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terach sodowych. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 13
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Streszczenie

Celem niniejszej pracy byÃlo spuÃlapkowanie pojedynczych klasterów sodowych. Zaprezen-
towana zostaÃla w niej nowa metoda puÃlapkowania metalicznych klasterów w środowisku
plazmowym oraz przedstawione zostaÃly pierwsze wyniki badań wÃlasności spuÃlapkowanych
klasterów sodowych.
Wykonywane w naszym zespole badania rosna̧cych w czasie klasterów w chmurze

koncentrowaÃly siȩ gÃlównie wokóÃl ich wÃlasności optycznych. W celu ich dobrego opisa-
nia niezbȩdne byÃlo wyznaczenie wspóÃlczynnika tÃlumienia gazu elektronów swobodnych w
klasterach oraz koncentracji klasterów w chmurze. Z przeprowadzonych eksperymentów
wynikaÃlo też, że środowisko, w którym powstaja̧ klastery jest zjonizowane. Koncentracja
Ãladunków w wia̧zce lasera argonowego indukuja̧cego klastery, jak siȩ okazaÃlo, ma bardzo
duży wpÃlyw na proces puÃlapkowania klasterów. Dlatego też przed przysta̧pieniem do
wÃlaściwego tematu pracy opisano kilka doświadczeń nad klasterami w chmurze. Ich celem
byÃlo:

• oszacowanie wspóÃlczynnika tÃlumienia gazu elektronów swobodnych w modelu Drudego
funkcji dielektrycznej w dużych klasterach sodowych,

• wyznaczenie koncentracji klasterów sodowych w trakcie i po zakończeniu ewolucji
chmury klasterów,

• oszacowanie koncentracji Ãladunków w wia̧zce laserowej po zakończeniu ewolucji
klasterów.

Wyznaczenie wspóÃlczynnika tÃlumienia gazu elektronów swobodnych pozwala na oblicze-
nie wspóÃlczynnika zaÃlamania klasterów sodowych, od którego zależa̧ wÃlasności rozpraszaja̧ce
klasterów. Do jego wyznaczenia wykorzystano peÃlna̧ teoriȩ Mie wraz z jej rozbudowana̧
strona̧ matematyczna̧.
Wykonuja̧c pomiary elektryczne oraz stosuja̧c do obserwacji klasterów mikroskop z

kamera̧ CCD udowodniono, że klastery rosna̧ w środowisku zjonizowanym. Wykorzystuja̧c
wielkość, zwana̧ dÃlugościa̧ ekranowania Debye’a, oszacowano koncentracjȩ Ãladunków w
wia̧zce laserowej, a zliczaja̧c klastery w czasie ewolucji pokazano, że ich koncentracja
maleje eksponencjalnie. Stwierdzono też, że na końcu ewolucji koncentracja klasterów
ustala siȩ i zależy od warunków termodynamicznych, przy jakich przeprowadzony byÃl
pomiar.
Opracowana w naszym zespole metoda wytwarzania klasterów jest unikatowa i pozwala

na uzyskanie dużej ich koncentracji. Wystȩpuje jednak pewien niewielki rozrzut dÃlugości
promienia klasterów. Utrudnia on dokÃladne pomiary wÃlasności optycznych pojedynczych
klasterów. Dlatego niezbȩdne staÃlo siȩ spuÃlapkowanie niewielkiej, dobrze określonej, ich
ilości. Zastosowanie klasycznej puÃlapki kwadrupolowej nie przyniosÃlo spodziewanego
spuÃlapkowania klasterów ze wzglȩdu na fakt, że środowisko w którym rosÃly klastery, byÃlo
zjonizowane i należy je traktować raczej jak zimna̧ plazmȩ, niż dielektryk.
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Opracowano wiȩc nowa̧ metodȩ puÃlapkowania klasterów. Użycie zmodyfikowanego fil-
tru kwadrupolowego umożliwiÃlo utrzymanie klasterów aż do 50 minut w rejonie puÃlapkowania.

Ilościowy opis siÃl dziaÃlaja̧cych na spuÃlapkowany klaster okazaÃl siȩ zbyt skomplikowany.
Wyznaczono wiȩc efektywny potencjaÃl, w jakim znajdowaÃl siȩ spuÃlapkowany klaster, anal-
izuja̧c jego poÃlożenia w puÃlapce, a śledza̧c ruch puÃlapkowanego klastera wyznaczono jego
promień.
Konsekwencja̧ faktu, iż klastery sa̧ naÃladowane Ãladunkiem jednoimiennym, jest ich

wzajemne odpychanie siȩ. Wykorzystano ukÃlad dwóch spuÃlapkowanych klasterów do okre-
ślenia ich Ãladunku w momencie, gdy jeden z klasterów opuszczaÃl rejon puÃlapkowania.
Przeprowadzono też wstȩpne pomiary rozpraszania światÃla na spuÃlapkowanych klaste-

rach oraz próbȩ wyjaśnienia zjawiska depolaryzacji światÃla na tych obiektach. Bada-
nia optyczne klasterów przeprowadzone byÃly z użyciem wia̧zek laserowych o dÃlugościach:
488nm pochodza̧cej z lasera argonowego oraz 632.8nm z lasera helowo-neonowego.
W doświadczeniach nad klasterami w chmurze ich promień końcowy wynosiÃl ok. 150

nm i wynikaÃl z analizy światÃla na nich rozproszonego, dokonanej przy pomocy teorii
rozpraszania Mie i modelu Drudego funkcji dielektrycznej. W doświadczeniach nad poje-
dynczymi klasterami w puÃlapce, gdzie skupiono siȩ na dwóch najprostszych i najbardziej
interesuja̧cych ukÃladach, tzn. jednym oraz dwóch spuÃlapkowanych klasterach, dynamika
ich wzrostu oraz uzyskiwane promienie byÃly inne. Oszacowana dÃlugość promienia klastera
w momencie puÃlapkowania wynosiÃla ok. 500 nm.
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1. Wstȩp

Dziedzina fizyki zajmuja̧ca siȩ powstawaniem i badaniem wÃlasności klasterów przeżywa

w ostatnich latach gwaÃltowny rozwój. Ogólnie można zdefiniować klaster jako stabilny

obiekt skÃladaja̧cy siȩ z pewnej liczby atomów lub cza̧steczek. Klastery sa̧ obiektami

pośrednimi, jeśli chodzi o wielkość, miȩdzy atomami i rozcia̧gÃlymi fragmentami materii.

Fizycy czȩsto twierdza̧, że trzy atomy wystarcza̧ już do stworzenia klastera, natomiast

mol danej substancji to już za dużo, by można byÃlo mówić o klasterze. Dla potrzeb

niniejszej pracy zdefiniujmy klaster jako cza̧stkȩ zbudowana̧ z N atomów lub cza̧steczek,

gdzie 2<N<1010. Definicja ta pokrywa szerokie spektrum wielkości. PrzykÃladami takich

wÃlaśnie obiektów moga̧ być koloidy, mikrokrysztaÃly czy kropelki mgÃly.

Klastery nie stanowia̧ pia̧tego stanu skupienia materii, jak siȩ to czasem podaje. W

rzeczywistości posiadaja̧ one pewne cechy pośrednie miȩdzy stanem staÃlym, ciekÃlym i

gazowym, które w wiȩkszości przypadków silnie zależa̧ od rozmiaru. Możemy wymienić

dwa rodzaje efektów zwia̧zanych z rozmiarami klasterów. Sa̧ to tzw. efekty wewnȩtrzne

i zewnȩtrzne. Efekty wewnȩtrzne zwia̧zane sa̧ ze zmiana̧ wÃlasności materiaÃlowych w

objȩtości i na powierzchni klastera, a efekty zewnȩtrzne sa̧ zależnymi od rozmiaru odpowie-

dziami klastera na zewnȩtrzne pola lub siÃly.

Dziedzina fizyki zajmuja̧ca siȩ klasterami ma dÃluga̧ tradycjȩ. Jako jej prekursorów

możemy wymienić tu naukȩ zajmuja̧ca̧ siȩ:

1. Koloidami (Faraday, Oswald, Mie).

2. Cienkimi warstwami (Mayer, Yamaguchi).

3. Centrami barwnymi (Seitz).

Lata badań w tych wÃlaśnie dziedzinach sprawiÃly, że dopatrzono siȩ pewnych wspólnych

cech materiaÃlów, którymi siȩ zajmowano. Tak wÃlaśnie powstaÃla dziedzina nauki zajmuja̧ca

siȩ klasterami.

Szczególnie interesuja̧ce dla naukowców badaja̧cych klastery, sa̧ odpowiedzi na pytania:

a) z ilu atomów musi skÃladać siȩ klaster danego pierwiastka, by dalszy jego wzrost

nie zmieniaÃl jego wÃlaściwości, tzn. zachowywaÃl siȩ on jak makroskopowa próbka materii,

której wÃlaściwości nie zależa̧ od rozmiaru;

b) jak zmieniaja̧ siȩ poszczególne wÃlasności klasterów, tj. energia wia̧zania, struktura

pasmowa, przekrój czynny na rozpraszanie, wspóÃlczynnik zaÃlamania świaÃla, itd. wraz z

ich wzrostem.

Te i inne pytania staÃly siȩ przyczyna̧ wielu eksperymentów maja̧cych na celu zbadanie

wÃlasności tych bardzo ciekawych obiektów.
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1.1. WÃlasności fizyczne klasterów.

Jedna̧ z typowych wÃlasności klasterów skÃladaja̧cych siȩ z kilku do kilkuset atomów jest

wystȩpowanie określonych ich rozmiarów z dużo wiȩksza̧ czȩstotliwościa̧ od pozostaÃlych.

Wystȩpuje ona dla metali, jak i niemetali. Liczba atomów, z których skÃladaja̧ siȩ klastery,

które pojawiaja̧ siȩ czȩściej, dla różnych pierwiastków może być różna. W przypadku

ksenonu [1] maksima wystȩpuja̧ dla liczby atomów N=13, 19, 25, 71, 87 i 147. Sa̧ to tzw.

liczby magiczne, które w tym przypadku sa̧ wyrazem zapeÃlniania geometrycznych powÃlok

atomowych. Dla N=19 nastȩpuje dodanie dodatkowej pentagonalnej piramidy do N=13.

PozostaÃle gazy szlachetne tworza̧ klastery w podobny sposób. Ogólnie można powiedzieć,

że w przypadku niemetali, oscylacje czȩstości wystȩpowania klasterów o różnych rozmia-

rach można wyjaśnić geometryczna̧ budowa̧ ukÃladu atomów. W przypadku metali wyjaś-

nienie tego efektu wymaga rozpatrzenia skwantowanego ruchu elektronów walencyjnych

w objȩtości klastera. Np. sód zbudowany jest z ujemnie naÃladowanych elektronów i do-

datnich jonów. Elektrony walencyjne poruszaja̧ siȩ swobodnie w metalu, a jony zajmuja̧

ustalone pozycje. W przypadku maÃlych klastrów sodowych, skÃladaja̧cych sie z kilkunastu

atomów, elektron w nim poruszaja̧cy siȩ pomiȩdzy kolejnymi zderzeniami może go obiec

kilkukrotnie. Można wiȩc w tej sytuacji rozpatrywać ruch swobodnych elektronów w sfer-

ycznym klasterze jako ruch fermionów w potencjale średniego pola o symetrii sferycznej.

Dla wiȩkszych klasterów z dość dobrym przybliżeniem stosuje siȩ tzw. wzór Woodsa-

Saxona opisuja̧cy potencjaÃl w ja̧drach atomowych. Po rozwia̧zaniu równania Schrodingera

z takim potencjaÃlem uzyskamy w każdym stanie o liczbie kwantowej l orbitalnego mo-

mentu pȩdu l(2l+1) elektronów. Jest to konsekwencja̧ zasady Pauliego. Dopatrzeć siȩ tu

możemy wiȩc ścisÃlej analogii do elektronów w atomie. Klaster zÃlożony z atomów sodu

ma wiȩc strukturȩ powÃlokowa̧, a energia oddzielenia atomu od klastera zależy od stopnia

zapeÃlnienia powÃlok elektronowych. Klastery, które zawieraja̧ liczbȩ atomów, a wiȩc i elek-

tronów, odpowiadaja̧ca̧ zamkniȩtym powÃlokom elektronowym bȩda̧ wystȩpowaÃly czȩściej,

gdyż sa̧ bardziej trwaÃle. Szczególnie trwaÃle bȩda̧ wiȩc klastery skÃladaja̧ce siȩ z 8, 20,40

itd. atomów. Z powodu wystȩpowania struktury powÃlokowej klasterów wszystkich metali

alkalicznych przyjȩto nazywać je quasi-atomami.

Klastery skÃladaja̧ce siȩ z tysiȩcy, a nawet milionów i wiȩcej, atomów stanowia̧ również

ciekawe obiekty do badań. Trudno tutaj rozważać strukturȩ powÃlokowa̧ tak ,,dużych”

cza̧stek. Niemniej jednak zaobserwowano wystȩpowanie wielu ciekawach zjawisk w takich

obiektach. Wiele z tych zjawisk ludzie wykorzystywali od setek lat. Przypomnijmy choćby

wytwarzanie różnokolorowych witraży. Polega ono na zatapianiu w szkle drobin me-

talowych o różnych wielkościach, skÃladaja̧cych siȩ z różnych materiaÃlów, w zależności od

zabarwienia jakie chcemy uzyskać. Wykorzystuje siȩ tu zjawisko zależności rozpraszania
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światÃla o danej dÃlugości fali elektromagnetycznej od promienia obiektu rozpraszaja̧cego.

W ostatnich latach badane sa̧ również wÃlaściwości elektryczne klasterów. Badania te

wykonuje siȩ z myśla̧ o zastosowaniu klasterów w mikroelektronice. Szczególnie ważne

jest przewodnictwo elektryczne. Okazuje siȩ bowiem, że np. przewȩżenia, czyli jak można

by powiedzieć dwuwymiarowe klastery, powstaÃle podczas rozcia̧gania kawaÃlków metali,

maja̧ zupeÃlnie inne przewodnictwo elektryczne niż reszta metalu.

1.2. Metody wytwarzania klasterów metalicznych.

Obecnie znanych jest szereg metod wytwarzania klasterów metalicznych. Poniżej scharak-

teryzowane zostaÃly najczȩściej stosowane z nich.

1. Metoda dysz ponaddźwiȩkowych [2][3]. Polega ona na wyrzucaniu mieszaniny par

metalu oraz gazu szlachetnego do próżni poprzez maÃla̧ dyszȩ. Powstaje w ten sposób

naddźwiȩkowa wia̧zka molekularna. W próżni nastȩpuje adiabatyczne rozprȩżanie

mieszaniny, co prowadzi do jej ochÃlodzenia. Pary metalu w niskiej temperaturze

staja̧ siȩ przesycone i zaczynaja̧ z nich powstawać klastery. Metoda ta używana jest

w celu otrzymywania strumienia o dużej koncentracji klasterów. RozkÃlad prȩdkości

klasterów jest wa̧ski. Zawieraja̧ one do kilkuset atomów, a nawet, w odpowiednich

warunkach, kilka tysiȩcy atomów. Temperatura klasterów nie jest dobrze określona.

Metoda ta jest charakterystyczna dla metali o niskiej temperaturze wrzenia.

2. Agregacja gazowa [4]. Jest ona szczególnie wydajna w produkcji dużych klasterów

(N<10000). Jej idea polega na wpuszczaniu par metalu do strumienia gazu szla-

chetnego o niskiej temperaturze. Dziȩki temu para staje siȩ przesycona i zaczynaja̧

powstawać klastery. RozkÃlad wielkości klasterów zależy od gȩstości par metalu,

prȩdkości strumienia gazu oraz rozmiarów elementów, z jakich skÃlada siȩ źródÃlo

klasterów. Koncentracja klasterów jest mniejsza niż w przypadku metod dyszowych.

Przy użyciu tej metody można otrzymywać klastery metali o niskiej lub średniej

temperaturze wrzenia (<2000K). Wytworzone klastery osia̧gaja̧ niska̧ temperaturȩ

(<100K).

3. Odparowanie laserowe [5]. Pary metalu użytego do produkcji klasterów wytwarzane

sa̧ w wyniku ablacji laserowej. Nastȩpnie otwierany jest zawór i wpuszczany jest

hel o niskiej temperaturze. ChÃlodzi on pary metalu powoduja̧c, jak w poprzed-

niej metodzie, powstawanie klasterów. W metodzie tej wytwarzane sa̧ klastery

z szerokiego przedziaÃlu wielkości od kilku do kilkuset atomów w klasterze. Jest

to impulsowe źródÃlo klasterów. Średnia koncentracja klasterów w strumieniu jest
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mniejsza niż w metodzie z dysza̧ ponaddźwiȩkowa̧, chociaż w impulsie jest ona o

wiele wiȩksza. W zasadzie, metoda ta jest używana do produkcji klasterów metal-

icznych neutralnych, ujemnie oraz dodatnio naÃladowanych. Nie ma w niej warunku

na temperaturȩ wrzenia metalu. Temperatura klasterów jest równa lub mniejsza od

temperatury ich źródÃla.

4. Metotoda PACIS (pulsed-arc cluster-ion source) [6]. Jest ona nieco podobna do

odparowania laserowego. Do wytwarzania pary metalu wykorzystywana jest jednak

nie wia̧zka laserowa, lecz wyÃladowanie elektryczne. W jego rezultacie otrzymuje siȩ

zjonizowana̧ wia̧zkȩ klasterów. Przy zachowaniu odpowiednich warunków tempe-

ratura klasterów w wia̧zce może być bardzo niska. Metoda ta jest znacznie mniej

kosztowna niż poprzednia, gdyż nie wymaga ona użycia lasera.

5. Metoda jonowa [7]. Jest ona wykorzystywana gÃlównie do produkcji cia̧gÃlej wia̧zki

pojedynczo zjonizowanych maÃlych klasterów metalicznych. Wia̧zka klasterów pow-

staje w wyniku bombardowania powierzchni metalu jonami gazów szlachetnych.

Ich energia kinetyczna wynosi od 10 do 20keV. Powstaja̧ce klastery maja̧ wysoka̧

temperaturȩ, która maleje w wyniku parowania powierzchni klastera. Metoda ta

pozwala na wytwarzanie klasterów wiȩkszości znanych matali. Proces powstawania

klasterów nie jest jeszcze w peÃlni zrozumiany.

1.3. Metoda optyczna wytwarzania klasterów sodowych użyta w tej pracy.

Wśród wielu metod wytwarzania klasterów jest oryginalna metoda opracowana w naszym

zespole, pozwalaja̧ca na wytwarzaniu klasterów o rozmiarach promienia dochodza̧cych

nawet do kilkuset nanometrów [8],[9]. Schemat komórki do wytwarzania klasterów pokaza-

no na rysunku 1.1.

W krzyżowej komórce ze stali kwasoodpornej znajduje siȩ hel pod staÃlym císnieniem

z przedziaÃlu od 300Tr do 700Tr oraz nasycone pary sodu. Temperatura komórki jest

ustalana i stabilizowana. ŹródÃlem par sodowych jest depozyt metalicznego sodu, który

w zastosowanych temperaturach o wartościach z przedziaÃlu od 600K do 800K topi siȩ i

paruje. Po odpowiednio dÃlugim czasie miȩdzy parami sodu oraz sodem metalicznym

ustala siȩ równowaga termodynamiczna i pary staja̧ siȩ nasycone. Koncentracja par sodu,

a dokÃladnie koncentracja atomów Na oraz cza̧steczek sodu Na2 w ośrodku, zależy od jego

temperatury [10]. WÃla̧czaja̧c w sposób nagÃly światÃlo lasera Ar+, pracuja̧cego na niebieskiej

linii 488nm, rozpoczynamy proces tworzenia siȩ i ewolucji klasterów. ŚwiatÃlo o tej dÃlugości

wzbudza cza̧steczki sodu Na2, które to w wyniku zderzeń z atomami helu ulegaja̧ dysoc-

jacji, czyli powstaja̧ dwa atomy sodu. W obszarze wia̧zki laserowej znajduje siȩ wiȩc
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Rysunek 1.1: Komórka w przekroju - widok z góry.

nadmiarowa ilość atomowych par sodu, czyli wystȩpuje przesycenie par atomowych.

Innym efektem oddziaÃlywania wia̧zki laserowej z cza̧steczkami sodowymi jest ich dwu-

fotonowa jonizacja [11]. W ten sposób produkowana jest plazma. Zjonizowane cza̧steczki

sodu moga̧ być ja̧drami kondensacji, wokóÃl których rośnie klaster. Na rysunku 1.2 pokazane

zostaÃly schematycznie procesy zwia̧zane z powstawaniem klasterów.

Rezonansowe wzbudzanie
dimerów

Przesycenie pary
sodowej Na

Kondensacja klasterów

Dysocjacja dimerów
wspomagana zderzeniowo

488 nm

Na+Nazderzenia *Na*2

Na*2Na2

Rysunek 1.2: Mechanizm prowadza̧cy do kondensacji klasterów.

W chwili pocza̧tkowej, tuż po wÃla̧czeniu lasera, widać zielona̧ fluorescencjȩ wzbu-

dzonych cza̧steczek sodowych, a nastȩpnie zaczyna pojawiać siȩ niebieska mgÃla. Po chwili
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niebieski kolor staje siȩ dominuja̧cy, by nastȩpnie skupić siȩ w niebiesko bÃlyszcza̧ce, od-

dzielone od siebie pod mikroskopem, obiekty. W końcowym etapie ewolucji obiekty

sa̧ bardzo wyraźnie widoczne, a ich ilość maleje, aż do ustalenia siȩ średniej, staÃlej

koncentracji zależnej od takich parametrów, jak temperatura komórki, císnienie gazu

buforuja̧cego i moc wia̧zki lasera indukuja̧cego. Niebieska mgÃla, a nastȩpnie elastycznie

rozpraszaja̧ce światÃlo lasera obiekty, to wÃlaśnie klastery sodowe.

Proces wzrostu, trwaja̧cy od kilku do kilkudziesiȩciu sekund, nazywamy ewolucja̧

klasterów. Podczas ewolucji rozmiary i koncentracja klasterów zmieniaja̧ siȩ w czasie,

osia̧gaja̧c wartości zależne od warunków termodynamicznych. Koncentracja klasterów

maleje w trakcie ewolucji, a odpowiedzialna jest za to ich dyfuzja do obszarów poza

wia̧zka̧ laserowa̧ [12].

Zastosowana technika otrzymywania klasterów umożliwia pracȩ z obiektami rosna̧cymi

w czasie, od rozmiarów cza̧steczkowych do wielkości makroskopowych kropel o rozmiarach

rzȩdu setek nanometrów. Daje to możliwość obserwacji obiektów w znacznie wiȩkszym

zakresie rozmiarów w porównaniu z poprzednio wspomnianymi metodami.
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2. WÃlasności rozpraszaja̧ce klasterów sodowych indukowanych
optycznie.

2.1. Opis rozpraszania światÃla na klasterach sodowych w ramach teorii Mie.

WÃlasności optyczne sferycznych cza̧stek metalowych po raz pierwszy zostaÃly opisane w

peÃlnej formie przez Gustawa Mie na pocza̧tku tego wieku [13]. Teoria Mie jest do dzís

wykorzystywana przez fizyków. Przy jej pomocy opisywane jest również oddziaÃlywanie

pola elektromagnetycznego z klasterami.

Teoria Mie opisuje rozpraszanie pola elektromagnetycznego na kulistym obiekcie zbu-

dowanym z określonego materiaÃlu, który uwzglȩdnia siȩ w teorii poprzez wspóÃlczynnik

zaÃlamania. Pole elektromagnetyczne, które jest rozwia̧zaniem równań Maxwella we wspóÃl-

rzȩdnych biegunowych, wyrażone jest w postaci nieskończonego szeregu fal parcjalnych.

W praktyce, w przypadku cza̧stek o rozmiarach mniejszych od dÃlugości światÃla rozpraszanego,

w obliczeniach wystarczy uwzglȩdnić kilka pierwszych fal parcjalnych.

Natȩżenia światÃla o polaryzacji liniowej prostopadÃlej i równolegÃlej do pÃlaszczyzny ob-

serwacji rozproszone na obiekcie kulistym, teoria Mie zapisuje w postaci:

I||(R,λ) = I0

"
λ

2πr

¯̄̄̄
¯∞Pl=1 (−i)l

Ã
eBl(R)P

(1)0

l (cosΘ) sinΘ−m Bl(R)P
(1)
l (cosΘ)

sinΘ

!¯̄̄̄
¯
#2
, (2.1)

I⊥(R,λ) = I0

"
λ

2πr

¯̄̄̄
¯∞Pl=1 (−i)l

Ã
eBl(R)

P
(1)
l (cosΘ)

sinΘ
−m Bl(R)P (1)

0

l (cosΘ) sinΘ

!¯̄̄̄
¯
#2
, (2.2)

gdzie:
I0 - natȩżenie światÃla padaja̧cego na kulkȩ,
I⊥ - natȩżenie światÃla rozproszonego, prostopadle spolaryzowanego do pÃlaszczyzny ob-
serwacji, przy wia̧zce padaja̧cej również spolaryzowanej prostopadle;
I|| - natȩżenie światÃla rozproszonego równolegle spolaryzowanego do pÃlaszczyzny obser-
wacji, przy wia̧zce padaja̧cej również spolaryzowanej równolegle do pÃlaszczyzny obser-
wacji;
l - oznacza rza̧d fal parcjalnych,
eBl(R) oraz

mBl(R) opisuja̧ odpowiednio tzw. mod TM oraz TE [13],
Θ - ka̧t obserwacji,
R - promień kulki,
r - odlegÃlość detektora od obiektu rozpraszaja̧cego.

