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Streszczenie

Praca niniejsza obejmuje opis doswiadczalnego badania ewolucji chmury klasteréw
sodowych wywolywanych swiattem, model tworzenia i ewolucji klasterow oraz inter-
pretacje niektérych z obserwowanych zaleznosci.

Doswiadczenie obejmowalo badanie zaleznosci natezenia swiatla rozpraszanego na
klasterach w komoérce od radialnego polozenia wiazki detekcyjnej i natezenia wiazki
wywotujacej. Pomiary przeprowadzono dla réznych parametréw termodynamicznych
ustalanych w komorce.

Prezentowany model jest proba opisu obserwowanych efektéow w jezyku réwnan
transportu i prostej termodynamiki. Wiele zaleznosci opisano fenomenologicznie.
W oparciu o rozwazania modelowe, probowano symulowaé¢ ewolucje klasteréw, a w
szczegblnosci jej zaleznos$é od odleglosci od osi komorki oraz od mocy wiazki wywotujace;.

Interpretacja otrzymanych wynikéw doswiadczalnych opiera si¢ na modelu rozprasza-
nia Rayleigha-Gansa oraz na analitycznie uzyskanych rozwiazaniach modelowych. Doty-
czy ona miedzy innymi:

e przestrzennego rozktadu koncentracji klasteréw na wezesnym etapie ewolucji;

e wystepowania maksimum koncentracji klasterow lezacego poza osia komoérki na
pozniejszych etapach ewolucji;

e przestrzennego rozktadu sredniej szybkosci wzrostu klasterow;
e rozrzutu (lokalnej) predkosci wzrostu;

e przestrzennego rozktadu koncowego stabilnego promienia klastera oraz koncen-
tracji klasterow;

e zaleznosci koncowego stabilnego promienia klastera oraz koncentracji klasterow
od mocy wiazki indukujacej.
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1. Wstep

Fizyka klasteréow stala sie juz rozlegla dziedzina wiedzy, a samo pojecie klastera
uzywane jest przez wiele dyscyplin naukowych. W ogdlnosci klaster mozna zdefin-
iowac jako grupe obiektow zgromadzonych lub wzrastajacych razem, przy czym ani
skala wielkosci klastera ani obiektow skladowych nie jest okreslona i moze rozciagac
sie od obszaréw submolekularnych do astrofizycznych. Dla potrzeb fizyki (chemii,
biologii molekularnej) przyjmuje si¢ klaster jako czastke ztozona z 3+ 107 atoméw [1].

Wraz z postepem wiedzy o klasterach pojawila sie konieczno$¢ pewnej systematyza-
cji zjawisk z ich udziatem. Dla zilustrowania zlozonosci tego zagadnienia wystarczy
skupi¢ si¢ na jego dwich aspektach. W tabeli 1.1 podaje za [1] pewien wyb6r sposobéw

produkcji klasterow:

a) Kondensacja atomow (przesycenie w parach, cieczach, ciatach statych)

Atomy wytwarzane poprzez:

grzanie:
rozpylanie:

opornosciowe, wiazka laserowa lub elektronowa
wiazka fotonéw, atomow, molekut lub jonow,

impulsami elektrycznymi, wytadowaniem elektrycznym

W wiazkach

Na powierzchniach

W matrycach

Zrédla o pracy cigglej:
® agregacja gazowa
® ckspansja adiabatyczna
(z lub bez gazu no$nego)
® emisja polowa
(zrédta cieklo-metaliczne)

Zrédla impulsowe:

® odparowywanie laserowe

* impulsowe dysze gazu
nosnego

+ dyfuzja powierzchniowa

osadzanie atomow

miekkie ladowanie

odparowywanie atomow substratu
wraz z materialem matrycy
(izolacja matrycowa)

dyfuzja w/do matrycy

fotoredukcija (materiaty fotograficzne)

rozpylanie do matrycy cieklej
chemiczna redukcija w cieczach
(z lub bez jader kondensacii):
generacija koloidow

zwiazki metalorganiczne:
powloki ligandowe

b) Rozdrabnianie materialu z bryly lub osadzanie

rozpylanie

® impulsy elektryczne,
eksplodujacy drut

® wyladowanie tukowe
(Svedberg)

® odparowywanie laserowe,
ablacja

osadzanie klasteréw

z wiazki klasterowej
zageszczanie materiatu
nanokrystalicznego

odparowywanie klasterow wraz
z materialem matrycy
wyltadowanie tukowe w cieczach
wciskanie w matryce porowata
chemiczna redukcja w zeolitach
rozrdabnianie ultradzwiekami
(emulsje)

Tabela 1.1: Niektére metody produkeji klasterow



Na rysunku 1.1 natomiast, przedstawiam natomiast prébe czesciowej klasyfikacji
klasterow pod wzgledem materiatu uzytego do ich wytworzenia i rodzaju osrodka, w
ktorym sa osadzone:
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Rysunek 1.1: Klasyfikacja klasterow pod wzgledem materialu uzytego do ich wyt-
worzenia i oSrodka, w ktorym sa osadzone



Klasyfikacje mozna rowniez prowadzi¢ na podstawie stanu skupienia klasteréw,
rozmiarow wytworzonych klasterow, czy nawet metody badania zjawiska.

Wérod bogactwa metod produkeji klasterow istnieja rowniez metody optyczne, ale
by¢ moze skutkiem niejednorodnosci ich klasyfikacji (prawie kazda metoda jest zorien-
towana na konkretne zjawisko i opiera si¢ na innych zasadach) sa one rzadko cytowane
i rzadko wykorzystywane (nie wszystkie réwniez sa wymienione w tabeli 1.1). Obej-
muja one szeroki zakres zjawisk, poczawszy od laserowego grzania i ablacji, poprzez
optyczne polaryzowanie i modyfikacje sit van der Waalsa (tworzenia koagulacyjnych
agregatéw klasterowych) [1] az do optycznie indukowanych reakcji chemicznych.

Klastery sodowe w osrodku gazowym, ktére badam, mozna by sklasyfikowaé jako
dym klasterowy (termiczny rozklad ruchu klasteréw i stosunkowo wysoka czestosé
zderzen), chociaz ich koncentracja, a tym samym i czesto$¢ zderzen, zmienia si¢ od
duzej implikujacej dosé silne oddzialywania (zderzenia, odpychanie kulombowskie)
do malej (klastery swobodne), a w czasie wzrostu pokrywaja spory zakres ,rozmiaréw
klasterowych” (chociaz sredni biezacy promien klastera zdaje sie wykazywaé niewielka
dyspersje): od bardzo matych (3 atomy) do (bardzo) duzych (10° atoméw). Jesli
chodzi o technike produkcji, metoda opracowana przez zespo6t prof. Kolwasa, ktorej
uzywalem, powinna zostac¢ sklasyfikowana jako kondensacja z pary atomowej, chociaz
sposéb osiagania przesycenia wydaje sie w swojej istocie inny od uzywanego w znanych
z literatury aparaturach do wytwarzania klasterow, jako ze uzywamy fotodysocjacji
dimeréw sodowych.
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2. Uklad dos$wiadczalny
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Rysunek 2.1: Uklad doswiadczalny.

Na rysunku 2.1 prezentowany jest uktad doswiadczalny.
Uzywalidmy dwéch wiazek $wiatta laserowego:

e wiazki o dtugosci fali 488 nm pochodzacej z lasera Art (niebieskiej, pobudzajacej)
jako wytwarzajacej klastery,

e wigzki o dlugodci fali 632 nm z lasera He-Ne (czerwonej) jako prébkujacej.

Wiazka niebieska miala moc catkowita regulowana w przedziale 90 - 700 mW,
natomiast wiazka czerwona miata stala moc catkowita 2 mW. Obie wiazki byly liniowo
spolaryzowane pionowo i mialy gaussowski rozklad gestosci mocy Wi,s(7 ) 0 szerokosci
poléwkowej: 1.62 mm dla wigzki niebieskiej (dla 300 mW) i 0.62 mm dla wiazki
czerwonej (rysunek 2.2).

Wiazka niebieska pokrywala si¢ z dtuzsza osia komorki, natomiast wiazka czerwona
przebiegata przez komorke réwnolegle do niebieskiej w okreslonej od niej odleglosci.
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Rysunek 2.2: Rozklad gestosci mocy W,,(r) dla wiaki niebieskiej (488 nm) i czerwonej
(632 nm).

Obie wiazki lezaly w plaszczyznie poziomej. Wiazka czerwona mogla by¢ przesuwana
poziomo z zachowaniem réwnolegtosci do osi komorki.
Swiatto o dlugosci 488 nm pochodzace z lasera Art jest rezonansowe w stosunku
do przejscia
X% (v,5) = (3,43) — B'IL,(v, j) = (6,43)

w dimerze sodowym, ktore jest odpowiedzialne za wzbudzenie zielono-zéttej fluores-
cencji dimerow widocznej poprzez boczne okienka wzdluz drogi wiazki niebieskie;j.
Powstawanie klasteréw pod wplywem $wiatta laserowego moglo by¢ obserwowane
gotym okiem jako niebieska mgla (elastyczne rozpraszanie niebieskiego $wiatla) po-
jawiajaca si¢ na zielono-zottym tle 0.1 s + 5 s po wlaczeniu wiazki indukujace;j.

Natezenie swiatla rozproszonego pod katem prostym wzgledem osi komoérki mier-
zone byto fotopowielaczami sprzegnietymi z monochromatorami dostrojonymi odpowied-
nio do dlugosci fali 488 i 632 nm. Rejestrowalidémy czasowa zaleznos¢ natezenia Swiatta
rozproszonego od momentu wlaczenia wiazki niebieskiej az do ustalenia sie natezenia
Swiatta rozproszonego.

Dodatkowo, przy pomocy fotodiody poprzedzonej filtrami: absorpcyjnym i inter-
ferencyjnym, mierzyliSmy natezenie czerwonego swiatla przechodzacego przez komérke,

13
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Rysunek 2.3: Komorka ze stali kwasoodpornej

co umozliwialo sprawdzanie jednorodnosci warunkéw termodynamicznych w komérce.
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3. Zjawisko

Jesli traktowaé klastery sodowe jako krople cieczy zawieszone w gazie (,aerozol”)
latwo zauwazy¢, ze moga one powstawaé, gdy atomowe pary sodu sa w dostate-
cznym stopniu przesycone. W nieobecno$ci jader kondensacji agregacja mogta by sie
rozpocza¢ wtedy, gdy para osiagnie gestosé¢ zblizona do gestosci rownowagowej pary
nad powierzchnia zakrzywiona o promieniu krzywizny poréwnywalnym z rozmiarami
molekul (autoagregacja) [43]. W naszym przypadku odpowiadaloby to przesyceniu
rzedu 4. Jednakze, wielko$¢ przesycenia koniecznego do zapoczatkowania przejscia
fazowego (para-ciecz), moze by¢ obnizona dzieki obecnosci jader kondensacji: jonéw,
wzbudzonych czasteczek, zanieczyszcezen (w szczegdlnosci substancji rozpuszczalnych
w cieklym sodzie) itp. Obecnosé jonéw byla obserwowana przy okazji prac nad
wywolywaniem klasteréw Swiattem w obecnosci pola elektrycznego [40]. Najefek-
tywniejszym kanalem produkcji jonéw wydaje si¢ by¢, w naszym przypadku, dwu-
fotonowa jonizacja czasteczek Nay niebieskim $wiattem lasera Ar™ [39)].

Nadmiar atoméw sodu (przesycenie) moze powstawaé dzieki dysocjacji dimeréw.
Dysocjacja z kolei, moze zachodzi¢ skutkiem zderzen rezonansowo (488 nm) wzbud-
zonych dimeréw z atomami helu. Nalezy w tym miejscu zaznaczy¢, ze bezposrednia
obserwacja zmniejszenia zielonej i wzrostu zoltej fluorescencji nie jest, jak dotad,
przekonujaca, ze wzgledu na zaburzenie propagacji wyemitowanego swiatta przez pow-
stajace klastery. Warto tez zauwazy¢, ze dysocjacyjny mechanizm powstawania przesyce-
nia ogranicza je do okoto 1.01, ze wzgledu na to, ze réwnowagowa gestosé¢ par dimerowych
jest o okoto dwa rzedy wielkos$ci mniejsza niz par atomowych.

