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Kurzzusammenfassung

Die Edelgasisotope 8°Kr und ®'Kr sind hervorragend als Umwelttracer geeignet,
weshalb sich durch ihre Konzentrationsbestimmung in Luft- und Wasserproben
vielversprechende Anwendungen in den Geowissenschaften und in der Riistungs-
kontrolle eréffnen. Die geringe Héufigkeit in der Atmosphére von 8°Kr/Kr ~ 21071}
und ¥ Kr/Kr ~ 9-107!3 erfordert ultrasensitive Analysemethoden. Mit der Atom
Trap Trace Analysis (ATTA) ist eine solche Methode entwickelt worden, welche auf
einer magneto-optischen Falle basiert (MOT) und einzelne Atome isotopen-selektiv
zdhlen kann. Um eine MOT nutzen zu kdnnen, werden die Krypton-Atome in einem
metastabilen Zustand prapariert, aus dem sie mit Laserquellen isotopen-selektiv in
Geschwindigkeit und Ort eingeschréankt werden konnen. Allerdings ist der Proben-
durchsatz von State-of-the-Art ATTA-Anlagen von weniger als einer Probe pro Tag zu
klein, um ein breites Anwendungsfeld zu erschliel3en. Die wesentliche Begrenzung
wird durch Kreuzkontamination verursacht, da sich bei der Préaparation der Atome
Anteile der Probe ionisieren und in der Anlage einlagern.

Eine Moglichkeit zur Vermeidung der Kontamination ist die Verwendung einer opti-
schen Anregung in das metastabile Niveau. Bei ansonsten gleicher Effizienz wére
eine Steigerung des Probendurchsatzes um mehr als eine GréRenordnung méglich.
Die iibergeordnete Frage dieser Arbeit ist, ob sich mit einem solchen optischen Anre-
gungsschema dhnliche Effizienzen bei der Messung wie bei bestehenden Anlagen
erreichen lassen. Dafiir wurde im Rahmen dieser Arbeit ein Aufbau zur Erzeugung
eines optisch angeregten metastabilen Atomstrahls entwickelt und charakterisiert.
Als wichtiges Element zur Formung des Atomstrahls werden Kapillarsysteme einge-
setzt, welche experimentell und anhand von Simulationen untersucht wurden. Um
in Zukunft Optimierungen zu ermoglichen, wurde eine Simulation des vollstandi-
gen Aufbaus zur Atomstrahlerzeugung und Vermessung entwickelt und anhand der
experimentellen Messungen validiert.

Die Ergebnisse zeigen Atomfliisse von mehreren 10° metastabilen Atomen pro Se-
kunde. Im vorgestellten Aufbau ist der Atomfluss durch Stoldverluste mit dem
Hintergrundgas begrenzt. Mit weiteren Verbesserungen am Vakuumsystem sowie
einer optischen Kollimation konnte prognostiziert werden, dass sich der Fluss um
zwei Grofdenordnungen steigern ldsst. Damit bietet eine neue ATTA Generation mit
optischer Anregung das Potenzial den Probendurchsatz deutlich zu erh6hen und
neue Anwendungsgebiete zu ermdglichen.






Abstract

The noble gas isotopes 3Kr and 8!'Kr are excellent tracers. Therefore, methods
to determine their abundance in air and water samples enable a wide field of
applications in geoscience and arms control. Because of their small concentration
in the atmosphere, with °Kr/Kr ~ 2:10~!! and 3!'Kr/Kr ~ 9-10~!3, ultra-sensitive
analysis methods are required. Such a method has been developed with the Atom
Trap Trace Analysis (ATTA), which is based on a magneto-optical trap (MOT) and
which allows the isotope-selective counting of single atoms. For the use of a MOT, it
is necessary to prepare the krypton atoms into a metastable state, from which they
can be cooled and captured isotope-selective with available laser sources. Howevet,
the sample throughput of state of the art ATTA systems with less than one sample
per day is too small to allow for a broad range of applications. The current limitation
is the cross-contamination which is caused in the process of preparing the atoms
into the metastable state, in which atoms are ionized and implanted into the walls
of the vacuum system.

A possibility to avoid the contamination is an optical excitation into the metastable
state. In case of otherwise similar efficiencies, an increase in the throughput of
one order of magnitude is possible. The overall question of this thesis is whether
it is possible to reach comparable efficiencies during the measurement with an
optical excitation scheme compared to current ATTA systems. Therefore, within this
thesis, a setup for the creation of an optically excited metastable atomic beam is
developed and characterized. As an important part in the shaping of the atomic
beam, capillary systems are used, which are analyzed both experimentally and
with a simulation. To allow optimization in the future, a simulation of the whole
atomic beam creation system and its measurement is developed and validated with
experimental measurements.

The results show a flux of several 10° metastable atoms per second. In the current
setup, the flux is limited by collision loss with the background gas. With further
improvements in the vacuum system and the implementation of an optical collimator,
it is predicted that the flux can be increased by two orders of magnitude. This means
that a new generation of ATTA systems, which employs an optical excitation scheme,
has the potential to vastly increase the sample throughput and would allow new
areas of application.
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Einleitung

Die Konzentrationsbestimmung von Edelgasisotopen u. a. in Ozeanen, in Seen,
in Grundwassern, in Eisproben und der Atmosphare stellt eine zentrale Methodik
der Geowissenschaften bei der Untersuchung der Erde und deren Klimaprozessen
dar. Edelgase als Umwelttracer sind hierbei unerlésslich, da sie aufgrund ihrer che-
mischen und physikalischen Eigenschaften in vernachlédssigbarer Weise mit ihrer
Umgebung reagieren und somit nur den Transportprozessen unterliegen. Die Voraus-
setzung fiir dieses weite Anwendungsfeld haben neue und verbesserte Messmetho-
diken zur prézisen Bestimmung der Isotopenhédufigkeit geschaffen [PBW02; LPO5].
Eine besondere Herausforderung aufgrund ihrer extrem niedrigen Konzentration ist
die Konzentrationsbestimmung von radioaktiven Edelgasisotopen, von denen die
Isotope 3°Ar, 8°Kr und 8'Kr Anwendung als Umwelttracer finden [Lu+14]. Diese eig-
nen sich insbesondere fiir Datierungen und zur Validierung von Transportprozessen.
Der Fokus dieser Arbeit liegt auf einer Analysemethode fiir die Krypton-Isotope.

81Kr entsteht vor allem durch kosmische Strahlung in der Atmosphire und besitzt
eine Halbwertszeit von 229 000 Jahren, womit es einer der wenigen Umwelttracer
fiir Datierungen bis zu einer Million Jahre darstellt [Pur+21]. Aktuelle Untersuchun-
gen geben eine natiirliche Konzentration von 3'Kr/Kr ~ 9-10~!3 [Zap+20] an. Die
Quelle von 8°Kr hingegen ist fast ausschlieRlich anthropogen. Es entsteht als Spalt-
produkt bei der durch Bestrahlung von Kernbrennstiben verursachten Kernspaltung
und wird bei der Wiederaufbereitung freigesetzt. Es besitzt eine vergleichsweise
kurze Halbwertszeit von 10,8 Jahren. Mit Beginn der ersten groeren nuklearen
Aktivititen Mitte des 20. Jahrhunderts reichert sich 8°Kr in der Atmosphire an.
Mittlerweile wird z. B. in Hamburg eine Aktivitit von etwa 1,6 Bq/m?® gemessen und
die relative Konzentration betréigt 8Kr/Kr ~ 2-10~!! [Lu+14]. Das Isotop % Kr ist
besonders fiir die Datierung junger Grundwdésser bis 40 Jahre geeignet. Wiirde eine
Messmethodik zur Verfiigung stehen, mit der praktikabel viele tausend Proben im
Jahr vermessen werden kénnten — dies ist zurzeit nicht der Fall ist — wére auch eine
Anwendung in der nuklearen Riistungskontrolle denkbar [Sch18]. Der 8Kr-Gehalt
kann per Low-Level Counting bestimmt werden, einer seit vielen Jahrzehnten einge-
setzten Methode [Loo+86; Yan+13], bei der aus dem Nachweis des radioaktiven
Zerfalls die Aktivitdit und daraus die Konzentration in einer Probe ermittelt wird.
Aufgrund der geringen Aktivitét sind aber sehr grofde Probengréf3en und recht lange



Messzeiten im Bereich von Tagen notwendig. Aufgrund der geringen Aktivitdt und
des nicht zu eliminierenden 8°Kr Untergrunds kann 8'Kr in aktueller natiirlicher
Zusammensetzung nicht per Low-Level Counting gemessen werden.

