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Streszczenie

Celem niniejszej pracy byto spulapkowanie pojedynczych klasteréw sodowych. Zaprezen-
towana zostala w niej nowa metoda putapkowania metalicznych klasterow w srodowisku
plazmowym oraz przedstawione zostaly pierwsze wyniki badan wtasnosci sputapkowanych
klasterow sodowych.

Wykonywane w naszym zespole badania rosnacych w czasie klasterow w chmurze
koncentrowaly sie gléwnie wokét ich wlasnosci optycznych. W celu ich dobrego opisa-
nia niezbedne bylo wyznaczenie wspoélczynnika ttumienia gazu elektronéw swobodnych w
klasterach oraz koncentracji klasteréw w chmurze. Z przeprowadzonych eksperymentow
wynikalo tez, ze srodowisko, w ktorym powstaja klastery jest zjonizowane. Koncentracja
ladunkéw w wiazce lasera argonowego indukujacego klastery, jak sie okazato, ma bardzo
duzy wplyw na proces pulapkowania klasteréw. Dlatego tez przed przystapieniem do
wlasciwego tematu pracy opisano kilka doswiadczen nad klasterami w chmurze. Ich celem
byto:

e oszacowanie wspoétczynnika ttumienia gazu elektronéw swobodnych w modelu Drudego
funkcji dielektrycznej w duzych klasterach sodowych,

e wyznaczenie koncentracji klasterow sodowych w trakcie i po zakonczeniu ewolucji
chmury klasterow,

e oszacowanie koncentracji tadunkéw w wiazce laserowej po zakonczeniu ewolucji
klasteréw.

Wyznaczenie wspoétczynnika ttumienia gazu elektronéw swobodnych pozwala na oblicze-
nie wspotczynnika zatamania klasterow sodowych, od ktorego zaleza wlasnoéci rozpraszajace
klasterow. Do jego wyznaczenia wykorzystano peina teorie Mie wraz z jej rozbudowana
strong matematycznag.

Wykonujac pomiary elektryczne oraz stosujac do obserwacji klasteréw mikroskop z
kamera CCD udowodniono, ze klastery rosna w srodowisku zjonizowanym. Wykorzystujac
wielkos¢, zwana dlugoscia ekranowania Debye’a, oszacowano koncentracje tadunkow w
wiazce laserowej, a zliczajac klastery w czasie ewolucji pokazano, ze ich koncentracja
maleje eksponencjalnie. Stwierdzono tez, ze na koncu ewolucji koncentracja klasteréw
ustala si¢ i zalezy od warunkéw termodynamicznych, przy jakich przeprowadzony byt
pomiar.

Opracowana w naszym zespole metoda wytwarzania klasterow jest unikatowa i pozwala
na uzyskanie duzej ich koncentracji. Wystepuje jednak pewien niewielki rozrzut dtugosci
promienia klasteréw. Utrudnia on dokladne pomiary wtasnosci optycznych pojedynczych
klasterow. Dlatego niezbedne stalo si¢ sputapkowanie niewielkiej, dobrze okreslonej, ich
ilosci. Zastosowanie klasycznej pulapki kwadrupolowej nie przyniosto spodziewanego
sputapkowania klasteréw ze wzgledu na fakt, ze srodowisko w ktorym rosty klastery, byto
zjonizowane i nalezy je traktowac raczej jak zimna plazme, niz dielektryk.



Opracowano wiec nowa metode putapkowania klasteréw. Uzycie zmodyfikowanego fil-
tru kwadrupolowego umozliwilo utrzymanie klasteréw az do 50 minut w rejonie pulapkowania.

Ilosciowy opis sit dziatajacych na sputapkowany klaster okazal si¢ zbyt skomplikowany.
Wyznaczono wiec efektywny potencjal, w jakim znajdowal sie sputapkowany klaster, anal-
izujac jego potozenia w pulapce, a sledzac ruch pulapkowanego klastera wyznaczono jego
promien.

Konsekwencja faktu, iz klastery sa naladowane tadunkiem jednoimiennym, jest ich
wzajemne odpychanie sie. Wykorzystano uktad dwdéch sputapkowanych klasteréw do okre-
Slenia ich tadunku w momencie, gdy jeden z klasteréw opuszczal rejon putapkowania.

Przeprowadzono tez wstepne pomiary rozpraszania swiatta na sputapkowanych klaste-
rach oraz prébe wyjadnienia zjawiska depolaryzacji swiatla na tych obiektach. Bada-
nia optyczne klasteréw przeprowadzone byly z uzyciem wiazek laserowych o dlugosciach:
488nm pochodzacej z lasera argonowego oraz 632.8nm z lasera helowo-neonowego.

W doswiadczeniach nad klasterami w chmurze ich promien koncowy wynosit ok. 150
nm i wynikal z analizy $wiatla na nich rozproszonego, dokonanej przy pomocy teorii
rozpraszania Mie i modelu Drudego funkcji dielektrycznej. W do$wiadczeniach nad poje-
dynczymi klasterami w pulapce, gdzie skupiono sie na dwdéch najprostszych i najbardziej
interesujacych uktadach, tzn. jednym oraz dwéch sputapkowanych klasterach, dynamika
ich wzrostu oraz uzyskiwane promienie byty inne. Oszacowana diugos¢ promienia klastera
w momencie putapkowania wynosita ok. 500 nm.



1. Wstep

Dziedzina fizyki zajmujaca sie powstawaniem i badaniem wlasnosci klasterow przezywa
w ostatnich latach gwaltowny rozwoj. Ogdlnie mozna zdefiniowaé klaster jako stabilny
obiekt sktadajacy sie z pewnej liczby atomow lub czasteczek. Klastery sa obiektami
posrednimi, jesli chodzi o wielkos¢, miedzy atomami i rozciaglymi fragmentami materii.
Fizycy czesto twierdza, ze trzy atomy wystarcza juz do stworzenia klastera, natomiast
mol danej substancji to juz za duzo, by mozna byto mowi¢ o klasterze. Dla potrzeb
niniejszej pracy zdefiniujmy klaster jako czastke zbudowana z N atomdéw lub czasteczek,
gdzie 2<N<10%. Definicja ta pokrywa szerokie spektrum wielkosci. Przyktadami takich
wiasnie obiektéw moga by¢ koloidy, mikrokrysztaty czy kropelki mgty.

Klastery nie stanowia piatego stanu skupienia materii, jak sie to czasem podaje. W
rzeczywistosci posiadaja one pewne cechy posrednie miedzy stanem stalym, cieklym i
gazowym, ktére w wigkszosci przypadkéw silnie zaleza od rozmiaru. Mozemy wymienié¢
dwa rodzaje efektéw zwiazanych z rozmiarami klasteréw. Sa to tzw. efekty wewnetrzne
i zewnetrzne. Efekty wewnetrzne zwiazane sa ze zmiana wlasno$ci materialowych w
objetosci i na powierzchni klastera, a efekty zewnetrzne sa zaleznymi od rozmiaru odpowie-
dziami klastera na zewnetrzne pola lub sity.

Dziedzina fizyki zajmujaca si¢ klasterami ma dluga tradycje. Jako jej prekursorow

mozemy wymieni¢ tu nauke zajmujaca sie:
1. Koloidami (Faraday, Oswald, Mie).
2. Cienkimi warstwami (Mayer, Yamaguchi).
3. Centrami barwnymi (Seitz).

Lata badan w tych wiasnie dziedzinach sprawily, ze dopatrzono si¢ pewnych wspélnych
cech materialow, ktérymi sie zajmowano. Tak wlasnie powstala dziedzina nauki zajmujaca
si¢ klasterami.

Szczegodlnie interesujace dla naukowcow badajacych klastery, sa odpowiedzi na pytania:

a) z ilu atoméw musi skladaé sie klaster danego pierwiastka, by dalszy jego wzrost
nie zmienial jego wlasciwosci, tzn. zachowywal sie on jak makroskopowa probka materii,
ktorej wlasciwosci nie zaleza od rozmiaru,

b) jak zmieniaja sie poszczegdlne wlasnosci klasteréw, tj. energia wiazania, struktura
pasmowa, przekrdj czynny na rozpraszanie, wspotczynnik zatamania swiala, itd. wraz z
ich wzrostem.

Te i inne pytania staly si¢ przyczyna wielu eksperymentéw majacych na celu zbadanie

wiasnosci tych bardzo ciekawych obiektéw.



1.1. Wiasnoéci fizyczne klasterow.

Jedna z typowych wlasnosci klasterow sktadajacych sie z kilku do kilkuset atomoéw jest
wystepowanie okre$lonych ich rozmiaréow z duzo wieksza czestotliwoscia od pozostatych.
Wystepuje ona dla metali, jak i niemetali. Liczba atoméw, z ktérych skladaja sie klastery,
ktore pojawiaja sie czedciej, dla réznych pierwiastkéw moze by¢ rézna. W przypadku
ksenonu [1] maksima wystepuja dla liczby atoméw N=13, 19, 25, 71, 87 i 147. Sa to tzw.
liczby magiczne, ktére w tym przypadku sa wyrazem zapetiania geometrycznych powlok
atomowych. Dla N=19 nastepuje dodanie dodatkowej pentagonalnej piramidy do N=13.
Pozostale gazy szlachetne tworza klastery w podobny sposéb. Ogdlnie mozna powiedziec,
ze w przypadku niemetali, oscylacje czestosci wystepowania klasteréw o réznych rozmia-
rach mozna wyjasni¢ geometryczna budowa uktadu atoméw. W przypadku metali wyjas-
nienie tego efektu wymaga rozpatrzenia skwantowanego ruchu elektronéw walencyjnych
w objetosci klastera. Np. sod zbudowany jest z ujemnie naladowanych elektronéw i do-
datnich jonéw. Elektrony walencyjne poruszaja si¢ swobodnie w metalu, a jony zajmuja
ustalone pozycje. W przypadku malych klastrow sodowych, skladajacych sie z kilkunastu
atomow, elektron w nim poruszajacy sie pomiedzy kolejnymi zderzeniami moze go obiec
kilkukrotnie. Mozna wiec w tej sytuacji rozpatrywac ruch swobodnych elektronéw w sfer-
ycznym klasterze jako ruch fermionéw w potencjale $redniego pola o symetrii sferycznej.
Dla wiekszych klasteréw z dosé dobrym przyblizeniem stosuje sie tzw. wzoér Woodsa-
Saxona opisujacy potencjal w jadrach atomowych. Po rozwiazaniu réwnania Schrodingera
z takim potencjalem uzyskamy w kazdym stanie o liczbie kwantowej 1 orbitalnego mo-
mentu pedu 1(2141) elektronéw. Jest to konsekwencja zasady Pauliego. Dopatrzec¢ sie tu
mozemy wiec Scistej analogii do elektronéw w atomie. Klaster zlozony z atomoéw sodu
ma wiec strukture powlokowa, a energia oddzielenia atomu od klastera zalezy od stopnia
zapelnienia powltok elektronowych. Klastery, ktére zawieraja liczbe atomow, a wiec i elek-
tronéw, odpowiadajaca zamknietym powlokom elektronowym beda wystepowaly czesciej,
gdyz sa bardziej trwate. Szczegdlnie trwale beda wiec klastery skladajace sie z 8, 20,40
itd. atoméw. Z powodu wystepowania struktury powlokowej klasteréw wszystkich metali
alkalicznych przyjeto nazywac je quasi-atomami.

Klastery sktadajace si¢ z tysiecy, a nawet milionéw i wigcej, atoméw stanowia réwniez
ciekawe obiekty do badan. Trudno tutaj rozwaza¢ strukture powlokowa tak ,,duzych”
czastek. Niemniej jednak zaobserwowano wystepowanie wielu ciekawach zjawisk w takich
obiektach. Wiele z tych zjawisk ludzie wykorzystywali od setek lat. Przypomnijmy cho¢by
wytwarzanie réznokolorowych witrazy. Polega ono na zatapianiu w szkle drobin me-
talowych o réznych wielkosciach, sktadajacych sie z réznych materialéw, w zaleznosci od

zabarwienia jakie chcemy uzyska¢. Wykorzystuje sie tu zjawisko zaleznosci rozpraszania



swiatta o danej diugosci fali elektromagnetycznej od promienia obiektu rozpraszajacego.

W ostatnich latach badane sa rowniez wlasciwosci elektryczne klasteréw. Badania te
wykonuje sie z mysla o zastosowaniu klasteréw w mikroelektronice. Szczegdlnie wazne
jest przewodnictwo elektryczne. Okazuje sie bowiem, ze np. przewezenia, czyli jak mozna
by powiedzie¢ dwuwymiarowe klastery, powstale podczas rozciagania kawatkéw metali,

maja zupelnie inne przewodnictwo elektryczne niz reszta metalu.

1.2. Metody wytwarzania klasteré6w metalicznych.

Obecnie znanych jest szereg metod wytwarzania klasteréw metalicznych. Ponizej scharak-

teryzowane zostaly najczesciej stosowane z nich.

1. Metoda dysz ponaddzwigkowych [2][3]. Polega ona na wyrzucaniu mieszaniny par
metalu oraz gazu szlachetnego do prozni poprzez mata dysze. Powstaje w ten sposéb
naddzwigkowa wiazka molekularna. W prézni nastepuje adiabatyczne rozprezanie
mieszaniny, co prowadzi do jej ochlodzenia. Pary metalu w niskiej temperaturze
staja sie przesycone i zaczynaja z nich powstawac klastery. Metoda ta uzywana jest
w celu otrzymywania strumienia o duzej koncentracji klasteréw. Rozktad predkosci
klasterow jest waski. Zawieraja one do kilkuset atomoéw, a nawet, w odpowiednich
warunkach, kilka tysiecy atomow. Temperatura klasterow nie jest dobrze okreslona.

Metoda ta jest charakterystyczna dla metali o niskiej temperaturze wrzenia.

2. Agregacja gazowa [4]. Jest ona szczegdlnie wydajna w produkeji duzych klasteréw
(N<10000). Jej idea polega na wpuszczaniu par metalu do strumienia gazu szla-
chetnego o niskiej temperaturze. Dzigki temu para staje si¢ przesycona i zaczynaja
powstawac¢ klastery. Rozklad wielkosci klasterow zalezy od gesto$ci par metalu,
predkosci strumienia gazu oraz rozmiaréw elementéw, z jakich sklada si¢ zrédio
klasteréw. Koncentracja klasterow jest mniejsza niz w przypadku metod dyszowych.
Przy uzyciu tej metody mozna otrzymywacé klastery metali o niskiej lub sredniej
temperaturze wrzenia (<2000K). Wytworzone klastery osiagaja niska temperature
(<100K).

3. Odparowanie laserowe [5]. Pary metalu uzytego do produkcji klaster6w wytwarzane
sa w wyniku ablacji laserowej. Nastepnie otwierany jest zawor i wpuszczany jest
hel o niskiej temperaturze. Chlodzi on pary metalu powodujac, jak w poprzed-
niej metodzie, powstawanie klasteréw. W metodzie tej wytwarzane sa klastery
z szerokiego przedzialu wielkosci od kilku do kilkuset atoméw w klasterze. Jest

to impulsowe zrodio klasterow. Srednia koncentracja klasteréw w strumieniu jest



mniejsza niz w metodzie z dysza ponaddzwiekowa, chociaz w impulsie jest ona o
wiele wieksza. W zasadzie, metoda ta jest uzywana do produkcji klasterow metal-
icznych neutralnych, ujemnie oraz dodatnio natadowanych. Nie ma w niej warunku
na temperature wrzenia metalu. Temperatura klasteréw jest réwna lub mniejsza od

temperatury ich zrédta.

4. Metotoda PACIS (pulsed-arc cluster-ion source) [6]. Jest ona nieco podobna do
odparowania laserowego. Do wytwarzania pary metalu wykorzystywana jest jednak
nie wiazka laserowa, lecz wyladowanie elektryczne. W jego rezultacie otrzymuje sie
zjonizowana wiazke klasteréw. Przy zachowaniu odpowiednich warunkéw tempe-
ratura klasteréw w wiazce moze by¢ bardzo niska. Metoda ta jest znacznie mniej

kosztowna niz poprzednia, gdyz nie wymaga ona uzycia lasera.

5. Metoda jonowa [7]. Jest ona wykorzystywana gtéwnie do produkeji ciaglej wiazki
pojedynczo zjonizowanych maltych klasteréw metalicznych. Wiazka klasteréw pow-
staje w wyniku bombardowania powierzchni metalu jonami gazéw szlachetnych.
Ich energia kinetyczna wynosi od 10 do 20keV. Powstajace klastery maja wysoka
temperature, ktora maleje w wyniku parowania powierzchni klastera. Metoda ta
pozwala na wytwarzanie klasterow wiekszosci znanych matali. Proces powstawania

klasteréw nie jest jeszcze w pelni zrozumiany.

1.3. Metoda optyczna wytwarzania klasteré6w sodowych uzyta w tej pracy.

Wérod wielu metod wytwarzania klasterow jest oryginalna metoda opracowana w naszym
zespole, pozwalajaca na wytwarzaniu klasteréw o rozmiarach promienia dochodzacych
nawet do kilkuset nanometréw [8],[9]. Schemat komdrki do wytwarzania klasteréw pokaza-
no na rysunku 1.1.

W krzyzowej komoérce ze stali kwasoodpornej znajduje sie hel pod stalym cisnieniem
z przedzialu od 300Tr do 700Tr oraz nasycone pary sodu. Temperatura komorki jest
ustalana i stabilizowana. Zrédlem par sodowych jest depozyt metalicznego sodu, ktéry
w zastosowanych temperaturach o wartosciach z przedziatu od 600K do 800K topi sie i
paruje. Po odpowiednio dlugim czasie miedzy parami sodu oraz sodem metalicznym
ustala sie réwnowaga termodynamiczna i pary staja sie nasycone. Koncentracja par sodu,
a doktadnie koncentracja atoméw Na oraz czasteczek sodu Nay w osrodku, zalezy od jego
temperatury [10]. Wlaczajac w sposéb nagly $wiatlo lasera Ar™, pracujacego na niebieskie;
linii 488nm, rozpoczynamy proces tworzenia sie i ewolucji klasteréw. Swiatlo o tej dtugosci
wzbudza czasteczki sodu Nay, ktore to w wyniku zderzen z atomami helu ulegaja dysoc-

jacji, czyli powstaja dwa atomy sodu. W obszarze wiazki laserowej znajduje sie wiec
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Rysunek 1.1: Komérka w przekroju - widok z gory.

nadmiarowa ilo$¢ atomowych par sodu, czyli wystepuje przesycenie par atomowych.
Innym efektem oddzialywania wiazki laserowej z czasteczkami sodowymi jest ich dwu-

fotonowa jonizacja [11]. W ten sposéb produkowana jest plazma. Zjonizowane czasteczki

sodu moga by¢ jadrami kondensacji, wokot ktorych rosnie klaster. Na rysunku 1.2 pokazane

zostaly schematycznie procesy zwiazane z powstawaniem klasteréw.
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323.68]— wspomagana zderzeniowo

B \’H“ .

B +  zderzenia *

B Na, ——— Nat+Na
323.70

32u+

323.72

323.74

T ‘ T T I T T T
T
™

Rysunek 1.2: Mechanizm prowadzacy do kondensacji klasteréw.

W chwili poczatkowej, tuz po wilaczeniu lasera, widaé¢ zielona fluorescencje wzbu-

dzonych czasteczek sodowych, a nastepnie zaczyna pojawiac si¢ niebieska mgta. Po chwili



niebieski kolor staje sie dominujacy, by nastepnie skupié¢ sie w niebiesko blyszczace, od-
dzielone od siebie pod mikroskopem, obiekty. W koncowym etapie ewolucji obiekty
sa bardzo wyraznie widoczne, a ich ilos¢ maleje, az do ustalenia sie sredniej, stalej
koncentracji zaleznej od takich parametréw, jak temperatura komorki, cisnienie gazu
buforujacego i moc wiazki lasera indukujacego. Niebieska mgta, a nastepnie elastycznie
rozpraszajace Swiatlo lasera obiekty, to wlasnie klastery sodowe.

Proces wzrostu, trwajacy od kilku do kilkudziesieciu sekund, nazywamy ewolucja
klasterow. Podczas ewolucji rozmiary i koncentracja klasteréw zmieniaja sie¢ w czasie,
osiagajac wartosci zalezne od warunkow termodynamicznych. Koncentracja klasteréw
maleje w trakcie ewolucji, a odpowiedzialna jest za to ich dyfuzja do obszaréw poza
wiazka laserowa [12].

Zastosowana technika otrzymywania klasteréw umozliwia prace z obiektami rosnacymi
w czasie, od rozmiarow czasteczkowych do wielkosci makroskopowych kropel o rozmiarach
rzedu setek nanometrow. Daje to mozliwo$¢ obserwacji obiektéw w znacznie wickszym

zakresie rozmiarow w porownaniu z poprzednio wspomnianymi metodami.
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2. Wlasnosci rozpraszajace klasteré6w sodowych indukowanych
optycznie.

2.1. Opis rozpraszania $wiatla na klasterach sodowych w ramach teorii Mie.

Wiasnosci optyczne sferycznych czastek metalowych po raz pierwszy zostaly opisane w
pelej formie przez Gustawa Mie na poczatku tego wieku [13]. Teoria Mie jest do dzi$
wykorzystywana przez fizykow. Przy jej pomocy opisywane jest réwniez oddzialywanie
pola elektromagnetycznego z klasterami.

Teoria Mie opisuje rozpraszanie pola elektromagnetycznego na kulistym obiekcie zbu-
dowanym z okreslonego materiatlu, ktory uwzglednia si¢ w teorii poprzez wspoélczynnik
zalamania. Pole elektromagnetyczne, ktore jest rozwiazaniem rownan Maxwella we wspol-
rzednych biegunowych, wyrazone jest w postaci nieskonczonego szeregu fal parcjalnych.
W praktyce, w przypadku czastek o rozmiarach mniejszych od dltugosci Swiatta rozpraszanego,
w obliczeniach wystarczy uwzglednié¢ kilka pierwszych fal parcjalnych.

Natezenia swiatta o polaryzacji liniowej prostopadlej i réwnolegtej do ptaszczyzny ob-
serwacji rozproszone na obiekcie kulistym, teoria Mie zapisuje w postaci:

~ ) ™ (e 2
’ > (=) (eBl(R)Pl(l) (cos®)sin® - Bl(R)m> H , (2.1)

sin ©

sin ©

s & /
S (=) <613l(1~2)m —m Bi(R)P™M (cos ©) sin @)

gdzie:

Iy - natezenie $wiatla padajacego na kulke,

I, - natezenie $wiatla rozproszonego, prostopadle spolaryzowanego do plaszczyzny ob-
serwacji, przy wiazce padajacej réwniez spolaryzowanej prostopadle;

I) - natezenie Swiatta rozproszonego réwnolegle spolaryzowanego do plaszczyzny obser-
wacji, przy wiazce padajacej réwniez spolaryzowanej rownolegle do plaszczyzny obser-
wacji;

[ - oznacza rzad fal parcjalnych,

“Bi(R) oraz ™B;(R) opisuja odpowiednio tzw. mod TM oraz TE [13],

O - kat obserwacji,

R - promien kulki,

r - odleglo$¢ detektora od obiektu rozpraszajacego.

