interazione radiazione-
materia: gli elettroni, sottoposti ai campi di luce cosi intensa, possono raggiungere velocita
relativistiche e dunque & necessaria una trattazione relativistica del problema, la quale
aggiunge ulteriore complessita agli effetti non-lineari.

Ad esempio, introducendo gli effetti relativistici nella descrizione dell’interazione laser-

plasma, il regime sottodenso si estende: rispetto all’equzione 1.2 che descrive un plasma
1

\/1—v2/02:

classico, si introduce nella relazione di dispersione il fattore di Lorentz v =

Ne =7 (14)

4re

Poiché vale che v ~ va2+1 — 1, dove a = 73;:2 é il potenziale vettore adimensionale
dell’onda (che dipende dall’intensita dell’impulso), v ¢ sempre maggiore di uno e dunque
esiste un range di frequenze dell’onda che non potrebbero propagarsi in un plasma trattato
classicamente, mentre possono propagarsi nel caso relativistico; questo fenomeno viene
chiamato trasparenza relativistica indotta.

Se consideriamo il regime sottodenso (che si ottiene generalmente nell’interazione di
laser con gas) un impulso pud propagare, ma se ¢ sufficientemente intenso (a > 1), esso
innesca fenomeni non-lineari. La forza ponderomotiva & un esempio rilevante di effetti di
questo tipo; essa ha la forma:

2

Fp=——VE?= —mc®V(Va2 +1—1) (1.5)

2muw?

Pespressione si pud ottenere studiando la dinamica al secondo ordine (per questo motivo si
osserva ad alta intensitd) di una particella singola esposta a un’onda elettromagnetica con
profilo spaziale e temporale lentamente variabile; essa agisce su particelle cariche e ha verso

lungo il gradiente del profilo spaziale dell’onda (vedi figura 1.4). Poiché ¢ inversamente
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proporzionale alla massa della particella, essa si esercita, nei tempi caratteristici propri
dell’interazione con impulsi ultrabrevi (fs), solo sugli elettroni, mentre gli ioni ne sono
poco affetti e possono essere considerati immobili. Inoltre si osserva dal membro di destra
della relazione 1.5 che la forza ponderomotiva corrisponde all’energia del campo elettrico

del laser nel vuoto, mediata sul ciclo.

Figura 1.4: Rappresentazione schematica della forza ponderomotiva generata da un

impulso di alta intensita.

Durante la propagazione dell’impulso la forza ponderomotiva permette di creare zone a
pit alta concentrazione di elettroni e zone a pitl bassa, questo si traduce in un onda di pla-
sma longitudinale che si forma al passare dell’impulso, chiamata wake wave (onda di scia);
questo effetto é alla basa del processo di accelerazione di elettroni chiamato Laser Wake-
Field Acceleration, in quanto 'onda di plasma genera un campo elettrico longitudinale
che, se in fase, puo accelerare un bunch di elettroni (vedi figura 1.5). Inoltre se 'impulso
ha durata pari alla meta del periodo delle oscillazioni di plasma, si innesca un’eccitazione
ponderomotiva risonante, dove ’onda di densita elettronica del plasma assume un aspetto
a picchi e il campo elettrico assume una forma a dente di sega (vedi figura 1.6); in questo
caso se il campo elettrico ¢ maggiore del limite relativistico di wave-breaking la struttu-
ra periodica viene persa con la formazione di bolle e il trasferimento efficace di energia
dall’impulso al plasma, formando bunch di elettroni ad alta energia.

Gli effetti relativistici insieme alla forza ponderomotiva possono dar luogo ad un al-
tro effetto di particolare interesse: l'auto focalizzazione relativistica. Poiché I'indice di
rifrazione del mezzo dipende linearmente, in prima approssimazione, da a e da n_*!, I'in-
dice di rifrazione lungo la propagazione del laser aumenta e questo porta a un effetto di
focalizzazione per effetto guida d’onda.

Se invece consideriamo l’interazione di un laser superintenso con un bersaglio solido,
ricadiamo nel regime di interazione sovradenso: il plasma, che si forma per ionizzazione del

materiale, presenta un gradiente di densita tale da impedire la propagazione dell’impulso
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Figura 1.5: Rappresentazione schematica della Laser Wake Field Acceleration LWFA.
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Figura 1.6: Perturbazione della densita elettronica de/n., in rosso, e campo elettrico
longitudinale normalizzato Eyqke/Ep, in blu; (a) per bassa intensitd, a = 0.3, (b) per

intensita elevata, a = 1.

oltre la lunghezza di pelle (nell’ordine dei nm); questa condizione permette al laser di
accelerare elettroni ad energie nell’ordine dei keV fino ai MeV. Gli effetti che danno
origine a questi elettroni veloci (hot electrons) sono molteplici e i meccanismi diventano

dominanti in funzione dell’intensita:

e Per intensita comprese tra 102 e 1017 W/em? il regime & non-relativistico e i proces-
si dominanti sono I’assorbimento Bremsstrahlung inverso e ’assorbimento risonante.
Generalmente questi meccanismi sono innescati dal pre-impulso (componente inizia-
le dell’impulso a intensita molto inferiore a quella di picco, vedi paragrafo 1.4.1) nel
caso in cui il rapporto di contrasto non sia sufficientemente alto. L’assorbimento
Bremsstralung inverso ¢ un meccanismo di tipo collisionale, cioé gli elettroni accele-
rati dall’onda trasmettono energia agli ioni tramite collisioni coulombiane, tuttavia
la frequenza di queste collisioni tende a 0 con Iaumentare della temperatura elet-

tronica. L’assorbimento risonante invece avviene quando é presente un gradiente di



Capitolo 1: Introduzione all’accelerazione di ioni mediante laser superintensi

densita sufficientemente basso (con variazione di densita su lunghezze nell’ordine del
wm), per impulsi lunghi (sopra il ps), quando l'onda incontra il punto del plasma
in cui la densita é pari alla densita critica e trasferisce energia al plasma, eccitando
onde alla frequenza di plasma (vedi figura 1.7).
a) b) €)
) alactron density schematic iilustration "% slectne finld in plasma

incident lsor puise
wilh p-palargation

\,  standing wave
| pattem of aser flald

A, Viern n,

Figura 1.7: Schema di assorbimento risonante; un’onda polarizzata P incide non perpen-
dicolare in un plasma con un gradiente di densitd esponenziale. L’onda propaga fino al
punto in cui n = n.cos(f), dove viene riflessa; una parte di essa puod arrivare, come onda

evanescente, al punto in cui la densita é critica e dar luogo ad assorbimento risonante.

e Per intensita superiori a 10'® W/em? diventano dominanti altri meccanismi come
Peffetto Brunel (o vacuum heating) e il relativistic J x B heating. Nell’effetto Brunel
le condizioni per cui possono essere generati elettroni veloci sono: polarizzazione li-
neare P (campo elettrico parallelo al piano di incidenza), angolo in incidenza diverso
da 0, plasma sovradenso. In queste condizioni il campo elettrico possiede una com-
ponente longitudinale all’interfaccia vuoto-plasma e, se sufficientemente intenso, pud
strappare elettroni dal plasma che, dopo un emiperiodo, vengono ri-iniettati nel pla-
sma con una velocita di circa e /mw; poiché il plasma & sovradenso, al suo interno
il campo elettrico é fortemente smorzato e non ¢ in grado di esercitare una forza di
richiamo sugli elettroni che dunque sono emessi longitudinalmente nel plasma. Nel
caso in cui la polarizzazione sia S (campo elettrico perpendicolare al piano di inci-
denza), oppure l'incidenza normale, non esiste una componente di campo elettrica
normale all'interfaccia, per cui diventa dominante un altro fenomeno, il relativistic
J x B heating. 1l funzionamento é simile al vacuum heating, dove la forza dominante

é pero data dalla componente magnetica della forza di Lorentz.
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Quando invece il laser interagisce con bersagli solidi di densita vicina a quella critica, ci
si aspettano fenomeni che caratterizzano sia il regime sovradenso che sottodenso, come ad
esempio la trasparenza relativistica indotta e il wave-breaking, introducendo una difficolta
maggiore nella descrizione del processo. Questo regime di interazione é di particolare
importanza per questo lavoro di tesi in quanto sono stati fabbricati bersagli solidi di
densitad di poco superiore a quella critica, studiati in modo da incrementare il processo di
accelerazione di ioni dato da interazione laser-plasma. Infatti uno degli effetti dei laser
superintensi ¢é il processo di generazione di fasci di ioni energetici, descritto in dettaglio

nel prossimo paragrafo.

1.3 Accelerazione di ioni mediante interazione di impul-

si laser superintensi con bersagli solidi

1.3.1 Osservazioni sperimentali e potenziali applicazioni

Nell’anno 2000 tre esperimenti hanno riportato, indipendentemente, 1’osservazione di pac-
chetti di protoni energetici (superiori al MeV') ottenuti dall’interazione di laser superin-
tensi con fogli micrometrici metallici o plastici (Clark et al. [6]; Maksimchuk et al. [7];
Snavely et al. [8]) (vedi figura 1.8). I bunch possedevano le seguenti proprietd: elevato
numero di particelle emesse lungo la normale (> 10%), alta laminarita del fascio (bassa
emittanza trasversale, pari a 0.004 mm mrad, di 100 volte inferiore ai tipici acceleratori
RF, e longitudinale, i bunch hanno durata di ps), spettro energetico continuo di forma
esponenziale con energie massime rispettivamente di 18, 1.5 e 58 MeV. Queste evidenze
sperimentali hanno subito suscitato l'interesse scientifico internazionale nello studio fon-
damentale del processo in quanto coinvolge campi elevati ed effetti relativistici; inoltre
una forte attrattiva é data dalle possibili applicazioni di sorgenti di ioni compatte ed eco-
nomiche, infatti gli acceleratori di particelle convenzionali hanno dimensioni considerevoli
e comportano un grande dispendio di risorse. In particolare acceleratori di ioni table-top

potrebbero essere usati per:

e Produzione di radioisotopi: attraverso reazioni nucleari si producono radioisotopi
usati nel campo della medicina nucleare, sia per le tecniche diagnostiche, come la

Positron Emisson Tomografy (PET), che per le tecniche di radioterapia.

e Fusione Nucleare Inerziale Veloce: rispetto alla Fusione Nucleare Inerziale clas-
sica, questa tecnica prevede 1'utilizzo di fasci di ioni energetici, oltre a laser ad altra
potenza, che trasferiscano energia direttamente al centro della sfera di combustibile

permettendo 'innesco delle reazioni nucleari con una soglia energetica inferiore.
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e Proton Imaging: fasci di protoni possono essere utilizzati come nuovo strumenti
di diagnostica, permettendo radiografie di oggetti sottili, o per studiare la struttura

dei campi elettrici in un plasma.

e Adroterapia: una tecnica radioterapica che sfrutta ioni carbonio o protoni; 1’in-
teresse particolare di questa tecnica risiede nella possibilitd di concentrare la dose
di radiazione in una limitata zona spaziale, massimizzando i danni alle cellule tu-
morali, preservando quelle sane. Questo pud avvenire grazie al peculiare profilo di
cessione d’energia delle particelle cariche pesanti, noto come picco di Bragg. Per
questa tecnica sono necessari protoni di circa 250 MeV, che attualmente sono otte-
nuti mediante piccoli sincrotroni del diametro di circa 30 m, i quali necessitano di
spazi adeguati e investimenti consistenti (ad es. il Centro Nazionale di Adroterapia
Oncologica (CNAO) ha avuto costi di costruzione di 137 milioni di Euro [9]).

(a:] (b) (C} (d} @lon @Ekeciron

Target Hot éhectrons

Expanding ok
pre-plasma AL
e . 2 -
L] 2 =
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density
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Figura 1.8: Schema di funzionamento della TNSA. In (a) il pre-impulso ionizza il target
e il plasma inizia ad espandersi; in (b) 'impulso principale interagisce con il pre-plasma e
genera elettroni caldi; in (c) gli elettroni caldi raggiungono la superficie opposta e formano
una nuvola elettronica dell’ordine della lunghezza di Debye; in (d) 'impulso & esaurito e
il target si rompe per esplosione Coulombiana, mentre gli ioni vengono accelerati lungo la

normale al bersaglio, dalla nuvola elettronica.

1.3.2 Meccanismi di accelerazione: Target Normal Sheath Acce-
leration (TNSA)

L’interesse del mondo scientifico riguardo all’argomento ha anche suscitato un dibattito
sull’origine del meccanismo di accelerazione [10], in particolar modo rispetto alla possibilita
che il processo di accelerazione avvenisse all’interfaccia opposta a quella direttamente

irraggiata dal laser (rear surface) o all’interno del target stesso. Il dibattito ¢ culminato
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con l’elaborazione del modello di Target Normal Sheath Acceleration (TNSA) da parte
di Wilks et al. [11]. Negli ultimi 15 anni sono stati esplorati anche altri meccanismi
di accelerazione, di grande interesse per la possibilita di accelerare ioni mono-energetici
(Radiation Pressure Acceleration, RPA) o per la piu alta conversione di energia dal laser
agli ioni accelerati. Tuttavia si & osservato che il meccanismo di TNSA é quello che
si sviluppa piu frequentemente e pitt naturalmente ed & in grado di descrivere la quasi
totalita degli esperimenti finora effettuati. Poiché il lavoro di tesi si inquadra nelle ricerche
in corso per incrementare le prestazioni del processo TNSA, esso verra presentato mentre
si rimanda a Macchi et al. [10] per una descrizione dettagliata degli altri meccanismi di
accelerazione.

La TNSA puo esser descritta schematicamente come visualizzato in figura 1.8: l'in-
terazione di impulsi laser con bersagli solidi genera elettroni energetici, di temperatura
T., emessi longitudinalmente verso la rear surface; se il bersaglio é sufficientemente sottile
(< 100um), gli elettroni, mediante complessi meccanismi di trasporto [12], possono rag-
giungere l'interfaccia opposta del bersaglio. Si forma dunque una nuvola di elettroni che
si estende esternamente al bersaglio per diverse lunghezze di Debye (Ap = \/W)
e che da luogo a campi elettrici estremamente intensi e quasi normali all’interfaccia. Sono
dunque questi campi ad accelerare gli ioni presenti, determinando le proprieta descritte in
precedenza.

Poiché la nuvola elettronica crea uno sbhilanciamento di carica, essa genera un campo
elettrico che richiama gli elettroni stessi confinandoli in una regione finita vicino alla
rear surface; attraverso un bilancio energetico dell’energia degli elettroni con l’energia

elettrostatica si pud stimare l'ordine di grandezza del campo elettrico:
el L, ~T, (1.6)

dove L, é la lunghezza di estensione della nuvola elettronica. Per argomentazione pu-
ramente dimensionale possiamo stimare L, con gli unici parametri del sistema che sono
ne, densitd della nuvola, e T, la sua temperatura; otteniamo dunque L, ~ Ap che é la
lunghezza di Debye. Per quanto riguarda la temperatura elettronica, si pud per semplicita

assumere che sia determinabile da uno scaling ponderomotore (vedi paragrafo 1.2):
T, ~ mec*(y — 1) = mec? (V1 + a2 — 1) (1.7)
L’ampiezza adimensionale del potenziale vettore si puo relazionare all’intensita del laser

(a?) =ad/2 = 0.36(%)2, e dunque si ottiene:

T, ~ mec® - <\/1+mf3;4/%_1> (1.8)

cioé la temperatura degli elettroni caldi é proporzionale alla radice dell’irradianza del

laser IA%. Prendendo un valore tipico (IA\? = 1020 W/em? - um?) si ottengono valori
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di T, = 2.6 MeV e assumendo un coefficiente di conversione di energia dell’impulso in
elettroni veloci 1. = 0.1 possiamo ricavare una stima per la densita della nuvola di n, =
8-10%° 1/cm? e ottenere E, = 6 - 10'° V/em che si annulla nell’ordine della lunghezza di
Debye Ap = 4.2 -107° c¢m; questo campo ¢ in grado di trattenere gli elettroni veloci, di
ionizzare 'interfaccia e iniziare ad accelerare gli ioni [11]. Un protone che venga accelerato
da questo campo raggiunge un’energia ¢, = el L, ~ T¢, cioe di 2.6 M eV, risultato in linea
con le osservazioni sperimentali. Si osserva che la dimensione su cui avviene I’accelerazione
(< wm) ¢ molto ridotta rispetto agli acceleratori convenzionali, che sfruttano campi RF
molto meno intensi su dimensioni maggiori al m.

Si ottiene dunque una rozza stima dell’energia massima degli ioni accelerati; inoltre
con queste semplici considerazioni si giustifica la dipendenza dalla radice dell’irradianza
che & uno degli scaling piu evidenziati in letteratura [10][13]. Tuttavia esso non é I'unico
andamento osservato (in figura 1.9 si osservano due diversi scaling), perché il processo
dipende in generale da numerosi parametri: 1’energia, la durata, la lunghezza d’onda,
I’intensita dell’impulso incidono sull’energia massima. Inoltre anche la geometria del target

e la sua composizione determinano il processo.
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Figura 1.9: Energia massima di protoni in funzione dell’irradianza per diversi sistemi laser.
Sono rappresentati due trend: per i sistemi con durata di impulso lunga (300-1000 fs)
Pandamento segue la radice dell’irradianza, mentre per i sistemi con durata breve (30-60

fs) ¢ evidenziato un andamento lineare. Da Borghesi et al. [13].
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1.3.3 Modelli analitici per la TNSA

Per poter spiegare questo fenomeno piu in dettaglio é necessario introdurre un modello
teorico piu elaborato del processo, che possa giustificare altre evidenze sperimentali, come
lo spettro esponenziale degli ioni accelerati; in letteratura ne esistono di diversi tipi, ad
esempio si puod far uso dell’equazione di Vlasov per tener conto degli effetti cinetici del
plasma oppure delle equazioni fluide quando si suppone una quasi-neutralita del plasma e
si vuole analizzare la dinamica su ampi intervalli temporali (per una descrizione di questi
modelli si rimanda a Macchi et al. [10]). Poiché il meccanismo di accelerazione si origina
da una forte separazione di carica del plasma alla rear surface, si puo risolvere il problema
nell’ipotesi elettrostatica; questo modello viene chiamato quasi-statico e se ne descrive in
seguito la forma pit semplice.

Si assume con buona approssimazione che gli ioni del plasma siano immobili nella scala
temporale del laser (< ps) a causa della loro elevata inerzia, infatti la dinamica degli ioni
si svolge lungo scale temporali pari all’inverso della frequenza di plasma ionica w;il, che
per densita tipiche di un solido é di circa 100-1000 fs; inoltre si ipotizza che gli ioni leggeri
accelerati (protoni nella maggior parte dei casi) si trovino sulla rear surface, sotto forma di
contaminanti, dove il campo generato dagli elettroni caldi & piu intenso. Si assume inotre
che gli ioni accelerati siano pochi in numero in modo tale da non alterare il potenziale e
da esser trattati come particelle test.

Secondo queste ipotesi si sfrutta ’approssimazione elettrostatica e si cerca la soluzione

all’equazione di Poisson, per trovare il potenziale ¢:

V24 = 4rme <ne - ZniZZ) (1.9)

(2

dove la sommatoria viene fatta su tutte le specie ioniche, con densita n; e numero atomico
Z;. 1l modello prevede per la popolazione elettronica due specie distinte: una popolazione
calda nj generata dall’interazione con il laser e una fredda n. che non viene alterata
dall’impulso, tali che n, = nj, + n.. Per la popolazione fredda si possono trascurare,
nell’approccio piu semplice, gli effetti termici, mentre per quella calda si assume una

distribuzione di Boltzmann a una temperatura:
ny, = noper/Th (1.10)

Quando la popolazione calda giunge al rear side esce da esso e tenta di fuggire generando
un campo elettrostatico che esercita una forza di richiamo sugli elettroni stessi; il problema
dunque si riduce a trovare il campo elettrico autoconsistente che porta a una situazione

di equilibrio tra ’energia cinetica degli elettroni e la forza elettrica di richiamo:

np(x) = nopec? T (1.11)
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In simmetria planare I’equazione da risolvere diventa:

82

87(3 = 4me (nohee¢/T’L + nge — nOHZH) = 4mengy, (eeWTh - H(—x)) (1.12)
x

Dove il bersaglio & composto di ioni pesanti con numero atomico Zy con un profilo di

densita a gradino descritto dalla funzione di Heaviside H(—z) (per « > 0 la densita é

nulla, per x < 0 ¢ uniforme).

La soluzione del potenziale autoconsistente ¢ data, per > 0, da [14]:

o(z) = @ [ln (1 + \/zj\m> - 1} (1.13)

in cui compare in maniera esplicita la lunghezza di Debye degli elettroni caldi Ap, =
/Th/4mnope? che determina il valore del campo elettrico; il cui valore massimo si trova

all’interfaccia e si ottiene derivando il potenziale:

Ermas = E(0) = \/5 I (1.14)

e e/\Dh

dove é importante notare la distinzione tra e, numero di Nepero ed e, carica elementare. Il
modello conferma quindi le stime per il campo elettrico fatte su considerazioni dimensiona-
li; tuttavia questa descrizione ha un forte limite nel prevedere ’energia massima degli ioni
accelerati, in quanto il potenziale diverge a —oo, per z — oo, e l’energia di una particella
test posta in x = 0 diverge a sua volta. Questa incongruenza é causata dal dominio del
potenziale, che é semi-infinito, insieme al fatto che, secondo la distribuzione di Boltzmann,
si hanno particelle con energia cinetica infinita.

Rimuovendo quest’ultima ipotesi e introducendo un’energia di cut-off per la popola-
zione di elettroni caldi, si puo sorpassare il problema e si ottiene un potenziale che va a 0
in una distanza caratteristica ~ App. In questo modo si trova una soluzione per il poten-
ziale piu realistica, come quella rappresentata in figura 1.10. Nonostante cio si aggiunge
un parametro ausiliario al sistema (’energia di cut-off ) per il quale sarebbe necessario un
modello aggiuntivo; il problema viene sorpassato con il modello a elettroni intrappolati
[15] che offre una descrizione autoconsistente: gli elettroni pit energetici fuggono dal po-
tenziale (quelli per cui W = Ej — e¢ > 0), mentre quelli meno energetici (che dunque
possiedono un’energia massima Ejy = e¢(0)) formano un potenziale che si annulla in una
distanza finita.

Grazie a questo modello si possono inoltre ottenere informazioni riguardo lo spettro
degli ioni; assumendo che le impurezze che si trovano alla rear surface siano composte di
Idrogeno (sotto forma di acqua), ’espressione della densita in funzione dello spazio sara
dunque:

n(x) = % -(H(z) — H(x — dz)) (1.15)

dove N ¢é la densita superficiale e dz lo spessore dello strato di Idrogeno. Il protone

accelerato raggiungera energie differenti in funzione della sua posizione di partenza, in
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Figura 1.10: Potenziale e campo elettrico in funzione della coordinata z, ottenuti con
irradianza I\? = 6.9 - 101°W/cm?um? ed energia di impulso E; = 0.2 J (linea blu) ; 0.5 J
(linea rossa); 1.5 J (linea verde) ; 2.5 J (linea nera). Le curve sono state ottenute con il
modello quasi-statico a elettroni intrappolati di Passoni et al. [15], con il quale si ottiene

un potenziale va a 0 in una distanza finita. Da Cialfi [16]

quanto il potenziale accelerante varia molto con la posizione; imponendo la conservazione

del volume nello spazio delle fasi si puo ricavare un’espressione dello spettro energetico:
n(z)dr = n(e)de, &=-e(d(x)— P(+00)) (1.16)

Utilizzando un’adeguata espressione per il potenziale possiamo trovare lo spettro energeti-
co dei protoni; se ipotizziamo che vicino all’interfaccia il potenziale assuma un andamento

simile a quello espresso in equazione 1.13 e che lo spessore delle impurezze di Idrogeno
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sia sufficientemente piccolo dx << App, ipotesi che si verifica nel modello a elettroni

intrappolati, allora si ottiene:

n(x) n(x)\/%)\ph (1 + ﬁm)

= = 1.17
") = G o7, (1.17)
Esprimendo z in funzione di ¢ si trova ’espressione dello spettro:
N; V2e\
n(e) = [H(e — g — de) — H(e — &9)] @e_s/ﬂhﬂ (1.18)

ox 2Th

Dove 9 = e (¢(0) — ¢(+00)) ¢ I'energia massima dei protoni accelerati. Si ottiene quindi
una spiegazione della forma esponenziale continua dello spettro che é una delle evidenze

sperimentali pitt importanti, osservate fin dai primi esperimenti (vedi figura 1.11).

