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Kapitel 1
Einleitung

1953 entwickelte Wolfgang Paul in Kooperation mit Helmut Steinwedel die Idee der
Stabilisierung und Trennung von geladenen Teilchen in elektrischen Vierpolfeldern.
Diese Vierpolfelder bilden die Grundlage heutiger Paulfallen und ermdglichen
beispielsweise das Speichern einzelner lonen und die elektrodynamische Levitation
beliebiger geladener Partikel [Wue58]. Von Earl C. Beaty wurde 1986 gezeigt, daf3 auch
eine vergleichsweise einfache Anordnung von Elektroden die flr die Speicherung
notwendigen Bedingungen gewahrleisten kann [Bea86]. Die Vierpolfalle entwickelte
sich unter anderem zu einem universell einsetzbaren Hilfsmittel zur Beobachtung
isolierter Partikel Uber lange Zeitraume. Neben der Prazisionsmassebestimmung
einzelner Partikel [Sch01] ist es moglich, Massenanderungen im Femtogrammbereich
festzustellen, die durch Ad- und Desorptionsvorgange geeigneter Materialien erzeugt
werden [llI00]. Diese Erkenntnisse gestatten z.B. Einblicke in die Natur der Wechsel-
wirkung von Molekilen mit Oberflachen unter weitgehendem Ausschluf? von Beein-
flussungen durch das in der Festkorperphysik allgemein verwendete bulk-Material.
Gerade nanostrukturierte Materialien sorgen derzeit fr grof3es Aufsehen in der
Wissenschaft. Sobald die tatsachlichen Dimensionen der Strukturen kleiner werden als
z.B. die Wellenlange des Lichtes oder irgendeine andere bedeutende charakteristische
Lange, treten neue Materialeigenschaften auf, die wiederum neue technische Anwen-
dungen erlauben.

Partikel, deren Abmessungen (Radaisbedeutend grof3er als die Wellenlange des

Lichtes A sind, werden in das sogenannte Mie-Regime eingeordnet. Der Grél3en-
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. 2 , . : .
parameter von Mie = Tna gibt Auskunft Uber die zu erwartenden Streumechanismen

und Absorptionsverhalten. 1§k <<1 , $0 befindet sich das Partikel innerhalb des

Rayleigh-Limits und zeigt beispielsweise eine starker ausgepragte Streuung des Lichtes
in Vorwartsrichtung [Hul81]. Insbesondere die Absorption von Licht einer bestimmten
Wellenlange und die damit verbundene Aufheizung des Materials sind Gegenstand
zahlreicher wissenschatftlicher Arbeiten [Fil97] [Spj85]. Immer hat dabei die genaue
Bestimmung der Temperatur eine besonders wichtige Bedeutung. Oft lassen sich erst
dann, wenn man mit Sicherheit sagen kann, dal’ das Material eine bestimmte
Temperatur erreicht hat, weiterfhrende Aussagen machen. Es ist durchaus nutzlich, ein
Partikel Gber einen langeren Zeitraum aufzuheizen, um z.B. sicherzustellen, daf3
Verunreinigungen von der Oberflache entfernt werden. Im nachsten Schritt kdnnte
sogar eine gezielte Umstrukturierung (z.B. Schmelzen) des Materials bei einer
konkreten Temperatur bewirkt werden, was die Diffusion von tieferliegenden Einlage-
rungen an die Oberflache beschleunigen wirde. Eine physikalische Eigenschatft aller
Kdrper mit ausreichend hoher Temperatur ist die Emission von thermischer Strahlung.
Pyrometrische Methoden zur Temperaturbestimmung wurden schon von R. E. Spjut
[Spj85], E. Rohlfing [Roh88] und S. Schraml [Sch00] erfolgreich angewandt. Hierbei
nutzt man den direkten Vergleich gemessener thermischer Emissionsspektren mit den
analytisch kalkulierbaren Planck’schen Spektren Grauer Strahler, deren spektraler
Emissionsgrad konstant, aber im Gegensatz zum Schwarzen Strahler kleiner als Eins ist.
Hauptmotivation dieser Arbeit ist der Nachweis der thermischen Emissionsstrahlung
eines einzelnen gespeicherten Siliziumdioxid-Partikels im sichtbaren Bereich des
Lichtes. Zuerst erfolgt dazu eine Einfiihrung in die Methode der elektrodynamischen
Speicherung und in die Theorie der thermischen Strahlung. Die theoretischen
Schwarzkorperspektren werden im Hinblick auf die kleinen Teilchendimensionen
(Rayleigh-Bereich) korrigiert und die thermische Strahlungsleistung sowie die
Temperatur eines levitierten Partikels werden in Abhangigkeit von der Intensitat des
verwendeten Heizlasers abgeschatzt. Ebenfalls wird eine Bilanz der auf das Teilchen
einwirkenden Krafte vorgestellt und fur die speziellen experimentellen Gegebenheiten
mit Zahlen belegt.
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Im experimentellen Teil der Arbeit wird die verwendete Quadrupolfalle, die eine
vereinfachte Elektrodengeometrie gegentber der idealen Paulfalle aufweist, und ihre
Integration in die gesamte Anlage beschrieben. Die Koordination des Zusammenspiels
von Heizlaser, Nachweis und den anderen Systemkomponenten erfolgt gro3tenteils
computergestitzt und resultiert in einer komplexen Datenerfassung. Der Aufbau von
rechnergesteuerten Regelkreisen erlaubt eine zeitlich exakte Durchfiihrung von
Experimenten, die einen Eingriff von aul3en weitgehend tberflissig machen und einen
hohen Grad der Reproduzierbarkeit gewéhrleisten. Die Bestimmung der Masse eines
gespeicherten Teilchens und deren zeitlicher Anderung mit immer hoherer Prazision
stehen standig im Mittelpunkt der Bemihungen. Untersuchungen von laserinduzierten
Desorptionen und Adsorptionsvorgéngen von Molekilen auf Partikeloberflachen unter
UHV-Bedingungen werden beschrieben. Zusammen mit den Experimenten zur Laser-
Partikel-Wechselwirkung sind diese grundlegend fir weitere Arbeiten, die sich mit der
Speicherung immer kleinerer Partikel befassen sollen. Es sollen in Zukunft zum einen
neue Erkenntnisse Uber optische Teilcheneigenschaften in einem weiten Temperatur-
bereich gewonnen werden. Zum anderen soll die jeweilige Partikeltemperatur tiber die
Auswertung der thermischen Emissionsspektren gesichert ermittelt werden. Das
Fernziel besteht in der laserunterstitzten Erzeugung von Siliziumpartikeln mit Durch-
messern weniger Nanometetr §nm) aus gespeicherten Si®artikeln — durch
Materialabtrag direkt innerhalb der Vierpolfalle. Es wird vermutet, dal3 diese Nano-
Siliziumpartikel Bestandteile einiger astronomischer Objekte (z.B. interstellarer
Nebelwolken) sind. Beispielsweise kdnnte die Natur der sogenannten Extended Red
Emission — eine Erscheinung, die wahrscheinlich auf die Fluoreszenz interstellarer
Staubteilchen zuriickzufihren ist [Wit98] — auf diese Weise unter Laborbedingungen

genauer untersucht werden.
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Kapitel 2

Theoretische Grundlagen

2.1 Elektrodynamische Vierpolfalle

Die folgenden Ausflihrungen sollen einen Einstieg in die Physik der Vierpolfalle
(Quadrupoilfalle) geben, mit deren Hilfe geladene Teilchen sehr effektiv und Gber lange
Zeitraume gespeichert werden konnen. Wolfgang Paul beschrieb erstmals eine solche
Anordnung zur dreidimensionalen Speicherung von lonen, die allgemein als Paulfalle
bezeichnet wird. Die ideale Paulfalle besteht aus einer Ringelektrode und zwei

Polkappenelektroden mit jeweils hyperbolischen Oberflachen unendlicher Ausdehnung:

Obere Polkappe

Abb. 2.1: yA
Skizze der idealen Paulfalle.
Gezeichnet sind die Oberflachen
der Elektroden.

Die vier hyperbolischen

Querschnitte bilden den Quadrupc

Untere Polkappe

Partikel kbnnen an Achsen oder Punkte im Raum gebunden werden, wenn eine
ricktreibende Kraft auf sie wirkt, die mit dem Abstand ansteigt. Ein parabolisches

Potential bietet gerade diese Voraussetzungen [Pau90].
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DasPotential eines elektrischen Quadrupol#n kartesischen Koordinaten lautet:

(2.1) :%(a&%ﬁ@%y&z).

0
r, ist bei der idealen Paulfalle der kleinste Abstand des Fallenmittelpunktes von der
Ringelektrode undz, ist die Halfte des kleinsten Abstandes der Polkappenelektroden.

®, ist ein zeitabhangiges elektrisches Potential, das an die Elektroden angelegt wird

und sich aus einem Gleichspannungs- und einem Wechselspannungsanteil zusammen-

setzen kannQ@ ist die Kreisfrequenz der Wechselspannung):
(2.2) ®,=U, -V, cosQt).

Die Laplace-Gleichung A® = 0 fordert nun fur die Koeffizienten: a+p+y= .0
Dies wird im Dreidimensionalen erfillt durch: a=8= 1lund y=-2

DasPotential eines elektrischen QuadrupaisZylinderkoordinaten lautet deshalb:

B (r?-22%)

2
I’O

2 2 2

(2.3) ® mit 2z2=r7 und X*+y®=r?.

Die Beschaltung der Falle kann dabei durchaus unterschiedlich erfolgen:

Einphasig Zweiphasig
Polkappenelektroden Nullpotential 20, D,
Ringelektrode 20, Nullpotential -,

In unseren Experimenten wird mit einer einphasigen Beschaltung gearbeitet, wobei die

Ringelektrode auf Nullpotential und die Polkappen 2@f, liegen. Dadurch ergibt sich

eine Konsistenz zu den nachfolgenden Rechnungen mit zweiphasiger Beschaltung.
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Ist nun eine solches Potential zwischen Ring und Polkappen angelegt, lauten die

Bewegungsgleichungem r- und z-Richtung:

d’r  Q
2.4 —+—(U, -V, cosQt)r =0
( ) dt2 mr02( 0 0 )
d?z 2Q
und —- U,-V,cosQt)z=0.
dt? mroz( o 0 )

Sie kdnnen in die Form vdvathieu’schen Differentialgleichungentberfiihrt

werden:

d?r d?z

(2.5) > +(a, —2q, cos2r)r =0 und 5
T T

-(a,—2q,co0s2r)z=0.

Es ergeben sich durch Vergleich von (2.4) und (2.5) folgende Parameter der Losung:

8QU, 4QV, Ot
2.6 a =2a = und =q, =2q = und T17="—.
(2.6) z ComirQ? =9 =4 mr’Q? 2

Q und m sind Ladung und Masse des in der Falle befindlichen Partikels.

Die Parameten, ,q,,a, undq, (n ist die allgemeinere Bezeichnung des speziell fur
den Quadrupol geltenden Parametgs¥ sind Stabilitatsparameter der Losung, d.h.
bei Auftragung von jeweils, , Uberq, , erhalt man Diagramme, die Stabilitat oder

Instabilitat der Lésung deutlich machen [Pau90].

Zur Speicherung eines Teilchens Uber einen langen Zeitraum gilt fir das
Stabilitatskriterium [Ger92]:

n>0,5 .. die Trajektorie vergrdl3ert sich schnell in eine Richtung (Instabilitat)
0,5=n>0,3 ... teilweises Auftreten von Instabilitdten

n<0,3 ... die Teilchenbahn ist stabil.
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Die Bewegung eines Teilchens besteht aus einer Oszill&akularbewegungmit

Frequenzw, ,), die mit der viel schnelleren OszillatioMikrobewegung mit

FrequenzQ ) der Fallenversorgung moduliert ist - h6here Harmonische werden hier

vernachlassigt.

05
Abb. 2.2 zoy 4
Skizze einer Trajektorie eines Partikels "
-1
in einer Vierpolfalle. 1
Vo
-1 W

R 1R
X

Mit Hilfe der Naherung des Effektiven Potentialsdie in [Ger92] und [Wel98]
ausfuhrlich dargestellt ist, laf3t sich folgende Beziehung zwischen der Bewegungs-
frequenz des Teilchens und der Fallenfrequenz herle@gnst eine Konstante, die
speziell fur den Quadrupol den gezeigten Wert annimmt):

w, 1

(2.7) g;Z:c:2 B, mit  Cy=

Durch Vergleich mit (2.6) ergeben sich @ewegungsfrequenzemles Teilchens in
radialer und axialer Richtung:

(2.8) W, =

Das Problem der Bewegung eines geladenen Partikels in einer idealen Quadrupolfalle

ist — wie oben gezeigt wurde — analytisch geldst. Achtet man auf die Einhaltung der
Stabilitatsbedingung, kann aus den Bewegungsfrequenzen eines Teilchens direkt dessen
Verhaltnis von Ladung zu Masse (Q/m-Verhaltnis) ermittelt werden (Gleichungen 2.8).
Die Gleichungen 2.8 bilden die Grundlage fir die in den Experimenten durchgefihrte

Massebestimmung mit der Streulichtmethode (siehe Kapitel 3).
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2.2 Thermische Strahlung

Jeder Kdrper mit einer Temperatur grof3er null Kelvin emittiert Strahlung, die als
Warmestrahlung bezeichnet wird. Dies ist ein Vorgang, der nicht vom Zustand der

Umgebung abhéangt, sondern nur von der Beschaffenheit des Korpers selber [Ber93].

Ein Schwarzer Strahlerim thermischen Gleichgewicht hat die Eigenschaft, daf er alle
auf ihn auftreffende Strahlung vollstandig absorbiert und reemittiert. Seine spektrale

StrahldichteL, s (A, T )wird durch diePlanck’sche Strahlungsformelwiedergegeben:

2
(2.9) L, (AT)= Zhe 1 mit  [L,s(A.T)]= W
’ A° eXth H—l ' m° &r
OAKT O

Die spektrale Strahldichte gibt diejenige Strahlungsenergie wieder, die im Intervall
zwischenA und A +dA und bezogen auf die strahlende Flache, die Zeit und den
Raumwinkel bei der absoluten Temperalum Richtung der Flachennormalen
ausgestrahlt wird [Ber93]. Die Konstantanund k sind das Planck’sche Wirkungs-
guantum und die Boltzmann-Konstante. Es soll an dieser Stelle noch einmal vermerkt
werden, dal3 die Warmestrahlung ein kontinuierliches Spektrum besitzt, d.h. Koérper
emittieren bei allen Wellenlangen - wenn auch teilweise nur mit sehr schwacher

Intensitat.

Alle Korper reflektieren und absorbieren standig Strahlungsenergie aus ihrer Umgebung
und emittieren diese gleichzeitig wieder. Man spricht hier von ethermischen
Gleichgewichtmit der umgebenden Warmestrahlung. Ein Korper, der sich im
thermischen Gleichgewicht befindet, besitzt eine feste Températda sich alle diese

Prozesse im Mittel gegenseitig kompensieren.
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Kirchhoff formulierte aus diesen Zusammenhéangen eine GesetzmaRigkeit [Ber93]:

L,(AT) _

(2.10) oo L, s(A,T).

DasKirchhoff’'sche Gesetzbesagt, dal3 das Verhaltnis der Strahldi¢hjteA, T zum

Absorptionsgrad eines beliebigen TemperaturstralaéisT) - auch mitQ,, (A, T )

abs

bezeichnet - gleich der Strahldichte des Schwarzen Strdhle(d,T ist. )

Der spektrale EmissionsgragA,T) dient zur Charakterisierung des Emissions-

verhaltens von Strahlungsquellen. Er ist der Quotient aus delgorperaturstrahler
emittierten Strahldichte und der des Schwarzen Strahlers.

Eine alternative Formulierung des Kirchhoff‘'schen Gesetzes lautet daher:

SO e m =0

(2.11) e(AT) :m abs

(A,T).

Ein Korper emittiert genau auf den Wellenlangen sehr gut, auf denen er sehr gut
absorbiert. Der Schwarze Strahler hat unter allen Temperaturstrahlern sowohl das

grofite Emissionsvermégen als auch das gro3te Absorptionsvernsgger.a(A) = . 1

Die spektrale Abstrahlleistung der thermischen Strahlung eines sphérischen Partikels
mit dem Radiusa, das isotrop auf einer Wellenlang&nin einem BereiclAA
abstrahlt, lautet [Roh88]:

(2.12) d'g;’ DA =e(h,a)L, (T)4m’AN it é‘%m Ez\;—\:.

Dies ist die spektrale Emission eines Temperaturstrahlers bezogen auf die Oberflache

eines spharischen Partikels.
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Die spektrale Emissivitét ist jetzt ebenfalls abhéangig vom Partikelradius und muf3 daher
genauer betrachtet werden:

Die Mie-Theorie [Roh88] zeigt auf, wie das Emissionsvermoégen fur ein Teilchen

berechnet werden kann, das sich im Rayleigh-Limit befir%ﬁetsz << 1@

8m__ [Om*-10
(213) Sp :Qabs,P = A |mET]2 +2E

m=n-ik ist der komplexe Brechungsindex des Partikelmaterials, der wiederum aus

dem Brechungsinder und dem Absorptionskoeffizientda gebildet wird.