Przytoczone wzory na wyliczanie zależności I⊥(R,λ) oraz I||(R,λ) pokazuja̧, jak zmienia
siȩ rozpraszanie światÃla na pojedynczym klasterze w funkcji promienia i dÃlugości fali
rozpraszanej. W naszym przypadku mamy do czynienia z rozpraszaniem światÃla na wielu
takich obiektach. Jeśli ich koncentracja jest na tyle maÃla, że światÃlo nie ulega powtórnym
rozproszeniom oraz jeśli żadna cza̧stka nie znajduje siȩ w cieniu innej [14], to caÃlkowite
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natȩżenie światÃla rozproszonego jest suma̧ natȩżeń światÃla pochodza̧cych od wszystkich
N klasterów.
Oznaczmy przez:

σ⊥ =
I⊥
4πR2

(2.3)

σ|| =
I||
4πR2

natȩżenia światÃla rozpraszane przez jednostkȩ powierzchni klastera o promieniu R, odpo-
wiadaja̧ce odpowiednio I⊥i I|| (patrz rysunek 2.1). Wówczas wzory na natȩżenie rozpraszanego
światÃla przez N klasterów na wspomnianych polaryzacjach możemy zapisać w nastȩpuja̧cych
postaciach:

i⊥ = N · 4πR2 · σ⊥ (2.4)

i|| = N · 4πR2 · σ||

Oczywíscie taka postać wzorów zawiera zaÃlożenie, że wszystkie klastery maja̧ taki sam
promień R.
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Rysunek 2.1: Natȩżenia światÃla σ⊥oraz σ|| rozpraszane przez jednostkȩ powierzchni w
funkcji promienia policzone zgodnie z teoria̧ Mie dla światÃla o dÃlugości λ = 488nm dla
γ = 0.5eV i ωp = 5.6eV.

2.2. Kierunki polaryzacji światÃla w przeprowadzonych doświadczeniach.

W niniejszej pracy przyjȩto nastȩpuja̧ce oznaczenia kierunków polaryzacji światÃla, okre-
ślone ustawieniem rotatora polaryzacji ustalaja̧cego kierunek polaryzacji światÃla padaja̧ce-
go (rozpraszanego) ba̧dź analizatora ustalaja̧cego kierunek polaryzacji światÃla obserwowanego:
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• H - ustawienie poziome, kierunek polaryzacji światÃla równolegÃly (k) wzglȩdem pÃlasz-
czyzny obserwacji (rysunek 2.2a),

• V - ustawienie pionowe, kierunek polaryzacji prostopadÃly (⊥) do pÃlaszczyzny ob-
serwacji (rysunek 2.2b).

ŚwiatÃlo rozpraszane obserwowano byÃlo pod ka̧tem 90◦do kierunku wia̧zki padaja̧cej.
Oznaczenia pomiarów zależnych od polaryzacji uwarunkowane sa̧ ustawieniami polaryza-
cji wia̧zki padaja̧cej i polaryzacji światÃla obserwowanego (analizatora przed szczelina̧
wej́sciowa̧ monochromatora lub przed kamera̧). Przyjmijmy, że:

• IV V oraz IV V to natȩżenia światÃla obserwowanego na polaryzacjach gÃlównych; po-
laryzacje gÃlówne V V oraz HH oznaczaja̧ jednakowa̧ polaryzacjȩ wia̧zki padaja̧cej i
światÃla obserwowanego (rysunek 2.2);

• IHV oraz IV H to natȩżenia światÃla obserwowanego na polaryzacjach krzyżowych;
polaryzacje krzyżowe oznaczaja̧ sytuacjȩ, kiedy analizator wyznacza kierunek po-
laryzacji obrócony o 90◦ wzglȩdem kierunku polaryzacji wia̧zki padaja̧cej, np. HV
oznacza pozioma̧ polaryzacjȩ wia̧zki padaja̧cej oraz pionowa̧ polaryzacjȩ światÃla ob-
serwowanego;

Rysunek 2.2: Definicje kierunków polaryzacji światÃla.

W przeprowadzonych pomiarach pÃlaszczyzna̧ obserwacji byÃla pÃlaszczyzna pozioma.

2.3. Wyznaczenie wspóÃlczynnika tÃlumienia gazu elektronowego w dużych klas-
terach sodowych.

Teoria Mie, przy pomocy której opisuje siȩ rozpraszanie światÃla na obiektach kulistych
zakÃlada, że funkcja dielektryczna ośrodka rozpraszaja̧cego jest znana i stanowi jej parametr
wej́sciowy. Można ja̧ wyznaczyć eksperymentalnie ba̧dź modelować. Ze wzglȩdu na bardzo
duża̧ koncentracjȩ elektronów swobodnych w metalach, osia̧gaja̧ca̧ wartość rzȩdu 1027 1

m3 ,
ich oddziaÃlywanie ze światÃlem stanowi dominuja̧cy mechanizm sprzȩżenia promieniowania
elektromagnetycznego z metalem i determinuje jego wÃlasności optyczne.
Dlatego też przytaczany w literaturze model funkcji dielektrycznej metalu jest w

rzeczywistości modelem funkcji dielektrycznej elektronów swobodnych i najczȩściej jest
to tzw. funkcja Drudego. W modelu tym traktuje siȩ elektrony klasycznie, przypisuja̧c
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im masȩ efektywna̧ ,,m”, zamiast masy elektronu swobodnego i zakÃlada siȩ, że procesy
dyssypacji energii elektronu można opisać jednym, niezależnym od energii parametrem
,,γ00, zwanym wspóÃlczynnikiem tÃlumienia, bȩda̧cym miara̧ prȩdkości tÃlumienia ruchu elek-
tronów.
Funkcja dielektryczna Drudego zapisywana jest w postaci [15]:

ε(ω) = 1− ω2p
ω2 + iωγ

, (2.5)

gdzie:
ωp = [

Ne2

mε0
]
1
2 - czȩstość plazmowa,

γ - wspóÃlczynnik tÃlumienia ruchu elektronów,
ω - czȩstość fali padaja̧cej,
N - koncentracja elektronów swobodnych,
e - Ãladunek elektronu,
m - masa efektywna elektronu,
ε0 - przenikalność dielektryczna próżni.

Ze wszystkich metali sód jest jednym z najlepszych kandydatów do opisywania jego
przenikalności dielektrycznej przy pomocy modelu Drudego. WspóÃlczynniki tÃlumienia
policzone dla sodu w bryle w temperaturach 77K i 273K w modelu Drudego wynosza̧
odpowiednio 0.024 eV i 0.13 eV1 [16].
Funkcja dielektryczna Drudego zastosowana do klasterów nie uwzglȩdnia faktu, że ich

wÃlaściwości moga̧ zależeć od ich rozmiaru i moga̧ znacznie różnić siȩ od tych, jakie ma
metal w bryle. Znana jest zależność wspóÃlczynnika tÃlumienia γ dla maÃlych klasterów
postaci [17][18]:

γ(R) = γ0 +
a

R
, (2.6)

gdzie R jest promieniem klastera, a = AvF jest staÃla̧, γ0 niezależna̧ od rozmiaru czȩścia̧
γ(R), vF prȩdkościa̧ Fermiego elektronów przewodnictwa, A staÃla̧ proporcjonalności rzȩdu
jedności. WspóÃlczynnik tÃlumienia γ jest zwia̧zany z rozpraszaniem elektronów. W przy-
padku obiektów metalowych o maÃlych rozmiarach, mniejszych niż średnia droga swo-
bodna elektronów przewodnictwa metalu, w rozpraszaniu elektronów zaczyna dominować
rozpraszanie na powierzchni obiektów. Dlatego też dla takich obiektów wraz z maleniem
ich promienia powinna rosna̧ć wartość wspóÃlczynnika tÃlumienia.
W przypadku sodu średnia droga swobodna elektronów przewodnictwa wynosi δ =

34nm [19]. Należy siȩ wiȩc spodziewać staÃlej wartości wspóÃlczynnika tÃlumienia ruchu elek-
tronów przewodnictwa dla klasterów sodowych o promieniach wiȩkszych od kilkudziesiȩciu
nanometrów.
Jak do tej pory jedyne znane nam publikowane dane eksperymentalne, dotycza̧ce po-

miaru wspóÃlczynnika tÃlumienia ruchu elektronów γ, pochodza̧ z pomiarów przekroju czyn-
nego na fotoabsorpcjȩ na jeden elektron dla bardzo maÃlych klasterów skÃladaja̧cych siȩ z
14 do 48 atomów [20] oraz z 49 do 60 atomów [21]. W przypadku maÃlych klasterów

1W niniejszej pracy wszystkie wartości wspóÃlczynnika tÃlumienia γ oraz czȩstości ω wyrażono w elek-
tronowoltach, tzn. podano odpowiadaja̧ce im energie. Jednocześnie skrócono zapis h̄γ i h̄ω do postaci γ
i ω.
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(R << λ) caÃlkowity przekrój czynny na fotoabsorpcjȩ światÃla wynikaja̧cy z teorii Mie
przyjmuje postać krzywej Lorenza z zależna̧ od promienia szerokościa̧ [22]:

σ(ω, R) = σ0
[ωγ(R)]2

(ω2 − ω2M)
2 + [ωγ(R)]2

(2.7)

gdzie: σ0 maksymalna amplituda, ωM = ωp√
3
jest czȩstotliwościa̧ tzw. rezonansu Mie, ωp

jest czestotliwościa̧ plazmowa̧ metalu.
Szerokość poÃlówkowa rezonansu fotoabsorpcyjnego, a wiȩc i wspóÃlczynnik tÃlumienia γ,

zmierzonego dla klasterów sferycznych skÃladaja̧cych siȩ od 14 do 49 atomów zmienia siȩ od
0.28eV do 0.54eV . Rośnie wiȩc, a nie maleje, w tym przedziale rozmiarów, jak można by
siȩ byÃlo spodziewać ze wzoru (2.6). Szerokość poÃlówkowa zmierzonego przekroju czynnego
dla klasterów skÃladaja̧cych siȩ od 49 do 59 atomów zmniejsza siȩ od 0.63eV do 0.44eV .
Niezależnie od tego, czy klaster jest duży, czy maÃly w porównaniu z dÃlugościa̧ fali,

parametrem zewnȩtrznym, niezbȩdnym do opisu światÃla rozpraszanego przez klastery przy
pomocy teorii Mie, jest funkcja dielektryczna klastera. W przypadku funkcji typu Drudego
(2.5) jej znajomość sprowadza siȩ w zasadzie do znajomości wspóÃlczynnika tÃlumienia ruchu
elektronów γ, o ile przyjmijmy, że czȩstotliwość plazmowa ωp jest dana. Przyjmijmy, że ωp,
a w zasadzie energia jej odpowiadaja̧ca, w przypadku otrzymywanych przez nas klasterów
sodowych jest staÃla, niezależna od promienia i jest równa ωp = 5.6eV . ZakÃladamy wiȩc,
że wynosi tyle co dla sodu w bryle [15].

2.3.1. Opis doświadczenia.

Zajmiemy siȩ teraz opisem eksperymentu nad wyznaczeniem wspóÃlczynnika tÃlumienia
gazu elektronowego w dużych klasterach sodowych, korzystaja̧c ze zmian wÃlaściwości
rozpraszaja̧cych klasterów sodowych w funkcji promienia. W tym celu niezbȩdny jest
pomiar natȩżeń światÃla rozpraszanego IV V (t) oraz IHH(t). UkÃlad doświadczalny, przy
użyciu którego wykonywane byÃly pomiary, pokazany zostaÃl na rysunku 2.3.

Rysunek 2.3: Schemat ukÃladu eksperymentalnego.
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Wia̧zka lasera Ar+ o dÃlugości 488nm jest odpowiedzialna za powstawanie klasterów.
W chwili t=0 zostaje ona odsÃloniȩta i rozpoczyna siȩ ewolucja klasterów. Rosna̧ one,
aż do momentu osia̧gniȩcia stabilnego promienia i koncentracji. W tym czasie światÃlo
rozproszone o dÃlugości 488nm rejestrowane jest pod ka̧tem 90◦ na dwóch polaryzacjach
gÃlównych przy użyciu monochromatora. DokÃladne pomiary czuÃlości monochromatora na
polaryzacjȩ pionowa̧ i pozioma̧ światÃla wykazaÃly, że sygnaÃl IV V jest 1.36 razy osÃlabiany
w stosunku do IHH . Niezbȩdne staÃlo siȩ wiȩc przeskalowanie uzyskanych sygnaÃlów op-
tycznych w celu dalszej ich analizy. Pomiary prowadzone byÃly dla wia̧zki lasera ar-
gonowego o mocy P = 0.2W dla temperatur z przedziaÃlu 723-770K. PrzykÃlad uzyskanych
danych eksperymentalnych pokazany zostaÃl na rysunku 2.4.

0 5 10 15 20 25 30 35 40
0,0

0,1

0,2

0,3

0,4

0,5

0,6
T = 723 K

N
at

. s
w

ia
tła

 ro
zp

r. 
[j.

w
.]

t [s]

IHH(t)

IVV(t)

Rysunek 2.4: Natȩżenie światÃla rozpraszanego prostopadle IV V (t) i równolegle IHH(t) do
pÃlaszczyzny obserwacji w temperaturze T=723K.

Zależności IV V (t) oraz IHH(t) rejestrowane byÃly w kolejnych cyklach pomiarowych.
Wobec tego pocza̧tkowe warunki doświadczalne w skutek fluktuacji mogÃly różnić siȩ
nieco. Ewolucja klasterów mogÃla wiȩc przebiegać nieco inaczej. Dlatego też, jednocześnie
z rozpraszaniem pod ka̧tem 90o, mierzony byÃl sygnaÃl rozpraszania do przodu. Pow-
tarzalność sygnaÃlów rozpraszania do przodu gwarantowaÃla, że ewolucje klasterów w obu
przypadkach byÃly takie same.

2.3.2. Metoda wyznaczania oraz wynik pomiaru wspóÃlczynnika tÃlumienia γ.

Natȩżenia światÃla rozpraszanego przez pojedynczy klaster w tzw. polu dalekim, zgodnie
z teoria̧ Mie, dane sa̧ wzorami (2.1) i (2.2). I||(R,λ) oraz I⊥(R,λ) sa̧ natȩżeniami liniowo
spolaryzowanego światÃla rozpraszanego przez pojedynczy klaster w kierunku równolegÃlym
i prostopadÃlym do pÃlaszczyzny obserwacji. Przy zaÃlożeniu γ=0 eV, dla I⊥(R, 488nm)
pierwsze maksimum rozpraszania wystȩpuje dla klastera o promieniu R1=55 nm, a dla
I||(R, 488nm) dla klastera o promieniu R2=119 nm. Maksima te sa̧ konsekwencja̧ odpowied-
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nio rozpraszania światÃla na dipolu elektrycznym i sumie rozpraszania na dipolu magne-
tycznym i kwadrupolu elektrycznym [23]. Dopiero dla odpowiednio dużych promieni
uwidacznia siȩ wkÃlad wyższych multipoli do natȩżenia światÃla rozpraszanego pod ka̧tem
prostym.
Wielkość promieni odpowiadaja̧cych poszczególnym maksimom ulega zmianie stosow-

nie do wartości γ. Ogólnie można powiedzieć, że R1 i R2 rosna̧ ze wzrostem γ i tak
dla γ=10eV R1=116 nm, a R2=162 nm. Wartość samych maksimów zmniejsza siȩ ze
wzrostem γ. Dla γ z przedziaÃlu 0 eV - 1 eV wartości R1 i R2 zmieniaja̧ siȩ nieznacznie
(γ=1 eV, R1=67 nm, R2=122 nm).
Obliczenia numeryczne dotycza̧ce rozważanych natȩżeń ograniczamy do pierwszych

czterech multipoli, tzn. l=1,2,3,4. Uwzglȩdnienie wiȩkszej ilości multipoli w obliczeni-
ach wnosi niewielki wkÃlad do otrzymanych krzywych, dla zakresu rozmiarów klasterów
obserwowanych w omawianym doświadczeniu. Nie robimy przy tym żadnych zaÃlożeń up-
raszczaja̧cych zwia̧zanych z wzajemna̧ relacja̧ promienia klastera do dÃlugości fali rozpraszanej.
ZakÃladamy, że badane klastery znajduja̧ siȩ w ośrodku, którego funkcja dielektrycza da
siȩ przybliżyć dostatecznie dobrze funkcja̧ dielektryczna̧ próżni.
Problem, jaki napotyka siȩ porównuja̧c rzeczywiste przebiegi czasowe (rysunek 2.4) z

teoretycznymi (rysunek 2.1) wynika z faktu, że w teorii rozważa siȩ rozpraszanie światÃla
na pojedynczym klasterze, a w przebiegach doświadczalnych mamy również informacjȩ o
ilości klasterów rozpraszaja̧cych światÃlo N(t) (patrz wzór 2.4). N(t) może również wpÃlywać
na poÃlożenie maksimów rozpraszania. NależaÃloby wiȩc w jakís sposób uniezależnić siȩ od
ilości klasterów N.
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Rysunek 2.5: Zależność stopnia polaryzacji D(R) wyliczonego z teorii Mie od promienia
klastera R dla różnych wartości wspóÃlczynnika tÃlumienia γ. Wartości γ wynosza̧
odpowiednio 0.1, 0.2, 0.3, 0.4, 0.5, 0.6 oraz 0.7eV.
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Wprowadźmy wielkość zwana̧ stopniem polaryzacji światÃla rozpraszanego zdefiniowana̧
nastȩpuja̧co:

D(R) =
I||(R)− I⊥(R)
I||(R) + I⊥(R)

. (2.8)

Stopień polaryzacji D(R) silnie zależy od promienia klastera, tak jak pokazano to na
rysunku 2.5. D(R) jest także funkcja̧ wspóÃlczynnika tÃlumienia γ.
Stopień polaryzacji D(R) wykazuje najwiȩksza czuÃlość na parametr γ w maksimum

zależności D(R). Oznaczmy ja̧ przez Dmax. Zależność Dmax od parametru γ pokazana
zostaÃla na rysunku 2.6.
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Rysunek 2.6: Zależność stopnia polaryzacji Dmax(R) od parametru γ obliczona przy
użyciu teorii Mie.

Jak zostaÃlo pokazane w [24] dyspersja promienia klastera jest maÃla w porównaniu
ze średnia̧ jego wartościa̧. Możemy wiȩc opisać wielkość N(t) klasterów w danej chwili
czasowej przy pomocy średniego promienia R(t). Mamy wiȩc:

IV V (t) ∝ N(t) · I⊥(R(t)) , (2.9)

IHH(t) ∝ N(t) · I||(R(t)).

Eksperymentalnie uzyskane natȩżenia rozpraszanego światÃla IV V (t) oraz IHH(t) zależa̧
wiȩc od ilości klasterów rozpraszaja̧cych światÃlo oraz od natȩżenia światÃla rozproszonego
na pojedynczym klasterze.

Dexp(t) =
IHH(t)− IV V (t)
IHH(t) + IV V (t)

. (2.10)

Zgodnie z (2.9) możemy zapisać:
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Dexp(t) =
I||(R(t))− I⊥(R(t))
I||(R(t)) + I⊥(R(t))

. (2.11)

Zmierzony w doświadczeniu stopień polaryzacji jest wiȩc niezależny od ilości klasterów
N i jest funkcja̧ czasu t. Jego wartość w maksimumDexp

max(t) możemy porównać z uzyskanym
z teorii Mie stopniem polaryzacji Dmax(R). Szukaja̧c parametrów, przy których speÃlnione
jest równanie Dmax(Rm) = D

exp
max(tm) znajdziemy γ, promień Rm i czas tm, przy którym

R = Rm. Procedura ta powtórzona zostaÃla dla czterech zestawów danych z zakresu tem-
peratur miȩdzy 723K a 770K. Uzyskane w ten sposób wartości wspóÃlczynnika tÃlumienia γ
nie wykazuja̧ zależności temperaturowej w badanym przedziale temperatur i daja̧ wartość
średnia̧ γ=0.54 eV z dyspersja̧ ±0.05 eV dla klasterów z promieniem Rm =120nm±5nm
rysunek 2.7.
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Rysunek 2.7: Wyznaczone eksperymentalnie wartości wspóÃlczynnika tÃlumienia γ dla
czterech różnych temperatur.

Można dalej spróbować oszacować dynamikȩ wzrostu klasterów, tzn. zależność R(t)
dopasowuja̧c stopień polaryzacji D(R) (równianie 2.8), ze wspóÃlczynnikiem tÃlumienia γ
określonym eksperymentalnie, do zależnego od czasu eksperymentalnego stopnia polary-
zacjiDexp(t). Na rysunku 2.8 zostaÃlo pokazane takie wÃlaśnie dopasowanie dla temperatury
T=770K.
Dopasowanie to zostaÃlo zrobione przy zaÃlożeniu, że funkcja dielektryczna, niezależnie

od promienia, zawiera wspóÃlczynnik tÃlumienia γ=0.54 eV. Ponieważ, jak to już zostaÃlo
wspomniane wcześniej, średnia droga swobodna elektonów przewodnictwa dla sodu wynosi
δ = 34nm, to zaÃlożenie to jest uzasadnione dla klasterów o promieniu wiȩkszym od δ.
Dwa przykÃlady zależności R(t) pokazane sa̧ na rysunku 2.9.
Zależność R(t) jest liniowa w temperaturze 770K w badanym przedziale wielkości

klasterów. Dla niższych temperatur (patrz rysunek 2.9 ) klastery rosna̧ wolniej, aż do
osia̧gniȩcia stabilnych rozmiarów w końcu procesu ewolucji.
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Rysunek 2.8: Dopasowanie stopnia polaryzacji D(R) policzonego w funkcji promienia R
klasterów (teoria Mie, γ=0.52 eV) do eksperymentalnie wyznaczonego stopnia polaryzacji
Dexp(t) mierzonego w funkcji czasu.
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Rysunek 2.9: Zależność średniego promienia klasterów R od czasu t dla temperatur
T=723K (kropki) oraz T=770K (kwadraty).

Podana powyżej metoda szacowania wspóÃlczynnika tÃlumienia ruchu elektronów γ
pozwala nam obliczyć, ile wynosi on w punkcie odpowiadaja̧cym maksimum stopnia
polaryzacji Dmax. Okazuje siȩ, że dla przeprowadzonych pomiarów wspóÃlczynnik γ jest
niezależny od temperatury. Znaja̧c γ można dalej próbować znaleźć dynamikȩ wzrostu
klasterów, czyli zależność promienia R(t) od czasu ewolucji. Tak wiȩc potrafimy opisać
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wÃlasności optyczne klasterów, tzn. wyznaczyć γ i na tej podstawie szacować, jak zmienia
siȩ średni promień w czasie. Nie mamy natomiast informacji o koncentracji klasterów w
obszarze oświetlanym przez wia̧zkȩ laserowa̧. Jej wyznaczeniu poświȩcony jest nastȩpny
rozdziaÃl.
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3. Zmiana koncentracji klasterów sodowych w trakcie ewolucji.

Przeprowadzone dotychczas badania [12][25] dotycza̧ce ewolucji i wÃlasności klasterów
opieraÃly siȩ gÃlównie na pomiarach zmian natȩżenia rozpraszanego światÃla laserowego na
klasterach, przy użyciu monochromatora wyposażonego w fotopowielacz. Dane uzyskane
ta̧ metoda̧ niosÃly wiȩc informacjȩ o ilości i wÃlasnościach rozpraszaja̧cych klasterów z
caÃlego badanego obszaru. W celu lepszego opisania wÃlasności optycznych klasterów
niezbȩdne staÃlo siȩ kontrolowanie koncentracji klasterów w czasie ewolucji. Nie można
jednak bezpośrednio oszacować ich ilości z zarejestrowanych przy pomocy monochroma-
tora sygnaÃlów rozproszeniowych IV V (t) oraz IHH(t). W pracy [25] pokazane zostaÃlo,
jak zmienia siȩ wzglȩdna koncentracja klasterów w czasie ewolucji. Z sygnaÃlów IV V (t)
oraz IHH(t) zmierzonych dla różnych dÃlugości fal światÃla rozpraszanego, poprzez dopa-
sowywanie do nich krzywych wynikaja̧cych z teorii Mie, uzyskano tȩ wÃlaśnie koncentracjȩ.
Jak pokazuja̧ zamieszczone w pracy [25] wyniki, wzgÃlȩdna koncentracja klasterów w czasie
ewolucji maleje.
Niezbȩdne staÃlo siȩ jednak wypracowanie metody pomiarowej pozwalaja̧cej jednocześnie

oszacować bezwzglȩdna̧ ilość klasterów rozpraszaja̧cych światÃlo. Jednocześnie metoda ta
powinna umożliwiać pomiar natȩżeń światÃla rozpraszanego IV V (t) i IHH(t).