Proton Spectra
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= N e
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Figura 1.11: E’ mostrato lo spettro dei protoni accelerati, ottenuti da Snavely et al. [8]
con i seguenti parametri laser: IA? = 2-10%° W/em?um?, E; = 423 J, 7, = 500 fs. Allo
spettro sperimentale é sovrapposto lo spettro analitico ottenuto con il modello quasi-statico

a elettroni intrappolati di Passoni et al. [15].

1.4 Sviluppi nel processo di accelerazione di ioni

1.4.1 Ottimizzazione dei parametri laser

Dalla prima osservazione, nel 2000, dell’accelerazione di ioni da interazione laser-plasma, il
mondo scientifico ha esplorato il processo con numerosi esperimenti, simulazioni numeriche
e modelli analitici. Fin dai primi esperimenti, tra gli obiettivi principali aumentare 1’ener-

gia massima dei protoni é stata una priorita, in quanto per alcune applicazioni é necessaria
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un’energia elevata (ad esempio per I’adroterapia sono necessari circa 250 MeV di protoni).
Per raggiungere questo scopo, da un lato sono stati variati i parametri del laser al fine di
determinarne il ruolo nel processo di accelerazione, dall’altra sono stati concepiti target
innovativi che in base alla loro geometria, composizione, morfologia, struttura riuscissero
a migliorare il processo di accelerazione.

I parametri caratteristici di un laser da tener presente in un esperimento di accele-
razione laser-plasma sono numerosi e spesso non sono indipendenti; generalmente viene
assegnata una parte decisiva all’intensitd dell’impulso, poiché da essa dipende l’energia
degli elettroni energetici, tuttavia 'influenza dell’energia, lunghezza d’onda, durata del-
I'impulso e contrasto, angolo di incidenza, polarizzazione non pud essere trascurata. Un
ruolo fondamentale é giocato da quest’ultima: come spiegato nel paragrafo 1.2, la genera-
zione di elettroni veloci avviene piu efficacemente, per intensita elevate, a causa dell’effetto
Brunel ed esso é efficace solamente quando é presente una componente del campo elettrico
lungo la normale alla superficie, cioé quando si é in presenza di incidenza obliqua e pola-
rizzazione P. Il fenomeno di accelerazione di elettroni pud avvenire anche in polarizzazione
S, grazie alla componente magnetica della forza di Lorentz, denominato J x B heating.
Mentre se il laser incide perpendicolarmente al bersaglio oppure se ¢ in polarizzazione C, la
generazione di elettroni caldi é fortemente inibita, con una netta diminuzione dell’energia
massima degli ioni accelerati.

Riferendosi all’intensita di picco, negli anni la tecnologia dei laser ha compiuto diversi
progressi aumentandone il valore. Innanzitutto bisogna distinguere due macrocategorie
di sistemi: impulsi laser con tempo di impulso relativamente elevato (300-1000 fs) ed
elevata energia di impulso (centinaia di J) e laser con impulso ultrabreve (30-50 fs) ed
energia inferiore (fino a decine di J). La tecnologia di amplificazione dell’energia & simile
per entrambe le categorie, in quanto si sfrutta la CPA, illustrata nel paragrafo 1.1; cambia
invece il tipo di oscillatore usato per generare 'impulso iniziale. Infatti nel primo caso
(impulso lungo) si usano laser a stato solido Nd:YAG (in alcuni casi anche a gas CO2,
ma ’intensita ¢ molto inferiore) con durate superiori ai 300 fs e frequenza di ripetizione
molto bassa (pochi impulsi al giorno). Nel secondo caso si sfruttano laser a stato solido
Ti:sapphire che, grazie alla elevata larghezza di banda di guadagno (vedi paragrafo 1.1),
permettono di ottenere con la tecnica del mode-locking una durata d’impulso nell’ordine
dei 30 fs, e una frequenza di ripetizione elevata (fino ai 10 Hz); tuttavia, a paritd di
intensita, ’energia ceduta al target é inferiore e di conseguenza sard inferiore anche il
numero di particelle accelerate.

Inizialmente gli esperimenti che permettevano di ottenere un’energia di particelle mag-
giore erano effettuati con laser a impulso lungo poiché la tecnologia era piu avanzata e la
fisica del processo pitl vantaggiosa, alle intensita che si potevano ottenere; negli ultimi anni

invece, I’aumento di intensita di laser a basso tempo di impulso, ha permesso di ottenere
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energie di protoni che si avvicinano a quelle dei sistemi a impulso lungo e con leggi di scala
che sembrerebbero pit promettenti. E’ inoltre importante sottolineare che per 'applica-
zione futura di sorgenti di ioni energetici, un parametro di importanza fondamentale ¢ la
frequenza di ripetizione; infatti per la creazione di un fascio di particelle é necessario ripe-
tere il processo di accelerazione diverse volte nell’'unitd di tempo, in modo che la corrente
generata sia sufficientemente alta (per le applicazioni sono necessarie frequenze nell’ordine
delle decine di Hz) e per questo motivo si esclude a priori la possibilita di usare sistemi a
Nd:YAG per applicazioni che non siano quella della ricerca di base.

Nelle figure 1.12 e 1.13 sono stati raccolti i dati delle energie massime dei protoni
accelerati in diversi laboratori; nella prima si sono raccolti i dati provenienti da laser con
impulsi lunghi (300-1000 fs), nella seconda da laser con impulsi brevi (30-50 fs). Le
energie sono espresse in funzione della potenza del laser (definita come P, = E;/7;) e i dati
sono interpolati da una legge di potenza. Si osserva che, nonostante le variazioni di target
da un laboratorio all’altro e alle variazioni di tempo di impulso, le due macrocategorie sono
descritte bene da una legge di potenza con diverso esponente; nel caso di impulsi lunghi
I’andamento si avvicina alla radice quadrata della potenza, mentre nel caso di impulsi
brevi é piu vicino a un andamento lineare.

In base alla stime del paragrafo 1.3.2 si pud dare una giustificazione dello scaling di
facility laser a impulsi lunghi: I’energia massima scala con la radice dell’irradianza I\? e di
conseguenza con la radice della potenza, in quanto la lunghezza d’onda dei laser di diversi
laboratori é simile (A ~ 1 um) mentre vale che P, = I - Ay e il focal spot Ay non varia.
Il motivo per cui si ha una diversa legge di scala per laser a impulsi ultrabrevi & ancora
argomento di dibattito, dal momento che il processo é governato da diversi parametri non
indipendenti e la dipendenza dell’energia massima non puo essere espressa in funzione di un
unico parametro come l'intensitd. Cid nonostante si pud dare una spiegazione qualitativa
del motivo di questa differenza: a paritd di intensita 'energia dei laser a impulsi lunghi
e di circa due ordini di grandezza maggiore, essa viene quindi convertita in un maggior
numero di particelle accelerate e in un’energia massima piu elevata.

Un altro parametro che influenza il processo ¢ il rapporto di contrasto: esso é definito
come Iyyise/Iprepuise (2 volte viene definito anche come I'inverso), dove il pre-impulso &
dovuto all’amplificazione dell’emissione spontanea (ASE) e ha una durata generalmente
oltre i ps. Esso diventa di fondamentale importanza per bersagli sub-micrometrici: per i
target molto sottili (vedi figura 1.14), la presenza del pre-impulso inibisce il meccanismo di
accelerazione [30] dato che induce la formazione di plasma e la sua conseguente espansione
prima dell’arrivo dell’impulso principale. Infatti la presenza di un basso gradiente di den-
sita all’interfaccia inibisce la generazione di elettroni caldi secondo 'effetto Brunel, inoltre
se il plasma inizia ad espandersi anche alla superficie opposta, la lunghezza caratteristica

L della relazione 1.6 non é pari a A\p ma é data dalla lunghezza di espansione del plasma,
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Scaling Energia Massima Protoni
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Figura 1.12: Sono mostrate le energie massime dei protoni accelerati in funzione della
potenza per diversi laboratori. I dati sono stati raccolti da alcuni scan di intensita, ottenuti
mantenendo costante la durata di impulso e variando ’energia, nei seguenti laboratori con
i relativi bersagli: Trident 15 pm Al [17], Ral Vulcan 10 pm Al [18], Luli 20 pm Al [19].

per cui il campo elettrico accelerante e ’energia massima diminuiscono.

Dunque in letteratura viene sempre specificato il valore del rapporto di contrasto che,
con la tecnologia odierna, puo raggiungere valori molto elevati (ultra-high contrast), fino a
10'2. Generalmente vengono usati Plasma Mirror (PM) in serie; questi "specchi" hanno la,
capacita di variare le proprieta ottiche in tempi molto brevi, passando da completamente
trasmissivi a completamente riflettenti, in modo da tagliare la prima parte dell’impulso.
I1 PM é composto da un substrato con un coating antiriflesso; quando viene focalizzato il
laser su di esso, il materiale viene ionizzato e si forma un plasma sovradenso, che & comple-
tamente riflettente (vedi paragrafo 1.2). In questo processo parte dell’energia dell’impulso
viene persa; se si considera anche la perdita di energia dovuta al pulse compressor della

CPA, si ottengono fattori di trasmissione di energia vicini al 25%.

1.4.2 Bersagli convenzionali

Per quanto riguarda il bersaglio irraggiato, sono stati fatti diversi progressi rispetto ai

primi tre esperimenti del 2000, dove il target era di dimensioni micrometriche e in due
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Scaling Energia Massima Protoni
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Figura 1.13: Sono mostrate le energie massime dei protoni accelerati in funzione della
potenza per diversi laboratori. I dati sono stati raccolti da alcuni scan di intensita, ottenuti
mantenendo costante la durata di impulso e variando I’energia, nei seguenti laboratori con
i relativi bersagli: Saclay 1.5 pm Al [20], JAEA 0.8 ym Al [21], Lund Al[22], Astra Gemini
2 pm Al [23][24], Draco 3 pm Ti [25] 5 wm Al [26], Pulser I 0.05 pm polimero [27], CoReLs
0.75 Al [28] 0.7 Mylar [29].

casi composto da Alluminio (125 um Al [6], 5 wm Al [7]) e nell’altro caso da materiale
plastico (40 pm CH [8]). Inizialmente sono stati utilizzati altri elementi e si & visto che la
composizione del target non influenza di molto il meccanismo di accelerazione, mentre altre
proprieta del bersaglio possiedono un ruolo fondamentale, come lo spessore e la rugosita
della superficie opposta.

Infatti una modulazione della rear surface porta a variazioni nelle proprietd del fascio
di protoni emesso [31]; modulando sinusoidalmente la rear surface del bersaglio sono stati
accelerati protoni con delle variazioni spaziali, poiché il campo elettrico ¢ generato per-
pendicolare alla superficie. I risultati ottenuti (mostrati in figura 1.15) hanno dimostrato
la presenza di un effetto di micro-focusing dato dalla disuniformita spaziale della superfi-
cie. Diventa dunque un parametro fondamentale la rugosita della superficie opposta del
bersaglio: sono stati studiati gli effetti di una diversa composizione e diversa rugosita uti-

lizzando target micrometrici di Oro e di plastica [32] e i risultati ottenuti hanno mostrato
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Figura 1.14: Energia massima di protoni accelerati in funzione dello spessore del target di
alluminio. Sono distinti i casi di alto contrasto (HC) e basso contrasto (LC); sono anche
mostrati i dati dei protoni emessi indietro (BWD). I parametri del laser sono: 65 fs di
durata, 0.5 —1-10'® W/em? di intensita, 45° di incidenza e polarizzazione P. Da Ceccotti
et al. [30].

che la composizione influisce poco sulle proprieta del fascio mentre la rugosita della super-
ficie porta grandi effetti sugli ioni accelerati: nel caso di Oro, I’elevata rugositad diminuisce
le qualita del fascio mentre, nel caso di plastica, inibisce completamente il meccanismo di
accelerazione.

E’ stato inoltre indagato l'effetto dello spessore del target sull’energia massima di pro-
toni accelerati. Questa dipendenza ¢é stata studiata con 'obiettivo di comprendere il ruolo
giocato dalla dinamica degli elettroni caldi, nella formazione del campo elettrico accele-
rante [33]. I risultati sperimentali hanno mostrato un aumento dell’energia massima (da
6.5 a 24 MeV) al diminuire dello spessore da 100 pm a 3 um; cid ha dimostrato che un
aumento della dimensione comporta una minore densita superficiale di elettroni caldi e
una conseguente diminuzione del campo elettrico. La spiegazione é dovuta al fatto che
gli elettroni generati dall’impulso vengono trasportati al lato opposto, in prima appros-
simazione con una divergenza costante (con un angolo che puod variare dai 10° ai 45°) e
per questo motivo a distanza maggiore la nuvola elettronica sard meno densa, cosi come il
rispettivo campo autoconsistente. Cid spiega anche ’andamento di figura 1.14 [30], nella

quale é osservabile un aumento dell’energia massima di protoni a spessori inferiori.
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Figura 1.15: In (1) & mostrato il principio di funzionamento di un bersaglio con superficie
modulata. In (2) sono mostrati i film radiocromici (RCF) di protoni accelerati da un
bersaglio di 18 ym di Al a intensita di 10*° W/em? (a-b-c), e i risultati di simulazioni con
codici Particle In Cell (PIC) 3D con gli stessi parametri (d-e-f). Da Cowan et al. [31].

1.4.3 Bersagli non convenzionali

Nel tentativo di aumentare I’energia massima, o di ottenere spettri piu utili per le applica-
zioni, sono stati creati bersagli avanzati; in questo paragrafo verranno illustrati i principali
sviluppi degli ultimi anni, effettuati per ottimizzare il processo di accelerazione.

In primo luogo il target puo essere modificato per ridurre I’emissione di protoni in favore
di altri ioni o, al contrario, aumentarne il numero emesso. Ad esempio bersagli di Alluminio
e Tungsteno sono stati riscaldati resistivamente per rimuovere i contaminanti idrogenoidi,
ed é stato depositato su di essi un coating sulla rear surface di Carbonio, in un caso, e
Fluoruro di Calcio, nell’altro [34]. Sono stati rispettivamente osservati ioni energetici di
Carbonio, Calcio e Fluoro al posto di protoni; questa é stata un’ulteriore prova del fatto
che il fenomeno di accelerazione avviene a causa dei campi elettrici generati all’interfaccia.
Al contrario, sono stati microstrutturati bersagli alla rear surface, modulando un coating
idrogenoide a "punti", come mostrato in figura 1.16, per ottenere un’emissione quasi-
monoenergetica di protoni e un elevato numero di particelle [35].

Mentre, nell’ottica di ottimizzare il processo di accelerazione e incrementare 1’energia
massima degli ioni, é stata esplorata la possibilita di convogliare gli elettroni caldi in una
regione confinata della superficie del target, in modo da aumentarne la densita e il campo
elettrico risultante; in questa direzione sono stati fatti diversi esperimenti con bersagli
di dimensione trasversale limitata (Reduced Mass Target, RMT). E’ stato dimostrato
sperimentalmente, per la prima volta con laser a impulsi lunghi, che bersagli di dimensione
laterale di alcune decine di ym incrementavano le energie massime [36]; infatti gli elettroni
che raggiungono linterfaccia laterale hanno una probabilitd di rimbalzare su di essa e

ritornare verso il centro del bersaglio, aumentando la densita della nube elettronica. Gli
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Figura 1.16: In (1) é mostrata 'immagine della rear surface microstrutturata; i punti di
PMMA hanno spessore di 0.5 ym e dimensioni trasversali di 20x20 pm. In (2) é mostrato
il meccanismo di TNSA per questo particolare bersaglio microstrutturato: la presenza
di "punti" ricchi di idrogeno omogeneizza il campo accelerante dando luogo a protoni

quasi-monoenergetici ad alta laminarita. Da Schwoerer et al. [35].

stessi risultati sono stati ottenuti anche con un laser a impulsi brevi (vedi figura 1.17) [37].
In entrambi i casi i target erano composti di una lamina di Oro con spessore micrometrico
e diametro ottimo intorno ai 70 pum, sostenuto da un sottile anello di vetro con un singolo
"gambo"; in seguito all’irraggiamento gli shock indotti dal laser nel supporto portano
alla rottura degli altri "gambi", i quali tengono gli altri RMT appartenenti allo stessa
struttura. Cio porta alla necessita di irraggiare un bersaglio alla volta cambiando di volta
in volta il supporto. Nonostante l’evidente aumento di energia, questa tecnica ha il suo
limite proprio nel sostegno, che non permette un alta frequenza di ripetizioni, necessaria
per le applicazioni.

Nella categoria dei Reduced Mass Target, un esperimento di grande rilevanza, in quanto
ha detenuto il record di energia massima dal 2011 per alcuni anni (67.5 MeV di protoni),
é quello di Gaillard et al. [38]. A un RMT é sovrapposto un cono di dimensioni microme-
triche (mostrato in figura 1.18), il cui scopo era inizialmente quello di focalizzare I'impulso
laser in un’area ristretta e aumentarne l’'intensita; tuttavia ’aumento di energia ha origine
da un effetto diverso, che avviene quando il laser incide sul bordo del cono (e non al centro
come ¢ intuitivo pensare): infatti gli elettroni dell’interfaccia del cono vengono estratti ed
accelerati in fase con il laser, questo permette la creazione di una popolazione elettronica

con temperatura maggiore e dunque a un campo elettrico piu intenso. Nonostante 1’au-
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Figura 1.17: In (a) é mostrata ’energia massima dei protoni in funzione del diametro del
target di oro. In (b), per il bersaglio migliore (75 um), viene rappresentato il guadagno in
energia massima. In (c) sono comparati spettri di protoni di RMT e di bersagli standard.
Da Zeil et al. [37].

mento di energia, anche questa tecnica presenta le stesse problematiche proprie dei RMT
(rottura supporto), con I'ulteriore difficolta tecnologica di produrre in maniera industriale
i microconi.

Un’altra possibilitd per ottimizzare il processo & aumentare 1’energia trasmessa dal
laser alla popolazione elettronica; un importante risultato € stato raggiunto grazie a target
con un sottile strato di microsfere del diametro di circa 500 nm (vedi figura 1.19) [39][29].
Questo sfere permettono di aumentare ’energia dei protoni emessi, per una serie di possibili
motivi: l’area efficace & maggiore per cui il laser interagisce con un maggior numero di
particelle e aumenta il numero della popolazione calda; il laser é bloccato dalle microsfere
mentre gli elettroni no, per cui essi possono guadagnare piul energia lungo la direzione
longitudinale; la periodicita della superficie potrebbe entrare in risonanza con il plasmone
superficiale generato dal laser. Per quanto riguarda la composizione, il target & formato
da un substrato di 200 nm di Nitrato di Silicone sulla cui rear surface ¢ depositato un
film sottile di 50 nm di polietilene con la tecnica di Physical Vapour Deposition, mentre lo
strato di microsfere é fabbricato attraverso I’autoassemblamento all’interfaccia aria-acqua.

Rimanendo nell’ottica di una maggiore conversione dell’energia del laser in energia di
elettroni, si apre una grande categoria di esperimenti con bersagli detti ultrathin, in quanto
le dimensioni spaziano nel range 1-100 nm; nei primi esperimenti sono stati irraggiati
con impulsi lunghi target ultrasottili [40][41], rispettivamente di 5 e 30 nm, ottenendo

un guadagno di energia di circa un fattore 2 rispetto a bersagli di dimensioni maggiori.
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Figura 1.18: (a) Apparato sperimentale del Trident. (b) Spettro elettronico simulato
per bersaglio RMT (in nero) e bersaglio con microcono di tipo 1 (piu largo) a incidenza
centrata (in verde) e incidenza con 15 um di offset (in rosso) e di tipo 2 (piu stretto) a
incidenza centrata (in blu); sono anche mostrate i limiti dati dallo scaling ponderomotore

e da quello di direct laser-light-pressure. Da Gaillard et al. [38].

L’aumento di energia é stato attribuito alla trasparenza relativistica auto-indotta (vedi
paragrafo 1.2) che ha portato a un riscaldamento volumetrico della popolazione elettronica,
classicamente sovradensa (la lunghezza di pelle in questi esperimenti ¢ di circa 6 nm),
e quindi a una maggiore conversione di energia del laser in energia di elettroni caldi.
Negli anni seguenti si sono succeduti diversi altri esperimenti, nei quali é stato visto lo
stesso effetto a intensitd maggiori con impulsi lunghi, ottenendo energie massime elevate;
il meccanismo di accelerazione, nominato Break Out Afterburner (BOA), ha permesso di
ottenere, con un bersaglio di 745 nm, un energia massima di protoni di 65 MeV [42].
Inoltre, in questo esperimento gli ioni sono stati rivelati lungo un angolo spostato di circa
10° rispetto alla normale al target (vedi figura 1.20); questo dato é stato interpretato come
un’evidenza del fatto che gli elettroni caldi sono generati nel volume del target e quindi
seguono la direzione di propagazione del laser (che in questo caso era esattamente a 10°
dalla normale). Mentre ’attuale record di energia per protoni di 76 MeV & stato ottenuto
con un bersaglio di 200 nm di spessore [43]. Un sostanziale aumento di energia (protoni di
45 MeV') é stato realizzato anche con sistemi laser a impulsi brevi [27], con un bersaglio
di 10 nm; in questo esperimento, che detiene ’attuale record di energia di protoni nel caso
di sistemi laser a impulsi ultrabrevi, il fenomeno di accelerazione é stato interpretato come
un meccanismo ibrido che include la TNSA, I'accelerazione da pressione di radiazione e

I’esplosione Coulombiana.
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Figura 1.19: In (a) é rappresentata l’energia massima dei protoni in funzione dell’intensita
per bersaglio standard (in nero) e bersaglio nanostrutturato (in rosso). In (b) lo spettro
energetico dei protoni per bersaglio standard (in nero) e bersaglio nanostrutturato (in

rosso). Da Margarone et al. [29].

I target ultrathin vengono fabbricati con Diamond Like Carbon (DLC) o con polimeri;
nel primo caso si hanno densita vicine a quelle della grafite (2.7 g/cm?3) con un elevata
frazione di legami sp? (circa 75% di legami del tipo diamante) che permettono di avere
proprietd meccaniche uniche, con un alto valore di sforzo di snervamento, di durezza e
di resistenza termica, che permettono al film di essere ultra sottile e free-standing. Ge-
neralmente tali bersagli vengono fabbricati con la tecnica DC Glow Discharge Sputter
Deposition e sono caratterizzati da microscopi a forza atomica (AFM), per ottenere lo
spessore, e da Elastic Recoil Detection Analysis (ERDA) per la composizione. I bersa-
gli polimerici presentano una densita di circa 1 g/cm® e una composizione variabile di
Idrogeno e Carboni, che permette al film di essere free-standing; essi sono generalmente
depositati mediante la tecnica di Spin-Coating, con un substrato che viene sciolto con
apposito solvente. Entrambi i processi di produzione vengono illustrati in figura 1.21.

I risultati ottenuti con i bersagli avanzati appena descritti sono riassunti e rappresentati
nelle figure 1.22, per impulsi lunghi, e 1.23, per impulsi brevi, in funzione della potenza

dell’'impulso.
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Figura 1.20: In (a) & rappresentato lo schema dell’apparato sperimentale di Wagner et al.

[42]. In (b) 'energia massima di protoni normalizzata, in funzione dello spessore del target.
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Figura 1.21: In (1) é rappresentato lo schema dell’apparato sperimentale dello spin-coating:
(a) una soluzione contenente il soluto da depositare viene depositato su un disco che
viene posto in rotazione (b) e (c), infine il solvente viene fatto evaporare (d). In (2)
é rappresentato lo schema dell’apparato sperimentale della DC glow discharge sputter
deposition; la scarica elettrica tra anodo e catodo forma un plasma della composizione di

anodo e catodo che veicola la deposizione di particelle energetiche sul substrato.

1.4.4 Bersagli multistrato con schiume di Carbonio

Questo paragrafo presenta un’ultima strategia per ottimizzare il meccanismo di accelera-
zione, che consiste nell’utilizzare target multilayer composti da un substrato standard e
un coating con densitd vicino alla densita critica; in questo particolare ambito si colloca
questo lavoro di tesi, per cui i risultati ottenuti sono descritti in dettaglio.