Eine vergleichsweise junge Messmethodik ist die Atom Trap Trace Analysis (ATTA).
Voraussetzung hierfiir war der enorme Fortschritt in den 1980er und 1990ern Jahren
beim Kiihlen und Fangen von neutralen Atomen mit Laserlicht, fiir die auch 1997 der
Nobelpreis fiir Physik vergeben wurde. Darauf aufbauend wurde Ende der 1990er-
Jahre die extrem sensitive ATTA-Methode entwickelt [Che+99], hier wird auch
von Ultraspurenanalyse gesprochen, welche auch die Vermessung von 8!Kr-Gehalts
ermoglicht. Sie nutzt das Prinzip einer magneto-optischen Falle (MOT), bei der die
Atome in einer Vakuumkammer durch sich kreuzende, paarweise gegenlaufige Laser-
strahlen in Kombination mit einem inhomogenen Magnetfeld an einem Raumpunkt
gefangen werden. Uber die gestreute Fluoreszenz kénnen die gefangenen Atome
gezahlt werden. Zum Abbremsen und Einfangen der Atome ist eine hohe Streurate
im Bereich von 107 Photonen pro Sekunde notwendig. Da sowohl die Laserstrahlen
als auch die verwendeten atomaren Kiihliibergénge sehr schmalbandig sind, reicht
bereits der Unterschied der Energieniveaus bei unterschiedlichen Isotopen dafiir,
dass die erforderliche Anzahl an gestreuten Photonen nur fiir das beabsichtigte
Isotop erreicht wird. Bei dem fiir Krypton beabsichtigten Ubergang gibt es deshalb
keine Storeinfliisse durch andere Isotope, Elemente oder Molekiile. ATTA Anlagen
wurden u.a. bisher erfolgreich fiir Krypton [Che+99; Jia+12], Argon [Wel+10]
und Xenon [Apr+13] entwickelt und finden auch schon praktische Anwendung
[Zap+20; Lu+14; Jia+20; Apr+18; Ebs+18]. Trotzdem handelt es sich um sehr
komplexe Anlagen, die einen begrenzten Probendurchsatz bieten. So wird bspw. die
weltweite Kapazitit fiir die Vermessung von 8'Kr Proben auf 200-300 Proben pro
Jahr geschatzt [Jia+20]. Damit haben die ATTA Anlagen also ihre Praxistauglichkeit
bewiesen, sind aber noch weit entfernt davon, ein Standard-Messinstrument zu
sein.

Diese Dissertation ist im Rahmen des ATTA Experiments am Carl Friedrich von
Weizsdcker-Zentrum fiir Naturwissenschaft und Friedensforschung (ZNF) entstanden,
welches das Ziel hat, durch eine Steigerung des Probendurchsatzes von ATTA Anla-
gen das Anwendungsgebiet stark auszuweiten. Die wesentliche Limitierung beim
Probendurchsatz einer State-of-the-Art Anlage ist, anders als vielleicht intuitiv ver-
mutet, nicht die benotigte Zeit zum Vermessen einer Probe, welche abhangig von
der Probengrof3en bei nur zwei Stunden liegen kann. Vielmehr muss eine Anlage
nach einer Messung fiir viele Stunden dekontaminiert werden, wodurch sie bis
zu 36 Stunden nicht fiir die Vermessung einer weiteren Probe zur Verfiigung steht
[Jia+20]. Die Kontamination erfolgt bei der fiir das Fangen und Kiihlen von Edel-
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gasen mit Laserstrahlen notwendigen Préparation der Edelgasatome in metastabile
Zustdnde. Metastabile Zustdnde sind angeregte Zustdnde, die nicht per einfachen
Dipoliibergang in den Grundzustand zerfallen konnen und deshalb sehr lange Le-
bensdauern von vielen Sekunden aufweisen. Da die notige Anregungsenergie aus
dem Grundzustand fiir Edelgase weit aul3erhalb praktikabler Laserwellenlédngen
liegt, werden diese metastabilen Zustdnde als unteres Niveau fiir den Kiihliibergang
verwendet [Met01].

Die Préaparation der Atome in den metastabilen Zustand wird bei State-of-the-Art
ATTA Anlagen mit einer RF-Gasentladung durchgefiihrt, bei der die Atome per Elek-
tronenstofsanregung angeregt werden und welche typischerweise eine Effizienz von
Kr*/Kr ~ 11072 —1.107* [Jia+12; Che+01; Che+10] aufweist. Die Gasentladung
fithrt dazu, dass ein Teil der Probe ionisiert und in den Wianden der Vakuumkammer
implantiert wird. Diese Atome konnen bei der Vermessung einer nachfolgenden
Probe durch Atomstol3e wieder freigesetzt werden und so zu einer Kreuzkontami-
nation fiihren. Zur Dekontamination wird deshalb nach jeder Messung iiber viele
Stunden eine RF-Gasentladung mit Xenon durchgefiihrt. Die zentrale Idee am ATTA
Experiment des ZNF ist der Einsatz eines optischen Anregungsschemas in den meta-
stabilen Zustand, welcher zu keiner Ionen-Implantation fiihrt. Bei gleicher Effizienz
der sonstigen Messung im Vergleich zu State-of-the-Art ATTA Anlagen liel3e sich
der Probendurchsatz pro Anlage um etwa eine Grof3enordnung steigern. Auch sind
potenziell grollere Anregungseffizienzen denkbar, wodurch sich die Messzeit weiter
verkiirzen liel3e. Hierfiir ist eine VUV-Strahlungsquelle notwendig, weshalb am ZNF
eine langlebige VUV-Lampe entwickelt wurde [Dae+11; Koh11]. Dieser Typ wird im
Rahmen dieser Dissertation verwendet. Wie eine erste Demonstration gezeigt hat
[Dak+18], ist in Zukunft vielleicht auch eine auf Lasern basierende Anregung in das
metastabile Niveau moglich. Falls dies in Zukunft eine praktikable Option wird, sind
die Erkenntnisse dieser Arbeit darauf {ibertragbar.