3.1. Opis ukÃladu sÃluża̧cego do pomiaru koncentracji klasterów oraz rejestracji
światÃla na nich rozpraszanego.

Do bezpośredniego pomiaru koncentracji klasterów rozpraszaja̧cych światÃlo i rejestracji
natȩżenia światÃla na nich rozpraszanego używalísmy zestawu mikroskopowego zintegrowanego
z kamera̧ CCD-4230P firmy Bischke oraz systemu ,,MultiScan” sÃluża̧cego do rejestracji i
obróbki obrazów. UkÃlad ten umożliwiaÃl ogla̧danie maÃlych obiektów z odlegÃlości ok. 10cm,
co byÃlo ważne, ponieważ ramiȩ komórki, przez które zliczane byÃly klastery, miaÃlo dÃlugość
8cm. Obecność par sodowych w temperaturze kilkuset stopni uniemożliwiaÃla umieszczenie
soczewek mikroskopu wewna̧trz komórki.
Rozdzielczość ukÃladu sÃluża̧cego do pomiaru koncentracji klasterów przekraczaÃla 100

linii/mm. Rejestrowano obrazy o rozmiarach 491 x 370 pikseli w 256 stopniach szarości.
GÃlȩbia ostrości wynosiÃla ok. 1mm. Rzeczywista powierzchnia rejestrowanego obrazu
miaÃla 0.2 mm2. Powiȩkszenie mikroskopu wynosiÃlo 100x.
Przy użyciu kamery rejestrowane byÃly wiȩc klastery z objȩtości 0.2 mm3. Objȩtość ta

stanowiÃla niewielki wycinek przestrzeni z jakiej byÃlo rejestrowane natȩżenie rozpraszanego
światÃla przy użyciu monochromatora. Zwiȩkszenie objȩtości, w której liczone byÃly klastery
poprzez zmniejszenie powiȩkszenia mikroskopu powodowaÃlo, iż na ekranie monitora byÃlo
ich zbyt dużo, co zmniejszaÃlo czytelność obrazu. Na podstawie zliczonej ilości klasterów
w obserwowanej objȩtości wnioskowalísmy o koncentracji klasterów w wia̧zce lasera in-
dukuja̧cego.
W pomiarach wykonanych przy użyciu monochromatora sygnaÃl optyczny rejestrowany

byÃl fotopowielaczem. W omawianym doświadczeniu elementem światÃloczuÃlym byÃla mat-
ryca CCD kamery zintegrowanej z mikroskopem. NależaÃlo sprawdzić, czy pracowaÃla ona
w obszarze liniowym. Na rysunku 3.1 pokazana zostaÃla charakterystyka natȩżeniowa
elementu CCD.
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Rysunek 3.1: Charakterystyka elementu CCD.

Charakterystykȩ ta̧ wykonano w nastȩpuja̧cy sposób: światÃlo o dÃlugości 488 nm
pochodza̧ce z lasera argonowego równomiernie oświetlaÃlo ekran, który ogla̧dany byÃl kamera̧
CCD. Nastȩpnie miȩdzy obiektyw kamery a ekran wkÃladane byÃly filtry szare o różnej
transmisji i zapisywane byÃly obrazy rejestrowane przez kamerȩ. Dalej liczona byÃla średnia
jasność pikseli na zarejestrowanych obrazach. Na osi odciȩtych pokazana jest procentowa
ilość światÃla jaka̧ transmitowaÃly filtry szare, a na osi rzȩdnych średnia jasność piksela na
obrazie. Maksymalna jasność piksela wynosiÃla 2552.
Rysunek 3.1 pokazuje, że w przedziale od 6 do 200 stopni szarości element CCD z

dobrym przybliżeniem pracowaÃl w obszarze liniowym. DokÃladniejsze pomiary wykazaÃly,
że przedziaÃl ten można poszerzyć do 230 stopni szarości. Dlatego też w eksperymentach,
w których mierzone byÃlo natȩżenie światÃla rozpraszanego na klasterach, zapewniono by
rejestrowane w jednostkach wzglȩdnych to natȩżenie byÃlo z przedziaÃlu 6 - 230 stopni
szarości.
Sprawdzona zostaÃla również czuÃlość ukÃladu rejestruja̧cego na kierunek polaryzacji

światÃla. Z pomiarów wynikaÃlo jednoznacznie, że na oba rejestrowane kierunki polaryza-
cji światÃla H i V o dÃlugości 488nm ukÃlad z dokÃladnościa do 0.5% byÃl jednakowo czuÃly.
Podobne rezultaty uzyskano dla światÃla o dÃlugości 632nm.

3.2. Pomiary rozpraszania światÃla wykonane przy użyciu kamery CCD.

Wcześniejsze pomiary natȩżenia IV V (t) i IHH(t) światÃla rozpraszanego na chmurze klasterów
pod ka̧tem 90◦ w stosunku do kierunku wia̧zki padaja̧cej wykonywane byÃly przy użyciu
monochromatora z fotopowielaczem. Dlatego też na pocza̧tek postanowilísmy sprawdzić,
jak wygla̧daja̧ podobne pomiary wykonane przy użyciu kamery CCD.
Przy pomocy systemu MultiScan rejestrowane byÃly obrazy z obszaru, w którym znaj-

2Wartość jasności pikseli na obrazach podawana jest w tzw. stopniach szarości. Sa̧ to jednostki
wzglȩdne.
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dowaÃly siȩ klastery, w równych odstȩpach czasu wynosza̧cych 1s, pocza̧wszy od momentu
wÃla̧czenia wia̧zki laserowej. Nastȩpnie liczona byÃla suma jasności wszystkich pikseli na
kolejnych obrazach. Powinna ona być proporcjonalna do natȩżenia światÃla rozpraszanego
przez klastery w momencie zapisywania obrazu. W celu unikniȩcia operowania dużymi
liczbami, uzyskana w wyniku sumowania caÃlkowita jasność obrazu dzielona byÃla przez
ilość pikseli na obrazie. Uzyskano w ten sposób średnia̧ jasność piksela na obrazie.
Nastȩpnie wartości średniego poziomu jasności pikseli na obrazach nanoszone byÃly na
wykres, którego osia̧ odciȩtych byÃla oś czasu, tzn. chwile czasowe, w których rejestrowane
byÃly kolejne obrazy. Uzyskane po poÃla̧czeniu punktów krzywe obrazuja̧, jak zmienia
siȩ natȩżenie światÃla rozpraszanego przez klastery. Na rysunku 3.2 pokazane zostaÃly
przykÃladowo krzywe, obrazuja̧ce zmianȩ średniej jasności pikseli na obrazach zapisanych
podczas ewolucji klasterów w temperaturze T=702K dla mocy wia̧zki laserowej P=0.07W.
Císnienie gazu buforuja̧cego wynosiÃlo 450 Tr.
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Rysunek 3.2: Średnia jasność pikseli na obrazach wykonanych podczas ewolucji klasterów.

SygnaÃly rozproszeniowe uzyskane przy użyciu kamery CCD (rysunek 3.2) oraz mono-
chromatora z fotopowielaczem (rysunek 2.4 ) maja̧ podobny ksztaÃlt. Oznaczamy je
również odpowiednio IV V (t) oraz IHH(t).

3.3. Zmiany koncentracji klasterów w czasie.

Wykonane zostaÃly dwa pomiary koncentracji klasterów oraz światÃla na nich rozproszonego
w temperaturze 702K dla mocy wia̧zki laserowej P=0.07W oraz w temperaturze 687K dla
mocy wia̧zki laserowej P=0.09W. W obu przypadkach císnienie gazu buforuja̧cego byÃlo
równe 450 Tr. Obrazy z obszaru, w którym powstawaÃly klastery, zapisywane byÃly co 1s.
W sposób zaprezentowany w poprzednim rozdziale wyznaczono krzywe IV V (t) oraz

IHH(t) obrazuja̧ce, jak zmienia siȩ natȩżenie światÃla rozpraszanego przez klastery w obu
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pomiarach (rysunki 3.3 i 3.4).
Nastȩpnie zliczana byÃla ilość klasterów na zarejestrowanych obrazach dla wspom-

nianych już mocy wia̧zki laserowej oraz temperatur. Wykonano wiele zliczeń zmieniaja̧c
wielokrotnie stosowane algorytmy automatycznego liczenia obiektów na obrazach. Po
szeregu takich prób zdecydowalísmy siȩ na rȩczne liczenie klasterów poprzedzone kilkoma
filtrowaniami numerycznymi. W trakcie ewolucji klasterów zmieniaja̧ siȩ parametry re-
jestrowanych obrazów, tj. poziom jasności tÃla czy natȩżenie światÃla rozpraszanego przez
jeden klaster. Uniemożliwia to dobre, jednoznaczne dla wszystkich obrazów zdefiniowanie
obiektu, jakim jest klaster. Na rysunkach 3.3 i 3.4 zaprezentowane sa̧ zmiany ilości (kon-
centracji) klasterów w czasie ewolucji w temperaturach T=687K i 702K dla dwóch mocy
wia̧zek laserowych odpowiednio równych P=0.09W i P=0.07W. Zliczalísmy ilość klasterów
(świeca̧cych obiektów) kolejno na zarejestrowanych obrazach, a nastȩpnie korzystaja̧c z
faktu, że warstwa, z której klastery mogÃly być rozróżniane miaÃla grubość ok. 1mm,
przeliczalísmy ilość na koncentracjȩ.
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Rysunek 3.3: Koncentracja klasterów w funkcji czasu GV V (t) widziana na polaryzacji V V
oraz GHH(t) widziana na polaryzacji HH w temperaturze T=687K.

Na rysunkach 3.3 i 3.4 obok krzywych obrazuja̧cych otrzymane zmiany koncentracji
klasterów w czasie umieszczono krzywe, pokazuja̧ce rozpraszane przez klastery światÃlo na
obu polaryzacjach V V i HH. Z wykresów widać wyraźnie, że zmiany ilościowe klasterów
moga̧ mieć wpÃlyw na caÃlkowite natȩżenie światÃla rejestrowane z danego obszaru na obu
polaryzacjach. Jak byÃlo zapostulowane w rozdziale 2.3.2 wzór (2.9), caÃlkowite natȩżenie
rozpraszanego światÃla z danego obszaru zależy od ilości klasterów rozpraszaja̧cych światÃlo
oraz od natȩżenia światÃla rozpraszanego na pojedynczym klasterze. W przeprowad-
zonych doświadczeniach klastery byÃly widoczne (rozróżnialne) dopiero od pewnego mo-
mentu ewolucji (promienia). Krzywe rozpraszania IV V (t) osia̧gaja̧ swoje maksimum nieco
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Rysunek 3.4: Koncentracja klasterów w funkcji czasu GV V (t) widziana na polaryzacji V V
oraz GHH(t) widziana na polaryzacji HH w temperaturze T=702K.

wcześniej. Uniemożliwia to np. wyznaczenie, jak zmienia siȩ rozpraszenie światÃla, w
pobliżu tego maksimum, na jednym klasterze zgodnie ze wzorem (2.9) i porównanie otrzy-
manego eksperymentalnie rezultatu z krzywymi uzyskiwanymi zgodnie z teoria̧ Mie.
Na rysunku 3.3 klastery sa̧ widoczne od dziesia̧tej sekundy ewolucji, a na rysunku

3.4 od dwunastej. Wcześniej zdolność rozdzielcza ukÃladu uniemożliwiaÃla rozróżnianie
klasterów przy tak dużej ich koncentracji. Nieco wcześniej widać też klastery w świetle
spolaryzowanym poziomo niż pionowo. W tym zakresie promieni klastery prawdopodob-
nie silniej rozpraszaja̧ światÃlo spolaryzowane poziomo (patrz rysunek 2.1), sta̧d lepiej
można je rozróżnić. Na pocza̧tku zliczania ilość klasterów liczona na obu polaryzacjach
światÃla nieco siȩ różni (GV V (t) i GHH(t) na rysunkach 3.3 i 3.4). Spowodowane jest to
bÃlȩdem oceny ilości zliczanych klasterów oraz faktem, że sygnaÃly rozproszeniowe na obu
polaryzacjach światÃla rejestrowane byÃly w dwóch różnych cyklach pomiarowych.
Od ok. 25-tej sekundy klastery byÃly bardzo dobrze widoczne na obrazach. UmożliwiaÃlo

to dokÃladne ich zliczanie. Na wcześniejszych obrazach z powodu dużej ich koncentracji
oraz sÃlabszego sygnaÃlu rozproszeniowego z pojedynczych klasterów (wzór 2.1 i 2.2), ich
rozróżnialność byÃla znacznie gorsza. Dlatego też bÃla̧d na pocza̧tku zliczania byÃl najwiȩkszy
i wynosiÃl okoÃlo ±4%. Na końcu zliczania natomiast wynosiÃl ±1%
Parametry takie jak temperatura ośrodka, císnienia helu i moc wia̧zki indukuja̧cej

określaja̧ warunki ewolucji klasterów. Temperatura jest parametrem bezpośrednio od-
dziaÃluja̧cym na gȩstość pary sodowej i gȩstość ciekÃlego sodu. Ostatecznie temperatura
wewna̧trz komórki wpÃlywa na szybkość wzrostu, wielkość i koncentracjȩ klasterów. Z
analizy przeprowadzonej w pracach [9][12][25] wynika, że wyższa temperatura przyśpiesza
proces wzrostu i zwiȩksza osia̧gane koncentracje klasterów. Podobne tendencje wystȩpuja̧
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dla wyższych mocy wia̧zki laserowej.
Z przeprowadzonego eksperymentu widać wyraźnie, że koncentracja klasterów w obu

przypadkach maleje, aż do osia̧gniȩcia staÃlego poziomu, tzn. do momentu, kiedy klastery
osia̧gna̧ określona̧ wielkość promienia średniego, zależna̧ od warunków termodynamicznych
[12]. Przyczyna̧ zmniejszania siȩ koncentracji klasterów w trakcie ewolucji jest ich dyfuzja
z przestrzeni, w której powstaja̧ do obszaru poza wia̧zka̧ indukuja̧ca̧ [12]. W pomiarze
przedstawionym na rysunku 3.3 koncentracja klasterów maleje, pocza̧wszy od 10 sekundy,
od 2165 sztuk

mm3
do wartości 1010 sztuk

mm3
na końcu ewolucji. Maleje wiȩc ponad dwukrotnie. W

pomiarze przedstawionym na rysunku 3.4 koncentracja klasterów maleje, pocza̧wszy od 12
sekundy, od 1395 sztuk

mm3
do wartości 275 sztuk

mm3
na końcu ewolucji, czyli maleje piȩciokrotnie.

Różnice miȩdzy koncentracja̧ klasterów na końcu ewolucji w obu przypadkach wynikaja̧
gÃlównie z faktu, iż w pierwszym i drugim przypadku klastery liczone byÃly w różnych
miejscach w wia̧zce laserowej, w których powstawaÃly klastery. Mimo, iż rysunek 3.3
przedstawia zmiany koncentracji klasterów podczas ewolucji w temperaturze T=687K,
tzn. niższej niż na rysunku 3.4 wynosza̧cej T=702K, to koncentracja w pierwszym przy-
padku jest znacznie wiȩksza niż w drugim. Na koncentracjȩ klasterów ma wpÃlyw moc
wia̧zki laserowej [12]. Na rysunku 3.3 wynosi ona P=0.09W i jest ona nieco wyższa
niż na rysunku 3.4, gdzie P=0.07W. Różnica mocy wia̧zek laserowych nie jest jednak
tak znaczna, by powodować tak duże różnice w koncentracji [12]. W obszarze, w którym
przeprowadzony byÃl pierwszy pomiar, dyfuzja klasterów poza obszar wia̧zki laserowej byÃla
prawdopodobnie znacznie mniejsza, sta̧d i wiȩksza koncentracja klasterów.
Przeprowadzone pomiary wykazuja̧, że w celu dokÃladnego zbadania wÃlasności op-

tycznych klasterów należy kontrolować ich ilość. Pomiar koncentracji klasterów pod-
czas ewolucji wykazaÃl, że może być ona różna w różnych miejscach wia̧zki laserowej, w
której powstaja̧ klastery. Samo liczenie jest procesem żmudnym i wymagaja̧cym wiele
cierpliwości, gdyż trzeba zliczać duże ilości obiektów na wielu obrazach. Automatyzacja
tego procesu nie daje poża̧danego efektu. Dlatego rozwia̧zaniem, jakie nasuwa siȩ w celu
zbadania wÃlasności optycznych klasterów sodowych jest ich spuÃlapkowanie i rejestracja
sygnaÃlów optycznych, np. IV V (t) i IHH(t) pochodza̧cych od konkretnej, dobrze określonej
liczby klasterów.
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4. Koncentracja Ãladunków w ośrodku, w którym powstaja̧ klastery.

Zanim opisane zostana̧ eksperymenty z puÃlapkowaniem klasterów stanowia̧ce gÃlówny temat
tej pracy, oszacujemy koncentracjȩ Ãladunków elektrycznych w wia̧zce lasera argonowego
Ar+, indukuja̧cego klastery sodowe. Jak okaże siȩ w nastȩpnych rozdziaÃlach pracy, obecność
swobodnych Ãladunków elektrycznych w ośrodku ma bardzo duży wpÃlyw na puÃlapkowanie
klasterów sodowych.
Przyjmijmy, że plazma̧ bȩdziemy nazywać zjonizowany gaz bȩda̧cy kwazineutralna̧

mieszanina̧ swobodnych elektronów, jonów dodatnich i ujemnych. Oznacza to, że liczba
Ãladunków dodatnich i ujemnych ukÃladu jest taka sama.
Środowisko, w którym powstaja̧ klastery, jest czȩściowo zjonizowane w wyniku dwu-

fotonowej jonizacji dimerów sodowych [11][26]. Możemy je wiȩc nazwać plazma̧. Jej
wÃlasności, które zależa̧ gÃlównie od koncentracji Ãladunków swobodnych, moga̧ mieć wpÃlyw
na proces wzrostu i puÃlapkowania klasterów.

4.1. Opis ukÃladu pomiarowego.

Klastery powstaja̧ w wia̧zce laserowej, dlatego też interesowaÃla nas szczególnie koncen-
tracja Ãladunków wÃlaśnie w wia̧zce. W celu wyznaczenia tej koncentracji posÃlużono siȩ
ukÃladem doświadczalnym przedstawionym schematycznie na rysunku 4.1.

elektroda

Ar +

Rysunek 4.1: Schemat ukÃladu doświadczalnego.

W komórce typu heat-pipe, w której przeprowadzane byÃly dotychczasowe ekspery-
menty z rozpraszaniem światÃla na klasterach, prostopadle do wia̧zki lasera generuja̧cego
klastery, umieszczona zostaÃla izolowana elektroda wolframowa o przekroju φ = 0.15mm.
Takie ustawienie elektrody jest korzystniejsze w porównaniu z sytuacja̧, kiedy elektroda
umieszczona jest wzdÃluż wia̧zki laserowej [26]. Wówczas obszar, w którym klastery odd-
ziaÃluja̧ z polem wytworzonym przez elektrodȩ zawȩżony jest do niewielkiego fragmentu
wia̧zki laserowej, w której sa̧ one generowane.
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Elektroda przecina wia̧zkȩ lasera Ar+ w środku jej średnicy. Praca wyj́scia elektronu z
wolframu wynosi W = 4.5 eV. Odpowiada ona dÃlugości fali świetlnej niezbȩdnej do wybi-
cia elektronu λ=275nm. Nie wystȩpuje wiȩc zjawisko fotoemisji elektronów z powierzchni
elektrody oświetlanej wia̧zka̧ lasera Ar+ (488nm).
Obszar wokóÃl elektrody obserwowany byÃl kamera̧ CCD podobnie, jak miaÃlo to miejsce

w przypadku szacowania ilości klasterów (patrz poprzedni rozdziaÃl).

4.2. Wyznaczenie koncentracji Ãladunków swobodnych w plazmie generowanej
wia̧zka̧ lasera Ar+.

Zgodnie z [11] po wÃla̧czeniu wia̧zki laserowej w komórce, w której przeprowadzany byÃl
eksperyment, powstawaÃly jony Na+2 oraz elektrony w wyniku dwufotonowej jonizacji
dimerów sodowych. Należy też spodziewać siȩ w ukÃladzie zjonizowanych atomów sodu
Na+. Moga̧ one powstawać jako efekt trójfotonowej jonizacji lub w wyniku zderzeń zgod-
nie ze schematem :

Na+2 +Na→ Na2 +Na
+. (4.1)

Jonizacja trójfotonowa jest o wiele mniej prawdopodobna niż jonizacja dwufotonowa.
Prawdopodobieństwo jonizacji atomów sodu w wyniku zderzeń ze zjonizowanymi cza̧stecz-
kami sodu powinno być również mniej prawdopodobne niż dwufotonowa jonizacja cza̧ste-
czek sodowych, ponieważ jest to efekt wielociaÃlowy, w którym najpierw musi doj́sć do
jonizacji dimerów sodowych. Dlatego też w ośrodku powinno być o wiele wiȩcej zjoni-
zowanych cza̧steczek niż atomów sodu.
Minimalna energia dwóch fotonów potrzebna do jonizacji cza̧steczki sodowej:

Na2(v
00
= J

00
= 0) + 2hν → Na+2 + e

− (4.2)

wynosi 4.90 ± 0.01 eV [11]. Energia dwóch kwantów światÃla o dÃlugości λ = 488nm
wynosi 5.08 eV. Po wÃla̧czeniu wia̧zki laserowej mamy wiȩc w ukÃladzie plazmȩ skÃladaja̧ca̧
siȩ gÃlównie z jonów Na+2 i elektronów. Gdyby caÃly nadmiar energii dwóch kwantów
potrzebnej do jonizacji przejmowaÃl elektron w postaci energii kinetycznej, to wówczas
jego temperatura wynosiÃlaby okoÃlo Te = 2 ∗ 103K.
Zjawiskiem konkurencyjnym do jonizacji jest rakombinacja jonów dodatnich z elek-

tronami. Wystȩpuje ona caÃly czas w plazmie. Ze wzgÃledu jednak na fakt, że w obecności
wia̧zki laserowej w wyniku dwufotonowej jonizacji cza̧steczek sodowych caÃly czas dostar-
czane sa̧ do ośrodka jony dodatnie oraz elektrony, to ustala siȩ w nim pewna średnia
koncentracja Ãladunków swobodnych. Powinna ona zależeć m.in. od temperatury ośrodka.
Jony dodatnie, ze wzglȩdu na duże císnienie gazu buforuja̧cego wynosza̧ce ok. 300 Tr,

powinny być w równowadze termicznej z cza̧stkami obojȩtnymi. Temperatura elektronów
ze wzglȩdu na duże císnienie też szybko bȩdzie wyrównywaÃla siȩ z otoczeniem. Średnia
ich temperatura może jednak być nieco wyższa od temperatury otoczenia ponieważ przy
zderzeniech z pozostaÃlymi cza̧stkami oddaja̧ one znacznie mniej energii niż jony dodatnie.
Temperatura komórki zmienia siȩ w omawianym doświadczeniu od 630K do 715K

a moc wia̧zki laserowej P=0.1W. Przyjmijmy, że temperatura elektronów jest równa
temperaturze otoczenia czyli temperaturze komórki. Mamy wiȩc plazmȩ, która jest w
równowadze termicznej z pozostaÃlymi cza̧stkami w ośrodku.
Jeżeli w plazmie umieścimy izolowana̧ elektrodȩ, to na styku plazmy z elektroda̧ pow-

stanie pewna warstwa graniczna, która ma inne wÃlaściwości niż plazma w pozostaÃlej czȩści
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wia̧zki laserowej. Na skutek bezÃladnego ruchu jonów uderzaja̧cych w elektrodȩ pow-
staje pewna gȩstość pra̧du, która dla rozkÃladu maxwellowskiego prȩdkości, w momencie
wÃlożenia elektrody wynosi [27]:

J =
e ∗ ne ∗ vsr

4
, (4.3)

gdzie:
e - Ãladunek elementarny,
ne - koncentracja jonów dodatnich lub elektronów,
vsr - prȩdkość średnia jonów lub elektronów.

Wstawiaja̧c prȩdkość średnia̧ jonów lub elektronów otrzymujemy odpowiednio pra̧d jonowy
ba̧dź elektronowy. Prȩdkość średnia elektronów jest dużo wiȩksza niż jonów dodatnich,
dlatego też elektroda Ãladuje siȩ ujemnie (w temperaturze 700K prȩdkość średnia elek-
tronów jest ponad 200 razy wiȩksza niż jonów Na+2 ) do takiego potencjaÃlu, że bȩdzie
on odpychaÃl elektrony. Wystȩpuja̧ca różnica potencjaÃlów miȩdzy plazma̧ a elektroda̧
powoduje, że wewna̧trz warstwy granicznej neutralność plazmy nie jest zachowana. Grubość
warstwy granicznej wokóÃl elektrody wynika z energii bezÃladnego ruchu termicznego i jest
równa dÃlugości ekranowania Debye’a [27]:

DDeb = (
ε0 ∗ k ∗ T
e2 ∗ ne )

1
2 = 69 ∗ ( T

ne
)
1
2 , (4.4)

gdzie:
ε0 - staÃla dielektryczna próżni,
k - staÃla Boltzmanna,
T - temperatura.