L’interazione tra impulsi laser e questi particolari bersagli comporta fenomeni com-
plessi di dinamica relativistica (paragrafo 1.2) di difficile interpretazione, tuttavia si puo
descrivere qualitativamente il processo in questo modo: 'impulso laser propaga all’inter-

no dello strato critico favorendo un maggiore accoppiamento tra radiazione ed elettroni
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Figura 1.22: Energia massima di protoni in funzione della potenza di impulso, per impulsi
lunghi (300-1000 fs); i valori ottenuti con bersagli avanzati sono rappresentati in blu con

una freccia che indica ’aumento di energia rispetto al bersaglio convenzionale.
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Figura 1.23: Energia massima di protoni in funzione della potenza di impulso, per impulsi
brevi (30-50 fs); i valori ottenuti con bersagli avanzati sono rappresentati in blu con una

freccia che indica I’aumento di energia rispetto al bersaglio convenzionale.

(di volume, al posto che di superficie), cido porta a una generazione di elettroni energetici

maggiore in numero e con energie elevate. Per la prima volta nel 2014, esperimenti con
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questi bersagli hanno evidenziato un aumento sistematico dell’energia di cut-off [44]: a
Saclay sono stati irraggiati bersagli di alluminio di 1.5 wm ricoperti da una schiuma di
Carbonio della densita di circa 7 mg/cm? (1.2 volte la densita critica), generando protoni
energetici con un guadagno massimo per spessori di film di 8 gm. Successivamente anche
altri esperimenti hanno confermato questi risultati, con guadagni di energia superiori a 2
(vedi figura 1.24) [24], imputando l'incremento all’effetto di self-focusing relativistico. I
target di quest’ultimo esperimento possedevano una differente, seppur simile, composizio-
ne: un substrato nanometrico di DLC e un coating di nanotubi di Carbonio della densita
di circa 2 volte la densita critica, i quali hanno generato un massimo guadagno di energia

in corrispondenza di un film di 9 um.
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Figura 1.24: In (a) ¢ mostrato lo spettro energetico degli ioni C* (linee continue) e
di protoni (linee tratteggiate) ottenuti con fogli DLC combinati con Carbon Nanotube
Foam (CNF) di diversi spessori, irradiati da impulsi con polarizzazione circolare. In (b) &
mostrato lo spettro energetico degli ioni C%* sotto le condizioni migliori, per polarizzazione

circolare (in rosso) e lineare (in blu). Da Bin et al. [24].

Altri esperimenti si sono succeduti, indagando leffetto delle schiume a densita critica
a intensita piu elevate [45], al CoReLS. Anche in questo caso nei dati ottenuti, mostrati
in figura 1.25, si osserva un aumento sistematico dell’energia; ¢ molto interessante notare
che l'energia massima, nel caso di bersaglio multistrato, non varia con la polarizzazione.
Poiché i meccanismi di generazione di elettroni caldi, di tipo superficiale (ad esempio
Peffetto Brunel) dipendono fortemente dalla polarizzazione, questa evidenza & un’ulteriore
prova che il meccanismo di generazione di elettroni sia di tipo volumetrico.

I dati ottenuti al CoReLS e quelli ottenuti a Saclay sono stati riportati nello stesso
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Figura 1.25: In (a) é mostrata ’energia massima di protoni in funzione dell’intensita del
laser per target convenzionali di 0.75 um di Alluminio (simboli vuoti) e target multistrato
(simboli pieni), per diverse polarizzazioni: S (in blu), P (in rosso), C (in nero). Da Passoni
et al. [28]. In (b) & mostrata I’energia massima di protoni (sopra) e ioni Carbonio (sotto) in
funzione dello spessore del film di schiuma di Carbonio, con intensita pari a 4-102° W/em?

e diversa polarizzazione: S in blu, P in rosso, C in nero. Da Prencipe et al. [45].

grafico (vedi figura 1.26). In essi si osservano due diversi andamenti di crescita in fun-
zione della intensita, a causa delle diverse condizioni degli esperimenti (diverso angolo di
incidenza, diverso spessore del substrato, diversa energia di impulso), tuttavia si posso-
no trarre informazioni utili: 'aumento di energia é sistematico sia a moderata intensita
(1016 — 10'® W/em?) che ad alta intensita (1019 — 102! W/em?), ma non nel regime inter-
medio, in cui le energie risultanti dai bersagli multistrato non si discostano dal bersaglio
convenzionale. Ci0 é attribuito al fatto che a intensitd moderata la schiuma viene parzial-
mente ionizzata, dando luogo alla propagazione del laser in un plasma sottodenso e alla
generazione efficace di elettroni; mentre a intensita intorno a 10'® W/cm? la schiuma viene
ionizzata completamente dando luogo a un plasma sovradenso (la densita della schiuma
¢ circa 1.2 volte la densitd critica) che non permette all’impulso di propagare; invece ad
alta intensitd l'impulso laser & in grado in innescare fenomeni di trasparenza relativisti-
ca e di forza ponderomotiva, tali da rendere il plasma trasparente alla radiazione laser,
permettendo la generazione di elettroni caldi volumetrici.

In questa categoria di bersagli avanzati ricade il lavoro di questa tesi, in quanto sono
state fabbricate schiume di Carbonio di diverso spessore e diversa densitd, confrontabile
a quella critica, in modo da ottimizzare il processo di accelerazione; questo lavoro sara

descritto in dettaglio nei seguenti capitoli.
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Figura 1.26: Energia massima di protoni in funzione dell’intensitd del laser per target
convenzionali di Alluminio (in nero) e target multistrato con 12 um di schiuma (in rosso),
per polarizzazione P. I dati a intensita moderata sono stati raccolti a Saclay, con substrato
spesso 1.5 um e incidenza a 10°, lo scan di intensita & stato effettuato variando il focal
spot; i dati a intensita elevata sono stati ottenuti al CoReLS, con substrato di 0.75 um
e incidenza a 30°, lo scan di intensita é stato effettuato variando ’energia dell’impulso.
Le diverse condizioni di esperimento spiegano la diversa pendenza delle rette interpolanti.
Da Prencipe [46].
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Capitolo 2

Tecniche di1 fabbricazione di
schiume di Carbonio e di

diagnostica di ioni accelerati

2.1 Introduzione

In questo capitolo verranno descritte tecniche sperimentali necessarie per la realizzazione di
esperimenti di accelerazione di ioni da laser, con i bersagli descritti nel paragrafo 1.4.4. In
particolare si presentano le tecniche, recentemente sviluppate, per produrre e caratterizzare
film di Carbonio nanostrutturato a bassissima densita (le cosiddette schiume di Carbonio).
Inoltre si descrivono gli strumenti di diagnostica di ioni comunemente utilizzati, facendo
riferimento nello specifico a quelli usati negli esperimenti realizzati con bersagli multistrato,
avvenuti nel 2015 in Corea del Sud e descritti nel capitolo 4.

La fabbricazione delle schiume, descritta nella sezione 2.2, é ottenuta mediante la
Pulsed Laser Deposition (PLD), una particolare tecnica di Physical Vapour Deposition
(PVD) che sfrutta impulsi laser. I film, cosi prodotti, sono caratterizzati in termini di
morfologia, spessore e densita (che deve essere vicina alla densita critica, paragrafo 1.4.4),
mediante le tecniche illustrate nella sezione 2.3; in particolare lo spessore viene misurato
attraverso un microscopio elettronico a scansione (SEM), mentre la fase di valutazione
della densita, che assume una grande importanza, & basata su dati acquisiti mediante la
tecnica Energy Dispersive X-ray Spectroscopy (EDXS).

La diagnostica di ioni accelerati consiste nel misurare diversi dati delle particelle, come
I’energia massima, lo spettro energetico, la distribuzione spaziale; diversi strumenti per-

mettono di ricavare queste informazioni, come ad esempio gli stack di film radiocromici
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(RCF) e gli spettrometri di massa a Parabola Thomson. Questi ed altri strumenti sono

descritti nella sezione 2.3.

2.2 Tecniche di produzione di schiume di Carbonio

2.2.1 Pulsed Laser Deposition (PLD)

La Pulsed Laser Deposition (PLD) appartiene alla famiglia di metodi basati sulla Physical
Vapour Deposition (PVD), dove la fase evaporata ¢ prodotta dall’ablazione di un bersaglio
solido mediante irraggiamento di impulsi laser. Il processo avviene in una camera a vuoto

con atmosfera controllata e pud essere suddivisa in tre fasi (vedi figura 2.1):

1. La superficie del bersaglio, irraggiata con impulsi laser di intensita e durata variabile
(109 — 102 W/em?, ms — fs), raggiunge temperature tali da produrre una nuvola di
specie vaporizzate (atomi, molecole, ioni, elettroni e cluster), che vengono dunque

ablate dal materiale.

2. Le specie ablate si espandono nella camera di deposizione, che pud essere riempita

di un gas di background, con una caratteristica forma a "piuma".

3. le specie ablate raggiungono il substrato solido posto di fronte al bersaglio irraggiato

dal laser, sul quale vengono depositate producendo un film sottile.

Le proprieta del film depositato sono fortemente dipendenti dalle condizioni di deposizione,
che influenzano la formazione della piuma di plasma e la propagazione e produzione degli
aggregati in essa (molecole, nanoparticelle e cluster). Il processo € caratterizzato da una
serie di parametri di processo, come la geometria (la posizione e il movimento del substrato
rispetto al bersaglio), la temperatura del substrato, il materiale del bersaglio e la presenza
di un gas di background. Anche le proprieta del laser influenzano la deposizione: ad esempio
la lunghezza d’onda e la fluenza sono responsabili dell’energia depositata nell’'unita di
volume, del grado di ionizzazione delle specie ablate e la rispettiva energia.

Il processo di crescita & dunque molto flessibile e pud essere regolato scegliendo ap-
propriate condizioni di deposizione, in modo da produrre film con una grande varieta di
morfologie, in un ampio range di spessori e densita, in regime di deposizione controllata.
Inoltre si puo utilizzare qualsiasi materiale come bersaglio e come substrato e il meccani-
smo di ablazione permette la conservazione della stechiometria del bersaglio nella piuma
di plasma e, in assenza di reazione con il gas di background, nel film depositato.

Tuttavia il grande numero di parametri influenza la riproducibilita del processo, la
quale, in alcune situazioni, risulta essere bassa. Oltre a questo fattore, un altro principa-

le limite della PLD é la difficolta di ottenere una copertura uniforme del substrato, per
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Figura 2.1: Schema dell’apparato sperimentale della tecnica Pulsed Laser Deposition.

superfici maggiori di qualche em?, a causa della forma del film depositato che é appros-
simativamente Gaussiana, e a causa di effetti di "ombra" che permettono la deposizione
di film solo su substrati planari. Inoltre la rideposizione di gocce di materiale fuso sul
bersaglio puo ridurre la qualita del film depositato, specialmente per bersagli con bassa
temperatura di fusione.

Per descrivere piu in dettaglio il processo di ablazione, bisogna considerare che il la-
ser puo depositare energia all’interno del target solo alla popolazione elettronica, inoltre
la radiazione presenta una tipica attenuazione esponenziale alla Lambert-Beer, lungo la
profondita del bersaglio, con lunghezza caratteristica I, = 1/u, dove p ¢ il coefficiente di
assorbimento (per i metalli la lunghezza di estinzione & circa pari alla lunghezza di pelle,
vedi paragrafo 1.2, in quanto in prima approssimazione il metallo si puo considerare come
un gas di elettroni liberi). Poiché i processi di assorbimento elettronici avvengono sulla
scala temporale dei fs, mentre i processi elettrone-fonone avvengono su una scala piu lun-
ga (sopra i ps), si distinguono diversi processi proprio in base alla durata di impulso laser:
ad esempio nel caso di PLD con impulsi al ms o ns, il bersaglio puo essere modellizzato
con una sola temperatura (gli elettroni hanno la stessa temperatura degli ioni), in quanto
su questa scala temporale la popolazione elettronica € in equilibrio termico con il reticolo
cristallino. Inoltre poiché la formazione del plasma segue la dinamica ionica, con tempi

caratteristici di wm-l (che assume valori tipici di 100-1000 fs), la piuma in espansione pud
interagire con I'impulso stesso e assorbirne energia, attraverso fenomeni di assorbimento
accennati nel paragrafo 1.2, quale il Bremmstrahlung inverso.

Confrontando la lunghezza di assorbimento del laser [, con la lunghezza di diffusione del
calore per materiali omogenei e isotropi I, = 2v/D7;, dove D ¢ la diffusivita del materiale e
7; la durata di impulso, si distinguono due regimi differenti: se I, > [, si parla di ablazione

congruente, dove il calore ceduto dal laser al bersaglio é confinato ed esso esplode e forma

36



Capitolo 2: Tecniche di fabbricazione di schiume di Carbonio e di diagnostica
di ioni accelerati

una piuma in espansione fortemente direzionale. Mentre se [, < [, si parla di ablazione
non-congruente (che avviene principalmente per metalli, dove la diffusivita é elevata), dove
il materiale si scalda anche al di fuori del focal spot e da origine a evaporazione termica,

e quindi a un’espansione isotropa.
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o :
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Figura 2.2: Viene mostrata la piuma di ablazione di Tungsteno in diverse condizioni di
pressione di gas ambientale: in vuoto (a) e in Elio a bassa pressione (b) il film depositato

¢ compatto, mentre in Elio ad alta pressione (c) il film ¢ poroso.

In assenza di gas di background il plasma si espande liberamente e le specie ablate con-
servano la loro velocita iniziale; il processo puo esser descritto come ’espansione adiabatica
di un gas. La presenza di un gas influisce fortemente sulla propagazione e sull’energia ci-
netica delle specie ablate; in questo caso esistono due regimi differenti di deposizione (vedi
figura 2.2):

1. Regime a bassa pressione, alta energia delle specie e bassa distanza target-substrato:
I’espansione ¢é fortemente direzionale, in quanto il plasma non é molto influenzato
dalle collisioni con il gas di ambiente. In questo caso la bassa luminosita della piuma

é data dalla diseccitazione delle specie piu interne al plasma.

2. Regime ad alta pressione, bassa energia delle specie e alta distanza target-substrato:
Palta velocita di espansione delle specie (supersonica) forma una regione di alta com-
pressione all’interfaccia tra gas e plasma e puo portare alla creazione di un’onda di

shock. Quando la pressione diminuisce a causa dell’espansione, il materiale ablato
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si diffonde nella camera e la deposizione diventa meno direzionale e la fluorescen-
za aumenta. La piuma di plasma viene dunque confinata dal gas di background,
con un’estensione longitudinale inferiore al primo caso e un’estensione trasversale

maggiore, mostrando una forma emisferica.

In base a questi diversi processi di espansione si distinguono due processi di crescita del
film. Nel caso di bassa pressione o vuoto, le specie raggiungono il substrato con alta
energia cinetica e il film depositato é di conseguenza compatto. Mentre nel regime di alta
pressione, il substrato é raggiunto da cluster poco energetici di particelle che si formano
durante ’espansione e che si aggregano su di esso formando strutture maggiormente porose,
disordinate, caratterizzate in generale da una complessa nanostruttura.

La morfologia del film é anche influenzata dalla temperatura del substrato che, se suffi-
cientemente alta, favorisce la diffusione atomica e la riorganizzazione del film in strutture
piu stabili (cristalli). Un altro parametro di processo che permette di controllare la mor-
fologia del film, ¢é la distanza tra bersaglio e substrato: se questa distanza é inferiore alle
dimensioni della piuma, le specie sono energetiche e il film compatto, mentre se la distanza
& superiore ’energia cinetica & bassa e la crescita é caratterizzata da assemblamento di
cluster.

Le tipologie di film che si possono ottenere tramite PLD sono molto numerose, ad
esempio € possibile creare film cristallini, microcristallini, amorfi, nanostrutturati. A causa
dell’alto numero di parametri di processo, non & possibile determinare a priori, dato un
obiettivo, quale range di parametri é necessario utilizzare; tuttavia & possibile dare una

distinzione grossolana in termini di film poroso o compatto (vedi tabella 2.2.1).

Film
Parametri di processo | Compatto Poroso
Fluenza laser Alta Bassa
Pressione di gas in camera Bassa Alta
Distanza target-substrato Bassa Alta
Substrato riscaldato Si No

Tabella 2.1: Sono riassunti i principali parametri di processo e i relativi effetti (qualitativi)

sulla morfologia del film depositato.

2.2.2 Deposizione di schiume di Carbonio con PLD

Film nanostrutturati e altamente porosi di Carbonio (schiume) sono stati ottenuti la pri-
ma volta negli anni 2000 tramite PLD con impulsi di ps e frequenza di K Hz, in presenza

di Argon [47] (vedi figura 2.3). La formazione di questi campioni é resa possibile dall’alta
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frequenza di urti tra gli atomi di Carbonio nella piuma e gli atomi di Argon, per generare,
con un processo diffusion-limited, cluster di particelle di Carbonio. Una volta formati,
gli aggregati raggiungono il substrato, posto a grande distanza, con bassa energia cinetica
dando luogo alla formazione di strutture frattali con un’elevata frazione di legami sp® (del
tipo diamante); il materiale risultante possiede un’elevata porosita e di conseguenza densi-
ta molto bassa, 2-10 mg/cm?. Questa caratteristica rende dunque le schiume di Carbonio
un materiale di possibile utilizzo in campo di accelerazione laser-plasma, infatti & stato os-
servato che film di densita critica (pari a 5.7 mg/cm?) possono aumentare I’accoppiamento
con l'impulso e dare luogo a ioni pitl energetici.

Questo paragrafo descrive quindi la realizzazione di bersagli multistrato con coating
di schiume di Carbonio, tramite 'utilizzo di PLS con impulsi al ns [48], che sono stati
utilizzati nel 2014 con lo scopo di aumentare ’energia degli ioni accelerati da impulsi
laser superintensi [44] (vedi paragrafo 1.4.4). In particolare il film sono stati prodotti con
le seguenti proprieta: densita vicina alla densita critica (pari a 5.7 mg/cm?), spessore

nell’ordine delle decine di pm e omogeneita nella scala spaziale dei um, cioé sulla scala di

interazione con il laser.

Figura 2.3: Schiume di Carbonio prodotte da PLD nel regime dei ps: (a) immagine
ottenuta con STEM che mostra la tipica formazione di cluster; (b) immagine ottenuta
con SEM che mostra la struttura a rete, con magnificazione inferiore. Da Rode et al.
[47]. (c) Immagine ottenuta con HR-STEM illustrativa di una nanoparticella di Carbonio,
depositata in atmosfera di Elio a 200 Pa. Le dimensioni caratteristiche sono di 20 nm.
Da Zani et al. [48].

La tecnica prevede 1’utilizzo di un laser con i seguenti parametri: lunghezza d’onda A =
532 nm ottenuto dalla seconda armonica un laser pulsato Nd:YAG con durata d’impulso
di 5-7 ns (funzionante a Q-switching) e una frequenza di ripetizione di 10 Hz. 1l laser
incide a 45° su un bersaglio di grafite pirolitica e le specie ablate incidono su un substrato
di Silicio (100) mantenuto a temperatura ambiente. Per ottenere un materiale altamente
poroso € necessario aumentare la distanza bersaglio-substrato che é pari a 8.5 ¢m, inoltre
viene abbassata la fluenza del laser, pari a 0.8 J/cm?, usando impulsi poco energetici,

intorno ai 100 m.J, e una bassa focalizzazione con un focal spot di 12.5 mm?. Come gas
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di background si é usato Argon o Elio, rispettivamente con massa atomica maggiore e
inferiore del Carbonio, che hanno dato morfologie differenti in funzione della pressione in
camera. Inoltre é stato sfruttato il flusso longitudinale di gas in camera (0.03-3 mg/s) per
ridurre le disomogeneita superficiali delle schiume.

A prescindere dal gas di background e del valore di pressione in camera, ¢ stato di-
mostrato che nella piuma si aggregano nanoparticelle di Carbonio; si osserva in figura 2.3
I'immagine ottenuta tramite High Resolution Scanning Trasmission Electron Microscopy
(HR-STEM) di una nanoparticella che costituisce 1’elemento fondamentale della struttura
della schiuma (con dimensione caratteristica di 20 nm), caratterizzate da legami preva-
lentemente sp? e una rete di domini disordinati, contenenti prevalentemente strutture ad
anello con membri dispari e poche strutture a catena. Le variazioni alla mesoscala sono
ottenute variando la pressione del gas in camera; aumentando questo parametro si possono
generare schiume con strutture pitt porose in un ampio range di densita, 1-1000 mg/cm?,
con evidenti variazioni di morfologia, che saranno descritte pii in dettaglio nel paragrafo
2.3.2.

2.3 Tecniche di caratterizzazione di schiume di Carbo-
nio

2.3.1 Scanning Electron Microscope (SEM) e Energy Dispersive
X-ray Spectroscopy (EDXS)

Come descritto in dettaglio nei paragrafi 2.3.2 e 2.3.3, la caratterizzazione di morfologia e
densita di film sottili nanostrutturati, pud essere effettuata attraverso tecniche di micro-
scopia a scansione elettronica e spettroscopia. Queste tecniche verranno sinteticamente
introdotte in questo paragrafo.

Il microscopio elettronico a scansione (SEM) [49] & uno strumento che sfrutta un fa-
scio di elettroni primari focalizzati (con energia di 1-30 keV'), al posto della radiazione
luminosa, per visualizzare campioni submicrometrici. Il fascio primario non é fisso, ma
viene fatto scandire: viene cioé pilotato in sequenza, punto dopo punto, riga dopo riga,
su una piccola zona rettangolare del campione. Nell’interazione tra il fascio primario e gli
atomi costituenti il campione, vengono emesse numerose particelle, fra le quali gli elettroni
secondari. Questi elettroni sono catturati da uno speciale rivelatore e convertiti in impulsi
elettrici che vengono inviati in tempo reale ad uno schermo. Il risultato &€ un’immagine in
bianco e nero ad elevata risoluzione e grande profondita di campo, che ha caratteristiche
simili a quelle di una normale immagine fotografica. Per questa ragione le immagini SEM
sono immediatamente intelligibili ed intuitive da comprendere. Il microscopio elettronico

a scansione pud ottenere immagini che appaiono quasi tridimensionali anche di oggetti
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relativamente grandi (come un insetto), con un potere risolutivo che si aggira intorno a 5
nm.

1l principio di funzionamento si puod descrivere nel seguente modo: un emettitore co-
stituito tipicamente da un filamento di Tungsteno, che viene portato oltre i 1000°C per
riscaldamento elettrico, funge da sorgente di elettroni per effetto termoelettronico. 1l fa-
scio elettronico cosi generato viene dapprima accelerato da una differenza di potenziale di
0,3-30 £V e quindi passa attraverso un collimatore elettromagnetico per essere deflesso,
in modo da generare la scansione, e successivamente viene focalizzato sul il piatto conte-
nente il campione da analizzare. Tutto cid é svolto sotto vuoto, a circa 5-10 mbar, per
aumentare il libero cammino medio degli elettroni ed evitare fenomeni di diffusione dovuti
a interazioni di elettroni con molecole di aria.

Gli altri segnali emessi dal campione in seguito all’eccitazione del fascio sono: elettroni
retrodiffusi, raggi X, catodoluminescenza, correnti indotte dal fascio e per alcuni tipi di
campioni, anche elettroni trasmessi. Questi segnali possono essere rivelati da specifici rive-
latori e sono usati in numerose tecniche di misura: Energy Dispersive X-ray Spectroscopy
(EDXS), catodoluminescenza, etc.

Con il termine EDXS si indica una tecnica che sfrutta l’emissione di raggi X generati
dal fascio elettronico incidente sul campione, per ottenere informazioni sulla composizione
elementale. La radiazione viene raccolta da un rivelatore che puo essere costituito da un
cristallo ricurvo che sfrutta la legge di Bragg, oppure da un rivelatore a semiconduttore,
ad esempio al Germanio.

I dati del rivelatore vengono raccolti in uno spettro energetico della radiazione X emessa
dal campione, di cui & mostrato un esempio in figura 2.4. Si puo osservare la presenza di un
background di radiazione di frenamento (Bremsstrahlung), dovuta alle collisioni Coulom-
biane tra elettroni primari e nuclei, a cui ¢ sovrapposta la presenza di picchi caratteristici;
questi sono dovuti all’emissione di diseccitazione di elettroni appartenenti a shell esterne
che transiscono a shell piu interne, ionizzate dal fascio di elettroni primari. L’energia del
picco & dunque data dalla relazione Ex = FE; — E; ed ¢ propria di ogni singolo elemento;
per questo motivo vengono detti raggi X caratteristici. Questa tecnica permette non solo
di indagare la presenza di elementi in un campione, ma anche di ottenere delle informazioni
riguardo lo spessore massico del campione, come verra illustrato in dettaglio nel paragrafo
2.3.3.

