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1 Einleitung und Motivation

Die Speicherung einzelner Teilchen hat in der Atom- und Elementarteilchenphysik die
Beantwortung vieler grundlegender Fragen ermdéglicht. Eine Methode um geladene Teil-
chen zu fangen wurde bereits 1953 von Wolfgang Paul und Helmut Steinwedel vorgeschla-
gen (Paub3). Die erste Paulfalle wurde 1955 fiir einzelne Ionen realisiert (Pau55). Hierbei
wurden die Ionen in einem effektiv harmonischen Potential, das von einer an vier parabo-
lisch geformten linearen Elektoden angelegten Wechselspannung erzeugt wird, gefangen'.
Fiir seine Arbeit und insbesondere fiir die Anwendung der Paulfalle in der hochprizise
Atomspektoskopie und zur Realisierung von Frequenzstandards wurde Wolfgang Paul
zusammen mit Hans Dehmelt und Norman Ramsey im Jahr 1989 mit dem Nobelpreis
ausgezeichnet. Seither wurden Paulfallen in zahlreichen Experimenten verwendet und
sind vor allem durch den Einsatz in Quadrupolmassenspektrometern sehr bekannt ge-
worden (Mar90). Sie erlauben es, Experimente mit einzelnen geladenen Teilchen unter
idealen Umstidnden durchzufiithren.

Wuerker et al. berichteten in (Wueb9) erstmals von der dreidimensionalen Speiche-
rung geladener makroskopischer Metallpartikel mit einem Durchmesser von ungefihr
10 Mikrometern und zeigten somit, dass Paulfallen fiir Teilchen mit verschiedensten
Groflen eingesetzt werden konnen. Seither wurden Paulfallen benutzt, um Brechungsin-
dex (Bla70), Ionistationspotential (Arn85), Gréfle (Dav80), Masse (11100), IR-Absorption
(Arn84), und Fluoreszenzspektren (Arn86) von einzelnen makroskopischen Teilchen zu
messen.

Gerade in den letzten Jahren stehen im Kontext der zur Zeit heifl diskutierten Quan-
tencomputer lineare Paulfallen im Zentrum des Interesses. Hierbei werden bis zu 10 Ionen
in der Falle gefangen. Aufgrund der Coulombwechselwirkung ordnen sich die Ionen in
einem linearen sogenannten Coulombkristall mit Abstinden von einigen Mikrometern
an. Mit Hilfe der Laserkiihlung (Seitenbandkiihlung) werden die Ionen in den Grundzu-
stand gekiihlt und sind mit Lasern einzeln adressierbar. Die fiir den Quantencomputer
wichtige Kopplung erfolgt iiber die Anregung von kollektiven Schwingungen. In einem
solchen Aufbau konnten kiirzlich die ersten g-Bit-Manipulationen durchgefithrt werden
(Mon95).

In der vorliegenden Arbeit wurde eine Paulfalle zur Untersuchung von klassischem
deterministischem Chaos aufgebaut. Mit Hilfe eines Elektrosprays werden Kolloide ioni-
siert und in der Falle gefangen, was aufgrund der Verfiigbarkeit verschiedenster Gréflen
von kolloidalen Teilchen ein skalierbares System garantiert.

Zur Untersuchung von Chaos wurde ein sogenannter J-kicked rotor realisiert, der

!Neben den rein elektrischen Fallen wurden auch elektromagnetische, sogenante Penningfallen, reali-
siert. Dabei werden anstatt des elektrischen Wechselfeldes statische elektrische Felder und Magnetfelder
verwendet, um die Teilchen in allen drei Raumrichtungen zu stabilisieren.



Kapitel 1 FEinleitung und Motivation

eines der einfachsten Modellsysteme sowohl fiir klassisches Chaos als auch fiir Quan-
tenchaos darstellt. Hierzu wird ein in der Paulfalle gefangenes Kolloidteilchen? einer
Folge von kurzen Pulsen einer stehenden Lichtwelle ausgesetzt. Wahrend den Pulsen
wird analog zur optischen Pinzette im Kolloid ein Dipolmoment induziert, das mit dem
elektrischen Feld in der Stehwelle in Abhingigkeit von der Anfangsposition des Teilchens
wechselwirkt. Die auf das Teilchen iibertragene kinetische Energie wird nach den Pulsen
gemessen.

Das System des d-kicked rotor ist vor allem deshalb interessant, weil es sich im
klassischen und im quantenmechanischen Fall véllig unterschiedlich verhélt. Ein quan-
tenmechanischer d-kicked rotor wurde erstmals von Moore et al. mit lasergekiihlten Na-
triumatomen realisiert (Moo095). Die Ergebnisse aus dieser Arbeit sind in Abbildung
1.1 gezeigt. Im klassischen Fall wurde die durchgezogene Linie fiir die auf die Atome
iibertragene kinetische Energie als Funktion der Anzahl der Stehwellenpulse berechnet.
Die eingezeichneten Punkte sind die experimentellen Werte. Es ist ersichtlich, dass im
Gegensatz zum linearen Anstieg der kinetischen Energie fiir klassische Systeme hier eine
Sattigung eintritt, was oft als dynamische Lokalisierung bezeichnet wird.
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Abbildung 1.1: Die in einem quantenmechanischen d-kicked rotor iibertragene kinetische
Energie als Funktion der Anzahl der Stehwellenpulse (aus (Mo0095)). Die Punkte sind experi-
mentelle Ergebnisse. Die gestrichelte Linie gibt den theoretisch berechneten Séttigungswert an.
Die durchgezogene Linie zeigt den berechneten klassischen, linear mit der Zeit ansteigenden
Energietibertrag. Im kleinen Bild ist die lokalisierte Impulsverteilung nach den Pulsen zu sehen.

Mit einer Paulfalle, in der sowohl makroskopische Teilchen als auch kleine Cluster
von Atomen gefangen werden konnen, sollte es moglich sein, bei Verkleinerung der ge-
fangenen Teilchen den Ubergang von der klassischen Mechanik zur Quantenmechanik
experimentell zu beobachten. Dies ist ein Fernziehl des wihrend dieser Arbeit aufgebau-
ten Experiments.

Fiir die Chaos-Experimente werden Goldkolloide mit einem Durchmesser von 100 nm verwendet.



Es stellt sich die Frage, ob die elektrodynamische Stabilisierung von Teilchen und
deterministisches Chaos als Themen in der Schule behandelt werden kénnen. Nach der
TIMMS-Studie?, die in den letzten Jahren in 24 Lindern durchgefithrt wurde, wurden
Verbesserungsvorschlige fiir den Physikunterricht entwickelt (Bau98). Hierbei wird ins-
besondere auf die Durchfithrung von selbstgeplanten Schiilerexperimenten Wert gelegt.
Die Realisierung einer Paulfalle fiir makroskopische Teilchen wére als Praktikumsver-
such sicherlich geeignet, da die Funktionsweise der Paulfalle sehr anschaulich mit Hilfe
des mechanischen Analogons eines rotierenden Sattels verdeutlicht werden kann und so-
mit die mathematische Beschreibung nicht im Vordergrund stehen muss (Rue94). Der
Aufbau einer sehr einfachen Falle kann unter Anleitung mit Mitteln, die in jeder Schule
vorhanden sind, in wenigen Schulstunden realisiert werden. Anhand der Paulfalle konnen
die Coulombkraft und das Coulombpotential, sowie das Konzept des elektrischen Feldes
veranschaulicht werden. Auflerdem liefert die Tatsache, dass auch einzelne Ionen in Paul-
fangen gefangen und beobachtet werden kénnen, eine Motivation fiir die Atomphysik und
die Quantenmechanik und liefert Einblicke in die aktuelle Forschung.

Seit die nichtlineare Dynamik auch popouldrwissenschaftlich eine immense Bedeu-
tung erlangt hat und ein breites Interesse der Offentlichkeit vorhanden ist, wird iiber
die Aufnahme des Gebiets des deterministischen Chaos in den Physikunterricht viel
diskutiert (Sch94). Bisher wurde den Schiilern in der Schule ein Bild der Physik vermit-
telt, das durch absolute Berechenbarkeit bestimmt ist, obwohl ihnen im téglichen Leben
zahlreiche Beispiele fiir chaotische Systeme begegnen (zum Beispiel ein auf der Spitze
stehender Bleistift). In den derzeitigen Lehrplinen findet sich noch keine entsprechen-
de Einheit, aber es gibt Lehrplanentwiirfe, die das Thema beriicksichtigen. Ein solcher
Entwurf wurde 1996 vom Ministerium fiir Bildung, Wissenschaft und Weiterbildung in
Rheinland-Pfalz veroffentlicht (Min96). Er beinhaltet zum Thema Chaos und Fraktale
im Grundkurs Physik den in Tabelle 1.1 gezeigten Wahlpflichtbaustein mit neun Unter-
richtsstunden.

Chaos und Fraktale 9

- Beispiele von Chaosphénome- | - einen kontrasiven Einblick in Phinomene und in
nen und fraktalen Strukturen den transdisziplindren Charakter der Thematik

anstreben.

- Merkmale und Systembedin- | - Auf eine dem Grundfach unangemessene
gungen (Bifurkation, Nichtli- Formalisierung verzichten. Die Generierung
nearitdt, Sensitivitdt, Struk- chaotischer Systeme anhand der logistischen
turen im Chaos) chaotischer Gleichung demonstrieren. Fécheriibergreifende
Systeme Beziige der Thematik nutzen.

- strukturelle Anhlichkeiten in
verschiedenen Bereichen.

Tabelle 1.1: Im Lehrplanentwurf (Min96) fir das Land Rheinland-Pfalz vorgesehener Wahl-
pflichtbaustein zum Thema “Chaos und Fraktale” im Grundkurs Physik. Er soll neun Schulstun-
den umfassen.

3Third International Mathematics and Science Study.
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Im Leistungskurs Physik sind zehn Unterrichtsstunden vorgesehen :

Nichtlineare dynamische Systeme

10

- Beispiele nichtlinearer dyna-
mischer  Systeme;  Chaos-
phidnomene

- Merkmale und Systembedin-
gungen, Beschreibung chaoti-
scher Phénomene

- Strukuren im Chaos; Sensiti-
vitat

Einen Uberblick mit einem vertiefteren Einblick
anhand exemplarischer Beispiele anstreben.

Beim innerphysikalischen Zugang iiber Schwin-
gungen die Differentialgleichungen mit Rech-
nern bearbeiten. Ein ficheriibergreifender Zu-
gang iiber allgemeine chaotische Systeme fiithrt
vorzugsweise zu einer diskreten Darstellung mit-
tels Differentialgleichungen

Tabelle 1.2: Im Leistungskurs Physik soll die in (Min96) dargestellte Unterrichtseinheit zum
Thema ”Nichtlineare dynamische Systeme” zehn Stunden umfassen.




2 Die Paulfalle

Um Teilchen elastisch an einem Punkt im Raum zu fangen benétigt man eine riicktrei-
bende Kraft, die im einfachsten Fall proportional zum Abstand von diesem Punkt ist.
Dies erreicht man durch ein parabolisches Potential, in dem sich die Teilchen bewegen:

®(2,y,2) xa-z2+b-y*+c-2? (2.1)

Um ein geladenes Teilchen in einem elektrostatischen Feld zu speichern miisste es
sich in der Fallenmitte in einem Potentialminimum befinden. Es es miissten also folgende
Bedingungen erfiillt sein:

Ve(z,y,2) =0 und A®(z,y,z) >0 (2.2)

Die Laplace-Gleichung fordert im Widerspruch dazu A® = 0. Es kann folglich in
einem zeitlich konstanten elektrischen Feld keine Falle realisiert werden. Die Idee zur
elektrischen Speicherung ist nun, das Teilchen in ein die Laplacegleichung erfiillendes
zeitabhingiges Potential zu bringen, so dass es dynamisch in der Fallenmitte stabilisiert
wird. Im zeitlichen Mittel sieht das Teilchen ein sogenanntes Pseudopotential der Form
Gleichung 2.1 (siehe Kapitel 2.2) und kann somit gefangen werden.
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Abbildung 2.1: Schematischer Aufbau einer Paulfalle mit eingezeichneten elektrischen Feld-
linien. Die Elektroden haben parabolische Form und werden so angeordnet, dass r3 = 222 gilt.
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Kapitel 2 Die Paulfalle

Die Paulfalle besteht aus einer parabolisch geformten Ringelektrode mit Innenradius
ro und zwei ebenfalls parabolischen Deckelelektroden, die im Abstand 2z; angebracht
sind. Die Form der Ringelektrode wird durch 72 = r2 + 222 und die der Deckelelektroden
durch 2% = 22 + r?/2 beschrieben. Die Falle ist also axialsymmetrisch im Bezug auf die
z-Achse (siehe Abbildung 2.1). Die Ringelektrode wird geerdet und zwischen Ring- und
Deckelelektroden wird eine Spannung

V = Vyc — Vac - cos Qt (2.3)

angelegt, wobei die Deckelelektroden auf gleichem Potential liegen. Die Frequenz € der
angelegten Wechselspannung wird im Folgenden als Antriebsfrequenz bezeichnet. W&hlt
man 73 = 223, so liefert diese Elektrodenanordnung im Innern der Falle folgendes Po-
tential:

Viae — Ve - cos Qt

(I)(Z,’I“, t) = 423

222 4 (12 — )] mit % = 2% 4 3 (2.4)

Dieses Potential erfiillt nun A®(z,r,t) = 0 und hat auf den Elektroden konstante Werte:
schreibt man ®(z,7,t) = ®o/rd [22% + (r3 — r?)], so erhilt man auf der Ringelektrode
®ring = ®o und auf den Deckelelektroden ®epgcap = Po - 273.

Das Potential in der Falle sieht zu verschiedenen Zeiten wie folgt aus:
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Abbildung 2.2: Potential in der Paulfalle fiir verschiedene Zeiten. Links fiir ¢ = #o und rechts
fir t =ty + % Durch die zeitlich periodische Anderung des Potentials kann eine dynamische
Stabilisierung der geladenen Teilchen in der Paulfalle erreicht werden.

Die dynamische Stabilisierung in der Falle kann durch eine mechanische Analogie
verstanden werden. Eine Kugel, die sich auf dem Sattel in Abbildung 2.2 befindet wird
zunéchst nach unten rollen. Wenn der Sattel mit einer geeigneten von der Masse der
Kugel und den Potentialparametern abhidngenden Frequenz hin und her geschaltet wird,
wird die Bewegung der Kugel stabil. Die geladenen Teilchen in der Paulfalle werden also
fiir geeignete Antriebsfrequenzen gefangen, weil sie im zeitlichen Mittel ein geeignetes
Pseudopotential sehen (siehe Kapitel 2.2).



Aus Gleichung 2.4 erhiilt man das elektrische Feld

Ve — Vac - cos Qt

E=-Vo=
223

(—22z +xx +y¥) (2.5)

und damit folgende Differentialgleichungen fiir die Bewegung des Teilchens:

Q Vige — Vac - cos Qt »

7+ — =0 2.6

Z+ M zg ( )

. Q Vie — Vye - cosQt

i < ;‘é =0 (2.7)
_ . Ot

j QVae—Vaecos@t (2.8

2
M ry

wobei () die Ladung und M die Masse des Teilchens bezeichnen.

Hieraus wird ersichtlich, dass im statischen Fall V. = 0 das Teilchen nicht gefangen
werden kann: fiir % Z‘?Zc > 0 ist in z-Richtung eine harmonische Schwingung Losung der
Differentialgleichung, in 2- und y-Richtung jedoch exponentiell steigende Auslenkungen.
Das Potential wirkt also zu jeder Zeit fokussierend in einer Richtung und defokussierend

in der anderen.
Mit den Transformationen auf die dimensionslosen Grofien

Qt

Q Ve Q Ve
a, = —2ar = 4M 2392 = M')”(Q)QZ (210)
Q Vac Q Vac
_ _9g —2% 4% 2.11
7 o M 220° M r3Q? (2.11)
erhiilt man fiir v € {z,r} die Mathieusche Differentialgleichung’:
O*u + {ay — 2qu cos(27)} u =0 (2.12)

Hierbei beschreiben a, und ¢, die Bewegung in der z — y— Ebene und a, und ¢, in
z—Richtung.

Es handelt sich um eine lineare Differentialgleichung mit periodischen Koeffizienten.
Wichtig dabei ist, dass die Differentialgleichung nicht fiir alle Werte von a,, und ¢, be-
schrinkte Losungen hat. Deshalb kénnen nur fiir gewisse Kombinationen dieser beiden
Parameter, die nur von Antriebsfrequenz und den Fallenspannungen, sowie der spezifi-
schen Ladung Q/M der Teilchen abhingen, stabil iiber lingere Zeit gefangen werden.
Im folgenden Abschnitt werden diese Stabilitédtsbereiche genauer untersucht.