Obserwuja̧c fragment wia̧zki laserowej przy elektrodzie zauważylísmy, że klastery wido-
czne sa̧ wzdÃluż caÃlego obserwowanego fragmentu, z wyja̧tkiem pewnego zależnego od
temperatury obszaru wokóÃl elektrody. Przytoczone wcześniej rozważania pokazuja̧, że
elektroda powoduje zaburzenie plazmy tylko w obszarze wokóÃl niej o promieniu DDeb
równym dÃlugości ekranowania Debye’a. W pozostaÃlej czȩści wia̧zki laserowej parametry
plazmy powinny pozostawać takie same, jak w przypadku, gdyby w ośrodku nie byÃlo
elektrody. Nie ma wiȩc powodu by umieszczenie elektrody miaÃlo wpÃlyw na znajduja̧ce
siȩ tam klastery. Ma natomiast wpÃlyw na klastery znajduja̧ce siȩ w warstwie granicznej,
ponieważ nasta̧piÃlo tam zaburzenie plazmy. Na rysunku 4.2 pokazane zostaÃlo przykÃladowe
natȩżenie światÃla rozpraszanego przez klastery przy elektrodzie wzdÃluż wia̧zki laserowej.
W obszarze przy elektrodzie natȩżenie rozpraszanego światÃla jest maÃle w porównaniu

z dalszym fragmentem wia̧zki laserowej. Dopiero dostatecznie daleko od elektrody widać
silne rozpraszanie światÃla, co oznacza, że jest tam dużo klasterów. W obszarze przy
elektrodzie prawdopodobnie parametry plazmy nie sprzyjaja̧ powstawaniu klasterów. Po-
miar grubości warstwy, w której rozpraszanie światÃla jest niewielkie zgodnie ze wzorem
(4.4) pozwala nam oszacować koncentracjȩ Ãladunków w wia̧zce. Nie istnieje jednak ostra
granica miȩdzy obszarem, gdzie nie ma klasterów i tam, gdzie one sa̧. Dlatego mierzymy
odlegÃlość ,,h” od elektrody do miejsca, w którym natȩżenie rozpraszanego światÃla jest
równe poÃlowie maksymalnego i dalej zakÃladamy, że h jest równe dÃlugości Debye’a DDeb.
OdlegÃlości te zostaÃly wyznaczone dla nastȩpuja̧cych temperatur: T=630K, T=651K,
T=673K, T=196K, T=715K i wynosiÃly odpowiednioDDeb=4.54mm,DDeb=3.22mm,DDeb=2.53mm
DDeb=2.13mm, DDeb=1.9mm.
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Rysunek 4.2: Natȩżenie światÃla rozpraszanego przez klastery przy elektrodzie wzdÃluż
wia̧zki laserowej w temperaturze T=696K.
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Rysunek 4.3: Zależność koncentracji elektronów w plazmie od temperatury T
(Ãl. e. - oznacza Ãladunek elementarny).

Po przeksztaÃlceniu wzoru (4.4) do postaci:

ne = T ∗ ( 69
DDeb

)2, (4.5)

a nastȩpnie podstawieniu odpowiednich temperatur T oraz odpowiadaja̧cych im odlegÃlości
DDeb otrzymujemy szukane koncentracje Ãladunków (rysunek 4.3).
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Wyraźnie widać, że ze wzrostem temperatury koncentracja Ãladunków w plazmie po
zakończeniu ewolucji klasterów rośnie od 1.5 ∗ 1011 lad. element.

m3 dla temperatury T=630K,
do 9.4 ∗ 1011 lad. element.

m3 dla temperatury T=715K. W badanym przedziale temperatur dla
mocy wia̧zki laserowej P=0.1W, dostatecznie dobrze można opisać koncentracjȩ Ãladunków
empirycznym wzorem:

ne = 0.094 ∗ 1011 ∗ T − 58.154. (4.6)

Krzywa koncentracji Ãladunków w plazmie w funkcji temperatury T pokazana na ry-
sunku 4.3 wynika z zaÃlożenia, że elektrony posiadaja̧ temperaturȩ równa̧ temperaturze
otoczenia. Dlatego też należaÃloby stwierdzić, że średnia temperatura elektronów jest nie
mniejsza niż temperatura gazu buforuja̧cego i nie wiȩksza niż temperatura wynikaja̧ca z
procesu jonizacji zachodza̧cego wedÃlug schematu (4.2). Rzeczywista koncentracja elek-
tronów w plazmie, generowanej wia̧zka̧ lasera Ar+ w danej temperaturze, może być wiȩc
wiȩksza niż ta wynikaja̧ca z przeprowadzonych wyliczeń. Jak to zostaÃlo już powiedziane
wcześniej, różnica nie powinna być jednak duża, ze wzglȩdu na duże císnienie gazu bu-
foruja̧cego, które powoduje szybka̧ termalizacjȩ elektronów.
Na koniec należy jeszcze dodać, że jeżeli plazma jako caÃlość jest obojȩtna, to kon-

centracja elektronów musi być równa sumie koncentracji zjonizowanych cza̧steczek sodu
Na+2 oraz dodatniego

3 Ãladunku elektrycznego zgromadzonego na klasterach. Dlatego też
jeśli przyjmiemy, że koncentracja elektronów w wia̧zce laserowej w poszczególnych tem-
peraturach z przedziaÃlu od 630K do 715K jest taka, jak przedstawiona na rysunku 4.3, to
wówczas tȩ koncentracjȩ należy traktować jako maksymalna̧ koncentracjȩ zjonizowanych
cza̧steczek sodu Na+2 w wia̧zce laserowej po zakończeniu ewolucji klasterów.

3Jak wykazaÃl eksperyment, który bȩdzie wspomniany w dalszej czȩści pracy, klastery sa̧ dodatnio
naÃladowane.
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5. Matematyczno-fizyczne podstawy puÃlapkowania klasterów so-
dowych w puÃlapce kwadrupolowej.

Optyczna metoda produkcji klasterów sodowych prezentowana w niniejszej pracy charak-
teryzuje siȩ tym, że powstaja̧ce klastery osia̧gaja̧ duża̧ koncentracjȩ dochodza̧ca̧ nawet
do kilku tysiȩcy klasterów w 1 mm3 (patrz rysunki 3.3 i 3.4). Szczególnie duża jest ona
w pierwszych momentach ewolucji [25]. Po zakończeniu ewolucji koncentracja klasterów
wynosi od kilkudziesiȩciu do kilkuset w 1 mm3. Kontrola ilości klasterów rozpraszaja̧cych
światÃlo jest, jak wykazano to w rozdziale 3.3, bardzo pracochÃlonna. Dodatkowo klastery
maja̧ pewien rozrzut wielkości promienia [12][25]. Wprawdzie nie jest on duży i możliwe
jest operowanie promieniem średnim klasterów, co umożliwia, np. określenie wspóÃlczynnika
tÃlumienia γ elektronów swobodnych w klasterach (patrz rozdziaÃl 2.3), ale wprowadza
pewien bÃla̧d w obliczeniach.
W celu dalszego badania i opisu wÃlaściwości optycznych pojedynczych klasterów sodo-

wych postanowilísmy odseparować jeden lub niewielka̧ kontrolowana̧ grupȩ klasterów, tzn.
zbudować puÃlapkȩ do puÃlapkowania klasterów.

5.1. Rodzaje elektrycznych puÃlapek kwadrupolowych

Najbardziej znana̧ i szeroko stosowana̧ metoda̧ puÃlapkowania cza̧stek posiadaja̧cych Ãladu-
nek elektryczny, jest technika Paula [28][29][30][31]. Umożliwia ona obserwacjȩ odi-
zolowanych naÃladowanych cza̧stek przez dÃlugi okres czasu.
Na pocza̧tku lat 50-tych Wolfgang Paul zbudowaÃl pierwsza̧ elektryczna̧ puÃlapkȩ kwa-

drupolowa̧, nazwana̧ później od jego nazwiska puÃlapka̧ Paula. Obecnie znanych jest wiele
odmian puÃlapek kwadrupolowych. Można podzielić je na puÃlapki dwu- oraz trójwymiarowe
[28].

Rysunek 5.1: a) Linie ekwipotencjalne pola kwadrupolowego; b) Schemat dwuwymiarowej
puÃlapki kwadrupolowej.
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Dwuwymiarowa puÃlapka kwadrupolowa, zwana też filtrem kwadrupolowym, przed-
stawiona zostaÃla na rysunku rys. 5.1. Umożliwia ona puÃlapkowanie naÃladowanych cza̧stek
w dwu wymiarach. Na rysunku 5.1 jest to pÃlaszczyzna XY. WzdÃluż osi Z cza̧stka może
poruszać siȩ swobodnie. Miȩdzy pary elektrod przykÃladane jest napiȩcie staÃle U oraz
napiȩcie zmienne V z czȩstotliwościa̧ ω:

Φ0 = 2 ∗ (U + V cosωt). (5.1)

PotencjaÃl elektrod wynosi wiȩc ±Φ0
2
, a natȩżenie pola elektrycznego wewna̧trz puÃlapki

dane jest wzorami:

Ex =
Φ0
r20
x, (5.2)

Ey =
Φ0
r20
y.

Równania ruchu naÃladowanej cza̧stki w takiej puÃlapce dadza̧ siȩ zapisać nastȩpuja̧co:

m · ẍ+ 2Q
r20
[U + V · cos(ωt)] · x = 0, (5.3)

m · ÿ − 2Q
r20
[U + V · cos(ωt)] · y = 0,

gdzie:
Q - Ãladunek puÃlapkowanej cza̧stki,
m - masa puÃlapkowanej cza̧stki,
r0 - poÃlowa odlegÃlości miȩdzy elektrodami.
Równania (5.3) sa̧ równaniami ruchu naÃladowanej cza̧stki w dwuwymiarowym poten-

cjale kwadrupolowym w próżni, tzn. bez tÃlumienia.

Rysunek 5.2: Schemat elektrycznej puÃlapki kwadrupolowej.
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Innym typem elektrycznej puÃlapki kwadrupolowej jest puÃlapka umożliwiaja̧ca Ãlapanie
cza̧stek w trzech wymiarach. Utworzona ona jest [28][31] z elektrody pierścieniowej
o powierzchni hiperbolicznej i dwóch hiperbolicznych czasz, stanowia̧cych druga̧ elek-
trodȩ. Miȩdzy elektrody przyÃlożone jest napiȩcie Φ0 równanie (5.1). UkÃlad ma symetriȩ
cylindryczna̧ (patrz rysunek 5.2) wokóÃl osi z, a odlegÃlość 2z0 miȩdzy obydwiema czaszami
jest tak wybrana, że promień r0 elektrody pierścieniowej wynosi r0 = z0

√
2.

PotencjaÃl elektryczny Φ wewna̧trz puÃlapki jest wtedy równy:

Φ =
Φ0
2r20
(r2 − 2z2), (5.4)

gdzie r =
√
x2 + y2.

Równania ruchu dla cza̧stki o masie m i Ãladuku Q można zapisać w postaci:

d2x

dt2
− 2Q
r20
[U + V cos(ωt)] · x = 0, (5.5)

d2y

dt2
− 2Q
r20
[U + V cos(ωt)] · y = 0,

d2z

dt2
+
4Q

r20
[U + V cos(ωt)] · z = 0.

Podobnie jak w przypadku puÃlapki dwuwymiarowej, równania (5.5) sa̧ równaniami
ruchu naÃladowanej cza̧stki w potencjale kwadrupolowym w próżni (nie wystȩpuje siÃla
tÃlumia̧ca ruch tej cza̧stki). Ze wzglȩdu na symetriȩ cylindryczna̧ ukÃladu obowia̧zuje ana-
logiczne równanie dla skÃladowych x i y w równaniach (5.5). Dla skÃladowej z w drugim
czÃlonie równania pojawia siȩ znak przeciwny w porównaniu z równaniami dla skÃladowych
x i y. Dalej można rozważać obszary stabilności takiego ukÃladu trzech równań oraz
parametry pocza̧tkowe cza̧stki, które umożliwiaja̧ jej spuÃlapkowanie [28][29][31]. Ogólnie
można powiedzieć, że naÃladowane cza̧stki, które wpadna̧ do puÃlapki z zewna̧trz, nie moga̧
siȩ w niej zatrzymać. Tylko cza̧stki naÃladowane wyprodukowane wewna̧trz puÃlapki można
w niej uwiȩzić [31].

5.2. Zastosowanie dwuwymiarowej puÃlapki kwadrupolowej do puÃlapkowania
klasterów sodowych.

WydawaÃloby siȩ, że najlepiej do spuÃlapkowania niewielkiej liczby klasterów sodowych,
a nastȩpnie do przeprowadzania na niej eksperymentów optycznych, nadaje siȩ puÃlapka
trójwymiarowa pokazana na rysunku 5.2. Umożliwia ona uwiȩzienie cza̧stek naÃladowanych
w trzech wymiarach. PuÃlapka taka zastosowana do puÃlapkowania klasterów posiada
jednak kilka niekorzystnych cech. Po pierwsze, stanowi ona prawie zamkniȩta̧ bryÃlȩ
i dyfuzja par sodowych niezbȩdnych do powstawania i ewolucji klasterów jest ogranic-
zona. Po drugie, by obserwować klastery i dokonywać pomiaru światÃla rozproszonego na
nich, niezbȩdne jest umieszczenie soczewki w bliskiej odlegÃlości od jednej z elektrod, tzn.
wewna̧trz komórki pomiarowej. W obecności par sodowych powstaje na niej warstwa
zwierciadlana uniemożliwiaja̧ca transmisjȩ światÃla. Po trzecie, w miejscach, gdzie od-
legÃlość miȩdzy elektrodami jest minimalna, na skutek tego, że środowisko jest zjonizowane,
wystȩpuja̧ wyÃladowania elektryczne, co zakÃlóca drastycznie pracȩ takiej komórki.
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Cechy te sprawiaja̧, że zastosowanie takiej puÃlapki staje siȩ niecelowe. Dlatego też
zdecydowalísmy siȩ zbudować dwuwumiarowa̧ elektryczna̧ puÃlapkȩ kwadrupolowa̧, której
schemat pokazany jest na rysunku 5.1, i zbadać jej dziaÃlanie w naszch warunkach.
Na pocza̧tek zajmiemy siȩ kontynuacja̧ opisu ruchu cza̧stki naÃladowanej w takiej

puÃlapce. Jak już byÃlo zaznaczone wyżej, równania (5.3) sa̧ równaniami ruchu naÃladowanej
cza̧stki w dwuwymiarowym potencjale kwadrupolowym w próżni. W naszej komórce
císnienie gazu buforuja̧cego wynosiÃlo p=640Tr (w przypadku eksperymentów zwia̧zanych
z puÃlapkowaniem klasterów). Nie możemy wiȩc zaniedbać wpÃlywu ośrodka, w którym
znajduja̧ siȩ klastery, na ich ruch, w przeciwieństwie do puÃlapkowania cza̧stek w próżni
[28][31]. Ruch klasterów w puÃlapce jest tÃlumiony, ponieważ m.in. otaczaja̧cy je gaz (hel)
posiada pewna̧ lepkość.

5.2.1. Wyznaczenie wspóÃlczynnika lepkości ośrodka i siÃly lepkości dziaÃlaja̧cej
na poruszaja̧cy siȩ klaster.

Określenie wartości wspóÃlczynnika lepkości gazu w stosunku do rozważanego klastera o
promieniu R wymaga rozstrzygniȩcia, czy hel otaczaja̧cy klastery stanowi ośrodek lepki,
molekularny czy pośredni. W tym celu należy porównać średnia̧ drogȩ swobodna̧ atomów
helu λHe z rozmiarami poruszaja̧cego siȩ obiektu. Kryterium warunków lepkich zachodzi,
gdy λHe << 2R, natomiast kryterium warunków molekularnych, gdy λHe >> 2R [32].
Średnia̧ drogȩ swobodna̧ oszacujmy na podstawie wzoru (5.6) [32], gdzie d jest średnica̧
atomu helu równa̧ okoÃlo 2Å , p i T oznaczaja̧ w tym przypadku císnienie oraz temperaturȩ
helu :

λHe =
kT√
2πd2p

. (5.6)

Podstawiaja̧c odpowiednie wartości p = 640 Tr oraz T = 632 K otrzymujemy, iż
średnia droga swobodna atomów helu wynosi okoÃlo 570 nm i jest porównywalna z rozmi-
arami klasterów w końcowej fazie ewolucji 2R ' 250÷300 nm [25]. Klastery tej wielkości
odczuwaja̧ wiȩc otaczaja̧cy hel jako ośrodek typu pośredniego. Konsekwencja̧ tego faktu
jest zależność wspóÃlczynnika lepkości od císnienia, tym silniejsza im bardziej warunki
zbliżaja̧ siȩ do molekularnych, gdzie przechodzi w zależność proporcjonalna̧. Wyznaczenie
wspóÃlczynnika lepkości w obszarze pośrednim jest zawsze problematyczne. Ograniczymy
siȩ jedynie do stwierdzenia, że jest on na pewno nie wiȩkszy niż w warunkach lepkich,
kiedy wyraża siȩ zależnościa̧ (5.7) [32][33]:

η =
1

πd2

s
MHe

kT

πNA
, (5.7)

gdzie: η - wspóÃlczynnik lepkości,MHe - masa molowa helu, k - staÃla Boltzmana,NA - liczba
Avogadro. Po wykonaniu obliczeń dla rozważanego przypadku otrzymujemy η = 3 · 10−5
Pa · s.
ZaÃlóżmy dalej, że siÃla lepkości dziaÃlaja̧ca na poruszaja̧cy siȩ klaster jest postaci

F = Dtl · v, (5.8)

gdzie v oznacza prȩdkość klastera. Wspólczynnik tÃlumienia Dtl ruchu cza̧stki w gazie
buforuja̧cym zwia̧zany jest ze wspólczynnikiem lepkości η poprzez równanie:

Dtl = 6πηR, (5.9)
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gdzie R oznacza promień klastera. Podstawiaja̧c η = 3 · 10−5 Pa · s i R = 1.2 ∗ 10−7m
otrzymujemy, że dla klastera o takim promieniu staÃla tÃlumienia wynosi Dtl = 6.8∗10−11 kgs .
W rozdziale 4.2 zostaÃlo wykazane, że ośrodek w którym znajduja̧ siȩ klastery jest zjoni-

zowany. Może wiȩc wystȩpować dodatkowa siÃla tÃlumia̧ca ruch naÃladowanego klastera, a
pochodza̧ca od znajduja̧cych siȩ w ośrodku jonów Na+2 i elektronów. Jony dodatnie sa̧
gÃlównie odpowiedzialne za tȩ dodatkowa̧ siÃlȩ tÃlumia̧ca̧ ze wzglȩdu na ich wiȩkszy pȩd.
Eksperymenty zwia̧zane z puÃlapkowaniem klasterów wykonywane byÃly w wiȩkszości w
temperaturze T=632K i pod císnieniem 640Tr (jest to císnienie helu). ZaÃlożmy, że w
tej temperaturze koncentracja jonów Na+2 byÃla rzȩdu 10

11 1
m3 (patrz rozdziaÃl 4.2). Kon-

centracja atomów helu natomiast jest rzȩdu 1025 1
m3 . Różnica miȩdzy koncentracja̧ zjoni-

zowanych cza̧steczek sodu i helu wynosi wiȩc 14 rzȩdów. Dlatego też wydaje siȩ, że siÃla
tÃlumia̧ca ruch klasterów pochodzi gÃlównie od atomów helu.
Dodatkowo, jak zostaÃlo to pokazane w nastȩpnych rozdziaÃlach tej pracy, klastery

puÃlapkowane sa̧ poniżej wia̧zki laserowej. Koncentracja zjonizowanych cza̧steczek sodowych
jest tam mniejsza niż w wia̧zce laserowej.
Dodatkowa siÃla tÃlumia̧ca ruch klastera, a pochodza̧ca od plazmy, może wiȩc nieznacznie

zwiȩkszać caÃlkowita̧ siÃlȩ tÃlumia̧ca̧, dziaÃlaja̧ca̧ na poruszaja̧cy siȩ klaster.

5.2.2. Rozwia̧zanie równań ruchu klastera w puÃlapce z uwzglȩdnieniem siÃly
lepkości ośrodka - obszary stabilności tych rozwia̧zań.

ZaÃlożymy teraz, że indukowane światÃlem laserowym klastery zachowuja̧ siȩ jak naÃladowa-
ne cza̧stki w klasycznej dwuwymiarowej puÃlapce kwadrupolowej, tzn. nie rozważamy
wpÃlywu plazmy znajduja̧cej siȩ w ośrodku na ruch klastera. Jak już byÃlo wspomniane, na
poruszaja̧cy siȩ klaster w puÃlapce dziaÃla, m.in. siÃla lepkości ośrodka, proporcjonalna do
jego prȩdkości. Równania ruchu (5.3) w obecności tej siÃly można zapisać nastȩpuja̧co:

m · ẍ+Dtl · ẋ+ 2 ·Q
r20

[U + V · cos(ωt)] · x = 0, (5.10)

m · ÿ +Dtl · ẏ − 2 ·Q
r20

[U + V · cos(ωt)] · y = 0,

gdzie r0 oznacza promień elektrody, Q i m odpowiednio Ãladunek i masȩ klastera.
Taki ukÃlad równań da siȩ zapisać w postaci (patrz [34]):

d2u

dτ2
+ 2κ · du

dτ
+ [a+ 2qu cos(2τ )] · u = 0, (5.11)

gdzie u oznacza x albo y a bezwymiarowe zmienne τ, κ, au oraz qu zdefiniowane sa̧
nastȩpuja̧co:

τ =
ωt

2
, (5.12)

κ =
Dtl
mω

,

a = ax = ay =
8QU

mω2r20
,

qu = qx = −qy = 4QV

mω2r20
.
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Podstawiaja̧c:

u = wu · exp(−κτ ), (5.13)

równanie (5.11) redukuje siȩ do tzw. równania Mathieu ([34], [35]) dla zmiennej wu, gdzie
A = a− κ2:

d2wu
dτ2

+ [A+ 2qu cos(2τ)] · wu = 0. (5.14)

Istnieja̧ dwa typy rozwia̧zań równania (5.14) (zobacz np. [35]):

1. Stabilne rozwia̧zanie odpowiadaja̧ce oscylacjom cza̧stki w pÃlaszczyźnie x-y z ogranicza̧
amplituda̧.

2. Niestabilne rozwia̧zanie odpowiadaja̧ce oscylacjom cza̧stki w pÃlaszczyźnie x-y z ek-
sponencjalnie rosna̧ca̧ amplituda̧.

SzczegóÃlowa analiza równań Mathieu [34] pokazuje, że stabilność rozwia̧zań zależy od
dwóch parametrów a i q, a nie zależy od parametrów pocza̧tkowych ruchu cza̧stki, takich
jak jej prȩdkość. Stabilność rozwia̧zań równań Mathieu rozważa siȩ czȩsto rysuja̧c tzw.
diagram stabilności w pÃlaszczyźnie a− q, który dzieli tȩ pÃlaszczyznȩ na regiony: stabilne
i niestabilne.
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Rysunek 5.3: Podstawowy obszar stabilności.

W pocza̧tkowych eksperymentach z puÃlapkowaniem klasterów (dokÃladniej opisane one
sa̧ w dalszej czȩści pracy) czȩstotliwość pra̧du zmiennego wynosiÃla ω = 1.319 ∗ 104 1

s
.

ZaÃlóżmy, że spuÃlapkowany zostaÃl klaster o promieniu R = 120 nm. Wyznaczaja̧c masȩ
m4 na podstawie znajomości promienia R cza̧stki oraz znaja̧c ω, można wyliczyć κ , które
w tym konkretnym przypadku wynosi κ =711. Odpowiadaja̧cy tej wartości κ postawowy
obszar stabilności rozwia̧zania równań (5.14) pokazany zostaÃl na rysunku 5.3.

4W pracy przyjȩto masȩ wÃlaściwa̧ sodu 980 kgm3 [36].
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Rysunek 5.4: Podstawowe obszary stabilności: ”A” dla κ =0 (staÃla tÃlumienia Dtl jest
równa 0) i ”B” dla κ =2 .
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Rysunek 5.5: Powiȩkszenie obszaru C z rysunku 5.3 . Szacowane wartości parametrów a
i q leża̧ na czarnej grubej linii.

Diagram stabilności w pÃlaszczyźnie a-q jest powiȩkszony oraz przesuniȩty w porówna-
niu z przypadkiem, kiedy siÃla lepkości dziaÃlaja̧ca na poruszaja̧cy siȩ klaster jest zanied-
bywalna. Rysunek 5.4 pokazuje wpÃlyw tÃlumienia na diagram stabilności (patrz np. [34]).
Zwiȩkszenie obszaru stabilności wystȩpuje dziȩki obecności siÃly lepkości.
W celu puÃlapkowania klasterów o szerokim spektrum masy i Ãladunku zdecydowalísmy

siȩ nie podÃla̧czać do elektrod napiȩcia staÃlego U. W tym przypadku a=0 i nasze punkty leża̧
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na osi q. Z wyliczeń przedstawionych w [26] wynikaÃlo, że klastery moga̧ posiadać Ãladunek
Q od kilkudziesiȩciu do kilkuset Ãladunków elementarnych. ZaÃlóżmy, że zawiera siȩ on
w przedziale od 50 do 2000 Ãladunków elementarnych. Oszacowanie wartości parametru
q, odpowiadaja̧cego parametrom puÃlapkowania dla V = 233V, daje nam wartość q z
przedziaÃlu od 5.92 do 236.83 (patrz rysunek 5.5).
Tak wiȩc dla zaÃlożonego promienia i Ãladunku klastera szacowane wartości parametrów

a i q znajduja̧ siȩ wewna̧trz obszaru stabilności na diagramie stabilności. Gdyby siÃla
tÃlumia̧ca ruch klastera byÃla nieco wiȩksza, co zostaÃlo zasygnalizowane w rozdziale 5.2.1,
to wówczas diagram stabilności w pÃlaszczyźnie a-q byÃlby powiȩkszony oraz przesuniȩty
w prawo w porównaniu z tym na rysunku 5.3, ale wartości parametrów a i q nadal znaj-
dowaÃlyby siȩ wewna̧trz obszaru stabilności. Klastery maja̧ wiȩc szansȩ na spuÃlapkowanie.

5.3. WpÃlyw jonizacji ośrodka na puÃlapkowanie klasterów sodowych.

Pierwsze próby z puÃlapkowaniem klasterów sodowych w klasycznym filtrze kwadrupolo-
wym wykazaÃly, że nie speÃlnia on swojego zadania. Jeśli nawet udaÃlo siȩ przez kilkanaście
sekund utrzymać w puÃlapce klastery, to zjawisko to byÃlo niepowtarzalne. Schemat ukÃladu
doświadczalnego przedstawiony zostaÃl na rysunku 5.6

Rysunek 5.6: Schemat ukÃladu doświadczalnego.