2.3.2 Caratterizzazione della morfologia e misura dello spessore
con SEM

Con l'utilizzo del SEM é possibile studiare la morfologia e lo spessore delle schiume di
Carbonio depositate tramite la PLD. A titolo d’esempio, nella figura 2.5 sono rappresentate

immagini SEM, viste dall’alto, di schiume depositate in presenza di Elio e Argon; si
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Figura 2.4: Spettro ottenuto tramite EDXS di un campione contenente diversi elemen-
ti. E’ visibile la radiazione di Bremmstralung a cui sono sovrapposti i picchi X carat-
teristici. Il software riconosce automaticamente, in base all’energia del picco, ’elemento

corrispondente.

osserva una completa copertura della superficie, che alla mesoscala si apre a pressione
di gas in camera crescente (rispettivamente 30, 100, 500 Pa). In particolare, sotto 100
Pa, si sviluppa una struttura a "cavolfiore", mentre sopra 100 Pa appare una morfologia
disordinata piti porosa che rimane simile fino a 1000 Pa, dove si osserva allo stesso modo
una copertura completa del substrato.

In figura 2.6 si possono vedere le immagini SEM degli stessi campioni di figura 2.5,
da una sezione trasversale. Si osserva, allo stesso modo, che a bassa pressione il film
assume una crescita di tipo "cavolfiore", mentre a pressione piu alta la morfologia evolve
in una configurazione pit disordinata. Queste immagini, acquisite a sezione trasversale,
permettono la misura dello spessore delle schiume, anche se esso € di difficile definizione
a causa della strutta porosa; esso viene infatti mediato sulla dimensione delle centinaia di
wm.

Si nota che la struttura é formata da nanoparticelle, mostrate in un’immagine HR-
STEM in figura 2.3, di dimensione caratteristica di circa 20 nm. Le nanoparticelle, costi-
tuenti le schiume, si aggregano a formare particelle di dimensione maggiore che caratte-
rizzano la morfologia alla mesoscala: sotto 100 Pa queste macroparticelle sono compatte,

mentre a pressione in camera maggiore, esse sembrano pitt porose e ricche di vuoti, di
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dimensione di decine di nm. Queste osservazioni sono confermate dalla misurazione della
densita, ottenuta con una microbilancia a cristallo di quarzo (QCM): in figura 2.7 sono
mostrati i valori di densita di schiume di Carbonio, ottenuti a diverse pressioni di gas in
camera. Si distinguono due curve in funzione del gas usato: a paritd di pressione ven-
gono prodotti film con densitd maggiori nel caso di Elio. Questo effetto &€ probabilmente
causato dal fatto che la massa atomica dell’Elio & minore di quella del Carbonio, il che
porta a un minore confinamento della "piuma" di plasma e a specie pitl energetiche; ci si
aspetta infatti che specie maggiormente energetiche possano aggregarsi meno facilmente

in strutture fortemente porose e poco dense.

Figura 2.5: Immagini SEM, viste dall’alto, di campioni depositati in Elio (riga superiore)
e in Argon (riga inferiore) a diverse pressioni: (a,d) 30 Pa, (b,e) 100 Pa, (c,f) 500 Pa.

2.3.3 Misurazione di densita di film sottili mediante EDXS

La misurazione di densita di film sottili puo essere effettuata attraverso diverse tecniche;
quelle di tipo nucleare, quali la spettroscopia a backscattering Rutherford (RBS) e Ielastic
recoil detection analysis (ERDA), permettono di ottenere misure accurate di spessore
massico (con cui si indica il prodotto tra densitd e spessore T = pt e viene misurato in
g/em?) con una buona risoluzione spaziale. Tuttavia esse necessitano di complessi apparati
sperimentali, come ad esempio acceleratori lineari per produrre ioni energetici (MeV'). Un
altro strumento molto utilizzato, per la sua semplicita, & la microbilancia al cristallo di
quarzo (QCM); essa fornisce una misura indiretta, in quanto il film dev’essere depositato

direttamente sul cristallo di quarzo, in condizioni che simulino il vero deposito. Inoltre
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Figura 2.6: Immagini SEM, viste da una sezione trasversale, di campioni depositati in Elio
(riga superiore) e in Argon (riga inferiore) a diverse pressioni: (a,d) 30 Pa, (b,e) 100 Pa,
(c.f) 500 Pa.
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Figura 2.7: Densita media dei film depositati, misurata a pressione di gas in camera: Elio

(quadrati rossi) e Argon (cerchi neri).

presenta lo svantaggio di non fornire misure accurate per materiali a bassa densita (sotto
i 30 mg/cm?).
Per questi motivi la misura di densita di schiume di Carbonio risulta particolarmente

complicata, percio é stata appositamente sviluppata una tecnica innovativa che sfrutta la
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combinazione di informazioni date da SEM e EDXS [50]. L’intensita di raggi X caratteri-
stici, prodotti da un fascio collimato di elettroni energetici incidente sul film da analizzare,
dipende dal numero atomico e dallo spessore massico del film esaminato; ¢ dunque possibile
risalire, attraverso un opportuno modello, al valore di 7. Di conseguenza, anche la densita
p puod essere calcolata, misurando lo spessore ¢ con la vista di una sezione trasversale di

un immagine SEM.
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Figura 2.8: Prima Probability Function for X-ray Production (PFXP) sperimentale

misurata per Oro, Rame e Alluminio da Castaing [51].

Il calcolo dello spessore massico, a partire dall’intensitd dei raggi X, richiede la co-
noscenza della Probability Function for X-ray Production (PFXP) ¢(c) (vedi figura 2.8).
Questa funzione, introdotta da Castaing [51], descrive la distribuzione, in funzione della
profonditd massica ¢ = pz, della ionizzazione primaria indotta da un fascio di elettroni.
La PFXP permette di determinare I'intensita di raggi X, dI; = ¢;(c)do, emessa da uno
strato infinitesimo do di un elemento con numero atomico Z;. Integrando tale quanti-
ta, considerando anche D'effetto di attenuazione esponenziale di Lambert-Beer, si ottiene

I'intensitad emessa da un elemento con spessore massico finito Ar:
I; = k/ Ci¢i(o)exp(—xo) do (2.1)
AT

dove C; ¢ la concentrazione massica dell’elemento ¢. Il termine x = (u/p)cosec 6 com-
prende Passorbimento della radiazione: p/p @ il coefficiente di assorbimento massico e 6
I’angolo in cui si trova il rivelatore, rispetto alla normale al campione. Mentre k£ é una

costante che permette di esprimere 'intensita I; in funzione di un campione di riferimento
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di cui si conosce composizione e densitd; essa é pari a:

b= L (2.2)
- inf ~ref  re '
Jo ™ G (o)ep(—xreS o) do

infatti I} el g pari all’intensitd prodotta da un elemento i con nota composizione; con la
notazione ref si indica che le variabili sono riferite al campione di riferimento. Il campione
da analizzare dev’essere posto nelle medesime condizione di quello di riferimento: la misura
dev’essere effettuata con lo stesso potenziale, la stessa corrente di elettroni, durata di

acquisizione e geometria.
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Figura 2.9: Metodi per misurare lo spessore massico di un film tramite EDXS. a) Emissione
di raggi X da un coating con spessore t e da un substrato, a causa di un fascio di elettroni
incidente. b) Emissione di raggi X da un campione di riferimento per il metodo del coating
e del substrato. Da Prencipe et al. [50].

Come si osserva in figura 2.9, si puo utilizzare come standard di riferimento sia il
materiale di cui é composto il film, sia il materiale da cui é composto il substrato; secondo
questa scelta si distinguono dunque due possibili metodi, denominati "del coating" e "del

substrato". Nel primo caso la relazione 2.1 diventa:

IC’L o fo 1¢Ct EZCP(—XCU) do
el o el @)eap(—x o) do

(2.3)

dove x¢c e chef sono i coefficienti di assorbimento di raggi X rispettivamente nel film e nel
campione di riferimento. Invece nel metodo del substrato, tenendo conto dell’assorbimento

che avviene nel coating, si ottiene:

inf
Is; f+ Cidps,i(o)expl—xs(o —7)]do
of = erp(=xeT) T (2.4)
rg! Jimterd gl (o)exp(—xy’ o) do

Dal momento che si possono misurare tramite EDXS le intensita del riferimento e del

campione da analizzare (I¢; e IC ¢/ nel caso del metodo del coating e Is; e I I nell’altro
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caso), si possono invertire numericamente le relazioni 2.3 e 2.4 per ottenere il valore di
spessore massico 7 del film.

Per effettuare questo calcolo ¢ necessario conoscere la funzione ¢(pz) e dunque ¢ di
fondamentale importanza utilizzare un modello preciso che possa descrivere la funzione
per tutti gli elementi da analizzare. E’ stato usato [50] un modello proposto da Packwood
[52] chiamato Modified Surface-centered Gaussian (MSG), il quale si basa sull’ipotesi che
gli elettroni si muovono isotropicamente nel campione. Nel modello viene anche tenuto
conto della presenza di una componente di elettroni collimati che si muove direzionalmente,

fintanto che si trova vicino alla superficie. La forma della distribuzione & quindi:

v — ¢(0)
¥

#(0) = yexp(—a’o?) [1 — exp(—po) (2.5)

Questa equazione contiene quattro parametri che descrivono la forma della funzione: -~
e « rappresentano rispettivamente l'altezza e 'ampiezza della Gaussiana che descrive il
trasporto isotropo degli elettroni nel campione; § tiene conto della popolazione elettronica
collimata e quindi definisce la deviazione da una Gaussiana pura vicino alla superficie;
mentre ¢(0) & la ionizzazione di superficie, cioé il valore della funzione all’interfaccia.

Per questi parametri si & utilizzata la versione di Rehbach e Karduck [53] (chiamata
RE method). Questo metodo generalizza il modello MSG fino ai raggi X molli emessi da
materiali a basso numero atomico, in base a un grande numero di risultati sperimentali e
numerici.

I quattro parametri di forma hanno le seguenti espressioni:

a = 2.66-10° (2.6)

ZY04 Tin(1.166Ey/J]%°
AE}0 | Ey— Eg

dove Ey & lenergia del fascio di elettroni (cio¢ il potenziale di accelerazione del SEM),
FE¢ é ’energia critica, cioé il potenziale di eccitazione della linea di raggi X caratteristici,,
mentre J ¢ il potenziale di ionizzazione, che si pud ottenere con la formula di Ruste [54]
J = 0.00929(Z + 1.2872°-333). Nel caso in cui il materiale sia composto da piii elementi,
il parametro si ottiene con una media pesata a~! = [%;C; Z; /A, - a;l]/[EiCiZi/Ai].

. 2.20 - 10°Ey M1 4 (Uy — 1)7%"In(Z — 11), se Z > 12 @7
2.08 - 10°Ey 1 + (Uy — 1)~%"]in(2), se Z < 12
dove Uy = Ey/E¢ @ noto come overvoltage ratio; per il caso multicomponenti si usa la
stessa equazione, con un numero atomico efficace Z.;; dato dalla media ponderata sulle
concentrazioni in massa.
10U (InUy — 10 — Uy 1)
InUy(Ug — 1)

~ = 2.325(1 + 0.647) (2.8)
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dove 7 ¢é il coefficiente di backscattering, definito come la frazione di elettroni retrodiffusi

dal campione. Questo parametro si puo calcolare con la seguente espressione [55]:

n = E§ [0.19036 — 0.2236InZ + 0.1292(InZ)* — 0.01491(InZ)?] (2.9)
r=0.1382 - 0.921129° (2.10)

anche in questo caso in campioni multicomponenti il parametro 7 si calcola come la media

ponderata sulle concentrazioni massiche.

1 a
¢o:1+b[1—] 2.11
(0) N (2.11)
a=(1+40.005Z/Ec)(0.68 +3.7/7) (2.12)
b= (1+0.005/FE¢c)(—0.01 +0.04805Z — 0.515 - 107327 4 0.20802 - 107°Z3)  (2.13)

di nuovo, per pit elementi nel campione, i parametri si calcolano con uno Z¢y.

La tecnica e stata validata grazie al confronto di misure effettuate tramite QCM e
EDXS su un film compatto di Argento (con densita prevista pari a 10.49 g/cm?). E’
evidente dai risultati, mostrati in figura 2.10, che esiste un range ottimo di voltaggio in
cui le misure ottenute con EDXS non variano con il voltaggio. In questo intervallo le
deviazioni dal valore ottenuto con QCM corrispondono al 10% per il metodo del substrato
e al 25% per il metodo del coating.

Questi elevati errori sono probabilmente associati alla scelta del modello della PFXP,
infatti lo spessore massico viene calcolato invertendo le relazioni 2.1 e 2.3, nelle quali
compare direttamente la distribuzione: usando diverse definizioni di PFXP la misura
puo dare risultati molto differenti ed ¢ di fondamentale importanza utilizzare un modello
accurato per essa. Un’altra possibile causa di errore ¢ data dal fatto che i campioni
analizzati sono composti da due strati di materiale con diverso numero atomico e densita;
é stato dimostrato che campioni multistrato possono portare delle distorsioni nella ¢(pz)
[56], soprattutto quando i materiali sono molto "lontani" nella tavola periodica, e percio
ci si aspetta che le misure siano meno affidabili nel caso di AZ = |Zsup — Zeoat| €levato
(>10).

Poiché in generale il metodo del substrato mostra un basso errore di misura, esso &
stato utilizzato per caratterizzare le schiume di carbonio descritte nel paragrafo 2.2.2 e
2.3.2. In figura 2.11 sono mostrati i dati ottenuti da misurazioni di densita di campioni
di schiume, mediante QCM e EDXS [48]; quello che si osserva é che per densita inferiori,
i valori ottenuti con QCM sono non realisticamente bassi: difatti la microbilancia perde
sensitivita a causa della struttura molto porosa della schiuma, la quale smorza le oscilla-
zioni del risonatore al cristallo di quarzo e dunque disaccoppia il film dalla microbilancia.
Al contrario il metodo del substrato mostra una piu plausibile saturazione della densita

per pressioni di gas crescenti, il che & comune in questo tipo di processi di deposizione. Per

48



Capitolo 2: Tecniche di fabbricazione di schiume di Carbonio e di diagnostica
di ioni accelerati

0.50
[——QCM

4  Substrate method
o e Coating method |
E i
o i
E i
= g, " & 4 A &
E ! B A ™ . . + L
@ L]
=] L
™ & .
L
< L ™

[ ]
DEH:I L | 1 1 I 1 1 1 1
5 10 15 20 25 30

Accelerating voltage [keV]

Figura 2.10: Spessore massico di un film sottile di Argento depositato su un substrato di
Oro misurato tramite QCM (in nero) e EDXS (in blu attraverso il metodo del substrato,
in rosso attraverso il metodo del coating), in funzione del voltaggio di accelerazione. Da

Prencipe et al. [50].

questo motivo € in generale preferibile usare questa tecnica per caratterizzare film molto

porosi, di densita inferiore ai ~ 30 mg/cm?.

2.4 Strumenti di diagnostica di ioni accelerati da laser

2.4.1 Rivelatori di particelle cariche

In esperimenti di accelerazione di ioni accelerati da impulsi laser superintensi é fonda-
mentale rivelare e analizzare le particelle accelerate. In particolare il meccanismo TNSA
genera ioni con peculiari proprietd (vedi sezione 1.4): spettro continuo esponenziale, alto
numero di particelle, breve durata temporale, alta laminarita e alto angolo di divergenza.
Queste proprieta richiedono degli specifici rivelatori, in grado di determinare i parametri
fondamentali per 'analisi del processo; i pit importanti tra questi, sono la forma dello

spettro energetico e la relativa energia massima.
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Figura 2.11: Densita delle schiume di carbonio misurate con QCM (simboli pieni) e con
il metodo del substrato (simboli vuoti) in funzione del gas (Elio in blu, Argon in rosso)

della relativa pressione in camera. Da Prencipe et al. [50].

Tra gli strumenti piu utilizzati figurano i film radiocromici (RCF); essi sono stati usa-
ti fin dal 2000 [8] a causa della loro semplicitd d’uso e del loro elevato range dinamico.
Consistono in uno strato attivo, contente una dispersione microcristallina, depositato su
un substrato plastico; I'interazione con radiazioni direttamente ionizzanti causa la polime-
rizzazione del film che cambia colore, dal bianco al blu. La variazione nella densita ottica
viene misurata e calibrata rispetto alla dose rilasciata nel film.

Generalmente questi rivelatori vengono utilizzati in pila con degli strati di Alluminio;
infatti lo strato metallico si comporta da filtro passa-alto e permette solo agli ioni con
energia Y > Ep di passare, dove E'g é I’energia degli ioni che raggiungono il picco di Bragg
all’interno del foglio di Alluminio (vedi figura 2.12 (a)). Poiche la curva di deposizione
di dose degli ioni ha la peculiare forma del picco di Bragg (mostrata in figura 2.12 (b)),
nel singolo film radiocromico la maggior quantita di dose sara ceduta proprio dagli ioni
con E ~ Ep e quindi si puod facilmente ottenere uno spettro di prima approssimazione,
associando ad ogni film un’energia. Sono state sviluppate anche numerose tecniche pii

precise per deconvolvere lo spettro [57].
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z/om —

Figura 2.12: (a) Sequenza di film RCF esposti a un fascio di protoni generato dalla facility
laser PHELIX. Il numero corrisponde all’energia Fp. (b) Curve di deposizione di dose di

protoni di diversa energia in funzione della profondita (picco di Bragg).

Similmente vengono usati rivelatori plastici di tracce, come i CR39, i quali hanno il
vantaggio di non essere sensibili a elettroni e raggi X. Per poter rendere visibili le traccie
lasciate dagli ioni energetici, essi richiedono un processo di bagno chimico, detto etching.
In seguito a questa operazione é possibile contare le singole traccie lasciate dalle particelle,
che, per alti flussi, si sovrappongono portando a saturazione il rivelatore.

Una tecnica che virtualmente non va a saturazione é quella di attivazione nucleare.
Essa sfrutta il fenomeno di reazioni nucleari tra fascio generato e un bersaglio; le reazioni
producono elementi radioattivi che emettono specifiche radiazioni che vengono misurate
con metodi convenzionali. Le reazioni piu utilizzate sono (p,n) che hanno soglie intorno a
4-6 MeV; anche in questo caso mettendo piu fogli in pila si puo filtrare il fascio e ottenere
informazioni sullo spettro energetico, alternativamente si possono sfruttare reazioni con
soglie differenti in un unico rivelatore. Ad esempio vengono usati fogli di rame che per
reazione %3Cu(p,n)% Zn formano un isotopo di Zinco che decade 37; il positrone annichila
ed emette due fotoni di energia 511 keV che vengono rivelati da un rivelatore a Nal con
modulo di coincidenza.

Nonostante queste tecniche permettano di ottenere un’elevata risoluzione spaziale, so-
no strumenti passivi e necessitano di un’elaborazione in seguito all’irraggiamento; questa
caratteristica rende difficile I'uso dei rivelatori passivi per le future applicazione ad alta
frequenza di ripetizione e per sistemi laser gid esistenti, funzionanti a media frequenza
(laser a impulsi ultrabrevi ~ 30 fs). Per questo motivo sono state sviluppate tecniche
attive, in grado di processare istantaneamente i dati. Ad esempio vengono usati scintil-
latori organici, con diversa lunghezza d’onda di emissione, posizionati in pila, in modo
da misurare le dimensioni trasversali del fascio, per un numero finito di range energetici

(vedi figura 2.13). La luce emessa dai diversi scintillatori viene raccolta da una CCD; per
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separare le diverse lunghezze d’onda vengono usati uno o due prismi di Fresnel, insieme a
due o quattro filtri ottici in modo da ottenere diverse immagini. Lo svantaggio di questo

strumento & dato dalla minor risoluzione spaziale rispetto agli RCF e al fatto che i range

energetici devono essere in numero finito e generalmente non si pud andare oltre 4.

(ﬂ) (b) (3] 5-8 Mev (b) 8-10 MeV

20° cong

Scintillatars

alain]

|an beam

Fibre bundle

Figura 2.13: (a) Schema di funzionamento di rivelatori a scintillazione. Il fascio di ioni
incide su diversi scintillatori in funzione dell’energia; la luce dei rivelatori viene filtrata
e raccolta da una CCD. (b) Profilo trasversale di un fascio di protoni, ottenuto con un
rivelatore a scintillazione con una finestra a due energie, generato irraggiando un bersaglio
di 100 nm di Alluminio a intensita ~ 5 -10%° W/em? con alto contrasto (> 10°). E’
possibile osservare che la componente pitt energetica del fascio & caratterizzata da un

angolo di divergenza inferiore.

Per ricavare spettri ad alta risoluzione energetica si usano invece spettrometri a de-
flessione magnetica; in generale questi strumenti sfruttano dei collimatori per selezionare
una piccola parte del fascio, dunque non forniscono informazioni riguardo la distribuzio-
ne spaziale trasversale e sono generalmente usati in parallelo a tecniche come gli RCF.
Nell’apparato pitt semplice essi sfruttano la componente magnetica della forza di Lorentz
Fr = gE + gv x B, che deflette a diversi angoli le diverse componenti spettrali, grazie
a elevati campi magnetici ~ 1 T. Questo strumento non permette di discriminare ioni
con diverso rapporto carica/massa e quindi é adeguato per la diagnostica di spettri con
componente di protoni dominante rispetto alle altre specie. Un rivelatore pitt accurato e
molto utilizzato é lo spettrometro a Parabola Thomson, descritto in dettaglio nel prossimo

paragrafo.

2.4.2 Spettrometro a Parabola Thomson

Lo spettrometro a Parabola Thomson é uno strumento molto utilizzato nel campo di ac-
celerazione di ioni da laser, che permette di ottenere spettri energetici ad alta risoluzione

di particelle cariche energetiche, e di discriminare particelle in base al loro rapporto ca-
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rica/massa; con questo rivelatore & quindi possibile distinguere gli spettri delle diverse
specie accelerate.

In figura 2.13 & mostrato lo schema di un tipico apparato: attraverso un collimatore
solo una piccola parte del fascio viene selezionata, in modo da avere ioni con emittanza
trasversale molto ridotta, ed essa viene deflessa da un campo elettrostatico e uno magne-
tostatico paralleli tra loro. I valori tipici di campo elettrico sono di ~ 10* V/em, mentre
per il campo magnetico si ha generalmente ~ 1 T. Le particelle deflesse incidono su un
rivelatore che pud essere un CR39, un image plate (IP), un microchannel plate (MCP).
Quest’ultimo viene usato in sistemi ad alta frequenza di ripetizione in quanto permette la

rivelazione attiva, attraverso una CCD.

(@) L ®

] MCP
pinhake \ detector

magnsts

2|, field plates

Figura 2.14: (a) Apparato sperimentale di uno spettrometro a Parabola Thomson. La
deflessione é effettuata tramite un campo elettrostatico, generato da un condensatore
piano, e magnetostatico, generato da una bobina. Le particelle deflesse sono rivelate da
uno schermo a fosfori e da una CCD. (b) Tipica immagine CCD di uno spettrometro a

Parabola Thomson.

Nell’ipotesi di piccole deflessioni si calcolano le coordinate (rispetto al punto di defles-

sione nulla) della particella con rapporto carica/massa (Z/M) ed energia K:

B ID

EID

in cui [ é la dimensione spaziale del campo elettrico e magnetico, mentre D é la distanza
dallo schermo (vedi figura 2.14). Esprimendo K in funzione di z e sostituendo in y si
ottiene ’equazione:

1 ME

_ 1 MFE 2.1
Y=apzB " (2.16)
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Cio significa che, quando il fascio ha spettro continuo, sullo schermo del rivelatore viene
tracciata una parabola; si osserva che le specie con rapporto Z/M maggiore (protoni e
specie altamente ionizzate) formano parabole piu aperte.

Una volta individuata la specie ionica ¢ possibile ottenere lo spettro invertendo la rela-
zione 2.14 0 2.15. Da queste equazioni si evince che le componenti spettrali pit energetiche
si trovano piu vicine al punto di deflessione nulla, il quale appare nelle immagini come un
punto luminoso. Esso si forma a causa di tutte le particelle che non possiedono carica e
dunque non vengono deflesse, come fotoni e particelle neutre.