82

!Es wird anstelle von 5z die Kurznotation 0? verwendet.



Kapitel 2 Die Paulfalle

2.1 Exakte Losung der Mathieu-Gleichung

Die exakte Losung der Mathieuschen Differentialgleichung ist als Uberlagerung zweier
linear unabhingiger Losungen darstellbar (Lac74):

(o0 o0
u(t)=A eitut Z CQn,ue2mT + B e it Z an,ue*%” (2.13)

n=—0oo n=-—oo

Die Anfangsbedingungen gehen in die Integrationskonstanten A und B ein und die nur
von a, und g, abhingigen Entwicklungskonstanten C, , ergeben sich aus aus einem
Potenzreihenansatz und der zugehorigen Rekursion (Daw76). Dabei gilt

Cony — 0 fir |n|— oo (2.14)

Uber Stabilitit oder Instabilitit der resultierenden Bahnen entscheidet ausschlieBlich
der charakteristische Exponent ., der ebenfalls nur von a, und g¢,, nicht aber von
den Anfangsbedingungen abhéingt. Dabei bedeutet stabil, dass die Losung u(7) fiir alle
Zeiten 7 kleiner als eine vorgegebene Schranke, die kleiner ist als der Fallendurchmesser,
bleibt. Fiir Werte p,, mit einem nicht verschwindenden Imaginirteil und A # 0, B # 0
zeigt Gleichung 2.13, dass

Tll}I:iloou(T) =00 (2.15)
gilt. Im Gegensatz dazu sind Losungen mit reellem p,, := b, stabil und somit physikalisch
interessant. Mit p,, hingt natiirlich auch b, nur von a, und ¢, ab und ergibt sich mittels
Koeffizientenvergleich aus den Entwicklungskoeffizienten. Fiir ¢, < 1 gilt

(e —Dgp  (Gau+Tqy (943 + 58ay + 29)q5 :
2(ay — 1)2—q2  32(ay —1)3(ay —4)  64(ay — 1)%(ay — 4)(ay, — 9)
(2.16)
Fir ay, ¢, < 1 geniigt die sogenannte Dehmelt-Nidherung, benannt nach Hans Dehmelt,
der 1989 zusammen mit Wolfgang Paul und Norman Ramsey den Nobelpreis in Physik
erhielt:

by ~ |a, —

1

@\’
by ~ (au + 7“) (2.17)

Im stabilen Fall ergibt sich aus der allgemeinen Losung 2.13

o0 o0
u(r)=A- Y Conucos[(2n+by)7]+ B+ > Copyusin[(2n + by)7] (2.18)
und daraus
u(t) = Y Conucos|(2n + by)T + ¢n] (2.19)
n=-—00

10



2.1 Exakte Losung der Mathieu-Gleichung

mit Phasenverschiebungen ¢,,. Der Ubergang von der normierten Zeit 7 zur realen Zeit ¢
(siehe Gleichung 2.9) fiihrt zu

u(r) = Z Can u €OS [@le;bu)ﬁt + on (2.20)

n=-—00
Hieraus kann das das Frequenzspektrum der Bewegungen des Teilchens in der Falle
abgelesen werden:

1
Wyp = (n + ibu> Q, 0<n<oo (2.21)
1
Wyn = —(n+§bu>Q, —oo<n<0 (2.22)

Die allgemeine Losung besteht im Frequenzraum also nur aus Summenfrequenzen der
Sédkularfrequenz w, o = b, - % und ganzzahligen Vielfachen der Antriebsfrequenz ().
Insbesondere tritt auch die Sikularfrequenz als kleinste mégliche Frequenz selbst auf, was
im Abschnitt 2.2 noch genauer betrachtet wird. Die Antriebsfrequenz kommt hingegen im
Frequenzspektrum der Losungen nicht vor. Im Falle a,, g, < 1 ist nach Gleichung 2.17
auch b, < 1. Damit ist die Sdkularfrequenz wesentlich kleiner als die Antriebsfrequenz
Q. Deshalb sieht man iiber eine Zeit linger als die Fallenperiode gemittelt nur diese
Siakularbewegung.

2.1.1 Stabilitatsdiagramm

Im weiteren sei p, reell, die Lésungen der Mathieuschen Differentialgleichung sind also
periodisch. Es muf} zwischen zwei Arten von Losungen unterschieden werden. Die mit
einer Periode 27/m (mit ganzzahligem m) werden als Losungen von ganzer Ordnung
und solche mit nichtganzzahligem m als Losungen von gebrochener Ordnung bezeichnet.
Erstere entsprechen nach Gleichung 2.19 solchen Losungen mit ganzzahligem p,,. Da p,
von a, und ¢, abhidngt kann fiir jedes m mit p, = m fiir gegebenes ¢, ein sogenann-
ter charakteristischer Wert von a, berechnet werden. Damit wird also fiir festes m der
charakteristische Wert von a,, eine Funktion von ¢,. Es wird in der Theorie der Mathieu-
schen Differentialgleichungen (siehe (Lac74), Kapitel 2 und 3 oder (Mei54)) gezeigt, dass
genau diese charakteristischen Kurven in einem a — g—Diagramm die Stabilitétsbereiche
begrenzen.

Gesucht sind also Losungen mit Periode 27/m. Es muss fiir jedes m zwischen zwei
Féllen unterschieden werden, je nachdem ob die Lésung eine gerade oder ungerade Funk-
tion sein soll. Entsprechend erhélt man fiir jedes m zwei unterschiedliche charakteristi-
sche Werte fiir a,,.

Es sei mit ¢, (qy,u) die gerade Losung mit Periode 27/m bezeichnet und mit ay, 4
die zugehorigen charakteristischen Werte fiir a, als Funktion von ¢,, die dafiir sorgen,
dass ¢p,(qy,u) Losung der Differentialgleichung ist. Ebenso s,,(qy,u) fiir die ungerade
Lésung und by, ,, fiir die entsprechenden charakteristischen Werte von a,,. Zunichst wird
die Differentialgleichung 2.12 fiir den Fall ¢, = 0 betrachtet:

O*u + ayu =0 (2.23)

11



Kapitel 2 Die Paulfalle

Damit diese eine Losung mit Periode 2 /m hat, muf} a, = m? gesetzt werden. Die zwei
Losungen sind dann cos(m7) und sin(mr). Fir ¢, # 0 entwickelt man a,,, (falls die
gerade Funktion gesucht wird) bzw by, ,, (fiir die ungerade Funktion) in Potenzen von g,:

Ay = m? + a1qy + agqg + ang + ... (2.24)

Dabei muss der konstante Term m? gesetzt werden, um den Spezialfall ¢ = 0 von oben zu
erfilllen. Auflerdem macht man fiir die gesuchte 27 /m-periodische Funktion den Ansatz

Smu(qu, u) = cosmt + gy (7) + qZCQ(T) + qzcg(T) + ... (2.25)

Nun werden ay,, und sy,,(qy,u) in die Mathieusche Differentialgleichung eingesetzt.
Aufgrund der linearen Unabhingigkeit der Funktionen ¢, kann die Summe der Koeffi-
zienten zu festem j Null gesetzt werden. Damit ergeben sich iterativ insbesondere die
gesuchten Werte fiir die «;.

Die ersten charakteristischen Werte fiir a, unter Beachtung von a, = —a,/2 und
¢r = —a,/2 sind (Lac74):

Loy T o0 2

Gu = Tt 1og 2304q“ +0(a)
1 1 1 11 49

b = 1-— 3 4 5 6 O 7

Lu Qu 8q“ + 51% ~ T536% ~ 368649 T 5agsoq e T Ol0)

. 1, 1 PR C R + o)

a = — — - _

Lu Qu™ g™ 44 u 1536 " T 36864 @ 589824 qu+Ola,

1 5 289

b = 4— —¢? 4 2.2

Es kann gezeigt werden, dass genau fiir a,,, < ay < by, die Losungen der Differen-
tialgleichung stabil sind (Str67). Damit ergibt sich das in Abbildung 2.3 gezeigte erste
Stabilitatsdiagramm (gegeben durch ag,., b1, ag, und by ;).

Um ein geladenes Teilchen in der Paulfalle fangen zu koénnen miissen sowohl die
Radialbewegung als auch die Axialbewegung stabil sein. Im Experiment ist es also nétig,
geeignete Kombinationen der Fallenparameter und der spezifischen Ladung Q/M des
Teilchens zu wéhlen, um die Falle in diesem ersten Stabilitdtsbereich (in der Literatur
meist als Stabilitidtsbereich A bezeichnet) zu betreiben. Bei unserer Falle wird Vg, = 0
und damit auch ¢ = 0 gewéhlt. Aus Abbildung 2.3 geht hervor, dass in diesem Fall
qr < 0.908 gelten mufl. Lost man dies mit der Definition von ¢, nach der spezifischen
Ladung /M auf, so ergibt sich:

M 2 Ve

Fiir makroskopische Teilchen ist /M um GréBenordnungen kleiner als fiir einzelne Io-
nen, die zum Beispiel in linearen Ionenfallen als eine mogliche Realisierung des Quanten-
computers gefangen werden. Deshalb kénnen hier niedrige Antriebsfrequenzen von ca.
200-2000 Hz gewéhlt werden, wohingegen bei lonenfallen Radiofrequenzen verwendet
werden miissen (Wer85).

Fiir Werte ¢, > 1 geniigen die charakteristischen Werte aus Gleichung 2.26 nicht,
da hier noch wesentlich hthere Ordnungen von ¢ beriicksichtigt werden miissten. In

Q _ 0908 2§ 1y (2.27)
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2.1 Exakte Losung der Mathieu-Gleichung
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Abbildung 2.3: Erster Mathieu-Stabilitéitsbereich (in der Literatur oft als Bereich A bezeich-
net) fiir das dreidimensionale Quadrupolfeld. Im markierten Bereich sind die Bewegungen des
Teilchens sowohl in axialer als auch in radialer Richtung stabil.

diesem Fall wird das Stabilitdtsdiagramm numerisch mit der Forderung beschriankter
Amplituden berechnet. Es ergeben sich weitere in Abbildung 2.4 eingezeichnete stabile
Bereiche im a-g-Diagramm.

Die Stabilitédtsbereiche mit groflerem ¢ und @ entsprechen gréfleren Sékularfrequenzen
relativ zur Antriebsfrequenz (siche Kapitel 2.2). In unserem Experiment sind moglichst
kleine Sikularfrequenzen erwiinscht, so dass die hoheren Stabilitdtsbereiche nicht in
Frage kommen.

Bemerkenswert ist, dass die Stabilitétsbereiche, die zu charakteristischen Kurven von
a, mit m > 0 gehoren, die a,, = 0 - Achse nicht schneiden. In unserer Falle ist also nur
ein Betrieb im Stabilitdtsbereich A moglich.

Fiir die Charakteristischen Werte von a,, gelten allgemein folgende wichtige Aussagen
(Fis98):

o limg, 500 Quym = bum+1

Fiir grofle ¢, konvergieren die charakteristischen Werte von «a, fiir die m-te gerade
Funktion also gegen die der (m+1)-ten ungeraden Funktion. Die Stabililtatsberei-
che dazwischen werden somit fiir grofie g, verschwindend klein. Deshalb werden
nahezu alle Paulfallen in den Stabilitéitsbereichen mit kleinem ¢, betrieben.

. _ . _ 2
o limg, 0 aym = limg, 50 bym =m

Dies entnimmt man sofort der Herleitung fiir die charakteristischen Werte, da die
Konstante gerade m? gesetzt wurde, um den Spezialfall ¢,=0 zu erfiillen (siche
oben).

13



Kapitel 2 Die Paulfalle

10 - zstable
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-
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Abbildung 2.4: Stabilititsdiagramm fiir Mathieufunktionen. In den markierten Bereichen A
und B sind die Bewegungen in der Quadrupolfalle stabil (aus (Mar90)).

2.1.2 EinfluB der Luftreibung

Unter der Annahme einer geschwindigkeitsabhéngigen, viskosen Reibung ergibt sich an-
statt der Mathieuschen Differentialgleichung folgende Differentialgleichung:

MOZu(t) + 6mnROyu(t) + % (ay — 2qy cos(§2t)) u(t) =0 (2.28)

wobei 7 die Viskositédt des ddmpfenden Mediums (z.B Luft), R den Teilchenradius und
M die Masse des Teilchens bezeichnen. Fiithrt man wieder die normierte Zeit 7 = % ein,

so ergibt sich
_ b6mR

O*u(T) + 260,u(T) + (ay — 2qy cos()) u(r) =0 mit k= a & R™?  (229)

Bemerkenswert ist, dass fiir Teilchen mit gleicher spezifischer Ladung wegen x oc R 2
der Einflu} der Luftreibung bei kleineren Teilchenradien gréfler wird. Zur Losung der
Differentialgleichung 2.29 macht man den Ansatz

w(r) = o(r)-e™ (2.30)

der in obige Gleichung eingesetzt auf die Differentialgleichung

O*0(1) + (@y — 2qu cos()) v(7) =0  mit @, = a, — & (2.31)

14



2.2 Naherungslosung und effektives Potential

fithrt. Die Funktion v(7) erfiillt also die Mathieusche Differentialgleichung. Damit ist
nach Gleichung 2.13 die allgemeine Losung mit Reibung gegeben durch

U(T) :A-e(i‘a“ K)T Z OQnuezmT‘i‘B e —ifiy —K)T Z CZnueizmT (2‘32)

n=—0oo n—=-—oo

Die Terme e™"*7 sind verantwortlich fiir die reibungsbedingte Abnahme der Bewegungs-

amplituden. Bei Anwesenheit von Reibung sind die Stabilitdtsbereiche vergréfert. Losun-
gen mit einem Betrag des Imaginérteils von i, kleiner als dem Reibungskoeffizienten x
bleiben stabil.

Das Frequenzspektrum der Bewegungen éndert sich ebenfalls. Bezeichnet man mit b,
den Realteil von fi,, erhédlt man

1.
Dyp = (n + ﬁbu> , 0<n< o (2.33)

El

Q
_ 1
P —<n+§bu>9, —oco<n<0 (2.34)

Fiir kleine a,, und ¢, betrigt mit b, ~ \/@, + % die Sikularfrequenz

2 Q K/ZQZ
Buo = \faut+ B = =y fwl, - (2.35)

wobei mit w, o die Sdkularfrequenz bei Abwesenheit von Reibung bezeichnet ist.

n (Wint91) wird die VergroBerung des Stabilititsbereichs numerisch untersucht.
Schon fiir K = 6 ist die Teilchenbewegung fiir ¢, < 10 stabil (ohne Reibung war nach
Abbildung 2.3 ¢, < 0.908 notig). In unserer Falle wurden vor allem Polysterenkolloide
mit einem Durchmesser von 6.3pm und Goldkolloide mit einem Durchmesser von 100 nm
gefangen. Bei typischen Fallenparametern (siehe Kapitel 5.1) ergeben sich bei Normal-
druck Reibungskonstanten von x = 6 beziehungsweise x =~ 300. Die Stabilitéitsbereiche
sind also deutlich vergroiert, so dass bei Anwesenheit von Luftreibung die Teilchen we-
sentlich leichter gefangen werden kénnen.

Die Energieabnahme wihrend einer Periode der Sdkularbewegung relativ zur in der
Sikularbewegung gespeicherten Energie kann aus Gleichung 2.32 abgelesen werden:

E(to + Ty 0) _ 2mQ
_— 7 = 1 — e “u,0 236
E(to) (230

Bei unseren Parametern ist der Exponent in Gleichung 2.36 bei Normaldruck mindestens
30, so dass die Bewegung stark geddmpft ist.