Zentral fiir eine kurze Messdauer ist, dass die oben beschriebene Atomfalle eine
hohe Laderate aufweist. Aus diesem Grund werden Vorstufen implementiert, mit
denen ein Atomstrahl aus langsamen, in der MOT einfangbaren Atomen erzeugt und
in die MOT-Vakuumkammer tiberfithrt wird. Klassischerweise wird durch eine kleine
Offnung oder ein Réhrchen zwischen einem Teil der Vakuumkammer mit hohem
Druck und einem Teil mit niedrigem Druck zunédchst ein Atomstrahl mit thermischen
Atomen erzeugt und dann durch einen Zeeman-Slower, welcher einen gegenldufigen
Laserstrahl und ein passendes Magnetfeld verwendet, abgebremst. Dieses Sche-
ma wird von bestehenden ATTA Anlagen verwendet. Fiir mit Laserkiihlung relativ
leicht zugangliche Elemente wie Alkalimetalle wurden seit den 1990er-Jahren al-
ternative Konzepte entwickelt, bei denen ein Atomstrahl aus dem Hintergrundgas



durch eine zweidimensionale magneto-optische Falle (2D-MOT) [Die+98; CRU06]
gebildet oder eine 2D-MOT seitwarts geladen wird [Tie+09; Dor+13]. Dies hat
bei vergleichbaren Effizienzen zu einer erheblichen Reduzierung der Komplexitéat
und auch der Dimensionen der experimentellen Aufbauten gefiihrt und geht so
weit, dass beispielsweise fiir Rubidium kommerzielle Komplettlésungen erwerbbar
sind. Am ATTA Experiment des ZNF wurde unter Beteiligung des Autors dieser
Arbeit ausfiihrlich untersucht, ob ein 2D-MOT Konzept fiir Krypton praktikabel ist
[Woe+19]. Das Ergebnis dieser Untersuchungen ist, dass es mit den vorhandenen
VUV-Strahlungsquellen nicht méglich ist, im 2D-MOT Volumen eine ausreichend
hohe Dichte an metastabile Atomen zu erzeugen und die Gesamteffizienz folglich zu
Kklein ist.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde deshalb ein neuer Ansatz gewahlt, welcher einen
Zeeman-Slower mit optischer Anregung kombiniert. Der Vorteil des Zeeman-Slowers
im Vergleich zur 2D-MOT ist hier, dass ein grof3er Teil der in den metastabilen Zu-
stand angeregten Atomen eingefangen und so eine groRere Gesamteffizienz erreicht
werden kann. Zugleich gibt es aufgrund der optischen Anregung keine Kreuzkon-
tamination. Im Zentrum dieser Dissertation steht die Erzeugung des metastabilen
Krypton-Atomstrahls fiir die Verwendung in dem nachfolgenden Zeeman-Slower. Da-
bei liegt eine zentrale Zielsetzung darin, neben der experimentellen Umsetzung auch
eine Simulation zu entwickeln, welche es in Zukunft ermoéglicht, durch zusatzliche
Optimierung der Anlage die Effizienz zu steigern. Da die Anregung in den metasta-
bilen Zustand nicht durch eine Gasentladung, sondern optisch umgesetzt wird, ist
es moglich vor der Anregung ein hoch entwickeltes Kapillarsystem zu verwenden,
welches allein durch die Geometrie den Strahl formt. Moderne Fertigungstechniken
ermoglichen Systeme aus 10° Kapillaren mit Offnungsdurchmessern der einzelnen
Kapillaren im um-Bereich. Solche Systeme werden in dieser Arbeit untersucht und
das Potenzial bewertet. Ein weiterer wichtiger Aspekt ist die Zirkulation des Gases im
Vakuumsystem und die Driicke, die sich unter verschiedenen Betriebsbedingungen
einstellen. Deshalb wurden die Vakuumsysteme hier detailliert nachgestellt und der
Teilchenfluss durch diese simuliert. Zum Schluss werden dann vollstdndige Systeme
zur Bildung eines metastabilen Atomstrahls vermessen und simuliert.

Die Arbeit gliedert sich wie folgt:

* Kapitel 2 behandelt die Frage, wie Atomstrahlen durch Kapillaren geformt
werden. Dazu wird eine analytische Beschreibung und die Methodik, mit der
die Strahlformung in dieser Arbeit simuliert wird, erldutert.

» Kapitel 3 stellt die Simulationsergebnisse zur Strahlformung durch Kapillaren
dar und vergleicht sie zum einen mit theoretischen und zum anderen mit
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experimentellen Ergebnissen aus der Literatur. Dabei geht es insbesondere
darum, ein realistisches Bild von der Giiltigkeit der Simulation zu erhalten.

* Kapitel 4 erweitert die Betrachtung auf metastabile Atomstrahlen und deren
Vermessung. Dazu werden eigene durchgefiihrte Messungen mit vier verschie-
denen Kapillarsystemen an zwei unterschiedlichen experimentellen Aufbauten
vorgestellt und analysiert. Zudem wird eine entwickelte Simulation des gesam-
ten Strahl-Erzeugungssystems vorgestellt und anhand der Messungen validiert.

» Kapitel 5 fasst die Ergebnisse zusammen.






Atomstrahlformung durch
Kapillaren — Theorie und
Simulationsmethodik

Als Erstes steht die Frage im Mittelpunkt, wie durch Kapillaren Atomstrahlen geformt
werden konnen. Mit Blick auf die angestrebte Anwendung in einem Aufbau zur
Ultraspurenanalyse von Krypton-Isotopen hédngt es von vielen Faktoren und insbeson-
dere von den nachfolgenden Baugruppen ab, ob ein Atom schlussendlich gefangen
wird. Wie in Abb. 2.1 exemplarisch dargestellt ist, gehéren neben dem Offnungs-
winkel, das Vorhandensein und die Implementierung optischer Kollimationsstufen,
die Abbremsfahigkeit des Zeeman-Slowers in Strahlrichtung und schlussendlich
die Einfangfihigkeit der dreidimensionalen magneto-optischen Falle (MOT) dazu.
Auch die Anregungswahrscheinlichkeit in den metastabilen Zustand und dessen
Uberlebenswahrscheinlichkeit, die in Kapitel 4 untersucht werden, sind entscheiden-
de Faktoren. Tendenziell steigt aber die Anzahl der Atome, die gefangen werden
konnen, je mehr Atome mit kleinen Austrittswinkeln vorhanden sind. Deshalb wird,
abgestimmt mit den anderen Einflussgroen wie dem Atomfluss, eine moglichst
schmale Winkelverteilung angestrebt. Das Ziel dieses und auch des nachsten Kapitels
ist es, ein Verstdandnis dariiber zu erlangen, welche Atomstrahl-Eigenschaften unter
welchen Bedingungen zu erwarten sind. Auch fiir die spatere Modellierung und
Optimierung des Gesamtaufbaus ist die Kenntnis der Eigenschaften des von einem
Kapillarsystem erzeugten Atomstrahls wichtig. Zunichst wird die Dynamik bei der
Atomstrahlformung durch eine Kapillare anhand einer analytischen Beschreibung
dargestellt und wichtige Gro3en herausgearbeitet. Zusatzlich wurden eigene Simula-
tionen durchgefiihrt. Die entsprechende Methodik, sowie einige Voruntersuchungen
werden ebenfalls in diesem Kapitel vorgestellt. Die theoretischen Beschreibungen
sind grundsatzlich auch auf Molekiile anwendbar, welche aber nicht Zentrum dieser
Arbeit stehen, weshalb nur von Atomstrahlen die Rede ist.



2.1

Zeeman Slower

— e
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Optische Kollimierung
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Abb. 2.1: Skizzenhafte exemplarische Trajektorien in einem Aufbau zur Ultraspurenanalyse
mit einem Austrittswinkel aus dem Kapillarsystem 6, einem Zeeman-Slower, einer
dreidimensionalen magneto-optischen Falle (3D-MOT) und mit (unten) und ohne
(oben) optischer Kollimation.

Grundséatzliche Funktionsweise und GréRen

V4 V2
P1 = const. P2=0
D

Abb. 2.2: Relevante Grofden einer Kapillare, die zwei Volumina V; und V5 verbindet.