La risoluzione delle parabole ¢ data principalmente dal diametro del fascio e quindi dal
diametro del collimatore. La sua dimensione pone quindi delle restrizioni alla possibilita
dello spettrometro di distinguere diverse specie ioniche, infatti per ioni molto energetici
e bassa risoluzione le parabole si sovrappongono. In prima approssimazione la larghezza

della parabola é data da
L+

lh
dove d é il diametro del pinhole, [; e I sono rispettivamente le distanze bersaglio-collimatore

0=d

(2.17)

e collimatore-rivelatore.

Bisogna considerare inoltre gli effetti di frange dei campi E e B, infatti campi non
omogenei possono dare effetti di accelerazione di particelle e deflessione aggiuntiva. In
ogni modo & possibile interpolare le parabole e ricavare un campo efficace B in funzione

di F, quando il campo elettrico é noto con buona precisione.

2.5 Obiettivi della tesi

Gli studi teorici e sperimentali (vedi paragrafo 1.4.4) hanno dimostrato le potenzialita di
bersagli multistrato con densita near-critical rispetto alla possibilita di aumentare ’energia
massima di ioni accelerati mediante impulsi laser superintensi e ultrabrevi. Tuttavia lo
stato attuale delle conoscenze presenta ancora numerosi punti aperti, sia dal punto di vista
interpretativo sia con riferimento alla possibilita di conseguire energie ancora maggiori.

Scopo principale di questo lavoro di tesi € stato dunque produrre e caratterizzare ber-
sagli multilayer nanostrutturati per la campagna sperimentale di irraggiamento avvenuta
nel luglio 2015 al Gwangju Institute of Science and Technology, in Corea del Sud, e in
seguito di analizzare i risultati dell’esperimento a partire dai dati acquisiti da rivelatori a
Parabola Thomson.

Nel capitolo 3 viene approfondita la tecnica basata sui dati acquisiti mediante EDXS,
per la valutazione della densita e vengono descritti sviluppi volti a migliorare ’accuratezza
della misura, sia per film compatti che per film porosi. Cio viene compiuto nell’ottica di
caratterizzare bersagli multistrato con maggior precisione, in quanto la densita del film

di schiuma di Carbonio risulta essere difficile da misurare con le tecniche convenzionali
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(vedi paragrafo 2.3.3), mentre, al contrario, la tecnica basata su EDXS presenta un elevato
errore di misura. Nello specifico sono affrontate le problematiche della tecnica: la bassa
accuratezza del modello che descrive la PFXP e le distorsioni indotte, in questa distribu-
zione, da campioni multistrato, con variazioni importanti di numero atomico (AZ > 10)
e densitd. A queste problematiche sono state proposte delle soluzioni e ne sono mostrati
i relativi risultati, sia nel caso di film compatti, sia nel caso dell’applicazione alle schiume
di Carbonio. Questo capitolo costituisce il lavoro di approfondimento per il programma
ASPRI del corso di Laurea Magistrale di Ingegneria Nucleare, che ho frequentato.

Nel capitolo 4 viene poi descritto nel dettaglio, il lavoro di deposizione e caratteriz-
zazione dei bersagli multistrato al quale ho partecipato attivamente. Esso si basa sui
risultati degli anni precedenti nel produrre film nanostrutturati di Carbonio di bassa den-
sita, illustrati nei paragrafi 2.2 e 2.3, sviluppati al Laboratorio di Materiali Micro- e Na-
nostrutturati (NanoLab); inoltre in esso vengono integrati i miglioramenti alla tecnica di
caratterizzazione, sviluppati nel capitolo 3. Il capitolo presenta anche I’apparato sperimen-
tale della facility laser del Centre of Relativistic Laser Science (CoReLS), dove sono stati
irraggiati i bersagli prodotti; per poter analizzare i relativi risultati sono stati utilizzati
4 spettrometri a Parabola Thomson, il cui segnale era, negli anni precedenti, elaborato
tramite un software coreano che presentava diverse problematiche. Per questo motivo &
stato sviluppato un programma, nell’ambito di questa tesi, in grado di processare, in modo
piu efficiente e preciso, i dati dei rivelatori. Infine vengono analizzati, in via preliminare,

i risultati ottenuti dall’irraggiamento dei campioni multistrato.
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Sviluppo della tecnica basata su
EDXS per la valutazione della
densita di film sottili

3.1 Introduzione

La tecnica Energy Dispersive X-ray Spectroscopy (EDXS), introdotta nei paragrafi 2.3.1
e 2.3.3, permette di ottenere misure di spessore massico (pari al prodotto di densita per
spessore, 7 = pt) di film sottili attraverso un apparato sperimentale comune (SEM) e
usato in molti laboratori. Rispetto alle tecniche di tipo nucleare, il vantaggio della tecnica
¢ dato infatti dall’apparato molto pitt semplice, dal tempo di misura ridotto e da una
maggior facilitd d’uso. Inoltre essa risulta necessaria quando altre tecniche di misura
convenzionali non sono utilizzabili per diversi motivi; nello specifico cid avviene nel caso
di schiume di Carbonio, per le quali la QCM non fornisce dati affidabili a causa della
porosita delle schiume, la quale smorza le oscillazioni del risonatore al cristallo di quarzo
e dunque disaccoppia il film dalla microbilancia.

Tuttavia, lo stato attuale di questo metodo presenta diversi limiti e problematiche:
Paccuratezza della misura non ¢ molto elevata (si stima un errore del 10% per il meto-
do del substrato e 25% per il metodo del coating), inoltre 'imprecisione pud aumentare
ulteriormente a causa di alcuni specifici effetti. In particolare, come affermato nel para-
grafo 2.3.3, questi elevati errori sono probabilmente associati alla scelta del modello della
Probability Funcion of X-rays Production (PFXP) ¢(pz), infatti lo spessore massico viene
calcolato invertendo le relazioni 2.1 e 2.3, nelle quali compare direttamente la distribuzio-

ne: usando diverse definizioni per la ¢(pz) la misura puo dare risultati molto differenti
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ed é di fondamentale importanza utilizzare un modello accurato per essa. Un’aggiuntiva
causa di errore ¢ data dal fatto che i campioni analizzati sono composti da due strati di
materiale con diverso numero atomico e densita; é stato dimostrato che campioni multi-
strato possono portare delle distorsioni nella PFXP [56], soprattutto quando i materiali
sono molto "lontani" nella tavola periodica, e percio ci si aspetta che le misure siano meno
affidabili nel caso di AZ = |Zsup — Zeoat| €levato (>10).

Per risolvere tali problematiche la tecnica viene sviluppata lungo diverse direzioni (se-
zione 2.2): sono proposti modelli alternativi e pit accurati per la PFXP, i quali sfruttano
sia approcci semiempirici che approcci che simulino piu efficacemente la fisica del pro-
blema (codici Montecarlo). Inoltre viene descritto un semplice modello che, utilizzando
il fattore di backscattering di elettroni (frazione di particelle retrodiffuse dal campione),
possa correggere gli effetti dovuti al diverso numero atomico dei campioni multistrato.

Infine viene implementato un modello basato sulla risoluzione di una semplificazione
dell’equazione del trasporto di Boltzmann. Cid é fatto con 'obiettivo di risolvere i limiti
della tecnica con un unico modello: esso infatti permette di descrivere efficacemente tutti
gli effetti di trasporto di elettroni energetici nella materia e di ottenere ¢(pz) piu precise
anche nel caso di campioni multistrato. Tuttavia il modello presenta delle problematiche
dovute al metodo di implementazione (alle differenze finite) che non permette di descrivere
forti distorsioni nella PFXP, dovute ad elevato AZ e Ap.

Nella seconda parte di questo capitolo (sezione 2.3) sono presentati risultati di questi
sviluppi nella determinazione della densita di film di diversa morfologia. In particolare sono
confrontate le misure, effettuate con questi miglioramenti, a quelle ottenute con QCM, nel
caso di film compatti. La tecnica viene dunque applicata alla misura di campioni di
schiume di Carbonio, per ottenere misure di accuratezza aumentata rispetto alla tecnica

standard.

3.2 Sviluppo della tecnica

3.2.1 Modelli alternativi per Probability Function of X-ray Pro-
duction (PFXP)

Allo stato attuale del metodo basato su EDXS, viene utilizzato il modello analitico di
Modified Surface-centered Gaussian (MSQ), illustrato nel paragrafo 2.3.3, con i parametri
di Packwood [52] (detto metodo RE). L’utilizzo di questo modello & una delle maggiori fonti
di errore della tecnica, in quanto non descrive in modo preciso la PFXP; per questo motivo
sono stati proposti, in questo lavoro di tesi, modelli alternativi, presenti in letteratura, che

possano fornire una funzione piu aderente alla realta sperimentale.
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Innanzitutto é importante notare che il modello MSG ¢ di tipo semiempirico e viene
usato in letteratura con diverse formulazioni dei parametri «, 8, 7, ¢p, in funzione del
sistema che si vuole descrivere; percio vengono scelti diversi set dei parametri in funzione
dell’energia dei raggi X e del range di energia di elettroni. Dunque sono state inizialmente
usate diverse formulazioni dei parametri del modello, con 'obiettivo di ottenere ¢(pz) piu

accurate, in particolare sono stati usati i parametri di Bastin et al. [58], definiti come

segue:

Vo LT5.10° In(1.166Ey/.J)1°° 3.1)

= E1'25(U0 —1)055 E, '

Z
3.2
T M T 04765 1 05473 - Z (3:2)
Up—1
+ 0338aF0.47A2 (U =T per 1<Up <3 (3.3)
Uigfﬁ,;jj)l) [in(Uo + 1) =5+ 5(Uy +1)7°2], per Uy > 3
a-b

— 14+ —) 3.4
w=1+(1- 75) 34
con a = (140.005Z/E.)(0.68 + 3.7/2), (3.5)

e b= (1+0.005/E,)(—0.01 4 0.04805- Z — 0.515- 1073 - Z2 + 0.208 - 1075 - Z%) (3.6)

dove J viene calcolato con la formula di Ruste (vedi paragrafo 2.3.3). Questa formulazione
dei parametri sembra preferibile a quella di Packwood [52], infatti da figura 3.1 si osserva
un miglior accordo della PFXP con i dati sperimentali; tuttavia il modello MSG, come
anche altri modelli semiempirici presenti in letteratura, non da una descrizione completa
del processo fisico e ha importanti limiti di validita, dati dai parametri di lavoro.

Per questo motivo ¢é stato proposto un codice, che sfrutta un metodo Montecarlo (CA-
SINO) [59][60], in grado di descrivere con completezza il processo fisico e di elaborare
una ¢(pz) pin precisa. Nello specifico il programma funziona nel seguente modo: viene
seguito il percorso del singolo elettrone energetico che viene diffuso, attraverso collisioni
coulombiane binarie, nel campione di composizione nota (che pud anche essere multistra-
to). L’elettrone, mediante gli urti causa ionizzazioni primarie, che a loro volta producono
raggi X caratteristici, per transizioni di elettroni legati di shell piu esterne a quelle pii
interne.

In figura 3.1 sono rappresentate le PEXP ottenute i diversi modelli analitici e numerici
descritti in questo lavoro di tesi e con il metodo sperimentale dei traccianti [51], per
un campione di Alluminio all’energia di 10 keV di elettroni. Questa figura mostra la
bassa precisione dei modelli analitici nel descrivere la funzione, mentre presenta affidabilita
maggiore nel caso di CASINO; in quest’ultimo caso, la corrispondenza del modello con
la funzione sperimentale & visibile soprattutto vicino all’interfaccia, che € il punto che

influenza maggiormente la misura, infatti, come si puo vedere dalle relazioni 2.3 e 2.4, la
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funzione ¢(pz) ¢ modulata da un termine esponenziale, il quale attenua 'errore dovuto al

modello a elevate profondita.

A0 KeV¥ -diversi modelli

MSG - metodo RE

MSG - parametri di Bastin
CASING - simulazione Montecarlo
®  Dati sperimentali (Castaign 1966)

1.5

PFXP

0.8

Spessore massico [g’cmz] x 107

Figura 3.1: Sono mostrate le PFXP di Alluminio (Z=13, riga K, Ec=1.486 keV’) ottenute
con due modelli semiempirici, di Bastin e di Packwood e Brown (metodo RE), con CASINO
e attraverso il metodo dei traccianti usato per la prima volta da Castaing [51]; il potenziale

di accelerazione é di 10 £V

Nonostante il miglior accordo del metodo Montecarlo con i dati sperimentali, esso
comporta una procedura non automatica per poter misurare lo spessore massico di un film.
Essa consiste nel simulare, con un numero significativo di elettroni per ridurre il rumore
statistico (sopra 10000), il sistema di riferimento, a seconda che si scelta il metodo del
substrato o del coating (di cui ¢ necessario conoscere, numero atomico, densita, voltaggio
di accelerazione del SEM). Al termine della simulazione, della durata di qualche minuto,
& necessario esportare dal programma i dati relativi alla PFXP, i quali vanno in seguito
interpolati; in particolare si & osservato che queste funzioni vengono descritte perfettamente
da fit bigaussiani, i cui 6 parametri vengono dunque inseriti in un apposito software che
inverte numericamente le relazioni 2.3 e 2.4 a partire dalla definizione di ¢(pz). Questa

procedura é da ripetere ogni volta che vengono cambiate le condizioni del sistema da
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misurare, come ad esempio nel caso in cui si voglia modificare I’energia degli elettroni del
SEM.

Poiché tutti questi passaggi richiedono un tempo relativamente lungo la tecnica perde
una delle sue proprieta fondamentali, cioé la velocita di misura ed elaborazione. Per questo
motivo sono stati cercati i parametri di lavoro (numero atomico, voltaggio di accelerazione)
per i quali il modello MSG, metodo RE, fornisce PFXP piu accurate, utilizzando come
riferimento i dati elaborati dal codice Montecarlo. L’analisi é stata effettuata calcolando la
norma L2 tra le funzioni ¢(pz) calcolate con il metodo RE e quelle simulate con CASINO
per i valori di energia 2, 5, 10, 20, 30 keV e per i numeri atomici pari a 13 (Al), 29 (Cu),
47 (Ag), 74 (W), 79 (Au). Ci si aspetta che nei casi in cui la norma sia maggiore la tecnica

con PFXP analitica calcoli un valore di spessore massico con errore pitl elevato.

Mappa degli errori

25

15
1 '.'
=y
- A

2 5 10 20 30

(8]

=1

Figura 3.2: sono mostrati i valori della norma L2 tra le PFXP ottenute con il metodo RE e
con l'interpolazione delle simulazioni Montecarlo, la norma é stata calcolata suddividendo
le curve in successioni di 500 valori; gli elementi analizzati sono Al (Z—13, riga K, Ec—1.486
keV), Cu (Z=29, riga LIII, Ec=0.94 keV), Ag (Z=47, riga LIII, Ec=2.98 keV'), W (Z="74,
riga MV, Ec=1.8 keV), Au (Z=79, riga MV, Ec=2.1 keV) con i valori di energia degli
elettroni incidenti di 2, 5, 10, 20, 30 keV. Poiché I'energia critica dell’argento e dell’oro é
superiore a 2 keV, non vengono prodotti raggi X nel caso di energia degli elettroni di 2

keV e dunque il primo valore ¢é stato imposto uguale a 0.

I risultati di questa analisi (vedi figura 3.2), mostrano che in generale ’accordo tra

le due funzioni ¢ maggiore per energie piu vicine all’energia critica (energia del picco X
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W 5 KeV - diversi modelli
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Figura 3.3: Sono mostrate le PEXP ottenute con un campione di Tungsteno (Z=74, riga
MV, Ec=1.8 keV') con il metodo RE e con CASINO, il potenziale di accelerazione & pari
adkV.

analizzato) e per numero atomico maggiore; il caso di figura 3.3, dove sono rappresentate
le PFXP ottenute con il modello semiempirico e il metodo Montecarlone, per un campione
composto di Tungsteno, all’energia di 5 keV', mostra infatti che le due curve coincidono.
Come regola generale si pud dunque affermare che, per basso voltaggio e alto numero
atomico del campione di riferimento, non é necessario utilizzare la lunga procedura che
coinvolge il programma CASINO, in quanto ¢ possibile ottenere, con il modello MSG,

risultati con un basso errore e con un tempo di elaborazione notevolmente ridotto.

3.2.2 Modello correttivo per campioni multistrato

La tecnica basata su EDXS allo stato attuale si basa sull’ipotesi che il film sottile non alteri
la ¢(pz) del riferimento; questa risulta esserer un’ulteriore causa di errore, in particolare
per i sistemi multistrato ad alto AZ. Infatti il trasporto degli elettroni nel campione é
dovuto in larga parte alle collisioni coulombiane tra elettroni e nuclei, e la sezione d’urto

di questo fenomeno dipende dal numero atomico; percid quando la differenza di numero
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atomico diventa elevata (>10) le distorsioni della PFXP non possono piu essere trascurate
[56].

E’ stata proposta una soluzione a questo problema con un semplice modello basato
sull’utilizzo del coefficiente di backscattering, definito come la frazione di elettroni retro-
diffusi dal campione rispetto a quelli entranti n, = I, /Iy, dove Ij e I, sono rispettivamente
la fluenza di elettroni emessi dal SEM e retrodiffusi dal campione. Facendo riferimento
al campione multistrato di figura 3.4 di Tungsteno su Silicio, si osserva come il coating
modifichi sostanzialmente la funzione ¢(pz), abbassandola rispetto al caso di solo substra-
to, cid puod essere imputato in prima approssimazione alla perdita di energia da parte del
sistema a causa degli elettroni retrodiffusi. Infatti il Tungsteno a causa del suo alto Z e
della sua elevata densita, incrementa il coefficiente di backscattering del campione mul-
tistrato e dunque l’energia depositata in esso sara inferiore, cosi come la produzione di
raggi X (dipendente dall’energia depositata); se i raggi X misurati sono inferiori rispetto
a quelli previsti si avrd una netta sottostima dello spessore massico ottenuto mediante i
dati EDXS.

Come si vede da figura 3.4, la PFXP é stata semplicemente moltiplicata per un fattore
correttivo portando a risultati molto soddisfacenti. Il modello che permette di calcolare
questo coefficiente ¢ semplicemente espresso da un bilancio energetico in corrispondenza
dell’interfaccia vuoto-substrato (vedi figura 3.5), nell’ipotesi di attenuazione e diffusione

nulla, e di backscattering completamente localizzato all’interfaccia:
IgEy — LB, = 14E, (3.7)
Iy—IL, =1, (3.8)
Usando la definizione di 7, si ottiene:
Ey — Eyny = Eq (3.9)

Cioé lenergia media depositata nel materiale per ogni elettrone ¢ minore dell’energia
dell’elettrone incidente. Se il coefficiente di backscattering cresce, I'energia depositata di-
minuisce e la PFXP si abbassa. L’energia media degli elettroni retrodiffusi si puo calcolare
conoscendo la distribuzione di energia; si é ricorso al modello di Niedrig [61] con cui é pos-
sibile ottenere analiticamente lo spettro e dunque si pud ottenere un’energia media pari
a:

Ey =kyEy (3.10)

Dove ky, si ottiene con una media integrale dello spettro. Sostituendo si ottiene:
Eo(l - kbnb) = Ed (311)

Da questa relazione si vede che ’energia media depositata nel sistema varia in funzione

del coefficiente di backscattering: se esso aumenta, come nel caso di Tungsteno-Silicio,
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Figura 3.4: Sono mostrate PFXP, simulate con CASINO, di Silicio (in blu), di Silicio con
un film di 100 nm di Tungsteno (in rosso); a quest’ultima ¢ stato moltiplicato il fattore di

backscattering (in verde). Le curve sono state ottenute con un potenziale di accelerazione
di 17 kV.

I’energia depositata sara inferiore. Per mettere in relazione i sistemi analizzati dalla EDXS
(cioé solo substrato e multistrato) si ipotizza che il coefficiente k; rimanga immutato
(approssimazione ragionevole nel limite dell’errore dello spettro analitico di Niedrig [61])
e, poiché ’energia Ejy rimane la stessa, la relazione tra le energie depositate nei due sistemi
dipende dai differenti coefficienti di backscattering e sara quindi:

’ 1_kb776

=— 20p0_ ¢ EY 3.12
0 I*kbng a=1 d ( )

In prima approssimazione l’ampiezza della PFXP é proporzionale all’energia depositata e

si pud semplicemente applicare la correzione:

¢'(p2) = feorr®°(p2) (3.13)

Si & dunque ipotizzato che, nei confronti della produzione di raggi X per il substrato, il

coating agisca come uno strato infinitesimo che altera il coefficiente di backscattering del
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Eo,Io

Ev.In

Ed,In

Figura 3.5: Schema del modello di correzione per backscattering; il fascio di elettroni del
SEM incide sul substrato con un’energia Fy[keV] e una fluenza I[1/m?sec, il fascio viene

in parte trasmesso con un’energia media e una fluenza Ey e I; e in parte retrodiffuso con
Eb e Ib.

sistema; per ottenere tale coefficiente si ¢ ricorso al modello di Niedrig [62]. Le formule

necessarie per calcolare i coefficienti sono di seguito elencate:

. EO
Mout = B(1 — exp(—6.6 - 107°575/22)) (3.15)

~ala+k-1) (4 atk
Nfilm = CEICET TS [1 <1 2(a+k1)D/R(1D/R)“+k>+

e +‘;€)+(j;k2_ 3 (1 - (1 - 2%) (1- D/R)“*’“‘lﬂ (3.16)

Ntot = Mbulks + Nfilm <1 - m> (3.17)

Dove Ej é I'energia degli elettroni incidenti, Z il numero atomico, nyuiks € Mpuikr il coef-
ficiente di backscattering per un materiale sufficientemente spesso rispettivamente pari a
quello del substrato e quello del film, 7, il coefficiente di backscattering del film senza
substrato in funzione dello spessore D, 7, il coefficiente di backscattering del sistema
film-substrato.

Nel caso in cui il numero atomico del substrato sia maggiore di quello del film questo

tipo di correzione porta a risultati errati, poiché non si pud pitl trascurare la natura a piu
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Figura 3.6: Spettro degli elettroni retrodiffusi, ottenuto con CASINO e con il modello
di Niedrig [61], da un campione di Silicio, con un potenziale di accelerazione di 17 kV.

L’accordo non ¢ ottimo, tuttavia ¢ sufficiente per ottenere un valore di k; con un errore
entro il 10%.

strati del sistema. Come si vede nell’esempio di figura 3.7 gli elettroni entrano nel primo
strato con pochi eventi di backscattering e senza essere diffusi; successivamente entrano
nel substrato e a quel punto iniziano a diffondere. Quello che si nota é che gli elettroni
retrodiffusi dal substrato al coating vengono "persi" dal sistema, in quanto il film non &
in grado di retrodiffondere a sua volta gli elettroni.

E stato dunque elaborato un nuovo fattore di correzione per questa tipologia di sistemi,
basato sull’idea che un elettrone retrodiffuso dal substrato ha una probabilita inferiore di
tornare di nuovo nel substrato e di depositare in esso energia (e dunque produrre raggi
X).

Utilizzando le stesse ipotesi del caso precedente e seguendo lo schema di figura 3.8,
vediamo che l’energia totale depositata nel substrato ¢ la somma di diversi contributi,

contrassegnati in figura con i numeri dall’uno al tre. Il primo si pud esprimere come:

Egq = Eo(1 — kynr)(1 — kyns) (3.18)
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Figura 3.7: Simulazione di CASINO; sono mostrati i percorsi di elettroni accelerati a 17
kV all’interno di un sistema con un substrato di Oro e un coating di Carbonio di 300 nm

con densita pari a quella della grafite (2.62 g/cm?).