Powstajace klastery rosna dzieki kondensacji pary atomowej na ich powierzchni.
Wzrost klasteréw poprzez kondensacje przebiega tak dlugo jak diugo gestosé¢ pary
w komdrce jest wyzsza od gestosci pary nad (zakrzywiona) powierzchnia klastera dla
okreslonej temperatury jego powierzchni. Para dimerowa nie kondensuje na powierzchni
klastera skutkiem jej przesuszenia poprzez dysocjacje dimeréw. W przypadku sodu
parowanie dimerow z powierzchni klastera nie zachodzi. Z kolei koalescencje klasterow
nalezy wykluczy¢ ze wzgledu na tadunek elektryczny, ktéry klastery, skutkiem kon-
densacji na jonie Naj, posiadaja od poczatku, a ponadto powickszaja w trakcie swego
wzrostu na drodze oddzialywania z osrodkiem ([40]).

3.1. Ruch klasteréw

Obserwowany ruch klasteréw moze zachodzi¢ z kilku powoddéw, ktérych wpltywy jednak
w duzej mierze mieszaja sie:

e dyfuzja i ruchy Browna - o dyfuzji bedzie szczegélowo mowa w dalszej czesci
pracy, gdyz stanowi ona jej gtéwne zagadnienie;
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e konwekcja - zalezy silnie od warunkéw termodynamicznych w komorce i od jej
geometrii; stanowi trudne do oceny zrédlto btedow przy poréwnywaniu opisu z
wynikami;

e opadanie grawitacyjne - przy malym natezeniu pradéw konwekcyjnych obserwuje
sie opadanie grawitacyjne (zob. tez ,$nieg laserowy” w [41]).

Nie wydaje si¢ natomiast, aby mozna bylo obserwowaé¢ uwigzienie klasterow w

wiazce indukujacej (czego ewentualnie mozna by sie spodziewaé wobec sugestii pracy
[42]) czyli trzeba by wykluczy¢ bezposredni przekaz pedu fotonéw do klasteréw.
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4. Model

Konstruujac réwnania rézniczkowe czterech dyfuzyjnych proceséw (wzrostu klasteréw,
dyfuzji pary atomowej, dyfuzji pary dimerowej oraz dyfuzji klasteréw), mozna zbu-
dowaé¢ model opisujacy jakosciowo wigkszo$¢é obserwowanych zachowan uktadu (szcze-
gélnie w interesujacej mnie dziedzinie przestrzennej). Powstaly uktad réwnan réznicz-
kowych mozna rozwiazywacé analitycznie poczyniwszy pewne zalozenia upraszczajace.

4.1. Rownanie wzrostu klasterow

Opis wzrostu pojedynczego klastera zostal skonstruowany z wykorzystaniem wynikow
pracy [43]. Rozwazam klaster jako sferyczna krople cieklego sodu. Kropla taka, un-
oszaca sie w parach sodu i o$wietlona wiazka laserowa rosnie (maleje) dzieki trans-
portowi (dyfuzji) atomowej pary sodu do (z) jej powierzchni.

Niech p bedzie gestoscia pary atomowej w odleglosci » od srodka kropli a D,
wspoélczynnikiem dyfuzji atoméw sodu w helu. Wtedy transport masy przez dowolna,
koncentryczna z kropla, powierzchnie sferyczna o promieniu r wynosi

d
47rr2Dad—f — A (4.1)

Catkujac 4.1 od oo do 7 (promien klastera) otrzymujemy

Ay = A7rr Dy (pa — pa, (Tk,Tk)) (4.2)
gdzie p, jest gestoscia pary atomowej w duzej odlegtosci od $rodka kropli, a
C
o 10 T8) = o (1) 00 () (43)
ek

jest gestoscia rownowagowa pary atomowej nad powierzchnia zakrzywiona o promie-
niu 7 i temperaturze Ty, a pq.., (Tk) jest gestoscia nasyconej pary atomowej w temper-
aturze Ty. Wprowadzilem tez stala Cy = QR—A;[}, gdzie R jest stala gazowa, p. gestoscia
ciektego sodu, M masa molekularna sodu, a v napieciem powierzchniowym cieklego
sodu w helu.

Gestosc p. cieklego sodu, w rozwazanym zakresie parametrow termodynamicznych
zmienia si¢ niewiele, dzigki czemu mozna jej zmiany uwzglednia¢ juz w gotowych
rozwiazaniach, traktujac p. na etapie rozwiazywania réwnan jako parametr. 7 kolei,
efektywne napiecie powierzchniowe ~ dla matych promieni jest znacznie modyfikowane
obecnoscia tadunku elektrycznego na kropli i w osrodku [40]. Te zaleznos$¢ ~(ry)
od promienia, nalezaloby w ogdlnosci uwzgledni¢ przy rozwiazywaniu rownania. Nie
mam jednak mozliwosci zbadania doswiadczalnego zjawisk zachodzacych na bardzo
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wstepnym etapie, gdy promient klastera jest maly (¢ < 1 s), a tym samym zwery-
fikowania modelu. Bede sie w zwiazku z tym szczegdlowiej zajmowal tylko etapem
ewolucji, na ktérym ~(r) mozna uznaé za state.

Oczywistym jest, ze szybko$¢ wzrostu masy kropli musi by¢ rowna réznicy stru-
mieni masy: wplywajacego i wyplywajacego z kropli:

Wt 274D (0 pon (11, T1) (14)
Jako ze gestos¢ pary atomowej na (przy) powierzchni kropli zalezy od lokalnej
temperatury (temperatury powierzchni Ty), ktéra moze by¢ wyzsza niz temperatura
dalszego otoczenia kropli (temperatura wnetrza komoérki) 7, skutkiem uwalniania
na powierzchni ciepta kondensacji oraz bezposredniego grzania powierzchni kropli
sSwiattem lasera, musze rozwazy¢ réwnanie przeptywu ciepla.
Roéwnanie transportu ciepta konstruuje analogicznie do rownania transportu masy:

4712 pe

d?“k
A2 gy po—r 4.5
KloPe (4.5)
jest strumieniem cieplta kondensacji uwalnianego na powierzchni kropli (mozliwy jest

proces odwrotny), gdzie g, jest cieplem kondensacji sodu;
WT}% . VVlas (’l"f) * Qabsmet (46)

jest absorpcja $wiatla laserowego na powierzchni kropli (gleboko$é wnikania Swiatta
widzialnego jest rzedu pojedynczych nm [44]), gdzie aupsmer jest fenomenologicznym
wspolczynnikiem absorpcji §wiatla, a Wi,s(rs) jest gestodcia mocy w wiazce laserowej
w funkcji odleglosci od osi komorki 7.

Sumaryczny strumien ciepta (4.54+4.6) wypltywa z powierzchni z szybkoscia

dT
2
47 )\ B1 (4 )

gdzie T jest temperatura w odleglosci r od $rodka kropli, a A jest wspdlczynnikiem
przewodnosci cieplnej mieszaniny helu i par sodu (wtasciwosci helu dominuja ze wzgledu
na jego duzo wyzsze cisnienie parcjalne). Gesto$¢ mocy w wiazce laserowej w funkcji
odlegtosci od osi komorki ry wyraza sig z kolei wzorem:

r2
Bas exXp <_:(2§>

7’2 ’
g <1 — exp <_?2L)>
0

gdzie r¢5 i 1y sa odpowiednio: promieniem komorki i szerokoscia potéwkowa wiazki
laserowej, a P,s jest calkowita moca wiazki laserowej. Posta¢ 4.8 mozna znacznie
uprosci¢ dzigki spostrzezeniu, iz

Wias (ry) = (4.8)

s : I'fs
1 —exp 7 ~1 gdyz T—0>10.
0
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Powtarzajac przejscie 4.1—4.2 oraz taczac 4.5 z 4.6 1 4.7 otrzymujemy

dr
Ar (T —Ty,) = 47r7‘,%qppcd—: + 7T’I“£ - Wias (TF) * Gabsmet (4.9)

Uklad réwnan 4.4 i 4.9 opisuje ewolucje r, ale jego dokladnego rozwiazania nie
mozna znalezé analitycznie. Aby znalezé przyblizone rozwiazanie rozwijam p,, (1)
wokolt p,, (T) przy zalozeniu, ze Ty, T}, > Ty —T), = AT , ktére to zalozenie z tatwoscia
powinno by¢ spelnione dzigki znacznej przewodnosci cieplnej helu pod cisnieniem rzedu
500 torréw:

dpa'r (rk’ T)

e AT + ... (4.10)

par (Tk7Tk) = par (Tk?Tf) _'_

Ty

W 4.10 zaniedbalem wszystkie, z wyjatkiem dwdch pierwszych wyrazéw.
7 drugiej strony z 4.3 znajduje:

dpa, (ri, T) Co(rz) dpasa (T) Co(rr)
u _exp< ol )( - ) (4.11)

AT Pasas™ T2

Gestosé atomowych par sodu mozna opisaé¢ empirycznym [46] wzorem:

1 R BNa
L
lge

ln pasat (T) 133M T

+ ONaT) + (Dyo—1)-InT  (4.12)

gdzie Ang, Bna, Cna 1 Dy, sa stalymi stablicowanymi we wspomnianej pracy:

Ay, = 10.86423
By, = 5619.406
Cne = 0.00000345
Dy, = —1.04111

Zatem, po podstawieniu 4.10, 4.11 i1 4.12 do 4.9 otrzymuje:

1 dr
o008 = o 10 T3) (14 G0 T9) - (ma S+ o)) (4

gdzie przyjatem oznaczenia

— 4.14
7 * Ty i lge (4.14)

Bne 2M 1 Dn,—1 Cpg
C'1(?”k,Tf)=< N ’7) N N

lge Rp.ry

1
C(2 (Tf) = ZVVlas (Tf) * Aabsmet (415)

Po dokonaniu postawienia 4.13 do 4.4 otrzymuje ostatecznie:
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1 d7‘2 Da Cl Da Cl 02
ZﬁO+Z%VMW7@=;ﬂmﬂmmﬂ%H-AW» (4.16)

Réwnanie 4.16 pozostaje w mocy dla kropel prawie kazdej substancji, wytwarzanych
omawiana metoda. Dla sodu niektére wyrazy sa zaniedbywalne. Latwo zauwazy¢, ze
%pm (r, T) %lqp < 1 dla cieklego sodu, choé¢ nie byloby takie dla wody. Z kolei

wyraz Q.Ang,,k daleko od stanu réwnowagi (zobacz: 4.23) gra niewielka role dla niewiel-
kich mocy, ktérych uzywalismy (<500 mW), ale mégltby odgrywaé znaczaca rolg dla
wiekszych mocy, w szczegdlnosci jesli agpsmet () posiada rezonanse. Ostatecznie, dla

sodu w dowolnych warunkach termodynamicznych otrzymuje:

1d (7’]%) . Da Co 0102 (Tf)
5 o Pa — Pa.., €EXD T 1+ 3 Tk (4.17)

Poczatkowy promien klastera (warunek poczatkowy réwnania), traktowanego makroskopowo,
powinien by¢ poréwnywalny z miedzyjadrowa odlegtoécia w czasteczce Naj (jadro kon-
densacji):

r.(0) = 7, = 0.16 nm (4.18)
Poczatkowy promieri klastera ry, nie zalezy od polozenia w komorce (odleglosci od osi
Ty )

4.1.1. Liniowy wzrost promienia

.. . . I S C, ..
Dla promieni r, w spodziewanym zakresie 10~7 =107 m wyraz exp (%;—I;l) zmienia
sie stosunkowo nieznacznie (ca. 50%) i mozna go rozwinaé¢ w szereg potegowy wokol,

na przyktad, rp, = 107® m a nastepnie urwaé¢ go na drugim wyrazie (y(ry) = const =

Co(’f’k) = CO)Z
ex CO
P Tka

Jesli ponadto zalozyé, ze gesto$¢ pary atomowej (przesycenie) jest ustabilizowana,
to po zaniedbaniu malych wyrazow otrzymuje si¢ wéwczas uproszczone zwyczajne
rownanie rézniczkowe:

d'f’k Da 12 C’0 C(1C’2 (Tf)
— = — 1-1022 142 4.2
rk dt pc lpa pasat ( 0 Tf /rk + )\ /rk ( 0)

Co
~1—102=r, (4.19)
T

rk:10*6

ktore prowadzi do liniowej w czasie zaleznosci ry(t):

D,
r(rp.t) = 1, (rg) + (1012—00 LG r) (Tf)) = s (4.21)
Tf A Pec

gdzie ry, (rf) odgrywa role promienia poczatkowego réznego od 14, ze wzgledu na
ograniczony zakres stosowalno$ci réwnania 4.20.
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Warto tez zauwazy¢, ze szybkos¢ wzrostu promienia okreslona wyrazem stojacym
przy t, zalezy poprzez Cs (1) od gestosci mocy. Skutkiem tego moze dziedziczy¢:

e przestrzenny gaussowski rozklad gestosci mocy w wiazce indukujacej (zobacz
Dodatek B.3);

e fluktuacje gestosci mocy wigzki indukujacej (poréwnaj rozdzialt 5.1.2).
Jak si¢ okaze, ma to kluczowe znaczenie dla rozrzutu wielkosci promienia klasterow.