Przytoczone wzory na wyliczanie zaleznosci I (R, A) oraz I)|(R, ) pokazuja, jak zmienia,
sie rozpraszanie swiatla na pojedynczym klasterze w funkcji promienia i dlugosci fali
rozpraszanej. W naszym przypadku mamy do czynienia z rozpraszaniem $wiatla na wielu
takich obiektach. Jesli ich koncentracja jest na tyle mala, ze Swiatlo nie ulega powtérnym
rozproszeniom oraz jesli zadna czastka nie znajduje si¢ w cieniu innej [14], to catkowite
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natezenie Swiatla rozproszonego jest suma natezen swiatta pochodzacych od wszystkich
N klasterow.
Oznaczmy przez:

Iy
o] = W (23)
s -
Il A R2

natezenia sSwiatta rozpraszane przez jednostke powierzchni klastera o promieniu R, odpo-
wiadajace odpowiednio 7, i I (patrz rysunek 2.1). Wéwczas wzory na natezenie rozpraszanego
sSwiatta przez N klasteréw na wspomnianych polaryzacjach mozemy zapisa¢ w nastepujacych
postaciach:

i, = N-41R*-0, (2.4)
i|| = ]\/v-41L71'R2-0'H

Oczywiscie taka posta¢ wzorow zawiera zalozenie, ze wszystkie klastery maja taki sam
promien R.

0.30 1
0.25—-
0.20—-
0.15—-

0.10 1

1/ R2[j. w.]

0.051

0.00

T T T T
0 50 100 150

R [nm]

Rysunek 2.1: Natezenia swiatla o oraz o rozpraszane przez jednostke powierzchni w
funkcji promienia policzone zgodnie z teoria Mie dla swiatla o dlugosci A = 488nm dla
v =0.5eV i w, = 5.6eV.

2.2. Kierunki polaryzacji swiatla w przeprowadzonych doswiadczeniach.

W niniejszej pracy przyjeto nastepujace oznaczenia kierunkéw polaryzacji Swiatla, okre-
slone ustawieniem rotatora polaryzacji ustalajacego kierunek polaryzacji Swiatta padajace-
go (rozpraszanego) badz analizatora ustalajacego kierunek polaryzacji $wiatta obserwowanego:
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e H - ustawienie poziome, kierunek polaryzacji swiatta réwnolegty (||) wzgledem plasz-
czyzny obserwacji (rysunek 2.2a),

e V - ustawienie pionowe, kierunek polaryzacji prostopadly (L) do plaszczyzny ob-
serwacji (rysunek 2.2b).

Swiatlo rozpraszane obserwowano byto pod katem 90°do kierunku wiazki padajacej.
Oznaczenia pomiaréw zaleznych od polaryzacji uwarunkowane sa ustawieniami polaryza-
cji wiazki padajacej i polaryzacji swiatla obserwowanego (analizatora przed szczeling
wejsciowa monochromatora lub przed kamera). Przyjmijmy, ze:

e [y oraz Iyy to natezenia Swiatta obserwowanego na polaryzacjach gtéwnych; po-
laryzacje gtéwne V'V oraz HH oznaczaja jednakowa polaryzacje wiazki padajacej i
swiatla obserwowanego (rysunek 2.2);

e [y oraz Iyy to natezenia Swiatla obserwowanego na polaryzacjach krzyzowych;
polaryzacje krzyzowe oznaczaja sytuacje, kiedy analizator wyznacza kierunek po-
laryzacji obrécony o 90° wzgledem kierunku polaryzacji wiazki padajacej, np. HV
oznacza pozioma polaryzacje wiazki padajacej oraz pionowa polaryzacje swiatta ob-
serwowanego;

4, 7,
w Swiatto rozproszone
/ $wiatlo rozproszone / polaryzacja || (H)

- polaryzacja L (V) =

Swiatto padajace (V) Swiatto padajace (H)

Rysunek 2.2: Definicje kierunkéw polaryzacji swiatla.

W przeprowadzonych pomiarach plaszczyzna obserwacji byla ptaszczyzna pozioma.

2.3. Wyznaczenie wspoélczynnika tlumienia gazu elektronowego w duzych klas-
terach sodowych.

Teoria Mie, przy pomocy ktoérej opisuje sie rozpraszanie swiatla na obiektach kulistych
zaktada, ze funkcja dielektryczna osrodka rozpraszajacego jest znana i stanowi jej parametr
wejsciowy. Mozna ja wyznaczy¢ eksperymentalnie badZ modelowaé. Ze wzgledu na bardzo
duza koncentracje elektronéw swobodnych w metalach, osiagajaca wartos¢ rzedu 1027#,
ich oddzialywanie ze $wiatlem stanowi dominujacy mechanizm sprzezenia promieniowania
elektromagnetycznego z metalem i determinuje jego wlasnosci optyczne.

Dlatego tez przytaczany w literaturze model funkcji dielektrycznej metalu jest w
rzeczywistosci modelem funkcji dielektrycznej elektronéw swobodnych i najczesciej jest

to tzw. funkcja Drudego. W modelu tym traktuje si¢ elektrony klasycznie, przypisujac
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im mase efektywna ,,m”, zamiast masy elektronu swobodnego i zaklada sie, ze procesy
dyssypacji energii elektronu mozna opisa¢ jednym, niezaleznym od energii parametrem
.Y, zwanym wspoélczynnikiem thimienia, bedacym miara predkosci thumienia ruchu elek-
tronow.

Funkcja dielektryczna Drudego zapisywana jest w postaci [15]:

w2

_ p
ew)=1 w? + iwy’ (2.5)
gdzie:
Ne271 7z
wy = [=]7 - czgstos¢ plazmowa,
v - wspotczynnik ttumienia ruchu elektronéow,
w - czestosdé fali padajacej,
N- koncentracja elektronéw swobodnych,
e - tadunek elektronu,
m - masa efektywna elektronu,

€o - przenikalnos¢ dielektryczna prézni.

Ze wszystkich metali sod jest jednym z najlepszych kandydatéw do opisywania jego
przenikalnosci dielektrycznej przy pomocy modelu Drudego. Wspdlczynniki ttumienia
policzone dla sodu w bryle w temperaturach 77K i 273K w modelu Drudego wynosza
odpowiednio 0.024 eV i 0.13 eV! [16].

Funkcja dielektryczna Drudego zastosowana do klasteréw nie uwzglednia faktu, ze ich
wladciwosci moga zaleze¢ od ich rozmiaru i moga znacznie rézni¢ sie od tych, jakie ma
metal w bryle. Znana jest zaleznos¢ wspélczynnika ttumienia v dla malych klasteréw
postaci [17][18]:

WR) =0+ (2.6)

gdzie R jest promieniem klastera, a = Avp jest stala, 7y niezalezna od rozmiaru czescia
~v(R), v predkoscig Fermiego elektronéw przewodnictwa, A stala proporcjonalnosci rzedu
jednosci. Wspodlczynnik ttumienia « jest zwiazany z rozpraszaniem elektronéw. W przy-
padku obiektéw metalowych o malych rozmiarach, mniejszych niz $rednia droga swo-
bodna elektronéow przewodnictwa metalu, w rozpraszaniu elektronéw zaczyna dominowac
rozpraszanie na powierzchni obiektéw. Dlatego tez dla takich obiektéw wraz z maleniem
ich promienia powinna rosna¢ wartos¢ wspolczynnika ttumienia.

W przypadku sodu $érednia droga swobodna elektronéw przewodnictwa wynosi § =
34nm [19]. Nalezy si¢ wiec spodziewaé stalej wartosci wsp6tezynnika ttumienia ruchu elek-
tronow przewodnictwa dla klasteréw sodowych o promieniach wiekszych od kilkudziesieciu
nanometrow.

Jak do tej pory jedyne znane nam publikowane dane eksperymentalne, dotyczace po-
miaru wspoélczynnika ttumienia ruchu elektronéw v, pochodza z pomiaréw przekroju czyn-
nego na fotoabsorpcje na jeden elektron dla bardzo matych klasterow skladajacych sie z
14 do 48 atoméw [20] oraz z 49 do 60 atoméw [21]. W przypadku matych klasteréw

'W niniejszej pracy wszystkie wartoéci wspélczynnika tlumienia + oraz czestoéci w wyrazono w elek-
tronowoltach, tzn. podano odpowiadajace im energie. Jednoczesnie skrécono zapis hy i hw do postaci
iw.
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(R << \) calkowity przekrdj czynny na fotoabsorpcje swiatla wynikajacy z teorii Mie
przyjmuje postaé¢ krzywej Lorenza z zalezng od promienia szerokoscig [22]:

[wy(R)]?
(W? — wiy)? + [wy(R)?

gdzie: 0y maksymalna amplituda, wy, = \“}g jest czestotliwoscia tzw. rezonansu Mie, w),
jest czestotliwoscia plazmowa metalu.

Szerokos¢ poléwkowa rezonansu fotoabsorpcyjnego, a wigc i wspoétezynnik ttumienia +,
zmierzonego dla klasterow sferycznych sktadajacych sig¢ od 14 do 49 atoméw zmienia si¢ od
0.28eV do 0.54eV . Rosnie wiec, a nie maleje, w tym przedziale rozmiaréw, jak mozna by
si¢ bylo spodziewaé ze wzoru (2.6). Szerokos¢ potéwkowa zmierzonego przekroju czynnego
dla klasteréw sktadajacych sie od 49 do 59 atomoéw zmniejsza sie od 0.63eV do 0.44€V .

Niezaleznie od tego, czy klaster jest duzy, czy maly w poréwnaniu z dhugoscia fali,
parametrem zewnetrznym, niezbednym do opisu swiatta rozpraszanego przez klastery przy
pomocy teorii Mie, jest funkcja dielektryczna klastera. W przypadku funkcji typu Drudego
(2.5) jej znajomosé sprowadza sie w zasadzie do znajomosci wspotczynnika thumienia ruchu
elektronéw v, o ile przyjmijmy, ze czgstotliwos¢ plazmowa w,, jest dana. Przyjmijmy, ze wy,
a w zasadzie energia jej odpowiadajaca, w przypadku otrzymywanych przez nas klasterow
sodowych jest stala, niezalezna od promienia i jest réwna w, = 5.6eV . Zakladamy wigc,
ze wynosi tyle co dla sodu w bryle [15].

o(w,R) = 09 (2.7)

2.3.1. Opis doswiadczenia.

Zajmiemy sie teraz opisem eksperymentu nad wyznaczeniem wspolczynnika tlumienia
gazu elektronowego w duzych klasterach sodowych, korzystajac ze zmian whasciwosci
rozpraszajacych klasteréw sodowych w funkcji promienia. W tym celu niezbedny jest
pomiar natezen $wiatla rozpraszanego Iy (t) oraz Iyp(t). Uklad doswiadczalny, przy
uzyciu ktérego wykonywane byly pomiary, pokazany zostat na rysunku 2.3.

Rotator polaryzacji
Komoérka

=
=

AN\NY monochromator
488 nm D
I— \ } — komputer

woltomierz

Rysunek 2.3: Schemat uktadu eksperymentalnego.
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Wiazka lasera Ar* o dlugosci 488nm jest odpowiedzialna za powstawanie klasteréw.
W chwili t=0 zostaje ona odstonieta i rozpoczyna sie ewolucja klasteréw. Rosna one,
az do momentu osiggniecia stabilnego promienia i koncentracji. W tym czasie $wiatio
rozproszone o dlugosci 488nm rejestrowane jest pod katem 90° na dwdéch polaryzacjach
gléwnych przy uzyciu monochromatora. Doktadne pomiary czulosci monochromatora na
polaryzacje pionowa i pozioma swiatta wykazaly, ze sygnal Iy jest 1.36 razy ostabiany
w stosunku do Iypy. Niezbedne stalo sie wiec przeskalowanie uzyskanych sygnaléw op-
tycznych w celu dalszej ich analizy. Pomiary prowadzone byly dla wiazki lasera ar-
gonowego o mocy P = 0.2W dla temperatur z przedziatu 723-770K. Przyklad uzyskanych
danych eksperymentalnych pokazany zostal na rysunku 2.4.

(t) T=723K
IHH(t)

0,6

0,5+

0,4-

0,34

0,24

0,1+

Nat. swiatta rozpr. [j.w.]

0,0

0 5 10 15 20 25 30 35 40
t[s]

Rysunek 2.4: Natezenie swiatta rozpraszanego prostopadle Iy (t) i réwnolegle Iy (t) do
plaszczyzny obserwacji w temperaturze T=7T23K.

Zaleznosci Iy (t) oraz Iyp(t) rejestrowane byly w kolejnych cyklach pomiarowych.
Wobec tego poczatkowe warunki doswiadczalne w skutek fluktuacji mogly réznié sig
nieco. Ewolucja klasteréw mogla wiec przebiegac nieco inaczej. Dlatego tez, jednocze$nie
z rozpraszaniem pod katem 90°, mierzony byt sygnal rozpraszania do przodu. Pow-
tarzalno$¢ sygnaléw rozpraszania do przodu gwarantowala, ze ewolucje klasteréw w obu
przypadkach byly takie same.

2.3.2. Metoda wyznaczania oraz wynik pomiaru wspolczynnika tlumienia ~.

Natezenia $wiatta rozpraszanego przez pojedynczy klaster w tzw. polu dalekim, zgodnie
z teoria Mie, dane sa wzorami (2.1) i (2.2). I;|(R, \) oraz I, (R, \) sa natezeniami liniowo
spolaryzowanego swiatla rozpraszanego przez pojedynczy klaster w kierunku réwnolegtym
i prostopadlym do plaszczyzny obserwacji. Przy zalozeniu v=0 eV, dla I, (R, 488nm)
pierwsze maksimum rozpraszania wystepuje dla klastera o promieniu R;=55 nm, a dla
I)|(R,488nm) dla klastera o promieniu Ro=119 nm. Maksima te sa konsekwencja odpowied-
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nio rozpraszania $wiatta na dipolu elektrycznym i sumie rozpraszania na dipolu magne-
tycznym i kwadrupolu elektrycznym [23]. Dopiero dla odpowiednio duzych promieni
uwidacznia si¢ wktad wyzszych multipoli do natezenia $wiatla rozpraszanego pod katem
prostym.

Wielko$¢ promieni odpowiadajacych poszczegdlnym maksimom ulega zmianie stosow-
nie do wartosci 7. Ogolnie mozna powiedzie¢, ze R; i Ry rosna ze wzrostem v i tak
dla y=10eV R;=116 nm, a Ry=162 nm. Warto$¢ samych maksiméw zmniejsza sie ze
wzrostem 7. Dla v z przedzialu 0 eV - 1 eV wartosci R; i Ry zmieniaja sie nieznacznie
(v=1 eV, Ry=67 nm, Ry=122 nm).

Obliczenia numeryczne dotyczace rozwazanych natezen ograniczamy do pierwszych
czterech multipoli, tzn. 1=1,2,3,4. Uwzglednienie wigkszej ilosci multipoli w obliczeni-
ach wnosi niewielki wkiad do otrzymanych krzywych, dla zakresu rozmiaréw klasterow
obserwowanych w omawianym doswiadczeniu. Nie robimy przy tym zadnych zalozen up-
raszczajacych zwiazanych z wzajemna relacja promienia klastera do dtugosci fali rozpraszane;.
Zakladamy, ze badane klastery znajduja sie w osrodku, ktérego funkcja dielektrycza da
sie przyblizy¢ dostatecznie dobrze funkcja dielektryczna prozni.

Problem, jaki napotyka sie poréwnujac rzeczywiste przebiegi czasowe (rysunek 2.4) z
teoretycznymi (rysunek 2.1) wynika z faktu, ze w teorii rozwaza si¢ rozpraszanie swiatla
na pojedynczym klasterze, a w przebiegach do$wiadczalnych mamy réwniez informacje o
ilosci klasteréw rozpraszajacych wiatto N(t) (patrz wzér 2.4). N(t) moze réwniez wpltywaé
na potozenie maksiméw rozpraszania. Nalezaloby wiec w jakis sposéb uniezalezni¢ sie od
ilodci klasteréw N.

0.3 y=0.1eV
0.2
0.1

0.0; v=0.7eV

-0.3
-0.41
-0.51

100 110 120 130 140 150 160
R [nm]

Rysunek 2.5: Zalezno$¢ stopnia polaryzacji D(R) wyliczonego z teorii Mie od promienia
klastera R dla réznych warto$ci wspoélczynnika tlumienia . Wartosci v wynosza
odpowiednio 0.1, 0.2, 0.3, 0.4, 0.5, 0.6 oraz 0.7eV.
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Whprowadzmy wielkosé zwana stopniem polaryzacji $wiatla rozpraszanego zdefiniowana
nastepujaco:

_ Ly(R) — 1. (R)
I(R) + I.(R)

Stopien polaryzacji D(R) silnie zalezy od promienia klastera, tak jak pokazano to na
rysunku 2.5. D(R) jest takze funkcja wspélezynnika thumienia .

Stopien polaryzacji D(R) wykazuje najwieksza czuto$é na parametr v w maksimum
zaleznosci D(R). Oznaczmy ja przez Dpax. Zaleznos$é Dp.x od parametru -y pokazana
zostata na rysunku 2.6.

D(R) (2.8)

0.351

0.301

0.251

max

0.201

0.151

0.10

0.05-

01 02 03 05 06 07

0.4
v[eV]

Rysunek 2.6: Zaleznosé stopnia polaryzacji Dyax(R) od parametru < obliczona przy
uzyciu teorii Mie.

Jak zostalo pokazane w [24] dyspersja promienia klastera jest mala w poréwnaniu
ze Srednia jego wartoscia. Mozemy wiec opisaé wielkosé N(t) klasteréw w danej chwili
czasowej przy pomocy sredniego promienia R(t). Mamy wiec:

Iyy(t) oc N(t)-I,(R(t)), (2.9)
Inu(t) o N(t)- Ii(R(t)).
Eksperymentalnie uzyskane natezenia rozpraszanego swiatta Iy (t) oraz Iy (t) zaleza

wiec od ilosci klasterow rozpraszajacych $wiatto oraz od natezenia Swiatta rozproszonego
na pojedynczym klasterze.

 Igu(t) + Iyv(t)

DeP(t) (2.10)

Zgodnie z (2.9) mozemy zapisac:
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_ Li(R(t)) = 1. (R(t))
Ii(R(t) + I (R(t))

Zmierzony w doswiadczeniu stopien polaryzacji jest wiec niezalezny od ilosci klasteréw
N i jest funkcja czasu t. Jego warto$¢ w maksimum DEP (t) mozemy poréwnaé z uzyskanym
z teorii Mie stopniem polaryzacji Dpax(R). Szukajac parametréw, przy ktérych spelione
jest réwnanie Dpax(Ry,) = DEP (t,,) znajdziemy 7, promieit R, i czas t,,, przy ktérym
R = R,,. Procedura ta powtoérzona zostala dla czterech zestawéw danych z zakresu tem-
peratur miedzy 723K a 770K. Uzyskane w ten sposéb wartosci wspoélczynnika ttumienia
nie wykazuja zaleznosci temperaturowej w badanym przedziale temperatur i daja wartosé
srednig v=0.54 eV z dyspersja +0.05 eV dla klaster6w z promieniem R,, =120nm=+5nm

rysunek 2.7.

Do (1)

(2.11)

0.7
0,6 E
11 1
|t 1
=" 051 v=0.54eV *0.05 [eV]
=
0,44
0,3 T T T T T T T T T T
720 730 740 750 760 770
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Rysunek 2.7: Wyznaczone eksperymentalnie wartosci wspétczynnika tlumienia v dla
czterech réznych temperatur.

Mozna dalej sprébowaé oszacowaé dynamike wzrostu klasteréw, tzn. zaleznosé R(t)
dopasowujac stopient polaryzacji D(R) (réwnianie 2.8), ze wspdlczynnikiem ttumienia ~
okreslonym eksperymentalnie, do zaleznego od czasu eksperymentalnego stopnia polary-
zacji D**P(t). Na rysunku 2.8 zostato pokazane takie wlasnie dopasowanie dla temperatury
T=770K.

Dopasowanie to zostalo zrobione przy zatozeniu, ze funkcja dielektryczna, niezaleznie
od promienia, zawiera wspotczynnik ttumienia v=0.54 eV. Poniewaz, jak to juz zostalo
wspomniane wczesniej, Srednia droga swobodna elektondéw przewodnictwa dla sodu wynosi
0 = 34nm, to zalozenie to jest uzasadnione dla klasteréw o promieniu wigkszym od 4.
Dwa przyklady zaleznosci R(t) pokazane sa na rysunku 2.9.

Zaleznosé R(t) jest liniowa w temperaturze 770K w badanym przedziale wielkosci
klasteréw. Dla nizszych temperatur (patrz rysunek 2.9 ) klastery rosna wolniej, az do
osiagniecia stabilnych rozmiaréw w kornicu procesu ewolucji.
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Rysunek 2.8: Dopasowanie stopnia polaryzacji D(R) policzonego w funkcji promienia R
klasterow (teoria Mie, v=0.52 eV) do eksperymentalnie wyznaczonego stopnia polaryzacji
D®P(t) mierzonego w funkcji czasu.
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Rysunek 2.9: Zaleznos¢ sredniego promienia klasterow R od czasu t dla temperatur
T=723K (kropki) oraz T=770K (kwadraty).

Podana powyzej metoda szacowania wspolczynnika tlumienia ruchu elektronéw -y
pozwala nam obliczy¢, ile wynosi on w punkcie odpowiadajacym maksimum stopnia
polaryzacji Dyax. Okazuje sig, ze dla przeprowadzonych pomiaréw wspdlczynnik v jest
niezalezny od temperatury. Znajac v mozna dalej préobowaé¢ znalezé¢ dynamike wzrostu
klasteréw, czyli zaleznosé promienia R(t) od czasu ewolucji. Tak wiec potrafimy opisaé
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wlasnosci optyczne klasterow, tzn. wyznaczy¢ v i na tej podstawie szacowac, jak zmienia
sie sredni promien w czasie. Nie mamy natomiast informacji o koncentracji klasteréw w
obszarze oSwietlanym przez wiazke laserowa. Jej wyznaczeniu poswiecony jest nastepny
rozdzial.
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3. Zmiana koncentracji klastero6w sodowych w trakcie ewolucji.

Przeprowadzone dotychczas badania [12][25] dotyczace ewolucji 1 wlasnosci klasteréw
opieraly si¢ gléwnie na pomiarach zmian natezenia rozpraszanego $wiatta laserowego na
klasterach, przy uzyciu monochromatora wyposazonego w fotopowielacz. Dane uzyskane
ta metoda niosty wiec informacje o ilosci i wlasnosciach rozpraszajacych klasterow z
calego badanego obszaru. W celu lepszego opisania wlasnosci optycznych klasterow
niezbedne stalo si¢ kontrolowanie koncentracji klasteréw w czasie ewolucji. Nie mozna
jednak bezposrednio oszacowaé ich ilosci z zarejestrowanych przy pomocy monochroma-
tora sygnaléw rozproszeniowych Iy (t) oraz Iyp(t). W pracy [25] pokazane zostalo,
jak zmienia sie wzgledna koncentracja klasterow w czasie ewolucji. Z sygnatéw Iy (t)
oraz Igy(t) zmierzonych dla réznych dlugosci fal $wiatta rozpraszanego, poprzez dopa-
sowywanie do nich krzywych wynikajacych z teorii Mie, uzyskano te wiasnie koncentracje.
Jak pokazuja zamieszczone w pracy [25] wyniki, wzgledna koncentracja klasteréw w czasie
ewolucji maleje.