Cioé abbiamo due step successivi in cui I'energia diminuisce a causa del backscattering
del film e del substrato; anche in questo caso si é fatta I'ulteriore ipotesi che kj rimanga
sempre uguale ad ogni step. In questo caso i coefficienti di backscattering sono quelli di
film senza substrato (nr) e substrato senza film (ng). Il secondo contributo ¢ dovuto a
quegli elettroni che, retrodiffusi dal substrato, vengono retrodiffusi nuovamente dal film e

depositano altra energia nel substrato:

Eq = Eo(1 — kynr)(kons) (ksnr) (1 — kyns) = Ea(kens)(ksnr) (3.19)

E il terzo contributo & dovuto a un altro step e quindi:

Egs = Eo(1 — konp) (ksns) (kenr) (ksns) (ksne) (1 = kyns) = Ea[(kns)(kenr)]®  (3.20)

I contributi non sono solo tre poiché questo procedimento pud procedere all’infinito,

tuttavia si vede che i contributi procedono con una serie geometrica che converge a:

Estot = E51 =E (1 - kan)(l _ kbnS) (321)

1= (kyns)(konr) 1= (kens) (kynr)

Combinando con la relazione 3.11, del caso solo substrato, si ottiene dunque:

1—Fkynr
1 — (koms)(kynr)

Esor = Eg (3.22)
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Figura 3.8: Schema del modello di correzione per backscattering; il fascio di elettroni del
SEM incide sul film con energia pari a Ey e fluenza Iy, il fascio viene in parte trasmesso con
energia Fy fino al substrato dove viene trasmesso con energia Ej; tale energia é la somma
di diversi contributi dovuti al fatto che gli elettroni vengono continuamente retrodiffusi

tra il film e il substrato.

1-— k’bT]F
1 — (kons)(konr)
Questi fattori di correzione sono validi solamente per il metodo del substrato, in quanto

fcorr = (323)

esso presenta in partenza un errore inferiore rispetto al metodo del coating (paragrafo

2.3.3), tuttavia queste considerazioni si possono estendere anche al metodo del coating.

3.2.3 Risoluzione dell’equazione del trasporto di elettroni

Come si é visto dai paragrafi precedenti, la tecnica di valutazione di densita di film sottili
ha i suoi principali limiti nella bassa accuratezza della PFXP nella difficolta di prevedere le
distorsioni indotte in esse da bersagli multistrato ad alto AZ. Una possibile soluzione ad
entrambi i limiti sta nella risoluzione dell’equazione del trasporto di Boltzmann applicata
al trasporto di elettroni; nel semplificato sistema di campioni monolayer, con incidenza del
fascio elettronico normale alla superficie, Brown [63] ¢ riuscito a risolvere numericamente
una versione semplificata dell’equazione, ottenendo diverse funzioni di interesse (come la
distribuzione in energia e in angolo degli elettroni retrodiffusi), tra cui risulta di particolare
importanza il calcolo di ¢(pz). In questo lavoro di tesi é stato implementato il suo stesso
modello (alle differenze finite), introducendo la possibilita di descrivere anche campioni

multistrato.
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Il modello si basa sulle assunzioni di H. A. Bethe [64], che per primo ha affrontato il

problema dello scattering multiplo di elettroni:

e lo scattering degli elettroni incidenti avviene attraverso una serie di interazioni a 2

particelle, tra un elettrone e un atomo del campione.
e il numero di elettroni diffusi ad alto angolo é basso.

e l'energia degli elettroni é determinata univocamente dalla distanza che essi hanno
percorso nel campione (in generale ¢id non ¢ vero in quanto il processo di trasporto di
elettroni nella materia avviene con perdita di energia discontinua, urti; il problema
viene risolto considerando solo una perdita di energia media e a posteriori si effettua

una correzione)

Sotto queste assunzioni, a partire dall’equazione di Boltzmann, si ricava la seguente
equazione (per la derivazione dell’equazione si veda H. A. Bethe [64]):
1

Qf(r,u,s) =-u-V,f(r,u,s)+ )

e V2 f(r,u,s) (3.24)

dove r é il vettore posizione, u il vettore unitario di direzione del moto, s la distanza

percorsa lungo il cammino dell’elettrone, A € il libero cammino medio di trasporto

1
= 1-— . 2
o) 7TN/0(047 $)(1 = cosa) - senada (3.25)
e V2 & l'operatore
1 0 0 1 o
sinf %(seneﬁ) T sen?0 002 (326)

dove « l'angolo tra u (prima della collisione) e u’ (dopo la collisione), N il numero di
centri di scattering per unita di volume, o(«, s) € la sezione d’urto di elettroni che hanno
percorso una distanza s e vengono deflessi di un angolo «, 6 é 'angolo tra u e la normale
alla superficie del campione, ® é la coordinata azimutale di u. La funzione f rappresenta la
distribuzione di elettroni nello spazio delle fasi: per ogni valore di s, f(r,u, s)senfd0d®d>r
¢ il numero di elettroni che hanno percorso una distanza s nel campione e che si trovano
nell’elemento volumetrico d3r intorno alla posizione r, con direzione di moto u che giace
trafefd+di, e d+dd.

Nel caso in cui 'incidenza degli elettroni é normale, a causa della simmetria cilindrica
del sistema fisico é possibile passare a una formulazione della relazione 3.24 rispetto una

sola direzione spaziale (x) [63]:

0 0 1 0 0
%[senﬁf(z,ﬁ,s)] = 7%[605956719]0(17,9,8)] + X(s) 96 {(5@71989) f(x,@,s)} (3.27)

dove z ¢ la variabile di profonditad. L’equazione 3.27 ¢ risolvibile numericamente, senza

Pausilio di supercomputer, con metodi convenzionali (come le differenze finite o gli elementi
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finiti); le condizioni al contorno da adottare sono:

f(x,0,8) =0, per x = sy (3.28)
f(z,0,s) =0(x)d(0), per s=0 (3.29)
f(x,0,5) =0, pers>0e0<0<7/2 (3.30)

dove sgr ¢ il range degli elettroni incidenti sul campione. Per ottenere una soluzione
accurata € necessario conoscere con precisione il libero cammino di trasporto A(s) che a
sua volta dipende dalla sezione d’urto, per la quale si usa la versione di Rutherford con un
termine di damping perché non diverga a bassi angoli; si ricava quindi la relazione (valida

per energie non relativistiche) [65]:

1 s p 72 [ 85V
dove v ¢ un parametro che si ottiene con la relazione v = v/(Z/40)%%, mentre V ¢

I’energia di un elettrone che, nell’ipotesi di poter associare ad ogni valore di s un’energia,
si pud esprimere in funzione di s. Essa si ottiene nell’approssimazione di rallentamento
continuo s = f&: (ds/dV)dV, dove, secondo la relazione di Spencer e Fano [63], ds/dV =
(KM)™'[1—(72/6)M 2], con K = 3.94-10*(pZ/A)(1/V) e M = 1 +In[4V (Vo —V)/I?] —
In(Vo/V). In questa trattazione si & usata una relazione per la sezione d’urto parzialmente
empirica e una descrizione non relativistica, tuttavia queste semplificazioni non inficiano
i risultati ottenuti. Si rimanda a Brown [63] che hanno proposto diverse correzioni per
tener conto di questi ed altri effetti.

Per risolvere numericamente ’equazione 3.27 é stato utilizzato lo schema alle differenze
finite di Lax-Wendroff, di cui si puo trovare una descrizione dettagliata nel libro di Quar-
teroni [66]. Con il quale si é ottenuta come soluzione la funzione distribuzione f(x, 8, s) in
ogni punto della griglia # x x x s suddivisa in intervalli 40 x 80 x 5000, attraverso questo
metodo si ricava una soluzione accurata in tempi di calcolo contenuti (decine di secondi
con un personal computer).

In figura 3.9 & mostrata la soluzione f(z,6,s) per diversi valori di s. Si osserva il
trasporto dell’impulso di elettroni nella materia e la progressiva diffusione ad ampio angolo
quando s aumenta e ’energia associata V' diminuisce; cid avviene perché il libero cammino
di trasporto diminuisce al diminuire dell’energia dell’elettrone (poiché la sezione d’urto
aumenta) e quindi il termine di diffusione diventa sempre pit influente. Infatti inizialmente
gli elettroni energetici sono collimati e viaggiano nella materia con poche collisioni, mentre
quando la loro energia diminuisce le collisioni diventano sempre pit frequenti e il processo
di diffusione diventa dominante.

Una volta nota la funzione di distribuzione & possibile ricavare le altre funzioni di

interesse, nello specifico si ottiene la PFXP integrando la distribuzione per la sezione
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Figura 3.9: E’ rappresentata la distribuzione f(x, 6, s) sul piano x x 6 per valori di distanza
percorsa s crescenti: in (a) s = 0.2sg, in (b) s = 0.4sg, in (¢) s = 0.6sp, in (d) s = 0.8sR.
Nelle immagini in alto si osservano le oscillazioni smorzate tipiche dello schema Lax-

Wendroff, che scompaiono quando la diffusione aumenta a causa dell’energia V inferiore

d’urto di produzione di fotoni, sull’angolo e la distanza percorsa.
WN (P2 [™
o(pz) = T/ [ f(z,0,8)senfdf | Qk(ps)d(ps) (3.32)
0 -

dove W ¢é la resa di fluorescenza e Qr = 7.92 - 1072V, 2U = nU la sezione d’urto di
produzione di raggi X (valida solo per la shell K), in cui Vi ¢é energia d’eccitazione della
transizione e U = V/Vk. In figura 3.10 sono mostrate le PFXP ottenute tramite questo
modello e si verifica un migliore accordo, per energie tipiche di un SEM (5-30 keV'), con
la simulazione Montecarlo, presa come riferimento.

Inoltre 'equazione é stata risolta, per la prima volta in questo lavoro di tesi, per
campioni multistrato. La figura 3.11 (b) mostra le ¢(pz) ottenute per campioni composti
da un substrato di Alluminio e un film di Carbonio di diverso spessore, con densita pari

a quelle bulk; si osserva che il modello é in grado di descrivere le distorsioni nella PFXP
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dovute a campioni multistrato, le quali diventano pit marcate ad alto spessore di film
(come & intuitivo pensare), nonostante il AZ tra substrato e coating non sia elevato (in
questo caso pari a 7). Inoltre, confrontando figura 3.11 (a) e (b), si vede che i risultati del
modello sono in perfetto accordo con quelli previsti dal codice Montecarlo.

Tuttavia quando il film ha numero atomico maggiore del substrato e la loro differenza
di numero atomico e di densita assume grandi valori, il metodo numerico diventa instabile
e risulta impossibile ricavare qualsiasi informazione dalla simulazione; per risolvere il pro-
blema in futuro si potrebbe implementare un metodo a elementi finiti (poiché permette
di gestire piu efficacemente le discontinuitd) o aumentare 'ordine delle differenze finite
sullo spazio x. Quando questi miglioramenti saranno introdotti nel modello, sara possibile
ottenere misure di spessore massico accurate, anche nel caso di campioni multistrato, con
il seguente metodo: il codice verra eseguito con un energia di elettroni fissata (pari a quella
che desidera utilizzare per la misura), mentre verra fatto variare lo spessore del film; le
PFXP ottenute con i vari spessori di coating verranno utilizzate per calcolare il rapporto
delle relazioni 2.3 (per il metodo del coating) o 2.4 (per il metodo del substrato), e a quel
punto verra rappresentata la funzione che esprime lo spessore massico in funzione del rap-
porto d’intensitd, la cosiddetta curva di calibrazione. In questo modo saranno considerati
anche gli effetti di di distorsione della funzione ¢(pz) dovuti al diverso numero atomico

tra film e substrato, ottenendo dunque misure piu precise.

3.3 Risultati

3.3.1 Validazione della tecnica con film di densita nota

I miglioramenti applicati alla tecnica di valutazione di densita di film sottili basata su
EDXS sono stati validati attraverso la misura di film compatti con densitd nota, misurata
con QCM.

In primo luogo sono mostrati i risultati derivati dall’utilizzo di modelli alternativi per la
PFXP. La figura 3.12 mostra la densita di un film di Argento, depositato su Oro, ottenuta
con il metodo del substrato in funzione del voltaggio di accelerazione, utilizzando diversi
modelli della PFXP; illustrati nei paragrafi 3.2.1 e 3.2.3; risultati che si ottengono variando
modello sono molto pitl accurati, con un errore ridotto a circa il 5%. Lo stesso confronto
viene fatto in figura 3.13, dove é mostrata la misura di densita in funzione del voltaggio
di accelerazione, per un film di Tungsteno depositato su un substrato di Silicio; anche in
questo caso si osserva una notevole riduzione dell’errore, anche se esso rimane intorno al
15%, poiché la differenza di numero atomico e densita tra film e substrato influenza la
misura, introducendo perturbazioni in ¢(pz).

I risultati mostrano inoltre una evidente dipendenza delle misure dal voltaggio di ac-

celerazione, ad esempio in figura 3.12 si nota che le misure ottenute per i potenziali di
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Figura 3.10: Sono mostrate le PFXP ottenute con tre differenti modelli: simulazione Mon-
tecarlo [59] (in blu), modello semiempirico MSG - metodo RE [53] (in verde), risoluzione
dell’equazione del trasporto [63] (in blu). Si sono confrontati i modelli per I’elemento Al
a diversi valori di energia di elettroni (5, 10, 20, 30 keV) e si osserva che per energie
relativamente elevate (> 10 keV) il metodo semiempirico si discosta dalla simulazione
Montecarlo, presa come riferimento per la sua affidabilita, mentre il modello di trasporto

mantiene un buon accordo a tutte le energie.

10, 13 e 30 £V si discostano notevolmente dal dato della microbilancia, e anche 'utilizzo
di PFXP pii accurate non migliora molto il risultato. L’errore delle misure a 10 e 13
keV si spiega con il fatto che esse sono state ottenute con dei bassi valori di rapporto di
intensita (inferiori a 0.2): poiché la derivata della curva di calibrazione diverge al di sotto
di 0.2 (vedi figura 3.14), anche 'incertezza della misura diverge a sua volta a causa della
propagazione dell’errore dy = %ch. Percio per determinare con precisione la densita &
necessario limitare inferiormente il rapporto d’intensitd; come regola empirica si puod con-
siderare valida un misura effettuata con rapporto d’intensita superiore a 0.2. Per quanto
riguarda il dato ottenuto a 30 keV bisogna, invece, considerare che a voltaggi di acce-
lerazione crescenti gli elettroni supereranno il film subendo poche collisioni, producendo
pochi raggi X e favorendo gli effetti dovuti al bordo (che non puo essere a questo punto

considerato perfettamente planare), diminuendo la validita della misura.
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Figura 3.11: (Sono mostrate le PFXP di Alluminio ottenute con energia 10 keV, con
diversi spessori di film di Carbonio di densita 2.3 g/em? (100 nm in verde, 500 nm in
rosso), calcolate con la simulazione Montecarlo (a) e il modello di trasporto (b). Gli assi
delle ordinate sono in unita arbitrarie.
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Figura 3.12: Viene mostra la densitd di un deposito di Argento su Oro ottenuta con
la microbilancia e con la tecnica basata su EDXS con diversi modelli per la PFXP in
funzione del voltaggio di accelerazione: modello MSG, metodo RE (in blu), modello MSG,

parametri di Bastin (in giallo), simulazione Montecarlo (in rosso), modello di trasporto
(in arancione).

Per effettuare misure con accuratezza elevata ¢ dunque fondamentale determinare la
tensione di accelerazione pit adeguata; un modo per trovare questo valore € calcolare
la densita con diverse energie del fascio di elettroni, rappresentare i dati in un grafico

densita-voltaggio, come quelli raffigurati nelle figure 3.12 e 3.13, e infine osservare il range
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Figura 3.13: Viene mostra la densita di un deposito di Tungsteno su Silicio ottenuta con
la microbilancia e con la tecnica basata su EDXS con diversi modelli per la PFXP in
funzione del voltaggio di accelerazione: modello MSG, metodo RE (in blu), modello MSG,
parametri di Bastin (in giallo), simulazione Montecarlo (in rosso), modello di trasporto

(in arancione).

di tensione per cui la misura non cambia (plateau). Tuttavia questo metodo impiega un
tempo elevato, in quanto sono necessarie diverse misurazioni; per cui viene proposto un
altro metodo, di tipo empirico, pit rapido. Esso consiste nel simulare, con CASINO o con
il modello di trasporto, il campione in analisi, utilizzando per la densitad un valore stimato
a priori; la simulazione viene ripetuta aumentando i valori di voltaggio, osservando di
volta in volta la forma di ¢(pz), che a maggior energia si estende a maggior profondita.
Quando l'interfaccia coating-substrato si trova a meta dell’estensione della PFXP, viene
preso come voltaggio ottimale il valore di tensione di accelerazione corrispondente. Questo
criterio pud essere applicato al sistema di figura 3.12, composto da un film di 300 nm di
Argento depositato su Oro; in questo specifico caso si ottiene un voltaggio di circa 20 kV
(vedi figura 3.15), il che é consistente con quanto si osserva in figura 3.12: il plateau di
densita si trova infatti tra 15 e 25 kV di tensione di accelerazione.

Infine in alcuni casi la misura risulta ulteriormente migliorata dall’applicazione del
modello correttivo per campioni multistrato, illustrato nel paragrafo 3.2.2: quando la
differenza di numero atomico e densita tra substrato e coating é cosi alta da indurre forti
distorsioni nella PFXP, allora é utile introdurre il fattore espresso nelle relazioni 3.12 e 3.23.
Ne ¢ un esempio il campione di figura 3.4, composto da un film di 100 nm di Tungsteno e
da un substrato di Silicio; il coating, di altro numero atomico (Z=74) distorce il trasporto
elettronico e la produzione di raggi X all’interno del substrato, di basso numero atomico

(Z=14). In figura 3.16 viene dimostrata lefficacia di questo modello nel migliorare le
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Figura 3.14: E’ mostrata la curva di calibrazione, cioé la funzione che lega il rapporto di
intensita allo spessore massico, per un dato sistema e un dato potenziale di accelerazione;
in questo caso il sistema é dato da un film di argento su un substrato di oro, con un

potenziale pari a 17 kV.

misure: in questo caso permette di abbassare I’errore entro il 10%. L’effetto del modello
si puo anche osservare da figura 3.4 e 3.15, dove la funzione ¢(pz) del sistema multistrato,
una volta moltiplicata per il fattore correttivo, corrisponde meglio alla ¢(pz) relativa al

Silicio.

3.3.2 Applicazione a bersagli multistrato con schiume di Carbonio

La tecnica di valutazione di densitd basata su EDXS, con i miglioramenti descritti nella
sezione 3.2, é stata applicata alla misurazione di densitd di schiume di Carbonio, per le
applicazioni di accelerazione di ioni mediante impulsi laser superintensi. La densita di
questi film risulta infatti essere un parametro fondamentale nel processo di accelerazione,
come descritto nel paragrafo 1.4.4.

I campioni misurati sono composti da un substrato di Silicio o Alluminio e un coating

di Carbonio nanostrutturato a bassa densita, la cui morfologia é illustrata nei paragrafi
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Figura 3.15: Sono mostrate PFXP, simulate con CASINO, di Oro (in blu), di Oro con
un film di 300 nm di Argento (in rosso); a quest’ultima ¢ stato moltiplicato il fattore di
backscattering (in verde). Le curve sono state ottenute con un potenziale di accelerazione
di 20 kV.

2.2.3 e 2.3.3. La densita delle schiume deve essere, per gli scopi degli esperimenti di
accelerazione, confrontabile con la densita critica, che & pari a 5.7 mg/em?, e quindi il
relativo spessore massico € molto basso. Ad esempio una schiuma con densitad pari a
10 mg/cm? e spessore 10 um possiede uno spessore massico di 107° g/cm?, equivalente a
un film di Carbonio di 40 nm con densita pari a quella della grafite (2.6 g/cm3). Risulta
di conseguenza necessario usare potenziali di accelerazioni bassi (< 10 keV'), in quanto lo
spessore del film é troppo sottile per essere analizzato da un fascio elettronico energetico.
In particolare sono state usate tensioni tra i3 e 9 kV.

Per studiare le condizioni migliori per misurare questi campioni sono stati simulati,
con il modello di trasporto, i sistemi composti da un substrato di Silicio e un film di
spessore variabile di schiume. La figura 3.17 mostra le PFXP, calcolate con il modello di
trasporto, ottenute con 3 e 5 kV di potenziale di accelerazione; si osserva che, al fine di
caratterizzare schiume sottili (intorno ai 2 — 3 um), 5 kV rappresenta il limite superiore

di tensione utilizzabile, in quanto per energie superiori il film diventa invisibile al fascio,
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Figura 3.16: Viene mostra la densita di un deposito di Tungsteno su Silicio ottenuta con la
microbilancia e con la tecnica basata su EDXS con diversi modelli per la PFXP in funzione
del voltaggio di accelerazione: modello MSG, metodo RE (in blu), simulazione Montecarlo
(in rosso), simulazione Montecarlo a cui viene applicata la correzione per backscattering

(in verde).

mentre per caratterizzare schiume pit spesse (intorno ai 10 um,) si puo utilizzare un valore
maggiore di voltaggio, fino a 10 kV.

Al fine di determinare con precisione le densita dei film, si usa il codice Montecarlo per
ottenere PFXP accurate, utilizzando la procedura illustrata nel paragrafo 3.2.1. Mentre
non ¢ necessario adottare il modello correttivo per campioni multistrato, infatti, come si
vede da figura 3.17, le distorsioni della PFXP, indotte dal diverso numero atomico del
coating, sono sufficientemente basse da essere ignorate.

Si sono quindi analizzate le densita di 3 diversi campioni di schiume di diverso spessore
(2.5 pm, 7 wm e 12 pm) realizzati con PLD (paragrafo 2.2.3) presso il NanoLab; la
produzione di questi campioni € avvenuta nelle medesime condizioni di deposizione usate
per produrre i bersagli multistrato irraggiati negli esperimenti precedenti, per cui ci si
attende che le schiume cosi prodotte siano rappresentative di tali film. Si sono dunque
effettuate misure con voltaggio pari a 3, 5 e 9 kV, ottenendo risultati riassunti nella
tabella 3.1. E’ immediato notare che i dati calcolati usando il modello MSG, portano a
risultati che variano con il potenziale di accelerazione, mentre usando la ¢(pz) ottenuta
dalla simulazione Montecarlo le misure risultano consistenti tra di loro.

Il valor medio della densita cosi misurata risulta essere differente da quello calcolato
negli esperimenti precedenti, infatti con le tecniche migliorative esso ¢ pari a 11.1 mg/cm3
(1.95 n.), con un errore relativo inferiore al 5%, da confrontare con le precedenti misu-

razioni, 6.8 mg/em? (1.2 n.), con il 20% di errore. Alla luce della maggiore accuratezza
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Figura 3.17: Sono mostrate PFXP, simulate con il modello di trasporto, di Silicio (in blu),
di Silicio con un film di 2.5 um (in rosso) e 12 um (in verde) di schiuma di Carbonio
con densitd 10 mg/em?® (in rosso); le curve sono state ottenute con un potenziale di
accelerazione di 3 kV (a) e 5 kV (b).

Campione Spessore Potenziale di Rapporto di Densita Densita n/ne
campione  accelerazione intensita MSG - RE CASINO
[um] [kV] Is/Igef [mg/em?] [mg/em?®]
C265 2.5 5 0.95 9.2 11.2 1.96
3 0.8 13.2 10.8 1.89
C273 12 5 0.7 9.4 10.9 1.91
c277 7 9 0.98 4.7 11.5 2.02
Valore Medio ‘ 11.1 1.95

Tabella 3.1: Misure di campioni multistrato con coating di schiume di Carbonio a bassa

densita e substrato di Silicio. La densita critica ¢ indicata con n.. ed ¢ pari a 5.7 mg/cm?.

della tecnica che integra i miglioramenti descritti in questo capitolo, si considera il dato
ottenuto in questo lavoro di tesi piu affidabile.

In conclusione I'utilizzo di PFXP, calcolate con il codice Montecarlo, permette di carat-
terizzare con un’alta accuratezza tali campioni nanostrutturati, anche in diverse condizioni
di misura (diversi potenziali di accelerazione): con questo metodo vengono dunque ana-
lizzati i bersagli descritti nel prossimo capitolo. Infine & importante sottolineare che la
densitd misurata nei precedenti esperimenti & sottostimata e percio le precedenti analisi

dovranno essere considerate alla luce di questo nuovo dato.
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Capitolo 4

Esperimenti di accelerazione di
ioni con bersagli multistrato con

schiume di Carbonio

4.1 Obiettivi degli esperimenti

In questo capitolo vengono presentate le attivita da me svolte per sviluppare la realizza-
zione di esperimenti di accelerazione di ioni, avvenuti nel 2015 in Corea del Sud, mediante
interazione di impulsi laser ultrabrevi e superintensi con bersagli innovativi, composti da
un sottile substrato e un film nanostrutturato di Carbonio con densita vicino a quella
critica (pari a 5.7 mg/cm?).