Przyczyna̧ takiego zachowania siȩ klasterów w puÃlapce jest fakt, że znajduja̧ siȩ one
w środowisku zjonizowanym, o czym byÃla mowa w poprzednim paragrafie. Rozpatry-
wany w poprzednim rozdziale proces puÃlapkowania naÃladowanego klastera odbywaÃl siȩ
przy zaÃlożeniu, że znajduje siȩ on w środowisku dielektrycznym, które uwzglȩdnia siȩ w
równaniach ruchu (5.10) poprzez dodanie do nich czÃlonu zwia̧zanego z tÃlumieniem.
Indukowane światÃlem laserowym klastery sodowe znajduja̧ siȩ w otoczeniu helu, pod

císnieniem p = 640Tr w temperaturze T z przedziaÃlu 600K< T < 700K. W tak wysokiej
temperaturze sód intensywnie paruje. Wewna̧trz komórki mamy też atomy oraz cza̧steczki
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sodu Na2. Korzystaja̧c z [10] można wyznaczyć koncentracjȩ dimerów sodowych w tem-
peraturze T = 632K, w której wykonanych byÃlo wiȩkszość eksperymentów zwia̧zanych z
puÃlapkowaniem klasterów. Wynosi ona NNa2 = 2.67 ∗ 1019 1

m3 . Czȩść dimerów sodowych
ulega jonizacji w procesie dwustopniowym [11] powoduja̧c, że ośrodek należaÃloby rozpat-
rywać raczej jako zimna̧ plazmȩ, niż jako gaz neutralny (patrz rozdziaÃl 4.2). Korzys-
taja̧c z rysunku 4.3 możemy oszacować, że koncentracja Ãladunków w wia̧zce laserowej po
zakończeniu ewolucji klasterów w temperaturze T = 632K jest rzȩdu 1011 1

m3 (dla mocy
wia̧zki laserowej P=0.1W). Wystȩpowanie takiej koncentracji Ãladunków w obszarze wia̧zki
laserowej może powodować pojawienie siȩ dodatkowych siÃl dziaÃlaja̧cych na puÃlapkowany
klaster, a pochodza̧cych, np. od rozkÃladu gȩstości Ãladunków w obszarze puÃlapkowania.
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6. Budowa i opis zmodyfikowanej puÃlapki kwadrupolowej

Po wielu próbach zwia̧zanych z puÃlapkowaniem klasterów sodowych w puÃlapce przed-
stawionej schematycznie na rysunku 6.1 udaÃlo siȩ spuÃlapkować klastery w taki sposób, że
możliwe byÃlo wykonywanie na nich eksperymentów zwia̧zanych z rozpraszaniem światÃla.

Rysunek 6.1: Schemat puÃlapki sÃluża̧cej do Ãlapania klasterów sodowych.

PuÃlapka zbudowana jest z czterech rurek metalowych, tworza̧cych elektrody, o promie-
niu 1 mm każda. OdlegÃlość miȩdzy ich środkami wynosi 5 mm. Do elektrod podÃla̧czone
jest napiȩcie staÃle U z zasilacza pra̧du staÃlego oraz zmienne o amplitudzie V z genera-
tora funkcyjnego (napiȩcie sinusoidalne). Napiȩcie staÃle przyÃlożone jest miȩdzy wszystkie
cztery elektrody a obudowȩ komórki w ten sposób, by elektrody znajdowaÃly siȩ na po-
tencjale dodatnim wzglȩdem obudowy. Napiȩcie zmienne przyÃlożone jest miȩdzy pary
elektrod, tak jak pokazano to na rysunku 6.1.
Jak już zostaÃlo to wcześniej pokazane, klastery znajduja̧ siȩ w ośrodku zjonizowanym.

W celu zabezpieczenia elektrod filtru przed przepÃlywem pra̧du miȩdzy nimi, spowodowa-
nym obecnościa̧ w ośrodku Ãladunków elektrycznych (elektrony, zjonizowane dimery sodowe,
klastery), umieszczono je w kwarcowych rurkach, których średnice zewnȩtrzne wynosiÃly
odpowiednio: górnych - 5mm, a dolnych 3.1mm.
Wewna̧trz komórki doświadczalnej wystȩpowaÃla konwekcja, która byÃla zjawiskiem

utrudniaja̧cym puÃlapkowanie klasterów. Obserwacja ruchu generowanych światÃlem lasero-
wym klasterów sodowych pokazaÃla, że pra̧dy konwekcyjne wystȩpowaÃly również w ob-
szarze miȩdzy elektrodami i skierowane byÃly do góry. Dlatego też, aby zredukować to
zjawisko, na dwie górne elektrody naÃlożono rurki kwarcowe o wiȩkszej średnicy zewnȩtrznej.
Dodatkowo w celu spuÃlapkowania klasterów należaÃlo skupić wia̧zkȩ lasera argonowego

i umieścić ja̧ bliżej górnych elektrod.
Modyfikacja klasycznej puÃlapki kwadrupolowej polega wiȩc na umieszczeniu jej elek-

trod w rurkach kwarcowych, przyÃlożeniu napiȩcia staÃlego miȩdzy elektrody a obudowȩ
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komórki (rysunek 6.1) oraz dodatkowo skupieniu wia̧zki lasera argonowego i umieszczeniu
jej bliżej górnych elektrod.
Po wÃla̧czeniu światÃla laserowego w obszarze skupionej wia̧zki laserowej powstaja̧ klastery

sodowe. Poprzez odpowiednie przyÃlożenie napiȩć: staÃlego U i zmiennego V z czȩstościa̧
koÃlowa̧ w, można spuÃlapkować od kilku do kilkunastu klasterów.

6.1. Charakterystyka wia̧zki laserowej.

Koncentracja Ãladunków swobodnych w plazmie, która powstaje w wyniku dwufotonowej
jonizacji dimerów sodowych, zależy od temperatury ośrodka oraz od parametrów wia̧zki
laserowej, takich jak: jej moc P, dÃlugość fali wia̧zki laserowej oraz szerokość poÃlówkowa
wia̧zki. Do puÃlapkowania używana byÃla wia̧zka lasera argonowego Ar+ pracuja̧cego na
linii laserowej o dÃlugości 488nm, skupiona przy użyciu obiektywu Apo-Geminar 9/450
firmy Carl Zeiss Jena.
Z teorii dotycza̧cej soczewek sferycznych [37] wynika, że realizuja̧ one w swojej pÃlasz-

czyźnie ogniskowej dwuwymiarowa̧ transformatȩ Fouriera rozkÃladu natȩżenia światÃla wia̧zki
padaja̧cej. Jeżeli ksztaÃlt padaja̧cej wia̧zki laserowej jest gaussowski, to wówczas, po
jej zogniskowaniu, w ognisku również otrzymamy gaussowski rozkÃlad natȩżenia światÃla.
Wynika to z faktu, iż transformata Fouriera funkcji Gaussa jest funkcja̧ Gaussa. Mamy
wiȩc w obszarze puÃlapkowania gaussowska̧ wia̧zkȩ, ale o innej szerokości poÃlówkowej i
innej amplitudzie niż wia̧zka skupiana. Pomiar δ szerokości wia̧zek laserowych wykonany
zostaÃl przy użyciu kamery CCD. W rezultacie pomiarów kamera̧ CCD uzyskano krzywe,
jak na rysunku 6.2.
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Rysunek 6.2: Przekrój wia̧zki laserowej Ar+ nieskupionej oraz dopasowany do niego
ksztaÃlt funkcji Gaussa.

Na rysunku 6.2 pokazana zostaÃla krzywa obrazuja̧ca zmierzone natȩżenie światÃla w
przekroju wia̧zki laserowej nieskupionej wraz z dopasowana̧ do niej funkcja̧ Gaussa. Wyraźnie
widać, że krzywa dopasowywana dobrze odzwierciedla ksztaÃlt krzywej obrazuja̧cej rozkÃlad
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Rysunek 6.3: Krzywe odpowiadaja̧ce wia̧zce nieskupionej A i skupionej B wraz z zaznac-
zonymi szerokościami poÃlówkowymi. Dla uproszczenia przyja̧Ãlem, że powierzchnia pod
krzywa̧ ,,A” równa jest 1.

natȩżenia w przekroju wia̧zki laserowej. Pomiar szerokości poÃlówkowej wia̧zki laserowej
przy użyciu kamery CCD daje wyniki zgodne z tymi, które uzyskano wcześniej przy użyciu
metody ,,z przesuwanym otworem”. Pomiary mocy wia̧zki laserowej przed i za obiek-
tywem pokazuja̧, że w wyniku odbicia i rozproszenia światÃla na kolejnych soczewkach
wchodza̧cych w skÃlad obiektywu, 22.5% mocy jest traconej. Oznacza to, że transmisja
obiektywu w tym przypadku wynosi 77.5%, czyli pole pod krzywa̧ odpowiadaja̧ca̧ wia̧zce
skupionej stanowić powinno 77.5% pola pod krzywa̧ odpowiadaja̧ca̧ wia̧zce nieskupionej.
Na rysunku 6.3 pokazane zostaÃly krzywe odpowiadaja̧ce wia̧zce nieskupionej A i skupionej
B wraz z zaznaczonymi szerokościami poÃlówkowymi.
Skupienie wia̧zki laserowej doprowadziÃlo co prawda do zwiȩkszenia gȩstości mocy

wia̧zki laserowej w najbliższym otoczeniu jej osi, ale jednocześnie w odlegÃlości powyżej 0.16
mm od osi gȩstość mocy zmalaÃla, co można odczytać z rysunku. Oznacza to modyfikacjȩ
rozkÃladu jonów Na+2 , powstaÃlych w wyniku dwufotonowej jonizacji dimerów sodowych w
obszarze, gdzie puÃlapkowane sa̧ klastery, w porównaniu z sytuacja̧, gdy wia̧zka laserowa
nie byÃla skupiana.
Szerokość poÃlówkowa wia̧zki laserowe w miejscu, gdzie puÃlapkowane byÃly klastery

wynosiÃla δ = 1.38mm, a po zogniskowaniu δ = 0.21mm.

6.2. Charakterystyka plazmy powstaja̧cej w obszarze puÃlapkowania klasterów.

W rozdziale 4 oszacowana zostaÃla koncentracja Ãladunków w plazmie generowanej wia̧zka̧
lasera argonowego o dÃlugości fali λ = 488nm i mocy P=0.1W, w przedziale temperatur
630 K < T <715 K. Nie byÃla to jednak wia̧zka skupiona, czyli taka, jaka jest konieczna
do puÃlapkowania klasterów. Metoda zaprezentowana w tamtym rozdziale nie nadaje siȩ
do oceny koncentracji Ãladunków w przypadku generowania plazmy wia̧zka̧ skupiona̧, gdyż
elektroda rozprasza w tym przypadku bardzo silnie światÃlo laserowe (duża gȩstość mocy),
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co uniemożliwia dobra̧ obserwacjȩ obszaru wokóÃl elektrody.
Dlatego też postanowilísmy wyznaczyć koncentracjȩ Ãladunków w plazmie znajduja̧cej

siȩ w obszarze miȩdzy elektrodami filtru kwadrupolowego, w środku skupionej wia̧zki
laserowej, przy użyciu sondy. Dokonuja̧c w ukÃladzie, przedstawionym na rysunku 6.1,
pomiaru charakterystyk pra̧dowo-napiȩciowych oszacowalísmy koncentracjȩ Ãladunków. Z
ukÃladu doświadczalnego wyjȩty zostaÃl filtr kwadrupolowy, a w jego miejsce wÃlożono elek-
trodȩ wolframowa̧, osÃloniȩta̧ rurka̧ wykonana̧ z pyrexu, zatopiona̧ na końcu w taki sposób,
by na zewna̧trz wystawaÃl nieosÃloniȩty drut wolframowy. DÃlugość nieosÃloniȩtej czȩści drutu
wynosiÃla l = 6.5mm, a średnica p = 0.15mm. Nastȩpnie dokonywane byÃly pomiary napiȩć
i pra̧dów przy użyciu multimetru 2410 1100V SourceMeter firmy Keithley. Dane reje-
strowane byÃly przy użyciu komputera z wykorzystaniem karty GPIB.
Na rysunku 6.4 pokazane zostaÃly charakterystyki pra̧dowo-napiȩciowe wykonane dla

zogniskowanej oraz niezogniskowanej wia̧zki laserowej.
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Rysunek 6.4: Charakterystyki pra̧dowo-napiȩciowe plazmy w przypadku, gdy wia̧zka
laserowa byÃla niezogniskowana - krzywa ,,a” oraz zogniskowana - krzywa ,,b”.

PrzykÃladane byÃlo napiȩcie z przedziaÃlu (-40V , +40V) miȩdzy elektrodȩ wolframowa̧,
umieszczona̧ w obu przypadkach w środku wia̧zki laserowej, a uziemiona̧ obudowȩ komórki.
Mierzono natomiast pra̧d, jaki pÃlyna̧Ãl, aby wymusić taka̧ różnicȩ potencjaÃlów.
Po wÃla̧czeniu wia̧zki laserowej (P=0.1W) generowana jest plazma. W przekroju poprzecznym

komórki posiada ona potencjaÃl zależny od koncentracji Ãladunków. Jak już zostaÃlo powiedziane
w rozdziale 4, prȩdkość średnia elektronów jest wiȩksza od prȩdkości średniej jonów dodat-
nich. W rezultacie do sondy dociera pocza̧tkowo, z bezpośrednio otaczaja̧cego ja̧ obszaru,
wiȩcej elektronów niż Ãladunków dodatnich. Dlatego też potencjaÃl sondy ustala siȩ na
poziomie niższym niż potencjaÃl plazmy [38]. Różnica potencjaÃlów miȩdzy sonda̧ a plazma̧
oznaczona zostaÃla przez Vs (rysunek 6.5).
Jony Na+2 , naÃladowane dodatnio klastery oraz elektrony w wyniku dyfuzji docieraja̧

też do ścianek komórki. Ich koncentracja tuż przy nich jest mniejsza od tej, jaka byÃla
wewna̧trz wia̧zki laserowej. Mniejszy zatem jest też spadek potencjaÃlu Vo na granicy
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Rysunek 6.5: Rysunek obrazuja̧cy charakter rozkÃladu potencjaÃlów w komórce z sonda̧.

plazma - obudowa komórki. Vc oznacza różnicȩ potencjaÃlów plazmowych miȩdzy ob-
szarami, w których znajdowaÃla siȩ sonda i obudowa komórki. Wymuszenie zerowego
napiȩcia miȩdzy obudowa̧ komórki a sonda̧ powodowaÃlo, że przez obwód zewnȩtrzny
popÃlyna̧Ãl pra̧d w kierunku sondy. Jak widać na rysunku 6.4, wartość pra̧du zależy od
tego, czy wia̧zka jest zogniskowana, czy też nie. Gȩstość mocy wia̧zki laserowej w środku
jej przekroju poprzecznego, czyli tam gdzie znajdowaÃla siȩ sonda, byÃla 5 razy wiȩksza
dla wia̧zki zogniskowanej (rysunek 6.3). Pra̧d jaki pÃlynie przez obwód zewnȩtrzny, gdy
napiȩcie miȩdzy obudowa̧ a sonda̧ równe byÃlo zero, jest ponad 14 razy wiȩkszy w przy-
padku wia̧zki skupionej.
Jonizacja dwustopniowa jest zjawiskiem zależnym od kwadratu gȩstości mocy wia̧zki

laserowej. Czyli, w wyniku jonizacji dwustopniowej ilość aktów jonizacji powinna wzrosna̧ć
25 razy dla wia̧zki skupionej w porównaniu z sytuacja̧, gdy wia̧zka nie jest skupiona.
Koncentracja jonów w plazmie nie wzrosÃla jednak 25 razy, z powodu dyfuzji Ãladunków
swobodnych do obszarów poza wia̧zka̧ laserowa̧.
Z charakterystyk pra̧dowo-napiȩciowych pokazanych na rysunku 6.4 widać zależność

miȩdzy pra̧dem, jaki pÃlynie przez obwód zewnȩtrzny, a gȩstościa̧ mocy wia̧zki laserowej.
Wykorzystuja̧c je można oszacować ile razy wzrosÃla koncentracja Ãladunków w wia̧zce
skupionej, w porównaniu z sytuacja̧, gdy wia̧zka nie byÃla skupiona. Zgodnie z teoria̧ po-
miaru parametrów plazmy, przy użyciu sond podwójnych [38][39] (druga̧ sonda̧ jest obu-
dowa komórki), w obszarze B1B2 na rysunku 6.6 widać zależność pra̧du elektronowego
od napiȩcia. Odcinek AB1 krzywej na rysunku 6.6 sÃlabo zależy od napiȩcia zewnȩtrznego
i odpowiada sytuacji, gdy potencjaÃl sondy umieszczonej w komórce jest na tyle niższy
wzglȩdem potencjaÃlu plazmy, że elektrony do niej nie docieraja̧. Obserwowany pra̧d i+

pochodzi praktycznie od jonów dodatnich i dodatnio naÃladowanych klasterów. Jest on
proporcjonalny do ich koncentracji [38][39]. Można go wyznaczyć dla napiȩcia zewnȩtrznego
V=0 rysuja̧c styczna̧ do odcinka AB1, tak jak pokazano to na rysunku 6.6. Jest to
pra̧d, jaki pÃlynie do elektrody w przypadku, gdy wia̧zka jest zogniskowana. Wynosi on
i1+ = −26.36 ∗ 10−9A. Postȩpuja̧c w podobny sposób możemy wyznaczyć pra̧d i+ dla
niezogniskowanej wia̧zki. W tym drugim przypadku wynosi on i2+ = −1.78 ∗ 10−9A.
Skupienie wia̧zki powoduje wiȩc 14.8-krotne zwiȩkszenie pra̧du i+, a wiȩc tyle samo razy
rośnie koncentracja Ãladunków dodatnich. Podobnie jest z koncentracja̧ elektronów, jeżeli
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Rysunek 6.6: Wyznaczanie wartości pra̧du i+ w przypadku, gdy wia̧zka jest zogniskowana.

caÃlkowity Ãladunek jest w ukÃladzie zachowany. Korzystaja̧c z rysunku 4.3 możemy wyz-
naczyć koncentracjȩ Ãladunków dodatnich dla wia̧zki niezogniskowanej, która dla T=632K
wynosi N2+ = 1.5 ∗ 1011 1

m3 . Mnoża̧c ja̧ przez 14.8 otrzymujemy dla wia̧zki zogniskowanej
wartość koncentracji Ãladunków, w jej środku: N2+ = 2.2 ∗ 1012 1

m3 .
Podana tutaj szacowana wartość koncentracji Ãladunków w środku wia̧zki laserowej

oparta jest o pomiar odlegÃlości Debye’a (patrz rozdziaÃl 4.1) oraz szacowania wartości
pra̧du i+ pÃlyna̧cego do sondy. W tym drugim przypadku bÃla̧d pomiaru wynika z trudności
dobrego określenia punktu oznaczonego na rysunku 6.6 jako B1, a co za tym idzie z
wykreślenia stycznej do tej czȩści charakterystyki pra̧dowo-napiȩciowej. Może on wynosić
nawet 20%. Jeśli chodzi o szacowanie promienia Debye’a to wystȩpuje trudność w znalezie-
niu ostrej granicy miȩdzy obszarem, gdzie klastery sa̧ i gdzie ich nie ma. Dlatego też po-
dane koncentracje maja̧ jedynie wartość szacunkowa̧. Pokazuja̧ one, że w przypadku zog-
niskowania wia̧zki laserowej koncentracja elektronów w jej środku rośnie ok. 14-krotnie.
Wykorzystuja̧c ten sam ukÃlad wykonano również pomiary napiȩć, jakie należy przyÃlo-

żyć miȩdzy sondȩ a obudowȩ komórki, by przez ukÃlad pomiarowy nie pÃlyna̧Ãl pra̧d. Napiȩcia
mierzone byÃly w funkcji odlegÃlości elektrody od środka skupionej wia̧zki laserowej (rysunek
6.7).
Przeprowadzone pomiary napiȩć pokazuja̧, że w przekroju wia̧zki wystȩpuje pewien

rozkÃlad gȩstości Ãladunków, zatem i rozkÃlad potencjaÃlu plazmy. KsztaÃlt krzywej na rysunku
6.7 wydaje siȩ zależeć od ksztaÃltu gȩstości mocy wia̧zki laserowej, rysunek 6.3. Krzywe nie
bȩda̧ jednak skalowaÃly siȩ ze wzglȩdu na fakt, iż po pierwsze, jonizacja dwustopniowa jest
proporcjonalna do kwadratu gȩstości mocy, a po drugie, w wyniku dyfuzji jonów ksztaÃlt
rozkÃladu potencjaÃlu, czy gestości Ãladunków wewna̧trz wia̧zki, bȩdzie ,,spÃlaszczany” [12].
Jednocześnie należy pamiȩtać, że samo umieszczenie sondy wewna̧trz wia̧zki czȩściowo
zmienia rozkÃlad koncentracji jonów i elektronów w wyniku oddziaÃlywania z nimi.
Dotychczasowe dane pokazuja̧, że wewna̧trz skupionej wia̧zki laserowej koncentracja

Ãladunków swobodnych wzrasta ok. 14-krotnie w porównaniu z sytuacja̧, gdy wia̧zka
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Rysunek 6.7: Pomiar napiȩć, jakie należy przyÃlożyć miȩdzy sondȩ a obudowȩ komórki, by
przez ukÃlad pomiarowy nie pÃlyna̧Ãl pra̧d, w różnych miejscach skupionej wia̧zki laserowej.
Na osi odciȩtych pokazana jest odlegÃlość od środka wia̧zki laserowej.

nie jest skupiana. Dodatkowo wewna̧trz skupionej wia̧zki laserowej wystȩpuje rozkÃlad
gȩstości Ãladunków, a wiȩc i potencjaÃlu plazmy. Nie udaÃlo siȩ, przy użyciu wyżej wspom-
nianego ukÃladu, dokonać takich samych pomiarów napiȩć, jakie pokazano na rysunku 6.7
w przypadku, gdy wia̧zka nie byÃla skupiona (pomiary byÃly poniżej dokÃladności pomi-
arowej przyrza̧du). Fakt ten sugeruje, iż gȩstość Ãladunków w skupionej wia̧zce laserowej
jest na tyle duża, że jej rozkÃlad może wpÃlywać na ruch klasterów sodowych w komórce.

6.3. SiÃly dziaÃlaja̧ce na spuÃlapkowany klaster sodowy.

Z przeprowadzonych eksperymentów wynika, że w ukÃladzie przedstawionym schematy-
cznie na rysunku 6.1 możliwe jest spuÃlapkowanie klasterów sodowych.
W klasycznej puÃlapce kwadrupolowej pojedyncza cza̧stka spuÃlapkowana jest w środku

obszaru miȩdzy elektrodami. Wynika to z ksztaÃltu potencjaÃlu, w jakim siȩ znajduje.
W naszym przypadku z przeprowadzonych doświadczeń wynika, że naÃladowany klaster
sodowy porusza siȩ w potencjale, który ma dwa minima, zaznaczone na rysunku 6.8, jako
obszary A i B symetryczne wzglȩdem pionowej osi puÃlapki. Klastery puÃlapkowane byÃly
wÃlaśnie w tych obszarach. W doświadczeniach z puÃlapkowaniem klasterów skupilísmy siȩ
na jednym z tych obszarów, tzn. zaznaczonym na rysunku 6.8 litera̧ A. Należy jednak
podkreślić, że klastery puÃlapkowane również byÃly w obszarze B.
Rozpatrzmy siÃly, jakie dziaÃlaja̧ na klaster znajduja̧cy siȩ wewna̧trz naszej puÃlapki.

Jedna̧ z nich jest oczywíscie oczywíscie siÃla pochodza̧ca od zmiennego napiȩcia przyÃlożone-
go miȩdzy pary elektrod (patrz rysunek 6.1 oraz rozdziaÃl 5.1). Oznaczmy ja̧ przez FAC .
Spróbujmy teraz oszacować jej wartość.
Z obserwacji wynikaÃlo, że puÃlapkowane klastery rozpraszaÃly światÃlo na polaryzacjach

IV V oraz IHH znacznie intensywniej, niż przeciȩtne klastery w chmurze po zakończeniu
ewolucji w eksperymencie opisanym w rozdziale 2.3.1. Dlatego też zgodnie z teoria̧ Mie
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Rysunek 6.8: Rejony puÃlapkowania klasterów w zmodyfikowanym filtrze kwadrupolowym
(A, B).

powinny posiadać one wiȩkszy promień, niż średni promień klasterów w chmurze po
zakończeniu ewolucji. Jeden z takich spuÃlapkowanych klasterów, jak pokazuja̧ szacunki,
które zostana̧ zaprezentowane w rozdziale 7.2, miaÃl promień równy ok. 500nm. Przyjmi-
jmy, że nasz spuÃlapkowany klaster ma taki wÃlaśnie promień. Niech bȩdzie on naÃladowany
Ãladunkiem o wartości, np. 50 Ãladunków elementarnych, tzn. Q=8*10−18C (patrz rozdziaÃl
5.2.2). PseudopotencjaÃl, w jakim znajduje siȩ spuÃlapkowana cza̧stka w klasycznym filtrze
kwadrupolowym, można wyrazić w postaci [28]:

Φ = W ∗ r
2

r20
, (6.1)

gdzie: r2 = x2 + y2, W = q
16
V, V jest amplituda̧ pra̧du zmiennego przyÃlożonego miȩdzy

elektrody, a r0 promieniem elektrody. Parametr q natomiast podobnie, jak we wzorach
(5.12), wyraża siȩ nastȩpuja̧co:

q =
4QV

mω2r20
. (6.2)

Korzystaja̧c z pseudopotencjaÃlu możemy obliczyć siÃlȩ, jaka dziaÃla na spuÃlapkowana̧
cza̧stkȩ:

FAC =
−V 2Q2
4mr40ω2

∗ r. (6.3)

Z doświadczeń z puÃlapkowaniem klasterów wynikaÃlo, że na pocza̧tku puÃlapkowania
x ' y ' 10−3m (dla obszaru A na rysunku 6.8; ukÃlad wspóÃlrzȩdnych zwia̧zany jest z
puÃlapka̧ jak na rysunku 5.1 a), V = 233V oraz ω = 1.319 ∗ 104 1

s
. Obliczaja̧c masȩ m na

podstawie znajomości promienia klastera i podstawiaja̧c odpowiednie wartości do wzoru
(6.3) otrzymujemy FAC = 1.38 ∗ 10−14N. SiÃla FAC dziaÃla oczywíscie w kierunku środka
obszaru miȩdzy elektrodami.
Nastȩpna siÃla jest zwia̧zana z obecnościa̧ jonów swobodnych w ośrodku. Jak to zostaÃlo

omówione w rozdziale 4, elektrody zanurzone w plazmie sa̧ ujemnie naÃlodowane wzglȩdem
niej. Z obserwacji wynika, że dodatnio naÃladowane klastery, które powstaÃly wewna̧trz
wia̧zki laserowej, ale na zewna̧trz kwadrupola, sa̧ wcia̧gane do obszaru miȩdzy elektrodami,
a nastȩpnie dyfunduja̧ gÃlównie wzdÃluż elektrod, tak jak to widać na rysunku 6.9.
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Rysunek 6.9: Wcia̧ganie klasterów do obszaru miȩdzy elektrodami, gdy do elektrod nie
jest podÃla̧czone napiȩcie.