Niezbedne stalo sie jednak wypracowanie metody pomiarowej pozwalajacej jednoczesnie
oszacowa¢ bezwzgledna ilos¢ klasteréw rozpraszajacych swiatto. Jednocze$nie metoda ta
powinna umozliwia¢ pomiar natezen swiatta rozpraszanego Iy (t) i Iy (t).

3.1. Opis ukladu stuzacego do pomiaru koncentracji klaster6w oraz rejestracji
Swiatla na nich rozpraszanego.

Do bezposredniego pomiaru koncentracji klasterow rozpraszajacych $wiatto i rejestracji
natezenia swiatta na nich rozpraszanego uzywaliSmy zestawu mikroskopowego zintegrowanego
z kamera CCD-4230P firmy Bischke oraz systemu ,,MultiScan” stuzacego do rejestracji i
obrébki obrazéw. Uktad ten umozliwial ogladanie malych obiektow z odleglosci ok. 10cm,
co bylo wazne, poniewaz rami¢ komérki, przez ktére zliczane byty klastery, miato dlugosé
8cm. Obecnosé par sodowych w temperaturze kilkuset stopni uniemozliwiata umieszczenie
soczewek mikroskopu wewnatrz komorki.

Rozdzielczos¢ ukladu stuzacego do pomiaru koncentracji klasteréw przekraczala 100
linii/mm. Rejestrowano obrazy o rozmiarach 491 x 370 pikseli w 256 stopniach szarosci.
Glegbia ostrosci wynosita ok. 1mm. Rzeczywista powierzchnia rejestrowanego obrazu
miala 0.2 mm?. Powiekszenie mikroskopu wynosito 100x.

Przy uzyciu kamery rejestrowane byty wiec klastery z objetosci 0.2 mm?3. Objetosé ta
stanowita niewielki wycinek przestrzeni z jakiej byto rejestrowane natezenie rozpraszanego
Swiatta przy uzyciu monochromatora. Zwigkszenie objetosci, w ktorej liczone byty klastery
poprzez zmniejszenie powigkszenia mikroskopu powodowalo, iz na ekranie monitora byto
ich zbyt duzo, co zmniejszalo czytelnos¢ obrazu. Na podstawie zliczonej ilosci klasterow
w obserwowanej objetosci wnioskowaliémy o koncentracji klasteréw w wiazce lasera in-
dukujacego.

W pomiarach wykonanych przy uzyciu monochromatora sygnat optyczny rejestrowany
byt fotopowielaczem. W omawianym do$wiadczeniu elementem swiatloczutym byta mat-
ryca CCD kamery zintegrowanej z mikroskopem. Nalezalo sprawdzi¢, czy pracowala ona
w obszarze liniowym. Na rysunku 3.1 pokazana zostata charakterystyka natezeniowa
elementu CCD.
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Rysunek 3.1: Charakterystyka elementu CCD.

Charakterystyke ta wykonano w nastepujacy sposéb: sSwiatlo o dlugosci 488 nm
pochodzace z lasera argonowego réwnomiernie o$wietlalo ekran, ktory ogladany byt kamera
CCD. Nastepnie miedzy obiektyw kamery a ekran wkiadane byly filtry szare o réznej
transmisji i zapisywane byly obrazy rejestrowane przez kamere. Dalej liczona byta érednia
jasnos¢ pikseli na zarejestrowanych obrazach. Na osi odcietych pokazana jest procentowa
ilog¢ Swiatla jaka transmitowaly filtry szare, a na osi rzednych Srednia jasnos¢ piksela na
obrazie. Maksymalna jasno$¢ piksela wynosita 2552

Rysunek 3.1 pokazuje, ze w przedziale od 6 do 200 stopni szaros$ci element CCD z
dobrym przyblizeniem pracowatl w obszarze liniowym. Dokladniejsze pomiary wykazaty,
ze przedziat ten mozna poszerzy¢ do 230 stopni szarosci. Dlatego tez w eksperymentach,
w ktérych mierzone byto natezenie Swiatta rozpraszanego na klasterach, zapewniono by
rejestrowane w jednostkach wzglednych to natezenie bylo z przedzialu 6 - 230 stopni
szarosci.

Sprawdzona zostala réwniez czulo$é ukladu rejestrujacego na kierunek polaryzacji
sSwiatta. 7 pomiaréw wynikalo jednoznacznie, ze na oba rejestrowane kierunki polaryza-
cji $wiatta H i V o dhugosci 488nm uktad z dokladnoscia do 0.5% byt jednakowo czuly.
Podobne rezultaty uzyskano dla swiatla o dlugosci 632nm.

3.2. Pomiary rozpraszania $swiatla wykonane przy uzyciu kamery CCD.

Wezesniejsze pomiary natezenia Iy (t) i [y g (t) Swiatla rozpraszanego na chmurze klasteréw
pod katem 90° w stosunku do kierunku wiazki padajacej wykonywane byly przy uzyciu
monochromatora z fotopowielaczem. Dlatego tez na poczatek postanowiliSmy sprawdzic,
jak wygladaja podobne pomiary wykonane przy uzyciu kamery CCD.

Przy pomocy systemu MultiScan rejestrowane byly obrazy z obszaru, w ktérym znaj-

2Warto$¢ jasnosdci pikseli na obrazach podawana jest w tzw. stopniach szarodci. Sa to jednostki
wzgledne.
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dowaly sie klastery, w rownych odstepach czasu wynoszacych 1s, poczawszy od momentu
wlaczenia wiazki laserowej. Nastepnie liczona byta suma jasnosci wszystkich pikseli na
kolejnych obrazach. Powinna ona by¢ proporcjonalna do natezenia Swiatta rozpraszanego
przez klastery w momencie zapisywania obrazu. W celu unikniecia operowania duzymi
liczbami, uzyskana w wyniku sumowania catkowita jasnos¢ obrazu dzielona byla przez
ilos¢ pikseli na obrazie. Uzyskano w ten sposéb srednia jasnos¢ piksela na obrazie.
Nastepnie wartosci sredniego poziomu jasnosci pikseli na obrazach nanoszone byly na
wykres, ktorego osia odcietych byla o$ czasu, tzn. chwile czasowe, w ktérych rejestrowane
byly kolejne obrazy. Uzyskane po potaczeniu punktéw krzywe obrazuja, jak zmienia
sie natezenie Swiatla rozpraszanego przez klastery. Na rysunku 3.2 pokazane zostaly
przykladowo krzywe, obrazujace zmiang $redniej jasnosci pikseli na obrazach zapisanych
podczas ewolucji klasterow w temperaturze T=702K dla mocy wiazki laserowej P=0.07W.
Cisnienie gazu buforujacego wynosito 450 Tr.
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F \
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40 - / .\'\
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Rysunek 3.2: Srednia jasnos¢ pikseli na obrazach wykonanych podczas ewolucji klasteréw.

Sygnaly rozproszeniowe uzyskane przy uzyciu kamery CCD (rysunek 3.2) oraz mono-
chromatora z fotopowielaczem (rysunek 2.4 ) maja podobny ksztalt. Oznaczamy je
réwniez odpowiednio Iy (t) oraz Ipg(t).

3.3. Zmiany koncentracji klastero6w w czasie.

Wykonane zostaly dwa pomiary koncentracji klasterow oraz §wiatta na nich rozproszonego
w temperaturze 702K dla mocy wiazki laserowej P=0.07W oraz w temperaturze 687K dla
mocy wiazki laserowej P=0.09W. W obu przypadkach cisnienie gazu buforujacego bylo
rowne 450 Tr. Obrazy z obszaru, w ktérym powstawaly klastery, zapisywane byly co 1s.

W sposéb zaprezentowany w poprzednim rozdziale wyznaczono krzywe Iy (t) oraz
Iy g (t) obrazujace, jak zmienia sie natezenie Swiatta rozpraszanego przez klastery w obu
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pomiarach (rysunki 3.3 i 3.4).

Nastepnie zliczana byla ilosé¢ klasteréw na zarejestrowanych obrazach dla wspom-
nianych juz mocy wiazki laserowej oraz temperatur. Wykonano wiele zliczenn zmieniajac
wielokrotnie stosowane algorytmy automatycznego liczenia obiektéw na obrazach. Po
szeregu takich prob zdecydowalismy sie na reczne liczenie klasterow poprzedzone kilkoma
filtrowaniami numerycznymi. W trakcie ewolucji klasterow zmieniaja sie parametry re-
jestrowanych obrazow, tj. poziom jasnosci tla czy natezenie $wiatta rozpraszanego przez
jeden klaster. Uniemozliwia to dobre, jednoznaczne dla wszystkich obrazow zdefiniowanie
obiektu, jakim jest klaster. Na rysunkach 3.3 i 3.4 zaprezentowane sa zmiany ilosci (kon-
centracji) klasteré6w w czasie ewolucji w temperaturach T=687K i 702K dla dwéch mocy
wiazek laserowych odpowiednio réwnych P=0.09W i P=0.07W. ZliczaliSmy iloé¢ klasteréw
(Swiecacych obiektéw) kolejno na zarejestrowanych obrazach, a nastepnie korzystajac z
faktu, ze warstwa, z ktérej klastery mogly by¢ rozrézniane miala grubos¢ ok. 1mm,
przeliczalisSmy ilo$¢ na koncentracje.
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Rysunek 3.3: Koncentracja klasteréw w funkcji czasu Gy (t) widziana na polaryzacji V'V
oraz Gy (t) widziana na polaryzacji HH w temperaturze T=687K.

Na rysunkach 3.3 i 3.4 obok krzywych obrazujacych otrzymane zmiany koncentracji
klasterow w czasie umieszczono krzywe, pokazujace rozpraszane przez klastery swiatlo na
obu polaryzacjach V'V i HH. 7 wykreséw wida¢ wyraznie, ze zmiany iloSciowe klasteréw
moga mie¢ wplyw na catkowite natezenie $wiatta rejestrowane z danego obszaru na obu
polaryzacjach. Jak bylo zapostulowane w rozdziale 2.3.2 wzér (2.9), catkowite natezenie
rozpraszanego Swiatla z danego obszaru zalezy od ilosci klasterow rozpraszajacych swiatto
oraz od natezenia Swiatla rozpraszanego na pojedynczym klasterze. W przeprowad-
zonych doswiadczeniach klastery byly widoczne (rozréznialne) dopiero od pewnego mo-
mentu ewolucji (promienia). Krzywe rozpraszania Iy (t) osiagaja swoje maksimum nieco
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Rysunek 3.4: Koncentracja klasteréw w funkcji czasu Gy (t) widziana na polaryzacji V'V
oraz Gy p(t) widziana na polaryzacji HH w temperaturze T=702K.

wczesniej. Uniemozliwia to np. wyznaczenie, jak zmienia sie¢ rozpraszenie swiatla, w
poblizu tego maksimum, na jednym klasterze zgodnie ze wzorem (2.9) i poréwnanie otrzy-
manego eksperymentalnie rezultatu z krzywymi uzyskiwanymi zgodnie z teoria Mie.

Na rysunku 3.3 klastery sa widoczne od dziesiatej sekundy ewolucji, a na rysunku
3.4 od dwunastej. Wczesniej zdolnos¢ rozdzielcza ukladu uniemozliwiala rozréznianie
klasterow przy tak duzej ich koncentracji. Nieco wcze$niej widac¢ tez klastery w Swietle
spolaryzowanym poziomo niz pionowo. W tym zakresie promieni klastery prawdopodob-
nie silniej rozpraszaja swiatlo spolaryzowane poziomo (patrz rysunek 2.1), stad lepiej
mozna je rozrézni¢. Na poczatku zliczania iloé¢ klasteréw liczona na obu polaryzacjach
swiatta nieco sie rézni (Gyy(t) i Gyy(t) na rysunkach 3.3 1 3.4). Spowodowane jest to
btedem oceny ilosci zliczanych klasteréw oraz faktem, ze sygnaly rozproszeniowe na obu
polaryzacjach $wiatta rejestrowane byly w dwoéch réznych cyklach pomiarowych.

Od ok. 25-tej sekundy klastery byty bardzo dobrze widoczne na obrazach. Umozliwialo
to doktadne ich zliczanie. Na wczes$niejszych obrazach z powodu duzej ich koncentracji
oraz stabszego sygnalu rozproszeniowego z pojedynczych klasteréw (wzér 2.1 i 2.2), ich
rozroznialnosé byta znacznie gorsza. Dlatego tez btad na poczatku zliczania byl najwiekszy
i wynosilt okolo +£4%. Na koricu zliczania natomiast wynosit +1%

Parametry takie jak temperatura osrodka, ci$nienia helu i moc wiazki indukujacej
okreslaja warunki ewolucji klasterow. Temperatura jest parametrem bezposrednio od-
dzialujacym na gesto$¢ pary sodowej i gestosé cieklego sodu. Ostatecznie temperatura
wewnatrz komoérki wplywa na szybkos¢ wzrostu, wielko$¢ i koncentracje klasterow. Z
analizy przeprowadzonej w pracach [9][12][25] wynika, ze wyzZsza temperatura przyspiesza
proces wzrostu i zwigksza osiagane koncentracje klasterow. Podobne tendencje wystepuja
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dla wyzszych mocy wiazki laserowej.

7, przeprowadzonego eksperymentu wida¢ wyraznie, ze koncentracja klasterow w obu
przypadkach maleje, az do osiagniecia stalego poziomu, tzn. do momentu, kiedy klastery
osiagna okreslona wielkos¢ promienia sredniego, zalezna od warunkéw termodynamicznych
[12]. Przyczyna zmniejszania si¢ koncentracji klasteréw w trakcie ewolucji jest ich dyfuzja
z przestrzeni, w ktérej powstaja do obszaru poza wiazka indukujaca [12]. W pomiarze
przedstawionym na rysunku 3.3 koncentracja klasteréw maleje, poczawszy od 10 sekundy,
od 2165 % do wartosci 1010 % na koncu ewolucji. Maleje wiec ponad dwukrotnie. W
pomiarze przedstawionym na rysunku 3.4 koncentracja klasteréw maleje, poczawszy od 12
sekundy, od 1395 % do wartosci 275 % na koncu ewolucji, czyli maleje pieciokrotnie.
Ro6znice miedzy koncentracja klasterow na koncu ewolucji w obu przypadkach wynikaja
gléwnie z faktu, iz w pierwszym i drugim przypadku klastery liczone byly w réznych
miejscach w wigzce laserowej, w ktorych powstawaly klastery. Mimo, iz rysunek 3.3
przedstawia zmiany koncentracji klasteréw podczas ewolucji w temperaturze T=687K,
tzn. nizszej niz na rysunku 3.4 wynoszacej T=702K, to koncentracja w pierwszym przy-
padku jest znacznie wigksza niz w drugim. Na koncentracje klasteréw ma wplyw moc
wiagzki laserowej [12]. Na rysunku 3.3 wynosi ona P=0.09W i jest ona nieco wyzsza
niz na rysunku 3.4, gdzie P=0.07W. Rdéznica mocy wiazek laserowych nie jest jednak
tak znaczna, by powodowa¢ tak duze réznice w koncentracji [12]. W obszarze, w ktérym
przeprowadzony byt pierwszy pomiar, dyfuzja klasteréw poza obszar wiazki laserowej byta
prawdopodobnie znacznie mniejsza, stad i wieksza koncentracja klasterow.

Przeprowadzone pomiary wykazuja, ze w celu dokladnego zbadania wlasnosci op-
tycznych klasteréw nalezy kontrolowaé¢ ich ilos¢. Pomiar koncentracji klasteréw pod-
czas ewolucji wykazal, ze moze by¢ ona rézna w réznych miejscach wiazki laserowej, w
ktorej powstaja klastery. Samo liczenie jest procesem zmudnym i wymagajacym wiele
cierpliwosci, gdyz trzeba zlicza¢ duze ilosci obiektéw na wielu obrazach. Automatyzacja
tego procesu nie daje pozadanego efektu. Dlatego rozwiazaniem, jakie nasuwa sie w celu
zbadania wilasnosci optycznych klasteréw sodowych jest ich sputapkowanie i rejestracja
sygnaléw optycznych, np. Iy (t) i Iy (t) pochodzacych od konkretnej, dobrze okreslonej
liczby klasteréw.
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4. Koncentracja tadunkéow w osrodku, w ktéorym powstaja klastery.

Zanim opisane zostana eksperymenty z putapkowaniem klasteréw stanowiace gtéwny temat
tej pracy, oszacujemy koncentracje tadunkéw elektrycznych w wiazce lasera argonowego
Ar™, indukujacego klastery sodowe. Jak okaze si¢ w nastepnych rozdzialach pracy, obecnosé
swobodnych tadunkéw elektrycznych w osrodku ma bardzo duzy wplyw na putapkowanie
klasterow sodowych.

Przyjmijmy, ze plazma bedziemy nazywaé zjonizowany gaz bedacy kwazineutralna
mieszanina swobodnych elektronow, jonéw dodatnich i ujemnych. Oznacza to, ze liczba
ladunkéw dodatnich i ujemnych uktadu jest taka sama.

Srodowisko, w ktérym powstaja klastery, jest czeSciowo zjonizowane w wyniku dwu-
fotonowej jonizacji dimeréw sodowych [11][26]. Mozemy je wiec nazwaé plazma. Jej
wlasnosci, ktére zaleza gtéwnie od koncentracji tadunkéw swobodnych, moga mie¢ wpltyw
na proces wzrostu i putapkowania klasterow.

4.1. Opis ukladu pomiarowego.

Klastery powstaja w wiazce laserowej, dlatego tez interesowala nas szczegdlnie koncen-
tracja tadunkéw wiasnie w wiazce. W celu wyznaczenia tej koncentracji postuzono sie
ukladem doswiadczalnym przedstawionym schematycznie na rysunku 4.1.

elektroda

Ar*

Rysunek 4.1: Schemat ukladu doswiadczalnego.

W komorce typu heat-pipe, w ktérej przeprowadzane byly dotychczasowe ekspery-
menty z rozpraszaniem $wiatta na klasterach, prostopadle do wiazki lasera generujacego
klastery, umieszczona zostala izolowana elektroda wolframowa o przekroju ¢ = 0.15mm.
Takie ustawienie elektrody jest korzystniejsze w poréwnaniu z sytuacja, kiedy elektroda
umieszczona jest wzdhuz wiazki laserowej [26]. Wéwezas obszar, w ktérym klastery odd-
zialuja z polem wytworzonym przez elektrode zawezony jest do niewielkiego fragmentu
wiazki laserowej, w ktorej sa one generowane.
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Elektroda przecina wiazke lasera Ar™ w $rodku jej srednicy. Praca wyjscia elektronu z
wolframu wynosi W = 4.5 eV. Odpowiada ona dtugosci fali $wietlnej niezbednej do wybi-
cia elektronu A=275nm. Nie wystepuje wiec zjawisko fotoemisji elektronéw z powierzchni
elektrody o$wietlanej wiazka lasera Ar* (488nm).

Obszar wokot elektrody obserwowany byt kamera CCD podobnie, jak miato to miejsce
w przypadku szacowania ilosci klasteréw (patrz poprzedni rozdzial).

4.2. Wyznaczenie koncentracji tadunkéw swobodnych w plazmie generowanej
wiazka lasera Ar™.

Zgodnie z [11] po wlaczeniu wiazki laserowej w komoérce, w ktérej przeprowadzany byt
eksperyment, powstawaly jony Naj oraz elektrony w wyniku dwufotonowej jonizacji
dimeréw sodowych. Nalezy tez spodziewac¢ si¢ w ukladzie zjonizowanych atoméw sodu
Nat. Moga one powstawaé jako efekt tréjfotonowej jonizacji lub w wyniku zderzen zgod-
nie ze schematem :

Naj + Na — Nas+ Na™. (4.1)

Jonizacja trojfotonowa jest o wiele mniej prawdopodobna niz jonizacja dwufotonowa.
Prawdopodobienstwo jonizacji atomoéw sodu w wyniku zderzen ze zjonizowanymi czastecz-
kami sodu powinno by¢ réwniez mniej prawdopodobne niz dwufotonowa jonizacja czaste-
czek sodowych, poniewaz jest to efekt wielocialowy, w ktorym najpierw musi dojs¢ do
jonizacji dimeréw sodowych. Dlatego tez w osrodku powinno by¢ o wiele wigcej zjoni-
zowanych czasteczek niz atoméw sodu.

Minimalna energia dwéch fotonéw potrzebna do jonizacji czasteczki sodowej:

Nay(v' =J =0)+2hv — Naj + e~ (4.2)

wynosi 4.90 + 0.01 eV [11]. Energia dwéch kwantéw swiatlta o dlugosci A = 488nm
wynosi 5.08 eV. Po wlaczeniu wiazki laserowej mamy wiec w ukladzie plazme skladajaca
sie gléwnie z jonéw Naj i elektronéw. Gdyby caly nadmiar energii dwéch kwantéw
potrzebnej do jonizacji przejmowal elektron w postaci energii kinetycznej, to wowczas
jego temperatura wynositaby okolo 7, = 2 * 10°K.

Zjawiskiem konkurencyjnym do jonizacji jest rakombinacja jonéw dodatnich z elek-
tronami. Wystepuje ona caly czas w plazmie. Ze wzgledu jednak na fakt, ze w obecnosci
wiazki laserowej w wyniku dwufotonowej jonizacji czasteczek sodowych caly czas dostar-
czane sa do osrodka jony dodatnie oraz elektrony, to ustala sie w nim pewna $rednia
koncentracja tadunkéw swobodnych. Powinna ona zaleze¢ m.in. od temperatury osrodka.

Jony dodatnie, ze wzgledu na duze ci$nienie gazu buforujacego wynoszace ok. 300 Tr,
powinny by¢ w réwnowadze termicznej z czastkami obojetnymi. Temperatura elektronow
ze wzgledu na duze ci$nienie tez szybko bedzie wyréwnywala sie z otoczeniem. Srednia
ich temperatura moze jednak by¢ nieco wyzsza od temperatury otoczenia poniewaz przy
zderzeniech z pozostalymi czastkami oddaja one znacznie mniej energii niz jony dodatnie.

Temperatura komérki zmienia sie w omawianym do$wiadczeniu od 630K do 715K
a moc wiazki laserowej P=0.1W. Przyjmijmy, ze temperatura elektronéw jest réwna
temperaturze otoczenia czyli temperaturze komérki. Mamy wiec plazme, ktéra jest w
rownowadze termicznej z pozostalymi czastkami w osrodku.

Jezeli w plazmie umiescimy izolowana elektrode, to na styku plazmy z elektroda pow-
stanie pewna warstwa graniczna, ktéra ma inne wlasciwosci niz plazma w pozostalej czesci

29



wiazki laserowej. Na skutek bezladnego ruchu jonéw uderzajacych w elektrode pow-
staje pewna gestos¢ pradu, ktora dla rozkladu maxwellowskiego predkosci, w momencie
wlozenia elektrody wynosi [27]:

€ * T * Vg

J = 1 ,

(4.3)

gdzie:

e - tadunek elementarny;,

n. - koncentracja jonéw dodatnich lub elektronow,
Vg - predkosé srednia jonow lub elektronow.