Gli obiettivi di questa campagna sperimentale sono stati indagare ulteriormente il pro-
cesso di accelerazione in campioni multistrato che, come presentato nel paragrafo 1.4.4,
hanno dimostrato di poter aumentare considerevolmente 1’energia massima degli ioni in
identiche condizioni sperimentali. I risultati della precedente campagna sperimentale

hanno evidenziato l'interesse nell’indagare ulteriormente i seguenti aspetti:

e Spessore della schiuma: é stato osservato un forte aumento dell’energia massima
degli ioni al diminuire dello spessore dei film, che erano stati prodotti con spessori
da 8 a 36 pm. Si é dunque voluto studiare leffetto della schiuma anche a spessori
inferiori a 8 um, in modo da trovare il punto che massimizza 1’energia massima. Per
quanto riguarda la densitd delle schiume essa é stata mantenuta vicina alla densita
critica per la grande maggioranza dei campioni, a parte pochi campioni realizzati

con densita differente, pari a circa 30n..
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e Spessore del substrato: ¢ stato osservato lo spessore del substrato (pari a 0.75
e 1.5 um nella precedente campagna) non influiva molto sull’energia massima degli
ioni. Poiché a spessori del substrato crescenti € associata una maggiore resistenza
dei campioni, fondamentale in future applicazioni pratiche, é stato indagato il mec-
canismo di accelerazione in funzione di questa variabile, spaziando da spessori molto

piccoli, da 20 nm, a piu elevati, fino a 12 um.

e Angolo di incidenza e polarizzazione: nei precedenti esperimenti € stato evi-
denziato che, ad angolo di incidenza di 30°, 'energia massima non dipendeva dal
tipo di polarizzazione incidente. In questa campagna si é cambiato anche ’angolo di
incidenza per osservare le differenze nelle diverse condizioni; in particolare sono state
usate due condizioni, incidenza a 30° con polarizzazione P (condizione che favorisce
il meccanismo TNSA con bersagli convenzionali) e incidenza quasi-normale (2.5°) e

polarizzazione C (condizione piu sfavorevole per bersagli convenzionali).

La fabbricazione di bersagli multistrato, che viene descritta nel paragrafo 4.2, é stata
realizzata tramite deposizione a laser pulsato (PLD, capitolo 2) al NanoLab, al Politecnico
di Milano; mentre l'irraggiamento dei campioni é stato effettuato nella facility laser del
CoReLS, in Corea del Sud (paragrafo 4.3), ed ha portato a risultati, analizzati tramite
I’apparato di diagnostica di ioni energetici illustrato nel paragrafo 4.4, che sono commentati

nel paragrafo 4.5.

4.2 Produzione e caratterizzazione di bersagli multi-

strato con schiume di Carbonio

Bersagli multistrato con film di Carbonio nanostrutturato, di densita richiesta dagli obiet-
tivi degli esperimenti, sono stati prodotti e caratterizzati grazie alle tecniche illustrate nei
capitoli 2 e 3. I campioni sono stati realizzati con diversi spessori di schiume, pari a 3,
5, 8, 10, 12 um, e diverse composizioni e spessori di substrato, pari a 0.75, 1.5, 2.4, 6.5,
7, 12 pm di Alluminio, 6 um di Rame e 20 nm di materiale polimerico. I risultati della
produzione di questi campioni sono riassunti nella tabella 4.2.

Per fabbricare le schiume é stata usato 'apparato PLD descritto nel paragrafo 2.2.2,
con tre set di parametri per produrre i campioni con le caratteristiche richieste, mentre per
misurare la densita si & utilizzata la tecnica basata su EDXS, descritta specificatamente
per schiume di Carbonio nel paragrafo 3.3.2. In particolare, i parametri di processo scelti

per la produzione delle diverse tipologie di campioni sono stati i seguenti:

1. spessore 3-5 um, densitd ~ 2n.: é stata usata un’energia media del laser pari a 152

m.J, mentre é stato usato Argon come gas in camera, alla pressione di 700 Pa. La
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Substrato Film
Materiale Spessore [um] ‘ Densita Spessore [um|

Al 0.75 ~ 2N, 0
3

5

8

10

12

~ 30n, 7

Al 1.5 ~ 2N, 0
3

5

8

10

12

Al 24 ~ 2N,

5

8

10

12

Al 6.5 ~ 2N, 0
8

Cu 7 ~ 2N, 0
8

Al 12 ~ 2N, 0
8

Polymer 20 nm ~ 2n, 0
8
12
32
64

Tabella 4.1: Lista dei campioni fabbricati al NanoLab e irraggiati al CoReLS nel 2015
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distanza target-substrato € stata fissata a 8.5 c¢m ed é stata mantenuta costante in
tutti i 3 regimi di deposizione. Queste condizioni hanno permesso la realizzazione
di film con una buona copertura per spessori inferiori a 8 yum, risultato che non era

stato ottenuto nelle campagne sperimentali precedenti (vedi figura 4.1).

2. spessore 8-64 um, densitd ~ 2n.: ’energia media utilizzata & 127 mJ ed é stato
usato Argon a 500 Pa. In queste condizioni si sono fabbricate schiume con una
buona copertura del substrato per tutti gli spessori; inoltre le caratteristiche sono
simili al regime di deposizione del punto precedente e ci si aspetta di conseguenza la

stessa densita (vedi figura 4.2).

3. spessore 7 pum, densitd ~ 30n.: l'energia media é stata imposta a 150 mJ mentre
la pressione di Argon a 50 Pa, a questa pressione la "piuma'" era poco confinata e

quindi le specie, piul energetiche, hanno dato luogo a un film piu compatto, con una

morfologia del tipo "cavolfiore" (vedi figura 4.3).

Figura 4.1: Immagini SEM con vista frontale (a) e vista laterale (b) di un campione con
substrato di Si e film di schiuma di C, con densitd ~ 2n.; ottenuto tramite PLD con i
seguenti parametri: energia del laser 150 mJ, pressione di gas in camera (Ar) 700 Pa,

distanza target-substrato 8.5 cm.

In queste diverse condizioni, e con diversi tempi di deposizione, sono stati inizialmente
prodotti campioni con substrato di Silicio e film di schiuma di Carbonio, dei quali si &
misurato lo spessore tramite SEM con vista laterale; in questo modo ¢ stato possibile
ottenere una relazione tra spessore di coating e tempo di deposizione. I risultati, mostrati
in figura 4.4, hanno dimostrato che il film cresce con un tasso costante e mantiene le sue
proprieta di densita e morfologia al variare dello spessore, é stato anche visto che i regimi
di deposizione 1 e 2 hanno rette di deposizione simili.

Una volta determinato il tempo di deposizione per i diversi spessori di foam desiderati,

sono stati cresciuti i film sopra i differenti substrati specificati precedentemente. Essi, in
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X 20 pm

Figura 4.2: Immagini SEM con vista frontale (a) e vista laterale (b) di un campione con
substrato di Si e film di schiuma di C, con densita ~ 2n.; ottenuto tramite PLD con i
seguenti parametri: energia del laser 125 mJ, pressione di gas in camera (Ar) 500 Pa,

distanza target-substrato 8.5 cm.

Figura 4.3: Immagini SEM con vista frontale (a) e vista laterale (b) di un campione con

substrato di Si e film di schiuma di C, con densita ~ 2n.; ottenuto tramite PLD con i
seguenti parametri: energia del laser 150 mJ, pressione di gas in camera (Ar) 50 Pa,

distanza target-substrato 8.5 cm.

quanto molto sottili (da 20 nm a 12 um), sono stati incollati ad appositi sostegni (target
holder) che permettessero un facile posizionamento al momento dell’irraggiamento laser.
Come si vede in figura 4.5, sono stati realizzati due tipi di holder che presentano due
diverse configurazioni: il sostegno mostrato in (a) presenta una densita di fori piu bassa di
quello mostrato in (b) e percio possiede il vantaggio di diminuire gli sforzi di shock causati
dall’impulso nei fori circostanti, con lo svantaggio perdo di poter un numero inferiore di

campioni prima di cambiare il supporto, mostrato in figura 4.6 (a).
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Figura 4.4: Regressione lineare tra spessore del film del campione e tempo di deposizione.

Figura 4.5: target holder usati negli esperimenti del 2015; in (a) e (b) sono mostrati i due

diversi tipi di target holder, con le relative dimensioni.

4.3 Setup sperimentale CoReLS

I bersagli multistrato con schiume di Carbonio prodotti al NanoLab sono stati irraggiati
al Centre of Relativistic Laser Science (CoReLS) in Corea del Sud. Questa facility laser
permette la generazione di impulsi ultrabrevi (33 fs) e superintensi grazie alla CPA di un
oscillatore a Ti:sapphire con lunghezza d’onda centrale di A = 805 nm (vedi figura 4.7).
Rispetto al 2014 l'intensita massima e stata aumentata grazie all’aggiunta di un ulteriore
stage di amplificazione, passando da 4-10%° W/em? a 7-10%° W/em?. L’energia massima,
dell’impulso prima del pulse compressor raggiunge 44 J; esso viene compresso e focalizzato
con uno specchio parabolico a f/3 su un focal spot con diametro di ~ 5 um e ne viene

aumentato il rapporto di contrasto tramite due Plasma Mirror in successione. L’energia
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Figura 4.6: (a) supporto dei target holder che viene montato nella camera a vuoto. (b)

Esempio di campione irraggiato.

massima di impulso sul target é pari a 10 J e pud essere ridotta, modificando il numero
di stage di amplificazione, per effettuare esperimenti con una diversa intensita. Il sistema
laser genera impulsi in polarizzazione lineare S (campo elettrico dell’onda parallelo al piano
di incidenza) e attraverso lamine a A\/2 e A\/4 si possono ottenere anche la polarizzazione
lineare P (campo elettrico perpendicolare al piano di incidenza) e circolare C, con fattori
di trasmissione di energia rispettivamente di 0.83 e 0.87. L’interazione tra impulso e
bersaglio avviene in una camera a vuoto, mostrata in figura 4.7 (b) e schematizzata in 4.8;
I’angolo di incidenza pud essere variato andando a cambiare ’angolo di posizionamento
del bersaglio, spaziando da 30° a 2.5° (incidenza quasi-normale).

L’interazione dell’impulso laser superintenso e ultrabreve, come introdotto nel capitolo
1, produce ioni accelerati; per poter analizzare e comprendere il fenomeno é necessario
determinare le proprieta degli ioni grazie a un sistema di diagnostica. Come si osserva in
figura 4.8, nella camera di interazione sono istallati 4 spettrometri a Parabola Thomson
che permettono di misurare lo spettro energetico degli ioni in diversi punti della camera.
Come descritto nel paragrafo 2.4.2, lo spettrometro deflette le particelle grazie a campi
magnetostatici ed elettrostatici e genera tracce paraboliche che vengono raccolte da un
rivelatore, in questo caso un MCP; la configurazione dei 4 spettrometri € simile a quella
del TPS2 usata negli esperimenti del 2014, mostrata in figura 4.9, con differenti valori dei

parametri geometrici e di campi.
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Figura 4.7: & mostrata in (a) l’area sperimentale del CoReLS con le linee del fascio laser
e in (b) l'area sperimentale della camera d’interazione.
4.4 Elaborazione dei dati di spettrometri a Parabola

Thomson

L’elaborazione delle tracce é stata effettuata, negli anni precedenti, con un software co-
reano ( Thomson parabola spectrometer Image Analyzer for Radiation Research and Appli-
cation, TTARRA), il cui funzionamento ¢ riassunto nelle seguenti operazioni (vedi figura
4.10 (a)):

1. l'utente apre il file contenente la traccia da analizzare, memorizzato grazie a una

CCD.

2. l'utente seleziona con il puntatore il punto di deflessione nulla e il programma traccia

le parabole che partono da questo punto.

3. l'utente inserisce i valori dei campi in modo da far sovrapporre le parabole tracciate

dal software a quelle dello spettrometro.
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TPS 1:
Laser direction Soft x-ray spectrometer
(rear side) g
2 =g
L
= C
" TPS 4:
e oar | /Target normal direction
TPS2: (front side)
Target normal direction
(rear side) . W
TPS 3:
Laser direction
(front side)

Dual plasma mirror chamber

Figura 4.8: é rappresentato uno schema della camera d’interazione. In basso si vede la
disposizione dei due Plasma Mirror in successione, mentre in alto é mostrata la configura-
zione del fascio e del bersaglio con il relativo apparato di diagnostica degli ioni accelerati

(TPS sta per Thomson Parabola Spectrometer).

‘ Configuration of TPS 2 | Measurement along the target normal direction

Lg; =100 mm Lgs=305 mm

Electrodes Ton ctor
(gap : 12 mm) (MEP)
(diameter - 0.37 mm) Lp=40mm Lg;=150 mm Lg;=115mm
B=0412T —04437T o e
(Considering the magnetic edge effect) E=30-36 keV/ 10 mm (variable)

Figura 4.9: configurazione di uno spettrometro a Parabola Thomson, usato nel 2014 per

rilevare gli ioni accelerati in direzione normale al bersaglio.

4. il programma integra il segnale di 5 pizel adiacenti alla parabola sulla coordinata di
deflessione del campo elettrico (cioé alla coordinata y facendo riferimento all’equa-
zione 2.16) e calcola lo spettro energetico invertendo la relazione 2.14, la quale lega
la coordinata di deflessione dovuta al campo magnetico (z in questo caso) e l'energia

della particella.

Da figura 4.10 (b) si nota che gli spettri ottenuti con TIARRA possiedono un basso
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Figura 4.10: in (a) si vede la tipica finestra di dialogo di TIARRA: il punto di deflessio-

ne nulla é selezionato manualmente, mentre il campo elettrico viene variato in modo da

interpolare la traccia della CCD. In (b) sono mostrati gli spettri energetici in unita arbi-

traria ottenuti con TTARRA, di ioni accelerati nel 2014 nelle seguenti condizioni: intensita

4-10% W/em?, incidenza 30°, polarizzazione P.

Spettro H+ TPS52-105-2014

Spettro C6+ TPS2-105-2014

10? 108 . . .
Numero totale di protoni: 17.2359%10*8 [1/msr] Numero totale di carboni: 94 5275108 [1/msr]
Energia totale dei protoni: 1.4758 [mJ/msr] Energia totale dei carboni: 46.9545 [mJ/msr]
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Figura 4.11: spettri energetici ottenuti con il programma sviluppato in questo lavoro di

tesi, di protoni e ioni Carbonio ottenuti nel 2014 nelle medesime condizioni di figura 4.10.
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rapporto segnale-rumore. Questo complica la determinazione dell’energia di cut-off nel
caso dei protoni, la quale € invece uno dei parametri fondamentali nella caratterizzazione
del processo di accelerazione, e delle altre proprieta fondamentali dello spettro (come
Penergia totale accelerata). Queste problematiche sono associate al fatto che lo spettro
energetico ¢ esponenziale (vedi capitolo 1) e dunque la traccia degli ioni a elevate energie &
molto sottile; il programma invece somma il segnale di 5 pizel senza discriminare il segnale
dal rumore, amplificando di conseguenza il rumore di fondo. D’altra parte, a basse energie
la traccia é in generale piu spessa di 5 pizel e dunque parte del segnale viene tagliato
da questa integrazione. Inoltre queste operazioni sono piuttosto laboriose e non possono
essere adottate per 'analisi di esperimenti svolti ad alta frequenza di ripetizione, come
sara richiesto in futuro per la produzione di fasci di ioni.

E’ stato dunque da me sviluppato in MATLAB un nuovo software che permettesse di
risolvere queste problematiche e potesse analizzare i dati delle CCD con una procedura
automatica, ottenendo spettri energetici maggiormente definiti.

In particolare il nuovo programma permette di riconoscere automaticamente le tracce
dello spettrometro, evitando la procedura manuale di individuazione del punto di deflessio-
ne nulla e di ottimizzazione dei parametri per interpolare la parabola. Per determinare il
punto di deflessione nulla il sofware individua il punto di intensita massima nella immagine
CCD, mentre utilizza il metodo di Hough (uno strumento in grado di individuare curve
di equazione arbitraria [67]) per trovare le equazioni che descrivono le tracce paraboliche.
In questo specifico caso il metodo funziona in questo modo: note le coordinate del vertice
della parabola (che corrisponde al punto di deflessione nulla), I’equazione della parabola
y—1yo = a- (x —x0)? possiede il solo parametro libero a, che viene determinato con questo

algoritmo:

1. 'immagine CCD viene convertita in un’immagine binaria attraverso un filtro, cioé
quando il pizel possiede un’intensitd maggiore di una determinata soglia, allora ad

esso viene dato il valore di 1, altrimenti viene posto uguale a 0.

2. per ogni punto pari a 1 dell’immagine binaria viene invertita ’equazione della para-

bola e viene calcolato il coefficiente a = (y — yo)/(x — x¢)>.

3. linsieme dei valori a viene quindi raccolto in una distribuzione f(a) che ha il nome
di trasformata di Hough. Poiché il parametro libero & solo uno, essa avra una sola

dimensione e avra una caratteristica forma a picchi, come mostrato in figura 4.12.

4. i picchi corrispondono ai diversi coefficienti a delle parabole; essi vengono ricono-
sciuti e vengono tracciate sull’'immagine CCD le tracce relative ai protoni e agli ioni

Carbonio.
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Una volta note le equazioni delle parabole, il segnale della CCD viene cosi elaborato: al
segnale del pizel che giace sulla parabola viene sommato il segnale del pizel adiacente
(sopra e sotto, facendo riferimento a figura 4.12) solo nel caso in cui il suo valore superi
quello del rumore di fondo e in questo caso all’intensita viene sottratto il background. In
questo modo il rumore dello spettro sara considerato solo una volta e non sard moltiplicato

per 5, come invece viene fatto dal software TTARRA.

Trasformata di Hough
300 T T T

Figura 4.12: nel riquadro superiore & mostrata la trasformata di Hough in funzione del
rapporto m/q che definisce le parabole associate alle diverse specie accelerate; nel riquadro
inferiore & rappresentata 'immagine acquisita dalla CCD attraverso una funzione che
mostra le curve di isolivello, sulla quale sono tracciare le parabole associate ai primi due

picchi della trasformata di Hough, cioé quelle di protoni e di ioni Carbonio.

Gli spettri vengono ottenuti invertendo la relazione 2.14, dove i parametri geometrici e
i campi del TPS (come quelli osservabili in figura 4.9) sono inseriti a priori nel programma.
In questo modo viene eliminata la fase di ottimizzazione del campo elettrico da effettuare
manualmente in TTARRA, inoltre le intensita dello spettro vengono immediatamente con-
vertite nell’'unita di misura usata tipicamente [1/(MeV * msr)], rendendo anche possibile
il calcolo del numero di particelle totali e 'energia ad esse associata (utile per comprendere
Pefficienza del processo di accelerazione).

In figura 4.11 si possono osservare gli spettri ottenuti con questo software, da confron-
tare con quelli di figura 4.10: lo spettro é piu definito e ’energia massima dei protoni

¢ immediatamente individuabile (in questo caso ¢ pari a 24 MeV), inoltre si osserva che
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lo spettro degli ioni Carbonio non é attenuato a basse energie e si riconosce il tipico
andamento esponenziale (lineare in scala logaritmica).

Nell’anno 2015 sono state apportate delle modifiche ai 4 spettrometri, infatti é stato
ridotto il diametro dei collimatori (ad esempio per il TPS2 si & passati da 0.37 ¢m a 0.28 ¢m,
per il TPS1 da 0.37 ¢m a 0.18 c¢m); cio ¢ stato fatto per diminuire lo spessore della traccia
impressa sulla CCD (come si evince dalla relazione 2.17) in modo da distinguere le parabole
delle diverse specie in prossimita del punto di deflessione nulla, cioé per la parte piu
energetica dello spettro. In quest’ottica sono state anche cambiate le CCD, aumentandone

2 a 156 pizel /mm?); mentre

la risoluzione di circa il triplo (si é passati da 51 pizel/mm
il sistema di raccolta della luce prodotta dall’MCP é stato migliorato con un incremento

della sensibilita di circa 16 volte.

4.5 Analisi dei risultati di esperimenti di accelerazione

di ioni da laser

4.5.1 Problematiche

I campioni multistrato con schiume di Carbonio a densita vicine a quella critica, fabbricati
al NanoLab con le tecniche illustrate nei capitoli precedenti, sono stati irraggiati con
impulsi ultrabrevi e superintensi al CoReLS, in Corea del Sud. L’interazione tra laser e
bersaglio ha prodotto ioni accelerati che sono stati rivelati con 4 spettrometri a Parabola
Thomson.

Le modifiche apportate agli spettrometri descritte nel paragrafo precedente sono state
effettuate con l'intento di riuscire a rilevare con precisione le componenti pit energetiche
degli ioni, tuttavia il risultato & stato quello di aumentare il rumore degli spettri. Infatti
il collimatore piu piccolo ha ridotto il numero di particelle rivelate e questo fattore, unito
all’aumento di densita di pizel della CCD, ha incrementato notevolmente la fluttuazione
statistica portando a tracce meno definite, soprattutto ad alte energie. Nell’esempio di
figura 4.13 sono mostrati gli spettri di ioni accelerati mediante interazione di impulsi con
bersagli di Al micrometrici nelle due diverse condizioni del 2014 e del 2015; poiché nei
due casi i parametri di laser sono simili, gli spettri mostrano un andamento e un’energia
massima confrontabili, tuttavia in quelli del 2015 il rumore di fondo ¢ inferiore (a causa
dell’aumento di densita di pixel e del collimatore ridotto) e le fluttuazioni statistiche degli
spettri sono molto piu evidenti.

L’aumento di rumore associato a questi fattori non é sempre risultato un problema,
infatti, come si visto in figura 4.13, I’energia massima degli spettri raccolti dalla TPS2 &
ancora distinguibile; in alcuni casi perd 'analisi é risultata molto piu difficoltosa. Quando

i bersagli sono stati irraggiati a incidenza quasi-normale (2.5°) gli spettri risultanti han-
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Figura 4.13: spettri energetici di protoni e ioni Carbonio, ottenuti con il programma
sviluppato in questo lavoro di tesi. Gli spettri della parte superiori sono di ioni accelerati
nel 2014 con un bersaglio di 0.75 um di Al, con i seguenti parametri laser: durata 33
fs, energia 31.5 J, incidenza 30°; la misura é stata effettuata con il TPS2 con diametro
del collimatore di 0.37 cm e CCD con densita di 51 pizel/mm?. Gli spettri della parte
inferiore sono di ioni accelerati nel 2015 con un bersaglio di 0.75 wm di Al, con i seguenti
parametri laser: durata 33 fs, energia 37.5 J, incidenza 30°; la misura é stata effettuata
con il TPS2 con diametro del collimatore di 0.28 em e CCD con densita di 156 pizel /mm?

e sistema di raccolta della luce 16 volte pit sensibile.

no mostrato un segnale particolarmente basso e un elevato rumore statistico, ne sono un
esempio gli spettri di figura 4.14. Cio & dovuto al fatto che i TPS della camera, la cui
disposizione & mostrata in figura 4.8, sono in posizioni fissate e, poiché gli ioni accelerati
dal bersaglio sono generati con una distribuzione che ha un massimo lungo la normale
(in particolare ad alte energie, vedi figura 4.15), il segnale misurato dal TPS1 corrisponde
a quello della coda della distribuzione, per cui risulta essere notevolmente inferiore. La

riduzione dei collimatori ha incrementato questo effetto e ha reso di difficile individuazione
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Figura 4.14: spettri energetici di protoni e ioni Carbonio. Gli ioni sono stati accelerati nel
2015 con un bersaglio di 20 nm di polimero con i seguenti parametri laser: durata 33 fs,
energia 37.5 J, incidenza 2.5°; le misure sono state ottenute con il TPS1 con diametro del

collimatore di 0.18 em e CCD con densita di 156 pixel /mm?2.

I’energia massima degli ioni accelerati da laser a incidenza quasi-normale. Per questo moti-
vo si considera che i risultati ottenuti con incidenza a 30° forniscano evidenze sperimentali

piu attendibili rispetto a quelli con incidenza quasi-normale.
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Figura 4.15: in (a) é mostrata la dimensione trasversale della sorgente di protoni generati
da impulsi laser, per differenti energie dei protoni. Da [68]. In (b) sono schematizzate le
condizioni di irraggiamento a incidenza quasi-normale (2.5°); la parte piu energetica degli

ioni non é emessa in direzione del TPSI e il segnale misurato ¢ molto attenuato.