4.1.2. Promien koncowy

Proces wzrostu klasteréw na koncowym etapie mozna opisa¢ uproszczona postacia
réwnania 4.17 nastepujaco (poréwnaj Dodatki B.4.1 oraz B.4.2):

dre. D, Co C10s(ry)
Tk T Pa (T4, — 00) — pa,., €XP (rka> (1 + ) Tk (4.22)

Stabilizacja promienia oznacza % = (0 . Zatem réwnanie 4.22 przyjmie postac:
C() 0102 (Tf)
a 7t = Pa 1 e — . 4.23
p (Tf - OO) p sat eXp <kalan> < _'_ )\ kazn ( )

gdzie 7y, jest koncowym promieniem kulki. Latwo zauwazy¢, ze wyraz %f\(rﬂrk
jest odpowiedzialny za stabilizacje promienia. Przy jego braku réwnanie 4.22 ma
rozwiazanie metastabilne. Bezposrednie grzanie powierzchni klastera $wiatlem laserowym
jest zatem kluczowe dla istnienia stabilnego rozmiaru klastera. W przypadku istnienia
rezonansowej zaleznosci agpsmet(Tx), koicowy promien klastera moze byé¢ zwiazany z
takim rezonansem.

Uzywajac ponownie rozwiniecia 4.19 oraz pomijajac male wyrazy mozna z rGwnania
4.23 znalez¢ przyblizong warto$¢ koncowego promienia klastera:

pa (Tf7t—>oo)_pasat (424)

/rk in(r ) =
sin\Tf » (&i(’”ﬂ _ 1012%1)

Wyraz &f\(rﬂ przyjmuje wartosci kilkakrotnie mniejsze niz 1012%}, a koncentracja
pary atomowej p, (r7,t — 00) wykazuje (co bedzie pokazane dalej) staba zmiennosé
w przestrzeni, zatem koficowy promieri klastera ry,, (ry) jest réwniez prawie staly w
przestrzeni (zobacz rozdzial 5.2.1 oraz Dodatek B.5.1).

Podobne rozumowanie prowadzi do wniosku, iz koncowy promien klastera ry, fin (Wias)
jest stabo zalezny od gestosci mocy $wiatla indukujacego (zobacz rozdziat 5.2.2 oraz

Dodatek B.5.1).
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4.2. Réwnanie transportu atomowych par sodu

W ogélnym przypadku, transport pary atomowej jest opisywany rownaniem dyfuzji
(bez zrédel i strat):

2 apa

V= (Dapa (ry,1)) ot
W szczegdlnym, rozwazanym przeze mnie przypadku, nalezy wyposazy¢ réwnanie 4.25
w wyrazy opisujace zrédia i straty.

Zrédlem pary atomowej jest w tym przypadku dysocjacja dimeréw. W celu opisa-
nia go, konstruuje heurystyczna formute przeptywu masy. Kazdy foton pochtoniety
przez dimer (przekrdj czynny na absorpcje jest traktowany geometrycznie) powoduje
z pewnym prawdopodobieristwem py dysocjacje dimeru na 2 atomy (zielone swiecenie
dimeréw oraz fakt istnienia jonow w o$rodku $wiadczy o tym, ze nie kazdy dimer
dysocjuje pod wplywem swiatla). Gestosé strumienia fotonéw w funkeji odleglosci

od osi komérki moze by¢ wyrazona jako m;ig;f , gdzie Fygg jest energia fotonu 488

nm. Przekrdj czynny jednostki objetosci pary dimerowej na absorpcje fotonu (przy
zaniedbaniu przestaniania dalszych dimeréw przez blizsze) moze by¢ przedstawiony
jako pq () é—vﬁdabs , gdzie pgy(ry) jest gestoscia pary dimerowej, Ny jest liczba Avo-
gadro, a dg, jest przekrojem czynnym dimera sodowego na absorpcje kwantu 488 nm.
Zatem, liczba aktow dysocjacji na sekunde w jednostce objetosci wynosi:

Wias (17)

—0 (4.25)

Na

— ——d s 4.26
Fiss pa(ry) oM bsPd ( )
co implikuje, ze przeptyw masy wynosi:
7.2
Plas exp <_:£>
0
" Pd - dabs * Pd (427)

2
715 Eass

gdzie gestos¢ mocy w wiazce zostala wyrazona jawnie zgodnie ze wzorem 4.8.

Straty gestosci pary sa zwiazane z kondensacja na klasterach i rekombinacja przesyce-
nia do dimeréw. Rekombinacje t¢ mozna pomina¢ wobec niewielkich zmian catkowitej
gestosdci pary atomowej (patrz dalej). Skupiajac si¢ zatem na stratach na drodze
kondensacji, korzystam z relacji 4.2, ktéra calkuje z biezaca koncentracja klasterow
ng(rg, t)dry o promieniach z przedziatu (ry — %, rE + %) po wszystkich dostepnych
promieniach:

Tkfin

A / 74D (pa — Pay (1 T0)) e (74, £) i (4.28)

Tko

Ostatecznie, zapisujac laplasjan we wspoétrzednych cylindrycznych i wprowadzajac

oznaczenie
) o Plasdabspd

Cs (Ps) = 4.29
8( : 7T7“3E488 ( )
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otrzymuje kompletne réwnanie:

Tk,
10 0 ap "
Da__a A olPa | — a:4/ Daa_a aT 7td_
(rfarfp +8r,2cp> ot ™ | TeDalpa = par (re, Tl me (1, ) dr

Tk

r%

_08 (Plas)pdexp _ﬁ (430)
0

do ktorego dotaczam nastepujace warunki brzegowo-poczatkowe:
e gestosé pary jest zawsze mierzalna (skoniczona):

pa (0,1) < 00 (4.31)

e Sciany komoérki sg zwilzone cieklym sodem, a rys > 1, zatem powierzchnia
cieklego sodu na Sciankach moze by¢ traktowana jako ptaska, co implikuje réw-
nowage z para nasycona (proces jest prawie stacjonarny):

pa (Tf'57 t) = pasat (432)

Masa wplywa (lub ewentualnie wyplywa) przez $cianke w zaleznosci od prze-
suniecia punktu réwnowagi wewnatrz komorki. Taki warunek brzegowy nie
uwzglednia faktu, iz przeplyw masy przez scianke cylindra odbywa sie fizycznie
na drodze parowania (kondensacji), co naktada pewne ograniczenia, na przyktad
na szybkos¢ takiego transportu.

e w nieobecnosci $wiatta (na poczatku) system jest w réwnowadze:
pa (rf7 0) = pasat (433)

Warto w tym miejscu uczyni¢ spostrzezenie, iz catkowita gestoS¢ atomowej pary
sodu mozna traktowa¢ jako sume gestosci pary nasyconej oraz gestosci przesycenia
(powstajacego na drodze dysocjacji dimeréw):

pa/ = pasat + pa/dis' (434)

Tylko gestosé¢ przesycenia zalezy od gestosci mocy swiatla. Skutkiem tego, ze gestosé
nasyconej pary dimerowej jest o okolo 2 rzedy wielkosci nizsza niz gesto$¢ nasy-
conej pary atomowej, nalezy oczekiwaé niskiego przesycenia (nie wiekszego 1%). W
niektérych przypadkach mozna wiec polozy¢ p,(ry,t) =~ const lub wrecz p,(rys,t) =~
Patsar-

Poniewaz przepltyw masy do klasterow jest ograniczany szybkoscia parowania sodu
ze Scianek cylindra, spodziewam sie, iz wyraz

Tk in

/ 76D [Pa — Pay (T L) 1o (75,78, T) dry,

Tk()

23



jest wolnozmienny we czasie i przestrzeni w stosunku do pozostatych wyrazéw rownania
4.30. Skoro zatem zmienne ny i r, wystepuja wylacznie w wyrazach tego typu i jed-
noczesnie jako iloczyn, mozna je na etapie rozwigzywania zagadnienia 4.30 traktowac
jako parametry a ich zmiennos$¢ uwzgledni¢ w gotowym rozwiazaniu. Ryzykiem takiej
operacji jest utrata informacji o czesci szybkich proceséw zwiazanych z ,,przelewaniem
sie” przesycenia w mase klasteréw. Z kolei py(t) ustala sie duzo szybciej niz pozostate
wielkosci i z tego powodu uwzgledniam wylacznie jej zmiennos¢ przestrzenna.

Wobec poczynionych zalozen réwnanie 4.30 mozna rozwigzac analitycznie typowymi
metodami (podstawienie, metoda Fouriera) prezentowanymi w Dodatku A i w rezulta-
cie otrzymuje sie typowe dla tej klasy problemoéw rozwiazanie:

0
o (77, 1) Z C’ lexp (—Cs,, Dat) — 1] A Jo (—77) + Paga: (4.35)
3m Tfs
gdzie
Tfs kain
Py r
- B / 47T / /rknk (Tf’ rk’ t) [par (rk7 Tk) - pasat] d/rk + ( : )pd2( f)
0 Tko D €xp ( >
'70
'AmTfJO <T—m7“f> d?“f (436)

2
An = L jest wspolczynnikiem ortonormalizacji szeregu Fouriera-Bessela,
TfsJI (7%)

2 kfin
Cgm( ) <Zm> —|—47T / TNk (Tk,t) d'f’k,
fs e
79 jest m-tym zerem funkcji Bessela zerowego rzedu.
Przy zalozeniu waskiego (deltopodobnego) rozkladu promieni klasteréw wokdét wartosci
sredniej catke po rozkladzie mozna zastapi¢ koncentracja kropel o promieniu $rednim.

4.2.1. Koncowa gestosé pary

Dla dostatecznie diugich czaséw gestos¢ pary mozna wyrazi¢ rozwiazaniem asympto-
tycznym (zobacz Dodatek B.2.3):

o~ Amfm(t = 0) | (7’” rf) (4.37)

Pa (Tfat—> OO) = Pasar — Z Cg (t—> OO) T

m=1
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4.3. Rownanie transportu pary dimerowej

Transport pary atomowej jest nierozlacznie zwiazany z transportem pary dimerowej,
dysocjacja dimeréw bowiem, przesycajac pare atomowa, zubaza jednoczesnie pare
dimerowa. Strumien masy zwiazany z dysocjacja jest w zwiazku z tym oczywiscie
opisany tym samym wyrazeniem (4.27) co w przypadku pary atomowej. Ubytku
dimeréw na drodze dwufotonowej jonizacji mozna nie uwzgledniac, jesli spodziewamy
sie, ze jest on znacznie mniejszy niz na drodze dysocjacji, ktéra jest procesem jed-
nofotonowym (dziataja fotony o tej samej energii). W przypadku pary dimerowej
nalezaloby jednak uwzglednié¢ proces odwrotny, czyli powstawanie dimeréw z przesyce-
nia pary atomowej (zrédlo).