2.2 Naherungslosung und effektives Potential

Nach (Lac74) gehen fiir kleine ¢, und a, die Werte die Entwicklungskoeffizienten Cy,, ,,
in Gleichung 2.20 fiir steigendes |n| sehr schnell gegen Null . Deshalb dominieren im
Stabilitdtsbereich A die Terme von kleinster Ordnung, das heisst die drei Terme mit
n € {—1,0,1}. Der Koeffizient Cy, ist dabei wesentlich grofer als Cy, und es gilt
b, < 2 fiir kleine a, und gqy.
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Kapitel 2 Die Paulfalle

Damit kann nun die Bewegung in einen mit der Antriebsfrequenz der Falle oszillieren-
den Anteil mit kleiner Amplitude und einen wesentlich langsamer oszillierenden Term
mit grofler Amplitude separiert werden. Der schnell oszillierende Term wird im Fol-
genden mit Mikrobewegung und der langsam oszillierende mit Sdkularbewegung
bezeichnet. Es kann also folgender Ansatz gemacht werden:

u(r) = a(r) + 0(7) (2.37)

wobei u wieder fiir r oder z steht, u(7) die Sdkularbewegung und 6(7) die Mikrobewegung
beschreibt. Setzt man diesen Ansatz in die Mathieusche Differentialgleichung

Ou(T) + (ay — 2qu cos(27))u(r) = 0 (2.38)
ein, so ergibt sich:
-2 (w(T) 4 (7)) + (@ — 2qy cos(27)) - (a(r) + 5(7)) = 0 (2.39)
Diese Gleichung vereinfacht sich unter den gemachten Annahmen zu

D% 8(7) 4 (ay — 2¢y cos(27)) (1) =0 (2.40)

Vernachléssigt man den kleinen durch a, verursachten konstanten Term und beachtet
man die relative Konstanz von @(7), so ergibt sich als Losung dieser Differentialgleichung:

5(7) = —qg—a cos(27) (2.41)

Die Mikrobewegung ist also um 7 gegeniiber der antreibenden Wechselspannung pha-
senverschoben. Auflerdem ist ihre Amplitude maximal fiir eine maximale Auslenkung
der Sédkularbewegung.

Setzt man Gleichung 2.41 in die Mathieugleichung 2.38 ein, folgt

O2u(r) = 9%u(r) +026(1) = —(ay — 2qu cos(27)) - (a(7) + 6(7))
Qulu o527 — qgcos2(2T)] alr) (2.42)

= [—au + 2¢g, cos(27) +

Mittelung iiber eine Periode der Mikrobewegung ergibt

82 (r) ~ (02 6(7))stiwo = — ( . %) a(r) (2.43)

Dies ist nun die Differentialgleichung eines harmonischen Oszillators mit den Losungen

2

a(r) = g cos(@y), mit @y = \/au + (12—“ (2.44)

Geht man von der normierten Zeit 7 zur realen Zeit ¢ iiber, so ergibt sich

2 Q

a(t) = o cos(wat) mit wy = 1/ + %“ 5 (2.45)
Ist a, = 0, so ist die Sdkularfrequenz in axialer Richtung wegen ¢, = —2¢, gerade dop-

pelt so gro3 wie in radialer Richtung. Aufgrund dieses 2:1-Verhiltnisses der Frequenzen
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2.2 Naherungslosung und effektives Potential

0.5

Abbildung 2.5: 2:1 Lissajous-Bewegung eines einzelnen gefangenen Teilchens. Die Sikular-
bewegung in z-Richtung hat die doppelte Frequenz der Sikularbewegung in z- und y-Richtung.
Thr ist die schnelle Mikrobewegung iiberlagert.

bewegt sich das gefangene Teilchen auf einer sogenannten 2:1 Lissajous-Figur, der die
Mikrobewegung als kleine zusétzliche Bewegung tiberlagert ist (sieche Abbildung 2.5).
Aus Gleichung 2.45 148t sich nun auch das effektive Potential oder Pseudopotential @,
das die Teilchen im Zeitmittel sehen, fiir den Fall a,, = 0 ablesen:

2
O, = %%(w? 224wl r?) = %4‘3207“8‘ (r? + 42%) (2.46)
Dieses Potential erfiillt nun die Bedingungen, um Teilchen stabil zu fangen (Siehe Glei-
chung 2.1), da in der Fallenmitte ein absolutes Potentialminimum vorliegt.

In (Wueb9) wird gezeigt, dass fiir den Fall a, = 0 und ¢, < 0.4, was in unserer Falle
gegeben ist, die niherungsweise berechnete Sikularfrequenz weniger als 1% Abweichung
von gemessenen Sikularfrequenzen hat. Fiir ¢, = 0.6 stimmen die berechneten und
gemessenen Werte immer noch bis auf ungefihr 7% iiberein.

In Stabilitdtsbereichen mit gréfleren ¢, und a, ist die Ndherungslosung nicht mehr
giiltig, da dann die Entwicklungskoeffizienten fiir steigende n langsamer gegen Null kon-
vergieren. Es treten dann auch Frequenzanteile hoherer Ordnung auf.

EinfluB der Gravitation

Ein Einflu}, der bisher noch auler Acht gelassen wurde, ist die in unserem Aufbau
in axialer Richtung wirkende Gravitation. Betrachtet man allgemein eine konstante
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Kapitel 2 Die Paulfalle

in z-Richtung wirkende Kraft F', so lautet die Mathieusche Differentialgleichung in z-
Richtung:

) 4 F
%2(7) + (ay — 2q, cos(27))z(7) = A mit A= BYi (2.47)
Nun verwendet man wieder den fiir kleine ¢, und ¢, giiltigen Ndherungsansatz
2(r) =z(1) +d0(r) mit o(7) < Z(r) und 0-2(7) K 9;6(T) (2.48)
Damit erhélt man durch Einsetzen in Gleichung 2.47
0% 6(1) + (a, — 2q, cos(27))z(1) = A (2.49)
Wie bei der Herleitung zu Gleichung 2.43 folgt die Differentialgleichung
@
9% 2(7) + (a, + ) 2(r) = A (2.50)
mit der Lésung
: q?
Z(1) = %y - cos(,7) + o2 mit @, =1/a, + ?Z (2.51)

z

Die Frequenz der Sikularbewegung in z-Richtung wird also durch die Gravitation
nicht beeinfluit (vergleiche Gleichung 2.44). Uniforme duflere Krifte bewirken also le-
diglich eine Verschiebung des Mittelpunktes der Teilchenbewegung. Die Verschiebung
A/@? hingt von GroBe und Frequenz der Fallenspannung ab und kann fiir entsprechend
kleines @, zum Verlust des Teilchens fithren.

Mit Hilfe eines zusitzlichen elektrischen Feldes in axialer Richtung kann der Ein-
flul der Gravitation kompensiert werden. Dazu wird zwischen die Deckelelektroden eine
zusétzliche Gleichspannung von einigen Volt angelegt, was in der Mitte der Falle ein
homogenes elektrisches Feld in z-Richtung bewirkt.

2.3 Bestimmung der spezifischen Ladung Q/M

Neben den Fallenparametern ist die spezifische Ladung Q/M des gefangenen Teilchens
fiir dessen Bewegung in der Falle ausschlaggebend und entscheidet iiber Stabilitdt oder
Instabilitit. Es gibt im Wesentlichen drei verschiedene Moglichkeiten, Q/M zu bestim-
men:

e Im Vakuum muf} fiir V. = 0 im ersten Stabilitéitsbereich g, < 0.908 gelten (siehe
Abschnitt 2.1.1). Damit ergibt sich mit der Definition von g,:

Q _ 0908 50

M2 v,

(2.52)

Um die spezifische Ladung zu messen wird die Amplitude V,. der angelegten Wech-
selspannung solange reduziert, bis sich nur noch ein Teilchen in der Falle befindet.
Bestimmt man nun die kritischen Werte fiir V. und €2, so erh&lt man die spezifische
Ladung. Leider verliert man bei dieser Messung meistens das gefangene Teilchen
weswegen diese Methode hier nicht benutzt wird.
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2.3 Bestimmung der spezifischen Ladung Q/M

e Durch Anlegen einer zusétzlichen Gleichspannung zwischen den Deckelelektroden
kann das gefangene Teilchen in axialer Richtung verschoben werden. Aus Gleichung
2.51 ergibt sich folgender Zusammenhang zwischen der resultierenden Verschiebung
in z-Richtung Az und der dazu benétigten Spannungsdifferenz AV,:

Q 130°AV,

M  4VZ Az

(2.53)

e Die Sidkularbewegung in z-Richtung kann durch Anlegen einer zusétzlichen, von
der Fallenspannung unabhingigen Wechselspannung zwischen den Deckelelektro-
den beeinflulit werden. Es geniigen dafiir Amplituden von weniger als 1 V. Die
Sédkularfrequenz kann bestimmt werden, in dem man beobachtet, wann die Teil-
chenbewegung in Resonanz mit dem angelegten Signal ist. Eine kleine Differenz
zwischen den beiden Frequenzen wirkt sich in einer leicht zu sehenden Schwe-
bungsfrequenz aus, die verschwindet, wenn beide Frequenzen genau gleich sind.
Mit Gleichung 2.45 lédsst sich die spezifische Ladung aus der Sdkularfrequenz in
axialer Richtung fiir kleine a, und ¢, berechnen. Unter den drei angegebenen Me-
thoden ist diese fiir kleine a, und ¢, bei weitem die exakteste.
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3 Erzeugung der geladenen Tropfchen

Um Teilchen in der Paulfalle speichern zu kénnen, miissen sie zunichst elektrisch aufge-
laden werden. Hierfiir stehen prinzipiell verschiedene Mechanismen wie die Elektronen-
stoBlionisation, die chemische lonisation und lonisation durch Reibung zur Verfiigung.
Wir entschieden uns dafiir, die sogenannte Elektrospray-Ionisation (ESI) zu verwen-
den, mit der erste Experimente in den 30er Jahren von Chapman et al. durchgefiihrt
wurden (Cha37). Es konnen mit dieser Methode alle in einem geeigneten Losungsmittel
gelosten Teilchen ionisiert werden. In unserem Experiment werden monodisperse, in Was-
ser geloste Kolloide verwendet, da sie aus verschiedensten Materialien und in sehr vielen
verschiedenen Groflien hergestellt werden konnen. Der Durchmesser der meist runden
Kolloidpartikel ist dabei bis auf ungefahr 10% Abweichung bekannt. Es wurden Polyste-
renlatexkolloide, die in verschiedenen Gréfien von 280 nm bis 6.3 pm bereits vorhanden
waren, und Goldkolloide, die in einer Grofle ab 2 nm erhéltlich sind, aufgeladen. Die
Elektrosprayionisation hat in den letzten 20 Jahren sprunghaft an Bedeutung gewon-
nen, da sie in Quadrupol- und time-of-flight-Massenspektrometern fiir einzelne Atome
und Molekiile eingesetzt werden kann (siehe zum Beispiel (Hak00)). Der prinzipielle
Autbau ist in Abbildung 3.1 dargestellt.

Plastikspritze

—

Kolloidale Losung

| | —— Metallkaniile
N

*2bisSkV

tem |
= pnd \%

Metallplatte mit Bohrung

Abbildung 3.1: Aufbau des Elektrosprays fiir eine kolloidale Losung. Der Innendurchmesser
der Kantile betragt 200 pm.

Der Elektrospray besteht aus einer Spritze und einer Einweg-Metallkaniile! mit einem
Innendurchmesser von 200 pm, die im Abstand von ungefihr 1 cm vor einer geerdeten

!Die Spitze der Kaniile wird mit einer Feile abgeschliffen.
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Kapitel 3 Erzeugung der geladenen Tropfchen

Metallplatte mit einer Bohrung von 0.5 cm montiert ist. Zwischen der Kaniile und der
Metallplatte wird eine Gleichspannung von 2-5 kV angelegt. Dies fithrt an der Spitze zu
einem sehr starken elektrischen Feld von etwa 10° V/m. Im Folgenden sei die Kaniile
auf positivem Potential. Ab einem Spannungs-Schwellwert, der vom genauen Abstand
der Kaniile von der Metallplatte abhingt und nicht immer reproduzierbar ist, entsteht
ein Fliissigkeitskonus (oft Taylorkonus genannt), da die Kationen im Losungsmittel zur
negativ geladenen Metallplatte gezogen werden. Diese Trennung der Ionen wird elektro-
phoretischer Mechanismus genannt (Rul92)2.

Es reichern sich an der Fliissigkeitsoberfliche also positive Ladungen an. Ab einer
bestimmten Distanz zum Kappillarende erfolgt eine zunehmende Destabilisierung des
Taylorkonus, da die Oberflichenspannung durch die elektrostatische Kraft iiberwunden
wird und es werden kleine geladene Tropfen mit positiver Uberschussladung?® von bis zu
10~ C und einem Durchmesser von einigen zehn Mikrometern in einem stabilen Spray
emittiert. Diese Tropfen kénnen nun die Bohrung in der Metallplatte passieren?.

Der grofle Vorteil dieser lonisierungsmethode ist, dass sie sehr universell einsetzbar
ist. Auerdem kann mit sehr geringen Mengen der zu untersuchenden Proben gearbeitet
werden, da im Gegensatz zu anderen Methoden hier bei hinreichend starker Verdiinnung
der kolloidalen Lésung jedes Teilchen geladen werden kann. Ein Vorteil beim Einsatz in
Massenspektrometern ist, dass die Elektrosprayionisierung sehr schonend ist. Auf diese
Art und Weise kénnen empfindliche biologische Makromolekiile ionisiert werden, die zum
Beispiel bei der Elektronenstoflionisation zerstort wiirden.

3.1 Rayleigh-Limit und Coulomb-Explosionen

Nachdem die geladenen Tropfen den Taylorkonus verlassen haben, beginnt Lsungsmit-
tel zu verdampfen. Hierdurch steigt die Oberflichenladungsdichte auf den Tropfen, da
die Losungsmittelmolekiile keine Ladungen abtransportieren. Dies kann dadurch erklirt
werden, dass ionische Molekiile stirker als neutrale Molekiile gebunden sind, was ihre
Austrittsarbeit aus dem Tropfen erhoht. Bereits 1882 hat Lord Rayleigh in (Ray1882) die
Stabilitdt geladener Tropfen untersucht und fand, dass zu stark geladene Tropfen instabil
sind. Die kritische Ladung ist erreicht, wenn die Coulombabstoffung die Oberflichenspan-
nung der Tropfen iibersteigt. Er berechnete daraus das sogenannte Rayleigh-Kriterium
fiir die maximale Ladung auf einem Tropfen vom Radius 7:

Qmax = 8Ty 5007'3 (3.1)

Dabei ist o die Oberflichenspannung des Losungsmittels. Fiir Wassertropfen mit einem
Durchmesser von 50 pm ergibt sich mit ¢ = 0,073 N/m eine maximale Ladung Qmax =
2.5-10~'2 C. Sobald der Tropfen den kritischen Radius erreicht, zerfillt er in sogenannten
Coulomb-Explosionen in kleinere, weniger stark geladene Tropfen, die nach weiterem

’In (Keb93) wird gezeigt, dass tatsichlich der elektrophoretische Mechanismus fiir die Ladung auf
den Tropfen verantwortlich ist.

®Die Ladung der Tropfen ist negativ, wenn die Kaniile auf negativem Potential gegeniiber der Me-
tallplatte liegt.

“Die Emission der positiven Tropfen transportiert stéindig positive Ionen aus dem Losungsmittel ab.
Der Elektrospraymechanismus muss also eine elektrochemische Umwandlung von Ionen in Elektronen
beinhalten. Dafiir ist eine Oxidationsreaktion mit dem Metall der Kapillare verantwortlich, in der nega-
tive Ionen in neutrale Molekiile und ein Elektron umgewandelt werden.
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3.2 Verschiedene Modi der Irépfchenerzeugung

Abdampfen des Losungsmittels wieder explodieren. Am Ende dieses Prozesses ist bei
geniigend starker Verdiinnung der kolloidalen Losung in jedem Tropfen maximal ein
Kolloidteilchen enthalten. Wenn noch das restliche Losungsmittel verdampft ist, bleiben
also einzelne geladene Kolloidpartikel zuriick. Die Effektivitéit dieser sehr einfachen Idee
zur Ionisierung wurde in (Dol68) gezeigt.

Taylorkonus
Losungsmittelverdampfung .
- bis zum Rayleigh-Limit Coulomb-Explosionen

° e . . . +F v v %
c o + e ——>_—>@@

Losungsmittelverdampfung ;
weitere Coulomb-Explosionen

—>

Kolloidpartikel
2-5kV

4 k2t

Abbildung 3.2: Erzeugung geladener Kolloidteilchen. Zuniichst werden geladene Tropfen mit
einem Durchmesser von ca. 100 pum erzeugt, die sich dann durch Verdampfung des Losungsmittels
bis zum Rayleigh-Limit verkleinern. Durch Coulomb-Explosionen entstehen kleinere Tropfen bis
schliefflich einzelne geladene Kolloidpartikel zuriick bleiben.