Wstawiajac predkosé srednig jonow lub elektronéw otrzymujemy odpowiednio prad jonowy
badz elektronowy. Predkos¢ srednia elektronéw jest duzo wigksza niz jonow dodatnich,
dlatego tez elektroda laduje sie ujemnie (w temperaturze 700K predkosé srednia elek-
tronéw jest ponad 200 razy wigksza niz jonéw Naj) do takiego potencjatu, ze bedzie
on odpychal elektrony. Wystepujaca réznica potencjaléw miedzy plazma a elektroda
powoduje, ze wewnatrz warstwy granicznej neutralnos¢ plazmy nie jest zachowana. Grubosé
warstwy granicznej wokoét elektrody wynika z energii beztadnego ruchu termicznego i jest
réwna dlugosci ekranowania Debye’a [27]:

coxkxT

€2 % n,

=

Dpe = ( )3 =69 % (—)3, (4.4)

T
Ne
gdzie:

o - stala dielektryczna prozni,

k - stala Boltzmanna,

T - temperatura.

Obserwujac fragment wiazki laserowej przy elektrodzie zauwazyliSmy, ze klastery wido-
czne sa wzdhuz calego obserwowanego fragmentu, z wyjatkiem pewnego zaleznego od
temperatury obszaru wokoét elektrody. Przytoczone wczesniej rozwazania pokazuja, ze
elektroda powoduje zaburzenie plazmy tylko w obszarze wokoél niej o promieniu Dpgy
rownym dlugosci ekranowania Debye’a. W pozostatej czedci wiazki laserowej parametry
plazmy powinny pozostawa¢ takie same, jak w przypadku, gdyby w osrodku nie byto
elektrody. Nie ma wiec powodu by umieszczenie elektrody mialo wplyw na znajdujace
si¢ tam klastery. Ma natomiast wplyw na klastery znajdujace si¢ w warstwie granicznej,
poniewaz nastapilo tam zaburzenie plazmy. Na rysunku 4.2 pokazane zostalo przykladowe
natezenie $wiatta rozpraszanego przez klastery przy elektrodzie wzdluz wiazki laserowe;j.

W obszarze przy elektrodzie natezenie rozpraszanego swiatta jest male w poréwnaniu
z dalszym fragmentem wiazki laserowej. Dopiero dostatecznie daleko od elektrody widaé
silne rozpraszanie swiatla, co oznacza, ze jest tam duzo klasterow. W obszarze przy
elektrodzie prawdopodobnie parametry plazmy nie sprzyjaja powstawaniu klasterow. Po-
miar grubosci warstwy, w ktérej rozpraszanie $wiatta jest niewielkie zgodnie ze wzorem
(4.4) pozwala nam oszacowaé koncentracje tadunkéw w wiazce. Nie istnieje jednak ostra
granica miedzy obszarem, gdzie nie ma klasteréw i tam, gdzie one sa. Dlatego mierzymy
odlegtos¢ ,,h” od elektrody do miejsca, w ktérym natezenie rozpraszanego Swiatta jest
rowne polowie maksymalnego i dalej zakladamy, ze h jest rowne diugosci Debye’a D pep,.
Odleglosci te zostaly wyznaczone dla nastepujacych temperatur: T=630K, T=651K,
T=673K, T=196K, T=715K i wynosity odpowiednio Dp,=4.54mm, D p,=3.22mm, D pe,=2.53mr
DDeb:2.13mm, DDeb:1.9mm.
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Rysunek 4.2: Natezenie Swiatla rozpraszanego przez klastery przy elektrodzie wzdluz
wiazki laserowej w temperaturze T=696K.

p=300Tr
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Rysunek 4.3: Zaleznos¢ koncentracji elektronéw w plazmie od temperatury T
(1. e. - oznacza tadunek elementarny).

Po przeksztalceniu wzoru (4.4) do postaci:

69
DDeb

a nastepnie podstawieniu odpowiednich temperatur T oraz odpowiadajacych im odlegtosci
Dpep otrzymujemy szukane koncentracje tadunkéw (rysunek 4.3).

ne =T % ( )2 (4.5)
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Wyraznie widac¢, ze ze wzrostem temperatury koncentracja ladunkéw w plazmie po
zakoniczeniu ewolucji klasteréw rosnie od 1.5 x 101 lad-element. q]a temperatury T=630K,
do 9.4 % 101 lad-clement. §la temperatury T=715K. W badanym przedziale temperatur dla
mocy wiazki laserowej P=0.1W, dostatecznie dobrze mozna opisa¢ koncentracje tadunkow
empirycznym wzorem:

ne = 0.094 x 10" x T — 58.154. (4.6)

Krzywa koncentracji tadunkéw w plazmie w funkcji temperatury 7' pokazana na ry-
sunku 4.3 wynika z zalozenia, ze elektrony posiadaja temperature réwna temperaturze
otoczenia. Dlatego tez nalezaloby stwierdzi¢, ze srednia temperatura elektronéw jest nie
mniejsza niz temperatura gazu buforujacego i nie wieksza niz temperatura wynikajaca z
procesu jonizacji zachodzacego wedlug schematu (4.2). Rzeczywista koncentracja elek-
tronéw w plazmie, generowanej wiazka lasera Ar™ w danej temperaturze, moze by¢ wiec
wieksza niz ta wynikajaca z przeprowadzonych wyliczen. Jak to zostalo juz powiedziane
wczesniej, roznica nie powinna by¢ jednak duza, ze wzgledu na duze ci$nienie gazu bu-
forujacego, ktore powoduje szybka termalizacje elektronéw.

Na koniec nalezy jeszcze dodac, ze jezeli plazma jako calo$é¢ jest obojetna, to kon-
centracja elektronéw musi by¢ réwna sumie koncentracji zjonizowanych czasteczek sodu
Nag oraz dodatniego® tadunku elektrycznego zgromadzonego na klasterach. Dlatego tez
jesli przyjmiemy, ze koncentracja elektronéw w wiazce laserowej w poszczegdlnych tem-
peraturach z przedziatu od 630K do 715K jest taka, jak przedstawiona na rysunku 4.3, to
wowczas te koncentracje nalezy traktowaé jako maksymalna koncentracje zjonizowanych
czasteczek sodu Naj w wiazce laserowej po zakonczeniu ewolucji klasterow.

3Jak wykazal eksperyment, ktéry bedzie wspomniany w dalszej czeéci pracy, klastery sa dodatnio
naladowane.
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5. Matematyczno-fizyczne podstawy pulapkowania klasteréw so-
dowych w pulapce kwadrupolowej.

Optyczna metoda produkcji klasterow sodowych prezentowana w niniejszej pracy charak-
teryzuje sie¢ tym, ze powstajace klastery osiagaja duza koncentracje dochodzaca nawet
do kilku tysiecy klasteréw w 1 mm? (patrz rysunki 3.3 i 3.4). Szczegdlnie duza jest ona
w pierwszych momentach ewolucji [25]. Po zakoriczeniu ewolucji koncentracja klaster6w
wynosi od kilkudziesieciu do kilkuset w 1 mm?. Kontrola ilogci klasteréw rozpraszajacych
sSwiatto jest, jak wykazano to w rozdziale 3.3, bardzo pracochltonna. Dodatkowo klastery
maja pewien rozrzut wielkosci promienia [12][25]. Wprawdzie nie jest on duzy i mozliwe
jest operowanie promieniem srednim klasteréw, co umozliwia, np. okreslenie wspoétczynnika
tlumienia ~ elektronéw swobodnych w klasterach (patrz rozdzial 2.3), ale wprowadza
pewien btad w obliczeniach.

W celu dalszego badania i opisu wlasciwosci optycznych pojedynczych klasteréw sodo-
wych postanowiliSmy odseparowac jeden lub niewielka kontrolowana grupe klasterow, tzn.
zbudowa¢ putapke do putapkowania klasteréw.

5.1. Rodzaje elektrycznych pulapek kwadrupolowych

Najbardziej znana i szeroko stosowana metoda putapkowania czastek posiadajacych tadu-
nek elektryczny, jest technika Paula [28][29][30][31]. Umozliwia ona obserwacje odi-
zolowanych natadowanych czastek przez dtugi okres czasu.

Na poczatku lat 50-tych Wolfgang Paul zbudowat pierwsza elektryczna putapke kwa-
drupolowa, nazwana pdzniej od jego nazwiska putapka Paula. Obecnie znanych jest wiele

odmian putapek kwadrupolowych. Mozna podzieli¢ je na putapki dwu- oraz trojwymiarowe
[28].

Rysunek 5.1: a) Linie ekwipotencjalne pola kwadrupolowego; b) Schemat dwuwymiarowej
putapki kwadrupolowe;.
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Dwuwymiarowa pulapka kwadrupolowa, zwana tez filtrem kwadrupolowym, przed-
stawiona zostata na rysunku rys. 5.1. Umozliwia ona putapkowanie naladowanych czastek
w dwu wymiarach. Na rysunku 5.1 jest to plaszczyzna XY. Wzdluz osi Z czastka moze
poruszaé sie swobodnie. Miedzy pary elektrod przykladane jest napiecie state U oraz

napiecie zmienne V z czestotliwoscia w:

Py = 2% (U + V coswt).

(5.1)

Potencjal elektrod wynosi wiec :I:%l, a natezenie pola elektrycznego wewnatrz putapki

dane jest wzorami:

0]
E, = —2056,
7o
D
E, = —
y r%y

(5.2)

Réwnania ruchu natadowanej czastki w takiej pulapce dadza sie zapisa¢ nastepujaco:

m-%&+—[U+V - cos(wt)] -z

m-§j——[U~+V-cos(wt)] -y

2Q)

2
0

2Q)
7

gdzie:

@ - tadunek pulapkowanej czastki,

m - masa putapkowanej czastki,

ro - polowa odlegtosci miedzy elektrodami.

0, (5.3)

Réwnania (5.3) sa réwnaniami ruchu natadowanej czastki w dwuwymiarowym poten-

cjale kwadrupolowym w prozni, tzn. bez thumienia.

Az

| czasza

'ZO

—_- - ptaszczyzna xy

' ° elektroda
—0 pierscieniowa
U +Vcosw {

] | \
Czasza

Rysunek 5.2: Schemat elektrycznej putapki kwadrupolowe;.
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Innym typem elektrycznej putapki kwadrupolowej jest putapka umozliwiajaca tapanie
czastek w trzech wymiarach. Utworzona ona jest [28][31] z elektrody pierscieniowej
o powierzchni hiperbolicznej i dwoch hiperbolicznych czasz, stanowiacych druga elek-
trode. Miedzy elektrody przylozone jest napiecie @ réwnanie (5.1). Uktad ma symetrie
cylindryczna (patrz rysunek 5.2) wokot osi z, a odleglosé 2z, migdzy obydwiema czaszami
jest tak wybrana, ze promien rq elektrody pierécieniowej wynosi 7o = 2v/2.

Potencjal elektryczny ® wewnatrz putapki jest wtedy rowny:

)

b =
27’0

—(r* — 22%), (5.4)

gdzie r = /22 + 2.

Roéwnania ruchu dla czastki o masie m i taduku ) mozna zapisa¢ w postaci:

d’x  2Q

o T—S[U + Vcos(wt)] -z = 0, (5.5)
d*y  2Q
ﬁ — T_O[U +Veos(wt)] -y = 0,
4Q _
dt2 el U+ Vecos(wt)] -z = 0.

Podobnie jak w przypadku pulapki dwuwymiarowej, réwnania (5.5) sa réwnaniami
ruchu naladowanej czastki w potencjale kwadrupolowym w prézni (nie wystepuje sita
tlumigca ruch tej czastki). Ze wzgledu na symetrig cylindryczna uktadu obowiagzuje ana-
logiczne réwnanie dla skladowych z i y w réwnaniach (5.5). Dla skladowej z w drugim
czlonie rownania pojawia si¢ znak przeciwny w poréwnaniu z rownaniami dla sktadowych
x 1 y. Dalej mozna rozwaza¢ obszary stabilnosci takiego ukladu trzech réwnan oraz
parametry poczatkowe czastki, ktére umozliwiaja jej sputapkowanie [28][29][31]. Ogdlnie
mozna powiedziec¢, ze naladowane czastki, ktore wpadna do putapki z zewnatrz, nie moga
sie w niej zatrzymac. Tylko czastki naladowane wyprodukowane wewnatrz putapki mozna
w niej uwiezié¢ [31].

5.2. Zastosowanie dwuwymiarowej pulapki kwadrupolowej do pulapkowania
klasteré6w sodowych.

Wydawaloby sie, ze najlepiej do spulapkowania niewielkiej liczby klasteréw sodowych,
a nastepnie do przeprowadzania na niej eksperymentow optycznych, nadaje si¢ putapka
trojwymiarowa pokazana na rysunku 5.2. Umozliwia ona uwiezienie czastek natadowanych
w trzech wymiarach. Pulapka taka zastosowana do pulapkowania klasteréw posiada
jednak kilka niekorzystnych cech. Po pierwsze, stanowi ona prawie zamknieta bryle
i dyfuzja par sodowych niezbednych do powstawania i ewolucji klasteréw jest ogranic-
zona. Po drugie, by obserwowac¢ klastery i dokonywaé¢ pomiaru swiatta rozproszonego na
nich, niezbedne jest umieszczenie soczewki w bliskiej odlegtosci od jednej z elektrod, tzn.
wewnatrz komorki pomiarowej. W obecnosci par sodowych powstaje na niej warstwa
zwierciadlana uniemozliwiajaca transmisje swiatta. Po trzecie, w miejscach, gdzie od-
legto$¢ miedzy elektrodami jest minimalna, na skutek tego, ze Srodowisko jest zjonizowane,
wystepuja wytadowania elektryczne, co zakldoca drastycznie prace takiej komoérki.
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Cechy te sprawiaja, ze zastosowanie takiej putapki staje sie niecelowe. Dlatego tez
zdecydowalismy si¢ zbudowa¢ dwuwumiarowa elektryczna putapke kwadrupolowa, ktérej
schemat pokazany jest na rysunku 5.1, i zbadac jej dzialanie w naszch warunkach.

Na poczatek zajmiemy sie kontynuacja opisu ruchu czastki natadowanej w takiej
putapce. Jak juz bylo zaznaczone wyzej, réwnania (5.3) sa réwnaniami ruchu natadowanej
czastki w dwuwymiarowym potencjale kwadrupolowym w prézni. W naszej komorce
ci$nienie gazu buforujacego wynosito p=640Tr (w przypadku eksperymentéw zwigzanych
z pulapkowaniem klasteréw). Nie mozemy wiec zaniedba¢ wplywu osrodka, w ktérym
znajduja sie klastery, na ich ruch, w przeciwienstwie do putapkowania czastek w prozni
[28][31]. Ruch klasteréw w pulapce jest thumiony, poniewaz m.in. otaczajacy je gaz (hel)
posiada pewna lepkos¢.

5.2.1. Wyznaczenie wspodlczynnika lepkosci osrodka i sily lepkosci dzialajacej
na poruszajacy sie klaster.

Okredlenie warto$ci wspétezynnika lepkosci gazu w stosunku do rozwazanego klastera o
promieniu R wymaga rozstrzygniecia, czy hel otaczajacy klastery stanowi osrodek lepki,
molekularny czy posredni. W tym celu nalezy poréwnac srednia droge swobodna atoméw
helu Ay z rozmiarami poruszajacego sie obiektu. Kryterium warunkow lepkich zachodzi,
gdy Age << 2R, natomiast kryterium warunkéw molekularnych, gdy Ag. >> 2R [32].
Sredniz} droge swobodna oszacujmy na podstawie wzoru (5.6) [32], gdzie d jest $rednica
atomu helu réwna okoto 2A | p i T oznaczaja w tym przypadku ci$nienie oraz temperature
helu :

kT

Afe = ———.
" V2rd?p
Podstawiajac odpowiednie wartosci p = 640 Tr oraz T" = 632 K otrzymujemy, iz

Srednia droga swobodna atoméw helu wynosi okoto 570 nm i jest poréwnywalna z rozmi-
arami klasteréw w konicowej fazie ewolucji 2R ~ 250 + 300 nm [25]. Klastery tej wielkosci
odczuwaja wiec otaczajacy hel jako osrodek typu posredniego. Konsekwencja tego faktu
jest zaleznos¢ wspoétczynnika lepkosci od cidnienia, tym silniejsza im bardziej warunki
zblizaja sie do molekularnych, gdzie przechodzi w zaleznos¢ proporcjonalna. Wyznaczenie
wspoétczynnika lepkosci w obszarze posrednim jest zawsze problematyczne. Ograniczymy
si¢ jedynie do stwierdzenia, ze jest on na pewno nie wigkszy niz w warunkach lepkich,
kiedy wyraza si¢ zaleznoscia (5.7) [32][33]:

(5.6)

1 kT
n= 2 MHeﬂ_NAu
gdzie: 7 - wspolczynnik lepkosci, My, - masa molowa helu, k - stala Boltzmana, N4 - liczba
Avogadro. Po wykonaniu obliczeri dla rozwazanego przypadku otrzymujemy n = 3 - 107°
Pa - s.
Zaltozmy dalej, ze sita lepkosci dzialajaca na poruszajacy sie klaster jest postaci

(5.7)

F =Dy, (5.8)

gdzie v oznacza predkos¢ klastera. Wspdlczynnik tlumienia Dy ruchu czastki w gazie
buforujacym zwiazany jest ze wspélczynnikiem lepkosci 1 poprzez réwnanie:

Dy = 6mnR, (5.9)
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gdzie R oznacza promien klastera. Podstawiajac n =3-107° Pa-si R = 1.2 107"m
otrzymujemy, ze dla klastera o takim promieniu stala tlumienia wynosi Dy; = 6.8x 10_11%.

W rozdziale 4.2 zostalo wykazane, ze osrodek w ktérym znajduja sie klastery jest zjoni-
zowany. Moze wiec wystepowaé dodatkowa sita tlumiaca ruch natadowanego klastera, a
pochodzaca od znajdujacych sie w osrodku jonéw Naj i elektronéw. Jony dodatnie sa
gléwnie odpowiedzialne za te dodatkowa sile tlumiaca ze wzgledu na ich wigkszy ped.
Eksperymenty zwiazane z pulapkowaniem klasterow wykonywane byly w wigkszosci w
temperaturze T=632K i pod ci$nieniem 640Tr (jest to cisnienie helu). Zalozmy, ze w
tej temperaturze koncentracja jonéw Naj byla rzedu 105 (patrz rozdzial 4.2). Kon-
centracja atoméw helu natomiast jest rzedu 1025#. Réznica miedzy koncentracja zjoni-
zowanych czasteczek sodu i helu wynosi wiec 14 rzedow. Dlatego tez wydaje sie, ze sita
thumiaca ruch klasteréw pochodzi gléwnie od atoméw helu.

Dodatkowo, jak zostalo to pokazane w nastepnych rozdziatach tej pracy, klastery
putapkowane sa ponizej wiazki laserowej. Koncentracja zjonizowanych czasteczek sodowych
jest tam mniejsza niz w wiazce laserowe;j.

Dodatkowa sita thumiaca ruch klastera, a pochodzaca od plazmy, moze wiec nieznacznie
zwiekszaé catkowita site ttumiaca, dzialajaca na poruszajacy sie klaster.

5.2.2. Rozwiazanie rownan ruchu klastera w pulapce z uwzglednieniem sily
lepkosci osrodka - obszary stabilnosci tych rozwiazan.

Zalozymy teraz, ze indukowane $wiatlem laserowym klastery zachowuja sie jak naladowa-
ne czastki w klasycznej dwuwymiarowej putapce kwadrupolowej, tzn. nie rozwazamy
wplywu plazmy znajdujacej sie w osrodku na ruch klastera. Jak juz bylo wspomniane, na
poruszajacy sie klaster w putapce dziata, m.in. sita lepkosci osrodka, proporcjonalna do
jego predkosci. Réwnania ruchu (5.3) w obecnosci tej sity mozna zapisaé nastepujaco:

2-Q

7
2.

m-ij+ Dy -y — T?[U—I—V-cos(wt)]-y = 0,
0

m- &+ Dy -2+

[U+V -cos(wt)]-x = 0, (5.10)

gdzie rg oznacza promien elektrody, () i m odpowiednio tadunek i mase klastera.
Taki uktad réwnan da si¢ zapisa¢ w postaci (patrz [34]):
d2_u + 2K - du
dr? dr
gdzie u oznacza x albo y a bezwymiarowe zmienne 7, K, a, oraz ¢, zdefiniowane sa
nastepujaco:

+ [a + 2¢, cos(27)] - u = 0, (5.11)

wt
= — 5.12
] (5.12)
Dy
kK = —),
mw
a = Ay =a, = 8QU
T e’
B B B 4QV
qu - q$ - qy - mwQT(%'



Podstawiajac:

U = wy, - exp(—kT), (5.13)
réwnanie (5.11) redukuje si¢ do tzw. réwnania Mathieu ([34], [35]) dla zmiennej w,,, gdzie
A=a—r%

d*w,,
dr?

Istnieja dwa typy rozwiazan réwnania (5.14) (zobacz np. [35)):

+ [A + 2¢, cos(27)] - w, = 0. (5.14)

1. Stabilne rozwiazanie odpowiadajace oscylacjom czastki w plaszczyznie x-y z ogranicza
amplituda.

2. Niestabilne rozwiazanie odpowiadajace oscylacjom czastki w plaszczyznie x-y z ek-
sponencjalnie rosnaca amplituda.

Szczegotowa analiza réwnan Mathieu [34] pokazuje, ze stabilnosé rozwiazan zalezy od
dwoch parametrow a i ¢, a nie zalezy od parametréow poczatkowych ruchu czastki, takich
jak jej predkos¢. Stabilnos$¢ rozwiazan rownan Mathieu rozwaza sie czesto rysujac tzw.
diagram stabilnosci w plaszczyznie a — q, ktory dzieli te plaszczyzne na regiony: stabilne
i niestabilne.
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Rysunek 5.3: Podstawowy obszar stabilnosci.

W poczatkowych eksperymentach z putapkowaniem klaster6w (doktadniej opisane one
sa w dalszej czeSci pracy) czestotliwo$é pradu zmiennego wynosita w = 1.319 x 104 %
Zalozmy, ze spulapkowany zostal klaster o promieniu R = 120 nm. Wyznaczajac mase
m* na podstawie znajomogci promienia R czastki oraz znajac w, mozna wyliczy¢ & , ktére
w tym konkretnym przypadku wynosi k =711. Odpowiadajacy tej wartosci k postawowy

obszar stabilnosci rozwigzania réwnan (5.14) pokazany zostat na rysunku 5.3.

4W pracy przyjeto mase wlasciwa sodu 980-2Z [36].

m3
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Rysunek 5.4: Podstawowe obszary stabilnosci: ”A” dla k =0 (stala tlumienia Dy jest
réwna 0) i ”B” dla k =2 .
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Rysunek 5.5: Powigkszenie obszaru C z rysunku 5.3 . Szacowane wartosci parametrow a
i q leza na czarnej grubej linii.

Diagram stabilnosci w plaszczyznie a-q jest powigkszony oraz przesuniety w poréwna-
niu z przypadkiem, kiedy sita lepkosci dziatajaca na poruszajacy sie klaster jest zanied-
bywalna. Rysunek 5.4 pokazuje wplyw tlumienia na diagram stabilnosci (patrz np. [34]).
Zwigkszenie obszaru stabilnosci wystepuje dzigki obecnosci sity lepkosci.

W celu putapkowania klasteréw o szerokim spektrum masy i tadunku zdecydowaliSmy
sie nie podlaczaé do elektrod napiecia statego U. W tym przypadku a=0 i nasze punkty leza
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na osi q. Z wyliczen przedstawionych w [26] wynikalo, ze klastery moga posiadaé¢ tadunek
@ od kilkudziesieciu do kilkuset ladunkéw elementarnych. Zalézmy, ze zawiera sie on
w przedziale od 50 do 2000 tadunkéw elementarnych. Oszacowanie warto$ci parametru
q, odpowiadajacego parametrom putapkowania dla V' = 233V, daje nam wartos¢ q z
przedziatu od 5.92 do 236.83 (patrz rysunek 5.5).