Rekombinacje atoméw do dimeréw mozna zwigzaé z czestoscia zderzen atomoéw,
ktéra jest proporcjonalna do kwadratu gestosci pary atomowej p?. Korzystajac ze
wzoru 4.34 oraz zauwazajac, iz wyraz pgm odpowiadajacy za stan réwnowagi, jest
rownowazony samoistna dysocjacja i w zwiazku z tym nie uwzglednia sie go, uzyskuje
si¢ wyrazenie

ap((irec)
at X 2pasatpadi5

przy czym wyraz pzdis zostal zaniedbany jako matly. Takie podejscie prowadzi jednak
do nierozwiazywalnego analitycznie réwnania. Uzyje zatem podejscia bardziej przy-
blizonego i intuicyjnego, opartego na spostrzezeniu, iz rekombinacja hamuje zubozenie
pary dimerowej, co mozna uwzglednié¢ zastepujac w wyrazeniu 4.27 faktyczna gestosé
pary pg poprzez gestos¢ pary nasyconej pgq.., -

Powtarzajac zatem czesciowo rozumowanie z poprzedniego rozddziatu otrzymuje
sie réwnanie dla gestosci pary dimerowe;j:

D (L2t PN o (Pus) pu exp [ —12) = 222 (4.38)
d ’r'f a’r'fpd ar?‘pd 8 las pdsat p 7'8 @t - .

gdzie Dy jest wspétezynnikiem dyfuzji dimeréw sodowych w helu (dla danych warunkéw
termodynamicznych).

Parametry brzegowo-poczatkowe sa ustalane na drodze analogicznego rozumowa-
nia jak 4.31-4.33:

Pd (07 t) < 0
pd (Tf57 t) = pdsat (439)
Pd(T5,0) = Pdy

gdzie pg,,, jest gestoscia nasyconej pary dimerowe;.

25



Réwnanie 4.38 mozna rozwiazywac¢ analitycznie analogicznie jak 4.30 wykonujac
podstawienie {q(rs,t) = pa(rf,t) — pa.., oraz uzywajac metody Fouriera (poréwnaj:
Dodatek A):

o) 0\ 2 0
palrrt) = 30 AuCa, {exp {—Dd (22) t] - 1}J0 (Z20) 4 pns (a0)

m=1 T'fs Tfs
gdzie
Tfs 9 0
A,C r
Cy,, = Lm8Pdeat exp —L\ v Ty ) drs.
0 \2 2 f f f
Gy ol )

4.3.1. Koncowa gestos¢ pary

Latwo sprawdzi¢, podstawiwszy wartosci liczbowe, ze juz dla t > 1 s uzyskuje sie
2
exp [—Dd <%> t] < 1. Oznacza to, ze dla t > 1 s, czyli przez wieksza czesé¢ ewolucji,

z niezlym przyblizeniem, mozna traktowac¢ gestos¢ dimerow jako ustalona i uzywac
rozwigzania asymptotycznego (zobacz Dodatek B.2.1):

oo 0
pa(ryt = 00) = pa — Y AnCo, - Jo (7—’”"77) : (4.41)

m=1 Tfs

4.4. Dyfuzja klasteréow

Problem dyfuzji rosnacych klasteréw sformutowa¢ trzeba w sposéb przyblizony, ze
wzgledu na jego znaczna komplikacje, obecno$¢ niestochastycznych i niekontrolowal-
nych czynnikéw zakltécajacych (np. konwekcja) oraz trudnosci w jego doswiadczalne;
weryfikacji.

Bede sie postugiwat catkowita koncentracja klasterow o zmiennym w czasie promie-
niu $rednim (r(t)) (w sensie rozkladu symetrycznego) ale bez uwzgledniania szerokosci
rozktadu (rozktad nieskoniczenie wazki). Uwzglednie zmiany wspdlczynnika dyfuzji
klasteréw (o promieniu $rednim) Dy ((rg)) na skutek wzrostu promienia $redniego.
Wydaje sig [40], ze ruch klasteréw skutkiem istnienia przestrzennego rozktadu tadunku
w komoree (a co za tym idzie wypadkowej sity kulombowskiej skierowanej na zewnatrz)
mozna zaniedbac, gdyz klastery szybko wyréwnuja swoj potencjal do potencjatu otaczajacego
je osrodka oraz zderzaja sie z neutralnymi atomami helu duzo czesciej niz miedzy soba.

Powstawanie klasterow, jak to juz zostalo powiedziane, wiaze si¢ z istnieniem
jonéw Naj dziatajacych jako jadra kondensacji. Podstawowm zagadnieniem jest zatem
zbadanie koncentracji jonow.

4.4.1. Rozklad koncentracji jonéw Naj

Prawdopodobienstwo dwufotonowej jonizacji czasteczki Nay jest proporcjonalne do
kwadratu gestosci strumienia fotondéw, a wiec do kwadratu gesto$ci mocy wiazki
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. Lo oo () . .. .
laserowej W7,. Ponadto, szybkoéé jonizacji *T(f) jest proporcjonalna do biezacej

koncentracji niezjonizowanych dimeréw sodowych ng(rg,t) —ni(rg,t) (poréwnaj wzoér
4.26), gdzie n4(rys,t) jest calkowita koncentracja czasteczek Nap (bez uwzglednienia
ubytku na drodze dwufotonowej jonizacji). Mozna zatem przedstawi¢ wzrost koncen-
tracji jonéw Naj jako
anl™ (ry)
Hl W (o) (g, 0) = (1) (4.42)

gdzie wspotezynnik proporcjonalnosci p, odgrywa role przekroju czynnego czasteczki
Nay na dwufotonowa jonizacje.

Wéréd proceséw zmniejszajacych koncentracje jondw najistotniejsze wydaja sie
byé: rekombinacja oraz koalescencja atoméw sodu (poczatki kondensacji).

o (ry) _ O (rg) | 00 (1)
+
ot ot ot

Zmniejszenie koncentracji jonow Nag na drodze rekombinacji mozna opisaé¢ ogdlnym
2
wZorem

(4.43)

o™ (ry)
ot
gdzie k jest stala Boltzmanna, n i n. sa odpowiednio koncentracja jonéw i elektronow,
a wspélezynnik rekombinacji jonéw oy wyraza si¢ dla uzywanych przeze mnie (niskich)
cisnien wzorem Thomsona [51]:

=04 " NyNe

S (7
+ 27 (ka)3l+ my

(4.44)

przy czym [, jest droga swobodna jonu (stala przy danym cisnieniu helu pg.), a
m. jego masa. Z kolei, zmniejszenie koncentracji jonéw Nad na drodze koalescencji
atoméw sodu mozna, z niezla doktadnoscia, wyrazi¢ wzorem opisujacym czestosé
zderzen sztywnych przyciagajacych sie kul [45]:

' (r;)
ot

przy czym c, po zaniedbaniu nieistotnych wyrazéw (masa jonu m jest zblizona do
masy atomu mg: my =~ mg), mozna wyrazi¢ jako:

= (Ng) - N4y (4.45)

2

/ i bcol . n
Qg (na) = 87T]{7Tf \/_ pc( a)

a

gdzie n, = p,/m, jest koncentracja atoméw, b, jest parametrem zderzenia jonu z
atomem, a p. (n,) jest prawdopodobienistwem koalescencji. Dla uproszczenia mozna
przyjac, ze:
= const # 0 dla n, > n,,, ..
— arrier 44
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gdzie n,,,, ... jest koncentracja atoméw konieczng do zajscia kondensacji. Parametr
zderzenia b.,; mozna z kolei, w naszym przypadku, opisa¢ nastepujaco:

1
Veolly \ °
beot = (14 +7a) - (1 + k—}f) (4.47)

gdzie uf = C (ry +1,)" 7 jest energia potencjalng ,,zetknigtego” jonu i atomu sodu w
modelu przyciagajacych si¢ sztywnych kul, a 7., oraz C' i ¢ sa dodatnimi staltymi.

Wobec znacznie wigkszej ruchliwosci elektronéw niz jonéw Nag (D, > D, ) mogg
w pierwszym przyblizeniu przyja¢, ze dzieki uziemieniu pancerza komorki koncen-
tracja elektronéw jest stala w czasie 1 przestrzeni objetosci komorki (i niewielka)
oraz niezalezna od mocy lasera indukujacego n.(Pas,7f) = const. Na mocy anal-
izy wyrazenia 4.34 mozna takze polozy¢ n,(Pas, Tf) = Na,,,. Koncentracja dimeréw
sodowych ng(ry,t) osiaga stala warto$¢ szybciej niz pozostale zmienne w czasie kon-
centracje, zatem mozna uwolnic¢ sie od zaleznosci czasowej przechodzac do ustalonej
koncetracji ng(ry, t — 00).

Wobec istnienia wydajnej rekombinacji jonow i elektronow proces dyfuzji jondw
wydaje si¢ by¢ zaniedbywalny. Poréwnujac zatem tempo jonizacji 4.42 i rekombinacji
4.43, mozna znalez¢ réwnowagowa koncentracje jonow:

_ P Wiay (ry) - na(ry, t — 00)

Ny (Pas, ) = 4.48
" ( : f) 04 MNe + QMg + P+ I/I/l%,s (Tf) ( )

Wyrazenie 4.48 dla gaussowskiego rozkladu gestosci mocy w wiazce laserowej (wzor
4.8) nasladuje zachowanie progowe koncentracji jonéw w funkcji P, dla ry = const
(zobacz Dodatek B.2.2) oraz w funkcji ry dla P,s = const (zobacz Dodatek B.2.2 oraz
krzywa kropkowang na rysunku 5.5).

4.4.2. Powstawanie i transport klasteréw

Réwnanie dyfuzji catkowitej koncentracji klasteréw uwzgledniajace istnienie stale dzia-
lajacego zrodia klasteréw mozna sformulowaé¢ w sposéb przyblizony z wykorzystaniem
wyrazenia 4.45 opisujacego tworzenie si¢ klasteréw:

8nk

V2 (Dy, ((re)) ng (g, 1)) — v + ag(ng)nying =0 (4.49)

gdzie Dy ((rx)) jest wspélczynnikiem dyfuzji klasteréw w helu, ktéry mozna wyrazié

wzorem [45, 48]:
3 | RT} 1
D == 4.50
k ((Tk}>) 8 27TMH5 NApHe . <’rk>2 ( )

gdzie My, i pge sa odpowiednio: masa molowa i ciSnieniem helu. Warunki brzegowo-
poczatkowe nalezaloby sformulowaé nastepujaco:
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e koncentracja klasterow jest wielkoscia skonczona

ng (0,t) < oo (4.51)

e w chwili wlaczenia wiazki laserowej koncentracja klasteréw odpowiada koncen-
tracji jader kondensacji
g (ry,0) = ny(ry) (4.52)

e na Sciankach rozwazanego cylindra (komorki) klaster6w nie ma, ze wzgledu
wystepowanie tam pary nasyconej (parowanie ze scianek - warunek 4.32) co
uniemozliwia powstawanie klasterow.

ng (res,t) =0 (4.53)

Mozna zauwazy¢, ze zaleznos¢ prawdopodobienstwa koalescencji p. od n, ukryta
we wspOtczynniku a, (n,) przesunie jedynie skale czasu réwnania 4.49 o czas narastania
n, do wartosci ng,, .., ktory jest zaniedbywalny wobec czaséw charakterystycznych
dla proceséw obserwowanych w doswiadczeniu.

Wspéltezynnik dyfuzji klasteréw Dy, ((ry)) zalezy od czasu i odleglodci od wiazki
indukujacej poprzez $redni promien klastera (ry(ry,t)), ktéry w ogdlnosci opisany jest
rownaniem 4.17. Analiza szczegélnego przypadku liniowego wzrostu promienia 4.21
nasuwa dwa ogdlne wnioski:

1. Wspbétezynnik dyfuzji Dy ({rx)) mozna sfaktoryzowaé na cze$¢ zalezna od czasu
i cze$¢ zalezna od odleglosci od osi komérki, co umozliwi poprawne sfaktory-
zowanie réwnania 4.49.