In aggiunta sono state riscontrate ulteriori problematiche: in determinati giorni le

energie degli ioni accelerati erano sistematicamente inferiori rispetto ad altri giorni e in
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generale tutti i dati raccolti nel 2015 hanno mostrato energie inferiori di quelle ottenute nel
2014. Percio i dati sono stati confrontati solamente all’interno della campagna sperimentale
stessa (escludendo i giorni "sfortunati"), senza poter effettuare un confronto affidabile con

gli esperimenti del 2014.

4.5.2 Analisi degli spettri di ioni da bersagli micrometrici

A causa delle problematiche viste nel paragrafo precedente, non é stato possibile con-
frontare tutti i dati raccolti dall’irraggiamento dei campioni descritti nella tabella 4.2,
tuttavia é stato possibile ottenere alcune informazioni utili. Come espresso nel paragrafo
4.1, i diversi tipi di target sono stati esposti a impulsi superintensi e ultrabrevi, di cui si
sono variati alcuni parametri: ’intensita é stata variata cambiando il numero di stage di
amplificazione (cioé I'energia), da circa 1.5 - 10?0 W/em? a circa 7 - 1020 W/em?, mentre
per la polarizzazione e l'incidenza si sono usate due sole condizioni, incidenza 30° con
polarizzazione P (P-pol) e incidenza 2.5° con polarizzazione circolare (C-pol).

Le analisi dei risultati ottenuti da bersagli micrometrici (0.75-12 pm) hanno innanzi-
tutto evidenziato ’assenza di segnale al di fuori della direzione normale al bersaglio (TPS1
e TPS3 per incidenza a 30°, TPS2 e TPS4 per incidenza a 2.5°), mentre sono sempre stati
misurati ioni energetici dal TPS posto di fronte al target (TPS4 per incidenza a 30°, TPS3
per incidenza a 2.5°) con energie sistematicamente inferiori rispetto a quelli misurati dallo
strumento posto sul lato rear; cido avviene perché gli elettroni caldi generati dall’intera-
zione tra laser e bersaglio retrodiffondono e formano una nuvola elettronica accelerante
anche sull’interfaccia frontale, anche se con densita inferiori. Cio indica che il meccanismo
di accelerazione é simile al TNSA.

Un altro importante risultato di questa analisi é stata la conferma dell’efficacia dei
bersagli multistrato nel migliorare il meccanismo di accelerazione. Come é possibile vedere
in figura 4.16, la presenza della schiuma su substrati di 0.75 wm di Al ha incrementato
le energie degli ioni. In particolare, per incidenza quasi-normale e C-pol, il massimo
aumento corrisponde a 8 pm di film, mentre per incidenza a 30°, P-pol, non é possibile
individuare un punto di massimo a causa dei pochi punti sperimentali, anche se € lecito
pensare che anche a quest’angolo di incidenza il punto di massima energia corrisponda
a circa 8 pm di foam, infatti gli esperimenti precedenti hanno evidenziato un’energia
massima per questo valore di spessore. Inoltre é di particolare interesse osservare che, per
i due punti sperimentali comuni alle due condizioni di incidenza (3 e 5 um di schiuma), le
energie dei protoni sono simili e cid suggerisce che il meccanismo di accelerazione, nel caso
di substrati micrometrici, dipenda poco, non solo dalla polarizzazione (come dimostrato
dagli esperimenti precedenti), ma anche dall’angolo di incidenza.

I dati sperimentali hanno inoltre mostrato che, a parita di spessore di film, l’aumento

dello spessore del substrato diminuisce l’energia massima degli ioni (vedi figura 4.17).
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Figura 4.16: sono rappresentate le energie di cut-off di protoni in funzione dello spessore
di film di C, generati dall’irraggiamento di campioni con substrato di 0.75 wm di Al e con
le seguenti condizioni: intensita 7-10%° W/em?, incidenza 2.5° e C-pol (in blu), incidenza

30° e P-pol (in rosso).
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Figura 4.17: sono rappresentate le energie di cut-off di protoni in funzione dello spessore
del substrato, con spessore di film fissato a 8 wm, generati con le seguenti condizioni di
irraggiamento: intensita 7-102° W/em?, incidenza 2.5° e C-pol (figura (a)), incidenza 30°
e P-pol (figura (b)).

Questa evidenza sperimentale é interpretabile nel seguente modo: gli elettroni energetici,
generati all’interno del film dall’impulso laser, si propagano all’interno del substrato con
un angolo di divergenza in prima approssimazione costante (paragrafo 1.4.2) e quindi
formano una nuvola elettronica di maggiore densitd (e quindi a campi di accelerazione
piu intensi) nel caso in cui la dimensione del substrato sia inferiore. Nell’ottica di future
applicazioni, & interessante osservare che si ottengono energie non trascurabili anche per

spessori molto grandi (circa 20 MeV per 12 um di Al), superiori a quelle ottenibili con
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bersagli convenzionali sottili (circa 15 MeV per 0.75 um di Al); infatti fogli di Alluminio
di alcuni pm sono realizzati industrialmente con molta facilitd e possiedono il vantaggio
di essere molto robusti e di facile utilizzo (ad esempio i rotoli da cucina misurano circa 10

pum di spessore).

4.5.3 Analisi degli spettri di ioni da bersagli ultrathin

In questo lavoro di tesi mi sono dedicato in particolare all’analisi di ioni accelerati da ber-
sagli ultrathin, cioé dei bersagli con substrato polimerico di spessore 20 nm. Gli obiettivi
di questa analisi sono stati il confronto dell’energia degli ioni emessi dal bersaglio con-
venzionale con il bersaglio multistrato, nelle due diverse condizioni di incidenza e della
dipendenza dell’energia massima degli ioni, dallo spessore della schiuma di C.

Anche per bersagli sottili, le analisi hanno evidenziato la presenza di segnale solo lungo
la direzione normale al target, con energie maggiori sul lato rear, cioé lungo la TPS2 per
incidenza a 30° e lungo la TPS1 per incidenza a 2.5°.

Per quanto riguarda l’incidenza a 30° e P-pol, si osserva innanzitutto che l’energia
cresce con l'intensitd sia per bersagli convenzionali che per bersagli multistrato come é
ampiamente dimostrato in letteratura (vedi figura 4.19). Inoltre gli spettri, rivelati in
direzione normale al target (TPS2), hanno mostrato un andamento esponenziale continuo,
tipico del meccanismo TNSA (paragrafo 1.3.3), anche nel caso di bersagli con schiume.

La presenza del film, in questa condizione di incidenza, ha mostrato inaspettatamente
una bassa efficienza nel migliorare il fenomeno, infatti, per spessori di schiuma di 8 um,
I’energia dei protoni é stata incrementata di poco rispetto ai campioni convenzionali ul-
trathin, di cui é mostrato un esempio in figura 4.18. Mentre per spessori elevati di film
Penergia di cut-off si é perfino ridotta.

Se invece consideriamo gli esperimenti effettuati a incidenza quasi-normale e con C-pol,
si sono osservati i seguenti risultati: le energie massime degli ioni crescono con l'intensita
con un andamento che sembra non lineare, sia per bersagli convenzionali che per bersagli
multistrato (vedi figura 4.20). Nello stessa figura si rivela un incremento incisivo di energia
di cut-off dovuto alla schiuma di C per lo spessore ottimale di 8 um. La figura 4.21
mostra uno spettro esemplificativo, generato da campioni con e senza schiuma, irraggiati
da impulsi con intensita pari a circa 7-10%° W/em?; dal confronto si riscontra uno spettro
continuo e di forma esponenziale con un’energia di cut-off dei protoni che aumenta nel
caso di bersagli multistrato, da circa 15 MeV di energia massima a circa 30 MeV e con
un incremento nel numero di particelle da 1.4-107 particelle/msr a 6-107 particelle/msr.
Riguardo a questi risultati & importante ricordare che le misure effettuate a incidenza
quasi-normale sono determinate da un basso rapporto segnale-rumore, per cui é ragionevole

pensare che le energie massime rivelate dal TPS1 sono inferiori a quelle reali; percio ci si
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Figura 4.18: spettri energetici di protoni e ioni Carbonio. Gli ioni sono stati accelerati nel
2015 con un bersaglio di 20 nm di polimero (in arancione) e con un bersaglio multistrato
20 nm polimero - 8 um schiuma di C (in blu), con i seguenti parametri laser: durata 33 fs,
energia prima del compressore 44 J, intensita 7-10%° W/cm?, incidenza 30°, polarizzazione
P: le misure sono state ottenute con il TPS2 con diametro del collimatore di 0.28 c¢m e
CCD con densita di 156 pizel /mm?.

Energia massima protoni Energia massima protoni
5 35
—s—UT_20rm
30
20 —a—UT+foam 8
25
=15 B
H g
o K]
o 3
] @15
510 8
10
5
H
[ 0
[ 1 2 E 4 H 5 7 E 0 10 20 30 a0 50 50 70
Intensitd [10420 W/ cmaz] Spessore Foam [um]

Figura 4.19: nel grafico di sinistra é mostrata l’energia di cut-off dei protoni in funzione
dell’intensita, nel caso di bersagli convenzionali e bersagli multistrato; nel grafico di destra
é mostrata la dipendenza dell’energia massima dallo spessore della foam. I risultati sono

ottenuti con incidenza 30° e P-pol.

aspetta di osservare in futuri esperimenti un aumento ulteriore delle energie di cut-off dei
due tipi di target.
Inoltre le due diverse condizioni di incidenza sono state confrontate mostrando evi-

denti differenze; in figura 4.22 sono state rappresentate le energie massime di protoni in
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Figura 4.20: nel grafico di sinistra é mostrata I’energia di cut-off dei protoni in funzione
dell’intensita, nel caso di bersagli convenzionali e bersagli multistrato; nel grafico di destra
é mostrata la dipendenza dell’energia massima dallo spessore della foam. I risultati sono

ottenuti con incidenza 2.5° e C-pol.
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Figura 4.21: spettri energetici di protoni e ioni Carbonio. Gli ioni sono stati accelerati nel
2015 con un bersaglio di 20 nm di polimero (in arancione) e con un bersaglio multistrato
20 nm polimero - 8 ym schiuma di C (in blu), con i seguenti parametri laser: durata 33 fs,
energia prima del compressore 44 .J, intensita 7-102° W/cm?, incidenza 2.5°, polarizzazione
C; le misure sono state ottenute con il TPS1 con diametro del collimatore di 0.18 c¢m e
CCD con densita di 156 pizel /mm?.

funzione dell’intensitd per i diversi bersagli, e si osserva un miglioramento del processo
di accelerazione nel caso di incidenza quasi-normale e C-pol, sia per target con schiume
che senza. Queste evidenze sperimentali hanno suscitato interesse in quanto generalmente

impulsi incidenti normalmente su un bersaglio micrometrico, con polarizzazione circolare,
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Figura 4.22: ¢ mostrata ’energia di cut-off dei protoni in funzione dell’intensita, nel caso
di bersagli convenzionali e bersagli multistrato e per le diverse condizioni di irraggiamento
(2.5° incidenza, C-pol o 30° incidenza, P-pol); le energie ottenute a incidenza quasi normale

sono sistematicamente piu alte.

producono elettroni caldi con minor efficienza rispetto a incidenza non-normale e polariz-
zazione P (vedi paragrafi 1.2 e 1.4.4) e dunque portano a energie inferiori di ioni accelerati;
cio é osservabile anche dai dati rappresentati in figura 4.16, dove i bersagli di Al senza film
mostrano energie di circa 8 e 16 MeV, ottenute rispettivamente a incidenza quasi-normale
e C-pol e incidenza a 30° e P-pol. Queste considerazioni portano a ritenere che, nonostante
gli spettri abbiano qualita consistenti con il processo di TNSA (continui ed esponenziali),
il processo di accelerazione non sia considerabile come un meccanismo TNSA tradizionale,
il che rende ulteriormente complicata la comprensione del fenomeno.

I risultati ottenuti con target con substrati wltrathin sono stati confrontati a quelli
ottenuti con substrati micrometrici. In figura 4.23 é rappresentata l’energia massima di
protoni in funzione dello spessore della schiuma, nel caso di incidenza quasi-normale, e
si vede che, sia per substrato micrometrico che ultrathin, 'incremento di energia dovuto
al film & massimo in corrispondenza di 8 pum di spessore. Da figura 4.24 si nota che lo
spettro energetico ottenuto nella configurazione di 8 um di schiuma é molto simile per i
diversi tipi di substrato e questo porta a concludere che il processo di accelerazione, nel
caso di incidenza quasi-normale, dipenda fortemente dal film e poco dal tipo di substrato
utilizzato, a condizione che sia sufficientemente sottile (< 1 um). In queste condizioni si

sono ottenuti i risultati migliori in termini di energia massima di protoni (fino a 34 MeV
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Figura 4.23: é mostrata l’energia di cut-off dei protoni in funzione dello spessore del film di
schiuma di C, nel caso di bersagli con substrato micrometrico e ultrathin, nella condizione

di irraggiamento di circa 6 - 1020 W/em? di intensita, 2.5° di incidenza e C-pol.
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Figura 4.24: spettri energetici di protoni e ioni Carbonio. Gli ioni sono stati accelerati
nel 2015 con un bersaglio multistrato di 20 nm polimero - 8 pm schiuma di C (in blu)
e con un bersaglio multistrato di 0.75 pum Al - 8 um schiuma di C (in arancione), con i
seguenti parametri laser: durata 33 fs, energia prima del compressore 37.5 J, intensita
6-10%° W/em?, incidenza 2.5°, polarizzazione C; le misure sono state ottenute con il TPS1

con diametro del collimatore di 0.18 cm e CCD con densita di 156 pizel /mm?..

con intensita di 6 - 1020 W/em?).

Mentre nella condizione di incidenza a 30° e P-pol si ottengono risultati differenti
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Capitolo 4: Esperimenti di accelerazione di ioni con bersagli multistrato con
schiume di Carbonio
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Figura 4.25: & mostrata ’energia di cut-off dei protoni in funzione dello spessore del sub-
strato, nel caso di bersagli convenzionali (bare target) e multistrato (foam), nella condizione

di irraggiamento di circa 7 - 1020 W/em? di intensita 30° di incidenza e P-pol.

(vedi figura 4.25): il substrato possiede una grande influenza sull’energia di cut-off, infatti
a minor spessore corrisponde maggiore energia, sia per bersagli multistrato che per bersagli
convenzionali. Ci0 é consistente con la riduzione di energia massima per spessori crescenti,
esposto nel precedente paragrafo per bersagli micrometrici, per cui potrebbe essere un
effetto della diminuzione della densita degli elettroni, che si propagano con angolo di
divergenza costante nel substrato.

Il fatto che in diverse condizioni di incidenza si ottengano evidenze sperimentali cosi dif-
ferenti, non descrivibili con un modello puramente TNSA, spinge a indagare ulteriormente,
sia dal punto di vista sperimentale che teorico e numerico, sul processo di accelerazione

che avviene nel caso di bersagli multistrato, con schiume di densita vicine a quella critica.
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Capitolo 5

Conclusioni e sviluppi futuri

In questo lavoro di tesi sono stati affrontati diversi aspetti volti alla realizzazione di un
esperimento di accelerazione di ioni, mediante interazione di impulsi laser ultrabrevi e
superintensi con bersagli solidi nanostrutturati.

I primi due capitoli hanno avuto scopo introduttivo. Il primo capitolo ha introdotto i
concetti fondamentali per la comprensione del fenomeno di accelerazione: a partire da brevi
cenni sulla tecnologia che permette la generazione di impulsi ultrabrevi, superintensi e
sull’interazione di radiazione elettromagnetica con plasmi, fino alla descrizione del processo
di accelerazione che si sviluppa piu frequentemente, la Target Normal Sheath Acceleration
(TNSA).

Nel secondo capitolo si sono, invece, illustrate le tecniche sperimentali coinvolte in un
esperimento di accelerazione di ioni da bersagli non convenzionali: Pulsed Laser Deposition
(PLD) con impulsi a ns e Energy Dispersive X-ray Spectroscopy (EDXS) sono usate per
produrre e caratterizzare bersagli multistrato, mentre rivelatori a Parabola Thomson sono
usati per la diagnostica di ioni accelerati.

Il terzo e quarto capitolo presentano i principali risultati ottenuti da questo lavoro. Nel
terzo capitolo é stata sviluppata, in diverse direzioni, la tecnica di caratterizzazione di film
sottili basata sul’EDXS: attraverso alcuni metodi e modelli si ¢ aumentata ’accuratezza
delle misure di spessore massico per film di diverse morfologie (da compatti a porosi). Si é
inoltre ottenuta una risoluzione dell’equazione del trasporto per campioni multistrato con
una precisione simile a quella di altri metodi comunemente utilizzati (codici Montecarlo)
e con un tempo di calcolo inferiore, risultato ottenuto per la prima volta in questo lavoro.
Inoltre questi sviluppi di tecnica hanno permesso di determinare, con migliore precisione,
la densita delle schiume di Carbonio prodotte presso il laboratorio di Materiali Micro- e
Nanostrutturati (NanoLab) del Politecnico di Milano. Sulla base dei risultati ottenuti in

questo capitolo, si & mostrato che la densita di questi film ¢ pari a 11.1 mg/cm? (1.95 n.),
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Capitolo 5: Conclusioni e sviluppi futuri

con un errore entro il 5%, valore maggiore di quello misurato con la tecnica standard, pari
a 6.8 mg/em? (1.2 n.).

Il quarto capitolo ha descritto le tematiche connesse ad un esperimento di accelerazio-
ne di ioni da laser, realizzato in collaborazione con il Centre of Relativistic Laser Science
(CoReLS), in Corea del Sud: sulla base delle conoscenze precedenti e dei nuovi risultati
ottenuti nel capitolo 3, é stato possibile produrre e caratterizzare bersagli multistrato,
presso il NanoLab. Ho inoltre svolto un’analisi preliminare dei risultati sperimentali ot-
tenuti dall’irraggiamento dei bersagli prodotti. Un nuovo software € stato sviluppato per
I’occasione e ha facilitato questa analisi, permettendo di ottenere spettri energetici di ioni
con maggior rapporto segnale-rumore e con una procedura automatica piu efficiente. I ri-
sultati dell’analisi dei dati sperimentali, seppur preliminare, ha confermato i dati ottenuti
negli esperimenti precedenti: un aumento dell’energia degli ioni nei campioni con schiume
di Carbonio con un incremento massimo per spessori di 8 pm di film. Il lavoro svolto nel
capitolo 3 ha mostrato che le schiume hanno densita circa doppia la densita critica; cid per-
mette di affermare che, nonostante il film sia classicamente opaco alla radiazione incidente,
gli effetti di trasparenza relativistica indotti dall’elevata intensitd, rendono trasparenti le
schiume, con un conseguente aumento dell’accoppiamento tra laser e bersaglio. Inoltre, si
é evidenziata una dipendenza del meccanismo dall’angolo di incidenza: in particolare, per
bersagli multistrato a incidenza quasi-normale sono state osservate energie maggiori rispet-
to a incidenza a 30°, al contrario di cio6 che & comunemente osservato per quanto riguarda i
bersagli convenzionali (paragrafo 1.2 e 1.3). Sono stati anche ottenuti risultati interessanti
dallo studio dell’influenza del substrato nei bersagli multistrato: esiste una relazione tra
energia massima e spessore del substrato solo nel caso di incidenza non-normale, con un
massimo di energia osservato per bersagli wltrathin; tuttavia, per substrati micrometrici
I’aumento di spessore causa un abbassamento di energia massima meno evidente rispetto
ai bersagli convenzionali. Sulla base delle analisi sperimentali effettuate in questo capitolo
sara possibile comprendere pit a fondo il processo di accelerazione in bersagli multistrato,
al fine di realizzare futuri esperimenti.

Infatti, i risultati ottenuti in questo lavoro di tesi suggeriscono diversi sviluppi futuri.
Lo sviluppo di diversi tipi di tecniche di deposizione (ad esempio PLD con impulsi a fs
e High Power Impulse Magnetron Sputtering (HiPIMS)) permettera di avere un migliore
controllo su diversi parametri dei film nanostrutturati (densitd, morfologia, dimensione
delle nanoparticelle, uniformitd della copertura del substrato anche su grandi superfici).

Per rendere ulteriormente pit affidabili le misure di densitd ottenute tramite la tecnica
basata su EDXS,; si potra implementare ’equazione del trasporto degli elettroni agli ele-
menti finiti, in modo da prevenirne le instabilitd dovute a campioni multistrato con numeri
atomici, e densitd molto differenti; il sofware cosi implementato permetterd di ottenere

una relazione tra rapporto di intensita e spessore massico (curva di calibrazione), tenendo
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conto di tutti gli effetti dovuti alla struttura multistrato del campione, anche nel caso in
cui gli strati siano pit di due. D’altra parte, nell’ottica di rendere piit veloci le misure di
densita di schiume, si potra costruire un sistema di misura che sia basato sull’attenuazio-
ne di un raggio laser, incidente su un substrato riflettente coperto dal film da analizzare.
Attraverso lo studio del processo di trasporto della luce nel coating nanostrutturato, potra
essere possibile, quindi, determinare la densita; inoltre analizzando il pattern di "macchio-
line" (spekle) dello spot laser si potranno ottenere informazioni relative alla morfologia
del campione ed alla dimensione delle nanoparticelle (in modo simile alla tecnica Dynamic
Light Scattering, DLS). Questa nuova tecnica di caratterizzazione potra portare a risultati
migliori, se affiancata dallo sviluppo di modelli numerici, che descrivano efficacemente la
struttura frattale delle schiume di Carbonio (ad esempio con modelli di Diffusion Limi-
ted Aggregation, DLA), e Pinterazione della luce laser con quest’ultima, attraverso codici
Montecarlo per il trasporto di fotoni. Questo modello sarad inoltre utile per comprendere
a fondo il fenomeno di accelerazione di ioni in bersagli multistrato, grazie all’ausilio di
simulazioni numeriche Particle In Cell (PIC).

Inoltre é opportuna, anche nell’ottica di progettare nuove esperimenti, un’analisi piil
approfondita sui dati degli ioni raccolti nel 2015, confrontando non solamente l’energia
massima ma anche la carica accelerata, l’energia totale, la forma e ’energia media degli
spettri. Alla luce delle problematiche sorte nell’analisi preliminare, esposte nel paragrafo
4.5.1, relative allo scarso numero di particelle rivelate, in futuro sara utile modificare il
sistema di diagnostica degli ioni: 1'uso di stack di RCF potra permettere di trovare la
distribuzione spaziale delle particelle accelerate, in modo da poter variare la posizione
degli spettrometri a Parabola Thomson al fine di raccogliere la componente pit energetica
dello spettro.

Nei futuri esperimenti si potra indagare, nel meccanismo di accelerazione in bersa-
gli multistrato, ’effetto della trasparenza relativistica indotta. Poiché gli elettroni caldi
sembrerebbero essere generati nel volume del film, nel caso in cui esso sia trasparente
all’impulso incidente, mentre sono generati nella superficie dello stesso, nel caso in cui sia
opaco (effetto Brunel, paragrafo 1.2), ci si aspetterebbe dunque di osservare una transizio-
ne da energie elevate a energie inferiori, in corrispondenza del punto in cui il film diventa,
in regime relativistico, opaco alla radiazione incidente. Sperimentalmente cio si potrebbe
studiare irraggiando campioni con film di Carbonio con diverso spessore, ma con spesso-
re massico costante che sia pari a quello delle schiume che hanno permesso di ottenere i
risultati migliori (8 wm di film con densitd ~ 2n.), e misurando le energie massime degli
ioni prodotiti.

Infine, dal momento che diverse facility laser ad alta frequenza di ripetizione (10 Hz)
sono in costruzione nel mondo (per quanto riguarda I’Europa si veda ad esempio I’ Extreme

Light Infrastructure, ELI), sard dunque fondamentale sviluppare soluzioni sperimentali
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per alti tassi di ripetizione, necessari per la formazione di fasci di ioni utilizzabili nelle
applicazioni industriali e mediche. In questo ambito ’utilizzo di bersagli multistrato potra
giocare un ruolo importante a causa della robustezza dei campioni e della loro provata
efficacia nell’aumentare l’energia massima; tuttavia si devono ancora migliorare alcuni
aspetti nell’ottica di una produzione di tipo industriale e per questo si potranno sviluppate
nuove tecniche di deposizione e caratterizzazione dei film nanostrutturati che permettano

una fabbricazione che sia veloce ed economica.
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