Ein als Kapillare bezeichnetes zylinderférmiges Rohrchen zwischen einem Volumen
V1 mit hohem Druck und einem Volumen V5 mit niedrigem Druck erzeugt einen
Atomstrahl. Die Kapillare ist, wie in Abb. 2.2 skizziert, durch die Lidnge L, den
Durchmesser D und deren Linge-Breite Verhéltnis I' = L/D charakterisiert. Es gilt
aulerdem L > D und Atome treten nur aus V; in die Kapillare ein, da der Druck
in dem Volumen V; und folglich der Atomfluss von der Seite als vernachléssigbar
angenommen wird. Mehrere Kapillaren konnen zu einem Array kombiniert werden,
welches im Folgenden allgemein als Kapillarsystem bezeichnet wird. Die charak-
teristischen GréRen des von einem Kapillarsystem erzeugten Atomstrahls hédngen
von den geometrischen Eigenschaften und dem Druck p; vor dem Kapillarsystem
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ab. Auf Basis der charakteristischen Gré3en der Kapillare (Léange und Durchmesser)
und der mittleren freien Wegldnge zwischen Atom-Atom-Stof3en A werden verschie-
dene Druckregime unterschieden [Lucl3, Kap. 8] und dafiir zwei dimensionslose
Parameter, genannt Knudsen-Zahlen, eingefiihrt:

Knp = A/D und Knj, = \/L. (2.1)
Es werden die drei folgenden Druckregime unterschieden:

Kny, > 1 : molekularer Bereich,
Kny, < 1und Knp > 1 : Ubergangs-/Zwischenbereich , (2.2)

Knp < 1 : viskoser Bereich .

Die mittlere freie Wegldnge A in einem Gas, welches aus nur einer Gasart mit dem
Atomdurchmesser d besteht, ist gegeben durch [Joul8, Kap 2.3]

1

A= ——. 2.3
V2rd?n (2.3)
Fiir ein Edelgas wie Krypton gilt fiir die Teilchendichte n die Naherung des idealen
Gases:
n=-"1_ (2.4)
kgT

Hier wird fiir den Druck p der Druck p; vor der Kapillare verwendet, T ist die
Temperatur und kp die Boltzmann-Konstante.

Solange die mittlere freie Wegldnge der Atome A grof3er ist als die Lange der Ka-
pillare, also Kn; > 1, spielen Atom-Atom-Stof3e eine untergeordnete Rolle und
die Dynamik wird praktisch ausschlief3lich durch die Wandst6f3e bestimmt. Der
Bereich, in dem Atom-Atom-St63e vernachlassigt werden konnen, wird als moleku-
lare Stromung, molekularer Bereich oder auch Eingelteilchen-Stromung bezeichnet.
Im Zwischenregime Kn; < 1 und Knp > 1 spielen Atom-Atom-St6f3e zwar eine
zunehmende Rolle, aber die Dynamik wird weiterhin vor allem durch die Wandstof3e
bestimmt. Ab Knp < 1 dominieren St6f3e zwischen Atomen zunehmend. Falls nicht
anders erwahnt, wird davon ausgegangen, dass Atom-Atom Stof3e vernachléssigt
werden konnen.

Zur Bewertung des geformten Atomstrahls sind insbesondere der Atomfluss und die
Winkelverteilung innerhalb des Atomstrahls von Interesse. Der Atomfluss entspricht
der pro Zeiteinheit aus der Kapillare austretenden Atomanzahl, welche als Durchfluss
¢ bezeichnet wird. Haufig wird dies auch mit Effusion oder Ausstromen bezeichnet.
Fiir die Berechnung des Durchflusses ist es notwendig, die Durchlaufwahrschein-

2.1 Grundséatzliche Funktionsweise und Gré3en
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lichkeit W zu kennen. Dies ist die Wahrscheinlichkeit fiir ein Atom, welches die
Eintrittsflaiche der Kapillare passiert, auch die Ausgangsflache zu passieren [Joul8,
Kap 8.1 Gl 46]. Fiir ein Kapillarsystem, welches aus identischen Kapillaren besteht,
gilt:

Gg=4qo-W - -Ng. (2.5)

Der Atomfluss ¢ ist also das Produkt aus dem Atomfluss in eine einzelne Kapillare ¢,
der Durchlaufwahrscheinlichkeit W und der Anzahl identischer Kapillaren Ng. Der
Atomfluss durch die Offnung einer einzelnen Kapillare ¢y entspricht dem Atomfluss
durch eine Blende von einem Behiélter mit einem Druck p in einen Behéilter mit
einem vernachlassigbaren Druck und ist gegeben durch:

do = ;Aen. (2.6)

Hierbei ist A die Offnungsfliche der Blende respektive die Offnung einer Kapillare
und ¢ die mittlere Geschwindigkeit, welche gegeben ist durch

kpT
i |28 , (2.7)

m™m

Abb. 2.3: Veranschaulichung der verschiedenen Repréisentationen der Austritts-
Winkelverteilung Gl. (2.8) (a), Gl. (2.9) (b) und GIl. (2.10) (c) eines
Atomstrahls aus einer Kapillare.

Die andere wichtige charakteristische Grof3e des Atomstrahls, die Winkelverteilung,
beschreibt die Verteilung der Offnungswinkel der aus der Kapillare austretenden
Atome. Der Offnungswinkel Q setzt sich dabei aus den zwei Komponenten 6§ und ¢
zusammen. Fiir die Beschreibung der Winkelverteilung gibt es verschiedene Optionen
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oder auch Reprasentationen, die im Folgenden dargestellt werden. Die grundlegende
Winkelverteilungs-Grol3e ist die Intensititsverteilung abhéngig vom Austrittswinkel
1(0, ¢), welche die Anzahl der Atome pro Sekunde im Raumwinkelelement dw
darstellt und in Abb. 2.3 (a) illustriert ist. Wird die relative Intensitatsverteilung

(0, 9) = 1(6,9)/1(0) (2.8)

betrachtet, so ist j(0) = 1. Bei einem um die Strahlachse symmetrischen Kapillar-
system, ist auch die Winkelverteilung um den Azimutalwinkel ¢ symmetrisch und
die Information zur Beurteilung der Winkelverteilung steckt in der Abhangigkeit
vom Winkel mit der Strahlachse, dem Polarwinkel . Deshalb wird ¢ hier i. d. R.
nicht mehr explizit angegeben. Eine praktisch relevante Grof3e ist der in Abb. 2.3
(b) illustrierte Anteil der Atome, die in einem endlichen Polarwinkelbereich 6 4+ A§
aus der Kapillare austreten. Hierfiir muss die Intensitét iiber ¢ integriert werden:

027r feajAAee 1(9/7 ¢’)dw

(2.9
e (G

J(0,A9) =

Das Raumwinkelelement ist gegeben durch dw = sin 6dfd¢.

Zur Abschétzung des einfangbaren Anteils in einem Atomstrahl ist besonders der An-
teil der Atome von Interesse, die unter einem Polarwinkel von 0 bis § austreten. Dies
ist in Abb. 2.3 (c) illustriert und lasst sich bestimmen, indem die Intensitétsverteilung
1(0, ¢) iiber den relevanten Raumwinkelbereich integriert wird:

T, ¢)dw

. (2.10)
27 521, ¢ )dw

£(0)

Eine weitere skalare Grof3e, die haufig verwendet wird, ist die volle Halbwertsbrei-
te H. Dies ist die volle Breite, bei der die Intensitét I(6), respektive die relative
Intensitét j(#), auf die Halfte abgefallen ist.

Theoretische Beschreibung einer Blende

Zunéchst wird der Fall einer kreisformigen Blende betrachtet, welche den Extremfall
L = 0 darstellt, und die charakteristischen Grol3en ausgerechnet [Lucl3, Kap 2.3].