2. We wspétezynniku dyfuzji Dy, ((rx)) zmiennos$¢ w czasie dominuje nad zmiennoscia
w przestrzeni, dzigki czemu mozna rozwazaé tylko zaleznos$¢ czasowa Dy(t).

Korzystajac z drugiego wniosku mozna znalez¢ metoda Fouriera analityczne rozwiazanie
réwnania 4.49 (poréwnaj Dodatek A) w postaci:

0 0
ng (ry,t) = > ApTo(t)Jo (:77”77) (4.54)
m=1 s
gdzie T,,(t) jest rozwiazaniem réwnania:
0\ 2
To0)+ Dult) (2] 7o) = =1 (4.55)
Tfs

przy czym wspoélczynniki Fouriera h,, sa na mocy rozwazan przeprowadzonych w
rozdziale 4.4.1 niezalezne od czasu i z dobrym przyblizeniem mozna je wyrazi¢ nastepujaco:

Ts 0
hm = —agApna,, /rfn+(7'f)J0 (hrf> dry. (4.56)
Tfs
0
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Ogodlne rozwiagzanie rownania 4.55 ma postac:

t
Tn(t) = e Fm®) ((Jm — P / eFm“)dT) : (4.57)

gdzie

F(t) = (:%)221)’“ (r)dr. (4.58)

Korzystajac z warunku poczatkowego 4.52 mozna znalezé wspotczynniki C,:

Tis 0
C,=A4,, / rng(re)Jo (Z—mrf> dry. (4.59)

0 S

Ostatecznie rozwiazanie réwnania 4.49 z warunkami brzegowo-poczatkowymi 4.51
- 4.53 przyjmuje postac:

m=1 Tfs

¢ 0
N (rf7 Z A Cme Fn (]- + QMg ot /eFm(T)dT) JQ (er> (460)
0

4.4.3. Koncowa koncentracja klasterow

Jesli spodziewaé si¢ stabilizacji ilosci klasteréw dla dlugich czaséw, to kladac 7)), =0
uzyska sie nastepujace asymptotyczne rozwiazanie rownania 4.55:

_hm Tfs ?
T (1) = ——m (s 4.61
f'm( ) Dy (t — 00) (7%) ( )

gdzie Dy(t — o) jest wartoscia, do jakiej zbiega wspétezynnik dyfuzji klasteréw wobec
stabilizacji sredniego promienia klastera. Dzieki temu asymptotyczne rozwiazanie 4.49
mozna przedstawi¢ w postaci

[e%) 2
Tfs T
—— ) Jy| = . 4.62
Mg (T151) mZZI Dk t—> OO) (79”) 0 (Tfsff> (4.62)

Warto zauwazyc¢, ze koncowa koncentracja klasterow ny,,, w duzej mierze dziedziczy
poprzez h,, whasciwosci koncentracji jonéw Nag (zobacz wzér 4.48, rozdziaty 5.2.1 i
5.2.2 oraz Dodatek B.5.2).

4.5. Wnioski (z symulacji)

Korzystajac z analitycznych rozwiazan uzyskanych w poprzednich rozdziatach prébo-

walem (przy pomocy programu Mathcad5.0+) symulowaé ewolucje wszystkich rozwazanych
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wielkosci, a w szczegolnosci tych, ktore byly dostepne doswiadczeniu - Sredniego
promienia klaster6w (ry) oraz koncentracji klaster6w o takim promieniu ng, a co za
tym idzie, takze catkowitej powierzchni klasteréw ny (r)? (wielko$é te mozna wiazaé z
obwiednia obserwowanego sygnatu rozproszeniowego - poréwnaj rozdziat 5.1.2). Jako
parametrow uzywatem odlegtosci 7 od osi wiazki indukujacej oraz mocy Pj,s wiazki
indukujace;j.

Trudnosci w uzyskaniu ilosciowej zgodnosci symulowanych wielkosci z wielkosciami
znanymi z do$wiadczenia sugeruja pewne niedostatki modelu lub /i niestusznos$é pewnych
uproszczen poczynionych w trakcie rozwiazywania réwnan:

e nierealistycznie wielka koncentracja jonow sugeruje koniecznosé rozwiazania pel-
nego zagadnienia dyfuzji elektronéw i jonéw w komércee;

e nierealistyczna szybkosé¢ wzrostu klasteréw oraz problem zszycia obszaru (prawie)
liniowego wzrostu promienia klastera z obszarem stabilizacji promienia sugeruje
nadmierne rozciagniecie obszaru liniowego i chwianie sie uzytego modelu rozprasza-
nia;

e koniecznoéé sztucznego zmniejszenia koalescencji jonéw Naj z atomami sodu
oraz zwiekszenia stalej dyfuzji klasteréw w celu uzyskania realistycznego za-
chowania koncentracji klasterow sugeruje niedostatki w zrozumieniu mechanizmu
powstawania klasterow oraz by¢ moze koniecznos¢ uwzglednienia oddzialywania
klasteréw z polem elektrostatycznym powstajacym w komérce.

Ze wzgledu na ich jakosciowy charakter prezentuje sumulacje w Dodatku B.
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5. Wyniki eksperymentu

W czasie eksperymentu rejestrowano przebiegi natezen rozpraszanego Swiatta niebieskiego
i czerwonego dla réznych parametréw termodynamicznych (temperatury komérki T
i ci$nienia helu pg.) dla:

e réznych odlegtosci miedzy wiazka prébkujaca (czerwona) a indukujaca (niebieska)
(rys.5.1) - w celu zbadania przestrzennego rozktadu wzrostu i ewolucji koncen-
tracji klasteréws;

© Broul

I
scatt

Rysunek 5.1: Zalezno$é czasowa natezenia rozproszonego $wiatta czerwonego Iequ (%)
dla réznych odleglosci r¢ od osi wiazki indukujacej (komérki). Przykladowe obwiednie
Iy (t) sa zaznaczone linig kropkowana (poréwnaj wzér 5.3 oraz Dodatek B.4.5).
Warunki doswiadczalne: Ty = 735 K, pge = 500 Tr, P, = 0.3 W.
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e réznych natezenn wigzki indukujacej (rys.5.2) - w celu zbadania wplywu gestosci
mocy wiazki indukujacej na produkcje klasterow.

Rysunek 5.2: Zalezno$é czasowa natezenia rozproszonego $wiatta czerwonego Iequ (%)
dla r6znych mocy Py, wiazki indukujacej (niebieskiej). Przykladowe obwiednie 1., (t)
sa zaznaczone linig kropkowang (poréwnaj wzér 5.3 oraz Dodatek B.4.5).

Warunki doswiadczalne: Ty = 735 K, pge = 500 Tr, 7y = 0.

Obserwowana ewolucja klasterow moze (co sugeruja réwniez rozwazania teorety-
czne) by¢ podzielona na etapy zgodnie z tym co jest widoczne na rysunkach 5.1 -
5.2:

e tworzenie i poczatek wzrostu klasteréw (niewidocznych) - wezesny etap,

e wzrost klasteréw (w natezeniu swiatta rozproszonego obserwuje si¢ szerokie mak-
simum z nalozonymi oscylacjami o wyzszej czestosci) - sredni etap,

e stabilizacja klasteréw (osiagniecie réwnowagowej gestosci i réwnowagowego promienia
klastera; stabilizacja natezenia $wiatla rozproszonego - p6zny (koricowy) etap.
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5.1. Powstawanie i wzrost klasteréw
5.1.1. Klastery w ,,ciemnosci”

Proces powstawania klasteréw zalezy od natezenia $wiatta w sposéb progowy, (zobacz:
rysunek 5.2). W zaleznosci od warunkéw termodynamicznych, polozenie progu (obser-
wowanego na osi wigzki indukujacej) zmienia si¢ nieco wokét 70 mW caltkowitej mocy
wiazki niebieskiej (zobacz: réwnanie 4.8). Dla 70 mW catkowitej mocy w wiazce
maksymalna gesto$¢ mocy (skutkiem gaussowskiego rozkladu gestosci mocy) wynosi
33.9 mW/mm? w centrum wigzki. Tak wigc, dla (najczesciej stosowanej) 300 mW-
owej catkowitej mocy wiazki niebieskiej, gesto$¢ mocy spada ponizej 33.9 mW /mm? na
odlegtosci 0.98 mm od osi wigzki (zobacz: rysunek 2.2). Poza ta odleglodcia klastery
nie moga by¢ wytworzone przy takiej mocy wiazki niebieskiej. Wbrew temu, obser-
wowalismy rozproszone $wiatto pochodzace od czerwonej wiazki sondujacej odsunigte;j
do 4 mm od osi komoérki (rysunek 5.1). Oznacza to, ze klastery moga réwniez istnie¢
w obszarach o$wietlonych ponizej progowej wartosci natezenia (obszary ,ciemne”).

Powstaje w zwiazku z tym pytanie, czy klastery rodza si¢ tylko w obszarach
dostatecznie jasno oswietlonych a podzniej dyfunduja do obszaréw ,ciemnych”, czy
tez rodza sie w kazdym miejscu komoérki skutkiem dyfuzji pary atomowej (zobacz:
réwnanie 4.30) prowadzacej do powstania w tym miejscu przesycenia (dyfuzja przesyce-
nia).

OdpowiedZ na to pytanie wymaga uprzedniego zbadania procesu powstawania
klasteréw oraz ich szybkosci wzrostu. Rozwazania te powinny takze pomdc w zrozu-
mieniu progowosci zjawiska.

5.1.2. Szybko$¢ wzrostu klasterow

Badajac zmiany natezenia Swiatla rozproszonego przez klastery mozna, w oparciu o
matematyczny model rozpraszania $wiatta, wnioskowaé o szybkosci wzrostu klasteréw.
Rozpraszanie $wiatla na metalowej kuli opisuje w sposéb najpemiejszy teoria Mie’go
[44]. Do opisu rozpraszania w prezentowanym do$wiadczeniu uzywam jednak dla pros-
toty modelu Rayleigh’a-Gansa [49] rozszerzonego poza zakres zwyklej stosowalnosci w
kierunku duzych promieni. Ze wzgledu na silne zaburzenie obrazu rozpraszania swiatla
przez sygnalizowane w rozdziale 3 procesy model ten wydaje sie by¢ wystarczajacym
do wstepnego opisu obserwowanych w do$wiadczeniu zjawisk.

Natezenie swiatta rozproszonego pod katem prostym przez pojedyncza kule met-
alowa, wyprowadzone z modelu Rayleigh’a-Gansa, moze by¢ w przyblizeniu (asympto-
tycznym) wyrazone jako proporcjonalne do kwadratu promienia kuli 72 (pola powierzchni
kuli) z wladciwym przekrojem czynnym: ri cos? <\/§k:7’k> , gdzie k jest liczba falowa
padajacej fali $wietlnej [49, 47]. Natezenie I°“" $wiatla rozproszonego przez zbiér
klasteréw o dowolnych promieniach, w chwili ¢ i dla odleglosci ry wiazki sondujacej od
wiazki indukujacej (przy zaniedbaniu rozkltadu gestosci mocy w wiazce sondujacej),
mozna z kolei wyrazi¢, przy zaniedbaniu przestaniania i wtérnych rozproszen, jako
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natezenie od pojedynczego klastera scatkowane z rozkladem koncentracji klasterow
ng (7, Tk, t) drg:

[e.e]

et (r t) o I /’flk (rf, Tk, t) 17 - cOS? (\/ikrk) dry, (5.1)
0

gdzie Iy jest stalym natezeniem $wiatla padajacego (mierzonym w eksperymencie).