Tak wiec dla zalozonego promienia i tadunku klastera szacowane wartosci parametréw
a i q znajduja si¢ wewnatrz obszaru stabilnosci na diagramie stabilnosci. Gdyby sila
tlumiaca ruch klastera byta nieco wieksza, co zostalo zasygnalizowane w rozdziale 5.2.1,
to wowczas diagram stabilnosci w plaszczyznie a-q bylby powigkszony oraz przesuniety
w prawo w poréwnaniu z tym na rysunku 5.3, ale wartosci parametrow a i ¢ nadal znaj-
dowalyby sie wewnatrz obszaru stabilnosci. Klastery maja wiec szanse na sputapkowanie.

5.3. Wplyw jonizacji osrodka na pulapkowanie klasteré6w sodowych.

Pierwsze proby z putapkowaniem klasteréw sodowych w klasycznym filtrze kwadrupolo-
wym wykazaly, ze nie spelnia on swojego zadania. Jesli nawet udalo sie przez kilkanascie
sekund utrzymac¢ w pulapce klastery, to zjawisko to bylo niepowtarzalne. Schemat uktadu
doswiadczalnego przedstawiony zostal na rysunku 5.6

Zasilacz DC

+
Zasilacz AC

Putapka w komoérce
| Laser Ar" 488 nm

J] Przestona wigzki

Mikroskop
Kamera :
CCD Komputer
. osobisty
[ frame-grabber

Rysunek 5.6: Schemat uktadu do$wiadczalnego.

Przyczyna takiego zachowania sie klasterow w putapce jest fakt, ze znajduja sie one
w Srodowisku zjonizowanym, o czym byta mowa w poprzednim paragrafie. Rozpatry-
wany w poprzednim rozdziale proces pulapkowania natadowanego klastera odbywal sie
przy zalozeniu, ze znajduje si¢ on w srodowisku dielektrycznym, ktére uwzglednia si¢ w
réwnaniach ruchu (5.10) poprzez dodanie do nich cztonu zwiazanego z thumieniem.

Indukowane $wiatlem laserowym klastery sodowe znajduja sie w otoczeniu helu, pod
cisnieniem p = 640Tr w temperaturze T z przedziatu 600K< T" < 7T00K. W tak wysokiej
temperaturze sod intensywnie paruje. Wewnatrz komérki mamy tez atomy oraz czasteczki
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sodu Nay. Korzystajac z [10] mozna wyznaczy¢ koncentracje dimeréw sodowych w tem-
peraturze T' = 632K, w ktorej wykonanych bylo wiekszo$¢ eksperymentéw zwiazanych z
pulapkowaniem klasterow. Wynosi ona Ny,, = 2.67 * 1019#. Czgsé dimeréw sodowych
ulega jonizacji w procesie dwustopniowym [11] powodujac, ze osrodek nalezaloby rozpat-
rywaé raczej jako zimna plazme, niz jako gaz neutralny (patrz rozdzial 4.2). Korzys-
tajac z rysunku 4.3 mozemy oszacowacé, ze koncentracja tadunkéw w wiazce laserowej po
zakonczeniu ewolucji klasteréw w temperaturze 7" = 632K jest rzedu 1011# (dla mocy
wiazki laserowej P=0.1W). Wystepowanie takiej koncentracji tadunkéw w obszarze wigzki
laserowej moze powodowaé pojawienie si¢ dodatkowych sit dziatajacych na putapkowany

klaster, a pochodzacych, np. od rozktadu gestosci tadunkéow w obszarze putapkowania.
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6. Budowa i opis zmodyfikowanej pulapki kwadrupolowej

Po wielu prébach zwiazanych z putapkowaniem klasteréw sodowych w putapce przed-
stawionej schematycznie na rysunku 6.1 udalo sie sputapkowac klastery w taki sposob, ze
mozliwe bylo wykonywanie na nich eksperymentow zwiazanych z rozpraszaniem $wiatla.

metalowa
elektroda

wigzka
skupiona

®

rurka kwarcowa

obudowa

komorki
Z generator funkcyjny

Rysunek 6.1: Schemat pulapki stuzacej do tapania klasterow sodowych.

Putapka zbudowana jest z czterech rurek metalowych, tworzacych elektrody, o promie-
niu 1 mm kazda. Odleglos¢ miedzy ich $rodkami wynosi 5 mm. Do elektrod podiaczone
jest napiecie stale U z zasilacza pradu stalego oraz zmienne o amplitudzie V z genera-
tora funkcyjnego (napiecie sinusoidalne). Napiecie stale przylozone jest miedzy wszystkie
cztery elektrody a obudowe komoérki w ten sposéb, by elektrody znajdowaly sie na po-
tencjale dodatnim wzgledem obudowy. Napiecie zmienne przylozone jest miedzy pary
elektrod, tak jak pokazano to na rysunku 6.1.

Jak juz zostalo to wczesniej pokazane, klastery znajduja sie w osrodku zjonizowanym.
W celu zabezpieczenia elektrod filtru przed przeptywem pradu miedzy nimi, spowodowa-
nym obecnoscia w osrodku tadunkow elektrycznych (elektrony, zjonizowane dimery sodowe,
klastery), umieszczono je w kwarcowych rurkach, ktérych srednice zewnetrzne wynosity
odpowiednio: gérnych - 5mm, a dolnych 3.1mm.

Wewnatrz komorki doswiadczalnej wystepowata konwekcja, ktora byta zjawiskiem
utrudniajacym putapkowanie klasteréw. Obserwacja ruchu generowanych $wiattem lasero-
wym klasteréw sodowych pokazala, ze prady konwekcyjne wystepowaly réwniez w ob-
szarze miedzy elektrodami i skierowane byly do goéry. Dlatego tez, aby zredukowaé to
zjawisko, na dwie gérne elektrody nalozono rurki kwarcowe o wiekszej sSrednicy zewnetrzne;j.

Dodatkowo w celu sputapkowania klasteréw nalezatlo skupic¢ wiazke lasera argonowego
i umiesci¢ ja blizej gornych elektrod.

Modyfikacja klasycznej putapki kwadrupolowej polega wiec na umieszczeniu jej elek-
trod w rurkach kwarcowych, przylozeniu napiecia stalego miedzy elektrody a obudowe
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komérki (rysunek 6.1) oraz dodatkowo skupieniu wigzki lasera argonowego i umieszczeniu
jej blizej gérnych elektrod.

Po wiaczeniu $wiatla laserowego w obszarze skupionej wiazki laserowej powstaja klastery
sodowe. Poprzez odpowiednie przytozenie napie¢: stalego U i zmiennego V z czestoscia
kolowa w, mozna sputapkowac od kilku do kilkunastu klasteréw.

6.1. Charakterystyka wiazki laserowej.

Koncentracja tadunkéw swobodnych w plazmie, ktéra powstaje w wyniku dwufotonowe;j
jonizacji dimerow sodowych, zalezy od temperatury osrodka oraz od parametréw wiazki
laserowej, takich jak: jej moc P, dlugo$¢ fali wiazki laserowej oraz szerokos$¢ potowkowa
wiazki. Do pulapkowania uzywana byla wiazka lasera argonowego Art pracujacego na
linii laserowej o dlugosci 488nm, skupiona przy uzyciu obiektywu Apo-Geminar 9/450
firmy Carl Zeiss Jena.

Z teorii dotyczacej soczewek sferycznych [37] wynika, ze realizuja one w swojej plasz-
czyznie ogniskowej dwuwymiarowa transformate Fouriera rozkladu natezenia $wiatta wiazki
padajacej. Jezeli ksztalt padajacej wiazki laserowej jest gaussowski, to wéwczas, po
jej zogniskowaniu, w ognisku rowniez otrzymamy gaussowski rozklad natezenia swiatla.
Wynika to z faktu, iz transformata Fouriera funkcji Gaussa jest funkcja Gaussa. Mamy
wiec w obszarze pulapkowania gaussowska wiazke, ale o innej szerokosci potowkowej i
innej amplitudzie niz wiazka skupiana. Pomiar ¢ szerokosci wiazek laserowych wykonany
zostal przy uzyciu kamery CCD. W rezultacie pomiaréw kamera CCD uzyskano krzywe,
jak na rysunku 6.2.

250

200

100

50 -

Stopnie szarosci [j. w.]

Odleglosc [mm]

Rysunek 6.2: Przekréj wiazki laserowej Ar+ nieskupionej oraz dopasowany do niego
ksztalt funkcji Gaussa.

Na rysunku 6.2 pokazana zostala krzywa obrazujaca zmierzone natezenie Swiatla w

przekroju wiazki laserowej nieskupionej wraz z dopasowana do niej funkcja Gaussa. Wyraznie
widaé, ze krzywa dopasowywana dobrze odzwierciedla ksztalt krzywej obrazujacej rozktad
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Rysunek 6.3: Krzywe odpowiadajace wiazce nieskupionej A i skupionej B wraz z zaznac-
zonymi szerokosciami poléwkowymi. Dla uproszczenia przyjalem, ze powierzchnia pod
krzywa ,,A” réwna jest 1.

natezenia w przekroju wiazki laserowej. Pomiar szerokosci poléwkowej wiazki laserowe;j
przy uzyciu kamery CCD daje wyniki zgodne z tymi, ktore uzyskano wczesniej przy uzyciu
metody ,,z przesuwanym otworem”. Pomiary mocy wiazki laserowej przed i za obiek-
tywem pokazuja, ze w wyniku odbicia i rozproszenia $wiatta na kolejnych soczewkach
wchodzacych w sktad obiektywu, 22.5% mocy jest traconej. Oznacza to, ze transmisja
obiektywu w tym przypadku wynosi 77.5%, czyli pole pod krzywa odpowiadajaca wiazce
skupionej stanowi¢ powinno 77.5% pola pod krzywa odpowiadajaca wiazce nieskupione;j.
Na rysunku 6.3 pokazane zostaly krzywe odpowiadajace wiazce nieskupionej A i skupione;j
B wraz z zaznaczonymi szerokos$ciami potéwkowymi.

Skupienie wiazki laserowej doprowadzilo co prawda do zwigkszenia gestosci mocy
wiazki laserowej w najblizszym otoczeniu jej osi, ale jednoczesnie w odleglosci powyzej 0.16
mm od osi gesto$¢ mocy zmalala, co mozna odczytaé z rysunku. Oznacza to modyfikacje
rozkladu jonéw Nag, powstatych w wyniku dwufotonowej jonizacji dimeréw sodowych w
obszarze, gdzie putapkowane sa klastery, w poréwnaniu z sytuacja, gdy wiazka laserowa
nie byla skupiana.

Szeroko$¢ potéwkowa wiazki laserowe w miejscu, gdzie pulapkowane byly klastery
wynosita 0 = 1.38mm, a po zogniskowaniu § = 0.21mm.

6.2. Charakterystyka plazmy powstajacej w obszarze pulapkowania klasteréw.

W rozdziale 4 oszacowana zostata koncentracja ladunkéw w plazmie generowanej wiazka
lasera argonowego o dtugosci fali A = 488nm i mocy P=0.1W, w przedziale temperatur
630 K < T <715 K. Nie byta to jednak wigzka skupiona, czyli taka, jaka jest konieczna
do pulapkowania klasteréw. Metoda zaprezentowana w tamtym rozdziale nie nadaje si¢
do oceny koncentracji fadunkéw w przypadku generowania plazmy wiazka skupiona, gdyz
elektroda rozprasza w tym przypadku bardzo silnie Swiatlo laserowe (duza gesto$é mocy),
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co uniemozliwia dobra obserwacje obszaru wokét elektrody.

Dlatego tez postanowiliémy wyznaczy¢ koncentracje tadunkéow w plazmie znajdujacej
sie w obszarze miedzy elektrodami filtru kwadrupolowego, w srodku skupionej wiazki
laserowej, przy uzyciu sondy. Dokonujac w uktadzie, przedstawionym na rysunku 6.1,
pomiaru charakterystyk pradowo-napieciowych oszacowaliSmy koncentracje tadunkow. Z
uktadu doswiadczalnego wyjety zostal filtr kwadrupolowy, a w jego miejsce wtozono elek-
trode wolframowa, ostonieta rurka wykonana z pyrexu, zatopiona na koncu w taki sposéb,
by na zewnatrz wystawat nieostoniety drut wolframowy. Dlugo$¢ nieoslonietej czedci drutu
wynosita [ = 6.5mm, a srednica p = 0.15mm. Nastepnie dokonywane byly pomiary napie¢
i pradow przy uzyciu multimetru 2410 1100V SourceMeter firmy Keithley. Dane reje-
strowane byly przy uzyciu komputera z wykorzystaniem karty GPIB.

Na rysunku 6.4 pokazane zostaly charakterystyki pradowo-napieciowe wykonane dla
zogniskowanej oraz niezogniskowanej wiazki laserowe;.
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Rysunek 6.4: Charakterystyki pradowo-napigciowe plazmy w przypadku, gdy wiazka
laserowa byla niezogniskowana - krzywa ,,a” oraz zogniskowana - krzywa ,,b”.

Przyktadane bylo napiecie z przedzialu (-40V , +40V) miedzy elektrode wolframowa,
umieszczona w obu przypadkach w srodku wiazki laserowej, a uziemiona obudowe komorki.
Mierzono natomiast prad, jaki pltynal, aby wymusi¢ taka réznice potencjatéw.

Po wlaczeniu wigzki laserowej (P=0.1W) generowana jest plazma. W przekroju poprzecznym
komorki posiada ona potencjat zalezny od koncentracji tadunkow. Jak juz zostato powiedziane
w rozdziale 4, predkos¢ srednia elektronow jest wieksza od predkosci $redniej jonow dodat-
nich. W rezultacie do sondy dociera poczatkowo, z bezposrednio otaczajacego ja obszaru,
wiecej elektronéw niz tadunkéw dodatnich. Dlatego tez potencjal sondy ustala si¢ na
poziomie nizszym niz potencjat plazmy [38]. Réznica potencjaléw miedzy sonda a plazma
oznaczona zostata przez V; (rysunek 6.5).

Jony Naj, naladowane dodatnio klastery oraz elektrony w wyniku dyfuzji docieraja
tez do Scianek komérki. Ich koncentracja tuz przy nich jest mniejsza od tej, jaka byla
wewnatrz wiazki laserowej. Mniejszy zatem jest tez spadek potencjatu V, na granicy
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Rysunek 6.5: Rysunek obrazujacy charakter rozktadu potencjaléw w komorce z sonda.

plazma - obudowa komérki. V. oznacza réznice potencjalow plazmowych miedzy ob-
szarami, w ktérych znajdowala sie¢ sonda i obudowa komérki. Wymuszenie zerowego
napiecia miedzy obudowa komérki a sonda powodowalo, ze przez obwdd zewnetrzny
poptynal prad w kierunku sondy. Jak widaé¢ na rysunku 6.4, wartos¢ pradu zalezy od
tego, czy wiazka jest zogniskowana, czy tez nie. Gestos¢é mocy wiazki laserowej w srodku
jej przekroju poprzecznego, czyli tam gdzie znajdowala sie sonda, byla 5 razy wieksza
dla wigzki zogniskowanej (rysunek 6.3). Prad jaki plynie przez obwdd zewnetrzny, gdy
napiecie miedzy obudowa a sonda réwne bylo zero, jest ponad 14 razy wigkszy w przy-
padku wiazki skupione;j.

Jonizacja dwustopniowa jest zjawiskiem zaleznym od kwadratu gestosci mocy wiazki
laserowej. Czyli, w wyniku jonizacji dwustopniowej ilos¢ aktéw jonizacji powinna wzrosnac
25 razy dla wiazki skupionej w poréwnaniu z sytuacja, gdy wiazka nie jest skupiona.
Koncentracja jonow w plazmie nie wzrosta jednak 25 razy, z powodu dyfuzji tadunkéw
swobodnych do obszaréow poza wiazka laserowa.

7 charakterystyk pradowo-napieciowych pokazanych na rysunku 6.4 widaé¢ zaleznosc¢
miedzy pradem, jaki ptynie przez obwdd zewnetrzny, a gesto$cia mocy wiazki laserowej.
Wykorzystujac je mozna oszacowaé ile razy wzrosla koncentracja tadunkéw w wigzce
skupionej, w porownaniu z sytuacja, gdy wiazka nie byla skupiona. Zgodnie z teoria po-
miaru parametréw plazmy, przy uzyciu sond podwdjnych [38][39] (druga sonda jest obu-
dowa komérki), w obszarze B;By na rysunku 6.6 wida¢ zaleznos$¢ pradu elektronowego
od napiecia. Odcinek AB; krzywej na rysunku 6.6 stabo zalezy od napiecia zewnetrznego
i odpowiada sytuacji, gdy potencjat sondy umieszczonej w komérce jest na tyle nizszy
wzgledem potencjatu plazmy, ze elektrony do niej nie docieraja. Obserwowany prad i™
pochodzi praktycznie od jonéw dodatnich i dodatnio naladowanych klasteréw. Jest on
proporcjonalny do ich koncentracji [38][39]. Mozna go wyznaczy¢ dla napigcia zewngtrznego
V=0 rysujac styczna do odcinka AB;, tak jak pokazano to na rysunku 6.6. Jest to
prad, jaki plynie do elektrody w przypadku, gdy wiazka jest zogniskowana. Wynosi on
ilt = —26.36 x 107°A. Postepujac w podobny sposéb mozemy wyznaczyé¢ prad it dla
niezogniskowanej wiazki. W tym drugim przypadku wynosi on i2t = —1.78 x 107%A.
Skupienie wiazki powoduje wiec 14.8-krotne zwigkszenie pradu i, a wiec tyle samo razy
rosnie koncentracja fadunkéw dodatnich. Podobnie jest z koncentracja elektronéow, jezeli
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Rysunek 6.6: Wyznaczanie wartosci pradu it w przypadku, gdy wiazka jest zogniskowana.

catkowity tadunek jest w ukladzie zachowany. Korzystajac z rysunku 4.3 mozemy wyz-
naczy¢ koncentracje tadunkow dodatnich dla wigzki niezogniskowanej, ktéra dla T=632K
wynosi N2T = 1.5 % 1011# Mnozac ja przez 14.8 otrzymujemy dla wiazki zogniskowanej
warto$é¢ koncentracji tadunkéw, w jej srodku: N2 = 2.2 % 10121

Podana tutaj szacowana wartos¢ koncentracji tadunkow w srodku wiazki laserowej
oparta jest o pomiar odlegloéci Debye’a (patrz rozdziat 4.1) oraz szacowania wartosci
pradu it plynacego do sondy. W tym drugim przypadku blad pomiaru wynika z trudnosci
dobrego okreslenia punktu oznaczonego na rysunku 6.6 jako Bj, a co za tym idzie z
wykreslenia stycznej do tej czesci charakterystyki pradowo-napieciowej. Moze on wynosic¢
nawet 20%. Jesli chodzi o szacowanie promienia Debye’a to wystepuje trudnosé w znalezie-
niu ostrej granicy miedzy obszarem, gdzie klastery sa i gdzie ich nie ma. Dlatego tez po-
dane koncentracje maja jedynie warto$¢ szacunkowa. Pokazuja one, ze w przypadku zog-
niskowania wiazki laserowej koncentracja elektronow w jej srodku rosnie ok. 14-krotnie.

Wykorzystujac ten sam uktad wykonano réwniez pomiary napieé, jakie nalezy przyto-
zy¢ miedzy sonde a obudowe komorki, by przez uktad pomiarowy nie ptynat prad. Napiecia
mierzone byty w funkeji odleglosci elektrody od srodka skupionej wiazki laserowej (rysunek
6.7).

Przeprowadzone pomiary napie¢ pokazuja, ze w przekroju wiazki wystepuje pewien
rozktad gestosci tadunkéw, zatem i rozktad potencjatu plazmy. Ksztalt krzywej na rysunku
6.7 wydaje sie zaleze¢ od ksztaltu gestosci mocy wiazki laserowej, rysunek 6.3. Krzywe nie
beda jednak skalowaly sie ze wzgledu na fakt, iz po pierwsze, jonizacja dwustopniowa jest
proporcjonalna do kwadratu gestosci mocy, a po drugie, w wyniku dyfuzji jonow ksztalt
rozkladu potencjatu, czy gestosci tadunkéw wewnatrz wiazki, bedzie ,,sptaszczany” [12].
Jednoczesnie nalezy pamietaé, ze samo umieszczenie sondy wewnatrz wiazki czesciowo
zmienia rozklad koncentracji jonéw i elektronéw w wyniku oddzialywania z nimi.

Dotychczasowe dane pokazuja, ze wewnatrz skupionej wiazki laserowej koncentracja
tadunkéw swobodnych wzrasta ok. 14-krotnie w porownaniu z sytuacja, gdy wiazka
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Rysunek 6.7: Pomiar napie¢, jakie nalezy przylozy¢ miedzy sonde a obudowe komérki, by
przez uklad pomiarowy nie pltynat prad, w réznych miejscach skupionej wiazki laserowe;j.
Na osi odcigtych pokazana jest odleglos¢ od srodka wiazki laserowe;j.

nie jest skupiana. Dodatkowo wewnatrz skupionej wiazki laserowej wystepuje rozktad
gestosci tadunkéw, a wiec i potencjalu plazmy. Nie udalo sie, przy uzyciu wyzej wspom-
nianego uktadu, dokona¢ takich samych pomiaréw napie¢, jakie pokazano na rysunku 6.7
w przypadku, gdy wiazka nie byla skupiona (pomiary byly ponizej doktadnosci pomi-
arowej przyrzadu). Fakt ten sugeruje, iz gestosé¢ tadunkéw w skupionej wigzce laserowej
jest na tyle duza, ze jej rozklad moze wptywaé na ruch klasteréw sodowych w komérce.

6.3. Sily dzialajace na spulapkowany klaster sodowy.

7 przeprowadzonych eksperymentéw wynika, ze w ukladzie przedstawionym schematy-
cznie na rysunku 6.1 mozliwe jest sputapkowanie klasterow sodowych.

W klasycznej putapce kwadrupolowej pojedyncza czastka spulapkowana jest w srodku
obszaru miedzy elektrodami. Wiynika to z ksztaltu potencjalu, w jakim si¢ znajduje.
W naszym przypadku z przeprowadzonych doswiadczen wynika, ze naladowany klaster
sodowy porusza sie w potencjale, ktéry ma dwa minima, zaznaczone na rysunku 6.8, jako
obszary A i B symetryczne wzgledem pionowej osi putapki. Klastery putapkowane byty
wiadnie w tych obszarach. W doswiadczeniach z putapkowaniem klasterow skupiliSmy sie
na jednym z tych obszaréw, tzn. zaznaczonym na rysunku 6.8 litera A. Nalezy jednak
podkresli¢, ze klastery putapkowane réwniez byly w obszarze B.

Rozpatrzmy sily, jakie dzialaja na klaster znajdujacy sie wewnatrz naszej putapki.
Jedna z nich jest oczywiscie oczywiscie sita pochodzaca od zmiennego napiecia przytozone-
go miedzy pary elektrod (patrz rysunek 6.1 oraz rozdzial 5.1). Oznaczmy ja przez Fac.
Sprébujmy teraz oszacowac jej wartoscé.