Oznaczmy siÃlȩ, która jest odpowiedzialna za wcia̧ganie klasterów do środka obszaru
miȩdzy elektrodami, spowodowana̧ ich ujemnym wzglȩdem plazmy potencjaÃlem, przez
FD. W celu zredukowania tego efektu przykÃladamy dodatnie napiȩcie miȩdzy wszys-
tkie elektrody a obudowȩ komórki, która jest jednocześnie uziemiona (patrz rysunek
6.1). Napiȩciu temu odpowiada siÃla FDC . Oszacujemy ja̧, traktuja̧c nasza̧ puÃlapkȩ
jak ukÃlad czterech przesuniȩtych wzglȩdem siebie kondensatorów cylindrycznych, których
elektrody wewnȩtrzne maja̧ promień równy promieniowi elektrod kwadrupola r0, a elek-
trody zewnȩtrzne maja̧ promień Rd = 1.5 · 10−2m, równy promieniowi ramienia komórki.
Środki elektrod kondensatorów znajduja̧ siȩ w odlegÃlości d = 3.5·10−3m od środka ukÃladu,
tak jak pokazano to na rysunku 6.10. Jeżeli elektroda zewnȩtrzna ma odpowiednio duży

Rysunek 6.10: Schemat ukÃladu kondensatorów.

promień w porównaniu z elektroda̧ wewnȩtrzna̧, to wówczas można przyja̧ć, że wszystkie
kondensatory maja̧ wspólna̧ elektrodȩ zewnȩtrzna̧ o promieniu Rd.
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Korzystaja̧c ze wzoru na natȩżenie pola elektrycznego w odlegÃlości r (r0 < r < Rd)
od środka kondensatora cylindrycznego:

E(r) =
U

r · ln Rd
r0

, (6.4)

możemy wyznaczyć wartość natȩżenia pola elektrycznego w dowolnym punkcie o wspóÃlrzȩ-
dnych (x, y) wewna̧trz naszego ukÃladu. Po wykorzystaniu przyjȩtych zaÃlożeń i oznaczeń
mamy:

Ex =
U

x · ln Rdr0
· [ x− d
(d− x)2 + y2 +

x

x2 + (d− y)2 +
x+ d

(x+ d)2 + y2
+

x

x2 + (d+ y)2
], (6.5)

Ey =
U

y · ln Rd

r0

· [ y

(d− x)2 + y2 +
y − d

x2 + (d− y)2 +
y

(x+ d)2 + y2
+

y + d

x2 + (d+ y)2
],

E =
q
E2x +E

2
y .

SiÃla dziaÃlaja̧ca na klaster ma wiȩc wartość FDC = E ·Q = 3.25 · 10−14N.
Jak już zostaÃlo wspomniane wcześniej, dodatkowymi warunkami, które sa̧ konieczne,

by spuÃlapkować klastery to:
a) zogniskowanie wia̧zki laserowej,
b) umieszczenie wia̧zki laserowej niecentralnie wzglȩdem elektrod, tzn. bliżej górnych

elektrod, tak jak to zostaÃlo pokazane na rysunku 6.8.
Gȩstość plazmy w pobliżu górnych elektrod jest wiȩksza. Sa̧ one wiȩc naÃladowane

[27][38] bardziej ujemnie niż dolne i dlatego klastery sa̧ przez nie przycia̧gane siÃla̧ Fup.
Równoważy ja̧ siÃla Fdown pochodza̧ca od dodatniego potencjaÃlu plazmy wewna̧trz skupio-
nej wia̧zki laserowej. RozkÃlad gȩstości mocy wia̧zki laserowej pokazany zostaÃl na rysunku
6.3. W procesie dwufotonowym jonizowane sa̧ cza̧steczki sodowe. Prawdopodobieństwo
jonizacji jest proporcjonalne do kwadratu gȩstości mocy wia̧zki laserowej. W obszarze
wia̧zki wystȩpuje wiȩc plazma o różnej gȩstości. Elektrony opuszczaja̧ obszar wia̧zki
szybciej niż jony Na+2 , ponieważ maja̧ wiȩksza̧ prȩdkość średnia̧. Konsekwencja̧ tego jest
dodatni rozkÃlad potencjaÃlu wewna̧trz wia̧zki. ZaÃlóżmy, że potencjaÃl plazmy w wia̧zce
laserowej zmienia siȩ, tak jak napiȩcie pokazane na rysunku 6.7, które wystȩpuje miȩdzy
sonda̧ przesuwana̧ wzdÃluż przekroju poprzecznego wia̧zki, a obudowa̧ komórki. Wówczas
natȩżenie pola elektrycznego może osia̧gać wartość E = 3 · 103 V

m
. Przy wcześniejszym

zaÃlożeniu, że Ãladunek klastera wynosi Q = 8 ∗ 10−18C, otrzymujemy:
Fdown = E ·Q = 2.4 · 10−14N.
Stwierdzona doświadczalnie konieczność ogniskowania wia̧zki laserowej wskazuje na

możliwość pojawienia siȩ dodatkowych siÃl optycznych, które również moga̧ mieć znacze-
nie w uzyskaniu równowagi wszystkich siÃl (minimum potencjaÃlu). Metalowe kulki sa̧
wypychane ze zogniskowanej wia̧zki laserowej (choć niektóre artykuÃly sugeruja̧, że istnieje
możliwość puÃlapkowania metalowych drobin wewna̧trz zogniskowanej wia̧zki laserowej
[40][41]). Prosta optyka geometryczna pokazuje, że metalowy klaster doświadcza siÃly
optycznej poprzez bezpośredni przekaz pȩdu [42].
Promienie klasterów sa̧ rzȩdu setek nanometrów (λ ∼ R), dlatego też do opisu ich

oddziaÃlywania ze światÃlem powinna być użyta teoria Mie. Jeśli klaster znajduje siȩ w
wia̧zce laserowej z poprzecznym gradientem natȩżenia pola, to wówczas rozprasza on
światÃlo niesymetrycznie i caÃlowita siÃla optyczna, dziaÃlaja̧ca na niego, ma skÃladowa̧ FR,
prostopadÃla̧ do wektora Poyntinga. SiÃla ta zwana jest siÃla̧ gradientowa̧ i jest równa [43][44]:

51



FR = (P ∗ ∇)E (6.6)

gdzie:
P - wektor polaryzacji,
E - wektor pola elektrycznego.
Inna̧ siÃla̧ zwia̧zana̧ z obecnościa̧ wia̧zki laserowej jest siÃla FR pochodza̧ca od grzania

[40]. Wypycha ona cza̧stki z osi wia̧zki laserowej. Temperatura tuż przy osi wia̧zki
jest wyższa niż w jej rejonie peryferyjnym, a gradient temperatury wyrzuca cza̧stkȩ na
zewna̧trz. SiÃla ta, zwana siÃla̧ radiometryczna̧, jest zwykle wiȩksza niż siÃly gradientowe
[45]. DziaÃla ona tylko w obszarze wia̧zki laserowej.

Rysunek 6.11: SiÃly dziaÃlaja̧ce na spuÃlapkowany klaster sodowy w zmodyfikowanym filtrze
kwadrupolowym F1 = FAC +FD, F2 = FDC , F3 = Fup oraz F4 = Fdown+FR+FH +FGV .

Ponieważ obszary, w których puÃlapkowane sa̧ klastery, rozmieszczone sa̧ symetrycznie
wzglȩdem osi pionowej puÃlapki (rysunek 6.8), dlatego wydaje siȩ, że císnienie światÃla
można pomina̧ć.
SiÃla̧ dziaÃlaja̧ca̧ na spuÃlapkowany klaster jest również siÃla grawitacyjna, skierowana do

środka Ziemi. Dla sferycznych klasterów o promieniu R=500nm przy zaÃlożeniu, że gȩstość
sodu w klasterach jest taka sama, jak dla sodu w bryle, wynosi ona FGV = 5 ∗ 10−15N .
Równowaga siÃl Fup,Fdown,FR,FH ,FD,FDC , razem z siÃla̧ FAC , zwia̧zana̧ ze zmiennym

napiȩciem AC podÃla̧czonym miȩdzy pary elektrod, umożliwia puÃlapkowanie klasterów w
pÃlaszczyźnie X-Y (rysunek 6.11).
Przytoczone obliczenia wartości siÃl FAC , FDC i Fdown, dla zaÃlożonego promienia i

Ãladunku klastera, maja̧ charakter szacunkowy. Pokazuja̧ one, że siÃly te sa̧ rzȩdu 10−14N. W
obliczeniach nie uwzglȩdniono jednak wpÃlywu plazmy na siÃly FAC oraz FDC , jak również
faktu, że elektrody umieszczone sa̧ w rurkach kwarcowych.
Jak już byÃlo wspomniane, przy omawianiu rodzajów puÃlapek kwadrupolowych, zwykÃly

filtr kwadrupolowy puÃlapkuje naÃladowane cza̧stki w dwóch wymiarach. Jednakże z prze-
prowadzonych eksperymentów wynika jednoznacznie, że w puÃlapce pokazanej na rysunku
6.1, klastery puÃlapkowane sa̧ również wzdÃluż osi kwadrupola (oś Z), czyli jest to puÃlapka
trójwymiarowa. PuÃlapkowanie wzdÃluż osi Z może być rozumiane jako efekt skończonych
rozmiarów wia̧zki laserowej i generowania przez nia̧ plazmy. W kierunku Z fragmenty
elektrod, które sa̧ bliżej wia̧zki laserowej sa̧ bardziej ujemnie naÃladowane niż te, które
znajduja̧ siȩ dalej od wia̧zki laserowej. Dodatnio naÃladowane klastery sa̧ trzymane siÃlami
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elektrostatycznymi, pochodza̧cymi od rozkÃladu Ãladunku na elektrodach, albo bardziej
precyzyjnie, od rozkÃladu Ãladunku na rurkach kwarcowych otaczaja̧cych elektrody, tak
jak pokazane to zostaÃlo na rysunku 6.12. PrzykÃlad dziesiȩciu spuÃlapkowanych klasterów
pokazany zostaÃl na rysunku 6.13.

Rysunek 6.12: PuÃlapkowanie klasterów wzdÃluż osi kwadrupola. SiÃly F+Z oraz F
−
Z pochodza̧

od rozkÃladu Ãladunku na elektrodach wzdÃluż osi Z.

Rysunek 6.13: PrzykÃlad dziesiȩciu spuÃlapkowanych klasterów. Zdjȩcie wykonane jest dla
U=150V, V=233V dla ω = 131901

s
. Moc wia̧zki laserowej wynosiÃla P=0.1W.
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7. WÃlasności spuÃlapkowanych klasterów sodowych.

7.1. Ruch pojedynczego klastera sodowego wewna̧trz zmodyfikowanej puÃlapki
kwadrupolowej.

DokÃladny opis zachowania siȩ spuÃlapkowanego klastera sodowego, poprzez określenie siÃl
na niego dziaÃlaja̧cych (patrz poprzedni rozdziaÃl), jest zagadnieniem bardzo trudnym. W
zasadzie można zrobić to tylko jakościowo. Dlatego też postanowiono podej́sć do za-
gadnienia inaczej. Badaja̧c ruch pojedynczego klastera w momencie puÃlapkowania wyz-
naczono jego promień, a analizuja̧c poÃlożenia spuÃlapkowanego klastera, wyznaczono po-
tencjaÃl, w którym siȩ znajdowaÃl.
Przyjmijmy, że obecnie ukÃlad wspóÃlrzȩdnych XY bȩdzie zwia̧zany z puÃlapka̧ w sposób

pokazany na rysunku 7.1. Środek ukÃladu wspóÃlrzȩdnych znajduje siȩ na przeciȩciu linii
Ãla̧cza̧cych środki metalowych elektrod K i M oraz L i N. Na tym samym rysunku pokazano
też poÃlożenia spuÃlapkowanego klastera w pÃlaszczyźnie XY.
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1

2
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N M
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(0,0)
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Wiązka laserowa
B

A

Metalowa elektroda

Rurka kwarcowa

Rysunek 7.1: PoÃlożenia pojedynczego spuÃlapkowanego klastera w pÃlaszczyźnie XY. A -
moment puÃlapkowania klastera; B - po 16 minutach od momentu spuÃlapkowania klastera.
Obszary A i B odpowiadaja̧ ruchowi klastera przez 42s.

Pomiar przeprowadzono w temperaturze T = 632K, przy císnieniu gazu buforuja̧cego
p=640Tr, dla mocy wia̧zki laserowej P=0.30W. Napiȩcia staÃle i zmienne, przy jakich
spuÃlapkowano klaster, wynosiÃly odpowiednio: U = 150V, V = 233V, a czȩstotliwość
pra̧du zmiennego: ω = 42071

s
. Klaster przebywaÃl w puÃlapce przez 17 min. W czasie

rejestracji ruchu klastera (obszar A czy B) zapisywano sekwencjȩ 256 obrazów.
Ruch, jaki wykonywaÃl klaster w pÃlaszczyźnie XY, na pocza̧tku puÃlapkowania oraz

poÃlożenia klastera po 16 minutach od chwili spuÃlapkowania, przedstawione zostaÃly na
rysunkach 7.2 i 7.3.
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Rysunek 7.2: Ruch, jaki wykonywaÃl klaster w pÃlaszczyźnie XY na pocza̧tku puÃlapkowania.
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Rysunek 7.3: PoÃlożenia klastera w pÃlaszczyźnie XY po 16 minutach od chwili
spuÃlapkowania.

Na rysunku 7.3 dokonano obrotu ukÃladu wspóÃlrzȩdnych wokóÃl osi OZ o 17◦. Przyczyna
tej transformacji zostanie omówiona w dalszej czȩści pracy. Dodatkowo dokonano też
translacji ukÃladu wspóÃlrzȩdnych tak, by wyznaczony w rozdziale 7.3, efektywny potencjaÃl
dziaÃlaja̧cy na klaster miaÃl minimum w punkcie (0,0).
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7.2. Szacowanie promienia puÃlapkowanego klastera.

W przypadku klasycznej puÃlapki kwadrupolowej równania ruchu spuÃlapkowanej cza̧stki
w obecności siÃly lepkości maja̧ postać (5.11). Rozważmy teraz ruch klastera w zmody-
fikowanej puÃlapce kwadrupolowej. Ogólnie można powiedzieć, że porusza siȩ on pod
wpÃlywem stochastycznej siÃly Fst spowodowanej chaotycznymi, nieskompensowanymi ud-
erzeniami cza̧steczek ośrodka w jego powierzchniȩ, oraz dodatkowo pod wpÃlywem siÃly
zewnȩtrznej F . SiÃla ta jest wypadkowa̧ siÃla̧ pochodza̧ca̧ od puÃlapki, a jej skÃladowe zostaÃly
omówione w rozdziale 6.3. W rezultacie dziaÃlania siÃly Fst klaster uzyskuje pewna̧ średnia̧
energiȩ kinetyczna̧. Ruchowi klastera przeciwdziaÃla siÃla tarcia. ZaÃlóżmy, że jest ona
proporcjonalna do jego prȩdkości. Równanie ruchu klastera w rzucie, np. na oś OX,
przyjmuje wówczas postać [46][47]:

m
d2x

dt2
= −Dtldx

dt
+ Fst + F (x), (7.1)

gdzie:
m - masa klastera,
Dtl - wspóÃlczynnik tÃlumienia,
Fst - przypadkowa siÃla stochastyczna,
F (x) - siÃla zewnȩtrzna dziaÃlaja̧ca na klaster.

Jeżeli siÃla zewnȩtrzna jest maÃla, tzn. potencjaÃl zewnȩtrzny, w którym porusza siȩ
klaster jest dostatecznie pÃlaski, wówczas równanie ruchu przyjmie postać:

m
d2x

dt2
= −Dtldx

dt
+ Fst. (7.2)

Jest to równanie Langevina. Formalnie rozwia̧zanie tego równania może być zapisane
jako:

v(t) = v(0) ∗ exp[−Dtl ∗ t
m

] +
1

m
∗
Z t

0
exp[−t− τ

m
∗Dtl] ∗ Fst(τ )dτ, (7.3)

gdzie:
v(t) = dx

dt
.

CaÃlka znajduja̧ca siȩ po prawej stronie równania (7.3) jest caÃlka̧ stochastyczna̧, a
rozwia̧zanie jest zmienna̧ losowa̧. Jeśli zaÃlożymy dodatkowo, że każde przesuniȩcie cza̧stki
jest niezależne od pozostaÃlych, czyli jest jednakowo prawdopodobne we wszystkich kierun-
kach, oraz że Fst podlega rozkÃladowi Gaussa i znika w uśrednieniu po odpowiednio dÃlugim
czasie, to wówczas ruch klastera ma charakter ruchu Browna.
ÃLatwo można pokazać, że dla takiego ruchu [46][47]:

< x2 >=
2kT t

Dtl
=

kT t

3πη ∗R, (7.4)

gdzie:
< x2 > - średni kwadrat przesuniȩcia klastera,
k - staÃla Boltzmanna,
T - temperatura bezwzglȩdna,
t - odstȩp czasu pomiȩdzy kolejnymi pomiarami poÃlożenia klastera,
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η - wspóÃlczynnik lepkości ośrodka oszacowany w rozdziale 5.2.1.
Oczywíscie (równanie (5.9)):

Dtl = 6πηR. (7.5)

Równanie (7.4) jest tzw. równaniem Einsteina [46] wia̧ża̧cym średni kwadrat przesuniȩcia
< x2 > cza̧stki kulistej w czasie t z jej promieniem R.
Odstȩp czasu t w równaniu (7.4) powinien być dodatkowo duży w porównaniu z czasem

relaksacji prȩdkości τ0, który jest równy [46]:

τ0 =
m

Dtl
=

m

6πηR
. (7.6)

Jeśli zaÃlożymy, że klaster porusza siȩ w ośrodku o temperaturze T=632K dziȩki ru-
chom Browna to, korzystaja̧c z powyższych rozważań, możemy oszacować jego promień.
W rozważaniach tych zajmowalísmy siȩ równaniami ruchu klastera w kierunku osi OX.
DokÃladnie takie same rozważania można przeprowadzić dla skÃladowej ruchu klastera w
dowolnym kierunku, np. w kierunku osi OY i otrzymane wyrażenie na wartość średniego
przesuniȩcia klastera w tym kierunku bȩdzie takie samo, jak w kierunku osi OX. W
eksperymencie rejestrowane byÃly przesuniȩcia klastera przy użyciu kamery CCD w dwóch
wymiarach. Dlatego też równanie (7.4), po zamianie ,,x” na ,,l”, gdzie ,,l” oznacza od-
legÃlość w pÃlaszczyźnie XY (l2=x2 + y2), możemy przeksztaÃlcić do nastȩpuja̧cej postaci:

R =
2 ∗ kT t

3πη∗ < l2 >. (7.7)

ZaÃlożenie o niewielkim wpÃlywie potencjaÃlu zewnȩtrznego dziaÃlaja̧cego na klaster wydaje
siȩ być najlepiej speÃlnione w pocza̧tkowych momentach jego puÃlapkowania. Wtedy to
w zasadzie ,,istnieje tylko podejrzenie”, że może on zostać spuÃlapkowany. Świadczy
o tym, m.in. trajektoria ruchu klastera pokazana na rysunku 7.2, tzn. jej przypad-
kowość. W doświadczeniu rejestrowane byÃlo poÃlożenie klastera co t = 42

256
s. WspóÃlczynnik

lepkości wynosiÃl η = 3 ∗ 10−5Pa·s (rozdziaÃl 5.2.1), a wyznaczone z eksperymentu < l2 >=
1.98 · 10−11m2. Podstawiaja̧c te wartości do wzoru (7.7) uzyskujemy R=512 nm.
Dla klastera o takim promieniu τ0 ∼ 10−6, czyli rzeczywíscie jest maÃle w porównaniu

z czasem t.
Pokazana metoda szacowania promienia klastera na pocza̧tku jego puÃlapkowania jest

obarczona pewnym bÃlȩdem, ponieważ pominiȩty w niej zostaÃl potencjaÃl zewnȩtrzny dziaÃla-
ja̧cy na klaster. Jego ruch byÃl jednak zbliżony do ruchu klasterów, które nie byÃly puÃlapko-
wane i poruszaÃly siȩ tylko dziȩki ruchom Browna. Oznacza to, że siÃly pochodza̧ce od
kwadrupola miaÃly niewielki wpÃlyw na zachowanie klastera. Dlatego też zaprezentowana
metoda może sÃlużyć do wstȩpnego szacowania promienia klastera w momencie jego puÃlapkowania.
W tym przypadku puÃlapkowany klaster miaÃl ok. 512 nm. Poczynione zaÃlożenie w zasadzie
sprowadza siȩ do stwierdzenia, iż potencjaÃl zewnȩtrzny, w którym porusza siȩ klaster, jest
dostatecznie pÃlaski, tak że nie wpÃlywaÃl on znacznie na ruchy Browna. Można go zatem
pomina̧ć.

7.3. Efektywny potencjaÃl puÃlapkuja̧cy.

Przyjmijmy, że pochodza̧ce od zmodyfikowanego kwadrupola siÃly dziaÃlaja̧ce na spuÃlapko-
wany klaster można opisać przy użyciu pewnego potencjaÃlu.
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W czasie wykonywania eksperymentu klaster znajdowaÃl siȩ w środowisku o tempe-
raturze T=632K. Oznacza to, zgodnie z zasada̧ ekwipartycji energii, że średnia energia
jego ruchu postȩpowego w dwóch wymiarach wynosiÃla:

1

2
m < v2 >= k ∗ T, (7.8)

gdzie:
<> - oznacza wartość średnia̧,
m - masa klastera,
v - prȩdkość w pÃlaszczyźnie XY.

Dziȩki tej energii klaster porusza siȩ w potencjale zewnȩtrznym w sposób chaotyczny .
Jeżeli dalej rozważać bȩdziemy niewielkie wychylenia klastera z poÃlożenia równowagi,

to wówczas efektywny potencjaÃl, w którym pozostaje spuÃlapkowany klaster, powinien dać
siȩ przybliżyć potencjaÃlem harmonicznym, tak jak ma to miejsce w przypadku zwykÃlego
kwadrupola [28].
Ogólnie potencjaÃl taki jest forma̧ kwadratowa̧ dodatnio określonych wychyleń z poÃloże-

nia równowagi [48]:

V (x1, x2, x3) =
3X

i,j=1

aijxixj , (7.9)

gdzie:
x1 = x, x2 = y, xz = z;

Formȩ taka̧ można zawsze zdiagonalizować, tj. przedstawić w postaci sumy kwadratów
wychyleń w innych odpowiednio dobranych zmiennych, bȩda̧cych liniowymi kombinacjami
poprzednich zmiennych. Technicznie problem sprowadza siȩ do zapisania potencjaÃlu w
ukÃladzie osi gÃlównych. Sta̧d też dokonano wcześniej obrotu ukÃladu wspóÃlrzȩdnych (ry-
sunek 7.3). Wówczas:

V (x0, y0, z0) = αx(x
0)2 + αx(y

0)2 + αx(z
0)2, (7.10)

gdzie x0, y0, z0 oznaczaja̧ wspóÃlrzȩdne cza̧stki w nowym ukÃladzie. Oznaczmy dalej wspóÃlrzȩ-
dne w nowym ukÃladzie przez x, y, z oraz niech:

Vx = αx · (x)2, (7.11)

Vy = αy · (y)2,
Vz = αz · (z)2.

Prawdopodobieństwo znalezienia klastera w danym punkcie w pÃlaszczyźnie XY można
zwia̧zać z energia̧ potencjalna̧, jaka̧ posiada klaster w puÃlapce w tej pÃlaszczyźnie, stosuja̧c
rozkÃlad Boltzmanna [46] (wzór 7.12).