2.2 Theoretische Beschreibung einer Blende
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Die Winkelverteilung eines durch eine Blende mit der Offnungsfliche A und dem
Durchmesser D erzeugten Atomstrahls ist gegeben durch:

2
1(0) = %nAEcosH = %En <l;) cosf. (2.11)

™

Nach Gl. (2.8) ergibt sich die relative Intensitédtsverteilung:
JBlende(0) = 1(0)/1(0) = cosf. (2.12)

In den folgenden theoretischen Berechnungen und Simulationen ist dies zugleich die
Eintrittverteilung in die Kapillare. Eine Blende erzeugt also einen Atomstrahl mit ei-
ner Winkelverteilung, welche proportional zu cos € ist und eine volle Halbwertsbreite
von

H =2cos *(1/2) = 120° (2.13)

aufweist. Die Verteilung der Atome, die in einem endlichen Polarwinkelbereich
f + A#f aus der Kapillare austreten, ist nach Gl. (2.9) gegeben durch:

27 1
JBIende(H) = 0 jBlende(ga ¢)d¢ = inAECOSHSine- (2.14)

In Abb. 2.4 sind j(6) und J(0) dargestellt. Es wird deutlich, dass es ein wenig
irrefithrend sein kann, nur j(f) zu betrachten. Zwar ist die Intensitét fiir kleine
Winkel nahe der Strahlachse groR3, aber aufgrund des kleinen Raumwinkels fiir kleine
Winkel 6 ist der Anteil am gesamten Atomstrahl, welcher durch .J(6) ausgedriickt
wird, am kleinsten. Exemplarisch wurde der Anteil der Atome mit einem Winkel <3°
eingezeichnet. Er betrédgt nach Gl. (2.10):

F(0,3°) ~ 0,27 %. (2.15)

Da alle Atome, die in die Blende hinein fliegen, auch durchkommen, betrédgt die
Durchlaufwahrscheinlichkeit Wyjenge = 1. Damit ist der Durchfluss direkt das Integral
der Intensitatsverteilung /(6) iiber den gesamten Raumwinkel:

nde

1 (2.16)

q.Blende = / IBlende(a)dw =
w

Es ist festzuhalten, dass eine Blende eine ineffiziente Strahlquelle darstellt. Sie
definiert aber die untere Grenze, auf deren Basis Verbesserungen durch ein Kapillar-
system bewertet werden konnen.

Kapitel 2 Atomstrahlformung durch Kapillaren — Theorie und Simulations-
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J(6)
1(8)

\ \ \
0 45 20 0 45 20

Polarwinkel 6 [ ° ] Polarwinkel @ [ ° ]

Abb. 2.4: Winkelverteilung eines Atomstrahls aus einer Blende jpjenge () (links, s. Gl. (2.12))
und tiiber ¢ integriert (rechts, s. Gl. (2.14)). Vergleiche schematisch Darstellung
in Abb. 2.3 (a) mit links und Abb. 2.3 (b) und (c) mit rechts.

Theoretische Beschreibung einer Kapillare

Wird anstatt der Blende nun eine endlich ausgedehnte Kapillare L > 0 verwendet,
so wird die Winkelverteilung mit zunehmender Linge und bei festgehaltenem
Durchmesser zunehmend schmaler. In den folgenden Abschnitten wird erldutert,
warum dies der Fall ist. Grundsétzlich lassen sich die Atome, die aus einer Kapillare
austreten, in zwei Kategorien unterteilen. Zum einen die Atome, deren Winkel zur
Hauptachse beim Eintritt so klein ist, dass sie ohne einen Stol} mit der Wand die
Kapillare passieren. In der Veranschaulichung Abb. 2.5 ist deren maximaler Winkel
f1. Zum anderen gibt es die Atome, die mindestens einmal mit der Kapillarwand
stofRen. Hier ist es entscheidend, an welcher Stelle sie das letzte Mal stofSen. Wie an
01, 62 und 05 in Abb. 2.5 verdeutlicht, wird der mogliche Winkel grol3er, je ndher
am Ausgang der letzte Stol} stattfindet. Bei grof3eren I"-Werten sind immer grof3ere
Abschnitte der Kapillare weit vom Ausgang entfernt.

r' N
v

Abb. 2.5: Veranschaulichung des maximalen Austrittswinkels abhidngig
von der Position in der Kapillare.

Fiir die finale Winkelverteilung muss bestimmt werden, wie viele Atome an der
jeweiligen Position streuen und den Ausgang erreichen, was wiederum mafgeblich
von der Dynamik innerhalb der Kapillare abhédngt. Im molekularen Stromungsbe-

2.3 Theoretische Beschreibung einer Kapillare
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reich (Kny, > 1) wird diese durch die Wand-Atom-Wechselwirkung bestimmt. Fiir die
analytische Beschreibung wird die idealisierte Annahme getroffen, dass jede Wand-
Atom-Wechselwirkung diffus, also unabhéangig von der Ursprungsrichtung ist. Wie in
Abschnitt 3.2 untersucht, bestétigt sich diese Annahme in guter Naherung experi-
mentell. Die neue Richtung wird durch die von Knudsen [Knu09] hergeleitete und
als Lambertsches Kosinusgesetz Gesetz bezeichnete Wahrscheinlichkeitsverteilung
bestimmt:

ds = dwm cos(a) . (2.17)

Hierbei ist ds die Wahrscheinlichkeit, dass das Teilchen die Oberfldche in einem
Raumwinkelelement dw verlasst, das mit dem Normalvektor der Flache einen Winkel
« bildet. Folglich konnen sich Atome nicht nur vorwérts durch die Kapillare bewegen,
sondern auch riickwérts. Dies kann zu mehrfachen Richtungswechseln fithren, mit
der Folge, dass sich die Atome lange in der Kapillare aufhalten und auch wieder aus
der Eintrittsoffnung hinaustreten kdnnen. Die Durchlaufwahrscheinlichkeit ist somit
auch nicht mehr 1 wie bei einer Blende.

FlachenstoBrate in der Kapillare Sowohl die Winkelverteilung j(#) als auch die
Durchlaufwahrscheinlichkeit 1 hiangen von dem Verlauf der Streurate auf den
Kapillarwanden in der Kapillare ab, weshalb diese eine zentrale Bedeutung einnimmt
und zuerst betrachtet wird. Da die Kapillarwand in dieser Theorie keine Atome
absorbiert, ist die Rate der auf die Wand treffenden Atome, hier als Flachenstof3rate
n(z) bezeichnet, gleichzeitig die Rate der streuenden Atome.

Die Flachenstof3rate wird abhéngig von ringféormigen infinitesimalen Oberflachen-
elementen auf der Innenwand der Kapillare an der Position x auf der Hauptachse
betrachtet (s. Abb. 2.2). Grundsatzlich gibt es an einem Ort z in der Kapillare zwei
unterschiedliche Beitrdge zur Flachenstoldrate. Zum einen gibt es die , Erststol3bei-
trage“ von Teilchen, die in die Kapillare eingetreten sind und mit der Wand an einer
Position = stof3en. Dieser Beitrag sinkt mit zunehmendem z. Der zweite Beitrag
wird durch Teilchen verursacht, die schon an einem anderen Ort in der Kapillare
einen Stof3 mit der Wand durchlaufen haben und am betrachteten Ort x ein weiteres
Mal stoRen. Die mathematische Formulierung dieser vorgestellten Uberlegungen
wurde von Clausing [Cla32] entwickelt. Die beschriebenen Beitrédge lassen sich in
folgendem, als Clausing Integral bezeichneten Ausdruck [Lucl3, Kap. 8.2] [Cer88]
abbilden: .

n(X) = mo(X) + /0 n(X)K|X - X'|dX’ (2.18)

Kapitel 2 Atomstrahlformung durch Kapillaren — Theorie und Simulations-
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mit

X?+1/2
WO(X) = (X2 n 1)/1/2 - X (2.19)
und X3 +3X/2
+

Zum besseren Vergleich unterschiedlicher Kapillar-Geometrien wurde hier der di-
mensionslose Parameter X eingefiihrt, sodass X/I" von 0 bis 1 lduft. Der Term
no(X)dX beschreibt die Wahrscheinlichkeit, dass der erste Stof3 mit der Kapillar-
wand zwischen X und X + dX stattfindet. Die Wahrscheinlichkeit, dass ein Atom,
welches einen ersten Stof3 bei X’ durchlaufen hat, den niachsten Sto zwischen X
und X + dX haben wird, wird durch K(]X — X'|)dX beschrieben.