Um den Einflu® dieses wellenlangenabhangigen Emissionsvermégens klarer
herauszustellen, wird in Abbildung 2.3 eine Gegenuberstellung vorgenommen. Im
oberen Diagramm ist die spektrale Strahldichte eines Schwarzkorpers fir verschiedene
Temperaturen, berechnet nach Gleichung 2.9, dargestellt. Das untere Diagramm zeigt
hingegen die spektrale Strahldichte, berechnet unter Einbeziehung des Emissions-
vermogens eines spharischen Partikels im Rayleigh-Bereich (Gleichungen 2.9, 2.11 und
2.13). Im Hinblick auf die durchgefuhrten Experimente wurden hier bereits ein Partikel-
radius vona = 250nm und ein komplexer Brechungsindex bei der Wellenl&nge

A =10,6um von m= 2,224-i [0,102 zur Berechnung verwendet.

Bei dem in Abb.2.3 verdeutlichten Phanomen spricht man auch von der ,Blau-
verschiebung” der Emission eines kleinen Partikels, die im wesentlichen auf die

A% -Abhangigkeit zuriickzufiihren ist. Diese Verschiebung muR bei der pyrometrischen
Temperaturbestimmung unbedingt beachtet werden, denn sonst ermittelt man eine zu

hohe Temperatur.

Fuhrt man nun die Gleichungen (2.9) und (2.13) mit Hilfe der Gleichung (2.12)

zusammen, so zeigt sich eine modifizierte Strahlungsformel, die ebenfalls die genannte

A"°-Abhangigkeit aufweist (siehe Gleichung 2.14):
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Spektrale Strahldichte des Schwarzkérpers nach Planck

6

L

AS
W /cm’ pm sr

4

0,8

0,6
A, Partikel

W /cm’ pm sr

04

02 | \\ o
0 1 2 3 4 5
Wellenlange / pm

0,0

Abb. 2.3 Berechnete spektrale Strahldichten im direkten Vergleich.
Die spektrale Strahldichte eines unendlich ausgedehnteR&&®R06rpers
entspricht der des Schwarzen Strahlers (obere Grafik) multipliziert mit dem
Emissionsvermégen, das bei entsprechenden Bedingungen ca. 0,86 betragt.
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di(A,a) diA,a) 5, _16nhc2aI Om? - 1 ArBPAN

dA oy +25ex fhe 1,

AKT O

(2.14)

Diese Gleichung ist ein guter Ansatzpunkt fur die Abschatzung der gesamten
Strahlungsleistund?,.., die ein Partikel mit der Temperattliremittiert. Integriert
man (2.14) tber alle Wellenlangei , erhalt man die Strahlungsleistung in den

gesamten Raumwinkelrr [$r :

(2.15) P (T) = 4m64mm*hc?a’ J’Im _m 1
2 MBH@
DAKT O

2
Substituiert man A —£ und dA = _AKT

dx vereinfacht sich das Integral:
XKT hc

k5T5 © O ~10 X*

Therm(T) 47-[64 J.l %T] + ZD eXF(X )
3k5-|-5 D,nz -1
(2.16) Prierm(T) = 6144 i3 ImEm %( 5)

{(s)= les ist die sogenannte Zetafunktiofi(b) = 1,037].

Es wird hier angenommen, daf nur schwach von der Wellenlangeabhangt.
Umgekehrt kann nun auch aus einer absorbierten Leidypg, die Temperatur des

Partikels abgeschéatzt werden, wobei der komplexe Brechungsindeieder als

konstant Uber einen weiten Wellenlangenbereich angenommen wird:

(2.17) rop, L e Qono1g o
' Ao G144rake N +20 g
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Die durchgefuhrten Berechnungen erlauben die Abschatzung der Temperatur, die ein
gespeichertes Partikel bei Absorption einer bestimmten Leistung, z.B. bei Aufheizung
mit einem Laser, erreichen sollte (Gleichung 2.17). Aul3erdem kann die gesamte
Strahlungsleistung berechnet werden, die das heil3e Partikel seinerseits wieder als
thermische Strahlung emittieren sollte (Gleichung 2.16) [Achtung: Es wird hier jeweils

m(A) = m angenommen !].

2.3 Leistungsbilanz

Fur eine akkurate quantitative Bestimmung der Temperatur eines einzelnen gespeicher-
ten Partikels mussen die Einflisse des Umgebungsgases in der Vakuumkammer genau
beurteilt werden, um ein korrektes Modell des Warmeverlustes zu bekommen. Die
Kihlung wird dabei vonTemperaturgradienten bestimmt, der zwischen Partikel und
Umgebung vorherrscht. Dabei missen besonders lokale Effekte berticksichtigt werden,
die beispielsweise aus der Aufheizung des Restgases in der Nahe des Teilchens
resultieren. Ziel ist zuerst die Erstellung einer Leistungsbilanz, die ein thermisches

Gleichgewicht und damit eine konstante Temperatur ermdglicht.

Eine solche Bilanz der Energiestrome, die den geringeren Druck in der UHV-Kammer

bertcksichtigt, sieht folgendermal3en aus (ohne Anspruch auf Vollstandigkeit):

Prozesse endlicher Zeitdauer

Absorption von _ Thermische _ Verluste durch _ Ablosenvon Anderung derg -0

Laserstrahlung  Abstrahlung  Stol3e mit dem Gés Molekdilen Inneren Energie;

Die ersten beiden Mechanismen - Alesorption und Emission elektromagnetischer

Strahlung - wurden im vorherigen Abschnitt ausfuhrlich besprochen.

Bei derKuhlung durch Stdl3e mit dem Restgas wird vorausgesetzt, dal? sich dieses im

thermischen Gleichgewicht mit seiner Umgebung befindet (Tempéfgtur const).
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Bei kleinen Driicken p kleiner 10 mbar) ist die mittlere freie Weglangevon z.B.
Stickstoffmolekilen im Vakuum grof3er als 5mm. Die KnudsenKa‘rﬂ:% dient der

Charakterisierung von Gasstromungen in Abh&ngigkeit vom Druckbereich. Es liegt an

einem Partikel mit Durchmessdr= a <1um mit Sicherheit molekulare Stromung vor,

da A >>d bzw. Kn>> 1ist. Die Kihlleistung ergibt sich dann naherungsweise zu:

+
—a % e, a2 5 V(T -T)

(2.18) P

Gas

: [8KT, : T
mit  Viem = €& .. mittlere Geschwindigkeit der Gasmolekiile
TMgas

und n= ... Gasteilchendichte.

Gas

Die Zahl der inneren Freiheitsgragést fur zweiatomige Gase vier und fur einatomige
null. Der thermische Akkomodationskoeffiziemtkann maximal eins sein und ist ein
Malf? fur den Energieaustausch zwischen Oberflache und Gasteilchen beim Stol3. Eine

Maximalabschatzung ergibt [l1100]:

(219) PGas < a2 p}, 2nk (4 + V)(I—Gas _T) )
TGasrnGas

Die letzten beiden Mechanismen der Leistungsbilanz auf der vorherigen Seite sollten

nach endlicher Zeit zum Erliegen kommen und stéren diese genaugenommen, da z.B.
die Oberflachenreinigung mit einem Masseverlust einhergeht. Es soll verdeutlicht
werden, dal3 sie ebenfalls von der Leistung des Heizlasers zehren. Ein Ziel dieser Arbeit
ist gerade die Charakterisierung dieser beiden Prozesse. Die Reinigung der Oberflache
(thermische Desorption von Molekulen), sowie Umstrukturierungen im Innern des
gespeicherten Partikels (evtl. Phasenlibergange wie Schmelzen und wieder Verfestigen)
setzen definiert ein, sobald das Partikel eine bestimmte Grenztemperatur Uberschritten
hat. Diese Grenztemperaturbereiche sollen im folgenden naher erlautert werden:
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Einen recht ausfuhrlichen Einstieg in die chemischen Ablaufe, die auf den Oberflachen
von Kieselsauren stattfinden kdnnen, gibt [Heg97]. In dieser Arbeit wird einleitend die
Struktur von Siliziumdioxid als ein Raumnetz aus Si@traedern beschrieben, die

uber ihre Ecken verknipft sind. An der Oberflache eines Partikels unterliegen
gebundene Bausteine anderen energetischen Bedingungen, als im Inneren.

Laut [Heg97] befinden sich auf einer solchen Oberflache folgende Gruppen:

~H

(1) Einfache (freie oder [

isolierte) Silanolgruppen

(2) Silandiolgruppen (geminale Silanolgruppen) 7\

(3) Wasserstoffbriickengebundene vicinale Silanolgruppen (einfach oder geminal)

H H.
cI::'..----':H:"'a-tl::'.-----']‘]:"'---CI:).-----'H D: /D/ ‘(I:)--'H «-(I:).--H -(I:)..-H
/ISI\ /ISI\ /ISI\ /Sl\ /|81\ /|Sl\ /?1\
- .. .. 0 .
(4) Uber Wassermolekiile verbriickte Hw g--H7 " Hee g H
I I
Silanolgruppen /?i\ /?i\

(5) Gespannte sowie N /0\ /D\ P
: Si Si Si
weniger gespannte 7NN TN

Siloxanbricken

Im Inneren der Partikel befinden sich ebenfalls herstellungsbedingt immer Silanol-
gruppen und Wasser, das sich in Poren festgesetzt hat.

Der Abbau der oben aufgefihrten Verunreinigungen erfolgt bei bestimmten
Temperaturen, Uber die es offensichtlich unter den Wissenschaftlern noch Uneinigkeit
gibt. Die wichtigsten von [Heg97] recherchierten Temperaturen sind in der Tabelle 2.1

zusammengestellt (eckige Klammern kennzeichnen ,Uneinigkeiten®):
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Tab. 2.1 Temperaturbereiche fir den Abbau von Oberflachengruppen dgs SiO

(die Zahlen in Klammern beziehen sich auf die Abbildungen der vorherigen Seite).

460 bis 720K Desorption des adsorbierten Wassers (4)

720 bis 770K Kondensation der verbrickten Silanolgruppen (3), die zur
[870 bis 970K] |Bildung von Siloxanbricken (5) unter Wasserabgabe fihrt

Ab 770K Abbau der isolierten einfachen (1) und geminalen (unverbriugkten)
[ab 970K] Silanolgruppen (2)

Ab 1125K Platzwechselvorgange von Strukturpartikeln imy&i€stkorper
1973K Schmelzpunkt des Siliziumdioxids

Hauffe meint, dal3 man bei der Adsorption von Wasser an Metalloxiden annehmen
kann, daf} die erste, chemisorbierte Lage durch Hydroxid-Bildung gekennzeichnet ist
[Hau74]. Die zuerst auf eine Si@berflache auftreffenden Wassermolekile werden
seiner Aussage nach chemisorbiert und erst spater setzt eine Physisorption ein. Unter-
halb 100°C (373K) wird im wesentlichen der physisorbierte Anteil des Wassers
desorbiert, wahrend die Desorption des chemisorbier®nerit bei viel hoheren
Temperaturen stattfindet. Zwischen 180°C (453K) und 400°C (673K) erfolgt die
Chemisorption reversibel. Oberhalb 400°C (673K) lauft eine Anderung in der
Oberflachenstruktur ab, bei der die glinstigen Adsorptionsplatze fir die Dissoziation des
Wassers verschwinden. Es wird dann eine Reorganisation der Kristallstruktur moglich,
bei der der Kristall in eine Konfiguration mit niedrigerer Energie tibergehen kann.
Hauffe nennt ebenfalls Aktivierungsenergien fur die Desorption von Wasser, die
Uberschritten werden mussen:

fur physisorbiertes WassSQ@ und fur chemisorbiertes Wasgém@ .

mol mol

Auf die wichtigsten Vorgange, die mit der Aufheizung einhergehen kénnen, wurde nun
eingegangen. Es ist jetzt erforderlich zu klaren, ob eine Laserheizung ohne weiteres
realisiert werden kann, ohne beispielsweise das gespeicherte Partikel zu verlieren. Dazu

ist eine Abschatzung der Krafte notig, die auf das Teilchen einwirken.
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2.4 Kraftebilanz

Innerhalb der Falle wirken auf das levitierte Partikel &rezahl von Kréften, auf die

nun ndher eingegangen werden soll:

Abb. 2.4 Frate
Dargestellt ist eine Ubersicht = =
g F pos_Photo T I:neg_ Photo ‘__
Uber die bedeutsamsten Krafte, i ___— Laser
die auf ein gespeichertes | | <=
4

Teilchen einwirken. = ' o 10,6 pm
. F -
Grad
I:Streu “
I:Grav

Die Streukraft des LasersF.

Streu

resultiert aus dem Impulsiibertrag beim Auftreffen der

Photonen und ist immer parallel zur Ausbreitungrichtandes Strahls. Sie kann fur

Teilchen mit Mie-Parametex << deschrieben werden als [Gri0O]:

- _1,1287%% Img, -1
2.20 Foren = —~ (&, .
( ) Streu c 3A4 Hngﬁ + 2 Part pA
N, undn, . sind die Brechungsindizes des Teilchens und des umgebenden Mediums.

My =N /Ny iStim Gegensatz zum komplexen Brechungsingeder effektive

part u
Brechungsindex des Teilchenmaterials.

I, ist die Intensitat des Lasers,der Partikelradius und die Lichtgeschwindigkeit.

Die Gravitationskraft F._ eines Partikels wird von deektrischen Kraften der

Grav

Falle F.,, kompensiert.

Falle
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Die Krafte der Falle kbnnen mit Hilfe des in Abschnitt 2.1 genannten Effektiven

Fallenpotentiald/,, [Wel98] durch Gradientenbildung dargestellt werden - hier die

Kraft in r-Richtung:

(2.21) F

Falle,r

= —gradV,, =-gradH QVs fr H:— QVo :
eftr HmeQ? o, 0  2mpe®

An einem dielektrischen Partikel mit der Polarisierbarkeivird im elektrischen
Feld E des Lasers ein Dipolmomefit= aE induziert. DieClausius-Mosotti-

Gleichung liefert einen Zusammenhang zwischen der Polarisierbarkeit und der

Permittivitate, (Dielektrizitatszahl) des Material$\( ist die Dipoldichte,m der

effektive Brechungsindex ungl, die elektrische Feldkonstante):

a:ﬁ (r_l)E mit & =m.
N He, +2)

Aus diesen Uberlegungen leitet sich die sogena@raeientenkraft g, ab, die in

der Regel zum Punkt des grofdten Feldgradienten (Laserfokus) zeigt [Gri00]:

2 _
(2.22) Fon = (PID)E = 22,1 HM%EZ.

umg [ 2
H, +2

Die Krafte F und F

neg_ Photo

sindphotophoretische Kréfte, die auftreten, wenn

pos_ Photo

eine verstarkte lokale Erwarmung im hinteren oder vorderen Partikelbereich erfolgt. Der

Temperaturgradient verursacht dann eine Stromung des Umgebungsgases, mit der eine

Kraftwirkung auf das Teilchen einhergeht. Bei Driicken kleit@f mbar liegt bereits

molekulare Stromung vor (siehe Abschnitt 2.3). Da die Dricke bei den durchgefuhrten

Experimenten< 10~ mbar sind, haben diese Kréfte eine untergeordnete Bedeutung.
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Die verschiedenen Krafte, die auf ein gespeichertes Partikel einwirken, kbnnen nun
berechnet werden. Inwieweit sie sich gegenseitig kompensieren und welche
Beeinflussungsmadglichkeiten der Experimentator im Hinblick auf eine erfolgreiche
Langzeitspeicherung hat, soll im nachsten Abschnitt geklart werden.

Dort erfolgen konkrete zahlenmafige Abschatzungen zu den verschiedenen oben
genannten GrolRen. Dabei werden spezielle Eigenschaften der in den Experimenten

verwendeten Siliziumdioxid-Partikel bertcksichtigt.

2.5 Konkrete Abschatzungen fur SiQ@-Partikel

Ein Siliziumdioxid-Partikel hat bei einer Wellenlange vér=10,6m einen
Brechungsindexn = 2, 224ind einen Absorptionskoeffizientdn=0, 10&as in
einem komplexen Brechungsindex= 2,224-i [0, 1f&ultiert [Pal98].