Poniewaz natezenie $wiatla rozproszonego wykazuje regularne oscylacje w funkcji
czasu (zobacz rysunek 5.2, oczekuje, ze wzdr 5.1 mozna zapisaé w postaci przek-
sztalcenia catkowego, a co za tym idzie, znalezé myri. W celu zrealizowania tego
zamierzenia nalezy wykonaé nastepujace operacje:

e Zalozy¢ (zgodnie z sugestia ptynaca z rozwazan modelowych w rozdziale 4.1.1),
ze klastery rosna liniowo w czasie oraz, ze wszystkie powstaja w chwili ¢ = 0.
Mozna wtedy przyporzadkowaé kazdemu klasterowi o promieniu 74 (w chwili ¢)
okreslona szybkos$¢ wzrostu v, i wykona¢ podstawienia

T = Ukt (52)

Rozklad promieni klasterow bedzie w zwiaku z tym nastepstwem istnienia roz-
ktadu szybkosci wzrostu f (rf, v).

e Korzystajac z tozsamosci trygonometrycznej zapisa¢ wzér 5.1 w postaci

Iscatt (Tfa t) o Iem; (Tf; t) + Iosc (Tfa t)

gdzie
env 1 T 2
I (rg,t) = §Io/nk (rg, i, t) ridry (5.3)
0
1 o
19°¢ (rg,t) = §Io/nk (ry, i, t) 13 - cos (2\/5]{7%) dry, (5.4)

0

Mozna przy tym zidentyfikowaé I (r¢,t) z obwiednia sygnatu eksperymental-
nego (linia przerywana na rysunku 5.1, podczas gdy 1°°° (ry,t) odpowiada czesci
oscylujacej tegoz sygnatu.

e Mozna takze oczekiwaé, ze koncentracja klasteréw ny, (rg, vy, t) podlega w ogdl-
nosci faktoryzacji na zalezna od czasu gestos¢ klasteréw ny (ry,t) oraz funkcje
rozkladu szybkosci wzrostu f (rf, vg):

Nk ('ff’Uk,t) =f (vavk:) "N (Tfat) (5.5)
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co umozliwi uzyskanie (ze wzoru 5.3) czasowej zaleznosci koncentracji klasteréw
wyrazone] przez wielkosci mierzone w doswiadczeniu:

" (r, t)

ng(ry,t) m

(5.6)

gdzie (vi(ry)) = [vi- f (ry,vx) dvg. Wielko$¢ (vg(ry)) mozna interpretowaé (dla
0

spodziewanego symetrycznego rozktadu) jako srednia predkos$é wzrostu klasteréw,

z ktora z kolei wiaze sie $redni okres oscylacji

27
(7)) = —=——. (5.7)
V2k (v (ry))
Latwo mozna pokazad, iz sredniowanie 15 (r;,t) po tym okresie przy zalozeniu,
ze ny, (1, t) t? zmienia si¢ duzo wolniej niz cos? <\/§k‘vkt>, prowadzi do wyrazenia
5.3. Sredni okres oscylacji (T') (przyblizony) mozna, wobec tego, odczytywaé
bezposrednio z obserwowanego przebiegu natezenia Swiatta rozproszonego.
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Rysunek 5.3: Rozktad f(0,vg) szybkosci wzrostu klasteréw. Punkty reprezentuja
wyniki przetworzenia danych do$wiadczalnych prezentowanych na rysunku 5.1 krzywa
Lorentza o szerokosci poléwkowej 1.9 nm/s i maksimum dla (vx(0)) = 37 nm/s.
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e Podstawiajac koncentracje klasteréw we wzorze 5.4 wyrazeniem 5.6 mozna przed-
stawi¢ oscylujaca czes¢ natezenia $wiatla rozproszonego I°°°(rs,t) w postaci
transformaty Fouriera ny, (ry, vg) vi:

20 (1),

_ t) [ 2
I%(rys,t) = 020} O/f (ry,vk) - vj - cOS (2\/§kvkt) dvy, (5.8)

Odwrotna transformata Fouriera wyrazenia 1°°¢(rs,t) /1™ (r,t) prowadzi do roz-
ktadu f (ry, v) vi . Wynikajacy z niego rozktad koncentracji f (1, vy ) klasteréw rosna-
cych z szybkoscia vy, dla danych z rysunku 5.1, jest prezentowany na rysunku 5.3. Do
rozktadu tego mozna dopasowaé krzywa typu lorentzowskiego o szerokosci 1.9 nm/s i
maksimum dla (v (0)) = 37.4 nm/s.

W ten sposéb znajduje srednia predkosé wzrostu klasterow z wieksza doktadnoscia
niz ze sredniego okresu oscylacji odczytanego bezposrednio z wykresu. Zaktadajac
stabilizacje klasteréw po ostatnim widzialnym maksimum (w warunkach termodynam-
icznych z rysunku 5.1, na osi komérki - okolo 24 s) znajdujemy, poprzez wykonanie
prostego iloczynu, sredni promien stabilnego klastera na poziomie 0.9 pm.

Stosujac wzor 5.8 do danych doswiadczalnych prezentowanych na rysunku 5.1
mozna znalezé Srednia szybko$é wzrostu klasteréw (vg(ry)) odpowiadajaca réznym
odleglodciom od osi komdrki ry. Przestrzenny rozklad (vi(ry)) okazuje si¢ by¢ gaus-
sowski (rysunek 5.4), co pozostaje w zgodzie z teoretycznie wyprowadzonym wzorem
4.21 (zobacz tez Dodatek B.3). Rozklad ten decyduje o rozrzucie wielkosci klasteréw
obserwowanych w calej komoérce jednoczesnie.

5.1.3. Dyfuzja pary atomowej i klasterow

Badanie evolucji ng(ry, t) powinno da¢ pewien wglad w problem dyfuzji klasteréw oraz,
posrednio, par sodu. Zastosowanie wzoru 5.6 do danych doswiadczalnych prezen-
towanych na rysunku 5.1 dla ¢ = 5, 15, 20, 30 s umozliwia przesledzenie czasowej
zaleznodci koncentracji klasterow ny(ry,t) (rysunek 5.5). Hoczyn f(rg, vg) - ng(ry, t)
(po dokonaniu podstawienia 5.2) opisuje kompletna ewolucje rozktadu rozmiaréw
klasteréw ny(rs, g, t), ktéra jest prezentowana na rysunku 5.6 (poréwnaj tez Dodatek
B.4.3). Rozklad ten jest wzglednie wazki co potwierdza shuszno$é upraszczajacego
zalozenia o nieskonczonej wazkosci rozkladu przyjetego w rozwazaniach teoretycznych
(poréwnaj rozdzial 4.4).

Warto zauwazy¢, ze przestrzenny rozklad koncentracji klasteréw ng(ry, t) na wezes-
nym etapie ewolucji nadladuje rozktad koncentracji jonéw Naj (opisany wzorem 4.48).
Istnienie jonéw jest konieczne, ale nie wystarczajace, do zapoczatkowania konden-
sacji - wymagana jest jeszcze odpowiednia wielkoS¢ przesycenia. Zatem, poniewaz
koncentracja powstajacych klasterow jest w jakis sposéb zdefiniowana przez koncen-
tracje jonéw, wnioskowa¢ mozna, ze klastery powstaja na jonach takze w obszarach
,ciemnych” i rosna dzieki przesyceniu pary atomowej, ktora wdyfundowuje w obszary
,ciemne”.
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Rysunek 5.4: Srednia szybko$¢ wzrostu klasteréw w funkcji odleglosci r¢ od wiazki
indukujacej. Punkty reprezentuja rezultaty przetworzenia danych doswiadczalnych
prezentowanych na rysunku 5.1, natomiast linia ciagla jest dopasowana krzywa Gaussa
o szerokosci potéwkowej 3 mm.

Mozna takze latwo zauwazy¢ na rysynku 5.1, ze maksimum /., przesuwa sie wraz
ze wzrostem 7y w kierunku dluzszych czaséw oraz wigkszych promieni (zobacz takze
rysunek 5.5 oraz Dodatki B.4.5 1 B.4.1). Na rysunku 5.7 prezentowane sa w funkcji
odleglosci ry od wigzki indukujacej: $redni promien klastera (ry (7, tmax)) znaleziony
dla chwili t = tyax, W ktérej ny(rp,t) osiaga maksimum, jak réwniez tax. Sredni
promien klatera wyliczony jest ze wzoru 5.2. Powstawanie maksimum koncentracji
klasterow ny(rs, t) w funkcji czasu poza osia wiazki indukujacej oraz jego przesuwanie
si¢ z 7y oznacza formowanie si¢ fali gestosci klasteréw i jej propagacje. Klastery takze
rosna dyfundujac od osi wiazki - Sredni promien klastera dla maksymalnej koncentracji
klasteréw rosnie wraz z ry.
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Rysunek 5.5: Kropkowana linia reprezentuje znormalizowana koncentracjg ny (0.3, 7¢)
jonéw Naj dla P, = 0.3 W oraz y/p, = 0.0017.

5.2. Koncowa faza ewolucji

Ustalenie sie $redniego promienia i koncentracji klasteréw jest w czasie omawianych
eksperymentow obserwowane jako ustalenie sie natezenia Swiatla rozpraszanego przez
klastery dla czasow t > te,o =~ 25 s.

5.2.1. Zaleznos¢ przestrzenna

Poniewaz niezaleznie od wielkosci odsunigcia ry wiazki sondujacej od wiazki indukujacej
obserwuje sie jednakows ilo$¢ oscylacji (rysunki 5.1), nasuwa sie wniosek, ze rozklad
przestrzenny koncowego sredniego promienia klastera jest jednorodny. Pozostaje to
w zgodzie z wnioskami ze wzoru 4.24 wyciagnietymi w rozdziale 4.1.2 (zobacz Do-
datek B.5.1). W zwiazku z tym, zgodnie ze wzorem 5.1, spodziewaé si¢ mozna, ze
przestrzenny rozklad koricowego natezenia $wiatla rozproszonego Iscar (77,1 > teyor)
dziedziczy wlasciwosci rozkladu ny(r¢). Warto przy tym zwrdci¢ uwage na fakt, iz jest
tak niezaleznie od uzytego modelu rozpraszania. Badajac rozklad Lseau (77,1 > tevor)
poznaje si¢ zatem bezposrednio rozklad ng(ry). Jego ksztalt pozostaje w zgodzie z
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Rysunek 5.6: Ewolucja rozktadu rozmiaréw klasteréw ny (0, g, t) wyznaczona na pod-
stawie danych prezentowanych na rysunkach 5.3 1 5.5.

teoretycznym przewidywaniem (wzor 4.54 oraz Dodatek B.5.2).
Koncowe przestrzenne rozktady koncentracji klasteréw nie moga by¢, oczywiscie,

w prosty sposoéb ot

rzymane poprzez ekstrapolacje odpowiednich rozktadéw z etapu

wzrostu (poréwnaj rysunki 5.5 1 5.8), poniewaz zatozenie o liniowym w czasie wzroscie
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Rysunek 5.7: Polozenie w czasie tyax maksimum ng(ry,t) w funkeji odleglosdci r; od
wiazki indukujacej - puste koétka wraz z linia przewodnia. Sredni promien klastera
(ri(rf, tmax)) W chwili ¢ = t,,.x - wypelnione koétka.

promienia zalamuje si¢ na etapie stabilizacji. Niemniej, te same procesy transportu
rzadza obydwoma etapami ewolucji i z tego powodu obserwuje si¢ podobne rozktady
ni(ry) na obydwu etapach, co dobrze ilustruje poréwnanie rysunkéw 5.5 1 5.9.