1,0 —
= 0,8
< K(X — X, r=10
x 06—  MolX),r=10 _
< <~ K(X-X),r=50
! e
_ No(X),T =50
g 0’4 II\‘\ ]( /)
] Y\ //
0,2 ik \>/
l\;/ \‘\_
\~. S ——
\ \ \ \
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0

XIr

Abb. 2.6: Beitridge des Clausing Integrals 7o(X) (Gl. (2.19) und K (X) Gl. (2.20) fiir eine
Kapillare mit I" = 10 (blau) und I" = 50 (rot).

Die beiden in dem Integral enthaltenen Funktionen sind in Abb. 2.6 exemplarisch fiir
I' = 10 und T" = 50 aufgezeichnet. Der Erststof3beitrag 7o(X) sinkt bezogen auf die
relative Kapillarlange schnell ab und bei grof3en I" schneller. Ebenso wird auch die
auf die Lange bezogene relative Reichweite des Mehrfachstof3-Beitrags K (X) kleiner
mit steigendem Lange-Breiten-Verhéltnis. Dieser ist aber symmetrisch, da von einer
diffusen Streuung ausgegangen wird. Dies veranschaulicht, dass mit zunehmendem
I die Teilchen ndher am Anfang ihren ersten Stof} vollziehen und auch in kiirze-
ren Abstdnden ein weiteres Mal stoRen. Entsprechend wird die durchschnittliche
Stof3zahl pro Atom stark ansteigen.

Die Clausing Integral Gleichung n(X) (Gl. (2.18)) ist eine Fredholm-Integralgleichung
zweiter Ordnung, fiir die es keine exakte analytische Losung, aber gute analytische
Naherungslosungen, und einige tabellarischen numerische Losungen gibt. Fiir eine
ausfiihrliche Ubersicht sei auf [Luc13, Kap. 8.3] und [OK70] verwiesen. Um die

2.3 Theoretische Beschreibung einer Kapillare
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komplexen Losungen praktikabler zu machen, wird ausgenutzt [Smo10], dass fiir
lange Kapillaren die Flachenstof3rate in guter Naherung durch eine lineare Funk-
tion angendhert werden kann. Diese Annahme wird anhand der durchgefiihrten
Simulationen in Kapitel 3 {iberpriift werden. Die lineare Funktion wird auf die
Rate der in die Kapillare eintretenden Teilchen normiert und vollstandig durch die
FlachenstoRrate auf der Kapillarwand an der Position des Eingangs ¢; und an der
Position des Ausgangs £, beschrieben. Mit der von Olander [OK70] verwendeten
Skalierung kann die Funktion in der folgenden Form geschrieben werden:

n(X)=8& — (& — &)X (2.21)

Damit ist die Differenz &; — &y zugleich die Steigung des linearen Abfalls der Fla-
chenstolirate. [OK70] leitet fiir den Grenzfall langer Kapillaren folgende Werte fiir
die Flachenstof3rate an Eingang und Ausgang her:

§&1=1,
5 (2.22)

50:371“'

Dieser beschriebene Grenzfall und genauere tabellarische Ergebnisse fiir unterschied-
liche I"-Werte werden anhand der durchgefiihrten Simulationen tiberpriift.

Winkelverteilungen Mit der Beschreibung der Flachenstof3rate kann nun die Win-
kelverteilung aufgestellt werden. Hier dulert sich wieder die oben beschriebene
Fallunterscheidung. Teilchen kénnen die Kapillare nur unter der folgenden Bedin-
gung ohne Stof} passieren:

D
tan(6) < 7 = r-t. (2.23)
Hiermit lasst sich der Grenzparameter p einfiihren, der einem Grenzwinkel 6. ent-
spricht, bis zu dem Teilchen zur Winkelverteilung beitragen, die ohne Wandstof3 die
Kapillare passiert haben:
p=Ttan(f.) =1. (2.24)

Bis zu dem Grenzparameter p < 1 setzt sich die Winkelverteilung somit sowohl
aus Atomen zusammen, die ohne Wandstol die Kapillare durchquert haben, als
auch aus solchen, die mindestens einen Wandstof3 durchlaufen haben. Ist der Win-
kel grof3er, sodass der Grenzparameter p > 1 ist, liefern nur noch Atome einen
Beitrag, die mindesten eine Wandstof? hatten. Folgende Gleichungen aus [OK70],
welche urspriinglich durch [Cla30] hergeleitet wurden, beschreiben die jeweiligen
Winkelbereiche:
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1.Fallp < 1:

§(60) = € cos+ (2/7) cos (1 — )R(p) + (& — &)1~ (1~ )1/} (2.25)
mit
R(p) = arccos(p) — py/1 — p? (2.26)
2. Fallp > 1:

J(0) = & cosb + (B;ir‘)(fl — &o)(cos? 0/ sin 6) (2.27)

Beide Fallunterscheidungen der Winkelverteilung weisen jeweils einen Term pro-
portional zur Enddichte £, auf, welcher mit einer cos Abhéngigkeit und damit
einer breiten Verteilung beitragt. Daraus lasst sich folgern, je groer die relative
Dichte am Ende des Rohres, desto breiter wird die Winkelverteilung. R beschreibt
die Winkel der Teilchen, die ohne Wandst63e durch die Kapillare fliegen. Der Term
kommt deshalb nur in der ersten Gleichung vor. Beide Fallunterscheidungen besitzen
noch einen Term proportional zur Steigung & — & (s. Gl. (2.21)), welcher die
Winkelverteilung durch die Verteilung der Flachenstol3rate innerhalb der Kapillare
ausdriickt. Konkrete Winkelverteilungen fiir verschiedene I'-Werte werden in Ab-
schnitt 3.1 gezeigt und mit der Simulation verglichen. Fiir den Grenzfall I' — oo
ist die Winkelverteilung durch die zweite Gleichung gegeben. Wie [Luc13, S. 208]
zeigt, ergibt sich fiir die Halbwertsbreite folgende Naherung:

16

~— . 2.28
3nl ( )

Bei I' = 100 ergibt dies H ~ 1°, was einer erheblichen Steigerung im Vergleich zu der
oben berechneten Halbwertsbreite einer Blende von 120° entspricht. Allerdings wird
bei hohen I'-Werten auch die Durchlaufwahrscheinlichkeit zunehmend reduziert.

Durchlaufwahrscheinlichkeit Fiir eine sehr prédzise Berechnung kann die Durch-
laufwahrscheinlichkeit aus einer Integration iiber die FlachenstoRrate 7(X) direkt
ermittelt werden [Cer88]. Die genauste, dem Autor bekannte Losung sind die nu-
merischen Losungen von [MTLO7]. Die in Tabellenform angegebenen Losungen
werden beim Vergleich mit den eigenen durchgefiihrten Simulationen als Referenz
verwendet. Uber eine Integration der Winkelverteilung, welche schon die Annahme
einer linear verlaufenden Flachenstoldrate enthilt, kann ebenfalls die Durchlauf-
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wahrscheinlichkeit bestimmt werden. Fiir den Fall I' — oo ergibt sich mit der oben
vorgestellten Winkelverteilung [OK70]:

W=+ 2 (60— &0)/T (2.29)

Werden die Parameter fiir den Grenzfall langer Kapillare Gl. (2.22) eingesetzt, ergibt

sich in erster Ordnung:

4
W=o5+ O((1/1)?). (2.30)

Dieses asymptotische Verhalten fiir lange Kapillaren wurde auch durch [Knu09]
empirisch gefunden und durch [DeM57] bewiesen. Fiir eine genauere kontinuierliche
Losung, welche einen Kompromiss aus Praktikabilitdt und Genauigkeit bietet, sei
auf die von Santeler [San86] gefundene Kurvenanpassung an numerische Losungen

verwiesen:
22+ 7)

3024+ 180 + 14~

WSanteler = (23 1)

Die Durchlaufwahrscheinlichkeit sinkt also mit steigendem I'-Wert. Beispielsweise
erreichen nach der Ndherung von Santeler bei I' = 100 nur 0,75 % der in die
Kapillare eintretenden Teilchen auch den Ausgang. Auch die vorgestellten Ergebnisse
fiir die Durchlaufwahrscheinlichkeiten werden fiir verschiedene I'-Werte mit den
Ergebnissen der durchgefiihrten Simulation verglichen.