3.2 Verschiedene Modi der Tropfchenerzeugung

Das Verhalten des Elektrosprays bei verschiedenen zwischen Kaniile und Metallplatte an-
gelegten Spannungen wurde sehr genau untersucht, als man begann, ihn zur Ionisierung
fiir die Massenspektrometrie zu verwenden (siehe zum Beispiel (Clo89) und (Yam84)).
Bei sehr niedriger Spannung entstehen grofie Tropfen, die von der Kapillare abreifien,
wenn ihre Gravitationskraft die Oberflichenspannungskrifte, die sie an die Kappilare
binden, iibersteigt. Die entstehenden Wassertropfen haben einen Durchmesser von un-
gefihr einem Millimeter. Bei Erhohung der Spannung werden die Tropfen kleiner, weil
nun zusétzlich zur Gravitation die elektrostatische Kraft entgegen die Oberflichenspan-
nung wirkt. Aulerdem wird die Geschwindigkeit der sich l6senden Tropfen immer grofier.
Bei einer Spannung von ca. 2000 V entsteht der oben beschriebene Taylorkonus, aus dem
sich nun kleine Tropfen mit einem Durchmesser von einigen hundert Mikrometern losen.
Bei weiterer Erhohung der Spannung entsteht anstatt der einzelnen Tropfen ein feiner
Strahl, was oft als cone-jet Modus bezeichnet wird. Detaillierte Messungen in (Clo89)
und (Gas97) zeigten, dass die Tropfen in der Mitte dieses Strahls monodispers mit ei-
nem Durchmesser von einigen zehn Mikrometern (bis auf 5% Abweichung definiert) sind.
Am Rand des Strahls enstehen kleine Satellitentropfen, die jedoch auf der Metallplatte
landen und nicht in die Falle gelangen konnen. Die kritische Spannung zum Ubergang
in den cone-jet Modus betrigt je nach Kapillardurchmesser, Fiillstand der kolloidalen
Losung und Abstand der Kapillare von der Metallplatte etwa 3000 V. Erhéht man die
Spannung nur um wenige Volt, so treten zwei und dann mehrere Trépfchenstrahlen mit
Tropfendurchmessern von oft wenigen Mikrometern an der Seite des Taylorkonus aus
und der mittlere verschwindet. Von all diesen austretenden Tropfen passiert keiner die
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Kapitel 3 Erzeugung der geladenen Tropfchen

Bohrung in der Metallelektrode, so dass diese sogenannten Multijets nicht erwiinscht
sind. Bei noch héheren Spannungen treten Entladungen zwischen Kaniile und Metall-
platte auf und der Tropfchenstrom reifit ab. Die verschiedenen Modi des Elektrosprays
sind in Abbildung 3.3 aufgenommen.

Abbildung 3.3: Verschiedene Modi des Elektrosprays. Die Belichtungszeit betrigt bei allen
Bildern 20 ms. Zwischen Kapillare und Metallelektrode wurden von links nach rechts Spannungen
von 0 V, 1000 V, 2500 V, 3000 V, 3500 V und 4500 V angelegt. Der Modus im dritten Bild wird
als single-jet Modus bezeichnet und bei uns zur Erzeugung der geladenen Tropfen verwendet.

Bei uns muss der Elektrospray im single-jet-Modus betrieben werden, um die richtige
Tropfengréfle und vor allem einen akzeptablen Tropfchenflufl in die Falle zu erhalten.
Leider ist der hierfiir geeignete Spannungsbereich sehr klein und nicht reproduzierbar. Es
kommt hiufig vor, dass der single-jet Modus fiir keine Spannung zwischen der Kapillare
und der Metallelektrode mdglich ist, so dass mehrere Kaniilen getestet werden miissen
bis die Spritze einsetzbar ist.

3.3 Uberfiihrung der Tropfen ins Vakuum
Weil die Elektrospray-lonisation unter Atmosphirendruck stattfindet, der Betrieb der

Paulfalle in unserem Experiment jedoch einen Druck von ungefihr 5 - 10~> mbar erfor-
dert, muss ein entsprechender Ubergang geschaffen werden. Es ist leider nicht moglich,
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3.3 Uberfiihrung der Tropfen ins Vakuum

die Kolloidteilchen bei Normaldruck zu laden und dann langsam die Fallenkammer zu
evakuieren, da erstens die Teilchen sehr empfindlich auf Luftverwirbelungen reagieren
und zweitens bei einem Druck von ca. 0.1 mbar Gasentladungen zwischen den Elektro-
den der Falle einsetzen die die Teilchenbewegungen instabil werden lassen. Auch das
Einbringen eines Loschgases in die Vakuumkammer verhindert die Entladungen nicht,
da fiir alle Gase die kritische Feldstdrke zwischen den Fallenelektroden bei einem ge-
wissen Druck iiberstiegen wird (Hir78). Aus diesem Grund wurden zwei differenzielle
Pumpstufen realisiert, um die geladenen Tropfen in die Kammer zu bringen.

Vakuumkammer mit Falle J
B
Dichtungsring Plexiglasscheiben Pattenventil
— Messingrohrchen
[ - /
¢ 4 l i _
] Il Il
=
| |
1 mbar
o
[ | *
> == Pumpe
v > 2
— i 2+10 " mbar
) =
) Tyl
4— em——» * *
Pumpe

Abbildung 3.4: Uberfilhrung der geladenen Tropfen von Atmosphiirendruck in die Vaku-
umkammer mit der Paulfalle. Es werden hierzu zwei differenzielle Pumpstufen verwendet. Die
Locher in den Metallplatten haben einen Durchmesser von 300 pm.

In Abbildung 3.4 ist das Prinzip ersichtlich. Die erste Metallplatte hat eine Bohrung
mit einem Durchmesser von 300 pm. Das Volumen hinter dieser Platte wird durch ei-
ne grofie Drehschieberpumpe mit einem Pumpvolumen von 65m3/h evakuiert, womit
ein Druck von ca. 1 mbar erreicht wird. Der Ubergang zur Vakuumkammer ist durch
eine zweite Platte mit einer ebenfalls 300 ym grofien Bohrung gegeben. Die Kammer
selbst wird zunichst auch durch eine Drehschieberpumpe mit einem Pumpvolumen von
35m? /h evakuiert, womit ein Druck von 2-10~2 mbar erreicht werden kann. Dieser Druck
reicht zur Verhinderung von Gasentladungen aus. Bei diesem Druck werden die Tropfen
in der Paulfalle gefangen. Nach einigen Sekunden, in denen mehrere Coulombexplosionen
stattfinden, bleiben bei geeigneter Konzentration der kolloidalen Lésung einzelne gelade-
ne Kolloidteilchen in der Falle zuriick. Anschlielend wird die Vakuumkammer mit einem
Plattenventil verschlossen und es wird eine Turbomolekularpumpe zugeschaltet, so dass
ein Enddruck von 2 - 10~° mbar erreicht wird. Es ist dabei notwendig, sehr langsam zu
pumpen, da ansonsten das Teilchen die Falle verliasst und ein jihes Ende in der Pumpe
erlebt. Der Enddruck kann mit Hilfe eines Nadelventils mit der die Kammer beliiftet
wird auf 107% mbar genau eingestellt werden. Diese Genauigkeit wird benétigt, um die
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Kapitel 3 Erzeugung der geladenen Tropfchen

Diampfung der Teilchenbewegung in der Falle kontrollieren zu kénnen (siehe Kapitel 5).
Als die differenziellen Pumpstufen eingebaut wurden, gelang es zunéchst nicht, Tropfen
durch das zweite Loch in die Vakuumkammer zu bringen, da zwischen den Metallplat-
ten ein starker seitlicher Luftstrom in Richtung Pumpe vorhanden war. Deshalb wurde
zusétzlich ein Messingrohrchen mit einem Innendurchmesser von 0.5 cm zwischen die
Metallplatten gebracht. Es wird von zwei Plexiglasscheiben, in die einige Lcher gebohrt
wurden um den Luftstrom zu gewihrleisten, in der Mitte des Vakuumrohres gehalten.
Zwischen den Platten kann zusétzlich eine Gleichspannung von 0-100 V angelegt werden,
um die Tropfen in die richtige Richtung zu beschleunigen.
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4 Deterministisches Chaos in der klassischen
Mechanik und der )-kicked rotor

Von deterministischem Chaos in klassischen physikalischen Systemen spricht man, wenn
bei Abwesenheit von zufilligen dufleren Kriften Zusténde der Irregularitéit und Unor-
dung vorliegen kénnen. Dabei bedeutet deterministisch, dass die Zeitabhingigkeit des
Systems durch exakte Differentialgleichungen gegeben ist, nach der sich das zukiinftige
Verhalten aus gegebenen Anfangsbedingungen berechnen 148t. Die Ursache der Irregula-
ritit beruht dabei auf der Eigenschaft nichtlinearer Systeme, dass in gewissen Gebieten
des Phasenraums anfinglich benachbarte Trajektorien exponentiell schnell auseinander-
laufen. Bereits 1889 fand Poincaré!, dass bestimmte Systeme, deren Zeitentwicklung
durch die klassischen Hamiltongleichungen bestimmt werden, chaotisches Verhalten zei-
gen, was aber viele Jahre nur wenig beachtet wurde. Erst etwa 60 Jahre spiter bewiesen
Kolmogorov, Arnold und Moser das sogenannte KAM-Theorem ((Arn63), (Kol54) und
(Mos67)). Es besagt, dass die Bewegung im Phasenraum der klassischen Mechanik weder
vollstindig regulir noch vollstindig irregulér ist, sondern dass das Verhalten empfind-
lich von den Anfangsbedingungen abhéngt. Seither wurde dieses neue Gebiet der Physik
allgemein anerkannt.

Es stellt sich die Frage, welche physikalischen Systeme deterministisches Chaos zeigen
und ob dies anhand der Differentialgleichungen des Systems gesehen werden kann. Hierzu
verwendet man die Hamilton-Darstellung fiir die Bewegungsgleichungen der klassischen
Mechanik. Der Zustand eines physikalischen Systems mit N Freiheitsgraden wird durch
verallgemeinerte Koordinaten (g, ..., gn), verallgemeinerte Impulse (p1,...,pn) und die

Hamiltonfunktion H = ZZ]L 2’;51_ + V(q1,-..,qn) beschrieben. Die Systeme, deren Ha-
miltongleichungen eine analytische Losung besitzen, heiflen integrabel. Solche Systeme
bilden jedoch eher die Ausnahme. Ein System mit N Freiheitsgraden ist genau dann
integrabel, wenn N Symmetrien im System und damit nach dem Noetherschen Theo-
rem N unabhingige Konstanten der Bewegung existieren, die von den verallgemeinerten
Koordinaten und Impulsen abhéngen. Durch eine kanonische Transformation der Koor-
dinaten erniedrigt jede Konstante der Bewegung die Anzahl der Freiheitsgrade um eins.
N Konstanten der Bewegung fiihren dann zu N ein-Ko6rper-Problemen. Solche separable
Hamiltonfunktionen kdnnen nicht zu Chaos fithren, weil sie periodische oder quasiperi-
odische Losungen besitzen. Es gilt, dass lineare Hamiltongleichungen immer separabel
sind (siehe z.B. (Dev87)). Deshalb ist eine Nichtlinearitédt in der Hamiltonfunktion eine

notwendige Voraussetzung fiir deterministisches Chaos.

11889 wurde vom Koénig von Norwegen und Schweden ein mathematischer Wettbewerb zur Beant-
wortung der Frage, ob das Sonnensystem stabil ist, ausgeschrieben. Poincaré zeigte daraufhin, dass es
keine analytische Losung fiir das Dreikorperproblem gibt.
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Kapitel 4 Deterministisches Chaos in der klassischen Mechanik

4.1 Der /-kicked rotor im harmonischen Potential

Eines der ersten und einfachsten chaotischen physikalischen Systeme, das untersucht
wurde und mittlerweile in jedem Lehrbuch iiber deterministisches Chaos (siche zum
Beispiel (Dev87) oder (Rei92)) zu finden ist, ist das periodisch getriebene Pendel. Es
handelt sich hierbei um ein Pendel, das einer “ortsabhéngigen, gepulsten Gravitation”
ausgesetzt ist.

Allgemein wird ein eindimensionales System mit einer ortsabhéingigen zeitlich peri-
odischen §-férmigen Kraft, bei dem zwischen den Kraftpulsen freie Bewegung stattfindet,
als 0-kicked rotor bezeichnet. In diesem Fall spricht man von N = 3/2 Freiheitsgraden,
wobei der halbe Freiheitsgrad fiir die zeitlich periodische Storung steht. Der d-kicked ro-
tor ist das einfachste Testsystem, um klassisches Chaos und Quantenchaos zu erforschen,
weil Systeme mit nur einem Freiheitsgrad stets integrabel sind2. Das durch §-férmige
Pulse getriebene Pendel wird durch folgende Differentialgleichung beschrieben:

O =Kf(©) i 5(t — nT) (4.1)

n=-—oo

Hierbei beschreibt © den Winkel, der Parameter K die Stirke der treibenden Kraft und
T den zeitliche Abstand der Pulse.

In unserem Experiment wird die §-férmige Kraft von einer gepulsten stehende Licht-
welle geliefert, die in einem in der Paulfalle gefangenen Teilchen ein Dipolmoment er-
zeugt und es in Abhingigkeit von seiner Position in der Stehwelle beschleunigt (siehe
Abbildung 4.1).

gefangenes 100 nm Goldkolloid

14 a1
[} L]

532 nm

Abbildung 4.1: Realisierung eines d-kicked rotors. Das sinusférmige gepulste Potential wird
durch eine gepulste stehende Lichtwelle erzeugt. Aufgrund der Dipolwechselwirkung erfihrt das
gefangene Kolloid im elektrischen Feld der Stehwelle eine Kraft in Richtung des Feldgradienten.

Das elektrische Feld des in x-Richtung einlaufenden monochromatischen Strahls des
Nd:YAG Lasers mit Wellenzahl £ und Kreisfrequenz w ist

E(z,t) = Bge' k2= (4.2)

?Es wird hier deshalb oft von minimalem Chaos gesprochen.
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4.1 Der 0-kicked rotor im harmonischen Potential

Durch Uberlagerung mit dem retroreflektierten Strahl wird eine stehende Lichtwelle mit
dem elektrischen Feld .
E(z,t) = 2 Bg cos(kx) - e (4.3)

erzeugt.
Das im Teilchen in der Stehwelle induzierte Dipolmoment ist

d(z,t) =p-E(z,t) (4.4)

wobei mit p die Polarisierbarkeit des Teilchens bezeichnet ist. Die Wechselwirkungsener-
gie des Teilchens mit dem elektrischen Feld im Zeitmittel® ergibt sich zu

Uww(z) = —d (B(z,t)); = —p E2 (1 + cos(2kz)) =: Upax - (1 + cos(2kz)) (4.5)
Hiermit l4sst sich die im Zeitmittel auf das Teilchen wirkende Kraft bestimmen:
F(z) = —VUyw(z) = 2 p k E2 sin(2kz) % (4.6)

Es ergibt sich fiir unser System also folgende Differentialgleichung:

"—M'% ooét—T—'i'Zk Oo(St—T 4.7

&=—0 sin( x)z ( n)—.2kT2sm( m)z (t —nT) (4.7)
n=-—oo n=—oo

Hierbei beschreibt der dimensionslose Parameter K wieder die Stirke der Pulse und M

die Masse des Teilchens. Ein Vergleich mit Gleichung 4.1 zeigt, dass mit unserem System

eines in der Paulfalle gefangenen Kolloids in einer gepulsten Stehwelle ein J-kicked rotor

realisiert wird.

Es muss bei dieser Realisierung des d-kicked rotor noch die Bewegung des Teilchens in
der Paulfalle beriicksichtigt werden, das heisst zwischen den durch die stehende Lichtwel-
le iibertragenen Kraftpulsen findet keine freie, sondern eine durch die Paulfalle bestimmte
Bewegung statt. Wie in Kapitel 2 gezeigt wurde, sind an der Bewegung des Teilchens in
der Paulfalle mehrere harmonische Schwingungen beteiligt. Die Anzahl und Gréfle der
auftretenden Frequenzen hingt von der Grofle der Entwicklungsparameter in Gleichung
2.13 ab. Diese sind wiederum abhéngig vom Parameter ¢,, das heisst von der Gréfie der
spezifischen Ladung Q/M. Die in Gleichung 2.21 auftretende Sikularfrequenz lisst sich
aus Gleichung 2.45 bestimmen. Mit typischen Parametern V,. = 700 V, = 27 -200 Hz,
20 = 1.7 cm und Q/M = 0.2 C/kg fiir Goldkolloide mit 100 nm Durchmesser ergibt sich
eine radiale Sékularfrequenz von ungefihr 22 Hz.