Die Temperatur, die ein solches Teilchen (Radiuzs250nm) im Strahlungsfeld eines
CO,-Lasers theoretisch erreichen sollte, kann mit Gleichung 2.17 abgeschatzt werden.
Hat ein einzelnes gespeichertes Partikel eine bestimmte Temperatur, so emittiert es
standig Energie in Form von Warmestrahlung (Gleichung 2.16). Wegen der geforderten
Einhaltung der Leistungsbilanz muR ein Aquivalent dieser Strahlungsleistung auch
standig zugefuhrt werden, was schlie3lich zu einem thermischen Gleichgewicht fuhrt.
Erst wenn der Zustrom von Leistufi®y, .., 9leich dem Abgang thermischer
Strahlungsleistund?,.,, ist, kann sich eine konstante Gleichgewichtstemperatur
einstellen. Kiihimechanismen, wie etwa durch St63e mit dem Umgebungsgas werden
hier vorerst aul3er acht gelassen.

Die absorbierte Leistung bei einer konkreten Wellenléange ergibt sich mit dem

AbsorptionsvermégeR,,.. aus Gleichung 2.13 zu:

8| Om? -10

(223) I:>Absorb = QabsP N Laser DA‘Partikel = T I Laser DA‘Partikel Im Hmﬂ
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I ist die Intensitat des Heizlasers, ., die bestrahlte Flache des Partikels.

Laser

Einsetzen in Gleichung 2.17 ergibt die Gleichgewichtstemperatuy f0,6m:

1 h'? 4 *0
2.24 T =3 aser artike B e ST S :181922 I aser artike l% :
( ) \/ Laser “Pparikel 768 1282k A [Z( )] Laser “P¥partikel H %

Die Absorption elektromagnetischer Strahlung ist fir,3i€ einer Temperatur von

300K in der Nahe der Wellenlande=10,6um besonders hoch. Ein weiteres

Maximum findet man fr ultraviolettes Licht ush=2100nm. Im Gbrigen Spektral-
bereich sind die Absorptionen aul3erordentlich schwach [Pal98].
In Gleichung 2.24 wird das hohe Absorptionsvermégembel0,6um (das gleich

dem Emissionsvermdgen ist - siehe Gl. 2.11 ) fur alle Wellenlangen gleichermaf3en
angenommen. Dies bedeutet, dal3 es sich - zumindest im Bereich nicht zu hoher
Temperaturen - um eine Minimalabschéatzung handelt. Die tatséchlich erreichte
Temperatur sollte unter diesen Bedingungen um einiges grol3er sein. Leider stehen keine
Unterlagen zur Temperaturabhangigkeit des komplexen Brechungsindex von Silizium-
dioxid zur Verfigung. Fir hohe TemperatureA@SK ) ist die Abschatzung nach
Gleichung 2.24 voraussichtlich nicht mehr zuverlassig, da der Brechungsindex
temperaturabhéngig ist und sich damit erfahrungsgemal das Emissionsvermégen mit
steigender Temperatur verbessert. Dies bedeutet, dal3 das Partikel besser Warme
abstrahlen kann, was wiederum zu einer geringeren Gleichgewichtstemperatur fuhrt als
berechnet. In Abbildung 2.5 ist die minimal erreichbare Partikeltemperatur in
Abhangigkeit von der Intensitat des Heizlasers dargestellt. AuRerdem kann der Grafik
die Strahlungsleistung der thermischen Emission eines Partikels bei einer bestimmten
Temperatur entnommen werden @rr[sr).

Von Interesse ist nun, mit welchem Photonensignal man bei der Detektion der
thermischen Strahlung eines Partikeds{(250nm) tatséachlich rechnen kann. Der
Nachweis soll im sichtbaren Bereich des Lichtes erfolgen. Die spektrale Strahlstérke in
Abbildung 2.6 wurde entsprechend der optischen Auflésung eines Spektrometers der

Firma Ocean Optics nach Gleichung 2.14 undMiit= 5nm berechnet.



Laserintensitat / Wcem™

Abb. 2.5

Spektrale Strahlstarke / pW sr* (5nm)™

Abb. 2.6:
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Dieses Gitterspektrometer bendétigt fur einen Count laut Hersteller 86 Photonen. Um die
zu erwartenden Counts pro Sekunde abschatzen zu kénnen, wurde die Strahlstarke in

Photonen E,,,, = hc/A) pro Sekunde ausgedrtckt. Sie ist in Abbildung 2.7 zu sehen.

10" g - - - - - —g 1,2x10°
10° F 800 K 5 1,2x10°
T . ——— 1000 K . .
\L%/ 10 ? - 1200K E 1,2x10 %
< - ——— 1400 K i 5
L10°E 5 1,2x10° &
g g
S 10 £1,2x10° &
c : §2]
S : =
2 10° 51,2x10° 3
10° 5 1,2x10°
10° : : : : : — 1,2x10
0,3 0,4 0,5 06 07 08 09 1

Wellenlange / um

Abb. 2.7: Zahl der Photonen, die theoretisch emittiert werden und Counts pro Sekunde.

Abbildung 2.7 gibt die Zahl der Photonen wieder, die ein Teilchen theoretisch bei einer
festen Temperatur in einem Bereich Vamm um eine bestimmte Wellenlange

emittieren sollte. So ist mit diesem Spektrometer z.B. bei einer Partikeltemperatur von
100K und bei der Wellenlange=600nm ein Signal von ca5000County's zu

erwarten, wenn der erfal3te Raumwinksl betragt.

Ebenso wie die thermische Strahlungsleistung kan@dskiihlungsleistungfir ein
Partikel (@ = 250nm) in einer Stickstoffumgebung abgeschétzt werden (Gleichung
2.19). Dies wurde exemplarisch fir einige Druck-Partikeltemperatur-Kombinationen

durchgefihrt (Umgebungstemperaii,, = 300K ):
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Tab. 2.2 Temperatur K | Druck / mbar | Leistung / pW
Gaskiihlung durch StoRe 500 107 249
mit Stickstoffmolekuilen. 500 10°° 0,249
1000 107 872
1000 10° 0,872

Die Streukraft des CO, Lasers flr ein Partikel mit oben beschriebenen Eigenschaften,
wurde mit Gleichung 2.20 fir einige beispielhafte Laserintensitaten abgeschatzt. Die
nachfolgende Tabelle zeigt Beschleunigungen, die ein Teilchen mit einer Masse von
130fg erfahrt - in Einheiten der Fallbeschleunigumg

Tab. 2.3 Intensitat! , /Wm? Beschleunigungd
Beschleunigung aufgrund. 10 810
der Streukraft des Lasers. 10° 810
10° 8107

Die Kraft , die daskffektive elektrische Potentialder Falle auf ein solches Partikel
ausubt, wurde mit Gleichung 2.21 abgeschatzt. Gerechnet wurde fir eine Auslenkung

des Teilchens voh00um bei verschiedenen Ladungszustédnden und Fallenfrequenzen

(V, =15kV, m=13[10"°kg, r, =11,00mm):

Tab. 2.4 Fallenfrequenz Ladung/+e | Beschleunigung §
Beschleunigung durch Q/Hz
die riicktreibende Kraft 5710300 10 0,0335
des Effektiven Potentials. 5710800 100 3,3477
2rr[2000 10 0,0008

22000 100 0,0753
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Durch Vergleichen von Tabelle 2.2 mit Abbildung 2.5 wird deutlich, daf3 bereits bei
Driicken kleinerl0™mbar die Gaskiihlungsleistung gegeniiber der Kiihlung durch
Warmestrahlung vernachlassigt werden kann. Der dominierende Kiihimechanismus ist
unter diesen Bedingungen die Emission thermischer Strahlung. Die Strahlungsleistung
eines einzelnen Partikela € 250nm) betragt bei einer Laserintensitat vberwW / m?

etwa 0,3nW , wenn eine Emission in den Raumwinkst angenommen wird.

Die Teilchenbeschleunigung durch die Streukraft desICG3ers (Tabelle 2.3) ist nur

bei sehr hohen Laserintensitaten von Bedeutung. Die rtcktreibende Kraft der Falle
bewirkt beim Partikel selbst fiir kleine Bahndurchmesser eine Beschleunigung (Tabelle
2.4), die nur dann in der gleichen Gré3enordnung liegt, wenn das Partikel schwach
geladen und die Fallenfrequenz sehr hoch gewahlt ist. Photophoretische Kréfte sind in

jedem Fall vernachlassigbar. Die maximal erreichbare Laserintensitat betragt ca.
|, =1,8110°W/m?* (siehe Abschnitt 4.1). Unterhalb vae°W/m? dirfte einer

stabilen Speicherung aber vorerst nichts im Wege stehen.

Alle Abschatzungen wurden fir einzelne gespeicherte Siliziumdioxid-Partikel im
Rayleigh-Bereich gemacht. Als Zusammenfassung sind hier noch einmal die

wichtigsten Grol3en erklart und es sind typische Werte angegeben:

A =106um Wellenlange des Cf&Lasers

2V, =10...1,7kV Spannungsamplitude der Fallenwechselspannung
m=1300"kg Durchschnittliche Masse eines $ileilchens

r, =7,78mm Charakteristische Lange der Falle (ideal: Ringradius)
a=250nm Teilchenradius

Q=10..500e Ladung des Partikels in positiven Elementarladungen

Q =2r[{300..2300Hz Fallenkreisfrequenz
p=107°...10°mbar Druck in der Vakuumkammer

l, =10%..10'W/m’ Intensitat des CoLasers

" siehe Abschnitt 2.1 Elektrodynamische Vierpolfalle
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Kapitel 3

Experimenteller Aufbau

3.1. Experimentieranordnung

Die Versuchsanlage besteht im wesentlichen aus einem Gestell, auf dem-¢ias€O

und optische Komponenten zur Justage plaziert sind, und dem Fallengestell mit UHV-
Kammer und Nachweissystem. Diese Anordnung befindet sich innerhalb eines Raumes,
der wahrend der Messung im allgemeinen nicht mehr betreten werden muf3, d.h. die
Mel3datenerfassung und die Steuerung des Experiments erfolgen von einem Kontroll-
pult auRerhalb des Experimentierzimmers. Auf diese Weise kdnnen Storeinflisse wie
Erschitterungen und stérendes Umgebungslicht vermieden werden.

Aufsicht:
Rote Laserdiode
ZnSe-Linsen
ZnSe-Linse f=25,4
Spiegel 2 Blende @=1,0 f=63,0 F%Wev Leistungsmesser
500 I 1000
e : - —
e T
130 f=25,0
\_ =50,0
Spiegel 1 Laser 10,6pum :_|_ Strahlteiler (50/50)
CCD-Kamera =T Linse

y |:| f=50,0

X APD-Detektor

Abb. 3.1: Schematische Darstellung des Versuchsaufbaus (alle Angaben in mm).
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Die Quadrupolfalle

Wie schon in der Einleitung erwéhnt, kann mit Hilfe einer relativ einfachen Elektroden-
geometrie eine Vierpolfalle realisiert werden [Bea86]. Diese Geometrie kann dabei

stark von der idealen Paulfalle (siehe Abb. 2.1) abweichen. Besonderes Interesse gilt
immer dem Bereich des elektrischen Potentials, das sich im Fallenzentrum befindet, d.h.
dort wo sich das Teilchen tatsachlich bewegt. Dieser Bereich hat in unserer Anordnung
fur gewodhnlich eine Ausdehnung von weniger als einem Millimeter in alle drei
Raumrichtungen. Sind also im Zentrum die Linearitatsbedingungen gut erfllt, kann

man die Falle dort als anndhernd ideal quadrupolar betrachten. Die innerhalb unserer
Arbeitsgruppe entworfene Elektrodengeometrie besteht aus zwei konischen Polkappen
und acht ringférmig angeordneten Stangen (Durchmesser des Kéfigs ca. 25mm), die in

ihrer Uberlagerung den sonst tiblichen Ring bilden. Sie wurde bereits von lllemann und

Abb. 3.2
Quadrupolfalle mit spezieller
Anordnung der Elektroden.
Die acht Stangen bilden
zusammen den sonst Ublichen
Ring.
Die hyperbolischen Aqui-

potentialflachen der idealen

Paulfalle sind angedeutet.

Wellert verwendet und ausfuihrlich charakterisiert [I1I00]. Die Vorteile einer solchen
Konstruktion liegen in der hohen Transparenz der Anordnung. Da in den Polkappen
zentrische Bohrungen vorhanden sind, ist die Falle aus vielen Richtungen frei
zuganglich. Die Ersetzung des Ringes durch Stangen bietet ideale Voraussetzungen fur
Streulichtexperimente und eine nahezu ungestorte Bestrahlung des Partikels mit

langwelligem Laserlicht. Absorptionen des Lichtes und Reflexionen am Fallenkdrper
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kénnen bei guter Justage vermieden werden. Eingebettet sind die Elektroden in ein
Gehause aus Kupfer (siehe Abb. 3.3). In diesem Gehause befinden sich weiterhin eine
Laserdiode [1, Abb. 3.3] mit passender Fokussieroptik, ein dieser gegenuberliegender
Lichtsumpf und eine Verdampferquelle [2]. Als Teilchenquelle [3] dient ein Laut-
sprecher, der von unten an das Gehause angebracht ist und die Partikel durch die
Bohrung in der Polkappe ins Falleninnere schleudert. Ein levitiertes Partikel kann durch
Elektronen aufgeladen werden, die man in vertikaler Richtung durch die obere Polkappe
einstrahlt. Beim Auftreffen des Lichtes der roten Laserdidde §851m) auf ein

Partikel wird dieses gestreut. Das Streulicht wird mit Hilfe von Glaslinsen [4] geblndelt
und kann wahlweise in 45° Vorwartsrichtung oder in Ruckwartsrichtung detektiert
werden. In der Richtung senkrecht zur Detektionsrichtung befinden sich zwei Zink-

selenidlinsen [5] am Fallenkdrper, die der Fokussierung ded @s&rstrahls dienen.

Abb. 3.3 Das Fallengehause. Die Lage der Vierpolfalle ist transparent dargestellt.
Grin eingezeichnet ist der Strahl des-Césers durch die Falle hindurch.

Der rote Kegel soll das Licht der Laserdiode symbolisieren.
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Im Unterschied zur idealen Paulfalle haben die Elektroden eine nur endliche Aus-
dehnung und sind zudem nicht hyperbolisch geformt, was dazu fihrt, dal3 das
Potentialfeld neben dem Quadrupolanteil immer auch héhere Multipolanteile enthalt
(Hexapol, Oktopol, Dekapol, ...), die zu Anharmonizitaten fihren und die Genauigkeit
der Massebestimmung unter Umstéanden beeintrachtigen. Deshalb wurde eine
Charakterisierung der realen Falle - allerdings in liegender Position - bereits von Wellert

[Wel98] und Illemann vorgenommen [Il100].

In allen Experimenten wurde unser Vierpolspeicher einphasig betrieben, wobei die
Stangenelektroden auf Erdpotential und die Polkappen auf Wechselspannungspotential
geschaltet wurden. Typischerweise wurde bei Fallenkreisfrequenzen von

Q =2mB00...2rr[2300Hz und Spannungsamplituden vaw, =1,0...1,7kV gearbeitet.

Der CO,-Laser

Benutzt wurde ein Laser der Firma SYNRAD, der fUr den industriellen Einsatz gebaut

ist. Folgende Angaben werden vom Hersteller gemacht:

Wellenlange 10,57 bis 10,63pum
Ausgangsleistung Max. 25W
Leistungsstabilitat +5%

Modenqualitat TEMOO-&quivalent: 95%
Strahldurchmessetw, / Divergenz 3,5mm / 4mrad
Polarisation Linear-vertikal 50:1 min. Extinktiorn

Die Anregung des aktiven Mediums (Gasgemisch aus HentllCQ) erfolgt im Laser
mit Hilfe von Gasentladungen. Die zur Zindung benotigte Hochspannung wird
innerhalb des Lasers aus d&®v/ der Spannungsversorgung hochtransformiert. Ein

Pulsgenerator sorgt fiir einen Abstand &f)0us (5kHz) zwischen den elektrischen
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Zindpulsen. Uber die Variation der Lange der Pulse kann die Laserausgangsleistung

geregelt werden. Ein Puls mul3 eine Mindestdauerlusnhaben, um einen

zuverlassigen Betrieb zu gewahrleisten. Dies entspricht dann einer Ausgangsleistung
von ca. 0,5 Watt. Sehr kleine Leistungen kdnnen nicht einfach durch die Einstellung
beliebig kurzer Pulsweiten realisiert werden. Nach Beendigung eines Zindpulses klingt
die Anregung nicht sofort ab. Es finden immer noch Laseriibergédnge im Plasma statt,

weshalb man von einer quasikontinuierlichen Arbeitsweise des Lasers spricht.