7 obserwacji wynikalo, ze putapkowane klastery rozpraszaly $wiatlo na polaryzacjach
Iy oraz Iypy znacznie intensywniej, niz przecigtne klastery w chmurze po zakonczeniu
ewolucji w eksperymencie opisanym w rozdziale 2.3.1. Dlatego tez zgodnie z teoria Mie
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Rysunek 6.8: Rejony putapkowania klasterow w zmodyfikowanym filtrze kwadrupolowym

(A, B).

powinny posiada¢ one wigkszy promien, niz Sredni promien klasteréw w chmurze po
zakonczeniu ewolucji. Jeden z takich spulapkowanych klasterow, jak pokazuja szacunki,
ktoére zostang zaprezentowane w rozdziale 7.2, miatl promien réwny ok. 500nm. Przyjmi-
jmy, ze nasz spulapkowany klaster ma taki wiasnie promien. Niech bedzie on natadowany
tadunkiem o wartosci, np. 50 ladunkéw elementarnych, tzn. Q=8*¥10"18C (patrz rozdziat
5.2.2). Pseudopotencjal, w jakim znajduje si¢ sputapkowana czastka w klasycznym filtrze
kwadrupolowym, mozna wyrazi¢ w postaci [28]:

2

¢ =Wx—, (6.1)

o
gdzie: 2 =22 + 9% W = £V, V jest amplitudg pradu zmiennego przylozonego miedzy
elektrody, a ry promieniem elektrody. Parametr ¢ natomiast podobnie, jak we wzorach
(5.12), wyraza si¢ nastepujaco:

4QV
‘=

mw?rg’

(6.2)

Korzystajac z pseudopotencjalu mozemy obliczy¢ site, jaka dziala na spulapkowana
czastke:

—V2Q2

- dmriw? . (6.3)

Fac

7 doswiadczen z pulapkowaniem klasterow wynikalo, ze na poczatku pulapkowania
r ~ y ~ 1073m (dla obszaru A na rysunku 6.8; uklad wspéhzednych zwiazany jest z
putapka jak na rysunku 5.1 a), V' = 233V oraz w = 1.319 % 104%. Obliczajac mase¢ m na
podstawie znajomosci promienia klastera i podstawiajac odpowiednie warto$ci do wzoru
(6.3) otrzymujemy Fac = 1.38 * 107!N. Sita Fj¢ dziala oczywiscie w kierunku érodka
obszaru miedzy elektrodami.

Nastepna sila jest zwiazana z obecnoscia jonéw swobodnych w osrodku. Jak to zostato
omoéwione w rozdziale 4, elektrody zanurzone w plazmie sa ujemnie nalodowane wzgledem
niej. 7 obserwacji wynika, ze dodatnio naladowane klastery, ktore powstaly wewnatrz
wiazki laserowej, ale na zewnatrz kwadrupola, sa wciagane do obszaru miedzy elektrodami,
a nastepnie dyfunduja gléwnie wzdtuz elektrod, tak jak to widaé¢ na rysunku 6.9.
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Rysunek 6.9: Wciaganie klasterow do obszaru miedzy elektrodami, gdy do elektrod nie
jest podlaczone napiecie.

Oznaczmy sile, ktéra jest odpowiedzialna za wciaganie klasterow do srodka obszaru
miedzy elektrodami, spowodowana ich ujemnym wzgledem plazmy potencjalem, przez
Fp. W celu zredukowania tego efektu przyktadamy dodatnie napigcie miedzy wszys-
tkie elektrody a obudowe komorki, ktéra jest jednocze$nie uziemiona (patrz rysunek
6.1). Napieciu temu odpowiada sita Fpeo. Oszacujemy ja, traktujac nasza putapke
jak uktad czterech przesunietych wzgledem siebie kondensatorow cylindrycznych, ktorych
elektrody wewnetrzne maja promien réwny promieniowi elektrod kwadrupola rq, a elek-
trody zewnetrzne maja promien Ry = 1.5-107?m, réwny promieniowi ramienia komorki.
Srodki elektrod kondensatoréw znajduja sie w odleglosci d = 3.5-1072m od $rodka uktadu,
tak jak pokazano to na rysunku 6.10. Jezeli elektroda zewnetrzna ma odpowiednio duzy

Rysunek 6.10: Schemat uktadu kondensatorow.

promien w poréwnaniu z elektroda wewnetrzna, to wowczas mozna przyjac, ze wszystkie
kondensatory maja wspolna elektrode zewnetrzna o promieniu Ry.
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Korzystajac ze wzoru na natezenie pola elektrycznego w odleglosci r (rg < r < Ry)
od srodka kondensatora cylindrycznego:

U
E(r)=———m, 6.4
(r) T- ln%)i (6.4)
mozemy wyznaczy¢ wartos¢ natezenia pola elektrycznego w dowolnym punkcie o wspolrze-
dnych (z,y) wewnatrz naszego uktadu. Po wykorzystaniu przyjetych zalozen i oznaczen

mamy:

B, = —J 24 a 4o td ———,  (65)
Y and (d-2)?2+y? 224 (d-y)?  (@Hd)Py? 2?4 (d+y)?T '
U —d d

E, = . J + Y Y v J;

y-In [(d—gc)Qer2 x2+(d—y)2+(x+d)2+y2 z2 4 (d + y)?

E = ,/EX+E2

Sita dzialajaca na klaster ma wiec warto$¢ Fpc = E - Q = 3.25 - 1071“N.

Jak juz zostalo wspomniane wczesniej, dodatkowymi warunkami, ktére sa konieczne,
by spulapkowa¢ klastery to:

a) zogniskowanie wiazki laserowej,

b) umieszczenie wiazki laserowej niecentralnie wzgledem elektrod, tzn. blizej gérnych
elektrod, tak jak to zostalo pokazane na rysunku 6.8.

Gestos¢ plazmy w poblizu gérnych elektrod jest wigksza. Sa one wigc naladowane
[27][38] bardziej ujemnie niz dolne i dlatego klastery sa przez nie przyciagane sita F,,.
Rownowazy ja sita Fy,,, pochodzaca od dodatniego potencjatu plazmy wewnatrz skupio-
nej wiazki laserowej. Rozktad gestosci mocy wiazki laserowej pokazany zostal na rysunku
6.3. W procesie dwufotonowym jonizowane sa czasteczki sodowe. Prawdopodobienstwo
jonizacji jest proporcjonalne do kwadratu gestosci mocy wiazki laserowej. W obszarze
wiazki wystepuje wiec plazma o réznej gestosci. Elektrony opuszczaja obszar wiazki
szybciej niz jony Naj, poniewaz maja wicksza predkoéé srednia. Konsekwencja tego jest
dodatni rozklad potencjalu wewnatrz wiazki. Zalézmy, ze potencjal plazmy w wiazce
laserowej zmienia sie, tak jak napiecie pokazane na rysunku 6.7, ktére wystepuje miedzy
sonda przesuwang wzdtuz przekroju poprzecznego wiazki, a obudowag komorki. Wéwcezas
natezenie pola elektrycznego moze osigga¢ wartos¢ £ = 3 - 103%. Przy wczesniejszym
zalozeniu, ze tadunek klastera wynosi Q = 8 * 10718C, otrzymujemy:

Fiown = E-Q =2.4-10"%N.

Stwierdzona dos$wiadczalnie koniecznosé ogniskowania wiazki laserowej wskazuje na
mozliwos¢ pojawienia sie dodatkowych sit optycznych, ktore rowniez moga mie¢ znacze-
nie w uzyskaniu réwnowagi wszystkich sit (minimum potencjatu). Metalowe kulki sa
wypychane ze zogniskowanej wiazki laserowej (cho¢ niektére artykuly sugeruja, ze istnieje
mozliwos¢ pulapkowania metalowych drobin wewnatrz zogniskowanej wiazki laserowej
[40][41]). Prosta optyka geometryczna pokazuje, ze metalowy klaster doswiadcza sily
optycznej poprzez bezposredni przekaz pedu [42].

Promienie klaster6w sa rzedu setek nanometréw (A ~ R), dlatego tez do opisu ich
oddzialywania ze Swiatlem powinna by¢ uzyta teoria Mie. Jesli klaster znajduje sie w
wiazce laserowej z poprzecznym gradientem natezenia pola, to wowczas rozprasza on
Swiatlo niesymetrycznie i calowita sita optyczna, dzialajaca na niego, ma sktadowa Fip,
prostopadla do wektora Poyntinga. Sila ta zwana jest sila gradientowa i jest rowna [43][44]:
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Frp=(P+V)E (6.6)

gdzie:

P - wektor polaryzacji,

E - wektor pola elektrycznego.

Inna sita zwiazana z obecnoscia wiazki laserowej jest sita Fr pochodzaca od grzania
[40]. Wypycha ona czastki z osi wiazki laserowej. Temperatura tuz przy osi wigzki
jest wyzsza niz w jej rejonie peryferyjnym, a gradient temperatury wyrzuca czastke na
zewnatrz. Sila ta, zwana sila radiometryczna, jest zwykle wicksza niz sily gradientowe
[45]. Dziata ona tylko w obszarze wiazki laserowe;j.

F3

Fi F2
F4

Rysunek 6.11: Sity dzialajace na sputapkowany klaster sodowy w zmodyfikowanym filtrze
kwadrupolowym F| = Fac+ Fp, Fy = Fpc, F3 = Iy, oraz Fy = Fyopn + Fr+ Fu + Fov.

Poniewaz obszary, w ktorych putapkowane sa klastery, rozmieszczone sa symetrycznie
wzgledem osi pionowej pulapki (rysunek 6.8), dlatego wydaje sie, ze ci$nienie $wiatla
mozna pominac.

Sita dziatajaca na spulapkowany klaster jest rowniez sita grawitacyjna, skierowana do
srodka Ziemi. Dla sferycznych klasteréw o promieniu R=500nm przy zalozeniu, ze ggstosé
sodu w klasterach jest taka sama, jak dla sodu w bryle, wynosi ona Fgy = 5% 1071° N,

Roéwnowaga sit Fp, Fyouwn, Fr, Fu,Fp, Fpc, razem z sita F 4¢, zwiazana ze zmiennym
napieciem AC podlaczonym miedzy pary elektrod, umozliwia putlapkowanie klasteréw w
plaszczyznie X-Y (rysunek 6.11).

Przytoczone obliczenia wartosci sit Fac, Fpo 1 Fiown, dla zalozonego promienia i
ladunku klastera, maja charakter szacunkowy. Pokazuja one, ze sily te sa rzedu 10~ N. W
obliczeniach nie uwzgledniono jednak wplywu plazmy na sity Fac oraz Fpe, jak rowniez
faktu, ze elektrody umieszczone sa w rurkach kwarcowych.

Jak juz bylo wspomniane, przy omawianiu rodzajéw pulapek kwadrupolowych, zwykly
filtr kwadrupolowy putapkuje natadowane czastki w dwéch wymiarach. Jednakze z prze-
prowadzonych eksperymentéw wynika jednoznacznie, ze w putapce pokazanej na rysunku
6.1, klastery putapkowane sa réwniez wzdtuz osi kwadrupola (0§ Z), czyli jest to pulapka
tréjwymiarowa. Pulapkowanie wzdluz osi Z moze by¢ rozumiane jako efekt skonczonych
rozmiarow wiazki laserowej i generowania przez nia plazmy. W kierunku Z fragmenty
elektrod, ktére sa blizej wiazki laserowej sa bardziej ujemnie natadowane niz te, ktore
znajduja sie dalej od wiazki laserowej. Dodatnio natadowane klastery sa trzymane sitami
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elektrostatycznymi, pochodzacymi od rozkladu tadunku na elektrodach, albo bardziej
precyzyjnie, od rozkladu tadunku na rurkach kwarcowych otaczajacych elektrody, tak
jak pokazane to zostalo na rysunku 6.12. Przyklad dziesieciu spulapkowanych klasteréow
pokazany zostal na rysunku 6.13.

b — 4

N +

F2 F
F4

FFFFF=— F FFFF

Rysunek 6.12: Putapkowanie klasteréw wzdtuz osi kwadrupola. Sity F} oraz F, pochodza
od rozkladu tadunku na elektrodach wzdtuz osi Z.

Rysunek 6.13: Przyklad dziesieciu sputapkowanych klasterow. Zdjecie wykonane jest dla
U=150V, V=233V dla w = 13190% . Moc wiazki laserowej wynosita P=0.1W.
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7. Wlasnosci spulapkowanych klastero6w sodowych.

7.1. Ruch pojedynczego klastera sodowego wewnatrz zmodyfikowanej pulapki
kwadrupolowej.

Doktadny opis zachowania sie sputapkowanego klastera sodowego, poprzez okreslenie sit
na niego dzialajacych (patrz poprzedni rozdzial), jest zagadnieniem bardzo trudnym. W
zasadzie mozna zrobi¢ to tylko jakosciowo. Dlatego tez postanowiono podejs¢ do za-
gadnienia inaczej. Badajac ruch pojedynczego klastera w momencie putapkowania wyz-
naczono jego promien, a analizujac polozenia sputapkowanego klastera, wyznaczono po-
tencjal, w ktorym sie znajdowat.

Przyjmijmy, ze obecnie uktad wspétrzednych XY bedzie zwiazany z pulapka w sposéb
pokazany na rysunku 7.1. Srodek ukladu wspolrzednych znajduje sie na przecieciu linii
taczacych $rodki metalowych elektrod K i M oraz L i N. Na tym samym rysunku pokazano
tez polozenia sputapkowanego klastera w plaszczyznie XY.

(0,0)

\ A X
Wiazka laserowa

-1 0 1
Metalowa elektro
Rurka kwarcowa

Rysunek 7.1: Polozenia pojedynczego spulapkowanego klastera w plaszczyznie XY. A -
moment putapkowania klastera; B - po 16 minutach od momentu sputapkowania klastera.
Obszary A i B odpowiadaja ruchowi klastera przez 42s.

Pomiar przeprowadzono w temperaturze T' = 632K, przy cisnieniu gazu buforujacego
p=640Tr, dla mocy wiazki laserowej P=0.30W. Napiecia stale i zmienne, przy jakich
sputapkowano klaster, wynosily odpowiednio: U = 150V, V = 233V, a czestotliwosé
pradu zmiennego: w = 4207%. Klaster przebywal w pulapce przez 17 min. W czasie
rejestracji ruchu klastera (obszar A czy B) zapisywano sekwencje 256 obrazéw.

Ruch, jaki wykonywat klaster w plaszczyznie XY, na poczatku putapkowania oraz
polozenia klastera po 16 minutach od chwili sputapkowania, przedstawione zostaly na
rysunkach 7.2 1 7.3.
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Rysunek 7.2: Ruch, jaki wykonywat klaster w plaszczyznie XY na poczatku putapkowania.

0,10
0,05

0,00 o o 1

Y [mm]

-0,05

_0110 T T T T T T T 1

Rysunek 7.3: Polozenia klastera w plaszczyznie XY po 16 minutach od chwili
sputapkowania.

Na rysunku 7.3 dokonano obrotu ukladu wspétrzednych wokét osi OZ o 17°. Przyczyna
tej transformacji zostanie omowiona w dalszej czesci pracy. Dodatkowo dokonano tez
translacji ukltadu wspétrzednych tak, by wyznaczony w rozdziale 7.3, efektywny potencjat
dzialajacy na klaster mial minimum w punkcie (0,0).
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7.2. Szacowanie promienia pulapkowanego klastera.

W przypadku klasycznej putapki kwadrupolowej réwnania ruchu sputapkowanej czastki
w obecnosci sity lepkosci maja postaé¢ (5.11). Rozwazmy teraz ruch klastera w zmody-
fikowanej putapce kwadrupolowej. Ogdlnie mozna powiedzie¢, ze porusza sie on pod
wplywem stochastycznej sity Fy; spowodowanej chaotycznymi, nieskompensowanymi ud-
erzeniami czasteczek osrodka w jego powierzchnig, oraz dodatkowo pod wpltywem sity
zewnetrznej F. Sila ta jest wypadkowa sita pochodzaca od putapki, a jej sktadowe zostaly
omowione w rozdziale 6.3. W rezultacie dziatania sily Fy; klaster uzyskuje pewna S$rednig
energie kinetyczna. Ruchowi klastera przeciwdziata sita tarcia. Zalézmy, ze jest ona
proporcjonalna do jego predkosci. Roéwnanie ruchu klastera w rzucie, np. na o$ OX,
przyjmuje wowczas postaé [46][47]:

2
m% _ _Dtl‘;—f 4 Fy+ Fa), (7.1)

gdzie:

m - masa klastera,

Dy, - wspolczynnik ttumienia,

Fy - przypadkowa sita stochastyczna,

F(z) - sila zewnetrzna dzialajaca na klaster.

Jezeli sila zewnetrzna jest mala, tzn. potencjal zewnetrzny, w ktérym porusza sie
klaster jest dostatecznie plaski, wéwczas réwnanie ruchu przyjmie postaé:

d*x dx
mﬁ = _DHE + Fst- (72)

Jest to rownanie Langevina. Formalnie rozwiazanie tego réwnania moze by¢ zapisane
jako:
Dtl *t 1 ¢ t—T

|+ —x% [ exp|—

v(t) = v(0) * exp|— )

x Dy| % Fg(T)dT, (7.3)

gdzie:

u(t) =4,

Calka znajdujaca sie po prawej stronie réwnania (7.3) jest calka stochastyczng, a
rozwigzanie jest zmienng losowa. Jesli zalozymy dodatkowo, ze kazde przesuniecie czastki
jest niezalezne od pozostatych, czyli jest jednakowo prawdopodobne we wszystkich kierun-
kach, oraz ze F; podlega rozktadowi Gaussa i znika w usrednieniu po odpowiednio dtugim
czasie, to wowczas ruch klastera ma charakter ruchu Browna.

Latwo mozna pokazaé, ze dla takiego ruchu [46][47]:

. 2Tt KTt
Dy 3m* R’

gdzie:

< 22 > - éredni kwadrat przesuniecia klastera,

k - stala Boltzmanna,

T - temperatura bezwzgledna,

t - odstep czasu pomiedzy kolejnymi pomiarami potozenia klastera,
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1 - wspolczynnik lepkosci osrodka oszacowany w rozdziale 5.2.1.
Oczywiscie (réwnanie (5.9)):
Dy = 6mnR. (7.5)

Roéwnanie (7.4) jest tzw. réwnaniem Einsteina [46] wiazacym $redni kwadrat przesuniecia
< 2% > czastki kulistej w czasie t z jej promieniem R.

Odstep czasu t w réwnaniu (7.4) powinien by¢ dodatkowo duzy w poréwnaniu z czasem
relaksacji predkosci 79, ktéry jest réwny [46]:

m m
o= — = )
0 Dy 6mmR

Jesli zalozymy, ze klaster porusza sie w osrodku o temperaturze T=632K dzieki ru-
chom Browna to, korzystajac z powyzszych rozwazan, mozemy oszacowaé jego promien.
W rozwazaniach tych zajmowalismy si¢ rownaniami ruchu klastera w kierunku osi OX.
Dokladnie takie same rozwazania mozna przeprowadzi¢ dla sktadowej ruchu klastera w
dowolnym kierunku, np. w kierunku osi OY i otrzymane wyrazenie na warto$¢ sredniego
przesuniecia klastera w tym kierunku bedzie takie samo, jak w kierunku osi OX. W
eksperymencie rejestrowane byly przesunigcia klastera przy uzyciu kamery CCD w dwdéch
wymiarach. Dlatego tez réwnanie (7.4), po zamianie ,x” na ,,1”, gdzie ,,1” oznacza od-
leglo$¢ w plaszezyznie XY (I2=2? + y?), mozemy przeksztalcié¢ do nastepujacej postaci:

(7.6)

R—_2*HE (7.7)
3mnx < 12 >

Zalozenie o niewielkim wplywie potencjatu zewnetrznego dzialajacego na klaster wydaje
sie by¢ najlepiej spelione w poczatkowych momentach jego putapkowania. Wtedy to
w zasadzie ,,istnieje tylko podejrzenie”, ze moze on zosta¢ sputapkowany. Swiadczy
o tym, m.in. trajektoria ruchu klastera pokazana na rysunku 7.2, tzn. jej przypad-
kowos¢. W doswiadczeniu rejestrowane bylo polozenie klastera cot = ;—526 s. Wspdtezynnik
lepkosci wynosit 7 = 3% 10~°Pa-s (rozdzial 5.2.1), a wyznaczone z eksperymentu < [ >=
1.98 - 10~ "m?. Podstawiajac te wartosci do wzoru (7.7) uzyskujemy R=512 nm.

Dla klastera o takim promieniu 79 ~ 1078, czyli rzeczywiscie jest mate w poréwnaniu
7 czasem t.

Pokazana metoda szacowania promienia klastera na poczatku jego putapkowania jest
obarczona pewnym bledem, poniewaz pominiety w niej zostal potencjat zewnetrzny dziala-
jacy na klaster. Jego ruch byt jednak zblizony do ruchu klasteréw, ktére nie byty putapko-
wane i poruszaly sie tylko dzigki ruchom Browna. Oznacza to, ze sily pochodzace od
kwadrupola mialy niewielki wpltyw na zachowanie klastera. Dlatego tez zaprezentowana
metoda moze stuzy¢ do wstepnego szacowania promienia klastera w momencie jego putapkowania.
W tym przypadku putapkowany klaster mial ok. 512 nm. Poczynione zalozenie w zasadzie
sprowadza sie do stwierdzenia, iz potencjat zewnetrzny, w ktorym porusza sie klaster, jest
dostatecznie ptaski, tak ze nie wptywal on znacznie na ruchy Browna. Mozna go zatem

pominac.

7.3. Efektywny potencjal pulapkujacy.

Przyjmijmy, ze pochodzace od zmodyfikowanego kwadrupola sity dziatajace na sputapko-
wany klaster mozna opisa¢ przy uzyciu pewnego potencjatu.
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W czasie wykonywania eksperymentu klaster znajdowat sie w srodowisku o tempe-
raturze T=632K. Oznacza to, zgodnie z zasada ekwipartycji energii, ze srednia energia
jego ruchu postepowego w dwéch wymiarach wynosita:

1
oM < v? >=kx*T, (7.8)

gdzie:

<> - oznacza wartos$¢ srednia,
m - masa klastera,

v - predko$¢ w plaszczyznie XY.

Drzieki tej energii klaster porusza sie w potencjale zewnetrznym w sposob chaotyczny .
Jezeli dalej rozwazac¢ bedziemy niewielkie wychylenia klastera z polozenia réwnowagi,
to wowczas efektywny potencjal, w ktérym pozostaje sputapkowany klaster, powinien dac
si¢ przyblizy¢ potencjalem harmonicznym, tak jak ma to miejsce w przypadku zwyklego
kwadrupola [28].
Ogodlnie potencjal taki jest forma kwadratowa dodatnio okreslonych wychylen z potoze-
nia réwnowagi [48]:

3
V(zy, @0,23) = > azix;, (7.9)
ij=1
gdzie:
TL=T, Ty =Y, T, = 2;

Forme taka mozna zawsze zdiagonalizowad, tj. przedstawi¢ w postaci sumy kwadratow
wychylen w innych odpowiednio dobranych zmiennych, bedacych liniowymi kombinacjami
poprzednich zmiennych. Technicznie problem sprowadza si¢ do zapisania potencjalu w
ukladzie osi gtéwnych. Stad tez dokonano wczesniej obrotu uktadu wspéhrzednych (ry-
sunek 7.3). Wéwczas:

V(@',y,2) = au(@’)® + au(y) + aa(2)?, (7.10)

gdzie 2', 1/, 2’ oznaczaja wspohrzedne czastki w nowym uktadzie. Oznaczmy dalej wspotrze-
dne w nowym uktadzie przez x,y, z oraz niech:

Ve = op-(2)? (7.11)
Vty = Qy- (y)2>
V. = a.-(2)2

Prawdopodobienstwo znalezienia klastera w danym punkcie w ptaszczyznie XY mozna
zwiazaé z energia potencjalna, jaka posiada klaster w putapce w tej ptaszczyznie, stosujac
rozklad Boltzmanna [46] (wzér 7.12).