P (x, y) = A ∗ exp[−V (x, y)
k ∗ T ], (7.12)

gdzie:
P (x, y) - prawdopodobieństwo znalezienia klastera w danym punkcie w pÃlaszczyźnie XY,
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V (x, y) = αx · (x)2+ αy · (y)2- energia potencjalna klastera w pÃlaszczyźnie XY ,
A - pewna staÃla ,
T - temperatura bezwzglȩdna.

Po przeksztaÃlceniu równania (7.12) otrzymujemy równanie opisuja̧ce ksztaÃlt dwuwymi-
arowego potencjaÃlu (7.13) :

V (x, y) ∼ −kT ln[P (x, y)]. (7.13)

W opisanym w rozdziale 7.1 eksperymencie z pojedynczym spuÃlapkowanym klasterem
(16-ta minuta puÃlapkowania) w jednej sekwencji zapisywanych byÃlo 256 obrazów. Na
każdym z nich lokalizowane byÃlo poÃlożenie klastera, a nastȩpnie zapisywane jego wspóÃlrzȩdne.
Ponieważ uzyskuje siȩ w ten sposób tylko 256 punktów, to trudno, z takiej ilości danych,
dobrze aproksymować potencjaÃl w dwóch wymiarach. Jednocześnie, jak wskazywaÃly po-
miary optyczne, które przytoczone zostana̧ w dalszej czȩści pracy, klastery rosÃly w czasie
przebywania w puÃlapce oraz prawdopodobnie zmieniaÃl siȩ ich Ãladunek. Dlatego też dÃluższa
rejestracja jednej sekwencji nie miaÃla wiȩkszego sensu, ze wzglȩdu na możliwość zmian
potencjaÃlu, w którym znajdowaÃl siȩ klaster, ponieważ, m.in od masy klastera zależy pseu-
dotencjaÃl Φ (wzór 6.1) zwia̧zany ze zmiennym napiȩciem V przykÃladanym do elektrod
kwadrupola. W omawianym doświadczeniu, przy tych parametrach, w jakich byÃlo ono
wykonywane, można przyja̧ć, że przez 42s na klaster dziaÃla pewien staÃly (uśredniony)
potencjaÃl. ŚwiadczyÃl o tym charakter ruchu klastera. Ponieważ, jak już wspomniano, z
256 punktów trudno odtworzyć dwuwymiarowy potencjaÃl, wobec tego postanowiono odt-
worzyć przekrój tego potencjaÃlu wzdÃluż osi OX i OY, tzn. znaleźć Vx i Vy. Zbadano, jakie
jest prawdopodobieństwo, że klaster ma swoja̧ wspóÃlrzȩdna̧ ,,x” oraz ,,y” w kolejnych
przedziaÃlach, o szerokości odpowiednio 0.005 mm oraz 0.025 mm, a nastȩpnie podstaw-
iono do wzoru (7.13) (zobacz [49]). Wyznaczono w ten sposób przekroje potencjaÃlu (w
nowym ukÃladzie wspóÃlrzȩdnych), jaki dziaÃla na klaster, wzdÃluż osi OX i OY, po 16 minu-
tach puÃlapkowania (rysunek 7.3). Na rysunkach 7.4 oraz 7.5 pokazane sa̧ uzyskane w ten
sposób przekroje potencjaÃlu odpowiadaja̧ce rysunkowi 7.3.

Ponieważ potencjaÃl harmoniczny ma postać:

Ud =
1

2
αd ∗ d2, (7.14)

gdzie: d - oznacza x lub y, U - potencjaÃl, a α - jest staÃla̧ sprȩżystości
to:

αd = 2 ∗ k ∗ T ∗ ad, (7.15)

gdzie: ad - oznacza wspóÃlczynnik przy d
2 wynikaja̧cy z dopasowania krzywych (patrz

rysunek 7.4 oraz rysunek 7.5), k - staÃla̧ Boltzmanna, T - temperaturȩ.
Podstawiaja̧c wartości ax = 1.352 · 1010 oraz ay = 4.553 ·108 do wzoru (7.14) otrzymu-

jemy staÃle sprȩżystości równe odpowiednio: αx = 2.358∗10−10Nm oraz αy = 7.942∗10−12Nm .
Z przeprowadzonych rozważań widać wiȩc, że mimo, iż opis siÃl dziaÃlaja̧cych na klaster

jest bardzo skomplikowany, to można oszacować efektywny potencjaÃl, w jakim porusza siȩ
klaster. Wyliczone wspóÃlczynniki sprȩżystości w kierunku osi OX i OY, w przeciwieństwie
do klasycznego kwadrupola [50], sa̧ różne. WspóÃlczynnik sprȩżystości αx jest okoÃlo 30 razy
wiȩkszy niż αy. Jest to konsekwencja̧ zÃlamania symetrii ukÃladu, jaki tworzy kwadrupol,
poprzez wprowadzenie wia̧zki laserowej.
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Rysunek 7.4: Przekrój potencjaÃlu dziaÃlaja̧cego na klaster sodowy po 16 minutach
puÃlapkowania wzdÃluż osi OX (ciemne punkty) wraz z dopasowana̧ krzywa̧ typu y=a*x;
,,a” w tym przypadku wynosi a=1.352·1010.
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Rysunek 7.5: Przekrój potencjaÃlu dziaÃlaja̧cego na klaster sodowy po 16 minutach
puÃlapkowania wzdÃluż osi OY (ciemne punkty) wraz z dopasowana̧ krzywa̧ typu y=a*x;
,,a” w tym przypadku wynosi a=4.553·108.

Na koniec tego rozdziaÃlu wyznaczymy jeszcze czȩstość wÃlasna̧ f0 ruchu klastera w
takim potencjale. ZaÃlóżmy, że klaster miaÃl promień R=500nm (rozdziaÃl poprzedni).
Znaja̧c gȩstość sodu możemy obliczyć jego masȩ m. W tym przypadku wynosi ona
m = 4.97 · 10−16kg.
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Ponieważ:

f0 = 2π

r
αd
m
, (7.16)

to otrzymamy, że czȩstość wÃlasna w kierunku osi OX wynosi - fX0 = 4325Hz, a w kierunku
osi OY fY 0 = 793.7Hz. Oczywíscie sa̧ to wielkości szacunkowe, gdyż wynikaja̧ one z
zaÃlożenia dotycza̧cego promienia klastera. Promień, który zaÃlożono, posiadaÃly klastery
w momencie spuÃlapkowania, a potencjaÃl wyznaczony zostaÃl dopiero po 16 minutach.
Ponieważ, jak wskazuja̧ eksperymenty zaprezentowane w dalszej czȩści pracy, klastery
rosna̧ w czasie puÃlapkowania, to zgodnie ze wzorem (7.16) wyliczone czȩstości wÃlasne
należy traktować jako maksymalne. Pokazuja̧ one jednak, jakiego rzȩdu czȩstości wÃlasnych
należy spodziewać siȩ w takim potencjale.

7.4. Dwa klastery w puÃlapce.

Jednym z parametrów dotycza̧cych spuÃlapkowanego klastera sodowego w zmodyfikowanej
puÃlapce kwadrupolowej jest jego Ãladunek. Eksperymenty, w których obserwowany byÃl ruch
klasterów w wytworzonym w komórce staÃlym polu elektrycznym wykazaÃly, że klastery sa̧
dodatnio naÃladowane. Obecność plazmy w komórce, po wÃla̧czeniu indukuja̧cej wia̧zki
laserowej o dÃlugości fali λ = 488 nm, jak również zÃlożoność samej metody puÃlapkowania,
uniemożliwiaja̧ szacowanie Ãladunku, a w zasadzie stosunku Ãladunku do masy, w sposób w
jaki siȩ to robi, gdy do puÃlapkowania używa siȩ klasycznej puÃlapki kwadrupolowej. Dlat-
ego też zaproponowano inny sposób oszacowania Ãladunku klastera. Wykorzystano do tego
celu ukÃlad dwóch spuÃlapkowanych klasterów. W warunkach, w jakich przeprowadzane
byÃly wcześniejsze doświadczenia z puÃlapkowaniem klasterów, tzn. w temperaturze T =
632K, przy císnieniu gazu buforuja̧cego p=640Tr i mocy wia̧zki laserowej P=0.30W,
spuÃlapkowano dwa klastery. Napiȩcia staÃle i zmienne, przy jakich je spuÃlapkowano,
wynosiÃly odpowiednio: U = 150V, V = 233V, a czȩstotliwość pra̧du zmiennego ω =
42071

s
. Czas puÃlapkowania wynosiÃl t=41 minut.

Po 18 minutach 55 sekundach jeden z klasterów opuściÃl obszar puÃlapkowania. Na
rysunku 7.6 pokazane zostaÃly poÃlożenia dwóch klasterów przez ostatnie 10 sekund, przed
wypadniȩciem jednego z nich, oraz poÃlożenia pozostaÃlego klastera, przez pierwsze 11
sekund samotnego przebywania w puÃlapce. W czasie tych 21 sekund zarejestrowanych
zostaÃlo 128 obrazów, rejestruja̧cych poÃlożenia klasterów w równych odstȩpach czasowych.
By można byÃlo zapisać potencjaÃl, w jakim znajdowaÃl siȩ klaster, w postaci przedstawionej
wzorem (7.10), dokonano obrotu ukÃladu wspóÃlrzȩdnych (rysunek 7.1) o 7◦ wzglȩdem osi
kwadrupola (patrz rozdziaÃl 7.3.1). PoÃlożenia klasterów na rysunku 7.6 pokazane zostaÃly
w nowym ukÃladzie wspóÃlrzȩdnych.
SpuÃlapkowane jednocześnie dwa klastery utrzymywane byÃly w potencjale wytwarzanym

przez puÃlapkȩ. Ponieważ posiadaÃly one Ãladunek tego samego znaku, wobec tego odpy-
chaÃly siȩ siÃla̧ kulombowska̧, tak że w kierunku OX średnia odlegÃlość miȩdzy nimi wynosiÃla
,,g”. OdlegÃlość ta zależaÃla ona od Ãladunku, jaki posiadaÃly klastery oraz od efektywnego
potencjaÃlu, w jakim siȩ znajdowaÃly. Wypadniȩcie klastera A spowodowaÃlo, że klaster B
zmieniÃl swoje poÃlożenie w puÃlapce.
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Rysunek 7.6: PoÃlożenia dwóch spuÃlapkowanych klasterów przez ostatnie 10 sekund przed
wypadniȩciem klastera A oraz poÃlożenia klastera B przez 11 sekund po wypadniȩciu
klastera A - obszar C.

7.4.1. Wyznaczenie potencjaÃlu w jakim poruszaÃly siȩ klastery.

W rozdziale 7.3 wyznaczony zostaÃl potencjaÃl efektywny dziaÃlaja̧cy na klaster po 16 minu-
tach od chwili spuÃlapkowania. Może on zależeć od parametrów, przy jakich byÃl spuÃlapkowa-
ny klaster, ale również np. od masy klastera, ponieważ od niej zależy, m.in. pseudotencjaÃl
Φ (wzór (6.1)) zwia̧zany ze zmiennym napiȩciem V, przykÃladanym do elektrod kwadrupola.
Dlatego też w przypadku ukÃladu dwóch spuÃlapkowanych klasterów potencjaÃl, w jakim one
znajdowaÃly siȩ, mógÃl być inny, niż wyznaczony w rozdziale 7.3.
W celu wyznaczenia tego potencjaÃlu dokonano zapisu 256 poÃlożeń klastera B przez 43

pierwsze sekundy po ucieczce klastera A. Pokazane one zostaÃly na rysunku 7.7.
Postȩpuja̧c podobnie jak w rozdziale 7.3 można wyznaczyć prawdopodobieństwa tego,

że wspóÃlrzȩdne ,,x ” oraz ,,y” klastera znajduja̧ siȩ w kolejnych przedziaÃlach o sze-
rokościach odpowiednio równych 0.003 mm i 0.02 mm. DÃlugości przedziaÃlów, podob-
nie jak w rozdziale 7.3, zostaÃly tak dobrane, by z jednej strony mieć maksymalna̧ ich
liczbȩ, a z drugiej strony, by nie byÃlo ich za dużo, bo caÃlkowita liczba wszystkich poÃlożeń
klastera w kolejnych przedziaÃlach czasowych wynosiÃla 256. Nastȩpnie po wyznaczeniu
prawdopodobieństwa przebywania klastera w odpowiednich przedziaÃlach w kierunku osi
OX oraz OY, korzystaja̧c ze wzoru (7.13), obliczono przekroje efektywnego potencjaÃlu
dziaÃlaÃlaja̧cego na spuÃlapkowany klaster w kierunku tych osi. Na rysunkach 7.8 oraz 7.9
pokazane zostaÃly te przekroje wraz z dopasowanymi do nich krzywymi potencjaÃlu har-
monicznego.
Przekroje potencjaÃlu zostaÃly przedstawione w ten sposób, że ich minima wynosza̧ ,,0”.

Oś rzȩdnych, która jest osia̧ symetrii potencjaÃlów, obrazuje ile razy potencjaÃl, który dziaÃla
na klaster, jest wiȩkszy od ich energii termicznej kT .
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Rysunek 7.7: PoÃlożenia klastera B przez pierwsze 43 sekundy po wypadniȩciu klastera A.
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Rysunek 7.8: Przekrój potencjaÃlu dziaÃlaja̧cego na klaster w kierunku osi OX, tuż po
wypadniȩciu drugiego klastera.

Po dopasowaniu do punktów pokazanych na rysunkach 7.8 oraz 7.9 krzywych postaci:

Ud =
1

2
αd ∗ d2, (7.17)

gdzie:
d - oznacza x albo y,
Ud - skÃladowa potencjaÃlu,
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αd - skÃladowa wspóÃlczynnika sprȩżystości.

otrzymujemy αx = 5.019 ∗ 10−10Nm oraz αy = 1.070 ∗ 10−11Nm .
WspóÃlczynnik sprȩżystości w kierunku osi OX jest okoÃlo 47 razy wiȩkszy niż w kierunku

osi OY, podobnie jak to miaÃlo miejsce w rozdziale 7.4. Dlatego też Ãlatwiej klasterowi
poruszać siȩ w kierunku osi OY (patrz rysunek 7.7).
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Rysunek 7.9: Przekrój potencjaÃlu dziaÃlaja̧cego na klaster w kierunku osi OY, tuż po
wypadniȩciu drugiego klastera.

7.4.2. Określenie Ãladunku klasterów

Zajmijmy siȩ teraz ukÃladem dwóch klasterów tuż przed wypadniȩciem jednego z nich z
obszaru puÃlapkowania. Na rysunku 7.6 widać wyraźnie, że ich trajektorie sa̧ oddalone od
siebie średnio o g = 55.4∗10−6m wzdÃluż osi OX. Z symulacji komputerowych, przeprowa-
dzonych przy użyciu metody Monte-Carlo wynika, że przy zadanych staÃlych sprȩżystości
wyliczonych przez nas, konfiguracja dwóch naÃladowanych klasterów powinna wygla̧dać
tak, jak przedstawiono to na rysunku 7.10 [51]. Temperatura ukÃladu wynosiÃla T=632K.
Różnice miȩdzy konfiguracja̧ uzyskana̧ w wyniku symulacji komputerowych, a rzeczy-

wista̧ konfiguracja̧ otrzymana̧ z doświadczenia (rysunek 7.6), wynikaja̧ prawdopodobnie
z faktu, że potencjaÃl w kierunku osi OY możemy traktować jako harmoniczny tylko do
momentu, gdy klaster znajduje siȩ dostatecznie daleko od wia̧zki laserowej. Jeśli zbliży siȩ
on odpowiednio blisko do wia̧zki laserowej, to wówczas rośnie gwaÃltownie siÃla dziaÃlaja̧ca
na niego. GÃlównie pochodzi ona od grzania i rozkÃladu swobodnych jonów dodatnich
wewna̧trz wia̧zki laserowej. Doznaje on wiȩc silnego przyspieszenia w kierunku przeci-
wnym niż poruszaÃl siȩ do tej pory (na zewna̧trz wia̧zki laserowej). Jednocześnie drugi
klaster sprzȩżony jest z nim siÃla̧ kulombowska̧. Przeprowadzone obserwacje wykazuja̧,
że oba klastery poruszaja̧ siȩ w przeciwfazie, tzn. jeśli jeden znajduje siȩ blisko wia̧zki
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Rysunek 7.10: Symulacja, wykonana metoda̧ Monte-Carlo, obrazuja̧ca zachowanie siȩ
dwóch klasterów naÃladowanych Ãladunkiem Q=1000 Ãl. e., w potencjale dwuwymiarowym
ze wspóÃlczynnikami sprȩżystości równymi αx = 5.019 ∗ 10−10Nm oraz αy = 1.07 ∗ 10−11Nm .
A i B oznaczaja̧ poÃlożenia pocza̧tkowe klasterów.

(maksymalnie wysoko na rysunku 7.6), to drugi jest maksymalnie od niej oddalony. W
rezultacie powstaje coś w rodzaju wahadÃla torsyjnego pokazanego na rysunku 7.11.

Rysunek 7.11: Rysunek obrazuja̧cy ruch dwóch klasterów w potencjale puÃlapki.

Gdyby nie byÃlo trudnej do oszacowania staÃlej sprȩżystości αz w kierunku osi OZ,
oraz wartość αx byÃlaby zbliżona do αy to wówczas trajektorie ruchu klasterów byÃlyby
,,zaokra̧glone”, tak jak na rysunku 7.11. Maja̧cy miejsce ruch oscylacyjny wzdÃluż osi
kwadrupola ze staÃla̧ sprȩżystości αz, powoduje prawdopodobnie, że trajektorie cza̧stek sa̧
do siebie równolegÃle tak, jak pokazano to na rysunku 7.6.
Jeśli zaÃlożymy, że przekrój potencjaÃlu w kierunku osi OX, dziaÃlaja̧cy na dwa klastery,

jest taki sam jak na jeden, tzn. αx = 5.019 ∗ 10−10Nm oraz, że odlegÃlość miȩdzy obszarami
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A i B na rysunku 7.6 jest spowodowana odpychaniem kulombowskim, to wówczas możemy
napisać:

1

4π�0
∗ Q

2

g2
= αx ∗ g

2
+ αx ∗ g

2
, (7.18)

gdzie: �0 - przenikalność dielektryczna próżni, Q - Ãladunek klastera.

SiÃla kulombowskiego odpychania dziaÃlaja̧ca na dwa naÃladowane jednoimiennie klastery
jest równoważona przez siÃlȩ zwia̧zana̧ z efektywnym potencjaÃlem puÃlapki (patrz rysunek
7.12). Dodatkowo zaÃlożone też zostaÃlo, że klastery maja̧ jednakowy Ãladunek.
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Rysunek 7.12: Rysunek pogla̧dowy obrazuja̧cy ustawienie siȩ dwóch odpychaja̧cych siȩ
siÃla̧ kulombowska̧ Fc klasterów sodowych umieszczonych w potencjale Ux.

Ze wzoru (7.18) Ãlatwo możemy wyznaczyć Ãladunek jednego klastera:

Q =
q
4π�0 ∗ αx ∗ g3. (7.19)

Podstawiaja̧c g = 55.4 ∗ 10−6m do wzoru (7.19) otrzymujemy Q = 9.58 · 10−17C. Jeżeli
oznaczymy przez Z liczbȩ Ãladunków elementarnych tak, by:

Q = Z · 1.6 · 10−19C (7.20)

to klaster posiada Ãladunek równy Z=599 Ãladunków elementarnych. Ponieważ tak, jak to
byÃlo już wspomniane wcześniej, nie znamy αz, gdyż z kamery otrzymujemy obraz pÃlaski, a
w eksperymencie nie możemy ustawić kamery tak, by obserwować ruch klastera w kierunku
osi OZ, to wartość Q = 599 Ãladunków elementarnych należy traktować jako minimalny
Ãladunek, jaki posiada klaster w momencie, gdy z puÃlapki ucieka drugi klaster. Można to
wytÃlumaczyć nastȩpuja̧co. ZaÃlóżmy, że αz = αx. Wówczas ukÃlad dwóch klasterów może
ustawić siȩ w tym dwuwymiarowym symetrycznym potencjale UXZ , tak jak na rysunku
7.13.
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Rysunek 7.13: Rysunek pokazuja̧cy dlaczego obliczony Ãladunek klastera należy uważać za
minimalny.

Przy użyciu kamery można zarejestrować tylko rzut g na oś OX, czyli gx. Podstawiaja̧c
tȩ wartość do wzoru (7.19), otrzymujemy wartość Ãladunku klastera, która jest mniejsza
od rzeczywistej.
W przeprowadzonym doświadczeniu udaÃlo siȩ zarejestrować moment, w którym klastery

ustawiÃly siȩ prawdopodobnie ,,naprzeciw siebie” w kierunku osi OX, tak jak przedstaw-
iono to schematycznie na rysunku 7.12. ByÃl to punkt równowagi nietrwaÃlej. Prze-
bywaÃly one w takiej konfiguracji przez kilka sekund. OdlegÃlość miȩdzy nimi wynosiÃla
g1 = 78.3∗10−6m. Podstawiajc tȩ wartość do wzoru (7.19) otrzymujemy wartość Ãladunku
Q = 1006 Ãladunków elementarnych. Jeśli przyjmiemy, że w tej konfiguracji odcinek
Ãla̧cza̧cy klastery miaÃl tylko skÃladowa̧ ,,x” (,,y” - wynosiÃla 0, natomiast skÃladowa ,,z”
też prawdopodobnie byÃla bliska zera ), to wyliczony Ãladunek powinien być zbliżony do
rzeczywistego Ãladunku, jaki posiadaÃly klastery. Należy dodać, że klastery miaÃly zbliżone
wspóÃlrzȩdne w kierunku osi OZ, gdyż ich obrazy byÃly jednakowo ,,ostre”, tzn. znajdowaÃly
siȩ one w obszarze gÃlȩbi ostrości. Powiȩkszenie mikroskopu byÃlo 100-krotne. Trudno
jednak w tym przypadku określić rzeczywista̧ gÃlȩbiȩ ostrości, gdyż w skÃlad ukÃladu opty-
cznego wchodziÃl również obiektyw kamery. Przeprowadzone wcześniejsze doświadczenia
pokazywaÃly jednak, że niewielkie ruchy klasterów powodowaÃly opuszczanie przez nie ob-
szaru gÃlȩbi ostrości.
Przedstawiona tutaj metoda oceny Ãladunku, jaki posiadaja̧ klastery, pozwala na osza-

cowanie tego Ãladunku dla ukÃladu dwóch klasterów w momencie, kiedy jeden z nich opu-
szcza puÃlapkȩ. Pozwala ona wiȩc określić Ãladunek klastera tylko w danym momencie
puÃlapkowania. Niemniej jednak jest to metoda, która pozwala szacować bezpośrednio z
danych eksperymentalnych wartość Ãladunku, jaki posiadaja̧ klastery .
Analizuja̧c ukÃlad dwóch klasterów (rysunek 7.6), wyraźnie widać też, że poÃlożenia

każdego z nich pokrywaja̧ wiȩksza̧ powierzchniȩ niż w przypadku, gdy w puÃlapce pozostaje
jeden klaster. Efekt jest taki, jakby ukÃlad dwóch klasterów posiadaÃl wyższa̧ temperaturȩ
niż jeden klaster, gdy pozostanie sam. Nie ma w tym nic dziwnego, gdyż ukÃlad dwóch
klasterów jest analogiczny do cza̧steczki dwuatomowej i może np. ,,pobierać” energiȩ od
zmiennego pola elektrycznego, przykÃladanego do elektrod kwadrupola.
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7.4.3. WpÃlyw Ãladunku klasterów na ich deformacjȩ.

Historia deformacji i rozpadu naÃladowanych klasterów metalicznych siȩga korzeniami
1882 roku, kiedy to Reyleigh badaÃl stabilność naÃladowanych kropel metalu [52]. Jako
pierwszy zwróciÃl on uwagȩ na fakt, że maÃle krople metalu sa̧ tworzone dziȩki napiȩciu
powierzchniowemu i moga̧ ulegać rozpadowi, kiedy sa̧ naÃladowane. ZakÃladaja̧c elip-
soidalna̧ deformacjȩ sferycznych kropel, znalazÃl on uniwersalna̧ zależność miȩdzy promie-
niem, przy jakim rozszczepiana jest kropla, a Ãladunkiem jaki posiada. Stosuja̧c tȩ teoriȩ
do klasterów metalicznych otrzymujemy, że minimalna liczba atomów, z jakich może
siȩ skÃladać stabilny klaster (nie ulegaja̧cy rozpadowi), powinna być proporcjonalna do
kwadratu Ãladunku, jaki on posiada.
CaÃlkowita energia kropli metalu o promieniuR i ÃladunkuQ jest suma̧ energii powierzch-

niowej

ES = 4πR
2σ (7.21)

i energii kulombowskiej

EC =
1

4πε0
· Z

2 · e2
2R

, (7.22)

gdzie σ jest napiȩciem powierzchniowym, e jest Ãladunkiem elementarnym, a Z ilościa̧
Ãladunków elementarnych (Q = Z · e).
Analiza zjawiska rozszczepienia wymaga zastosowania, znanego z fizyki ja̧drowej, mod-

elu kroplowego do kropel cieczy. Okazuje siȩ, że energia zwia̧zana z powierzchnia̧ jest
minimalna dla kropli kulistej, a energia kulombowska jest dla niej maksymalna [53]. Sta-
bilność kropli jest określona przez parametr proporcjonalny do Z2/n, podobnie jak w
teorii Reyleigha, gdzie n jest liczba̧ atomów, z których skÃlada siȩ kropla.
Kropla cieczy może być niestabilna nawet bez dostarczania energii z zewna̧trz. Dla

dostatecznie dużych wartości parametru Z2/n kropla metalu ulega spontanicznemu rozszczepi-
eniu. Wartość krytyczna tego parametru wynosi dla kropel cieczy [53]:

Z2

n
=
32π2πr3sε0σ

e2
, (7.23)

gdzie rs promień komórki Wignera-Seitza. Dla sodu wartość parametru (Z
2/n)kryt wynosi

ok 1/6.
W przypadku dużych klasterów Ãlatwiej jest operować jego promieniem R. Ponieważ:

R = n
1
3 ∗ rs, (7.24)

to wartość krytyczna̧ parametru można zapisać:

Z2

R
1
3

=
32π2ε0σ

e2
. (7.25)

Wyznaczaja̧c ze wzoru (7.25) r(Z) oraz podstawiaja̧c Z = 1006 Ãladunków elemen-
tarnych, otrzymujemy informacjȩ, że krytyczna wartość promienia, przy którym nastȩpuje
rozszczepienie wynosi Rkryt. = 37 nm. W obliczeniach przyjȩto σ = 0.166 N

m
[54].