Die Fokussierung infraroter Strahlung erfordert spezielle Linsen, die moglichst wenig
von diesem Licht absorbieren. Fir unsere Anlage stehen zwei Zinkselenidlinsen mit
einer Brennweite vorf = 254mm zur Verfliigung, die direkt an das Fallengehause
montiert wurden. Um bei stabiler Arbeitsweise des Lasers kleine Intensitaten am Ort
des gespeicherten Partikels bereitzustellen, wird zeitweise zusatzlich in den Strahlen-
gang eine weitere defokussierende ZnSe-Linse integriert, die den Brennpunkt aus der

Fallenmitte heraus verschiebt:

Seitenansicht :
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Linse f=63,0mm

Brennpunkt b2 ist in x-Richtung
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X

Abb. 3.4 Strahlengang des infraroten Laserlichts in der Falle
(VergrolRerter Ausschnitt von Abb. 3.1).
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Bei direkter Fokussierung des Laserstrahls mit der am Fallengehause befindlichen Linse

( f =254mm) ergibt sich fur den Versuchsaufbau aufgrund der Gaul3'schen Strahl-
eigenschaften im Fallenzentrum ein Strahldurchmesset ¥Qum (siehe Abschnitt
4.1). Verwendet man zuséatzlich d#&0mm-Linse (Abbildung 3.4), so wird der

Brennpunkt aus dem Fallenzentrum heraus verschoben und der Lichtkegel des Laser-

strahls hat am Teilchenort einen berechneten Durchmessé&84omm. Leistungs-

verluste durch Reflexionen an den optischen Elementen (Linsen und Fenster) werden
bei der konkreten Abschétzung der Intensitaten und Leistungen in Abschnitt 4.1
bertcksichtigt. Allein die verwendete Blende (siehe Abbildung 3.1) schwécht den
Laserstrahl bereits auf 10% seiner Ausgangsleistung ab. Die defokussierende Linse
bewirkt eine weitere fast 300-fache Abschwachung der Laserintensitat am Teilchenort

und garantiert dabei gleichzeitig eine zuverlassige Arbeitsweise dekasSeérs.

Nachweissystem

In den Gleichungen 2.8 sind die Bewegungsfrequenzen eines elektrodynamisch
levitierten Teilchens dargestellt, bei deren Kenntnis man das Verhéltnis von Ladung zu
Masse (Q/m-Verhaltnis) bestimmen kann. Eine effektive Moglichkeit, diese Frequenzen
zu bestimmen, ist die Streulichtmethode. Ein Partikel, das sich im Lichtkegel eines
fokussierten Laserstrahls bewegt, erzeugt ein Streulicht, das mit den Bewegungs-
frequenzen und seinen héheren Harmonischen moduliert ist [Wel98]. Das Licht wird
zeitaufgelost detektiert und anschlie3end wird eine Fast Fourier Transformation (FFT)
durchgefuhrt. Auf diese Weise kdnnen die Bewegungsfrequenzen zerstérungsirei und
situ ermittelt werden.

In das Fallengeh&use ist eine Laserdiotle 685h1m) mit einer fokussierenden Optik
integriert, die die vollstdndige Trajektorie eines gespeicherten Teilchens im Fallen-
zentrum ausleuchtet. Das Streulicht wird mit einer Avalanche-Photodiode (APD) in 45°
Vorwartsrichtung detektiert (siehe Abb. 3.5 und Abb. 3.1).



3.1 Experimentieranordnung 35

Abb. 3.5 Aufsicht: Laserdiode

Schematischer Schnitt der Falle.

Die Stangenelektroden sind als

Punkte dargestellt.
Im Zentrum des Geh&auses bewe
sich das Partikel.

Der Streulichtnachweis erfolgtin - Y
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s |
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45° Vorwartsrichtung. ! _
X ¢+ Detektion (45°)

Zur Signalabschatzung wird die Streutheorie von Mie angewandt [Hul81]. Die
raumliche Intensitatsverteilung des Streulichts ist abhangig von der Partikelgrof3e und
vom Brechungsindex des Teilchenmaterials bei der Wellenlange des Lichtes. In

Abbildung 3.6 sind von van de Hulst [Hul81] tbernommene Intensiiataend i, des

Streulichts einer Kugel in Abhangigkeit vom Beobachtungswinkel dargestellt.

T T T T T T T T T T T

—m— i, (senkrecht polarisiert)

10 . .
: —e— i, (parallel polarisiert)

Detektionswinkel

- | 57,2° | \
01k 164° 73,6°

l 1 l 1 l 1 l 1 l 1 l 1 l 1 l 1
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180
Streuwinkel 6 / °

Intensitat

Abb. 3.6. Streulicht einer Kugel (Brechungsindax1, ; Mie-Parametex =2, 2b
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Fur die Wellenlange der Laserdiode ergibt sich bei einer Siliziumdioxidkugel mit dem
Radiusa = 250nm ein GroRenparamter=2, 29nd ein Brechungsindex=1, 45

Diese Werte sind in etwa vergleichbar mit denen in Abbildung 3.6. Hier erkennt man

die starke Auspréagung der Streulichtintensitat in Vorwartsrichtung. Die Intensitaten des
senkrecht und des parallel polarisierten Lichtes (Abbildung 3.6) unterscheiden sich im
detektierten Winkelbereich nur unwesentlich. Das Licht der Laserdiode ist polarisiert,
deshalb kann die Flache unter der Kuryenit der auf die Partikelflache auftreffenden
Intensitatl, normiert werden, da diese wiederum vollstandig in den Raum zurtick-
gestreut wird (Absorptionen werden vernachlassigt). Mit Hilfe von numerischer
Integration wird ebenfalls die Flache unter dem erfal3ten Winkelbereich (siehe
Abbildung 3.5) ermittelt und zu der vorherigen ins Verhéltnis gesetzt. Es ergibt sich
daraus eine Intensitat vans5300, (53,0%) fur den Detektionswinkelbereich. Der

erfaldte Winkelbereich entspricht einem Raumwinkel der Gé&j®&sr . Dies ergibt sich

aus einfachen geometrischen Rechnungen mit Kugelflachenabschnitten. Die Detektions-
linse hat einen Abstand vdh4cm zum Fallenmittelpunkt und einen Durchmesser von
2,3cm. Der vom Detektor erfal3te Raumwinkel betragt desBaAlbsr . Es werden
demzufolge wiederum ca. 18% der in den Winkelbereich gestreuten Intensitat detektiert.

Konkret ergeben diese Abschatzungen z.B.Ifir 10mW/ mnt und bezogen auf den

geometrischen Streuquerschnitt des Partikels die detektierte Streulichtleistung:
P,.. =0,53[0,180, [71(250nm)* =190pW . In einer APD entsteht bei Auftreffen

einzelner Photonen eine Lawine, die ein verstarktes elektrisches Stromsignal zur Folge
hat. Die Firma Hamamatsu gibt fir die APD eine Faustformel zur Berechnung des

Spannungssignals an, in der die Sensitivitat, das APD-Gain und das Verstarker-Gain

enthalten sindV,, = P, [0,5A/W [BO[10'V / A. Mit dieser Formel ergibt sich fur das

obige Beispiel eine Ausgangsspannung vor3€mV . Durch einen zusétzlichen
Signalverstarker wird das Ausgangssignal der APD tausendfach verstarkt.
Berlcksichtigt man die Verluste, die durch Reflexionen an der Optik und vor allem am
Strahlteiler entstehen (Abbildung 3.1), kann man insgesamt ein Signal vor b/

erwarten. Tatsachlich betrug die Signalstarke in den Experimenteret®@a.
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Es wird in der Abschatzung ein rundes Teilchen vorausgesetzt, dessen hinreichend
kleine Trajektorie vollstandig vom Diodenlaser beleuchtet und dessen Streulicht vom
Detektor erfal3t wird. Das Grundprinzip der Frequenzermittlung durch den Streulicht-
nachweis beruht auf der Uberlegung, daR sich ein Partikel im Intensitatsgradienten des
kollimierten Laserstrahls bewegt und somit das Streulicht moduliert. Wie das
Streulichtsignal weiter aufbereitet wird und welche Informationen man daraus gewinnt

soll im folgenden Abschnitt unter anderem geschildert werden.

3.2. Automatisierte Datenerfassung & Steuerung

In diesen Experimenten wird angestrebt, Langzeitmessungen bis hin zu Zeitrdumen von
Wochen durchzufuhren, um Aufschlufd Gber das Verhalten eines Teilchens unter
verschiedensten Bedingungen zu erlangen. Beispielsweise konnen die Temperatur, der
Druck oder die Zusammensetzung des Gases in der UHV-Kammer variiert werden.
Ebenfalls bekommt man durch Langzeitmessungen wichtige Informationen tber
maogliche Driften einzelner Parametergrof3en. Um dieses Ziel zu erreichen, wurde bei
unseren Arbeiten grol3er Wert auf die automatisierte Erfassung moglichst vieler, das
Gesamtexperiment charakterisierender Daten gelegt. Im Mittelpunkt steht dabei ein
Personalcomputer, der als Informationsknotenpunkt nicht nur viele Daten erfassen,
sondern auch selbstandig auf den Ablauf des Experiments Einflulz nehmen soll. Es gibt
zu diesem Zweck einige Schnittstellen, mit deren Hilfe dem Computer die Kommuni-
kation mit seiner Umgebung gestattet ist. In Abbildung 3.7 ist schematisch der Aufbau
der Datenerfassungsanlage dargestellt. Die Grafik soll verdeutlichen, dafl3 der Computer
einzelne Gerate auslesen und diesen auch fast gleichzeitig neue Befehle tibermitteln
kann. Mit dem gezeigten Aufbau ist es unter Verwendung der grafischen Programmier-
sprache LABVIEW von National Instruments méglich, sehr komplexe zeitliche Ablaufe
relativ einfach zu steuern. Dabei werden einzelne Steuer- oder Mel3ereignisse in
Modulen (sogenannte Virtual Interfaces - VI‘s) programmiert und diese wiederum zu
einem Gesamtablauf zusammengefalit, was gegentber herkommlichen textorientierten

Programmiersprachen den Vorteil einer erheblich verbesserten Ubersichtlichkeit bietet.
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Abb. 3.7. Schema der kompletten Versorgung und Datenerfassung der Anlage.
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Das von der Avalanche-Photodiode detektierte Streulichtsignal des gespeicherten
Partikels wird von einer Analog-Digital-Box der Firma Keithley (ADWIN-Box)
ausgelesen und gepuffert direkt an eine Einsteckkarte im PC weitergegeben. Dort
erfolgt, synchronisiert mit dem Auslesevorgang, die Fast Fourier Transformation (FFT)
der Daten. LABVIEW stellt standardméafRig eine FFT-VI zur Verfigung. Diese wurde in
unserer Gruppe zur Verwendung etwas modifiziert bzw. erweitert. Somit kbnnen bis zu
zwei Millionen Punkte pro Frequenzspektrum realisiert werden. Eine hohe Auflésung
der Frequenzen im Spektrum hat zwangslaufig eine langere Mel3zeit zur Folge, was
wiederum die Moglichkeit der Erfassung schnell ablaufender Prozesse einschrankt. Hier
mufd ein Kompromifl3 eingegangen werden zwischen Schnelligkeit und Genauigkeit der
Frequenzmessung (siehe Abschnitt 4.2). Aus den einzelnen Spektren werden mit Hilfe
einer in LABVIEW integrierten Peakbestimmungsroutine die starksten Frequenzen
herausgesucht und in einer Textdatei abgelegt. Die zu den Frequenzen gehdrenden
Peakhohen werden jeweils in einem zweiten Datenblock angehangt. Ein dritter
Datenblock enthalt die nach Gleichung 2.8 berechn@tem-Werte. Es kann also

wahrend der Messung direkt das Ladung-zu-Masse-Verhaltnis der gespeicherten

Teilchens verfolgt werden.

MeRzeit / ps Frequenzen/Hz | Peakhéhender| Q Werte /m_C
(maximal 13) Frequenzen m kg
tl f1f2 13 ... f13 hl h2 h3 ... h13 gmlgm2...qm13
t2 f1f213...f13 hl1h2h3..h13 gmlgm2...qm13
t3

Abb. 3.8 Layout der vom Mel3programm erzeugten FFT-Textdateien.

Die Daten der jeweils gemessenen Einzelspektren werden fortlaufend an die FFT-
Textdatei angehéangt, was es theoretisch ermdéglicht, tber Zeitrdume zu messen, die nur
durch die Festplattenkapazitat begrenzt sind. Wie in der Abbildung 3.8 zu erkennen ist,
wird der genaue Zeitpunkt der Messung eines Einzelspektrums ebenfalls protokolliert,
was die zeitliche Korrelation mit weiteren gemessenen Grof3en gestattet.
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So wird parallel zu den FFT-Daten die Temperatur direkt am Fallenkoérper fortlaufend
mit einem kalibrierten Platinwiderstand Pt2000 gemessen. Die Druckmessung in der
Vakuumkammer erfolgt Gber eine Bayard-Alpert-Rohre, die von einem Controller der
Firma Arun Microelectronics Ltd. (AML) gesteuert wird. Der Druck wird, Gber die
Messung eines aquivalenten Spannungsoutputs, dem Computer Gibergeben. Die
Leistung des C@Lasers wird mit einem LaserMatel0-Detektor der Firma Coherent
ermittelt, der ebenfalls einen Ausgang mit einem Spannungsaquivalent zur Verfigung
stellt. Der LaserMate10 hat einen sogenannten Thermodisk-Sensor, der die Warme
radial auf die am Rand befindlichen Thermoelemente leitet und damit unempfindlich fur
die Laserstrahlposition ist. Es wird weiterhin ein Effektivwert der Wechselspannung der
Fallenversorgung gemessen, der vom Programm vor der Ausgabe in die Datei direkt in
den wahren Amplitudenwert umgerechnet wird. Die Frequenz der Fallenversorgung
wird durch einfaches Auslesen des eingestellten Wertes am Funktionsgenerator
protokolliert. Alle Gré3en werden jeweils mit dem exakten Zeitpunkt ihrer Messung
gespeichert. Die unter LABVIEW entwickelten Programme gestatteten das Ein- und
Ausschalten des Lasers und der Elektronenkanone in vorgegebenen Zeitintervallen.
Gegebenenfalls kann dabei auch die Intensitat des Lasers Uber die Regelung der
Pulsweite, die Intensitat des Elektronenstrahls tiber eine Anderung der Stromstarke am
Wolfram-Filament und die Einstellung der Fallenfrequenz computergesteuert erfolgen.
Zur Erleichterung der Auswertung wurde mit DELPHI 3.0 von Borland ein Plot-
Programm implementiert, das die jeweiligen Teilchenfrequenzen bzw. Q/m -Werte Uber
der Mel3zeit darstellt und diesen dabei entsprechend der Peakhthe einen farblichen
Akzent Uberlagert (starker Peak = dunkelrot, schwacher Peak =grin). Auf diese Weise
konnen schnell sogenannte ,maps‘ im Bitmap-Format grafisch dargestellt werden. Zur
weiteren Erleichterung ist es mit diesem Programm moglich, interessante Frequenz-
folgen zu markieren und in eine gesonderte Datei zu extrahieren. Abgerundet wird die
Datenerfassung durch die Anbindung des Rechners ans Internet. Durch die Einrichtung
eines LABVIEW Web-Servers kdnnen jederzeit die laufenden Messungen verfolgt und
einzelne Parameter kontrolliert werden, was besonders die Durchfiihrung von Langzeit-

messungen erheblich komfortabler gestaltet.
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Kapitel 4

Vorexperimente

Nach der Behandlung der theoretischen Grundlagen und einer Einfihrung in die
experimentellen Gegebenheiten werden in diesem Kapitel wichtige Vorexperimente
geschildert. Zum einen wird die Arbeitsweise des-Céxsers, der fir die Aufheizung
eines einzelnen gespeicherten Partikels vorgesehen ist, genauer untersucht. Zum
anderen wird auf die Genauigkeit der Partikelmassebestimmung mit der Methode des
amplitudenmodulierten Streulichtnachweises eingegangen.

4.1 Charakterisierung des CQ-Lasers

Die Kenntnis der Charakteristik des verwendeten Kohlendioxid-Lasers ist fur die
durchgefuhrten Messungen sehr wichtig. Allgemein besteht das aktive Medium eines
solchen Gaslasers aus einem Gemisch von Helium, Stickstoff und Kohlendioxid, in dem
eine Gasentladung gezindet wird. Durch Elektronensto3 werden Schwingungsniveaus
im CO,- und N- Molekul bevolkert (oberes Laserniveau). Die Entvolkerung des

unteren Laserniveaus erfolgt hauptsachlich durch inelastische St63e mit He-Atomen.
Bei dem verwendeten Laser erfolgt die Leistungsregelung durch eine Anderung des
Tastverhaltnisses der Steuerpulse (siehe Abschnitt 3.1), die einen festen Abstand von

200us bei veranderlicher Pulslange haben. Um die quasikontinuierliche Arbeitsweise

des Lasers zu uUberprufen, wurde ein Teil des Laserlichtes mit Hilfe eines Strahlteilers
ausgekoppelt und mit einem Quecksilber-Cadmium-Tellurid Detektor analysiert.
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Der stickstoffgekihlte HQCdTe-Detektor J15D12 der Firma Laser Components erlaubt
den Nachweis von IR-Licht = 2..12um) mit einer Zeitkonstante vo@,5us. Das
Spannungssignal des Detektors wurde bei einer PulslangEusnmit einem

Oszilloskop untersucht und bis zu einer zeitlichen Auflosung von wenigé0éis
tatsachlich als kontinuierlich befunden. Zur Uberprifung der Leistungsstabilitat wurde
die Laserausgangsleistung tber mehrere Stunden gemessen und statistisch aufbereitet.
In Abbildung 4.1 sind Ausschnitte aus den Messungen zweier verschiedener

Laserleistungen gezeigt, bei denen im Abstand 2@ jeweils ein Wert ermittelt
wurde:
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Abb. 4.1: Zeitlicher Verlauf der Ausgangsleistung des,@@sers und

Darstellung der entsprechenden Haufigkeiten auftretender Leistungswerte

(Verwendet wurde ein LaserMate10-Detktor der Firma Coherent).