4.1.1 Das stochastische Netz

Der d-kicked rotor in einem harmonischen Potential wird durch folgende Differentialglei-
chung beschrieben:

2k E3 > K >
Ptwio= % sin(2kz) Y- 6(t = nT) =z sin(2ke) Y- 3(t —nT) (48)

n=—oo n=—oo

3Gemittelt iiber eine Schwingungsperiode des Laserlichts.
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Kapitel 4 Deterministisches Chaos in der klassischen Mechanik

Hierbei ist wy die Frequenz der harmonischen Schwingung in der Falle, 7' der Pulsab-
stand, M die Masse des Teilchens und K der dimensionslose Wechselwirkungsparameter.
In (Che87) wird gezeigt, dass im Resonanzfall

2%T:q-wo , €N (4.9)
das heisst fiir den Fall, dass die Pulsfrequenz ein ganzzahliges Vielfaches der Schwin-
gungsfrequenz des Kolloids in der Falle betrigt, der gesamte Phasenraum des Systems
von einem zusammenhéngenden Netz endlicher Dicke iiberdeckt ist. Dieses sogenannte
stochastische Netz ist in Abbildung 4.2 fiir den Fall ¢=5 fiir K = 0.7 und K = 0.9 und
K = 20, sowie fiir ¢g=7 mit K=0.5 abgebildet. Es weist eine ¢-fache Symmetrie auf.

Abbildung 4.2: Stochastisches Netz fiir den ein-dimensionalen d-kicked rotor im periodischen
Potential. Die z-Achse ist horizontal und die #-Achse vertikal. Die ersten drei Bilder sind jeweils
fiir ¢ = 5 mit Parametern K = 0.7, K = 0.9 und K = 20 berechnet und besitzen 5-fache Rota-
tionssymmetrie. Im 4. Bild ist der Fall ¢ = 7, K = 0.5 mit 7-facher Rotationssymmetrie gezeigt.
Die eingezeichneten Farben beschreiben, zu welcher Zeit bestimmte Gebiete des Phasenraums
von der Teilchentrajektorie erreicht werden (aus (Che87)).
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4.1 Der 0-kicked rotor im harmonischen Potential

Auf dem Netz ist die Dynamik des Systems stochastisch. Wenn sich die Anfangs-
bedingungen (zg, %) fiir das gefangene Goldkolloid auf dem Netz befinden, wird nach
Iteration der Kicks das gesamte Netz von einer einzigen Teilchentrajektorie generiert.
Falls der Anfangszustand des Teilchens nicht auf dem Netzt liegt, bewegt es sich im
Phasenraum innerhalb einer durch das Netz eingeschlossenen Zelle. Die Tatsache, dass
das stochastische Netz den gesamten Phasenraum bedeckt fithrt dazu, dass auf das Teil-
chen mit duflerst geringen Kriften beliebig grofie kinetische Energien iibertragen werden
konnen. Die Dicke A des stochastischen Netzes ist fiir kleine Parameter K < 1 expo-
nentiell klein (Che87):

Aocxe K g K <1 (4.10)

so dass die Wahrscheinlichkeit dafiir, dass die Anfangsbedingungen des Teilchens auf
dem Netz liegen, beliebig klein ist. Um die ber alle Anfangsbedingungen des Teilchens
gemittelte iibertragene Energie zu beschreiben wird der Diffusionskoeffizient
2
D = lim (Ry) (4.11)
n—oo N
eingefithrt. Hierbei wird mit R,, der Vektor (uy,,v,) mit den dimensionslosen Geschwin-
digkeiten u, = 2kz),/wy und Positionen v, = —2kz unmittelbar nach dem n-ten Puls
bezeichnet. Die Mittelung in Gleichung 4.11 bedeutet Mittelung iiber alle méglichen
Anfangspositionen und Anfangsgeschwindigkeiten des Teilchens. In (Afa90) wird der
Diffusionskoeffizient D fiir den Fall ¢ = 4 in Abhéingigkeit des Paramters K berechnet.

’ZN(U

Abbildung 4.3: Diffusionskoeffizient D in Abhingigkeit des Wechselwirkungsparameters K.
Die durchgezogene Linie reprasentiert analytische Berechnungen und die eingezeichneten Werte
numerische Simulationen (Afa90).

Aus Abbildung 4.3 ist ersichtlich, dass die auf das Teilchen {ibertragene kinetische
Energie in Abhéngigkeit von K Maxima aufweist, so dass Vergrofierung der Wechselwir-
kung durch Vergréflerung der Laserleistung nicht zwangsldufig zu einer gréfleren durch
die stehende Lichtwelle auf das Teilchen {ibertragenen kinetischen Energie fithrt. Bei
einfachem Antreiben der Fallenbewegungen wiirde die iibertragene Energie mit steigen-
der Laserleistung monoton anwachsen, so dass dies durch Variation von K von der hier
berechneten dynamischen Resonanz unterschieden werden kann.

31



Kapitel 4 Deterministisches Chaos in der klassischen Mechanik

Ist die Resonanzbedingung nicht erfiillt, das heisst die Pulsfrequenz ist kein ganz-
zahliges Vielfaches der Frequenz der harmonischen Schwingung in der Falle, existiert
im Phasenraum kein zusammenhingendes Netz. Deshalb ist in diesem Fall der mogliche
Energieiibertrag auf die Kolloidteilchen beschrinkt.

4.1.2 Abschatzung der benétigten Laserleistung

Ein Einflul der Dipolwechselwirkung auf die Bewegung des Teilchens ist sicherlich gege-
ben, wenn die wihrend des Lichtpulses auf ein ruhendes Teilchen iibertragene kinetische
Energie so grof} ist, dass es bis zum néchsten Puls eine Periode der Stehwelle zuriicklegen
kann. Die wihrend des Pulses wirkende Kraft ist durch Gleichung 4.6 gegeben. Zur Be-
stimmung der Polarisierbarkeit p der Goldkolloide wird die Clausius-Mosotti-Gleichung
fiir die molekulare Polarisierbarkeit o verwendet:

V n?-1
N n2+2
Hierbei ist n der Brechungsindex und N/V die Anzahldichte der Atome im Kolloid. Die
Polarisierbarkeit eines Goldkolloids mit Radius r ergibt sich damit zu

a=3e)— (4.12)

n?—1
p = Na = dreyr® 2o (4.13)
Die auf das Kolloid wirkende Kraft ist nach Gleichung 4.6 gegeben durch
F(z) = 8meor’kE} sm(2kx) — ! s (4.14)
n* + 2 *
Daraus ergibt sich die von der Teilchengréfie unabhéingige Beschleunigung
a(z) = 6cokbf E2 sin(2kz) n? — 1 (4.15)

P +2

Der Brechungsindex von Gold bei A = 1064 nm ist n = 0.247.15¢ (Joh72) und die Dichte
betriigt p = 19300 kg/m3. Bei einer Pulslinge von 50 pus und einem Pulsabstand von
1 ms ist also eine elektrische Feldstirke Eg ~ 4.6 - 10* V/m notig. Die auf das Teilchen
wirkende Beschleunigung ist damit a=33 m/s?. Der Laser hat in der Fallenmitte einen
Strahldurchmesser von 500 pm, so dass eine Laserleistung von ungefihr 1 W geniigen
sollte.
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5 Experimenteller Aufbau und Durchfiihrung

Ziel des Experiments ist es, in der Falle die Dipolwechselwirkung der der Teilchen mit
einer gepulsten stehenden Lichtwelle zu untersuchen. Zunéchst wird ein geeignetes Kol-
loidteilchen, dessen Grofe kleiner sein muss als die Wellenlinge der Stehwelle!, geladen.
Es wird mit Hilfe des gestreuten Lichts einer 50 mW-Laserdiode bei einer Wellenlénge
von 685 nm und einer CCD-Kamera abgebildet (siehe Abbildung 5.1). Um sicher zu
stellen, dass es sich dabei nicht um mehrere zusammengeklumpte Kolloide handelt, wer-
den sowohl die absolute Grofle des Teilchens aus der gestreuten Lichtintensitit als auch
die spezifische Ladung bestimmt. Der Strahl eines Nd-YAG Lasers kann durch zwei ge-
geniiberliegende Bohrungen in der Ringelektrode die Falle passieren, und wird ausserhalb
der Kammer von einem Metallspiegel, auf den der Strahl fokussiert wird, retroreflektiert.
Das Teilchen befindet sich somit in einer stehenden Lichtwelle, die mit Hilfe eines akusto-
optischen Modulators gepulst werden kann. Nun wird der Laser periodisch 20 bis 30 mal
mit einer Pulsdauer von ca. 50 us eingeschaltet. Die Zeit zwischen den Pulsen wird in
kleinen Schritten zwischen 100 ps und 10 ms variiert. Wihrend des Lichtpulses wird in
dem gefangenen Teilchen ein Dipolmoment induziert. Hierdurch wird es in Abhéngigkeit
von der Anfangsposition im elektrischen Feld des Lasers in Richtung des Feldgradienten
beschleunigt. Auf diese Weise wird ein d-kicked rotor realisiert. Einige Millisekunden
nach den Pulsen wird ein Bild der Bewegung des Teilchens aufgenommen, deren Ampli-
tude ein Maf fiir die durch die Stehwelle {ibertragene Energie ist. Wie in Kapitel 4.1.1
gezeigt, sollten sich fiir bestimmte Pulsabstdnde sehr groflie Energieiibertrige ergeben.

Der Druck in der Kammer wird so eingestellt, dass die durch die Pulse induzierte Be-
wegung erst nach 10 Sekunden ausgeddmpft ist. Damit ist garantiert, dass einerseits die
Démpfung der Bewegung zwischen den einzelnen Pulsen vernachlissigbar ist, anderer-
seits nach zehn Sekunden das Experiment mit einem neuen Abstand zwischen den Steh-
wellenpulsen unter gleichen Anfangsbedingungen fortgefithrt werden kann. Um iiber alle
moglichen Anfangspositionen und Anfangsgeschwindigkeiten mitteln zu kénnen, muss
das Experiment fiir jeden Pulsabstand 50 mal wiederholt werden, was schon bei 100
verschiedenen Pulsabstinden zu einer Dauer des Experiments von ca. 14 Stunden fiihrt.
Fiir genauere Messungen wurde zum Teil eine Zeit von {iber 30 Stunden benétigt, so
dass das Experiment komplett automatisiert werden musste.

Die einzelnen Teile des experimentellen Aufbaus und der Durchfithrung werden in
den folgenden Abschnitten beschrieben.

!Es wurden Goldkolloide mit einem Durchmesser von 100 nm verwendet.
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Abbildung 5.1: Schematische Darstellung des experimentellen Aufbaus. Die mit Hilfe des
Elektrosprays in die Falle geladenen 100 nm groflen Goldkolloide werden mit einer CCD-Kamera
abgebildet. Mit dem akusto-optischen Modulator kann die stehende Lichtwelle gepulst und so-
mit ein J-kicked rotor realisiert werden. Abkiirzungen: PST=polarisierender Strahlteilerwiirfel,
PD=Photodiode, AOM=akusto-optischer Modulator
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5.1 Paulfalle

5.1 Paulfalle

Zu Beginn der Arbeit wussten wir noch sehr wenig iiber das Speichern von makrosko-
pischen Teilchen in einer Paulfalle. Deshalb wurde zunéchst dem Vorschlag von Winter
et al. (Wint91) folgend eine sehr einfache Falle aufgebaut, um einige Erfahrungen zu
sammeln. Als Ringelektrode wurde ein Messingring mit einem Innendurchmesser von
2,5 cm und einer Dicke von 0.5 cm verwendet. Die Deckelektroden bestanden aus jeweils
einer 1 c¢cm groBen Messingkugel?. Alle Elektroden wurden auf Metallgewindestangen,
die gleichzeitig als Stromzufithrung dienten, geschraubt und an einer Plexiglashalterung
befestigt (siche Abbildung 5.2). Die Kugeln wurden so angebracht, dass ihr Abstand
dem 1/+/2-fachen des Innendurchmessers des Messingrings betrug, um fiir die Bewegung
der Teilchen im elektrischen Feld die Mathieuschen Differentialgleichungen in Kapitel 2
verwenden zu konnen. Als Spannungsquelle wurde ein Stelltransformator verwendet, der
eine Wechselspannung von 0 - 230 V bei 50 Hz liefert. Diese Spannung konnte nun mit
Hilfe eines Leibold-Transformators auf bis zu 10000 V transformiert werden und wurde
zwischen die Ringelektrode und die Deckelelektroden angelegt. Da die Elektroden offen
zuginglich waren, war es bei den verwendetet Spannungen nétig, einen Widerstand von
10 MQ in den Stromkreis einzubauen, um im Falle eines Kurzschlusses den Strom zu
begrenzen. Zur Kompensation der Gravitation konnte eine Gleichspannung von bis zu
30 V zwischen den Kugeln angelegt werden.

Plexiglashalterung

V,=1000-10000 V
50 Hz

£0-30'V l

Abbildung 5.2: Erste aufgebaute Falle. Die Frequenz der angelegten Wechselspannung war
50 Hz. Mit dieser Falle konnten Anthracenstaub und 6.3 pm grofie Polysterenlatexkolloide ge-
fangen werden.

Zunichst sollte Anthracenstaub aufgeladen und in der Falle gefangen werden. Hierzu
wurde eine Spritze verwendet, in die eine kleine Menge Staub gefiillt wurde. Die Teilchen
wurden nun einfach aus einem Abstand von einigen Zentimetern in die Fallenmitte inji-

*Nach (Bea86) sollten diese sehr einfachen Elektroden in guter Niherung ein Quadrupolfeld in der
Fallenmitte erzeugen.
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ziert. Aufladung der Staubpartikel erfolgte dabei durch Reibung an der Spritze. Die Falle
wurde mit einer Schwanenhalslampe ausgeleuchtet und zur Abbildung der Teilchen wur-
de eine CCD-Kamera verwendet. Bei den ersten Versuchen konnten keine Staubteilchen
gefangen werden, weil die Fallenspannung zu grofl gewdhlt wurde. Bei einer Spannung
von ungefihr 4000 V waren die Teilchenbewegungen in der Falle am stabilsten, die Teil-
chen konnten jedoch nie ldnger als einige Sekunden gehalten werden. Verantwortlich
dafiir waren zum einen Luftbewegungen, die mit Hilfe einer Plexiglashaube eliminiert
wurden, zum anderen stellte sich heraus, dass die Grofle der Messingkugeln zu klein
war, um ein geeignetes elektrisches Feld auch etwas auflerhalb der Fallenmitte zu erzeu-
gen. Nachdem Kugeln mit dem doppelten Durchmesser angebracht wurden, konnten die
Staubteilchen {iber mehrere Tage stabil in der Falle gefangen werden.

Fiir unsere geplanten Experimente mussten Teilchen mit einem wesentlich kleineren
Durchmesser als die Wellenlidnge der stehenden Lichtwelle, die der halben Wellenlénge
des Nd-YAG-Lasers entspricht (532 nm), gefangen werden. Die Anthracenteilchen sind
mit einer Grofle von einigen hundert Mikrometern also nicht geeignet. Wir entschie-
den uns, kolloidale Lésungen mit einem Elektrospray in die Falle zu bringen, was eine
grofle Vielzahl von Teilchengrofien ermdoglicht, da Kolloide in nahezu allen gewiinschten
Groflen verfiigbar sind. Zunéchst wurden 6.3 pm Polysterenkolloide verwendet, die man
mit bloBem Auge in der Falle sehen kann. Die aus dem Elektrospray austretenden Trop-
fen konnten gefangen werden, aber wihrend des Verdampfens des Wassers, in dem die
Kolloide gelost sind, wurden sie instabil weil sich ihre spezifische Ladung dnderte. Es
gelang zwar durch Nachregeln der angelegten Spannung ab und zu den Tropfen solange
zu speichern, bis einzelne Kolloide in der Falle zuriick blieben, diese waren jedoch so
instabil, dass sie nur einige Sekunden in der Falle gespeichert werden konnten. Um ver-
schiedene Teilchen mit verschieden spezifischen Ladungen fangen zu kénnen musste also
auch die Frequenz der angelegten Spannung variiert werden. Deshalb wurde als Span-
nungsquelle ein Funktionsgenerator verwendet, dessen maximale Ausgangsspannung von
10 V mit Hilfe von parallel geschalteten Transformatoren auf 4000 V transformiert wur-
de. Da die Ausgangsleistung des Funktionsgenerators zu klein fiir den im Primérkreis
der Transformatoren fiefenden Strom war, wurde das Signal zunéchst mit Hilfe eines
Audioverstirkers verstirkt und dann transformiert. Jetzt steht eine Spannungsquelle
mit variabler Frequenz von 50 bis 1000 Hz und Spannungen bis 5000 V zur Verfiigung,
die es ermoglichen sollte, Teilchen mit veschiedensten spezifischen Ladungen zu fangen.
Neben den 6.3 pm groflen Kolloiden konnten auch Polysterenlatexkolloide mit 800 nm,
530 nm und 280 nm in die Falle geladen werden, wobei die Beobachtung der Teilchen
mit kleinerem Durchmesser erheblich schwerer war, da die gestreute Lichtintensitit mit
der sechsten Potenz des Radius abnimmt (siehe Kapitel 5.3).