—V($,y)

P(z,y) = A xexp| x T

! (7.12)

gdzie:
P(z,y) - prawdopodobieristwo znalezienia klastera w danym punkcie w plaszczyznie XY,
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V(z,y) = a, - (2)*+ ay - (y)*- energia potencjalna klastera w plaszczyznie XY |
A - pewna stala ,
T - temperatura bezwzgledna.

Po przeksztalceniu réwnania (7.12) otrzymujemy réwnanie opisujace ksztalt dwuwymi-
arowego potencjatu (7.13) :

V(z,y) ~ —kT In[P(x,y)]. (7.13)

W opisanym w rozdziale 7.1 eksperymencie z pojedynczym spulapkowanym klasterem
(16-ta minuta putapkowania) w jednej sekwencji zapisywanych bylo 256 obrazéw. Na
kazdym z nich lokalizowane byto polozenie klastera, a nastepnie zapisywane jego wspotrzedne.
Poniewaz uzyskuje sie w ten sposéb tylko 256 punktéw, to trudno, z takiej ilosci danych,
dobrze aproksymowaé potencjal w dwéch wymiarach. Jednoczesnie, jak wskazywaly po-
miary optyczne, ktére przytoczone zostana w dalszej czesci pracy, klastery rosty w czasie
przebywania w putapce oraz prawdopodobnie zmieniat si¢ ich tadunek. Dlatego tez dhuzsza
rejestracja jednej sekwencji nie miata wigkszego sensu, ze wzgledu na mozliwos¢ zmian
potencjatu, w ktérym znajdowat sie klaster, poniewaz, m.in od masy klastera zalezy pseu-
dotencjal ® (wzér 6.1) zwiazany ze zmiennym napieciem V przyktadanym do elektrod
kwadrupola. W omawianym doswiadczeniu, przy tych parametrach, w jakich bylo ono
wykonywane, mozna przyjac, ze przez 42s na klaster dziala pewien staly (usredniony)
potencjal. Swiadczy} o tym charakter ruchu klastera. Poniewaz, jak juz wspomniano, z
256 punktow trudno odtworzy¢ dwuwymiarowy potencjal, wobec tego postanowiono odt-
worzy¢ przekroj tego potencjatu wzdtuz osi OX i OY, tzn. znalezé V,, i V,. Zbadano, jakie
jest prawdopodobienstwo, ze klaster ma swoja wspétrzedna ,,x” oraz ,,y”7 w kolejnych
przedzialach, o szerokosci odpowiednio 0.005 mm oraz 0.025 mm, a nastepnie podstaw-
iono do wzoru (7.13) (zobacz [49]). Wyznaczono w ten sposéb przekroje potencjatu (w
nowym uktadzie wspéhrzednych), jaki dziala na klaster, wzdtuz osi OX i OY, po 16 minu-
tach pulapkowania (rysunek 7.3). Na rysunkach 7.4 oraz 7.5 pokazane sa uzyskane w ten
sposéb przekroje potencjatu odpowiadajace rysunkowi 7.3.

Poniewaz potencjal harmoniczny ma postac:

1
Us = gaa* a2, (7.14)
gdzie: d - oznacza x lub y, U - potencjal, a « - jest stala sprezystosci

to:

ag=2xkx*xT xay, (7.15)

gdzie: a4 - oznacza wspdlezynnik przy d? wynikajacy z dopasowania krzywych (patrz
rysunek 7.4 oraz rysunek 7.5), k - stala Boltzmanna, T" - temperature.

Podstawiajac wartosci a, = 1.352-10'° oraz a, = 4.553-10® do wzoru (7.14) otrzymu-
jemy stale sprezystosci réwne odpowiednio: «, = 2.358+107 L oraz o, = 7.942%10712 2,

7 przeprowadzonych rozwazan wida¢ wiec, ze mimo, iz opis sit dzialajacych na klaster
jest bardzo skomplikowany, to mozna oszacowaé efektywny potencjal, w jakim porusza sie
klaster. Wyliczone wspétczynniki sprezystosci w kierunku osi OX i OY, w przeciwienstwie
do klasycznego kwadrupola [50], sa rézne. Wspélezynnik sprezystosci a, jest okoto 30 razy
wigkszy niz oy,. Jest to konsekwencja ztamania symetrii ukladu, jaki tworzy kwadrupol,
poprzez wprowadzenie wiazki laserowe;j.
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Rysunek 7.4: Przekrdj potencjatu dzialajacego na klaster sodowy po 16 minutach
putapkowania wzdtuz osi OX (ciemne punkty) wraz z dopasowana krzywa typu y=a*x;
,,a” w tym przypadku wynosi a=1.352-101°.

Energia potencjalna / k*T

Rysunek 7.5: Przekrdj potencjalu dzialajacego na klaster sodowy po 16 minutach
putapkowania wzdtuz osi OY (ciemne punkty) wraz z dopasowana krzywa typu y=a*x;
,,a” w tym przypadku wynosi a=4.553-10%,

Na koniec tego rozdzialu wyznaczymy jeszcze czestos¢ wiltasna fy ruchu klastera w
takim potencjale. Zalézmy, ze klaster miat promien R=500nm (rozdzial poprzedni).
Znajac gestos¢ sodu mozemy obliczy¢ jego mase m. W tym przypadku wynosi ona
m = 4.97 - 10~ 1%kg.
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Poniewaz:

Jo= 2@/% (7.16)

to otrzymamy, ze czestos¢ wlasna w kierunku osi OX wynosi - fxo = 4325Hz, a w kierunku
osi OY fyo = 793.7Hz. Oczywiscie sa to wielkosci szacunkowe, gdyz wynikaja one z
zalozenia dotyczacego promienia klastera. Promien, ktory zalozono, posiadaty klastery
w momencie sputapkowania, a potencjal wyznaczony zostal dopiero po 16 minutach.
Poniewaz, jak wskazuja eksperymenty zaprezentowane w dalszej czesci pracy, klastery
rosng w czasie putapkowania, to zgodnie ze wzorem (7.16) wyliczone czestosci wlasne
nalezy traktowac jako maksymalne. Pokazuja one jednak, jakiego rzedu czestosci wlasnych
nalezy spodziewaé sie w takim potencjale.

7.4. Dwa klastery w pulapce.

Jednym z parametréw dotyczacych sputapkowanego klastera sodowego w zmodyfikowanej
putapce kwadrupolowej jest jego tadunek. Eksperymenty, w ktorych obserwowany byt ruch
klasterow w wytworzonym w komérce stalym polu elektrycznym wykazaly, ze klastery sa
dodatnio natadowane. Obecnosé plazmy w komoérce, po wilaczeniu indukujacej wiazki
laserowej o dlugosci fali A = 488 nm, jak réwniez zlozono$¢ samej metody putapkowania,
uniemozliwiaja szacowanie tadunku, a w zasadzie stosunku tadunku do masy, w sposéb w
jaki sie to robi, gdy do putapkowania uzywa si¢ klasycznej putapki kwadrupolowej. Dlat-
ego tez zaproponowano inny spos6b oszacowania tadunku klastera. Wykorzystano do tego
celu uklad dwoéch sputapkowanych klasterow. W warunkach, w jakich przeprowadzane
byly wczesniejsze doswiadczenia z putapkowaniem klasteréow, tzn. w temperaturze T =
632K, przy cisnieniu gazu buforujacego p=640Tr i mocy wiazki laserowej P=0.30W,
sputapkowano dwa klastery. Napiecia stale i zmienne, przy jakich je spulapkowano,
wynosily odpowiednio: U = 150V, V' = 233V, a czestotliwo$¢ pradu zmiennego w =
4207%. Czas putapkowania wynosil t=41 minut.

Po 18 minutach 55 sekundach jeden z klasterow opuscil obszar putapkowania. Na
rysunku 7.6 pokazane zostaly potozenia dwdéch klasteréw przez ostatnie 10 sekund, przed
wypadnieciem jednego z nich, oraz polozenia pozostalego klastera, przez pierwsze 11
sekund samotnego przebywania w pulapce. W czasie tych 21 sekund zarejestrowanych
zostalo 128 obrazéw, rejestrujacych polozenia klasterow w réwnych odstepach czasowych.
By mozna bylo zapisa¢ potencjal, w jakim znajdowat sie klaster, w postaci przedstawionej
wzorem (7.10), dokonano obrotu ukltadu wspétrzednych (rysunek 7.1) o 7° wzgledem osi
kwadrupola (patrz rozdzial 7.3.1). Potozenia klasteréw na rysunku 7.6 pokazane zostaly
w nowym ukladzie wspétrzednych.

Sputapkowane jednoczesnie dwa klastery utrzymywane byty w potencjale wytwarzanym
przez pulapke. Poniewaz posiadaly one tadunek tego samego znaku, wobec tego odpy-
chaty sie sila kulombowska, tak ze w kierunku OX $rednia odleglos¢ miedzy nimi wynosita
,,g”. Odleglo$é ta zalezala ona od tadunku, jaki posiadaly klastery oraz od efektywnego
potencjalu, w jakim si¢ znajdowaly. Wypadniecie klastera A spowodowalo, ze klaster B
zmienit swoje potozenie w putapce.
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Rysunek 7.6: Polozenia dwoch sputapkowanych klasterow przez ostatnie 10 sekund przed
wypadnieciem klastera A oraz polozenia klastera B przez 11 sekund po wypadnieciu
klastera A - obszar C.

7.4.1. Wyznaczenie potencjalu w jakim poruszaly si¢ klastery.

W rozdziale 7.3 wyznaczony zostal potencjal efektywny dzialajacy na klaster po 16 minu-
tach od chwili sputapkowania. Moze on zaleze¢ od parametrow, przy jakich byl sputapkowa-
ny klaster, ale rowniez np. od masy klastera, poniewaz od niej zalezy, m.in. pseudotencjatl
® (wzér (6.1)) zwigzany ze zmiennym napieciem V, przyktadanym do elektrod kwadrupola.
Dlatego tez w przypadku ukladu dwéch sputapkowanych klasteréw potencjat, w jakim one
znajdowaly sie, mogt by¢ inny, niz wyznaczony w rozdziale 7.3.

W celu wyznaczenia tego potencjalu dokonano zapisu 256 potozen klastera B przez 43
pierwsze sekundy po ucieczce klastera A. Pokazane one zostaly na rysunku 7.7.

Postepujac podobnie jak w rozdziale 7.3 mozna wyznaczy¢ prawdopodobienstwa tego,
ze wspoélrzedne ,,;x 7 oraz .y’ klastera znajduja sie¢ w kolejnych przedzialach o sze-
rokosciach odpowiednio réwnych 0.003 mm i 0.02 mm. Dtugosci przedzialéw, podob-
nie jak w rozdziale 7.3, zostaly tak dobrane, by z jednej strony mie¢ maksymalna ich
liczbe, a z drugiej strony, by nie bylo ich za duzo, bo catkowita liczba wszystkich potozen
klastera w kolejnych przedzialach czasowych wynosila 256. Nastepnie po wyznaczeniu
prawdopodobienstwa przebywania klastera w odpowiednich przedzialach w kierunku osi
OX oraz OY, korzystajac ze wzoru (7.13), obliczono przekroje efektywnego potencjatu
dzialatajacego na spulapkowany klaster w kierunku tych osi. Na rysunkach 7.8 oraz 7.9
pokazane zostaly te przekroje wraz z dopasowanymi do nich krzywymi potencjatu har-
monicznego.

Przekroje potencjatu zostaly przedstawione w ten sposéb, ze ich minima wynosza ,,0”.
O$ rzednych, ktéra jest osia symetrii potencjaléw, obrazuje ile razy potencjal, ktéry dziata
na klaster, jest wiekszy od ich energii termicznej kT
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Rysunek 7.7: Potozenia klastera B przez pierwsze 43 sekundy po wypadnieciu klastera A.
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Rysunek 7.8: Przekrdj potencjalu dzialajacego na klaster w kierunku osi OX, tuz po
wypadnieciu drugiego klastera.

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

1
Ug = S0 * d?, (7.17)

gdzie:
d - oznacza x albo y,
U, - sktadowa potencjatu,
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ag - sktadowa wspolczynnika sprezystosci.

otrzymujemy o, = 5.019 x 107'°L oraz a,, = 1.070 % 1071 X,

Wspdtezynnik sprezystosci w kierunku osi OX jest okolo 47 razy wigkszy niz w kierunku
osi OY, podobnie jak to miato miejsce w rozdziale 7.4. Dlatego tez tatwiej klasterowi
poruszac sie w kierunku osi OY (patrz rysunek 7.7).

Uy / K*T

T T T T T T T T T 1
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Rysunek 7.9: Przekrdj potencjalu dzialajacego na klaster w kierunku osi OY, tuz po
wypadnieciu drugiego klastera.

7.4.2. Okreslenie ladunku klasterow

Zajmijmy sie teraz ukltadem dwoch klasteréw tuz przed wypadnigciem jednego z nich z
obszaru pulapkowania. Na rysunku 7.6 wida¢ wyraznie, ze ich trajektorie sa oddalone od
siebie $rednio o g = 55.4 % 10~%m wzdtuz osi OX. Z symulacji komputerowych, przeprowa-
dzonych przy uzyciu metody Monte-Carlo wynika, ze przy zadanych statych sprezystosci
wyliczonych przez nas, konfiguracja dwéch natadowanych klasteréw powinna wygladaé
tak, jak przedstawiono to na rysunku 7.10 [51]. Temperatura ukltadu wynosita T=632K.

Réznice migdzy konfiguracja uzyskana w wyniku symulacji komputerowych, a rzeczy-
wista konfiguracja otrzymana z doswiadczenia (rysunek 7.6), wynikaja prawdopodobnie
z faktu, ze potencjal w kierunku osi OY mozemy traktowa¢ jako harmoniczny tylko do
momentu, gdy klaster znajduje sie dostatecznie daleko od wiazki laserowej. Jesli zblizy sie
on odpowiednio blisko do wiazki laserowej, to woéwczas rosnie gwaltownie sita dzialajaca
na niego. Gléwnie pochodzi ona od grzania i rozkladu swobodnych jonéw dodatnich
wewnatrz wiazki laserowej. Doznaje on wigc silnego przyspieszenia w kierunku przeci-
wnym niz poruszat sie do tej pory (na zewnatrz wiazki laserowej). Jednoczesnie drugi
klaster sprzezony jest z nim sita kulombowska. Przeprowadzone obserwacje wykazuja,
ze oba klastery poruszaja sie w przeciwfazie, tzn. jesli jeden znajduje sie blisko wiazki
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Rysunek 7.10: Symulacja, wykonana metoda Monte-Carlo, obrazujaca zachowanie sie
dwoéch klasterow naladowanych tadunkiem Q=1000 1. e., w potencjale dwuwymiarowym
ze wspdlczynnikami sprezystosci réwnymi a, = 5.019 * 1071°0X

X oraz ay = 1.07 % 10712
A i B oznaczaja polozenia poczatkowe klasteréw.

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

wiazka laserowa

Rysunek 7.11: Rysunek obrazujacy ruch dwoch klasteréw w potencjale putapki.

Gdyby nie bylo trudnej do oszacowania stalej sprezystosci a, w kierunku osi OZ,

oraz wartos¢ a, bylaby zblizona do «a, to wéwczas trajektorie ruchu klasteréw bylyby

,,zaokraglone”, tak jak na rysunku 7.11. Majacy miejsce ruch oscylacyjny wzdluz osi

kwadrupola ze stala sprezystosci .., powoduje prawdopodobnie, ze trajektorie czastek sa
do siebie réwnolegle tak, jak pokazano to na rysunku 7.6.

Jesli zalozymy, ze przekrdj potencjalu w kierunku osi OX, dziatajacy na dwa klastery,
jest taki sam jak na jeden, tzn. a, = 5.019 x 10_10% oraz, ze odlegtos¢ miedzy obszarami
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A i B na rysunku 7.6 jest spowodowana odpychaniem kulombowskim, to wéwczas mozemy
napisac:

drey g2 2 2

gdzie: € - przenikalno$¢ dielektryczna prézni, () - tadunek klastera.

(7.18)

Sita kulombowskiego odpychania dzialajaca na dwa naladowane jednoimiennie klastery
jest réwnowazona przez site zwiazang z efektywnym potencjatem putapki (patrz rysunek
7.12). Dodatkowo zalozone tez zostalo, ze klastery maja jednakowy tadunek.

Fc Fc

Ux

Rysunek 7.12: Rysunek pogladowy obrazujacy ustawienie sie dwoch odpychajacych sie
sitag kulombowska Fc klasteréw sodowych umieszczonych w potencjale Ux.

Ze wzoru (7.18) tatwo mozemy wyznaczy¢ tadunek jednego klastera:

Q = y/4meg * o * g3, (7.19)

Podstawiajac g = 55.4 * 107°m do wzoru (7.19) otrzymujemy Q = 9.58 - 10717C. Jezeli
oznaczymy przez 7 liczbe tadunkéw elementarnych tak, by:

Q=27-16-10""C (7.20)

to klaster posiada tadunek rowny Z=>599 tadunkéw elementarnych. Poniewaz tak, jak to
bylo juz wspomniane wczesniej, nie znamy o, gdyz z kamery otrzymujemy obraz plaski, a
w eksperymencie nie mozemy ustawi¢ kamery tak, by obserwowac ruch klastera w kierunku
osi OZ, to warto$¢ @) = 599 tadunkow elementarnych nalezy traktowaé¢ jako minimalny
ladunek, jaki posiada klaster w momencie, gdy z putapki ucieka drugi klaster. Mozna to
wytlumaczy¢ nastepujaco. Zalézmy, ze o, = a,. Wowcezas uktad dwoéch klasteréw moze
ustawié¢ sie w tym dwuwymiarowym symetrycznym potencjale Uy, tak jak na rysunku
7.13.
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Rysunek 7.13: Rysunek pokazujacy dlaczego obliczony tadunek klastera nalezy uwazaé za
minimalny:.

Przy uzyciu kamery mozna zarejestrowac tylko rzut g na o§ OX, czyli g,. Podstawiajac
te wartos¢ do wzoru (7.19), otrzymujemy warto$¢ tadunku klastera, ktéra jest mniejsza
od rzeczywistej.

W przeprowadzonym doswiadczeniu udato sie zarejestrowa¢ moment, w ktérym klastery
ustawily sie prawdopodobnie ,,naprzeciw siebie” w kierunku osi OX, tak jak przedstaw-
iono to schematycznie na rysunku 7.12. Byt to punkt réwnowagi nietrwalej. Prze-
bywaly one w takiej konfiguracji przez kilka sekund. Odleglo$¢ miedzy nimi wynosilta
g1 = 78.3%107%m. Podstawiajc te warto$¢ do wzoru (7.19) otrzymujemy wartosé¢ tadunku
@ = 1006 tadunkéw elementarnych. Jesli przyjmiemy, ze w tej konfiguracji odcinek
laczacy klastery miat tylko skladowa ,x” (,,y7 - wynosila 0, natomiast sktadowa ,,z”
tez prawdopodobnie byta bliska zera ), to wyliczony tadunek powinien by¢ zblizony do
rzeczywistego tadunku, jaki posiadaly klastery. Nalezy dodaé, ze klastery mialy zblizone
wspotrzedne w kierunku osi OZ, gdyz ich obrazy byly jednakowo ,,ostre”, tzn. znajdowaly
sie one w obszarze glebi ostrosci. Powiekszenie mikroskopu bylo 100-krotne. Trudno
jednak w tym przypadku okresli¢ rzeczywista glebie ostrosci, gdyz w sktad ukladu opty-
cznego wchodzil rowniez obiektyw kamery. Przeprowadzone wcze$niejsze do$wiadczenia
pokazywaly jednak, ze niewielkie ruchy klasteréw powodowaly opuszczanie przez nie ob-
szaru glebi ostrosci.

Przedstawiona tutaj metoda oceny tadunku, jaki posiadaja klastery, pozwala na osza-
cowanie tego tadunku dla ukladu dwéch klasterow w momencie, kiedy jeden z nich opu-
szcza pulapke. Pozwala ona wiec okresli¢ tadunek klastera tylko w danym momencie
putapkowania. Niemniej jednak jest to metoda, ktéra pozwala szacowaé¢ bezposrednio z
danych eksperymentalnych wartos¢ tadunku, jaki posiadaja klastery .

Analizujac ukltad dwéch klaster6w (rysunek 7.6), wyraznie widaé tez, ze polozenia
kazdego z nich pokrywaja wieksza powierzchnie niz w przypadku, gdy w pulapce pozostaje
jeden klaster. Efekt jest taki, jakby uktad dwéch klasteréw posiadal wyzsza temperature
niz jeden klaster, gdy pozostanie sam. Nie ma w tym nic dziwnego, gdyz ukilad dwdch
klasterow jest analogiczny do czasteczki dwuatomowej i moze np. ,,pobiera¢” energie od
zmiennego pola elektrycznego, przyktadanego do elektrod kwadrupola.
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7.4.3. Wplyw ladunku klasteré6w na ich deformacje.

Historia deformacji i rozpadu natadowanych klasterow metalicznych siega korzeniami
1882 roku, kiedy to Reyleigh badat stabilno$¢ naladowanych kropel metalu [52]. Jako
pierwszy zwrocil on uwage na fakt, ze male krople metalu sa tworzone dzieki napieciu
powierzchniowemu i moga ulega¢ rozpadowi, kiedy sa naladowane. Zaktadajac elip-
soidalna deformacje sferycznych kropel, znalazt on uniwersalna zalezno$¢ miedzy promie-
niem, przy jakim rozszczepiana jest kropla, a tadunkiem jaki posiada. Stosujac te teorig
do klasteréw metalicznych otrzymujemy, ze minimalna liczba atomoéw, z jakich moze
si¢ sktadaé stabilny klaster (nie ulegajacy rozpadowi), powinna by¢ proporcjonalna do
kwadratu tadunku, jaki on posiada.

Calkowita energia kropli metalu o promieniu R i tadunku () jest suma energii powierzch-
niowej

Eg = 4nR%c (7.21)
i energii kulombowskiej
1 Z2.¢e2
E~ = . 7.22
" 4rey, 2R (7.22)

gdzie o jest napigciem powierzchniowym, e jest tadunkiem elementarnym, a Z iloscia
ladunkéw elementarnych (Q = Z - e).

Analiza zjawiska rozszczepienia wymaga zastosowania, znanego z fizyki jadrowej, mod-
elu kroplowego do kropel cieczy. Okazuje sie, ze energia zwiazana z powierzchnia jest
minimalna dla kropli kulistej, a energia kulombowska jest dla niej maksymalna [53]. Sta-
bilnogé kropli jest okreslona przez parametr proporcjonalny do Z2/n, podobnie jak w
teorii Reyleigha, gdzie n jest liczba atoméw, z ktérych skiada sie kropla.