Es ergibt sich unabhéngig von der absoluten Laserleistung eine Schwankung von etwa

+ 8%, was schlechter als die Angabe des Herstellerstvdhb isb



4.1 Charakterisierung des glasers 43

Ebenfalls ist unmittelbar nach dem Einschalten des Lasers ein Einschwingverhalten
feststellbar, das in Abbildung 4.2 verdeutlicht wird:

1,0 T T T T T T T T

Laserleistung / W
o
(o]
—
I
B
|

0,7

0'6 ! | ! | ! | ! | !
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

Zeit/ h

Abb. 4.2 Einschwingverhalten der Laserleistung beim Einschalten.

Besonders aufféllig sind die extremen Leistungsschwankungen innerhalb der ersten 30
Minuten. Eine Wasserkiihlung des Lasers brachte keine feststellbare Verbesserung. Der
Effekt konnte erst dadurch abgeschwacht werden, daf? der Laser zwischen zwei
Einsatzen nicht komplett abgeschaltet, sondern nur auf eine kleinere Leistung geschaltet
wurde. In Kapitel 6 (Abschnitt 6.2) wird die Verwendung eines computergesteuerten
Regelkreises geschildert, der ungeachtet der grof3en Schwankungen die Durchfiihrung
sehr sensitiver Experimente erlaubt.

Um moglichst genaue Aussagen zur Laserintensitat (Leistung pro Flache) machen zu

kénnen, wurde die am Fallenkdrper befindliche ZnSe-Lirfse 254mm) fur die

Vorexperimente ausgebaut. Mit Hilfe des durch die Linse fokussierten Laserlichtes
konnten kleine Locher in Film-Negative gebrannt werden. Der Strahldurchneesser

Fokus konnte so ermittelt werden: Nachdem die unabgeschwéchte Laserl&gstung

bestimmt war, wurde ein Film-Negativ in den Brennpunkt plaziert und der Laser
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eingeschaltet. Erst als die gesamte LeistBgglahinter detektiert werden konnte,

wurde der Laser ausgeschaltet. Durch Verschiebung des Film-Negativs entlang der
Strahlrichtung im Bereich des Fokus wurden mehrere Locher erzeugt, die dann mit
Hilfe eines Lichtmikroskops vermessen werden konnten. Die Abbildung 4.3 zeigt ein

solches Film-Negativ:

Abb. 4.3
Eingebrannte Locher
in ein Film-Negativ

(neun an der Zahl).

Die gemessenen Strahldurchmesser, bei Plazierung der ZnSe-Linse in einer Entfernung

von 1,97m relativ zum Austrittsort des Lasers, betru@gkehO+ 5)um. Dabei ergaben
die Messungen bei unterschiedlichen LeistunBgi(0,07 bis 1,40W) jeweils den

gleichen Wert (zur Realisierung der kleinen Leistungen wurde mit einem Strahlteiler ein
schwacher Probestrahl ausgekoppelt). Der theoretische Strahldurchmesser, der mit Hilfe
der Gaul’'schen Optik [Kle98] flr gleiche Randbedingungen und fir die vom Laser-
hersteller gemachten Angaben (siehe Abschnitt 3.1) berechnet wurde, betragt nur

201um . Er weicht erheblich von dem experimentell ermittelten ab. Eine mégliche

Ursache dafur ist, daf3 die reale Linse nur schlecht als diinne Linse behandelt werden
kann und astigmatische Fehler aufweist.

Mit Hilfe der experimentell ermittelten Strahldurchmesser kann die vom Laser im

Fokus ausgeleuchtete Flache berechnet werden und zusammen mit der Laserausgangs-
leistung kann wiederum die Intensitat des Strahles abgeschéatzt werden. Der Querschnitt
des Lasers wird hier - auch im Ubereinstimmung mit der Form der gebrannten Lécher -

als kreisformig angenommen. Der €Caser mul3 fur die nachfolgenden Experimente
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teilweise stark in seiner Intensitat abgeschwacht werden. Es werden zu diesem Zweck

eine Blende und die schon in Abschnitt 3.1 ausfuhrlich beschriebene defokussierende
Linse verwendet, die die ausgeleuchtete Flache am Teilchenoﬁtau#ahgd'mmg

vergroliert.

Zuerst wird die Laserleistung durch die verwendete Blende (Abbildung 3.1) auf ein
Zehntel ihres Anfangswertes abgeschwacht. Der Laserstrahl mufd beim Durchgang
durch die Vakuumkammer weiterhin ein ZnSe-Fenster (Zinkselermd2, ), d88n

zwei ZnSe-Linsen und zu guterletzt ein B&fenster (Bariumfluoridn =1, 46

passieren. Die Absorptionsverluste innerhalb von ZnSe- ung®@pfiiken sind fur die
WellenlangeA =10,6um sehr gering. Eine nicht zu unterschatzende Rolle spielen aber
Reflexionsverluste, die bei einem senkrechten Einfall des Laserstrahls auf ein ZnSe-
Fenster (eine ZnSe-Linse) ca. 17% und auf einyBa&fAster ca. 4% betragen. Insgesamt
wird die Laserintensitat beim Durchgang durch die Anlage auf ca. 46% abgeschwacht -
allein durch Reflexionsverluste an der Optik. Dieser berechnete Verlustwert konnte

experimentell gut bestatigt werden.

Bei Nutzung des Versuchsaufbaus mit der defokussierenden Linse berechnet sich der
Durchmesser der vom Laser ausgeleuchteten (und als kreisformig angenommenen)

Flache zud, =1,84mm. Die Intensitat am Ort des Teilchens betragt dort unter

Bertcksichtigung der Verluste durch die Blende und die Reflexionen an der Optik:

(4.1) 1 grme = P[W]D1H0,83° (3,76 10°W / m? = P,[W] 215010°W /m?.

P, ist die Ausgangsleistung des &lasers von maxima23/ , was zu einer maximal

erreichbaren Laserintensitat im Fallenzentrum fuhrt:

I =25[2,1510°'W/m?* = 538[10°W/m”.

0,Falle_max
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Die Intensitat laft sich auch aus dem detektierten Signal hinter der gesamten Anlage

P peteie PETECHNEN:
I:>O,Detekt = 0’1|10783)4 (0,96 DDO = 0,046|ZPO

(4.2) | = [W]/(0,83[0,96) (3,76 10°W /m? = P, ... [W] [%,72[10°W / m?.
0,Falle 0,Detekt 0,Detektl

Wird beispielsweise eine Leistung véd0mW hinter der Anlage detektiert, so ergibt
sich eine Intensitat voB,6W / cn. Mit Hilfe der Abbildung 2.5 und Gleichung 2.24
kann die Temperatur eines gespeicherten Partikels dann 480DKa.abgeschatzt

werden. Die mit diesem Versuchsaufbau maximal erreichbare Teilchentemperatur &3t

sich zu ca.700K bestimmen.

Verwendet man den Versuchsaufbau ohne die defokussierende Linse und ohne die

Blende, betragt der Strahldurchmesser im Fallenzentrueh cal10um. Die Intensitét

ergibt sich dann mit der LaserleistuRy zu:

(4.3) 1, rue = PIW] {0,832 LOSCLOPW / m? = P[W] (7,23010'W / m?.

Maximal erreicht man: I = 25[7,2300°'W/m? =18110°W/m?.

1,Falle_max

Diese Intensitat wirde auf jeden Fall extrem hohe Teilchentemperatut®&o )

gestatten, die in Abbildung 2.5 gar nicht mehr dargestellt sind..

Inwieweit sich die groRen Schwankungen der Laserausgangsleistung auf die einzelnen
Experimente auswirken, soll hier nicht vorweggenommen werden. Diese Problematik

wird direkt in den entsprechenden Kapiteln geklart.
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4.2 Genauigkeit der Mel3methode

In der Einleitung wird erwéhnt, dal ein Ziel dieser Arbeit die Bestimmung der Masse
eines gespeicherten Teilchens und deren zeitlicher Anderung mit hoher Préazision ist. Im
letzten Abschnitt von Kapitel 3 wird das Prinzip der Bestimmung des Q/m-
Verhaltnisses eines levitierten Partikels mit Hilfe der Streulichtmethode beschrieben.

An dieser Stelle sollen nun Aussagen zur Genauigkeit dieser MelRmethode gemacht
werden.

Y, Q

2022 m’

Die erste der beiden Gleichungen 2.8 lautet: w

Aus dieser Gleichung wird deutlich, dal3 zur Bestimmung des Q/m-Verhaltnisses die

Amplitude der Fallenversorgung,, der geometrische Paramet; die Kreisfrequenz

der Fallenversorgun@ und die Bewegungsfrequenz des Teilchenghier in radialer
Richtung) von Bedeutung sind. Die Frequéhawvird mit einem quarzstabilisierten
Frequenzgenerator erzeugt und weist selbst nach der Verstarkung keine drastischen
Fehler auf. Der Abstandsparameigrwird als konstant vorausgesetzt. Die Genauigkeit
der Melimethode hangt also im wesentlichen von der Qualitat der Frequenzmessung und
der Gute der Spannungsversorgung der Falle ab.

Die Abbildung 4.4 zeigt eine Messung der Bewegungsfrequer2rr eines Partikels

uber einen Zeitraum von vier Stunden nach dem in Kapitel 3 beschriebenen Verfahren.
Dabei werden jeweils 32768 MelRwerte, die im Abstand 260us gemessen werden,

an die FFT Gbergeben und zu einem Einzelspektrum fouriertransformiert. Dies
entspricht einer Mel3zeit vaB)192s pro Einzelspektrum, so daf3 in vier Stunden 1758
Frequenzwerte protokolliert werden. Die Berechnung der FFT erfolgt dabei jeweils
parallel zur Datenerfassung — diese wird also nicht unterbrochen. In Abbildung 4.5 ist
das zugehorige Histogramm gezeigt, das bei einer Intervallbreit@nabiz die

Verteilung der Frequenzen wiedergibt. Mit der eingefitteten Gauf3-Kurve laf3t sich die

Standardabweichung zt15,4mHz bei einer mittleren Frequenz va@30457Hz

bestimmen, was einer relativen Genauigkeit vordga10™ entspricht.
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Abb. 4.4 Messung der Bewegungsfrequenz (r-Richtung) eines gespeicherten
Partikels. Die durchgezogene Linie ist ein linearer Fit, der eine

Standardabweichung V&R 10 Hz aufweist.

Abb. 4.5:
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Abbildung 4.4 mit gefitteter 31 I
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Die Amplitude der Fallenversorguriy, wird ebenfalls bei der Messung 20s -

Abstanden mitgeschrieben und ist in Abbildung 4.6 dargestellt. Es resultieren aus einer
vierstiindigen Mel3zeit 720 Spannungswerte. Deutlich sind relativ starke Spannungs-
schwankungen zu sehen, die von einer offensichtlichen Drift der Amplitude begleitet
werden. In der Abbildung ist ebenfalls ein gleitender Mittelwert dargestellt, der jeweils
Uber 500 Spannungswerte berechnet wird (adjacent averaging). Um den Einflu3 dieser
Drift genauer zu charakterisieren, werden gemaf3 Gleichung 2.8 die Frequenzen durch
die entsprechenden gemittelten Spannungswerte geteilt. Hier wird die Bedeutung der
exakten Protokollierung der Mef3zeit deutlich. Da 1758 Frequenzwerte und nur 720
Spannungswerte zur Verfigung stehen, missen die Frequenzen auf die Zahl der
gemittelten Spannungen interpoliert werden. In Abbildung 4.7 ist das auf den ersten
Blick verwunderliche Ergebnis zu sehen. Die Drift der Fallenspannung hat einen
uniibersehbaren EinfluR auf das ermittelte Q/m-Aquivalent. Die relativ konstante
Teilchenfrequenz wird durch die driftende Versorgungsspannung dahingehend
korrigiert, daR ein abfallendes Q/m-Aquivalent entsteht. Es handelt sich hier tatsachlich
um einen spaten Ausschnitt aus einer Adsorptionsmessung (siehe Kapitel 5), bei dem
die Teilchenmasse noch zunimmt - entsprechend fallt das Q/m-Verhaltnis ab. Das
Beispiel zeigt, dal3 es nicht ausreicht, sich bei der Massebestimmung allein auf die
gemessenen Sekularfrequenzen des Partikels zu beziehen und die Versorgungsspannung
als konstant anzunehmen. Der lineare Anteil, ebenfalls dargestellt in Abbildung 4.7,

wird aus den berechnetey /V,-Werten herausgerechnet, wodurch eine Standard-
abweichung vont 31[10°Hz/kV bei einem mittlerero, /V,-Wert von
751232Hz/kV ermittelt worden ist. Dies ergibt wieder eine relative Genauigkeit von

410107, die gleichzeitig die Genauigkeit der Massebestimmiimg m reprasentiert.
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Abb. 4.7. Frequenzen geteilt durch die Amplitude der Fallenversorgung.
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Bei Verwendung einer FFT wird die Masseauflosung von der MelRzbégrenzt.

In den Experimenten wird eine feste Anzahl von Mel3punkten in einer bestimmten Zeit
erfal3t. Ein einzelner Spannungswert der verstarkten APD wird\e#e250us von der
ADWIN-Box (siehe Abschnitt 3.2) ausgelesen und dort zwischengespeichert. Die
maximal bestimmbare Frequenz (Nyquist-Frequenz) ist entsprechend

“ns = 1 g,
2 2At

Bei 32768 MelR3werten ergibt sich eine Gesamtme(3zéat Einzelspektrum von

8,192, welche wiederum den minimal detektierbaren Frequenzunterschied

& = 1 = 0,122Hz vorgibt.
2 T
Es resultiert eine maximal erreichbare Auflésung vefqo— = Z—H_I_ = g =6,10107,
max wmax
wobei die Auflésung fiir Frequenzenw,,,, entsprechend geringer |s& = 2—7T_|_
r,z wl’,Z

Fur die am Anfang des Abschnitts gezeigte Messung ergibt sich nach diesen einfachen

1

=99[10™.
123045Mz 8192

Uberlegungen eine Frequenzauflosung \99% =
)

r

Experimentell wurde ein offensichtlich besserer W10~ erreicht. Die Erklarung

fur die verbesserte Frequenzauflésung ist in der Peakerkennung zu finden (siehe
Abschnitt 3.2). Der exakte Wert einer Bewegungsfrequenz wird unter Berucksichtigung
der Peakh6hen von bis zu 20 angrenzenden Frequenzwerten aus einem FFT-Einzel-
spektrum (siehe Abbildung A.1) ermittelt. Dazu wird eine geeignete Fitfunktion
verwendet, wodurch die Genauigkeit der Bestimmung der wahren Frequenz verbessert
wird.

Aus den obigen theoretischen Ausfiihrungen erkennt man, daf3 eine verlangerte Mel3zeit
T zu einer erhdhten Frequenzauflosung der FFT und damit gleichermaf3en zu einer
verbesserten Masseauflosung fuhrt. Will man auf diese Weise Massednderungen mit
hoher zeitlicher Auflésung verfolgen, muf3 folglich ein Kompromif3 zwischen

Genauigkeit und Geschwindigkeit der Messungen eingegangen werden.
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Kapitel 5

Vorgéange auf der Partikeloberflache

5.1 Laserinduzierte Desorptionen

Die Massebestimmung eines einzelnen gespeicherten Partikels mit immer héherer
Prazision ist eine Herausforderung, die bei den folgenden Experimenten stets im
Vordergrund steht. Der Hauptschwerpunkt liegt im Aufbau einer Anlage, die eine
schnelle und dabei méglichst genaue Bestimmung des Q/m-Verhéaltnisses (Ladung zu
Masse) mit der Streulichtmethode (siehe Abschnitt 3.1) und im UHV erlaubt. Vor jeder
Langzeitmessung wird das jeweils gespeicherte Partikel mittels eines Elektronenstrahls
langsam hochgeladen. Beim Einfang tragt das Teilchen in der Regel wenige positive
Ladungen Q = +10..40e). Die mit 300/ gepulst betriebene Elektronenkanone erzeugt

auf dem Partikel zusatzliche positive Ladungen. Der diesem Prozel3 zugrundeliegende
Vorgang ist die Sekundarelektronenemission. Auf diese Weise kann eine stufenartige
Anderung des Q/m-Verhéltnisses beobachtet werden, die unter Zuhilfenahme des
Absolutwertes der Elementarladung wiederum eine Bestimmung der absoluten Ladung
und Masse des Teilchens erlaubt. Bei Kenntnis der absoluten Ladung des Partikels, die
nach Abschlufd der Umladungen in der Regel unveréndert bleibt, kann nun mit Hilfe des
in situ ermittelten Q/m-Verhaltnisses (Streulichtmethode) fortlaufend die Anderung der
absoluten Teilchenmasse bestimmt werden. Die relativen Masseanderungen liegen
dabei im Sub-Femtogramm-Bereich bei einer durchschnittlichen Absolutmasse der

Teilchen von etwa 130 Femtogramm (Teilchenradiazs250nm).