Driicke oberhalb des molekularen Bereichs Es wurden auch Modellierungen ent-
wickelt, welche Atom-Atom-St63e miteinbeziehen [GW60; Zug66; OK70; Jouls8;
Lucl3]. Fiir die Erzeugung eines intensiven Atomstrahls ist vor allem der Bereich
Knp > 1 von Interesse. Wird die freie Weglidnge kleiner als der Durchmesser
Knp < 1, bricht die kinetische Betrachtung zusammen und der Fluss wird viskos.
In diesem Bereich wird die Halbwertsbreite vermutlich stark ansteigen. Fiir sehr
hohe Driicke ndhert sie die Winkelverteilung der einer Blende und damit einer
Kosinus-Verteilung mit einer Halbwertsbreite von 120° an. Im Folgenden wird wieder
die Beschreibung von [OK70] verwendet. Grundsatzlich wird hier der Einfluss von
Atom-Atom-St6R3en {iber die Knudsen-Zahl Kny, (s. Gl. (2.1) quantifiziert. Im mole-
kularen Bereich reicht die Flachenstofrate auf den Kapillarwénden zur vollstdndigen
Beschreibung. Fiir den Fall von Atom-Atom-St6f3en muss auch die Teilchendichte im
Volumen der Kapillare mit einbezogen werden. Olander kommt schlussendlich auf
folgende Erweiterungen seiner Gleichungen:
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1.Fallp < 1:

, 2 9 5" R , ,
J(0) = &y cos O + ﬁfo cos ;Xp( ) X { ;p) [erf (25) —erf (&)

(2.32)
2 g6 (1 (s 2
roedd (51 1) exp (—(8€1/60)) } +S(p)}.
2. Fallp > 1: ,
6 exp (&'
j(0) = & cos 6 + j;o oo ;Xp( Jsqy, (2.33)
mit

tan @ \ &

S(p) = /Op m<erf {5’ [1 v 2 (’51 - 1)} } - erf(5’> dz, (2.34)

und mit

§ =6/Vcosh, (2.35)

g
5= 2KnL£1—§o)' (2.36)

Im Vergleich zum Fall ohne Atom-Atom St6Re konnen nun Atome, die sich auf der

sowie

Hauptachse bewegen, durch eine Kollision weggestol3en werden. Das Streuen aus
der Kapillare durch Atom-Atom Stof3e wird durch Gl. (2.34) beschrieben. Wenn
Kny, grold wird, ldsst sich § vernachlissigen und die Gleichungen GI. (2.32) und
Gl. (2.33) werden zu Gl. (2.25) und Gl. (2.27). In Abschnitt 3.2 und Abschnitt 4.3
wird anhand von Messungen in Kombination mit Simulationen untersucht, wie gut
die vorgestellte Modellierung die Winkelverteilung beschreibt.

Simulationsmethodik

Wie im vorherigen Abschnitt deutlich wurde, ist es selbst fiir ein simples und sym-
metrisches System wie eine zylinderformige Kapillare eine enorme Herausforderung
die Dynamik zu beschreiben und makroskopische Grof3en zu berechnen. Im Rahmen
dieser Arbeit sollen unter anderem komplexe experimentelle Aufbauten und andere
Atom-Wand-Wechselwirkungen mit einbezogen werden. Hier bieten sich Monte-Carlo
Simulationen an, bei denen eine hohe Zahl von zufillig generierten Testteilchen
erzeugt und deren Trajektorien durch ein dreidimensionales Vakuumsystem verfolgt
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werden. Die errechneten Grofden werden auf die tatsdchlichen Teilchenzahlen hoch-
skaliert und statistische Aussagen {iber die Eigenschaften eines Systems erhalten. Die
Methode wird zunehmend interessanter, da es mit steigenden Rechenkapazitaten
die Moglichkeit gibt, komplexe Geometrien immer préziser zu simulieren.

Grundsatzlich kommen zwei Typen von numerischen Simulationen fiir diesen An-
wendungsfall infrage: die Direct Simulation Monte Carlo (DSMC) Methode und die
Test Particle Monte Carlo (TPMC) Methode. Bei der DSMC Methode [Bir94] wird
eine grol3e Anzahl an Teilchen und deren Interaktion gleichzeitig berechnet. Die
Grundidee ist, dass Bewegung und Kollisionen der Testteilchen entkoppelt werden
koénnen, wenn die Zeitabstiande kleiner sind als die mittlere Kollisionszeit. Dadurch
werden alle Teilchen einen entsprechenden Zeitschritt frei bewegt und im Anschluss
einige zuféllig fiir eine Kollision ausgewahlt. Zusétzlich wird die Geometrie in Zellen
aufgeteilt, in denen ungeféahr gleiche Stromungseigenschaften vorherrschen. In den
einzelnen Zellen und in den diskreten, abgeleiteten Zeitschritten werden dann die
Teilchen-Trajektorien berechnet [Joul8, Kap. 9]. Bei der TPMC Methode [Mal20,
Kap. 6.3] werden Kollisionen zwischen Teilchen vernachlassigt. Dadurch wird die
Simulation ereignisgesteuert und fiir ein generiertes Teilchen nicht die Bewegung
im néchsten Zeitschritt, sondern der nichste Kollisionspunkt mit einer Oberflache
berechnet. Da jede Testteilchen-Trajektorie unabhéngig berechnet wird, ist diese
schon generell weniger speicher- und rechenaufwendige Methode auch noch sehr
einfach parallelisierbar. Weil der Schwerpunkt dieser Arbeit auf dem tendenziell
niedrigeren Druckbereich liegt, wurde hier die TPMC Methode verwendet. Fiir
die Druckbereiche, in denen Atom-Atom St6f3e eine Rolle spielen, konnen héufig
trotzdem auf anderem Wege Aussagen getroffen werden.

Test Particle Monte Carlo Simulation mit Molflow+

Im Zentrum, der in dieser Arbeit durchgefiihrten Simulationen, steht die am CERN
entwickelte Open-Source-Software Molflow+ oder kurz Molflow. Dessen Algorith-
mus und Funktionsweise wird in [Ady14] und [Mal20] ausfiihrlich beschrieben
und im Folgenden kurz vorgestellt. Die prinzipielle Funktionsweise ist auch auf
andere TPMC Programme iibertragbar. In Molflow wird das Vakuumsystem durch
Polygone, die als Facetten bezeichnet werden, représentiert. Die Visualisierung einer
exemplarischen Simulation mit einigen Trajektorien ist in Abb. 2.7 dargestellt. Die
Facetten sind in Schwarz eingezeichnet. Das dort simulierte System einer Kapillare
besteht aus 20 Facetten, die die Kapillarwadnde bilden und jeweils einer Eingangs-
und Ausgangsfacette. Facetten repréasentieren also nicht nur die Wande der Vaku-
umkammer, sondern konnen auch als Atomquelle, als Pumpe oder als eine Facette,
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die lokal Messgrofden aufzeichnet, konfiguriert werden. Die Atome werden auf den
entsprechenden Facetten mit zufélligen Eigenschaften generiert und ihre Trajek-
torien durch das System so lange berechnet, bis sie z. B. durch eine Pumpe aus
dem System entfernt werden. Wo und mit welchen Eigenschaften Teilchen generiert
werden und was bei einer Interaktion mit einer Facette passiert, wird durch die
(physikalischen) Eigenschaften bestimmt, die den Facetten zugewiesen werden. Die
initiale Konfiguration des zu simulierenden Systems sieht damit folgendermalen
aus:

1. Die Geometrie des Vakuumsystems wird mithilfe von Facetten nachgestellt.

2. Virtuelle Facetten werden zur lokalen Bestimmung von Messgrof3en hinzuge-
fiigt (optional).

3. Den Facetten werden Eigenschaften zugewiesen.

Eingangsfacette Ausgangsfacette

Abb. 2.7: Darstellung einer simulierten Kapillare in Molflow+ mit exemplarischen Teilchen-
Trajektorien in Griin.