Kropla cieczy moze by¢ niestabilna nawet bez dostarczania energii z zewnatrz. Dla
dostatecznie duzych wartosci parametru Z?2 /n kropla metalu ulega spontanicznemu rozszczepi-
eniu. Wartosé krytyczna tego parametru wynosi dla kropel cieczy [53]:

2 2.3
zZ” _ 327 W;“SE()U’ (7.23)
n e
gdzie r; promien komérki Wignera-Seitza. Dla sodu warto$é¢ parametru (Z2/n)ypyt wynosi
ok 1/6.
W przypadku duzych klasteréw latwiej jest operowac¢ jego promieniem R. Poniewaz:

R =n% «r,, (7.24)

to wartos¢ krytyczna parametru mozna zapisac:

Z?  32meg0

Rs e

Wyznaczajac ze wzoru (7.25) r(Z) oraz podstawiajac Z = 1006 tadunkéw elemen-

tarnych, otrzymujemy informacje, ze krytyczna warto$¢ promienia, przy ktérym nastepuje
rozszczepienie wynosi Ry, = 37 nm. W obliczeniach przyjeto o = 0.166 & [54].

W rozwijajacej sie¢ w ciagu ostatnich kilkunastu lat dziedzinie klasteréw wielokrot-

nie podejmowane bylo zagadnienie zaleznosci krytycznej wielkosci klastera, przy ktérej

pojawia sie rozszczepienie, od rodzajéw materialu, z jakiego jest zbudowany [4][55]. W

(7.25)
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pracy [55] autorzy wyznaczaja z danych eksperymentalnych krytyczna wielkosé klasteréw
metali alkalicznych, tzn. klasterow zbudowanych z atoméw litu, sodu, potasu, rubidu i
cezu, posiadajacych fadunek z przedzialu od dwoch do siedmiu tadunkéw elementarnych.
Dane eksperymentalne [55], dla kazdego pierwiastka budujacego klaster, ukladaja sie na
linii prostej w przestrzeni (In(Q), In(n)); ,,Q”- oznacza tadunek, jaki posiadaja klastery a
,,” liczbe atomow, z ktorych sktadaja sie klastery. Dopasowanie krzywej typu:

In(n) =c*In(Q) +b (7.26)

daje nachylenie ,,c¢” oraz przesuniecie ,,b”. W przypadku sodu (patrz rysunek 7.14)
wynosza one ¢=2.247 oraz b=1.709 .

In(n)=c*1n(Q)+b

Rysunek 7.14: Zaleznosé In(n) od In(Q) [55].

Wykorzystamy teraz przedstawione tutaj zaleznosci i postaramy sie wyznaczy¢ mini-
malny promien, jaki moze mieé¢ klaster, ktory zawiera 1006 ladunkéw elementarnych,
opierajac sie na zaleznosci (7.26). Oczywiscie przytoczone tutaj dane eksperymentalne
odnosza sie do klasteréw maltych. Zaleznosci dla maltych , kropel” sodu ekstrapolujemy
rowniez na wieksze promienie, tak jak to jest w teorii Rayleigha, gdzie nie ma ograniczenia
na promien kropli.

Wychodzac z relacji (7.24) mozemy zapisa¢ (7.26) jako zaleznos¢ minimalnego promienia
od tadunku:

R = ry * [exple * In(Q) + 0] (7.27)

Warto$¢ promienia komérki Wignera-Seitza dla sodu wynosi ry = 2.08 * 107'%m [16].
Podstawiajac Z=1006 do wzoru (7.27) otrzymano, ze klaster posiadajacy taki tadunek nie
moze mie¢ promienia mniejszego niz R=65nm.

Otrzymalismy wigc r6zne wartosci promieni krytycznych, przy ktérych nastepuje rozszczepi-
enie kropli sodu w obu opisanych metodach ich wyliczania. Réznice w wyliczonych
wartosciach wynikaja z faktu, iz w drugim przypadku zaleznosci funkcyjne miedzy tadunkiem,
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jaki posiada klaster, a promieniem krytycznym, przy jakim ulega rozszczepieniu, zostaly
ekstrapolowane na obszar duzych promieni. Moze to powodowac znaczny btad. Réwniez
wyliczong waro$¢ promienia krytycznego R=37nm trzeba traktowac z pewna rezerwa. W
tej metodzie wlasnosci materiatu, z ktérego zbudowana jest kropla, uwzglednione sa tylko
w napieciu powierzchniowym, ktore moze zaleze¢, np. od promienia.

Opierajac sie na rozwazaniach z rozdziatu 7.3 mozna stwierdzi¢, ze sputapkowane
klastery sodowe maja promien znacznie wiekszy niz obliczona z wykorzystaniem obu za-
prezentowanych metod warto$¢ promienia krytycznego, tzn. 37nm i 65nm. Dlatego tez,
mozna stwierdzi¢, ze klaster o tadunku Z=1006 1. e. moze istnie¢ nie ulegajac rozszczepi-
eniu.

Nalezy jeszcze dodaé, ze catkowita energia klastera sodowego, tzn. energia kulom-
bowska oraz energia powierzchniowa pochodzaca od napigcia powierzchniowego sodu, dazy
do uzyskania minimum, co moze doprowadzi¢ do deformacji klastera (zamiast ksztaltu
sferycznego moze by¢ elipsoida) lub drgan jego powierzchni [55]. Zjawiska te sa zwykle
stymulowane termicznie.

7.5. Natezenie swiatla rozpraszanego na grupie spulapkowanych klasteré6w sodowych

W temperaturze T' = 632K, przy ci$nieniu gazu buforujacego p=640Tr, dla mocy wiazki
laserowej P=0.30W, sputapkowanych zostalo 11 klasteréw. Napigcia stale i zmienne,
przy jakich sputapkowano klastery, wynosily odpowiednio: U = 150V, V' = 233V, a
czestotliwo$¢ pradu zmiennego w = 4207%. Czas pulapkowania wynosit t=51 minut.

Przy uzyciu opisanego wczesniej systemu MultiScan i magnetowidu zapisywane byty
obrazy z obszaru putapkowania. Celem doswiadczenia bylo uzyskanie obrazéw pozwalajacych
policzy¢ ilos¢ sputapkowanych klasteréw oraz wyznaczy¢ natezenie swiatta rozpraszanego
przez pojedynczy klaster w réznych geometriach polaryzacyjnych, zdefiniowanych w rozdziale
2.2.

Wiazka lasera argonowego indukujaca i putapkujaca klastery byla zogniskowana (pa-
trz rysunek 6.3). Konieczna w pomiarach rozproszeniowych zmiana jej polaryzacji, przy
uzyciu rotatora plaszczyzny polaryzacji, wprowadzala zaburzenia ruchu klasteréw w putap-
ce poprzez trudne do wyeliminowania zmiany polozenia wiazki w przestrzeni w trakcie
obracania rotatora.

Do badania efektow zwiazanych z rozpraszaniem $wiatta na klasterach zdecydowano
sie uzy¢ dodatkowej wiazki $wiatla o dtugosci 632 nm, ktérej zrédlem byt laser He-Ne (ry-
sunek 7.15). Niezogniskowana wiazka lasera He-Ne dobrze oswietlala obszar putapkowania
klasterow. Jej duza szerokosé¢ potéwkowa d = 1.bmm zapewniala, ze poruszajace si¢
klastery (patrz np. rysunek 7.7) znajdowaly sie w obszarze o prawie stalej gestosci mocy,
co umozliwito poréwnywanie swiatta rozpraszanego przez klastery na réznych polaryzac-
jach w czasie putapkowania.

Fali elektromagnetycznej o dtugosci 632 nm odpowiada energia E=1.96eV. Minimalna
energia potrzebna do zjonizowania dimeréw sodowych wynosi ok. 4.9eV, atoméw sodu
5.14eV, a praca wyjécia elektronu dla sodu 2.7 eV [11][56]. Swiatlo o zastosowanej dugosci
fali nie powodowalo wiec dodatkowej jonizacji ani osrodka, w jakim poruszaly sie klastery,
ani samych klasterow. Nie wplywalo ono na proces pulapkowania klasteréw i pozwalalo
badaé¢ samo zjawisko rozpraszania $wiatta.

Przed mikroskopem (rysunek 7.15) umieszczony byt filtr krawedziowy, oznaczony sym-
bolem CC12. Filtr ten posiadal wspélezynnik transmisji ponizej 1% dla swiatla o dlugosci
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Rysunek 7.15:  Schemat uktadu stluzacego do badania rozpraszania $Swiatla na
sputapkowanych klasterach.

fali mniejszej niz 540nm, natomiast dla swiatta o dlugosci fali wigkszej niz 600nm wspol-
czynnik transmisji wynosit 95%. Filtr ten umozliwil wyciecie $wiatta o dlugosci 488 nm
pochodzacego od lasera argonowego, niezbednego do putapkowania klasterow. Swiatlo to
bylo réwniez rozpraszane na klasterach. Zastoniecie wiazki lasera He-Ne w czasie putapko-
wania klasterow powodowalo, ze sygnat rozproszeniowy nie odrédznial si¢ od ta.

Kamera wraz z mikroskopem byta, z doktadnoscia do 1%, jednakowo czula na obie
polaryzacje swiatta o dlugosci 632 nm. Depolaryzacja na rotatorze ptaszczyzny polaryzacji
oraz okienkach komdérki wynosita ponizej 10%.

7.5.1. Zmiana liczby spulapkowanych klasteré6w w czasie.

Po zakoniczeniu eksperymentu, na zapisanych w kolejnych minutach obrazach, liczona
byta liczba sputapkowanych klasteréw. Ilos¢ klasteréw w putapce zmniejszala sie, od
poczatkowo sputapkowanych jedenastu klasteréw do jednego klastera w konicowym etapie
putapkowania (rysunek 7.16).

W omawianym eksperymencie wszystkie parametry termodynamiczne ukladu oraz
przykladane napiecia i czestotliwos¢ pradu zmiennego byty takie same, jak w poprzed-
nim eksperymencie (oba eksperymenty wykonane byly kolejno jeden po drugim). Czas, po
ktérym drugi klaster opuscil obszar putapkowania (patrz rozdzial 7.4), wynosit 18min. 55s.
Fakty te upowazniaja nas do stwierdzenia, ze w 20-tej minucie putapkowania, w omaw-
ianym eksperymencie, klastery mialty podobny tadunek, jak w poprzednim doswiadczeniu,
czyli wynosit on ok. 1000 tadunkéw elementarnych. Od tej wlasnie minuty liczba sputapko-
wanych klasteréw gwaltownie malala. Poniewaz klastery rosty ($wiadcza o tym m.in.
krzywe rozpraszania pokazane w nastepnym rozdziale) od kilku atoméw do okoto 10atoméw
w klasterze (kilkaset nanometréw), to jednoczesnie musial zmieniaé sie (rosnac) ich fadunek.
Gdyby tadunek klasterow byt staly, to mate klastery o promieniu mniejszym od promienia
krytycznego musiatyby ulec rozszczepianiu (patrz poprzedni rozdzial). W 20-tej minu-
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Rysunek 7.16: Ilos¢ sputapkowanych klasteréw sodowych w czasie pulapkowania.

cie energia uktadu, jaki tworza sputapkowane klastery, pochodzaca od wzajemnego odd-
zialywania kulombowskiego, byla prawdopodobnie na tyle duza w poréwnaniu z efekty-
wnym potencjalem pochodzacym od putapki, ze kolejno zaczely one opuszczaé obszar
putapkowania, az do momentu, gdy pozostal jeden klaster. Ten prawdopodobnie rést
dalej, az byl na tyle ciezki, ze grawitacyjnie opuscit pulapke.

7.5.2. Zmiana natezenia swiatla rozpraszanego na sputlapkowanych klasterach.

W opisywanym eksperymencie, w trakcie przebywania klasteréw w putapce, zmieniany byt
kierunek polaryzacji wiazki rozpraszanej, jak i analizatora umieszczonego przed mikrosko-
pem. Dzigki temu mozliwe bylo zbadanie, jak zmienialy si¢ natezenia Swiatta rozpraszanego
na klasterach na réznych polaryzacjach. Poniewaz ilo$¢ klasteréw zmniejszala sie, a jed-
noczesnie poruszaly sie one w obszarze putapkowania, to nalezalo w sposéb dynamiczny
sledzi¢ potozenia klasterow oraz ocenia¢ natezenie $wiatta przez nie rozpraszanego. Przy
uzyciu, specjalnie w tym celu napisanego programu w jezyku Turbo Pascal wskazywany
byt klaster, ktérego catkowita jasnosé liczyl program (sume jasnosci wszystkich pikseli w
zarysie obiektu, jakim byl klaster widziany na obrazie). Obraz zapisywany byl w 256
odcieniach szarosci, przy czym liczba 256 odpowiadala maksymalnej jasnosci piksela.
Srednio co 5 minut rejestrowane bylo rozproszenie $wiatla na danej polaryzacji. W
tym czasie rejestrowanych bylo 16 obrazéw przez 8s. Nastepnie wybierany byt na kazdym
obrazie klaster najlepiej rozpraszajacy swiatto i liczona byla jego jasnosé¢. Z uzyskanych w
ten sposob szesnastu liczb liczona byla wartosé¢ srednia. W rezultacie szesnastu obrazom
przyporzadkowana zostawala jedna warto$¢ obrazujaca srednie rozproszenie Swiatla z po-
jedynczego klastera, pod katem 90° na danej polaryzacji, w danym momencie czasowym.
Od uzyskanego w ten sposéb natezenia rozpraszanego $wiatta na danej polaryzacji odjety
zostal poziom tla. Rezultat takiego postepowania przedstawiony zostal na rysunku 7.17.
Na rysunku 7.17 wyraznie wida¢, ze wszystkie sygnaly, tzn. Iyy, gy, Iyy oraz
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Rysunek 7.17: Natezenie $wiatta rozpraszanego w czasie przez pojedynczy sputapkowany
klaster sodowy, na réznych polaryzacjach. Jednoczesnie pokazano tez, jak zmienia sie
ilos¢ klasterow w czasie pulapkowania.

Iy rosna w czasie. Jednocze$nie na uwage zastuguje fakt, ze sygnaly na polaryzac-
jach krzyzowych stanowia ponad 50% sygnaléw Iy oraz Iyy. Teoria Mie [13], opisujaca
rozproszenie $wiatla na obiektach kulistych, nie przewiduje istnienia polaryzacji krzyzowych,
tzn. Iy g oraz Iyy. Ich pojawienie sie $wiadczy o depolaryzacji §wiatla na klasterach. Na
rysunku 7.18 pokazane zostalo, jak wedlug teorii Mie zmienia sie rozproszenie swiatla o
dlugosci 632nm na polaryzacji Iy oraz Iy wraz ze wzrostem promienia, az do osiagniecia
przez metalowe sfery promienia R=1pum. Przyjeto, ze funkcja dielektryczna jest funkcja
Drudego ze stalg tlumienia v = 0.54eV (patrz rozdziat 2.3).

Krzywe te zdecydownie réoznia sie od krzywych Iy i Igg pokazanych na rysunku
7.17. Poréwnujac krzywa Igyy z rysunku 7.17 z krzywa Iygy z rysunku 7.18 wyraznie
wida¢, ze w tym drugim przypadku wystepuja znaczne oscylacje natezenia, ktorych nie
wida¢ w danych do$wiadczalnych. Oczywiscie w trakcie eksperymentu wykonano tylko
10 pomiaréw rozproszenia Swiatta na tej polaryzacji, co moze by¢ jedna z przyczyn
braku wyraznych oscylacji, tak jak to pokazuje teoria. Inna przyczyna jest sama pro-
cedura zbierania danych. Jednemu punktowi pomiarowemu odpowiada wartos¢ $rednia
rozpraszania Swiatla na klasterze z 16 obrazéw. Metoda ta daje wiec pewna wartosé
srednig rozproszenia. Ogoélny charakter krzywych Iy i Iy doswiadczalnych i teore-
tycznych jest jednak zgodny. Obliczone z teorii Mie krzywe rozpraszania w pierwszym
przyblizeniu rosna proporcjonalnie do powierzchni sfery, czyli do kwadratu jej promienia.
Jesli zalozymy, ze promien klastera ros$nie liniowo w czasie, to te sama zaleznosé¢ da sie
zaobserwowa¢ dla krzywych doswiadczalnych.

Duza wartos$¢ natezen na polaryzacjach krzyzowych w porownaniu z sygnatami Iy i
Iy oznacza duza depolaryzacje $wiatla na klasterach. Jesli oznaczymy jako depolaryzacje
stosunek, np. Iy g /lyy, to jej wartosé w czasie zmienia si¢ jak na rysunku 7.19. Ma ona
wyrazne maksimum w czasie okoto 30 minuty putapkowania.
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Rysunek 7.18: Natezenie swiatla o dlugosci 632nm rozpraszanego przez metalowa sfere
na polaryzacji Ih oraz Iv w zalezno$ci od promienia R.
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Rysunek 7.19: Zmiana depolaryzacji swiatla w czasie putapkowania klasteréw.

Innym pytaniem jest pytanie o przyczyne depolaryzacji swiatlta. Moze nia by¢, np.
niesferyczny ksztalt klastera [57][58], badZ drgania jego powierzchni [55][59].
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W temperaturze 632K klastery sodowe powinny by¢ kroplami cieczy. Dane ekspery-
mentalne $wiadcza o tym, ze sg one naladowane tadunkiem elektrycznym. Z [55] i rozdziatu
7.4.3 wiadomo, ze klaster naladowany odpowiednio duzym tadunkiem moze ulegaé¢ defor-
macjom. Zalézmy, ze mamy klaster o tadunku Z=1000 tadunkéw elementarnych (rozdziat
7.4.2) i niech ma on promien R=500 nm (patrz rozdziat 7.2). Wowczas jego energia
kulombowska, zgodnie z wzorem (7.22), wynosi Ec = 2.3 - 107!6J, natomiast energia
powierzchniowa (patrz wzér 7.21) Eg = 5.53 - 10713J. Energia zwiazana z powierzchnig
klastera jest wigc okoto 2400 razy wigksza niz energia pochodzaca od jego tadunku. Oz-
nacza to, zgodnie z rozwazaniami z punktu 7.4.3, ze klastery powinny mie¢ ksztalt kulisty.

N\

Rysunek 7.20: Przyktad modu kapilarnego.

Inng przyczyna moga byé¢ powstajace na powierzchni fale kapilarne [59]. W naszym
ukladzie wydaje sie, ze ich przyczyna mogtaby by¢ tylko energia termiczna ,k-T”, gdzie
k oznacza stala Boltzmanna. Zgodnie z [60] maksymalna wzgledna amplituda takich fal,
w przypadku gdyby energia termiczna zamieniona zostala na energie potencjalng modu
[, wyraza si¢ wzorem:

T
b= \/0-32[2+Z(z+1)]’ (7.28)

gdzie [ oznacza mod fal kapilarnych, R promien klastera i ¢ napiecie powierzchniowe.
Mody kapilarne oznacza si¢ przy uzyciu funkcji kulistych Y ,,). Przykltad modu kapi-
larnego (=3, m=0 pokazany zostal na rysunku 7.20.

Zakladajac jak poprzednio, ze R=500nm i T=632K otrzymujemy, ze wzgledna ampli-
tuda drgan dla | = 2 jest nie wieksza niz 3y = 2.6 - 10~* dlugosci promienia. Nie budzi
to jednak zdziwienia, gdyz energia kT jest o ponad siedem rzedéw wielkosci mniejsza niz
energia zwiazana z napieciem powierzchniowym.

Tak mala amplituda drgan, mniejsza o ponad cztery rzedy wielkosci od dlugosci fali
Swiatla rozpraszanego A\ = 632nm, nie moze oczywiscie powodowaé depolaryzacji $wiatla.

Przyczyna depolaryzacji swiatta, jak obecnie wydaje sie nam, jest prawdopodobnie
duzy gradient gestosci czasteczek sodowych w bezposrednim otoczeniu klastera spowodowany
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jego wzrostem. Moze on mie¢ wplyw na zmiane wspolczynnika zalamania Swiatla w
otoczeniu klastera. Dlatego tez nalezaloby opisa¢ teoretycznie rozpraszanie swiatla na
klasterze przy pomocy teorii Mie, ale uwzgledni¢ jednoczesnie gradient wspétczynnika
zalamania osrodka. Jest to juz jednak odrebne zagadnienie.
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8. Whnioski

1. Funkcja dielektryczna klasterow sodowych jest funkcja zespolona. Korzystajac z
teorii Mie rozpraszania swiatla na obiektach kulistych oraz z modelu Drudego funkcji
dielektrycznej mozna oszacowaé jej warto$¢. Wyznaczona warto$¢ wspodlczynnika
thumienia gazu elektronéw swobodnych w duzych klasterach sodowych wynosi
v = 0.5eV i nie zalezy od temperatury, w jakiej byl przeprowadzany eksperyment.

2. Klastery sodowe powstaja w srodowisku zjonizowanym. Koncentracja tadunkow
swobodnych w wiazce lasera argonowego o dlugosci 488nm po zakonczeniu ewolucji
klasteréw jest rzedu 10M <+ 10", Rosnie ona liniowo w przedziale temperatur od
630K do 715K.

3. Bezposredni optyczny pomiar koncentracji klasteréw w chmurze mozna przeprowadzi¢
dopiero od pewnego momentu ich ewolucji. Zmierzona ilos¢ klasteréw maleje eksponen-
cjalnie. W koncowym etapie ewolucji koncentracja klasteréw ustala sie i wynosi
okoto kilkaset sztuk na milimetr szescienny.

4. Zaprezentowana metoda jest pierwsza znana nam metoda putapkowania klasterow
metalicznych w Srodowisku plazmowym. Wykorzystujac sily zwigzane ze zmiennym
i stalym polem elektrycznym przykladanym do elektrod oraz silty pochodzace od
skupionej wiazki lasera argonowego i generowanej nia plazmy udalo sie utrzymac
rosnace klastery nawet przez 50 minut. Metoda ta daje wiec mozliwos¢ badania
wtasnosci optycznych pojedynczych klasterow i moze doprowadzi¢ do zaobserwowa-
nia nowych ciekawych efektow.

5. Wykorzystujac zaproponowany w niniejszej pracy zmodyfikowany filtr kwadrupolo-
wy mozna spulapkowaé¢ od jednego do kilkunastu klasteréw sodowych. Opis sit
dziatajacych na sputapkowany klaster jest bardzo skomplikowany. Trudno jest doktad-
nie wyliczy¢ wartosci tych sit. Korzystajac z ruchu nie spulapkowanego klastera
mozna jednak wyznaczy¢ jego promien, a z potozen sputapkowanego klastera da sie
oszacowa¢ efektywny potencjal, w ktérym sie on znajduje.

6. W trakcie pulapkowania grupy klasterow ich ilo$¢ maleje w czasie, a natezenie
Swiatta rozpraszanego na pojedynczym klasterze rosnie. Duze wartosci Ivy i Igy
natezen rozpraszanego swiatla w poréwnaniu z natezeniami Iy i Igy Swiadcza o
tym, ze spulapkowane klastery depolaryzuja swiatlo.

7. Badajac ukiad dwdch klasteréw w momencie, kiedy jeden z nich opuszcza putapke,
mozna oszacowac ich ladunek. Warto$¢ tadunku sputapkowanego klastera znajduje
sie ponizej progu na jego rozszczepienie.
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