5.1 Laserinduzierte Desorptionen 53

Der Ablauf der Messungen wird so gestaltet, daf? mit Hilfe desL@€ers in festen
Zeitintervallen eine Aufheizung des Partikels vorgenommen wird, um dieses von den
auf seiner Oberflache adsorbierten Molekulen zu befreien. Einer halb- bis einstiindigen
Heizperiode folgt immer eine Ruheperiode von sechs bis neun Stunden, in der sich
wieder Molekiile an das Teilchen anlagern kénnen. Die Experimente zeigen, dald es

selbst mit relativ geringen Laserintensitaten um 1,1 bis 2,7 iforyHV
( p=200°mbar) mdglich ist, Desorptionen zu induzieren. Es wird nach dem Ein-

schalten des Heizlasers eine deutliche Masseabnahme des gespeicherten Teilchens
registriert. Das Teilchen mul} sich so stark erwarmen, daf3 sich ganze Gruppen von
abgelagerten Molekilen ablésen konnen (laserinduzierte Desorption). Eine detaillierte
Beobachtung der Desorptionen ist bisher nicht méglich, da die Teilchenfrequenz
offensichtlich durch den Strahlungsdruck des Lasers so stark beeinfluf3t wird, dal3 keine
vernunftigen Mel3ergebnisse zustande kommen. Mit Hilfe der Abbildung 2.5 und der
Gleichung 2.24 kann die Temperatur des levitierten Partikels bei entsprechender
Laserintensitat unter Berticksichtigung der Intensitatsschwankungeh vianauiBca.

340 bis400K abgeschéatzt werden, was ausreichend flr die Desorption groRerer
Mengen physisorbierten Wassers von dessen Oberflache sein sollte - hier wird auf
Abschnitt 2.3 verwiesen. Die genannten Temperaturen sind dabei, aus in Abschnitt 2.5
diskutierten Griinden, Mindestabschatzungen. Hinzu kommt die Gberhdhte Intensitat
des Lasers im Zentrum seines Gaul3’'schen Strahlprofils, die lokal eine noch hohere
Partikeltemperatur erlaubt. Ob man an dieser Stelle bereits auf die Desorption
chemisorbierter Oberflachenadsorbate spekulieren kann, ist noch etwas unklar.
Theoretisch ist es moglich, dal3 ein Partikel - zumindest in den Bereichen hoherer
lokaler Laserintensitat - eine Temperatu60K erreichen kann - diese Temperatur

wird als Untergrenze fur den Ablauf der Desorption chemisorbierter Adsorbate
angesehen (siehe Abschnitt 2.3).
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5.2 Adsorptionen aus dem Restgas

Im vorherigen Abschnitt wird beschrieben, daf3 es uns moglich ist, ein einzelnes
gespeichertes Partikel derart aufzuheizen, dafld Molekile von seiner Oberflache
desorbieren. Dieser Vorgang ist als Massenverlust direkt beobachtbar. Umgekehrt kann
man auch eine zeitliche Massezunahme beobachten, wenn das Partikel nicht mehr der
Laserstrahlung ausgesetzt ist (Ruheperiode). Da das Partikel isoliert in der Falle
gespeichert ist, kommen nur Molekulle aus dem Restgas - und hier besonders das
Wasser - als Adsorptive in Frage. Das Siliziumdioxid ist bekannt als hydrophiler Stoff,
was naturlich bedeutet, dald Wasser sich daran problemlos anlagern kann. Abbildung 5.1

zeigt Ausschnitte aus einer Sorptionsmessung, die bei einem Druck von
2,48[10°mbar tber 24 Stunden durchgefiihrt wurde. Deutlich sieht man in beiden
Ausschnitten die Masseabnahme von@afg nach der Lasereinwirkung, die im

vorherigen Abschnitt als Desorption beschrieben wurde. Nach dem Ausschalten des
Lasers beginnt sofort die Massezunahme, wobei die Formen der Kurven eine
veranderliche Rate der Adsorption offenbaren. Offensichtlich erhoht sich die Masse des
Partikels in den ersten Stunden schnell. Danach erscheint in den Kurven ein
plateaudhnlicher Abschnitt, in dem die Massezunahme nur sehr langsam vonstatten
geht, bevor wieder eine raschere Zunahme erfolgt. Diese Kurvenformen lief3en sich in
weiteren Messungen, die teilweise erst Monate spater und mit neu gespeicherten
Teilchen durchgefiihrt wurden, sehr gut reproduzieren.

Betrachtet man die Massendifferenz vom Zeitpunkt des Ausschaltens bis zur
Einstellung des Plateaus, so kann man diesen Effekt mit der Bildung einer Monolage

von Wassermolekuilen in Zusammenhang bringen. Geht man von der Dichte von
fliissigem Wasserg =1g/cm?’) aus, so ergibt sich fiir ein Wassermolekiil ein
Platzbedarf von ca. (3,13)Bei einem110fg -Partikel der Dicht®,0g/cm’betragt der

Radius ca236nm . Eine Monolage entspricht dann einer Bedeckung der Oberflache mit

ca. 7,3 Millionen Wassermolektilen (theoretische Massezunahme vord2@fg ).
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Von Interesse, im Hinblick auf die Untersuchung der Vorgange auf Partikeloberflachen,
sind die Raten, mit denen Molekiile desorbieren und adsorbieren. In den Abbildungen
5.2a bis 5.2c sind verschiedene Adsorptionsmessungen gezeigt. Aus dem zeitlichen
Verlauf der Teilchenmasse kénnen vorerst Raten fiir die Adsorptionen, durch
Einpassung von Anstiegsgeraden, ermittelt werden (linearer Fit). In Tabelle 5.1 sind

einige wichtige Parameter der einzelnen Messungen gegenubergestellt:

Tab. 5.1 Parameter der Adsorptionsmessungen.

Abbildung | I ../ | Heizdauer/ p/ Adsorptionsrate
Wen? h 108mbar | (mMax. Molekule pro Sekunde)
5.2a 11 1 2,48 850
5.2b 2,7 0,5 1,90 1750
5.2¢c 2,1 1 2,35 2850

Die Anstiege der gefitteten Geraden (Abbildungen 5.1) geben in etwa die maximale
Zahl der Wassermolekule an, die je Sekunde auf das Partikel auftreffen und dort auch

verbleiben. Man spricht hier von der sogenannten AdsorptionBrgtedie sich aus

dem Produkt der Haftwahrscheinlichk&tund der Stol3rat& ergibt, die
folgendermal3en berechnet wird: R = __PA .
2rmkT
Die Stol3rate reprasentiert die Zahl der St63e von Molekulen der Masses der
Gasphase (Druclp ) mit einem Festkorper mit der Oberflachepro Zeit. Die
Haftwahrscheinlichkeit ist die Wahrscheinlichkeit daftr, dal3 ein Molekil nach dem
Stol3 auf der Oberflache verbleibt.
Die Adsorptionsrate aus Abbildung 5.2c ist viel groRer als die der anderen beiden
Abbildungen. Der zeitliche Verlauf der Kurve und die Tatsache, dal3 die Masse einer
Wasser-Monolage adsorbiert wird (ca. 0,22fg), legen hier die Annahme einer
maximalen Haftwahrscheinlichkeit nahe. Nimmt man an, dal sie in diesei® Fall 1

ist, so kann der Partialdruck des Wassers in der UHV-Kammer abgeschatzt werden:
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0= V2rmKT [R _ \/27'[ [2,99110*°kg [1,38[10*°JK * [BOOK 28505

; =1,010°mbar
A 4rr(250nm)

Die Rechnung ergibt einen Partialdruck des Wasserd @8mbar, unter der
Annahme, dal} die temperaturbedingte Desorptionsrate unter diesen Bedingungen

(Tsas = 300K ) klein gegen die Rate des Adsorptionsprozesses ist. Bei einem

Gesamtdruck vor2,35[10  mbar ist das ein durchaus realistischer Wert.

Bei einem konstanten Partialdruck des Wassers wird die Adsorptionsrate in erster Linie
von der Haftwahrscheinlichkeit bestimmt. Diese steht wiederum im Zusammenhang mit
der mikroskopischen Beschaffenheit der Partikeloberflache und dem Grad der
Bedeckung mit (Wasser-) Molekulen. Die Adsorptionsraten der einzelnen Messungen
sind demnach stark von der vorhergehenden Reinigung des Partikels durch den Laser
abhangig. In Ubereinstimmung mit Tabelle 5.1 hat dann sowohl die Intensitat als auch

die Dauer der Bestrahlung mit Laserlicht Einflul3 auf die Qualitat der Oberflachen-

reinigung. Ein mit der Intensitat M/ cnr tber eine Stunde geheiztes Partikel zeigte

eine geringere Adsorptionsrate als eines, das Uber den gleichen Zeitraum mit

2,1W/cn? geheizt wurde. Ein Partikel, das mit &/7cny tber nur eine halbe Stunde
geheizt wurde, weist ebenfalls eine demgegeniber geringere Adsorptionsrate auf. Durch
eine detaillierte Untersuchung der Adsorptionsprozesse kdnnen Rickschlisse auf die
zeitlichen Verlaufe der Desorptionsprozesse gezogen werden — dies ist ein interessanter

Ansatzpunkt fur weitere Messungen.

Die oben gemachten Aussagen konnen leider aufgrund der unzuldnglichen Kenntnis der
tatsachlichen Oberflachenbeschaffenheit der Partikel nicht generalisiert werden. Die
Siliziumpartikel sind teilweise porés und kdnnen eine sehr inhomogene Verteilung
unverbrickter Silanolgruppen auf ihrer Oberflache aufweisen. AuRerdem kénnte eine
Art Inselwachstum bei der Adsorption vorliegen, welche Molekuilen die Anlagerung
gerade dort energetisch erleichtert, wo bereits andere Molekile angesiedelt sind. Dies

wuirde auch erklaren, weshalb die Adsorptionsraten zu Beginn nicht sofort maximal
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sind. Ware eine Oberflache von allem physisorbierten Wasser befreit, gelange eine
Anlagerung zunéchst langsam, da die Keime fir die Inselbildung erst geschaffen
werden muf3ten. Nachfolgende Molekule kdnnten sich danach leicht an den Randern der
Inseln anlagern, bis es im weiteren Verlauf immer schwerer werden wirde, freie Platze
zu finden. Eventuell gébe es sogar Verschiebungen innerhalb der Wasserschicht. Dies
wiederum wurde zu einer geringeren Adsorptionsrate gegen Ende der Fertigstellung der
ersten Monolage fiihren - wie zu beobachten ist.

Um gesicherte Aussagen zum Adsorptionsverhalten machen zu kénnen, ist es dringend
erforderlich die Partikeloberflache im Vorfeld sowohl von Poren als auch von
Ablagerungen samtlicher Art zu befreien. Dies kann nur erreicht werden, indem man zu
hoheren Temperaturen Ubergeht. Ideal wére ein Temperaturbereich, der ein Schmelzen
der SiQ- Partikel erlaubt, so daf3 sich diese beim Abkihlen zu einer kompakten Kugel
formen. Im folgenden Kapitel werden Experimente gezeigt, in denen auf dieses Ziel
hingearbeitet wird.
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Kapitel 6

Wechselwirkung Laser - Partikel

6.1 Vorexperimente mit SiQ-Pulver

Erste Versuche zum Heizen von Siliziumdioxid-Partikeln wurden an einem Pulver von
Teilchen mit dem Radiua = 600nm an Luft durchgefiihrt. Diese wurden auf einem
Objekttrager aus Kaliumbromid vom GQaser bestrahlt, der im Abstand von 1m

durch eine ZnSe-Linsef(= 40mm) fokussiert war. Bei einer Ausgangsleistung von ca.

5W (entspricht einer Intensitat von @BkW/cm?) war ein helles oranges Leuchten

des Partikelpulvers zu sehen, das als thermische Strahlung gedeutet wurde.

Seitenansicht :

Optische
Glaslinsen SiO,-Partikel
(a=600nm)
] angehauft

\/// KBr
Unterlage

CCD-Kamera
bzw. ZnSe-inse
Gitterspektrometer f=40mm

CO,-Laser

Abb. 6.1 Aufbau des Vorexperiments schematisch.
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Die im Laserfokus ausgeleuchtete Flache wurde mit der Lochbrennmethode (siehe
Abschnitt 4.1) zuA = nél%)umg bestimmt. Das Profil des Kohlendioxid-Lasers ist

gaul3férmig, was impliziert, dal3 die aus Leistung und Flache berechnete Intensitat ein
unexakter Wert ist. Die gesamte Ausgangsleistung wird als homogen auf die im
Laserfokus ausgeleuchtete Flache verteilt angenommen. Dies stellt eine starke
Simplifizierung dar, da im Zentrum dieser Flache eine groRere Intensitat vorherrscht, als
in den Randbereichen. Gerade dieser Sachverhalt erschwert eine exakte Temperatur-
bestimmung der Partikel im Pulver, da Teilchen, die im Zentrum des Fokus liegen, mit
Sicherheit heil3er sind als Teilchen am Rand. Die resultierenden Spektren der
Warmestrahlung (Abbildung 6.2) sind also hochstwahrscheinlich eine Uberlagerung

vieler thermischer Emissionen unterschiedlich heiRer Partikel.

400 : ; : 1 i :
Geratefunktion - 1,0
350
12
S 300 - 08
o
@)
3 7
o 250 oe pis
Qo -106
5 o
g 200 . Spektrum 1 I=
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c
Q
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Abb. 6.2 Zwei thermische Emissionsspektren eines Partikelhaufens von
Siliziumdioxid-Partikeln & = 600nm). Ebenfalls dargestellt sind die Gitter-

und die Geratefunktion des Spektrometers der Firma Ocean Optics.
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Die Temperaturbestimmung mit Hilfe der Intensitatsspektren erfordert eine genaue
Kenntnis der Gitter- und Geratefunktior (A uhd G(A )) des verwendeten

Spektrometers. Die gemessenen Spekkfgn konnen mit folgender Formel in die
tatsachlichen tberfuhrt werden: | geat (A, T) = M

F(A) [G(A)
Die Gitterfunktion wurde vom Hersteller des Spektrometers bereitgestellt. Die
Geratefunktion, die im wesentlichen die Empfindlichkeit des Detektors charakterisiert,
wurde von Praktikumsstudenten aus Messungen von Bogenentladungen an Kohlenstoff-
Elektroden ermittelt und freundlicherweise zur Verfiigung gestellt. In Abbildung 6.3
sind die auf diese Weise gewichteten Spektren dargestellt und es sind ebenfalls
theoretisch berechnete spektrale Strahldichten fur ein Partikel im Rayleigh-Limit (siehe
Abschnitt 2.2 - Abbildung 2.3) bei verschiedenen Temperaturen gezeigt. Diese wurden
jeweils mit einer nicht dimensionslosen Konstan@emultipliziert (gestreckt), so daf3

sie direkt mit den experimentellen Spektren verglichen werden kdnnen:

1200 Spektrum 1
— Spektrum 2

1000

800

600

400

200

Intensitat (gewichtet mit Gerate- und Gitterfunktion)

500 600 700 800
Wellenlange / nm

Abb. 6.3 Gewichtete thermische Emissionsspektren zur Temperaturbestimmung.
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Allein die Form und der charakteristische temperaturabhangige Anstieg der Kurven

Uber den relativ weiten Wellenlangenbereich lassen einen Vergleich und damit eine
Bestimmung der Temperatur der geheizten Partikel zu.

Es wird deutlich, dal3 Siliziumdioxid-Partikel im Verband bei der Aufheizung mit dem

verwendeten Laser offensichtlich sehr hei3 werder (2100+ 200K ) und
thermische Strahlung im WellenlangenbereisBGhm< A <870nm) emittieren.

Die zur sichtbaren Emission notwendige Intensitat des Lasers kann unter UHV-
Bedingungen sehr viel geringer @8kW/cnv*sein, da hier eine unbedeutende
Gaskuhlung vorherrscht und der Mechanismus der Warmestrahlung alle anderen

Kihlprozesse dominiert (siehe Abschnitt 2.5).