Fiir die Realisierung des §-kicked rotor sollte die Dadmpfung der Teilchenbewegung
zwischen den Pulsen vernachléssigbar sein. Wie in Kapitel 2 gezeigt wurde ist die Be-
wegung der gefangenen Teilchen bei Normaldruck jedoch sehr stark geddmpft. Deshalb
muss die Falle zur Durchfiihrung des Experiments in eine Vakuumkammer gebracht wer-
den. Zu diesem Zweck wurde sie auf einem Vakuumflansch aus Plexiglas befestigt und in
eine Vakuumkammer montiert, die durch 20 cm grofie Fenster einen sehr guten optischen
Zugang ermoglicht. Abbildung 5.4 zeigt ein Bild der verwendeten Vakuumkammer mit
eingebauter Paulfalle. Zunéchst versuchte ich, die Teilchen bei Normaldruck zu fangen
und dann langsam mit pumpen zu beginnen, was aber aufgrund von Gasentladungen
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zwischen den Elektroden und von zu starken Luftverwirbelungen dazu fithrte, dass das
Teilchen verloren ging. Es wurden dann zwei differentielle Pumpstufen realisiert (siehe
Abschnitt 3.3), um die bei Normaldruck erzeugten geladenen Tropfen in die Vakuum-
kammer bei einem Druck von 2 - 1072 mbar zu bringen. AnschlieBend wurde mit Hilfe
einer Turbomolekularpumpe der Druck langsam auf ungefihr 2 - 107> mbar abgesenkt.
Bei diesem Druck ist die Reibung nun so klein, dass die Sidkularbewegung erst nach
einigen Sekunden ausgeddmpft wird.

Zur Abbildung wird jetzt ein Diodenlaser mit einer Leistung von 50 mW bei einer
Wellenlédnge von 685 nm verwendet. Mit Hilfe der CCD-Kamera konnen Teilchen bis zu
einem Radius von 100 nm beobachtet werden.

Es zeigte sich, dass die Sikularbewegung im Vakuum bis zu einem Millimeter be-
trug, was daran lag, dass unsere Falle, die nur einseitig durch Gewindestangen gehalten
wurde, nicht genau genug justiert werden konnte. Dadurch verschiebt sich das Poten-
tialminimum aus dem geometrischen Mittelpunkt der Falle, was Anharmonizitidten des
Potentials ist zur Folge hat. Aus diesem Grund wurde eine neue Falle konzipiert, bei der
die Elektroden fest gegeneinander verschraubt werden kénnen. Die Justage ist somit bis
auf eine Abweichung von ungefihr 100 pgm moglich und die Amplitude der Siakularbe-
wegung konnte auf ein Drittel reduziert werden. Aulerdem wurde die Falle etwas grofler
gebaut, um die Frequenzen der Bewegungen des Teilchens auf die Hilfte zu verkleinern.
Statt der Kugeln werden Halbkugeln mit einem Radius von 1.75 ¢m verwendet und der
Innendurchmesser der Ringelektrode betrdgt 4.5 cm. Der Nd-YAG Laser kann durch
zwei ein Millimeter grofie Bohrungen in der Ringelektrode die Falle passieren.

Plexiglashalterung
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Abbildung 5.3: Skizze der neue Falle, bei der die Elektroden sehr genau justiert werden

konnen, wodurch die Sakularbewegung im Vergleich zur alten Falle auf ein Drittel reduziert
werden konnte.
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Abbildung 5.4: Foto der neuen Falle in der Vakuumkammer. Oben sind der Elektrospray und
die differentiellen Pumpstufen zu sehen.

5.2 Elektrospray

Um Teilchen in der Falle bei Normaldruck zu laden, konnte fiir den Elektrospray eine
Metallelektrode mit einer Bohrung von 0.5 cm verwendet werden, womit die Erzeugung
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eines geeigneten Tropfchenstrahls relativ problemlos war. Es konnten damit innerhalb
von wenigen Sekunden mehrere Teilchen in der Paulfalle gefangen werden. Der Betrieb
der Falle im Vakuum erfordert nun wegen der differentiellen Pumpstufen eine wesentlich
kleinere Offnung in der Metallelektrode. Es stellte sich heraus, dass beide Bohrungen
in den Metallplatten nicht grofler sein durften als 300 pym, um den zur Vermeidung von
Gasentladugen benétigten Druck von 2-1072 mbar in der Vakuumkammer zu erhalten. Es
schien zunichst unmoglich, Tropfen durch die beiden Locher in die Vakuumkammer zu
bekommen, da durch die Pumpe verursachte Luftverwirbelungen zwischen den Platten
die Tropfen ablenkten. Die Justage des Messingrohrchens (vergleiche Kapitel 3.3) zur
Fithrung der Tropfen und der beiden Metallplatten erwies sich also als Geduldspiel aber
schlieBflich erreichte ungefihr ein Tropfen pro Sekunde die Vakuumkammer.

Auch das Fangen der Tropfen erwies sich als sehr problematisch, da die Tropfen auf
ihrem Weg in die Kammer eine beachtliche Geschwindigkeit erreichen und die Ddmpfung
in der Falle bei einem Luftdruck von 10~ mbar kaum mehr gegeben ist. Es dauerte oft
mehrere Minuten, bis ein Tropfen in der Falle gespeichert werden konnte. Da sich beim
Verdampfen des Wassers und bei den Coulombexplosionen die spezifische Ladung der
Tropfen dndert ist es notig, die Fallenparameter laufend zu verdndern. Dies erfordert im
Vakuum einige Routine, da der Stabilitdtsbereich, das heisst der mogliche Bereich fiir
die Fallenparameter, sehr klein ist. Die Ladezeit fiir ein Teilchen betrigt jetzt zwischen
einigen Minuten und einigen Stunden, je nachdem, wie gut der Elektrospray arbeitet
und wieviel Gliick man bei der Wahl der Fallenparameter hat. Ein gefangenes Kolloid
kann dann bei geschlossenem Plattenventil beliebig lange gespeichert werden.

5.3 Abbildung der Teilchen

Die in der Paulfalle gefangenen Teilchen werden mit Hilfe des gestreuten Lichtes eines
Diodenlasers mit einer Leistung von 50 mW bei einer Wellenlidnge von 685 nm abgebildet.
Um ausschlieen zu konnen, dass es sich um mehrere zusammengeklumpte Kolloide
handelt muss die Grofle der gefangenen Teilchen bekannt sein. Messungen in der Falle
liefern jedoch nur die spezifische Ladung, so dass die Grofle mit Hilfe der Intensitéit des
Streulichtes bestimmt werden muss. Deshalb soll hier kurz die Mie-Theorie behandelt
werden, die die Lichtstreuung von dielektrischen Partikeln beschreibt. Sie ist fiir alle
kugelférmigen, homogenen Teilchen beliebiger Grofle innerhalb des gesamten Bereichs
der elektromagnetischen Strahlung giiltig (eine detaillierte Herleitung der Theorie findet
sich zum Beispiel in (Boh83)). Hunt et al. zeigten, dass die Streuung von geladenen
metallischen runden Teilchen in guter Niherung der von ungeladenen Teilchen entspricht,
so dass hier die Mie-Theorie verwendet werden kann (Boh77).

Von Interesse ist fiir uns lediglich die in einen bestimmten Raumwinkel im Fernfeld
abgestrahlte Leistung und insbesondere deren Abhéngigkeit von der Grofle des streuen-
den Teilchens. Fithrt man den Streuparameter

2rr
=20 5.1
z y (5.1)

ein, wobei r den Teilchenradius bezeichnet, so ergibt sich fiir die Intensitit des gestreuten
Lichts der Wellenléinge A, die im Abstand a unter einem Streuwinkel © gemessen wird:

(©,z,n)

f
I = Ig\? 5.2
0 1l (5.2)
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Dabei ist I die Intensitét des einfallenden Strahls und n der Brechungsindex des Teil-
chens. Die Funktion f(©,z,n) muf fiir die beiden moglichen Polarisationsrichtungen der
einfallenden linear polarisierten Welle senkrecht zur Streuebene® und in der Streuebene
unterschieden und im allgemeinen Fall mit Hilfe der Mie-Theorie numerisch berechnet
werden.

Falls an Teilchen gestreut wird, fiir deren Streuparameter z < 1 gilt, geniigt die
Beschreibung in Dipolndherung (Rayleigh-Niherung). Fiir senkrechte Polarisation der
einfallenden Welle ergibt sich dann die vom Streuwinkel © unabhéngige Funktion

n?—1\°
f(8,z,m) = 2 <n2 +2> (53)
und fur parallele Polarisation erhilt man
2 _ 1 2
fo(©,2,n) = 2° (Z2 n 2) cos’ @ (5.4)

Der Radius der Teilchen geht im Fall der Rayleigh-Streuung also in der sechsten
Potenz in die gestreute Lichtintensitit ein, so dass mit Hilfe des gestreuten Lichts eine
exakte GroBenbestimmung der Teilchen moglich ist. Aus Gleichung 5.3 ergibt sich fiir
den Radius des Teilchens bei senkrecht polarisierter einfallender Welle

Ma2] [(n2 +2)\2
_ 6
"= \/167T4IO <n2 - 1> (5:5)
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Abbildung 5.5: Winkelabhiingigkeit der Lichtstreuung fiir senkrechte und parallele Polarisa-
tion des einfallenden Laserlichts aus (Kr#98) (links fiir einen Streuparameter 2 = 0.05, rechts fiir
x = 1.14). Ein Streuwinkel von 180° entspricht Vorwirtsstreuung.

In Abbildung 5.5 sind die Funktionen f (O, z;, n) fiir Streuparameter z = 0.05 (Rayleigh-
Streuung) und = = 1.14 dargestellt. In unserem Experiment ist das einfallende Licht

3Die Streuebene wird aufgespannt durch die Richtung des einfallenden Strahls und die Beobachtungs-
richtung.
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senkrecht polarisiert und die CCD-Kamera nimmt das gestreute Licht in einem Streuwin-
kel von 90° auf. Die verwendeten Goldkolloide mit einem Durchmesser von 100 nm haben
bei einer Wellenlénge des Diodenlasers von 685 nm einen Streuparameter « = 0.46. Es
ist aus Abbildlung 5.5 ersichtlich, dass selbst fiir x = 1.14 fiir senkrechte Polarisation die
Winkelverteilung noch ungefihr der Rayleigh-Streuung entspricht, so dass zur Radiusbe-
stimmung der verwendeten Teilchen Gleichung 5.5 verwendet werden kann. Die sechste
Wurzel in Gleichung 5.5 sorgt dafiir, dass Fehler bei der Bestimmung der Intensitét
des einfallenden und des gestreuten Lichts nur sehr unkritisch in die Radiusbestimmung
eingehen.

5.4 Lasersystem

Um die stehende Lichtwelle zu erzeugen, wird ein Nd-YAG-Laser der Firma LeeLaser
verwendet. Dieser kann mit Hilfe verschiedener Resonator-Spiegel sowohl bei 1064 nm
als auch bei 1320 nm betrieben werden. Der Laser 14uft ohne dass zusétzliche Blenden
in den optischen Resonator eingebracht werden im sogenannten Multimode, das heifit
es schwingen mehrere rdumliche Moden an. In diesem Modus liefert er mit einer neuen
Kryptonlampe?, mit der der Laser gepumpt wird, eine Ausgangsleistung von 50 W bei
1064 nm und 10 W bei 1320 nm. Durch Einbringen von zwei Lochblenden schwingt nur
die TEMyg Mode an und die Ausgangsleistung reduziert sich bei gut justierten Blenden
auf 8 W bei 1064 nm. In unserem Experiment wird der Laser in diesem Singlemode
betrieben, da er hier wesentlich stabiler als im Multimode 14uft. Es ist moglich, die mo-
mentane Laserleistung mit einer fest installierten Diode zu messen und den Strom durch
die Kryptonlampe entsprechend nachzuregeln (lichtstabilisierter Betrieb). Der Regelbe-
reich ist in der Frequenz hierbei auf 1 Hz bis 1 MHz beschrinkt, so dass Langzeitschwan-
kungen nicht ausgeglichen werden kénnen. Schnelle Schwankungen kénnen bei richtiger
Einstellung jedoch effizient behoben werden, so dass wie in Abbildung 5.6 gezeigt die
Leistung der Pulse in einer Pulsfolge in guter Ndherung konstant ist.

Der Laser kann zwar innerhalb des optischen Resonators mit Hilfe einer Q-Switch
Einheit gepulst werden, es hat sich jedoch herausgestellt, dass der hierfiir benétigte Trei-
ber sich nicht exakt genug extern triggern 1dft. Deshalb wird auflerhalb des Resonators
ein akusto-optischer Modulator® verwendet, um die gepulste Stehwelle zu realisieren.
Hierbei konnen ohne Fokussierung des Strahls in den Kristall des AOM ungefihr 50%,
mit Fokussierung 70% der Laserleistung in die erste Ordnung, die zur Erzeugung der
Stehwelle benutzt wird, gebeugt werden. Es stehen also maximal 5.5 W Laserleistung in
der stehenden Welle zur Verfiigung. Der Strahl wird mit einer Linse mit einer Brenn-
weite von 30 cm auf den retroreflektierenden Spiegel fokussiert, was in der Mitte der
Falle zu einem Strahldurchmesser von 500 £ 20 pm fiithrt. Der Strahldurchmesser wurde
bestimmt, indem eine Rasierklinge schrittweise mit einer Mikrometerschraube in den
Strahl geschoben und die durchgelassene Leistung mit einer Photodiode aufgezeichnet
wurde.

Fiir die Erzeugung der stehenden Lichtwelle ist es wichtig, dass die Kohérenzlinge

“Zu Beginn der Versuche brannte die Kryptonlampe durch, worauf eine neue bestellt und eingebaut
wurde. Zuvor betrug die Ausgangsleistung nur maximal 25 W im Multimode-Betrieb und 4,5 W im
Singlemode-Betrieb bei 1064 nm.

*Es wurde ein AOM der Firma Automates et Automatismes (A.A.) vom Typ MT 15 verwendet.
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Abbildung 5.6: Leistung in der gepulsten Stehwelle fiir 10 Pulse mit einem Abstand von 1
ms und einer Linge von 150 ps. Die Laserleistung wurde mit einer Photodiode aufgenommen
und ist fiir alle Pulse in guter Ndherung gleich.

des Lasers mindestens dem doppelten Abstand von der Fallenmitte zum retroreflektie-
renden Spiegel (ungefihr 30 cm) entspricht. Um dies zu testen wurde ein Michelson-
Interferometer aufgebaut, womit eine Kohérenzlinge von mindestens einem Meter nach-

gewiesen werden konnte.
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Abbildung 5.7: Laserleistung in der nullten Ordnung des akusto-optischen Modulators ge-
messen tiber 12 Stunden.

Weil ein Experiment iiber 20 Stunden dauern kann, darf die Laserleistung auch auf
diese Zeit gesehen keine zu groflen Schwankungen aufweisen. Zur Uberpriifung wurde
die nullte Ordnung nach dem AOM wihrend der Experimente mit Hilfe einer Photodi-
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ode und eines Speicheroszilloskops aufgezeichnet. Der Verlauf der Laserleistung iiber 12
Stunden ist in Abbildung 5.7 gezeigt. Die Schwankungen betragen ungefihr 10 %, was
fir unser Experiment ausreichend ist.

5.5 Steuerung des Experiments

Aufgrund der langen Versuchsdauern ist es nétig, das Experiment so weit wie moglich
zu automatisieren. Hierzu wird ein Stanford Research Funktionsgenerator DS 345 mit
dem Computer iiber eine GPIB-Schnittstelle programmiert, der dann entsprechende
Spannungen an den Treiber des akusto-optischen Modulators ausgibt. Hierzu wurde ein
LABVIEW-Programm geschrieben, um die gewiinschte Pulsfolgen erzeugen zu kénnen.
Es kénnen dadurch beliebige Folgen von Rechteckpulsen mit variablen Pulsdauern und
Pulsabsténden realisiert werden.