5.2.2. Zaleznos¢ od mocy lasera indukujacego

Na mocy analizy wzoru 4.24 przeprowadzonej w rozdziale 4.1.2 mozna spodziewac

si¢ niewielkich zmian konicowego promienia klastera ry fm(PlaS) w funkcji mocy P

(zobacz Dodatek B.5.1), w stosunku do zmian konicowej koncentracji ny, (Pas). Wydaje

sie¢ to rowniez pozostawac¢ w zgodzie z obserwacjami ilosci oscylacji przebiegéw doswiadczalnych
(rysunek 5.2). Wobec tego, zgodnie ze wzorem 5.1, spodziewaé sie¢ mozna, ze zaleznosé
konicowego natezenia swiatta rozproszonego Iseaps (Plas, t > tevor) (rysunek 5.10) dziedz-

iczy wlasciwosci zaleznosci g, (Plas)- Z kolei koricowa koncentracja klaster6w ny,, (Pas),
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Rysunek 5.8: Koncowy poziom czerwonego swiatla rozproszonego w funkcji odsunigcia
od osi komoérki (wraz z symulacja oparta o model) dla Ty = 760 K.

na mocy analizy wzoru 4.61 przeprowadzonej w rozdziale 4.4.3, dziedziczy w pewnej
mierze zaleznos¢ koncentracji jonéw n (Ps) od mocy lasera opisana wzorem 4.48.
Symulacje takiej zaleznosci dla wybranych warunkéw termodynamicznych przedstaw-
iam takze na rysunku 5.10 (poréwnaj Dodatek B.5.2).
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Rysunek 5.9: Koncowy poziom natezenia Iseau(rs,t > tevor) rozproszonego $wiatla
czerwonego w funkcji odlegtosci r; od wiazki indukujacej dla réznych cisnient helu pge.

6. Wnioski

Przestrzenny rozkiad koncentracji jonéw Nag wraz z dyfuzja atomowej pary sodu sa
odpowiedzialne za przestrzenny rozkiad koncentracji klasteréw na wczesnym etapie
ewolucji. Dyfuzja klasteréw okazala sie by¢ odpowiedzialna za istnienie maksimum
koncentracji klasterow lezacego poza osia komorki na pézniejszych etapach ewolucji.

Ewolucje klasteréw, a w szczegdlnosci jej zaleznosé od odlegtosci od osi komorki
oraz od mocy wiazki indukujacej mozna w sposéb (jak dotad) jakosciowy symulowaé
W oparciu o rozwazania modelowe.

W przedziale czasu, gdy widoczne sg oscylacje natezenia swiatla rozproszonego,
przestrzenny rozklad Sredniej szybkosci wzrostu klasteréw (vg(ry)) (wyznaczony w
oparciu o model rozpraszania Rayleigha-Gansa) jest gaussowski i przyjmuje wartosé
37 nm/s na osi komérki. Rozrzut (lokalnej) predkosci wzrostu ng(vy) wykazuje rozktad
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Rysunek 5.10: Zaleznos¢ koncowego poziomu natezenialseqy(Plas,t > tevol)
rozpraszanego $wiatta czerwonego od mocy wiazki indukujacej dla réznych temper-
atur T'.

lorenzowski o szerokosci 1.9 nm/s na osi komorki.

Przestrzenny rozklad koricowego stabilnego promienia klastera ry,, (ry) okazal sig
by¢ prawie staly, a przestrzenny rozkitad koricowego natezenia Swiatta rozproszonego
Lscar (15, > teyor) odzwierciedla koricowy rozkiad przestrzenny koncentracji klasteréw
Nky,, (Ty).  Podobnie, zalezno$¢ koricowego stabilnego promienia klastera od mocy
wigzki indukujacej 7x,,, (Pas) jest staba, a zaleznos¢ koficowego natezenia $wiatta
rozproszonego od mocy wiazki indukujacej Iscars (Plas,t > tevor) nasladuje analogiczna
zaleznoéé koncentracji jondéw Naj n (Pgs).
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Dodatki

A. Rozwiazywanie rownania dyfuzji pary atomowej

Przy rozwiazywaniu réwnan transportu uzywatem z niewielkimi modyfikacjami prak-
tycznie jednej procedury. Przedstawie ja teraz, jako schemat do kopiowania, prezen-
tujac szczegdtowo rozwiazanie zagadnienia dyfuzji pary atomowe;j.

A.1. Zagadnienie

skladajace sie z niejednorodnego rownania typu dyfuzji z niejednorodnymi warunkami

brzegowo-poczatkowymi:
1 0 0? 0pa
Da 5. Pa [ olPa | — Y, —
( "o’ ) o

ryorg”
T fon 2
= 47 / kDo (Pa — Pa, (Tks Tk)) nk (Tx, t) dry — Cs (Plas) pa €Xp <_r_§> (A.1)
pa (0,1) < o0 (A.2)
Pa (Tf& t) = Pasat (AB)
Pa (va 0) = Pasw (A4)

rozwiaze zmodyfikowana metoda Fouriera.

A.2. W pierwszym kroku

wykorzystam fakt, ze niejednorodno$é¢ zarowno warunku poczatkowego jak i brze-
gowego jest taka sama i dokonam podstawienia:

&a (va t) = pa (va t) = Pasas (A.5)

dzigki ktéremu uzyskam niejednorodne réwnanie z jednorodnymi warunkami brzegowo
poczatkowymi:

10 o 1oe, ,F
St et Bror 4T [ nmungdn -
Tk

kain 2
Cs (Piys T

= —A4x / etk (T, t) (Pay (Try T) — pa) dry — Mpd exp (—T—J;) (A.6)
0

Tk Da
pa(0,t) < o0 (A7)
Sa (rfsa t) =0 (A8)
&a (va O) =0 (A9)
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A.3. W drugim kroku

rozwiazuje rownanie jednorodne uzyskane z A.6 przy zalozeniu wolnozmiennosci wyrazu
rng (zalozenie oméwione w rozdziale 4.2):

Lo 52 Lo, Tkfin
Ea_r,ﬁ“ + a—rj%fa Dot 4m / i (T, t) Eadry =0 (A.10)
Tkg

Stosuje kluczowy chwyt, konieczny do uzycia metody Fouriera, czyli faktoryzacje
gestosci wzglednej &,:

§a (ry,t) = P(rg) - T(t) (A.11)
na czes¢ T (t) zalezna od czasu i czed¢ P (ry) zalezna od zmiennych przestrzennych, w
tym przypadku, dzigki symetrii cylindrycznej zagadnienia, tylko od jednej zmiennej 7.
Wstawiajac wyrazenie A.11 do réwnania A.10 uzyskuje po wykonaniu odpowiednich
pochodnych:
PP 10P_ 10T e
Sl 2~ Z p_y / ) dry PT = 0 A12
or? + rsOry D, ot i i (T, ) dr ( )

T’ko
Dzielac A.12 obustronnie przez PT i grupujac wyrazy otrzymuje:

kain

&2p | 1dP _
a2 + 47 / ring (T, t) dry, ar
Pko = D"Tdt = const = —\? (A.13)

czyli dwa - dzieki wolnozmiennosci riny - niezalezne réwnania rézniczkowe zwyczajne.
Najpierw rozwiaze réwnanie czesci przestrzenne;j:

rkfin
d:pP 1 dP
IS S / t)dry)P =0 A14
dr? T drf( " s it (71, 1) drie) (A.14)

do ktorego dotaczam warunki brzegowe wyrazone w nowych zmiennych:
P0) < (A.15)
P(ryg) = 0 (A.16)

Réwnanie A.14 jest - dzigki wolnozmiennosci r,ny - rownaniem Bessela zerowego rzedu,
oczekuje zatem rozwiazan w postaci:

rkfin rkfin
P(ry)=AJy |2 —4r / ring (Tg, t) driry + BYy | A2 — 4w / T (T, t) dryry
TkO TkO

(A.17)
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Ze wzgledu na warunek A.15 i wlasciwosci funkeji Yy, B = 0. Z kolei z warunku A.16

wynika, ze /A2 — drrgngr s = 42, czyli

0\ 2 kfin
)\2 = <’7_m> + 47 / TN (Tk, t) d?”k (A].S)

r
fs Fro

Rozwiazania réwnania A.14 tworza zatem ciag postaci

{A T (7f>} (A.19)

przy czym A,, znajduje sie z warunku ortogonalnogci:

/TfJo <—Tf> Jg (er> d'/’f { (1) C;a m %OTL 2 . . (A20)

0 Tfs §rfs [Jl (Vm)] dlam=n

W ten sposéb mozna otrzymaé ciag funkcji ortonormalnych

{rfsJ\l/?’Yo )J (Z;n f>} —

Rozwiazanie rownania jednorodnego A.10 trzeba wiec rowniez napisa¢ w postaci:

o (7f,1) iTm V2 )Jo (7—’"77) (A.22)

m=1 TfsJI (79n Tfs

A.4. W trzecim kroku

rozwijam niejednorodnosé¢ réwnania A.6 w bazie A.21:

kain 2
Cs (Piys T
—47 / ek (T ) (Pay. (T Th) — pa) drg — —S(Dl ),Od exp <—T—é> =
a 0
Tk

- i fm(t)io)Jo (”m f) (A.23)

TisJ1 (79, T

oraz rozniczkuje odpowiednio réwnanie A.22 i wstawiam wraz z rozwinieciem A.23
do réwnania A.6. Redukujac wyrazy podobne i korzystajac z warunku ortogonalnosci
A.20 otrzymuje po pogrupowaniu wyrazéw rownanie rézniczkowe zwyczajne na czesé
zalezna od czasu:

1 ’yo 2 kfin
ET,'n(t)jL (T_Z> +4m / TNk (T, t) dry | To(t) = — fin(t) (A.24)

T’ko
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do ktorego nalezy dotaczy¢ warunek poczatkowy w nowych zmiennych:
T,(0)=0 (A.25)

przy czym warto zwroci¢ uwage na to, ze f,, zalezy od czasu tylko poprzez wolnozmi-
enny wyraz riny :

Tfs kain
C Pas
= —/ 4 / ik (£, 7k t) [Pa, (T Tk) = Paga] dre + s (7 )rzpd
" Do (3)
,y()
~AmTfJ0 (T—m’f’f> d'/’f (A26)
fs

Réwnanie jednorodne powstale z A.24 rozwiazuje natychmiast metoda zmiennych
rozdzielonych i uzmienniania stale;:

Tn(t) = C(t) exp (—C3,, Dyt) (A.27)

gdzie C(t) moge znalezé typowa metoda korzystajac przy catkowaniu z faktu wol-
nozmiennosci f, (t) :

1
C(t) = —fm(t) exp (C3,, Dyt) + Cy (A.28)
Cs, D,
Stala Cy tatwo znajduje z warunku poczatkowego A.25: Cy = f m ) 1 otrzymuje ostate-
cznie:

_ fa(®)
Tn(t) = “5— lexp (=5, Dat) — 1 (A.29)

3m

A.5. Rozwiazanie

Lacze rozwiazania A.22 1 A.29 zgodnie z A.11 i przywracam pierwotne zmienne. Otrzy-
muje w rezultacie rozwiazanie zagadnienia:

o - fm(t) '70
pa (1f,1) = Z —Cs lexp (—=C3,, Dyt) — 1] A Jo TTf + Pa,ur (A.30)
m=1 m s
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B. Symulacje

B.1. Stale i definicje

dtugos¢ szeregu Fouriera-Bessela:  m:=0..5 krok catkowania: & = .0015 zera funkcji Bessela JO:
_ Yo =
state uniwersalne: stata Boltzman'a [J/K]: k=13810 2 liczba Avogadr'a [1/mol]: Np= 6.022045-10% O,
stata gazowa [J/(molK)]: Rg:= 8.3144 promien Bohra [m]: ag=529-10 1 2.40482
5.52007
stale fizyczne: masa molowa Na [kg/mol]: M = 23- 103 gestosc cieklego Na [kg/mP:  p = 950 8.65372
. - 3 . . - 19 11.79153
masa molowa He [kg/mol]: M e = 410 energia kwantu 488nm [J]: E 488 = 4.1:10 14.93001
promienie: atomu Na,dimeru Na, oraz atomu He [m} r'Na = 0.189 10° r'Na2 = 0.26810°° THe=2a( ;?gﬁgg
: : . - - - - 24.35247
state empiryczne (stablicowane): Ay = 10.86423 By, = 5619.406  C Ny i=.00000345 Dy = -1.04111 5749347
ANg2 = 533624 Bygo = 6866.162  C Npp = --00106668 Dypp = 1.23023 30:63460
state parametry uktadu: temperatura pieca [K]: T ¢:= 760 promien rury komorki [m]: rgi= 015
ci$nienie helu [Pa]: P He = 500-133.322  szeroko$¢ wigzki indukujacej [m]: (= .8106- 103
wielkos$ci state w obszarze biezacych zastosowan: parametr zderzenia atomu Na z jonem Ng+: b ol =TNa

napiecie powierzchniowe ciektego sodu w He [N/m]: v := .19 wspotczynnik przewodnictwa cieplnego He [J/(rs-K)]: A :=.013

dobierany empiryczniewspotczynnik absorpcji $wiatta przez powierzchnie sodu: a ghgmet = -03
przekréj czynny na absorpcje kwantu 488nm przez dimer (przyblizenie geometryczne) 4m dypg =TT Na22
prawdopodobienstwo dysocjacji dimeru Na po absorpcji kwantu 488nm: pq:= 10°