6.2 Laserinduzierte Entladungen

Prinzipiell kann mit dem verwendeten Laser und bei direkter Fokussierung mit einer

ZnSe-Linse der Brennweit254mm (Abbildung 3.4 - ohne defokussierende Linse)

eine Intensitat> 100kW/cm® am Teilchenort erzeugt werden (siehe Abschnitt 4.1).

Der Versuch, gespeicherte Partikal£ 250nm) im UHV einer Laserintensitat von ca.

10 kW/cnf direkt auszusetzen, scheiterte. Teilchen, die mit ca.100 positiven Elementar-
ladungen geladen waren, drangte der Laser scheinbar binnen Bruchteilen von Sekunden
regelrecht aus der Falle, die nalt= 2rT1[2kHz betrieben wurde, heraus. Die Beschleu-
nigung, die durch die Streukraft des Lasers unter diesen Bedingungen bewirkt wird,
kann zu ca0,08[g berechnet werden (siehe Tabelle 2.3). Stellt man dieser die
Beschleunigung gegenuber, mit der die Falle entgegenwirken Ka@i5Lg (siehe

Tabelle 2.4) - so kann man annehmen, dal3 die Teilchen tatsachlich aufgrund des
Strahlungsdrucks aus ihrer stabilen Bahn geschleudert werden. Um diesem
entgegenzuwirken, wurden die Partikel mit Hilfe des Elektronenstrahls noch héher
geladen. Gleichzeitig wurde die Fallenfrequenz derart erhdht, dal? bei gleichem

Stabilitatsparameter gearbeitet werden konnte. Bei einer Fallenfrequenz Bahiza.
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und einer Teilchenladung von ca. 1000 positiven Elementarladungen trat nun ein ganz
neues Phanomen auf: Die Partikel vergro3erten bei Lasereinwirkung deutlich sichtbar
ihre Bahn, wurden dann instabil und gingen verloren. Dieser Vorgang spielte sich
innerhalb weniger Sekunden ab, konnte aber mit der CCD-Kamera verfolgt werden.
Offensichtlich ist die Ursache fur den Verlust der Teilchen nicht allein der Strahlungs-
druck des Lasers, sondern ein Ladungsverlust, den die Partikel bei Lasereinwirkung
erfahren. Durch die verringerte Ladung vergrol3ert sich zusehends die Ausdehnung der
Teilchenbahn, was schluf3endlich zum Teilchenverlust fihrt (Abflachen des Effektiven
Potentials). Bemerkenswert ist, dal3 auf diese Weise auch negativ geladene Teilchen
vom Laser entladen werden. Bei positiver Partikelladung tritt ein Verlust positiver
Ladungen auf, bei negativer Gesamtladung gehen negative Ladungen verloren. Die
oben genannten Experimente wurden bei einem Druck von 3rbds” mbar in der
Vakuumkammer durchgefthrt.

Um die laserinduzierten Entladungen genauer charakterisieren zu kbnnen, wurde die
Laserintensitat wie bei den Sorptionsmessungen im vorherigen Kapitel herabgesetzt.
Nun konnte der Ladungsverlust auch mit Hilfe der Q/m-Bestimmung durch die
Streulichtmethode verifiziert werden. Es wurde ebenfalls mit guter Reproduzierbarkeit
eine Intensitatsschwelle gemessen, bei der die Teilchenentladungen stattfanden. In der

Abbildung 6.4 ist eine Langzeitmessung gezeigt, in der ein gespeichertes Partikel bei
einem Druck vor,8[10° mbar gleichzeitig vom Laser und von der Elektronenkanone

bestrahlt wird. Die Elektronenkanone wird fur diese Art von Experimenten

kontinuierlich und mit hoher Leistung betrieben. Ihr Einsatz ist erforderlich, um eine
positive Aufladung zu realisieren (Sekundérelektronenemission), die das Partikel wieder
auf eine kleine Bahn zwingt (kleiner Durchmesser der Trajektorie). Man erkennt in den
ersten Stunden deutlich, wie sich die Teilchenladung verringert und erhoht, bis sich
schliel3lich ein Gleichgewicht zwischen Auf- und Entladung einstellt. Um dieses
Gleichgewicht zu realisieren, wird die Laserleistung vom Computer automatisch
geregelt, wahrend die Elektronenkanone in permanentem Betrieb ist. Der dazu bendétigte
Regelkreis wurde unter LABVIEW implementiert und kann selbstandig auf eine

Frequenzanderung mit entsprechender Laserleistungsregelung reagieren.
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Es wird jeweils im Abstand von ca. 2 Sekunden das FFT-Spektrum des Partikel-
Streulichts detektiert (je 8192 MelRwert@30us ). Ein Ladungsverlust bedeutet eine

Verringerung des Q/m-Verhaltnisses, was ebenfalls eine Erniedrigung der
Teilchenbewegungsfrequenzen zur Folge hat. Der Regelkreis erkemmsitie

gemessenen Teilchenfrequenzen und vergleicht sie mit vorgegebenen Stufenwerten.
Auf diese Weise wird die Laserleistung, wie in einer Kaskade, erniedrigt, wenn die
Frequenzen abfallen und erhdht, wenn diese ansteigen. Ein manueller Eingriff - die
Definition der Stufenwerte - ist dabei nur zu Beginn der Messung nétig und verlangt
viel experimentelles Geschick.

Aus Abbildung 6.4 kbnnen Aufladungsraten bestimmt werden, die Aufschluld tber die
Zahl der Elektronen geben, die vom Elektronenstrahl aus dem Teilchenmaterial in einer
Minute herausgeschlagen werden. Es herrscht hier tber fast fiunf Stunden ein
Gleichgewicht zwischen Aufladung und Entladung. Hier mul3 die Entladungsrate gleich
der Aufladungsrate sein, was wiederum bedeutet, dal3 der Laser pro Minute die gleiche

Anzahl positiver Ladungen entfernt haben muf3.
Tabelle 6.1 fal3t alle wesentlichen GroRen der durchgefuhrten Messungen zusammen:
Tab. 6.1 Messungen zur laserinduzierten Entladung.

Spalten : Spannung der Fallenversorgung, Frequenz der Fallenversorgung,

Teilchenladung im GGW, Laserintensitat, Auf- / Entladungsrate, Druck.

Nr. | 2V, /kV g/kHz Ladung A e | /ﬂ Elektronen pro | p/10®mbar
2 = ent? Minute(min / max
1 1,71 2,728 550+ 50 7,2+£0,2 45 50 2,86
2 1,68 2,261 600+ 50 7,0+£0,2 24 27 3,33
3 1,72 2,222 740+ 50 7,0+0,3 43 50 3,20
4 1,69 2,115 550+ 50 7,0+£0,3 26 29 4,10
5 1,69 2,115 550+ 50 7,0+£0,3 22 27 1,80
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6.3 Ursachendiskussion

Das in Abschnitt 6.2 beschriebene Phanomen beschrankt bedauerlicherweise das
Laserheizen von gespeicherten Partikeln zu hoheren Temperaturen extrem. Sobald die
Laserintensitat, unter den gegebenen Bedingungen, den Schwellenwert von rund

7W /cny liberschreitet, setzen Entladungen ein. Die dauerbetriebene Elektronenkanone
hat dabei schon eine kompensierende Wirkung. Abschétzungen der Partikeltemperatur
(siehe Abschnitt 2.5 - Abbildung 2.5) liefern bei dieser Intensitat ein Minimum von

knapp500K . Die Frage ist nun, welcher Mechanismus die Entladungen verursacht.

Erste Mdglichkeit: In dem Siliziumdioxid kénnen Verunreinigungen enthalten sein, die
aufgrund der Erwédrmung des Partikels beschleunigt an die Oberflache diffundieren. So
konnen beispielsweise durch Ladungstransfer Natrium-lonen gebildet werden, die im
Verlauf der Laserheizung in die Umgebung abgegeben werden und positive Ladungen
davontragen. Dies bedeutet, dalR der Prozel3 nach einer gewissen Zeit von selbst zum
Erliegen kommen sollte, wenn sich die Zahl der Verunreinigungen verkleinert hat. Dies
konnte Uber Stunden nicht beobachtet werden. Warum diese Diffusionen erst ab einer
konkreten Intensitatsschwelle pl6tzlich auftreten und unterhalb dieser wieder
verschwinden, ist unklar. Die These wére glaubhafter, wenn das Partikel eine
Temperatur erreicht hatte, die eine innere Umstrukturierung zulaf3t (z.B. Schmelz-

temperatur).

Zweite Moglichkeit: Moleklle kbnnen aus dem Restgas auf die Teilchenoberflache
treffen und dort einen wie auch immer gearteten negativ geladenen Ruckstand
hinterlassen. Das nun ionisierte, positiv geladene Molekul verschwindet wieder zuriick
ins Restgas. Diese These besagt, dal3 das Teilchen keine positiven Ladungen abgibt,
sondern daf3 es negative empféangt. Dies wiederum setzt voraus, dald das Restgas starke
Verunreinigungen in Form von z.B. langkettigen Molekilen enthalt. Vorstellbar ist das
Vorhandensein von z.B. Pumpendl oder Gasen von Fingerabdrticken innerhalb der

Anlage. Die beobachtete Intensitatsschwelle ist wieder nicht befriedigend zu erklaren.
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Dritte Moglichkeit: Der Laser kann innerhalb des Fallengehauses eine Metalloberflache
treffen und dort Elektronen herausschlagen. Diese Elektronen springen dann auf das
gespeicherte Partikel Gber und entladen es. Es gibt aber keinen derartigen Prozel3, da die
Energie der PhotoneR = hc/A bei weitem nicht zur Uberwindung der Bindungs-

energie der Elektronen ausreicht und die Intensitat fir Multiphotonenprozesse nicht

hoch genug ist.

Vierte Mdglichkeit: Die Uber nunmehr Jahre in Vorratsbehaltern aus Kunststoff
gelagerten Partikel kobnnen auf ihren Oberflachen gleichzeitig mit den in Abschnitt 2.3
genannten Gruppen (Silanol- und Siloxangruppen usw.) auch Verunreinigungen fest
eingebaut haben. Diese Verunreinigungen werden erst dann die Oberflache als positive
lonen verlassen, wenn die Temperatur des Partikels eine Uberwindung ihrer Bindungs-

energie zulaRlt. Hier bestehen gewisse Parallelen zur Ersten These.

Funfte Moglichkeit: Im Bereich des Laserfokus, wo die Intensitat um ein Vielfaches
groRRer als am Teilchenort ist, kobnnen Verunreinigungsmolekile des Restgases ionisiert
werden. Hierbei kbnnen thermionische lonisationsprozesse durch sukzessive
Absorption von mehreren IR-Photonen eine Rolle spielen. Die auf diese Weise
erzeugten Elektronen werden vom levitierten Partikel angezogen und flihren zu einer
Umladung. Das Partikel fliegt, bildlich gesprochen, durch eine Elektronenwolke und
zieht alle Elektronen an, deren thermische Energie zu klein zum entkommen ist. Das
Potential auf der Oberflache eines Teilcheas 50nm) kann n&dherungsweise wie das
einer Hohlkugel berechnet werden. Nimmt man fir ein freies Elektron je Freiheitsgrad
die EnergiekT/ 2an (T =300K ), so kann nun ein Einzugsbereich des Partikels fur
Elektronen abgeschatzt werden, wenn die Teilchenladung bekannt ist. Innerhalb dieses
Bereiches kdonnen dann freie Elektronen vom Teilchenpotential angezogen werden —
siehe Tabelle 6.2.
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Tab. 6.2 Elektroneneinzugsbereiche und Oberflachenpotentiale eines Partikels.

Ladung / +e 100 500 1000 1500
Oberflachenpotential / 0,58 2,88 5,76 8,64
Einzugsbereich / um 11 56 111 167
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Die Abbildungen 6.5 und 6.6 sollen den Vorgang des Elektroneneinfangs durch ein
geladenes Partikel etwas anschaulicher machen, der als wahrscheinlichste Ursache

angenommen wird.
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Die funf genannten mdglichen Ursachen fir die Teilchenentladungen sind noch
unzureichend experimentell Gberprift. Sie zeigen aber die Schwachpunkte auf, an deren
Verbesserung unbedingt gearbeitet werden muf3: Zum einen muf3 das Vakuum
verbessert werden, um die verunreinigenden Stoffe zu beseitigen. Zum anderen ist der

Einbau einer vakuumtauglichen Teilchenquelle unbedingt erforderlich.

6.4 MalRnahmen zur Problembewaltigung

Nachdem im vorherigen Abschnitt ber mdgliche Ursachen spekuliert wurde, soll nun
gezeigt werden, was alles getan wurde, um dem Problem entgegenzuwirken. Eine der
ersten MalRnahmen war das Hochladen der gespeicherten Partikel mit der Elektronen-
kanone, um den Ladungsverlust zu kompensieren. Eine Aufladung des Teilchens auf
>1000 Elementarladungen fuhrt nicht zu der erhofften Stagnation der Entladungen. Aus
Tabelle 6.1 kann man aber schlu3folgern, dafl3 eine verbesserte Aufladerate womaglich
zu hoheren Laserleistungen und Temperaturen fihren wirde - wenn auch nicht
wesentlich héher. Dies ist aber eher die Bekdmpfung einer Folgeerscheinung anstelle
der eigentlichen Ursache. Der Entladungseffekt darf nicht ohne weiteres ignoriert
werden.

Die meisten obengenannten Thesen basieren auf der Annahme, dal3 sich im
Umgebungsgas (Restgas), innerhalb der UHV-Kammer, verunreinigende Stoffe
befinden. Um diesem entgegenzuwirken, wurden einige Bemihungen zur Verbesserung
des Vakuums unternommen. Es war tatséachlich problematisch, Driicke besser als

300 mbar zu erreichen. Samtliche Einzelteile der UHV-Kammer wurden bereits

beim Zusammenbau der Anlage griindlich mit Seifenlauge und anschlielRend mit Aceton
gereinigt. Der Fallenkorper wurde komplett zerlegt und teilweise sogar mit speziellen
Reinigungsttichern saubergeschliffen. Der Helium-Gaseinlal3 erfolgt Giber ein Nadel-
ventil mit einer Direktverbindung zur Gasflasche. Die gesamte Apparatur wurde vor
Inbetriebnahme mehrfach auf Temperaturen >100°C ausgeheizt. Ein Ausheizen mit

eingebautem Fallenkorper ist nicht moglich, da unklar ist, ob die Teilchenquelle und die
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Laserdiode Temperaturen >60°C verkraften. Es wurde weiterhin eine stickstoffgekihlte
Kuhlfalle integriert, die freischwebende Verunreinigungen binden soll. Die Kihlfalle
gestattet bei einmaliger Beflllung eine Betriebszeit von ca. 14 Stunden, und es ergibt

sich durch ihren Einsatz eine etwa 0,5-fache Druckverbesserung agfta:® mbar.

Leider gibt es momentan keine Alternative zu der verwendeten Teilchenquelle, die im
wesentlichen ein PVC-Lautsprecher ist, der einen Partikelvorrat aufwirbelt. Ebenfalls ist
die Laserdiode nicht fur den Einsatz im UHV ausgelegt. Diese beiden Komponenten
mussen durch einen verbesserten Aufbau als Verunreinigungsquellen eliminiert werden.
In Tabelle 6.1 sind Entladungsraten von weniger als einer Elementarladung pro
Sekunde aufgefuhrt. Wenn es sich tatsachlich um eine Elektronenwolke handelt, die am
Ort grof3ter Laserintensitat durch lonisationsprozesse entsteht, sollten diese Elektronen
auch an den Polkappen der Falle als Strom mel3bar sein. Hierzu wurde ein
Pikoamperemeter, das sowohl mit0v/ vorgespannt als auch unvorgespannt betrieben
wurde, an die Polkappen angeschlossen. Bei Erh6hung der Laserintensitat auf ein
Vielfaches der in den Experimenten eingestellten Leistungen war bei einer Empfindlich-
keit von 10 Pikoampere kein Strom mef3bar.

Die verwendeten Partikeb(= 250nm) werden vor dem Einbringen in das Vakuum bei

ca. 300°C teilweise Uber Stunden ausgeheizt. Beim Ausheizen mit héheren Tempera-
turen ist zu beachten, daf3 die Partikel auch verschmelzen kdnnen. Es wird furdie SiO
Teilchen eine 99,9%ige Reinheit nach dem Gluhen und eine Spurenverunreinigung
durch Schwermetalle von weniger als 1ppm angegeben.

Zusammenfassend kann gesagt werden, dal3 zum Erreichen hoher Partikeltemperaturen
>100K durch Laserheizung noch einige Probleme tberwunden werden mussen.
Speziell die Entwicklung einer vakuumtauglichen Teilchenquelle und die Verbesserung
des Vakuums stehen dabei im Vordergrund.