Fiir die Auswertung des Experiments wird die durch die Lichtpulse auf das Teilchen
iibertragene Energie, das heisst die Amplitude der Teilchenbewegung in der Falle nach
den Pulsen benétigt. Sie wird ermittelt indem einige Millisekunden nach dem letzten
Puls ein Bild der Bewegung des Teilchens von der CCD-Kamera aufgenommen und ge-
speichert wird. Hierzu gibt der Funktionsgenerator ein Triggersignal an ein Delay und
dieses anschliefend mit einer einstellbaren Verzégerung von 1 ms bis 10 ms an die Ka-
mera weiter. Danach wartet das Programm zehn Sekunden, bis die Teilchenbewegung
vollstindig ausgeddmpft ist und gibt eine neue Pulsfolge mit verdnderten Pulsabstinden
und gleichen Pulsdauern an den Funktionsgenerator aus. Die Pulsabstinde werden ty-
pischerweise von 50 ps bis 10ms in Schritten von 50 ps durchgefahren. Nachdem jeder
Pulsabstand realisiert wurde, wird das ganze 50 mal wiederholt, um jedes Experiment
iiber alle Anfangsgeschwindigkeiten und Anfangspositionen des Teilchens in der ste-
henden Lichtwelle mitteln zu kénnen. Damit werden pro Mefireihe bis zu 9850 Bilder
aufgenommen, die anschlieflend ausgewertet werden (siehe Kapitel 6).

43



Kapitel 5 Experimenteller Autbau und Durchtfiihrung

44



6 Experimentelle Ergebnisse

6.1 Aufladung und Fangen von Teilchen

In der aufgebauten Paulfalle konnten die in Tabelle 6.1 gezeigten Teilchen bei den angege-
benen Fallenparametern gefangen werden. Die Anthracenstaubpartikel wurden mit Hilfe
einer Spritze in die Falle injiziert und durch Reibung aufgeladen. Zur lonisierung aller
Kolloide wurde die Elektrospray-Ionisierungsmethode verwendet. Dabei werden zunéchst
geladene Tropfen produziert, die in der Falle gefangen werden. Nach einigen Sekunden, in
denen das Losungsmittel, in dem die Kolloide gelost sind, verdampft und einige Coulomb-
Explosionen stattfinden, bleiben bei geeigneter Verdiinnung der kolloidalen Suspension
einzelne Kolloide in der Falle zuriick. Wihrend des Verdampfens des Losungsmittels
erhoht sich die spezifische Ladung der Tropfen. Deshalb muss die Frequenz der ange-
legten Wechselspannung erhéht werden, um eine stabile Bewegung der Tropfen in der
Falle zu erreichen. Die in Tabelle 6.1 angegebenen Frequenzen sind diejenigen, bei denen
die in der Falle zuriickbleibenden Kolloide gefangen wurden. Die dargestellten Werte
fiir die spezifischen Ladungen der Teilchen wurden ermittelt, indem die Verschiebung
der Teilchen in z-Richtung in Abhéngigkeit von der dafiir zwischen die Deckelelektroden
angelegte Gleichspannung gemessen wurde. Bei Kenntnis der Antriebsfrequenz und An-
triebsspannung ergeben sich nach Gleichung 2.53 die angegebenen spezifischen Ladungen.
Um eine Verschiebung um 5 mm zu erreichen, ist je nach Teilchengréfle und Frequenz
der angelegten Wechselspannung eine Gleichspannung von maximal 50 V notig.

Das Fangen von Teilchen bei Normaldruck ist relativ einfach, da durch Luftreibung
der Stabilitdtsbereich, das heisst der mogliche Bereich fiir die Fallenparameter fiir sta-
bile Bewegungen des Teilchens, sehr stark vergrofiert ist. Im Vakuum kann es mehrere
Stunden dauern, bis ein Kolloid in der Falle gefangen wird, da nur wenige der vom
Elektrospray produzierten Tropfen durch die beiden differentiellen Pumpstufen in die
Vakuumkammer gelangen'. Auflerdem sind fiir Frequenz und Amplitude der an die Fal-
le angelegten Wechselspannung im Vakuum nur kleine Bereiche moéglich, um das Kolloid
stabil zu fangen. Eine Veridnderung der Frequenz um weniger als 10 Hz kann zum Bei-
spiel bei den 100 nm Goldkolloiden schon Instabilitdt und damit Verlust des Teilchens
zur Folge haben.

Zur Realisierung des d-kicked rotor, das heisst fiir die benttigte ortsabhingige Kraft,
miissen die gefangenen Teilchen einen kleineren Durchmesser besitzen als die Wellenlénge
der stehenden Lichtwelle. Um sicherzustellen, dass wirklich einzelne Kolloidteilchen in
der Paulfalle gefangen werden, wurde die absolute Grofle der gefangenen Goldkolloide

! Zur Speicherung der Teilchen im Vakuum ist es sehr wichtig, dass der Elektrospray im single-jet-
Modus betrieben wird, da ansonsten alle erzeugten Tropfen bereits die erste Metallplatte der differenti-
ellen Pumpstufen nicht passieren kénnen.
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Teilchen Grofle Q/M Vac Q

Anthracenstaub ~200um (5—9)-107* C/kg 2000 V 27 50 Hz
Polysterenlatexkolloide 6.3 pm 0.02—-0.04 C/kg 1000 V 27 50 Hz
Polysterenlatexkolloide 6.3 pm 0.02—-0.04 C/kg 1500 V 27 180 Hz
Polysterenlatexkolloide 800 nm 0.05—-0.08 C/kg 1200 V 27 300 Hz
Polysterenlatexkolloide 530 nm 0.08 — 0.1 C/kg 1000 V. 27 300 Hz

Polysterenlatexkolloide 280 nm 0.1 -0.3 C/kg 800 V. 27 400 Hz
Goldkolloide 150 nm 0.05 —0.2 C/kg 1000 V27 500 Hz
Goldkolloide 100 nm 0.1 -0.5 C/kg 700 V. 27 400 Hz

Tabelle 6.1: Verschiedene in der Paulfalle gefangene Teilchen mit den entsprechenden Fallen-
parametern, bei denen die Bewegung des Teilchen stabil ist.

mit Hilfe des gestreuten Lichts bestimmt. Hierzu wurde die CCD-Kamera mit dem Di-
odenlaser geeicht und es ergaben sich aus den gemessenen Streulichtintensititen von ca.
0.1 nW bei einem erfassten Raumwinkel von 0.2 sr die Teilchenradien mit Gleichung 5.5.
Insgesamt wurden die gestreuten Intensititen von 10 gefangenen Goldkolloiden gemes-
sen. Bei acht Teilchen wurde eine Grésse von 100 nm £ 20 nm bestimmt. Die anderen
zwei Teilchen hatten eine Grosse von 200 nm + 18 nm. Wir kénnen also einzelne 100 nm
grofle Goldkolloide fangen und beobachten. Goldkolloide mit einem Durchmesser klei-
ner als 100 nm konnen mit unserer Abbildung nicht mehr beobachtet werden, da die
gestreute Lichtintensitit mit der sechsten Potenz des Teilchenradius abnimmt. Die bei
einem 20 nm grossen Goldkolloid auf die Kamera treffende gestreute Lichtleistung wire
zum Beispiel im Bereich von weniger als einem Pikowatt und kann mit dem verwendeten
Kamerasystem nicht mehr nachgewiesen werden.

6.2 Wechselwirkung der Teilchen mit der stehenden Lichtwelle

Um die Wechselwirkung mit der gepulsten stehenden Lichtwelle in Abhingigkeit vom
Abstand zwischen den Lichtpulsen zu untersuchen, wurde 1 bis 10 Millisekunden nach
den Pulsen ein Bild der Auslenkung des Teilchens mit einer Belichtungszeit von 20 ms
aufgenommen. In Abbildung 6.1 sind zwei aufgenommene Bilder nach jeweils 30 Pul-
sen gezeigt. Beim linken Bild ist der Pulsabstand so gewéhlt, dass sich keine Resonanz
im Energieiibertrag ergibt?. Bei Variation der Frequenz der Lichtpulse treten fiir gewis-
se Werte sehr grofle Energieiibertrige auf das Teilchen auf. Die Teilchenbewegung im
rechten Bild hat eine Amplitunde von ca. 1 mm.

Insgesamt wurden 10 Teilchen in die Falle geladen und deren Wechselwirkung mit
der stehenden Lichtwelle untersucht. In Abbildung 6.2 sind die Ergebnisse fiir ein 100
nm grofles Goldkolloid zusammengefasst. Auf der z-Achse ist jeweils der Pulsabstand in
pus und auf der y-Achse die Amplitude der Teilchenbewegung 10 ms nach dem letzten

*Die Amplitude der Teilchenbewegung ist ein Maf fiir die auf das Teilchen iibertragene kinetische
Energie.
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- 4

Stehende Lichtwelle

Abbildung 6.1: Amplitude der Teilchenbewegung in der Paulfalle nach den Stehwellenpulsen.
Auf der linken Seite ist die Pulsfrequenz so gewiihlt, dass keine Resonanz in der iibertragenen
Energie auftritt. Auf der rechen Seite ist die Bewegungsamplitude fiir einen Resonanzfall gezeigt.
Sie betrigt ca 1 mm. Die stehende Lichtwelle ist vertikal orientiert.

Puls aufgetragen.

In der ersten Messung wurden 20 Pulse mit einer Pulslinge von 70 us fiir verschie-
dene Pulslédngen erzeugt. Es wurde mit einem Pulsabstand von 200 pus begonnen und
10 ms nach dem letzten Puls ein Bild aufgenommen. Die Pulsabstinde wurden dann
in 196 Schritten von 50 ps erhoht, so dass der maximale Pulsabstand 10 ms betréigt.
Zwischen zwei Pulsfolgen muss ca. 10 Sekunden gewartet werden, da der Druck in der
Vakuumkammer so gewéhlt ist, dass erst dann die durch die Stehwellenpulse verur-
sachte Bewegung des Teilchens durch Luftreibung ausgeddmpft ist. Hierdurch werden
gleiche Anfangsbedingungen fiir alle Experimente garantiert. Um iiber alle Anfangsposi-
tionen und Anfangsgeschwindigkeiten des Teilchens in der stehenden Lichtwelle mitteln
zu koénnen, wurde diese Folge von Experimenten 50 mal wiederholt. Insgesamt wurden
also 9850 Bilder von der CCD-Kamera aufgenommen.

Zu dieser Messung sind in Abbildung 6.2 oben zwei verschiedene Auswertungsbilder
gezeigt. Jede Spalte des Bildes auf der linken Seite ist das Ergebnis der Zeilensummati-
on der zu einem festen Pulsabstand aufgenommenen Kamerabilder und anschliessenden
Mittelung tiber die 50 Realisierungen. Das Bild gibt also die gemittelte Position und Am-
plitude des Teilchens nach den 20 Pulsen in Abhéingigkeit der Pulsabstinde an. Maximale
Intensititen, das heisst hohe Aufenthalswahrscheinlichkeiten in diesem Bild bedeuten,
dass fiir die entsprechenden Pulsléingen die durch die stehende Lichwelle tibertragene ki-
netische Energie klein ist. Es ist zu sehen, dass fiir bestimmte Pulsldngen, zum Beispiel
fiir ca. 2000 ps die Amplituden der Teilchenbewegungen nach den Pulsen sehr grof§ sind,
so dass hier eine Resonanz in der iibertragenen Energie vorliegt.

Die verschiedenen Messungen unterscheiden sich durch verschiedene Pulslingen und
die Anzahl der Pulse. In den Bildern auf der rechten Seite handelt es sich um die selben
Messungen, jedoch wurde hier fiir jeden Pulsabstand die Gréfle der Oszillationsamplitude
nach den Pulsen ausgemessen und iiber die 50 Realisierungen gemittelt. Die Resonanzen
werden hier wesentlich deutlicher.

Fiir das in Abbildung 6.2 gezeigte Teilchen konnten insgesamt 4 Messungen durch-
gefithrt werden, bevor ein Stromausfall dazu fiihrte, dass das Teilchen verloren ging.
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Abbildung 6.2: Durch die stehende Lichtwelle {ibertragene Energie auf ein gefangenes 100 nm
Goldkolloid. Auf der x-Achse sind die Pulsabstinde in us angegeben. Die Frequenz der an die
Falle angelegten Wechselspannung ist 428 Hz und die Skularfrequenz in radialer Richtung betrgt
15 Hz. Die Bilder auf der linken Seite sind durch Zeilensummation von nach den Pulsen aufge-
nommenen Bildern entstanden. In den Diagrammen auf der rechten Seite ist die Amplitude der
Teilchenbewegung nach den Pulsen aufgetragen.
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6.2 Wechselwirkung der Teilchen mit der stehenden Lichtwelle

Geméf der Theorie fiir einen d-kicked rotor im harmonischen Potential liegen die Reso-
nanzen im Energieiibertrag genau bei Pulsfrequenzen, die ganzzahligen Vielfachen der
an der Bewegung des Teilchens in der Falle beteiligten Frequenzen entsprechen. Die Fre-
quenz der an die Falle angelegten Wechselspannung war bei diesem Teilchen bei allen
Messungen 428 Hz. Nach Gleichung 2.21 ist das Frequenzspektrum der Bewegungen in
der Paulfalle in radialer Richtung gegeben durch?:

1
Wrp = <n+§br>Q, 0<n<x (6.1)

)

1
Wrp = —(n—{—ibr)ﬁ, —oco<n<0 (6.2)
Die Sikularfrequenz in radialer Richtung ist bei uns ca. 20 Hz, so dass bei

w=k-(n-428+20)Hz mit k,n €N (6.3)

Resonanzen auftreten sollten.

Bei der ersten Messung mit Pulslinge 70 pus und 20 Pulsen liegen die Resonanzen
nach Abbildung 6.2 bei 135 Hz, 150 Hz, 170 Hz, 213 Hz, 308 Hz, 550 Hz und 2860 Hz.
Diese Lage der Resonanzen lisst sich nicht mit Gleichung 6.3 vereinbaren.

Aus der nichsten aufgetragenen Messung fiir Pulslingen von 100 ps und 20 Pulse
ergeben sich folgende Resonanzfrequenzen: 125 Hz, 136 Hz, 145 Hz, 181 Hz, 225 Hz,
275 Hz, 362 Hz, 425 Hz und 532 Hz, wobei die kursiv gedruckten Frequenzen den
breiten Resonanzen entsprechen. Die Resonanzen verschieben sich also mit verdnderter
Pulslénge.

Bei der dritten Messung ist die Pulslinge und Anzahl gleich wie in der zweiten,
jedoch wurden hier die Pulsabstinde zwischen 1 ms und 3 ms in Schritten von 10 us
variiert. Es ist zu sehen, dass noch zusétzliche Nebenresonanzen bei 438 Hzund 532 Hz
existieren, die in der zweiten Messung nicht aufgelost werden konnten.

In Messung 4 betrigt die Pulsldnge weiterhin 100 us, es werden nun aber 30 Pulse
erzeugt. Auch hier verdndert sich die Lage und Anzahl der Resonanzen. Sie liegen jetzt
bei 143 Hz, 178 Hz, 195 Hz, 241 Hz, 303 Hz, 353 Hz, 444 Hz, 787 Hz, und 1282 Hz,
wobei wieder die Hauptresonanzen kursiv gedruckt sind.

Die Tatsache, dass sich die Resonanzen bei verdnderter Pulslinge verschieben, wiirde
sich bei Vernachlédssigung der Teilchenbewegung in der Falle zwischen den Pulsen mit
einem einfachen Argument erklidren lassen: bei kiirzeren Pulsen mit gleicher Pulsstéirke
wirken die gleichen Beschleunigungen, das Teilchen erhilt aber eine kleinere Geschwin-
digkeit. Wenn das Auftreten der Resonanzen nun dadurch erklirt wird, dass das Teil-
chen durch die Pulse eine Geschwindigkeit erhélt, die es bis zum néchsten Puls gerade ein
Vielfaches der Wellenlidnge der stehenden Lichtwelle zuriicklegen lédsst, miissten die Reso-
nanzfrequenzen im gleichen Verhiltnis ansteigen, wie die Pulsléingen verkleinert wiirden.
Auflerdem konnte auf diese Weise die zeitlich dquidistante Lage der Resonanzen erklirt
werden. Ein Vergleich der Messungen 1 und 2 zeigt jedoch, dass die Resonanzfrequen-
zen sich nicht ensprechend verhalten. Auch sollte sich die Lagen der Resonanzen bei
Anderung der Anzahl der Lichtpulse in diesem Bild nicht dndern.