W rozwijaja̧cej siȩ w cia̧gu ostatnich kilkunastu lat dziedzinie klasterów wielokrot-
nie podejmowane byÃlo zagadnienie zależności krytycznej wielkości klastera, przy której
pojawia siȩ rozszczepienie, od rodzajów materiaÃlu, z jakiego jest zbudowany [4][55]. W
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pracy [55] autorzy wyznaczaja̧ z danych eksperymentalnych krytyczna̧ wielkość klasterów
metali alkalicznych, tzn. klasterów zbudowanych z atomów litu, sodu, potasu, rubidu i
cezu, posiadaja̧cych Ãladunek z przedziaÃlu od dwóch do siedmiu Ãladunków elementarnych.
Dane eksperymentalne [55], dla każdego pierwiastka buduja̧cego klaster, ukÃladaja̧ siȩ na
linii prostej w przestrzeni (ln(Q), ln(n)); ,,Q”- oznacza Ãladunek, jaki posiadaja̧ klastery a
,,n” liczbȩ atomów, z których skÃladaja̧ siȩ klastery. Dopasowanie krzywej typu:

ln(n) = c ∗ ln(Q) + b (7.26)

daje nachylenie ,,c” oraz przesuniȩcie ,,b”. W przypadku sodu (patrz rysunek 7.14)
wynosza̧ one c=2.247 oraz b=1.709 .
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Rysunek 7.14: Zależność ln(n) od ln(Q) [55].

Wykorzystamy teraz przedstawione tutaj zależności i postaramy siȩ wyznaczyć mini-
malny promień, jaki może mieć klaster, który zawiera 1006 ladunków elementarnych,
opieraja̧c siȩ na zależności (7.26). Oczywíscie przytoczone tutaj dane eksperymentalne
odnosza̧ siȩ do klasterów maÃlych. Zależności dla maÃlych ,,kropel” sodu ekstrapolujemy
również na wiȩksze promienie, tak jak to jest w teorii Rayleigha, gdzie nie ma ograniczenia
na promień kropli.
Wychodza̧c z relacji (7.24) możemy zapisać (7.26) jako zależność minimalnego promienia

od Ãladunku:

R = rs ∗ [exp[c ∗ ln(Q) + b]] 13 (7.27)

Wartość promienia komórki Wignera-Seitza dla sodu wynosi rs = 2.08 ∗ 10−10m [16].
Podstawiaja̧c Z=1006 do wzoru (7.27) otrzymano, że klaster posiadaja̧cy taki Ãladunek nie
może mieć promienia mniejszego niż R=65nm.
Otrzymalísmy wiȩc różne wartości promieni krytycznych, przy których nastȩpuje rozszczepi-

enie kropli sodu w obu opisanych metodach ich wyliczania. Różnice w wyliczonych
wartościach wynikaja̧ z faktu, iż w drugim przypadku zależności funkcyjne miȩdzy Ãladunkiem,
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jaki posiada klaster, a promieniem krytycznym, przy jakim ulega rozszczepieniu, zostaÃly
ekstrapolowane na obszar dużych promieni. Może to powodować znaczny bÃla̧d. Również
wyliczona̧ warość promienia krytycznego R=37nm trzeba traktować z pewna̧ rezerwa̧. W
tej metodzie wÃlasności materiaÃlu, z którego zbudowana jest kropla, uwzglȩdnione sa̧ tylko
w napiȩciu powierzchniowym, które może zależeć, np. od promienia.
Opieraja̧c siȩ na rozważaniach z rozdziaÃlu 7.3 można stwierdzić, że spuÃlapkowane

klastery sodowe maja̧ promień znacznie wiȩkszy niż obliczona z wykorzystaniem obu za-
prezentowanych metod wartość promienia krytycznego, tzn. 37nm i 65nm. Dlatego też,
można stwierdzić, że klaster o Ãladunku Z=1006 Ãl. e. może istnieć nie ulegaja̧c rozszczepi-
eniu.
Należy jeszcze dodać, że caÃlkowita energia klastera sodowego, tzn. energia kulom-

bowska oraz energia powierzchniowa pochodza̧ca̧ od napiȩcia powierzchniowego sodu, da̧ży
do uzyskania minimum, co może doprowadzić do deformacji klastera (zamiast ksztaÃltu
sferycznego może być elipsoida̧) lub drgań jego powierzchni [55]. Zjawiska te sa̧ zwykle
stymulowane termicznie.

7.5. Natȩżenie światÃla rozpraszanego na grupie spuÃlapkowanych klasterów sodowych

W temperaturze T = 632K, przy císnieniu gazu buforuja̧cego p=640Tr, dla mocy wia̧zki
laserowej P=0.30W, spuÃlapkowanych zostaÃlo 11 klasterów. Napiȩcia staÃle i zmienne,
przy jakich spuÃlapkowano klastery, wynosiÃly odpowiednio: U = 150V, V = 233V, a
czȩstotliwość pra̧du zmiennego ω = 42071

s
. Czas puÃlapkowania wynosiÃl t=51 minut.

Przy użyciu opisanego wcześniej systemu MultiScan i magnetowidu zapisywane byÃly
obrazy z obszaru puÃlapkowania. Celem doświadczenia byÃlo uzyskanie obrazów pozwalaja̧cych
policzyć ilość spuÃlapkowanych klasterów oraz wyznaczyć natȩżenie światÃla rozpraszanego
przez pojedynczy klaster w różnych geometriach polaryzacyjnych, zdefiniowanych w rozdziale
2.2.
Wia̧zka lasera argonowego indukuja̧ca i puÃlapkuja̧ca klastery byÃla zogniskowana (pa-

trz rysunek 6.3). Konieczna w pomiarach rozproszeniowych zmiana jej polaryzacji, przy
użyciu rotatora pÃlaszczyzny polaryzacji, wprowadzaÃla zaburzenia ruchu klasterów w puÃlap-
ce poprzez trudne do wyeliminowania zmiany poÃlożenia wia̧zki w przestrzeni w trakcie
obracania rotatora.
Do badania efektów zwia̧zanych z rozpraszaniem światÃla na klasterach zdecydowano

siȩ użyć dodatkowej wia̧zki światÃla o dÃlugości 632 nm, której źródÃlem byÃl laser He-Ne (ry-
sunek 7.15). Niezogniskowana wia̧zka lasera He-Ne dobrze oświetlaÃla obszar puÃlapkowania
klasterów. Jej duża szerokość poÃlówkowa δ = 1.5mm zapewniaÃla, że poruszaja̧ce siȩ
klastery (patrz np. rysunek 7.7) znajdowaÃly siȩ w obszarze o prawie staÃlej gȩstości mocy,
co umożliwiÃlo porównywanie światÃla rozpraszanego przez klastery na różnych polaryzac-
jach w czasie puÃlapkowania.
Fali elektromagnetycznej o dÃlugości 632 nm odpowiada energia E=1.96eV. Minimalna

energia potrzebna do zjonizowania dimerów sodowych wynosi ok. 4.9eV, atomów sodu
5.14eV, a praca wyj́scia elektronu dla sodu 2.7 eV [11][56]. ŚwiatÃlo o zastosowanej dÃlugości
fali nie powodowaÃlo wiȩc dodatkowej jonizacji ani ośrodka, w jakim poruszaÃly siȩ klastery,
ani samych klasterów. Nie wpÃlywaÃlo ono na proces puÃlapkowania klasterów i pozwalaÃlo
badać samo zjawisko rozpraszania światÃla.
Przed mikroskopem (rysunek 7.15) umieszczony byÃl filtr krawȩdziowy, oznaczony sym-

bolem CC12. Filtr ten posiadaÃl wspóÃlczynnik transmisji poniżej 1% dla światÃla o dÃlugości
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Rysunek 7.15: Schemat ukÃladu sÃluża̧cego do badania rozpraszania światÃla na
spuÃlapkowanych klasterach.

fali mniejszej niż 540nm, natomiast dla światÃla o dÃlugości fali wiȩkszej niż 600nm wspóÃl-
czynnik transmisji wynosiÃl 95%. Filtr ten umożliwiÃl wyciȩcie światÃla o dÃlugości 488 nm
pochodza̧cego od lasera argonowego, niezbȩdnego do puÃlapkowania klasterów. ŚwiatÃlo to
byÃlo również rozpraszane na klasterach. ZasÃloniȩcie wia̧zki lasera He-Ne w czasie puÃlapko-
wania klasterów powodowaÃlo, że sygnaÃl rozproszeniowy nie odróżniaÃl siȩ od tÃla.
Kamera wraz z mikroskopem byÃla, z dokÃladnościa̧ do 1%, jednakowo czuÃla na obie

polaryzacje światÃla o dÃlugości 632 nm. Depolaryzacja na rotatorze pÃlaszczyzny polaryzacji
oraz okienkach komórki wynosiÃla poniżej 10%.

7.5.1. Zmiana liczby spuÃlapkowanych klasterów w czasie.

Po zakończeniu eksperymentu, na zapisanych w kolejnych minutach obrazach, liczona
byÃla liczba spuÃlapkowanych klasterów. Ilość klasterów w puÃlapce zmniejszaÃla siȩ, od
pocza̧tkowo spuÃlapkowanych jedenastu klasterów do jednego klastera w końcowym etapie
puÃlapkowania (rysunek 7.16).
W omawianym eksperymencie wszystkie parametry termodynamiczne ukÃladu oraz

przykÃladane napiȩcia i czȩstotliwość pra̧du zmiennego byÃly takie same, jak w poprzed-
nim eksperymencie (oba eksperymenty wykonane byÃly kolejno jeden po drugim). Czas, po
którym drugi klaster opuściÃl obszar puÃlapkowania (patrz rozdziaÃl 7.4), wynosiÃl 18min. 55s.
Fakty te upoważniaja̧ nas do stwierdzenia, że w 20-tej minucie puÃlapkowania, w omaw-
ianym eksperymencie, klastery miaÃly podobny Ãladunek, jak w poprzednim doświadczeniu,
czyli wynosiÃl on ok. 1000 Ãladunków elementarnych. Od tej wÃlaśnie minuty liczba spuÃlapko-
wanych klasterów gwaÃltownie malaÃla. Ponieważ klastery rosÃly (świadcza̧ o tym m.in.
krzywe rozpraszania pokazane w nastȩpnym rozdziale) od kilku atomów do okoÃlo 1010atomów
w klasterze (kilkaset nanometrów), to jednocześnie musiaÃl zmieniać siȩ (rosna̧ć) ich Ãladunek.
Gdyby Ãladunek klasterów byÃl staÃly, to maÃle klastery o promieniu mniejszym od promienia
krytycznego musiaÃlyby ulec rozszczepianiu (patrz poprzedni rozdziaÃl). W 20-tej minu-
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Rysunek 7.16: Ilość spuÃlapkowanych klasterów sodowych w czasie puÃlapkowania.

cie energia ukÃladu, jaki tworza̧ spuÃlapkowane klastery, pochodza̧ca od wzajemnego odd-
ziaÃlywania kulombowskiego, byÃla prawdopodobnie na tyle duża w porównaniu z efekty-
wnym potencjaÃlem pochodza̧cym od puÃlapki, że kolejno zaczȩÃly one opuszczać obszar
puÃlapkowania, aż do momentu, gdy pozostaÃl jeden klaster. Ten prawdopodobnie rósÃl
dalej, aż byÃl na tyle ciȩżki, że grawitacyjnie opuściÃl puÃlapkȩ.

7.5.2. Zmiana natȩżenia światÃla rozpraszanego na spuÃlapkowanych klasterach.

W opisywanym eksperymencie, w trakcie przebywania klasterów w puÃlapce, zmieniany byÃl
kierunek polaryzacji wia̧zki rozpraszanej, jak i analizatora umieszczonego przed mikrosko-
pem. Dziȩki temu możliwe byÃlo zbadanie, jak zmieniaÃly siȩ natȩżenia światÃla rozpraszanego
na klasterach na różnych polaryzacjach. Ponieważ ilość klasterów zmniejszaÃla siȩ, a jed-
nocześnie poruszaÃly siȩ one w obszarze puÃlapkowania, to należaÃlo w sposób dynamiczny
śledzić poÃlożenia klasterów oraz oceniać natȩżenie światÃla przez nie rozpraszanego. Przy
użyciu, specjalnie w tym celu napisanego programu w jȩzyku Turbo Pascal wskazywany
byÃl klaster, którego caÃlkowita̧ jasność liczyÃl program (sumȩ jasności wszystkich pikseli w
zarysie obiektu, jakim byÃl klaster widziany na obrazie). Obraz zapisywany byÃl w 256
odcieniach szarości, przy czym liczba 256 odpowiadaÃla maksymalnej jasności piksela.
Średnio co 5 minut rejestrowane byÃlo rozproszenie światÃla na danej polaryzacji. W

tym czasie rejestrowanych byÃlo 16 obrazów przez 8s. Nastȩpnie wybierany byÃl na każdym
obrazie klaster najlepiej rozpraszaja̧cy światÃlo i liczona byÃla jego jasność. Z uzyskanych w
ten sposób szesnastu liczb liczona byÃla wartość średnia. W rezultacie szesnastu obrazom
przyporza̧dkowana zostawaÃla jedna wartość obrazuja̧ca średnie rozproszenie światÃla z po-
jedynczego klastera, pod ka̧tem 90◦ na danej polaryzacji, w danym momencie czasowym.
Od uzyskanego w ten sposób natȩżenia rozpraszanego światÃla na danej polaryzacji odjȩty
zostaÃl poziom tÃla. Rezultat takiego postȩpowania przedstawiony zostaÃl na rysunku 7.17.
Na rysunku 7.17 wyraźnie widać, że wszystkie sygnaÃly, tzn. IV V , IHH , IV H oraz
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Rysunek 7.17: Natȩżenie światÃla rozpraszanego w czasie przez pojedynczy spuÃlapkowany
klaster sodowy, na różnych polaryzacjach. Jednocześnie pokazano też, jak zmienia siȩ
ilość klasterów w czasie puÃlapkowania.

IHV rosna̧ w czasie. Jednocześnie na uwagȩ zasÃluguje fakt, że sygnaÃly na polaryzac-
jach krzyżowych stanowia̧ ponad 50% sygnaÃlów IV V oraz IHH . Teoria Mie [13], opisuja̧ca
rozproszenie światÃla na obiektach kulistych, nie przewiduje istnienia polaryzacji krzyżowych,
tzn. IVH oraz IHV . Ich pojawienie siȩ świadczy o depolaryzacji światÃla na klasterach. Na
rysunku 7.18 pokazane zostaÃlo, jak wedÃlug teorii Mie zmienia siȩ rozproszenie światÃla o
dÃlugości 632nm na polaryzacji IV V oraz IHH wraz ze wzrostem promienia, aż do osia̧gniȩcia
przez metalowe sfery promienia R=1µm. Przyjȩto, że funkcja dielektryczna jest funkcja̧
Drudego ze staÃla̧ tÃlumienia γ = 0.54eV (patrz rozdziaÃl 2.3).
Krzywe te zdecydownie różnia̧ siȩ od krzywych IV V i IHH pokazanych na rysunku

7.17. Porównuja̧c krzywa̧ IHH z rysunku 7.17 z krzywa̧ IHH z rysunku 7.18 wyraźnie
widać, że w tym drugim przypadku wystȩpuja̧ znaczne oscylacje natȩżenia, których nie
widać w danych doświadczalnych. Oczywíscie w trakcie eksperymentu wykonano tylko
10 pomiarów rozproszenia światÃla na tej polaryzacji, co może być jedna̧ z przyczyn
braku wyraźnych oscylacji, tak jak to pokazuje teoria. Inna̧ przyczyna̧ jest sama pro-
cedura zbierania danych. Jednemu punktowi pomiarowemu odpowiada wartość średnia
rozpraszania światÃla na klasterze z 16 obrazów. Metoda ta daje wiȩc pewna̧ wartość
średnia̧ rozproszenia. Ogólny charakter krzywych IV V i IHH doświadczalnych i teore-
tycznych jest jednak zgodny. Obliczone z teorii Mie krzywe rozpraszania w pierwszym
przybliżeniu rosna̧ proporcjonalnie do powierzchni sfery, czyli do kwadratu jej promienia.
Jeśli zaÃlożymy, że promień klastera rośnie liniowo w czasie, to tȩ sama̧ zależność da siȩ
zaobserwować dla krzywych doświadczalnych.
Duża wartość natȩżeń na polaryzacjach krzyżowych w porównaniu z sygnaÃlami IV V i

IHH oznacza duża̧ depolaryzacjȩ światÃla na klasterach. Jeśli oznaczymy jako depolaryzacjȩ
stosunek, np. IV H/IV V , to jej wartość w czasie zmienia siȩ jak na rysunku 7.19. Ma ona
wyraźne maksimum w czasie okoÃlo 30 minuty puÃlapkowania.
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na polaryzacji Ih oraz Iv w zależności od promienia R.
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Rysunek 7.19: Zmiana depolaryzacji światÃla w czasie puÃlapkowania klasterów.

Innym pytaniem jest pytanie o przyczynȩ depolaryzacji światÃla. Może nia̧ być, np.
niesferyczny ksztaÃlt klastera [57][58], ba̧dź drgania jego powierzchni [55][59].
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W temperaturze 632K klastery sodowe powinny być kroplami cieczy. Dane ekspery-
mentalne świadcza̧ o tym, że sa̧ one naÃladowane Ãladunkiem elektrycznym. Z [55] i rozdziaÃlu
7.4.3 wiadomo, że klaster naÃladowany odpowiednio dużym Ãladunkiem może ulegać defor-
macjom. ZaÃlóżmy, że mamy klaster o Ãladunku Z=1000 Ãladunków elementarnych (rozdziaÃl
7.4.2) i niech ma on promień R=500 nm (patrz rozdziaÃl 7.2). Wówczas jego energia
kulombowska, zgodnie z wzorem (7.22), wynosi EC = 2.3 · 10−16J, natomiast energia
powierzchniowa (patrz wzór 7.21) ES = 5.53 · 10−13J. Energia zwia̧zana z powierzchnia̧
klastera jest wiȩc okoÃlo 2400 razy wiȩksza niż energia pochodza̧ca od jego Ãladunku. Oz-
nacza to, zgodnie z rozważaniami z punktu 7.4.3, że klastery powinny mieć ksztaÃlt kulisty.

Rysunek 7.20: PrzykÃlad modu kapilarnego.

Inna̧ przyczyna̧ moga̧ być powstaja̧ce na powierzchni fale kapilarne [59]. W naszym
ukÃladzie wydaje siȩ, że ich przyczyna̧ mogÃlaby być tylko energia termiczna ,,k·T”, gdzie
k oznacza staÃla̧ Boltzmanna. Zgodnie z [60] maksymalna wzglȩdna amplituda takich fal,
w przypadku gdyby energia termiczna zamieniona zostaÃla na energiȩ potencjalna̧ modu
l, wyraża siȩ wzorem:

βl =

s
kT

σ ·R2[2 + l(l + 1)] , (7.28)

gdzie l oznacza mod fal kapilarnych, R promień klastera i σ napiȩcie powierzchniowe.
Mody kapilarne oznacza siȩ przy użyciu funkcji kulistych Y(l,m). PrzykÃlad modu kapi-
larnego l=3, m=0 pokazany zostaÃl na rysunku 7.20.
ZakÃladaja̧c jak poprzednio, że R=500nm i T=632K otrzymujemy, że wzglȩdna ampli-

tuda drgań dla l = 2 jest nie wiȩksza niż β2 = 2.6 · 10−4 dÃlugości promienia. Nie budzi
to jednak zdziwienia, gdyż energia kT jest o ponad siedem rzȩdów wielkości mniejsza niż
energia zwia̧zana z napiȩciem powierzchniowym.
Tak maÃla amplituda drgań, mniejsza o ponad cztery rzȩdy wielkości od dÃlugości fali

światÃla rozpraszanego λ = 632nm, nie może oczywíscie powodować depolaryzacji światÃla.
Przyczyna̧ depolaryzacji światÃla, jak obecnie wydaje siȩ nam, jest prawdopodobnie

duży gradient gȩstości cza̧steczek sodowych w bezpośrednim otoczeniu klastera spowodowany
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jego wzrostem. Może on mieć wpÃlyw na zmianȩ wspóÃlczynnika zaÃlamania światÃla w
otoczeniu klastera. Dlatego też należaÃloby opisać teoretycznie rozpraszanie światÃla na
klasterze przy pomocy teorii Mie, ale uwzglȩdnić jednocześnie gradient wspóÃlczynnika
zaÃlamania ośrodka. Jest to już jednak odrȩbne zagadnienie.
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8. Wnioski

1. Funkcja dielektryczna klasterów sodowych jest funkcja̧ zespolona̧. Korzystaja̧c z
teorii Mie rozpraszania światÃla na obiektach kulistych oraz z modelu Drudego funkcji
dielektrycznej można oszacować jej wartość. Wyznaczona wartość wspóÃlczynnika
tÃlumienia gazu elektronów swobodnych w dużych klasterach sodowych wynosi
γ = 0.5eV i nie zależy od temperatury, w jakiej byÃl przeprowadzany eksperyment.

2. Klastery sodowe powstaja̧ w środowisku zjonizowanym. Koncentracja Ãladunków
swobodnych w wia̧zce lasera argonowego o dÃlugości 488nm po zakończeniu ewolucji
klasterów jest rzȩdu 1011 ÷ 1012 1

m3
. Rośnie ona liniowo w przedziale temperatur od

630K do 715K.

3. Bezpośredni optyczny pomiar koncentracji klasterów w chmurze można przeprowadzić
dopiero od pewnego momentu ich ewolucji. Zmierzona ilość klasterów maleje eksponen-
cjalnie. W końcowym etapie ewolucji koncentracja klasterów ustala siȩ i wynosi
okoÃlo kilkaset sztuk na milimetr sześcienny.

4. Zaprezentowana metoda jest pierwsza̧ znana̧ nam metoda̧ puÃlapkowania klasterów
metalicznych w środowisku plazmowym. Wykorzystuja̧c siÃly zwia̧zane ze zmiennym
i staÃlym polem elektrycznym przykÃladanym do elektrod oraz siÃly pochodza̧ce od
skupionej wia̧zki lasera argonowego i generowanej nia̧ plazmy udaÃlo siȩ utrzymać
rosna̧ce klastery nawet przez 50 minut. Metoda ta daje wiȩc możliwość badania
wÃlasności optycznych pojedynczych klasterów i może doprowadzić do zaobserwowa-
nia nowych ciekawych efektów.

5. Wykorzystuja̧c zaproponowany w niniejszej pracy zmodyfikowany filtr kwadrupolo-
wy można spuÃlapkować od jednego do kilkunastu klasterów sodowych. Opis siÃl
dziaÃlaja̧cych na spuÃlapkowany klaster jest bardzo skomplikowany. Trudno jest dokÃlad-
nie wyliczyć wartości tych siÃl. Korzystaja̧c z ruchu nie spuÃlapkowanego klastera
można jednak wyznaczyć jego promień, a z poÃlożeń spuÃlapkowanego klastera da siȩ
oszacować efektywny potencjaÃl, w którym siȩ on znajduje.

6. W trakcie puÃlapkowania grupy klasterów ich ilość maleje w czasie, a natȩżenie
światÃla rozpraszanego na pojedynczym klasterze rośnie. Duże wartości IV H i IHV
natȩżeń rozpraszanego światÃla w porównaniu z natȩżeniami IV V i IHH świadcza̧ o
tym, że spuÃlapkowane klastery depolaryzuja̧ światÃlo.

7. Badaja̧c ukÃlad dwóch klasterów w momencie, kiedy jeden z nich opuszcza puÃlapkȩ,
można oszacować ich Ãladunek. Wartość Ãladunku spuÃlapkowanego klastera znajduje
siȩ poniżej progu na jego rozszczepienie.

77



Literatura

[1] O. Echt, K. Sattler, and E. Recknagel. Phys. Rev. Lett. 47, 1121 (1981).

[2] O. F. Hagena. Z. Phys. D 20, 425 (1991).

[3] J. B. Anderson and J. B. Fenn. Phys. Fluids 8, 780 (1985).
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[22] C. Bréchignac, P. Cahuzac, N. Kabäıli, J. Leynier, and A. Sarfati. Phys. Rev. Lett.
68(26), 29 June (1992).

[23] K. Kolwas, S. Demianiuk, and M. Kolwas. Appl. Phys. B 65, 63 (1997).

[24] D. Jakubczyk, M. Kolwas, and K. Kolwas. J. Phys. B 30, 5567 (1997).

78



[25] S. Demianiuk. Badanie klasteró sodowych światÃlem laserowym. PhD thesis, Instytut
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