Im nachsten Kapitel wird gezeigt, was in Zukunft auf der Basis der bisherigen Arbeit
noch getan werden kann. Speziell wird eine Methode der numerischen Berechnung des
elektrischen Potentials einer Ringfalle vorgestellt, die eine Optimierung der Elektroden-
geometrie erlauben soll. Weiterhin wird die Tragweite der bisherigen Partikel-
experimente im Hinblick auf zukilinftige astrophysikalische Arbeiten erlautert.
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Kapitel 7

Ausblick

7.1 Transparente Ringfalle

Das im Versuchsaufbau beschriebene Aussehen der Elektrodenanordnung der Falle
(Abbildung 3.2) weicht stark von den Elektroden der idealen Paulfalle ab, die im
Querschnitt hyperbolisch sind und sich theoretisch bis ins Unendliche erstrecken.
Vereinfachte Elektrodengeometrien sind ohne Zweifel kostengunstiger zu beschaffen.
Der eigentliche Vortell liegt aber in einem verbesserten optischen Zugang zum
Falleninneren. Die Erfassung eines grof3eren Raumwinkels ermdglicht, bei Verwendung
des Streulichtnachweises, die Speicherung kleinerer Partikel. Ein ungestorter optischer
Zugang zum Partikel ist auch fir den Anregungslaser wichtig, der wiederum keinesfalls
die Elektroden bestrahlen darf. Man will bei hoher Einwirkungsfreiheit aus vielen
Richtungen und aus groRen Raumwinkeln (Transparenz) gleichzeitig im Fallenzentrum
ein gutes Quadrupolfeld zur Levitation haben. Die Uberlagerung von acht Segment-
elektroden zu einem Ring ist eine Anordnung, die eine extrem hohe Transparenz
garantiert, birgt aber ein hohes Risiko, was Asymmetrien des Potentialfeldes betrifft.
Von Gobel [G6b98] wird der erfolgreiche Einsatz einer Vierpolfalle beschrieben, die
aus vier parallel zueinander angeordneten Ringelektroden besteht (Ringfalle), deren
Mittelpunkte sich auf der z-Achse befinden. Die Idee der Ringfalle wurde ebenfalls von
unserer Gruppe weiterverfolgt. Zur Optimierung der Fallengeometrie wurde das
elektrostatische Potential einer Anordnung von vier Ringen zur numerischen

Berechnung aufbereitet. In einem Lehrbuch der Elektrodynamik wird die Berechnung
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des elektrostatischen Potentials einer Ringladung (Kreisring) mit Hilfe von Legendre-
Polynomen und in Zylinderkoordinaten behandelt [FIiOQ].
Die ersten vier Legendre‘schen Polynome oder Kugelfunktionen 1. Art lauten

(mit der reellen Veranderlichex und dem ganzzahligen Parametgr
P,(x) =1, P(x) =X, Pz(x)=%(3x2 -1, Ps(x)=%(5x3—3x).

Alle weiteren kdnnen mit Hilfe einer Rekursionsformel berechnet werden:

(N+DP,,, () = (2n +DxP,(x) = NP,y (¥) (nz21).

Die Entwicklung des elektrostatischen Potentials einer Punktlaguagtet [FliOO]:

oo r.|
(r<r,): CD(r,9)=|r?r | =5 4 P (o)
0 = 0

o0 r.|
(r>r,): qa(r,e):|rf‘r|:;qr,°+lpl(cose).
0 =|

Abbildung 7.1 erklart die verwendeten Bezeichnungen. Es mussen hier, wie zu sehen

ist, zwei Falle unterschieden werden. Fir r, existiert keine Losung.

Ein Kreisring, der parallel zur x-y-Ebene liegt und dessen Mittelpunkt sich auf der z-
Achse im Punkb befindet, hat eine gleichmaRig auf seinem Umfang verteilte Ladung
g (siehe Abbildung 7.2). Die Losung der Potentialberechnung sei hier wieder

vorweggenommen. Es handelt sich erneut um zwei getrennte Entwicklungen nach

Legendre-Polynomen:

(r<ry): d)(r,e):qi%R(cosa)Pl(cosQ)

(r>ry): dJ(r,B):iq%R(cosa)R(cose).

Das Ergebnis ist unbrauchbar et r, und schlecht in der Nahe dieses Radius.

Die elektrostatischen Potentiale beliebig vieler Ringladungen sind entsprechend dem
Superpositionsprinzip Uberlagerbar.
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| r-nl

Abb. 7.1 Potential einer Punktladung.  Abb. 7.2 Potential eines Kreisrings.

Die Rekursionsvorschrift fir die Bildung der Legendre-Polynome ist ein guter Ansatz-
punkt flr eine numerische Umsetzung des geschilderten Problems mit dem Computer.
Die Abbildung 7.3 zeigt das Ergebnis einer Rechnung, bei der zwei positiv und zwei
negativ geladene Ringe in geeigneter Form mit dem Mittelpunkt auf der z-Achse und
parallel zur x-y-Ebene plaziert wurden. Auf der Oberflache jeweils eines Ringes wurden

sechzehn entsprechende Ringladungen angeordnet (siehe Anhang A: Potentiale.exe).
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Abb. 7.3 Numerische Berechnung des Ringfallenpotentials fuir zweiphasig 500V.
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In Abbildung 7.3 ist nur ein Quadrant des Fallenpotentials dargestellt (grau in der
Skizze gekennzeichnet). Der Sattelpunkt im Koordinatenursprung ist jedoch gut
erkennbar. Er bildet den wesentlichsten Teil des Potentials, da sich hier das gespeicherte
Partikel aufhalt. Extrahiert man die zwei Potentiallinien entlang der r- und z-Achse, so
kann man mit Hilfe der von Beaty beschriebenen Methode [Bea86] die einzelnen
Multipolanteile im Fallenzentrum bestimmen. Erwtinscht ist ein mdglichst hoher
Quadrupolanteil bei nahezu verschwindendem Oktopolanteil. Bei der Préazisionsmasse-
bestimmung ist die Qualitat des Potentialfeldes von enormer Bedeutung, da z.B. ein
hoher Oktopolanteil eine Anharmonizitat darstellt, die eine Verfalschung der
Bewegungsfrequenzen des gespeicherten Partikels zur Folge hat. Die rechnergesttitzte
Optimierung kdnnte in Zukunft einen Beitrag zur verbesserten Realisierung eines
ungehinderten optischen Zugangs bei guten elektrodynamischen Eigenschaften der

Ringfalle leisten.

7.2 Partikelexperimente

Das grol3e Hindernis bei den Experimenten zur Laserheizung sind die im Kapitel 6
beschriebenen Entladungen, deren wahre Ursache noch immer im dunkeln liegt.
Zusatzlich zu den bereits durchgeftihrten MalZnahmen (Abschnitt 6.4) wurden bereits
erste Entwurfe einer neuen Teilchenquelle auf der Basis von Piezo-Plattchen gemacht.
Kunst- oder Klebstoffe sowie Lotstellen sollen bei der neuen Konstruktion auf jeden
Fall vermieden werden. Eine Verbesserung des Vakuumpumpsystems wurde ebenfalls
bereits in Angriff genommen. Sollte eine Verbesserung des Vakuums keinen
entscheidenden Fortschritt bringen, konnten die Siliziumpartikel eventuell mit
verdunnten Sauren vorbehandelt werden, um eine bessere Oberflachenreinheit zu
gewahrleisten. Das vorhergehende Ausheizen der Teilchen bei hheren Temperaturen
(> 300K ) sowie das Einbringen von Schutzgas in die Anlage sind weitere Ideen.

Uberwindet man die Probleme beim Aufheizen, eréffnen sich schlagartig einzigartige
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Maoglichkeiten. Neben der exakten Temperaturbestimmung kénnen mit Hilfe der
Emissionsspektren dann auch Aussagen zur Teilchengrof3e gemacht werden.

Die Messung des temperaturabhangigen Brechungsindex von Siliziumdioxid, sowie die
Bestimmung von optischen Konstanten Uber einen weiten Temperaturbereich sind
ebenfalls gro3e Herausforderungen. Erreicht man Tempera#l@dK , beginnen die
wirklichen Reinigungsprozesse im Teilchenmaterial. Die Herstellung eines hochreinen
Silizium-Partikels aus einem Si®artikel ware maglich. Von Interesse ist auch die bei
hohen Temperaturen durch Materialabtrag verursachte Verkleinerung der Partikel.
Kleinere Partikel stellen naturlich wieder erhdhte Anforderungen an den Nachweis. Ein
Gedanke basiert z.B. auf der direkten Ausnutzung der thermischen Strahlung fur die
Massebestimmung.

Witt [Wit98] vermutet als Hauptverursacher der sogenannten Extended Red Emission
(ERE) Silizium-Nanopartikel, die aus einigen hundert Siliziumatomen bestehen und von
einem SiQ@-Mantel umgeben sind. Die ERE ist ein Phdnomen, das auf
Photolumineszenzerscheinungen von interstellaren Staubteilchen zurtckzufihren ist.
Sie wurde in vielen verschiedenen astronomischen Objekten als Strahlung mit
breitbandigem Spektrum beobachtet [Wit98]. Das Emissionsspektrum hat laut Witt eine
Halbwertsbreite von 60 bisOOnm mit einem Maximum zwischen 610 u@8a0nm. Es

wird vermutet, dald der Effekt auf einer Absorption von sichtbaren und ultravioletten
Photonen der interstellaren Strahlung durch Staubteilchen und deren Umwandlung in
ERE Photonen beruht. Die beschriebenen Silizium-Nanopartikel haben demnach eine
extrem hohe Effizienz der Lumineszenz im Bereich von 608%em — aber nur

wenn ihr Durchmesser im Bereich von 1,5 &imn liegt und sonst nicht. Die spektrale
Breite der Photolumineszenz hangt, so meint Witt, von der Grél3enverteilung der
Partikel und die Lage des Wellenlangenmaximums von der dominierenden Grol3e
innerhalb der Verteilung ab. Gelange die Erzeugung solcher oder ahnlicher
Nanoteilchen in einer Vierpolfalle, kbnnte man von Untersuchungen an interstellarem
Staub unter Laborbedingungen - also von echter Laborastrophysik — sprechen und zum

besseren Verstandnis der ERE beitragen.
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Kapitel 8

Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit gliedert sich in zwei Hauptschwerpunkte, wobei jeweils die
Untersuchung von spharischen Siliziumdioxid-Partikeln (Ra@k@m) in einer
elektrodynamischen Vierpolfalle im Mittelpunkt stand:

Den ersten Schwerpunkt bilden Experimente zur Prazisionsmassebestimmung eines
gespeicherten Partikels. Es wurden laserinduzierte Desorptionen und Adsorptionen von
Molekilen aus dem Restgas an einem einzelnes B{lchen durch die Bestimmung

der zeitlichen Masse&anderung beobachtet. Den zweiten Schwerpunkt bilden Versuche
zur Laserheizung, deren Ziel der Nachweis von thermischer Emissionsstrahlung eines
isolierten Partikels im sichtbaren Wellenlangenbereich des Lichtes ist.

Zuerst wurden, basierend auf theoretischen Uberlegungen, konkrete Abschatzungen zu
den Kréaften gemacht, die in der Falle auf ein Partikel einwirken. Die Temperatur und
die Strahlungsleistung eines gespeicherten Teilchens bei Aufheizung mit einem CO

Laser der Wellenlang& =10,6um wurden berechnet. Beim Aufbau der Anlage wurde

das komplexe Zusammenspiel der einzelnen Komponenten - Vierpolfalid,asér

und Nachweis - geschildert, dessen Steuerung grof3tenteils vom Computer tibernommen
wird. Die gute Reproduzierbarkeit der Messungen wurde dabei auf den hohen Grad der
Automatisierung zurtckgefuihrt. Es wurde eine Charakterisierung des verwendeten
Heizlasers hinsichtlich erreichbarer Intensitaten und eine Abschatzung des Signals beim

Streulichtnachweis vorgenommen. Die Genauigkeit der Massebestimmung wurde fur
die Sorptionsmessungen 2un/ m= 410" ermittelt. Es wurden Adsorptionsraten von

Molekllen aus dem Restgas auf der Oberflache eines gespeicherten Partikels bestimmt,
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nachdem die Reinigung durch den £@ser erfolgt war. Abschatzungen degOH
Partialdrucks aus Adsorptionsmessungen sind vertraglich mit Haftkoeffizienten nahe 1,
was fir eine gesauberte Oberflache auch erwartet wird.

Experimentell wurde gezeigt, dal3 ein Pulver von,St@rtikeln (Radius600nm ) an

Luft mit dem Heizlaser zu thermischem Leuchten angeregt werden kann. Die
Temperatur der Teilchen wurde mit Hilfe einer fr den Rayleigh-Bereich modifizierten
Planck’schen Strahlungsformel gitterspektroskopisch z2@aK ermittelt.

Far Partikel mit250nm Radius konnte eine Intensitatsschwelle deslGSers

bestimmt werden, bei deren Uberschreitung eine Entladung der Teilchen erfolgte. Ein
Teilchen konnte durch einen softwaregesteuerten Regelkreis tber mehrere Stunden in
einem stationaren Ladungsgleichgewicht gehalten werden, indem die Aufladung durch
die Elektronenkanone und die Entladung durch den Heizlaser erfolgte. Hieraus konnten
Entladungsraten ermittelt werden (Elementarladungen pro Minute). Es wurden
verschiedene Uberlegungen und Erklarungsversuche zur Ursache dieses Phanomens
dargelegt. Da die Entladungen eine Aufheizung des gespeicherten Teilchens zu
Temperaturer> 500K verhindern, wurden Mal3hahmen zur Problembewaéltigung
geschildert.

Im Hinblick auf zukinftige Aufgaben wurde neben der Lésung des oben genannten
Problems auf die rechnergesteuerte Optimierung der Elektrodengeometrie einer Falle
eingegangen. Das untersuchte Fallenmodell besteht dabei aus vier Ringelektroden.

In Zukunft soll zur Speicherung immer kleinerer Partikel Gibergegangen werden, was
noch viele Neuerungen und Verbesserungen am Nachweis, an der Teilchenquelle und
an der Stabilitat der Fallenversorgung und des Lasers erfordert.

Von Submikrometer-Partikeln, die interessante Effekte wegen z.B. der endlichen
Warmekapazitat zeigen (Materialwissenschaften bei hoher Temperatur), bis hin zu
wirklichen Nanoobjekten, die GréRenquantisierungseffekte aufweisen, ist es noch ein

weiter experimenteller Weg.
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Kapitel A

Anhang

Plot_freqg_gm.exe

Eine Langzeitmessung Uber 120 Stunden lieferte ca. 53.000 FFT-Einzelspektren der
Bewegungsfrequenzen eines gespeicherten Partikels (Abbildung A.1). Die resultierende
FFT-Textdatei (siehe Abb. 3.7) hatte eine Grof3e von etwa 13 Megabyte. Um eine
komfortable Auswertung solch grofRer Datenmengen zu gewahrleisten, wurde unter
DELPHI 3.0 eine Auswertungssoftware implementiert (Abbildung A.2). Das Programm
Plot_freq_gm.exe stellt zusétzlich zu den Frequenzwerten auch deren Peakhohe visuell
dar. Schwache Peaks (Peakhohe<255) werden in Helligkeitsstufen der Farbe Griin
dargestellt. Hohe Peaks kennzeichnet das Programm in Helligkeitsstufen von Rot. Auf
diese Weise wird die Verfolgung einzelner Frequenzen im zeitlichen Verlauf erleichtert.
Durch Angabe eines oberen und unteren Peakhdhen-Grenzwertes kdnnen einzelne
Frequenzen selektiv dargestellt werden (activate limes). Ebenfalls erlaubt das Programm
ein komfortables Herauskopieren interessanter Bereiche mit der Maus (activate marker).
Die Frequenzen, die sich im markierten Bereich befinden, werden ohne Informations-
verlust direkt aus der Datei herausgelesen und in eine Extraktionsdatei geschrieben.
Dabei werden die 13 Frequenz-Spalten (Abbildung 3.7) zu einer einzigen zusammen-
geschoben, so dal3 nun ein Zeitwert mehrfach mit unterschiedlichen Frequenzwerten
auftreten kann. Dies ermoglicht die problemlose Weiterverarbeitung und Analyse mit
kommerzieller Software (z.B. Microcal ORIGIN) ohne aufwendige Aufzeichnung von

Makros oder ahnlichem.
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Abb. A.1: FFT Einzelspektrum der Bewegungsfrequenzen eines Partikels (LABVIEW).
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Abb. A.2: Screenshot des Programms Plot_freq_gm.exe.

Erkennbar ist eine dunkle Markierung einer Frequenzfolge.
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Ladungen.exe
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Partikels aus Umladungsmessungen. Es basiert auf einem einfachen Algorithmus zur

Bestimmung des kleinsten gemeinsamen Vielfachen.

Abb. A.3: Programm Ladungen.exe zur absoluten Bestimmung der Ladung und Masse.
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Potentiale.exe
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Abb. A.4: Programm zur numerischen Bestimmung des Potentialfeldes von Ringfallen

(siehe Kapitel 7 — Abschnitt 7.1).
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