3.3
Ry T¢ (Mye+2:M)
4MygeMT

state dyfuzji pary atomowej i dimerowej [#fs]: D, = Dg:=

N ap He'(rNaHHe)2 N AP He'(fNazHHe)2

D,=54810" D 4=2997-10"*
gesto$é nasyconej pary [Nesmejanow] [kg/m3j:
. Dnp =1 Rg > BNa
atomowej: =T ex JANg - logl—=-| - ——+CNg'T =0.001
) Pasat= L f P log(e) Na g<M-133 T¢ Na'! f] P asat
) ) Dnaz— ! < Rg > B Na2 —4
dimerowej: =T expl ——— A - lo - +C -T =1.05-10
15 P dsat f P log(e) Na2 = 108|133 s Na2' ! f P dsat
) e . Na 2 Na 21
koncentracja atoméw i dimeréw w parze nasyconej [th3]: P asat =3.772:10 p dsat 3 =1.375-10
T f 2
P a5 exp| - (T)
gesto$é mocy w wigzce indukujacej [W/ri: w 1as<r &P las> - LIVo )]
Tr

>

_ N
wspotczynnik koalescenciji atomoéw Na na jonach N o, =10 2 ls-mkeT £2'b 0012- Ve

zmienne parametry ukltadu:  moc lasera [W]: P ,4:=0.01,.05...5  odsunigcie od osi pieca [m]: r¢:=0,.0001...001

M B Dy, - | W e (T 1, P
zmienne i stale pomocnicze: Co:= 2 My Cq:= Na 1  “Na C 2(r P 1as) =a absmefM
Rg-pc log(e) sz Tg¢ 4
5
«/5 12 3k T PlasdabsP d
T v C3,=10 C5‘< S Cg(Plas) = 2
fs < 0m> C T-E 488°T0
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B.2. Koricowe (stabilne) gestosci pary atomowej i dimerowej oraz koncen-
tracja jonéw w funkcji P i 7y .
B.2.1. Stabilny rozklad gestosci pary dimerowej w funkcji mocy wiazki in-
dukujacej oraz odleglosci od osi komorki

I
os
Y0 2
2 m s-0s
C8<P 1aS>'<Am> P dsat Z S'SS'J()(r'S'SS “exp (r) -0s '
s=0 fs 0 To Tf
P dinfty T £P las) = P dsat~ | 0 f
m Y0 S
m
( I'fg

koncentracja dimeroww funkcji mocy wigzki indukujgcej oraz odlegtosci od osi komorki:

1.31410°! | |

141021

\\\\
. 21 | .
N, . o = N, 131210
—— 13107 [~ ~ . =P dinfry (1£03)
I - M st =

gp dinfty <0’P 135).2.1\/{

]

]

21 | | 1308 102! | |
0 0.001  0.0010.002

1.2°10
0 02 04 06
'f

Plas
[W] [m]

B.2.2. Koncentracja jonéw w funkcji mocy wiazki indukujacej oraz od-
leglosci od osi komorki

(stata Cjp =y /b4 jest dobierana empirycznig

N
0 w 1as<r P las)z'z%l\z'p dinft;(r P 1as>
Cion=3-10 nion(r &P 1as> = 5
Ciont W las(r P las)
1r10°! I 1r10°!
-

Mion(rp3) 51020 = .

—

[1/m®]

ngﬂ)n@’P 1as> 51020 =

o — ' 0
0 0.001 0.0010.002

Plas I
[m]

20



B.2.3. Koncowa gesto$¢ par atomowych w funkcji mocy wiazki indukujacej
oraz odleglosci od osi komorki

(stata C,), jest dobierana empirycznig

C o= 410°
Tt
3 -3 58
Cg(Plas)P gi )(10 ,P1> Yo, 508
(Am>2‘ Z Copt < as) dinft; as, 570 4 ] 5s2
.5\ I'fy
s=0 S
D 4-exp <—) Yo
T o m
painft)(rf’Plas> =P gsat AT Z C Jo T
3m T'fs
| m
koncentracja atoméww funkcji mocy wigzki indukujacej oraz odlegtosci od osi komorki:
3.80510° | | 3.810° , ,
2 N
= N, 38107~ N = Nu
2
= P aintty (0-P fas) £ P ainfey (1 £:03) -V34795c102 - —
- 37951022 — -
3.7910° ' ' 3791072 ' '
0 02 04 06 0 0001 0.001 0.002
Pjas Tf
[W] [m]

P ainft}xo ,0.3)

P asat

przesycenie na osi komorki dlaP;,3=0.3W: =1.007

o1



B.3. Zaleznos¢ szybkosci (liniowego) wzrostu promienia klastera r;, od mocy
wiazki indukujacej oraz odleglosci od osi komorki

czas liniowego wzrostu [s]: t;, = 20

predkos¢ wzrostu:

C C <r P ) D

12%0 2\ 58 Jas a

Vk<rfaP1as> =[10 'Tf+cl' 2 .p P asat
c

zaleznos$¢ predkosci wzrostuvy, od ryoraz od P4

310 © 4100
-6
\ 310 ° | —
£ vk(re3)2e0C - £ VK(O:P1as)
2100 —
\'\7777
1100 | | 1100 | |
0 0.001 0.002  0.003 0 0.2 0.4 0.6
I's Plas
[m] [W]

promien klastera po czasiefj;,:

T ilin(T P las) = Tk0 * V(T £P las) tlin
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B.4. Stabilizacja promienia i koncentracji klasterow

B.4.1. Stabilizacja promienia klastera w funkcji odleglosci r; od wiazki in-
dukujacej

(r,=i*10'4) chwila poczatkowa [s]:t; = 5
ilos$¢ krokéw: n:=0..40 krok czasu [s]: &t = .23 zdyskretyzowana skala czasu: t, =t + St

promien poczatkowy: Ty = .015-rk1in<i-1074,.3> np. [m]: T s =6.143-107
B ,

_4 . -4 .
. . o ) Dy painﬁy<10 -1,-3> Co 1 C2<10 4-1,.3)
rownanie w postaci roznicowej: LTk T T Pasat &P —f +C . .ot
n 1 1 .
" Pe ko i Py i 1) Ty
6
610 T T T T T
numeryczne rozwigzanie rownania metoda Eulera
dla trzech odlegtosci od wigzki indukujacej : 0,0 401676 - = |
E 0 Tk
rkn 32.1076 -
0 | | | | |

B.4.2. Stabilizacja promienia klastera w funkcji mocy P, wiazki indukujacej
(Pjas=i*.05)

promien poczatkowy: ko ;= 0151 Kin(0,1.05) np.: T, s =6.74110 '

) . . N - Da palnft}xo"3)7 ) Co |1 €2(0,i.05)} |
réwnanie w postaci réznicowej: ry  i=r)  +—| ——=——— - -exXp —+C
asa
n+ 1 n,1 pC rkn ; r Tf rkn ; }\’

-5
110 1 1 1 1 1
/
- /
numeryczne rozwigzanie rownania metoda Eulera e -
dla trzech mocy wiazki indukujace?,s ol
E Tios5100 _
rkn 3
0 | |
4 12 14 16
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B.4.3. Stabilizacja koncentracji klasteré6w w funkcji odleglosci r; od wiazki
indukujacej

wspotczynnik dyfuzji klasteréw i pomocnicza catka:

3 3
3 |Rg Ty

6
5-10
D ==
kni” 8 [ 2Mpen 2
He™ N pp He'<rkn i>
koncentracja klasterow:
Ifs 5 Yo
8 53 njon(ss,.3)-J0 r—fm-s-ﬁs N Yo 2
. 2 s 'm
Tk i 7Z<Am> ’ Z 2 |10 asar O Z exp Ipy ; I
m s=0 Yo, k=0 s
explp |—
n,1 rfs
210'° T T T T T
15100 = B
E g 11016 - \‘\\ |
Ty s \\
7 e \ -
AN
S
e
0 | | 1 Tt
4 6 8 10 12 14 16
t

o4



B.4.4. Stabilizacja koncentracji klasterow w funkcji mocy P,; wiazki in-
dukujacej

3.3 6 n
3 |[Rg Ty 5-10 Z
Dk IDn,i = ot Dk~ .

wspotczynnik dyfuzji klasteréw i pomocnicza catka: T 5
08 [2M e N AD He'<rkn’i> P

koncentracja klasterow:

"
3s 2 0 2
Yo Yo N 1o
= 2. . . . . 1- . 7m . . . - o — .7A. 7m
nkn’i—Z<Am> Z s5sn10n(585,1.05)J0<rf s-8s |-0s -exp IDn,i rf> 1+0, P aeat v St Z exp Ip, . o
m s=0 s s k=0 S
16
1-10 1 1 1 1 1
Mg 3
£ Dky 45100 .
Tky s AN
! ) .
0 T — -y =
4 6 8 10 12 14 16
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B.4.5. Ewolucja (stabilizacja) nyr; w funkcji odleglosci r; od wiagzki in-
dukujacej i mocy PF,s wiazki indukujacej

ewolucja nkrk2 dla czterech odlegtosci od wigzki indukujacei; :

1.5'104 T T T
. / - \
/ ~
' ™~ .
W e 2 / ~
kn o< kn,0> 4 ' ~
! 14107 / ~ 7
0l 2 ,
kn,2 < kn,2> f
n -(r 2
kn,3<kn,3> | - — — — —
2 s00— | -
nkn,4'<rkn,4> .
_ B
|/
0 ‘ | | | | |
4 6 8 10 12 14 16
t
n
[s]
ewolucja "k’k2 dla trzech mocy wigzki indukujacepP, . :
310*
25104 - / ) —
2 210 | N —
n - r
Al \
= Ty 4'<rkn 4> RS .
R o '
|
7kn 5< k1’1,5> 1 104 — ” —
|
5000{— e - —
0 / | | | | |
4 6 8 10 12 14 16
t
n
[s]

o6



B.5. Koricowy (stabilny) $redni promieni klastera oraz koncowa koncen-
tracja klasteré6w w funkcji ry i P,

B.5.1. Koricowy (stabilny) sredni promien klastera w funkcji ¢ i Pjos

rejon poszukiwania rozwigzan:

* £in" £P las) 1= 1001 P ginfiy/T £:-3

7

15610

Erin(0-Pas) 15410

152410

57

rs 11107
)’P -eXp “o : Cl.c2<rf’PlaS) r +1> r
asat 1Ty Y k Tk
| | 165107
16107
- — E rﬁn<r f,0.3>
155107
' ' 1510 7
0.2 0.4 0.6
Plas
[W]

C»(0,.3
Nota bene: C 1~L
I I
— _— _
| |
0 0.001 0.001  0.002
e

[m]

=1.653-10°



B.5.2. Konicowa koncentracja klasteré6w (a tym samym koricowe n;ri) w
funkcji 7 i P

=
7

Yo Yo
m
nion<s~85,P1as>-JO e -5 |-0s -JO .

m

N
n ﬁn(r P 1as> = Z <Am>2'a aP asat'VA'
m

T

M |

0

»n
Il

51018 |

4810 |- ~

4610'8 | —

0 fin(r 5 3) 44108 - _

[1/m?]

42-10"8 -

w10 - —

| | | | |
0 0 0.001 0.001 0.001  0.001
rf
[m]

38108
0

o8
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