3Die durch die gepulste stehende Lichtwelle auf das Teilchen ausgeiibte Kraft hat keine Komponente in
axialer Richtung, so dass hier nur die Fallenbewegungen in radialer Richtung betrachtet werden miissen.
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Teilchen 9 Messung 4.1 (10 pis, 40 Pulse)
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Abbildung 6.3: Durch die stehende Lichtwelle {ibertragene Energie auf ein gefangenes 100 nm
Goldkolloid. Auf der x-Achse sind die Pulsabstéinde in us aufgetragen. Die Bilder sind wie in
Abbildung 6.2 gezeichnet. Die Frequenz der an die Falle angelegten Wechselspannung ist hier

195 Hz und die radiale Skularfrequenz betrgt 25 Hz.
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6.3 Coulomb-Kristalle

Bisher konnte die Lage der Resonanzen leider nicht erkliart werden. Auch erste durch-
gefithrte Simulationen der Bewegung der Teilchen in der Paulfalle bei Anwesenheit der
Lichtpulse beschreiben die experimentell gemessenen Daten nicht ausreichend. Die Tatsa-
che, dass die Theorie des d-kicked rotors im harmonischen Potential nicht zur Beschrei-
bung ausreicht kénnte dadurch erkldrt werden, dass hier mehrere, nicht unabhingige
Bewegungen in der Falle beteiligt sind und dass hier natiirlich Pulse endlicher Linge
erzeugt werden, fiir die die Beschreibung als d-kicks nicht giiltig ist. Ein weiteres Pro-
blem ist, dass die maximale Belichtungszeit unserer CCD-Kamera nur 20 ms betrégt,
womit nach den Pulsen nur etwa eine halbe Schwingung des Teilchens aufgenommen wer-
den kann. Dadurch kénnten Fehler in der Auswertung verursacht werden. Die nichsten
Experimente werden mit einer neuen Kamera mit wesentlich lingerer Belichtungszeit
durchgefithrt werden.

In Abbildung 6.3 sind die Ergebnisse fiir ein weiteres 100 nm Goldkolloid in der
stehenden Lichtwelle aufgetragen. Die Frequenz der angelegten Wechselspannung betrégt
hier 195 Hz, also weniger als die Hélfte des oben besprochenen Kolloids. Im Prinzip
verhalten sich die Resonanzen bei den verschiedenen Messungen gleich wie oben, so dass
dieses Teilchen hier nicht ausfiithrlich besprochen werden soll.

6.3 Coulomb-Kiristalle

Wuerker et al. beschrieben bereits 1959, dass mehrere in einer Paulfalle gefangenen Alu-
miniumteilchen mit einer Gréfle von einigen Mikrometern aufgrund der abstoflenden
Coulomb-Wechselwirkung einen Kristall bilden kénnen, nachdem die kinetische Energie
der einzelnen Partikel durch Reibung verringert wurde (Wue59)*. Die Teilchen ordnen
sich vorzugsweise in der z=0-Ebene an, da fiir ¢ = 0, das heisst bei Abwesenheit einer
Gleichspannung zwischen Ringelektrode und Deckelelektroden die Falle in axialer Rich-
tung doppelt so steil ist wie in radialer Richtung. Durch Anlegen einer Gleichspannung
koénnen auch drei-dimensionale Kristalle erzeugt werden (fiir V. = % ist die riick-
treibende Kraft in alle Raumrichtungen gleich grof). 1987 ist es Walther et al. (Bli88)
und Blatt et al. (Cas88) gelungen, auch Ionen in einer Paulfalle mit optischer Seiten-
bandkiihlung so weit zu kiihlen, dass sie Kristalle bilden. In einer linearen Paulfalle,
die nicht aus einer Ringelektrode und Deckelelektroden, sondern aus vier zylindrischen
Stangen besteht, ordnen sich die Ionen regelméfig in einer linearen Kette mit einem
Abstand von einigen Mikrometern an, so dass sie noch einzeln mit Lasern adressiert
werden konnen. Dieses System wird heute als mogliche Realisierung eines Quantencom-
puters untersucht (siehe zum Beispiel (N&g90)).

Ob mehrere gefangene Teilchen in der Paulfalle einen Kristall bilden, hingt im We-
sentlichen von der Stirke der Coulombwechselwirkung relativ zur thermischen Energie
der Teilchen ab. Allgemein wird der Coulomb-Kopplungsparameter I' definiert als

<Ecoulomb>
NkgT

Dabei stehen die Klammern fiir die Summe iiber alle Teilchenpaare und N fiir die Zahl

der gefangenen Teilchen. Nach Slattery et al. (S1a80) sollte fir I' > 170 Kristallisation

I = (6.4)

*Auch in anderen Gebieten der Physik zum Beispiel bei Elektronen auf fliissigem Helium (Lei87)
oder bei in Wasser geldsten kolloidalen Teilchen (Bub99) treten solche Wignerkristalle auf (benannt
nach Eugene Wigner, der sie 1938 vorausgesagt hat.)
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eintreten. Bei uns betrigt mit typischen Abstinden der Teilchen von 5 mm und spezifi-
schen Ladungen von 0.03 C/kg fiir 6.3 pm Polysterenlatexkolloide bei 5 Teilchen in der
Falle der Kopplungsparameter ungefihr 10°, so dass sich ein Coulombkristall ausbildet®.

In Abbildung 6.4 ist eine in unserer ersten Falle bei Normaldruck aufgenommene Fol-
ge von zwei-dimensionalen Coulombkristallen aus bis zu 15 Teilchen zu sehen. Es handelt
sich hierbei um 6.3 pm grofle Polysterenlatexkolloide, die mit Hilfe des Elektrosprays in
die Falle gebracht wurden und angestrahlt mit einer Schwanenhalslampe mit bloflem
Auge zu sehen sind. Hierbei wurde die Gravitation nicht durch eine Gleichspannung
zwischen den Deckelelektroden ausgegeglichen, so dass die Teilchen nicht exakt in der
x-y-Ebene schwingen. Voraussetzung fiir einen regelméfligen Kristall ist, dass alle gefan-
genen Teilchen dhnliche spezifischen Ladungen besitzen, was mit unserer Lademethode
gut erfiillt werden kann. Durch Erhchung der angelegten Fallenspannung werden Teil-
chen mit kleiner und bei Verkleinerung der Fallenspannung solche mit grofler spezifischer
Ladung instabil. Auf diese Art und Weise konnte erreicht werden, dass alle gefangenen
Kolloide eine spezifische Ladung Q/M = 0.03 £ 0.01 C/kg hatten. Damit trigt jedes
Teilchen ungefihr 2.5 - 10° Elementarladungen.

Durch die Coulombwechselwirkung werden die Differentialgleichungen fiir die ver-
schiedenen Teilchen gekoppelt und sind deshalb nicht mehr analytisch 16sbar. In (Bed93)
werden zweidimensionale Kristalle aus endlich vielen in einem parabolischen Potential
gefangenen Teilchen numerisch untersucht. Das Ergebnis ist, dass sich die Teilchen auf
konzentrischen Schalen um den Fallenmittelpunkt anordnen. Die berechnete und bei uns
beobachtete Teilchenzahl pro Schale fiir verschiedene Kristalle ist in Tabelle 6.2 darge-
stellt.

Es ist zu sehen, dass die Rechnungen von Bedanov et al. bis auf den Kristall mit
10 Teilchen mit unseren Kristallen iibereinstimmen. Die Abweichung ergibt sich wahr-
scheinlich durch ein nicht perfekt parabolisches Pseudopotential, denn in (Bed93) wird
gezeigt, dass das berechnete globale Energieminimum sehr nahe bei lokalen Energiemini-
ma liegen kann, so dass kleine Abweichungen vom angenommenen Potential eine andere
Anordnung der Teilchen bewirken kann. Die Ubereinstimmung der Gleichgewichtsanord-
nungen zeigt, dass trotz der nicht parabolisch geformten Elektroden das Potential in der
Falle in guter Naherung harmonisch ist.

Leider war es nicht moglich, gleichzeitig mehr als 15 Kolloide zu fangen, da ein neu
hinzukommendes jeweils ein anderes aus der Falle verdrangte. Deshalb konnte eine dritte
Schale nicht realisiert werden.

°Fiir die Temperatur wurde dabei 300 K eingesetazt.
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6.3 Coulomb-Kristalle

Abbildung 6.4: Folge von Coulombkristallen aus bis zu 15 Polysterenlatexkolloiden mit einem
Durchmesser von 6.3 pm.
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Vorhergesagte Teilchen- Beobachtete Teilchen-
Teilchenzahl zahl pro Schale zahl pro Schale
1 1 1
2 2 2
3 3 3
4 3 3
5 5 5
6 1,5 1,5
7 1,6 1,6
8 1,7 1,7
9 2,7 2,7
10 2,8 3,7
11 3,8 3,8
12 3,9 3,9
13 4,9 4,9
14 4,10 4, 10
15 5, 10 5, 10

Tabelle 6.2: Vergleich der von (Bed93) vorausgesagten und hier beobachteten Teilchenzahlen
pro Schale fiir zwei-dimensionale Coulomb-Kristalle in einem parabolischen Potential.
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7 Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen der vorliegenden Staatsexamensarbeit wurde eine Paulfalle fiir makroskopi-
sche Teilchen zur Realisierung von Experimenten zum deterministischen Chaos aufge-
baut. Als zu speichernde Teilchen wurden Kolloide gewihlt, da diese in nahezu belie-
bigen, gut definierten Groflen erhéltlich sind. Es konnten Polysterenlatex-Kolloide mit
Durchmessern von 280 nm bis 6.3 pm und Goldkolloide mit Durchmessern von 150 nm
und 100 nm gefangen werden. Zur lonisierung der Teilchen wurde die Elektrosprayionisa-
tion verwendet, womit bei den Goldkolloiden eine spezifische Ladung von bis zu 0.3 C/kg
moglich ist. Der Nachweis der gefangenen Teilchen erfolgt iiber das gestreute Licht einer
Laserdiode. Es stellte sich heraus, dass bei den 100 nm Goldkolloiden die Nachweisgrenze
unserer Abbildung erreicht ist, so dass kleinere Teilchen nicht unserem Kamerasystem
beobachtet werden kénnen. Die Grund hierfiir ist, dass die gestreute Lichtintensitéit mit
der sechsten Potenz des Teilchenradius abnimmt. Die Bewegung der Teilchen in einer
idealen Paulfalle, in der das erzeugte Potential exakt ein Quadrupolpotential ist, ist eine
Uberlagerung mehrerer unabhingiger harmonischer Schwingungen. Das Frequenzspek-
trum der beteiligten Bewegungen héngt von der Frequenz und Grofle der an die Falle
angelegten Wechselspannung und der spezifischen Ladung ab.

Zur Realisierung der Chaos-Experimente wurde das im Vakuum bei einem Druck von
ungefihr 2-10~° mbar gefangene Teilchen in eine stehende Lichtwelle, die von einem Nd-
YAG-Laser erzeugt wird, gebracht. Die stehende Lichtwelle wird mit Hilfe eines akusto-
optischen Modulators gepulst. Wahrend eines Lichtpulses erfihrt das Teilchen aufgrund
der Dipolwechselwirkung mit dem Licht eine Kraft in Richtung des Feldgradienten. Es ist
dabei notwendig, dass das Teilchen wesentlich kleiner ist als die Wellenldnge der stehen-
den Lichtwelle, die 532 nm betrigt. Deshalb werden die Experimente ausschliefllich mit
den 100 nm Goldkolloiden durchgefithrt. Mit Hilfe der Intensitét des gestreuten Lichtes
wurde der tatsichliche Radius der Teilchen bestimmt. Dadurch konnte ausgeschlossen
werden, dass es sich bei den gefangenen Teilchen um Klumpen mehrerer Goldkolloide
handelt. Die Linge der Lichtpulse ist viel kleiner als deren Abstand, so dass in guter
Néaherung é-formige Kraftpulse realisiert werden. Zwischen den Pulsen folgt das Teilchen
den ungedidmpften Bewegungen in der Falle. Fiir den Fall eines d-kicked rotor in einem
harmonischen Potential sagt die Theorie voraus, dass im Resonanzfall, das heisst wenn
die Pulsfrequenz einem ganzzahligen Vielfachen der Frequenz der harmonischen Schwin-
gung des Teilchens entspricht, sogenannte stochastische Netze endlicher Dicke existieren.
Diese Netze iiberdecken den gesamten Phasenraum. Wenn die Anfangsbedingungen des
Teilchens auf dem Netz liegen sollten durch die stehende Lichtwelle beliebig grofie Ener-
gielibertrige auf das gefangene Teilchen moglich sein. Dies sollte durch Messung der
Amplitude der Bewegungen des Teilchens, die ein Maf fiir die {ibertragene kinetische
Energie ist, zu iiberpriifen sein.

95



Kapitel 7 Zusammenfassung und Ausblick

Es wurden zwischen 20 und 30 Lichtpulse mit verschiedenen Pulsabstinden erzeugt.
Durch Aufnahme der kinetischen Energie des Teilchens konnte dessen Dipolwechselwir-
kung mit der Stehwelle nachgewiesen werden. Die gemessenen Energieiibertrige weisen
tatsdchlich gut aufgeloste Resonanzen fiir gewisse Pulsabstinde auf, allerdings liegen
diese nicht bei Vielfachen der verschiedenen auftretenden Fallenfrequenzen. Die Theo-
rie der stochastischen Netze, die nur ein harmonisches Potential beriicksichtigt kann
hier also nicht angewandt werden. Die aufgenommenen Daten werden momentan noch
ausgewertet, konnten bislang jedoch nicht ausreichend erklért werden.

In néchster Zukunft werden zunéchst noch Daten fiir weitere in der Paulfalle gefan-
gene Teilchen aufgenommen, um die bisher gemessene Lage der Resonanzen zu bestéti-
gen. Durch eine kiirzlich eingebaute unterbrechungsfreie Stromversorgung werden linge-
re Mefireihen an einem Teilchen moglich sein, da jetzt kurzfristige Stromausfélle nicht
mehr zum Verlust des Teilchens fithren konnen. Anschlieend werden weitere numerische
Simulationen notig sein, um die Lage der beobachteten Resonanzen zu erkléren.

Eine Paulfalle wie die hier aufgebaute wird im néichsten Jahr vermutlich zur Spek-
troskopie von Quantenpunkten eingesetzt werden. Die zu untersuchenden Halbleiter-
Nanokristalle haben einen Durchmesser von ungefidhr 5 nm. Sie besitzen ein sehr breites
Absorptionsspekrum bei Wellenléingen von 300 nm bis 500 nm und emittieren Licht
bei ungefdhr 600 nm. Diese Fluoreszenz kann zum Nachweis der Teilchen anstelle des
Streulichts verwendet werden und es sollte damit moglich sein, die Nanokristalle ab-
zubilden und zu spektroskopieren. Normalerweise werden die Quantenpunkte auf einer
Oberflache spektroskopiert. Der Vorteil der Spektroskopie in der Paulfalle ist, dass hier
Wechselwirkungen mit Oberflichen keine Rolle spielen.

Die Demonstration der Speicherung von Anthracen- oder Aluminiumstaub bei Nor-
maldruck kann in einer sehr einfachen Paulfalle, die aus einem Metallring und zwei
Metallkugeln besteht, mit in jeder Schule vorhandenen Mitteln durchgefithrt werden.
Es wird dazu lediglich ein Transformator mit einer Ausgangsspannung von ca. 5000 V
bei einer Frequenz von 50 Hz benétigt. Die Staubpartikel sind mit bloem Auge sicht-
bar, wenn sie mit einer Gliihbirne beleuchtet werden. Der Aufbau einer Paulfalle wére
also durchaus im Rahmen eines Praktikums in der Schule moglich. An dem System
kénnten die Schiiler sowohl praktische Erfahrung beim Experimentieren sammeln als
auch grundlegende physikalische Konzepte und Methoden der Physik kennenlernen. Die
Funktionsweise der Paulfalle kann mit Hilfe des mechanischen Modells einer rotieren-
den sattelformigen Plexiglasform und einer darin gespeicherten Metallkugel anschaulich
erklirt werden. Ein selbst geplantes und verwirklichtes Projekt wie der Aufbau einer
Teilchenfalle wiirde sicherlich das Interesse der Schiiler an der Physik verstirken und
den Physikunterricht beleben.
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