1
Y

Eigenschaften der Facetten Die Funktion einer Facette kann iiber eine Reihe von
physikalischen Eigenschaften definiert werden, die einer Facette zugewiesen werden.
Die Wichtigsten, mit den von Molflow verwendeten Begriffen in Klammern, werden

im Folgenden vorgestellt.

Desorption (Outgasing): Eine Facette kann Teilchen desorbieren, was dem Um-
kehrvorgang von Absorption entspricht. Dies ist die einzige Moglichkeit Teilchen zu
generieren. Der Grund kann thermisches Ausgasen, eine andere Art von Atomquelle
oder der Ubergang von anderen separat simulierten Teilen des Vakuumsystems sein.
Fiir ein neu generiertes Teilchen werden Richtung und Geschwindigkeit zufallig
generiert. Dabei wird die Richtung {iber eine im Folgenden in der Regel als Win-
kelverteilung bezeichnete Verteilung bestimmt. Der Regelfall ist das Kosinusgesetz
Gl. (2.17), es ist aber auch méglich, beliebige andere Verteilungen zu definieren. Die
Geschwindigkeit wird aus einer Maxwell-Boltzmann-Wahrscheinlichkeitsverteilung
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gezogen. Hierfiir ist es notwendig eine Facetten-Temperatur zu definieren. Hier ist
wichtig anzumerken, dass die Winkelverteilung auf eine Oberfldche umgerechnet
werden muss, da Teilchen nicht in einem Volumen, sondern auf einer Oberfldche
erzeugt werden.

Opazitdat / Undurchlassigkeit (Opacity): Trifft ein Teilchen auf eine Facette, wird
aus der fiir die Facette definierten Opazitit berechnet, ob eine Interaktion, also
Absorption oder Reflexion stattfindet. Die Opazitit ist also die Wahrscheinlichkeit
fiir eine Interaktion. Bei einer Opazitédt von 0 wird bei keinem auftreffenden Teilchen
die Trajektorie beeinflusst, bei einer Opazitédt von 1 wird jedes auftreffende Teilchen
als Stol3 oder Absorption registriert. Die Wande der Vakuumkammer oder der
Kapillare haben eine Opazitédt von 1. Es kann aber auch sinnvoll sein, vollstandig
transparente Facetten zum Messen von lokalen Parametern zu definieren. Wird etwa
ein Kapillarsystem mit der danach folgenden Vakuumkammer simuliert, kann der
Ausgang des Kapillarsystems eine transparente Facette sein, auf der Grolsen wie die
Winkelverteilung aufgezeichnet werden konnen, ohne dass die Teilchenbewegung
beeinflusst wird.

Haftungskoeffizient / Pumpgeschwindigkeit (Sticking coefficient): Wird bei dem
Auftreffen eines Teilchen auf eine Facette eine Interaktion festgestellt, wird im néchs-
ten Schritt aus dem Haftungskoeffizient « bestimmt, ob es absorbiert oder reflektiert
wird. Der Haftungskoeffizient, also die Wahrscheinlichkeit fiir eine Absorption ist
ebenfalls im Intervall 0 < s < 1 definiert. Bei x = 1 ist die Wahrscheinlichkeit einer
Absorption 100 %. Makroskopisch verbindet er die Flache einer Facette A mit dem
Saugvermogen:

S = /@iEA . (2.37)

Hier ist ¢ die mittlere Geschwindigkeit der Teilchen. In Abschnitt 4.2 wird gezeigt,
wie aus den Herstellerangaben der Vakuumpumpen ein Haftungskoeffizient fiir
schwere Gase abgeschitzt werden kann.

Reflexion (Reflection): Fiir den Fall einer Interaktion und keiner Absorption wird
das Teilchen reflektiert und es werden die neuen Richtungskomponenten und ein
neuer Geschwindigkeitsbetrag bestimmt. Je nach Definition der Facette ist die Refle-
xion rein diffus, das heif3t die neue Richtung wird unabhéngig von der vorherigen
Richtung nach dem Kosinusgesetz bestimmt Gl. (2.17). Zu einer definierbaren Wahr-
scheinlichkeit kann auch auf Basis der vorherigen Richtung eine Spiegelreflexion
stattfinden. Die Geschwindigkeit wird ebenfalls entweder neu aus der Maxwell-
Boltzmann-Wahrscheinlichkeitsverteilung gezogen oder im Falle nicht vollstandiger
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Thermalisierung zu einer definierbaren Wahrscheinlichkeit auf Basis der urspriingli-

chen bestimmt.

Ermittlung relevanter GréB3en

Im Folgenden wird erlautert, wie einige fiir diese Arbeit relevante physikalische
GroRen aus der Simulation bestimmt werden. Insbesondere fiir den Vergleich der
theoretischen Ergebnisse sind Durchlaufwahrscheinlichkeit, Flachenstof3rate auf den
Kapillarwédnde und die Winkelverteilung interessant.

Wahrend der Simulation werden fiir jede Facette ¢ die drei Ereigniszdhler hochge-
zahlt:

1. Bei jeder Desorption, die von einer Facette i ausgeht, wird der Z&hler fiir
Desorption 7n; ges um Eins erhoht.

2. Bei jeder Kollision eines Atoms mit einer Facette wird deren Stof3zéhler n; ¢g
um Eins erhoht.

3. Wird das Teilchen nicht reflektiert, sondern absorbiert, wird der Zahler fiir

Absorptionen n; 4ps hochgezahlt.

Fiir ein simuliertes Kapillarsystem (s. Abb. 2.7) lasst sich aus dem Verhéltnis am
Eingang desorbierter Teilchen ngingang des Zu am Ausgang absorbierter Teilchen
NAusgang,ab di€ Durchlaufwahrscheinlichkeit W berechnen:

W = T Ausgang,abs ) (2.38)
TEingang,des
Wenn nicht relative Gré8en, sondern absolute Grofsen wie Druck oder Fldchen-
stoRRrate berechnet werden sollen, muss die Anzahl simulierter Teilchen n4.; Zum
tatsdchlichen Atomfluss ¢,e,, der in das simulierte System pro Sekunde eintritt, ins
Verhiltnis gesetzt werden:

(real
Kreal/sim = Z:'ad . (2.39)
i,des

Damit ergibt sich unter anderem die mittlere FlachenstofRrate auf eine Facette i zu

n. . K .
Mi.sim = 7,Stod ' real/sim , (2.40)
1

mit der Flache der Facette A;. Fiir die Berechnung der anderen physikalischen Gro-
Ren sei auf [Adyl6, Kap. 2.8] verwiesen. Zusétzlich konnen Facetten auf Kosten
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der statistischen Genauigkeit auch unterteilt werden, um eine héhere rdumliche
Auflosung fiir die berechneten Grof3en zu erhalten. Dariiber hinaus konnen Stichpro-
ben von Teilchen, die auf Facetten treffen, mit Orts- und Geschwindigkeitsvektoren
genommen und separat weiter verarbeitet werden. Dies wird in Kapitel 4 zur Simu-

lation von Fluoreszenzmessungen metastabiler Atomstrahlen verwendet.

Winkelverteilungen und Fliachen-Volumen Umrechnung Zusitzlich zu den vorkon-
figurierten Z&ahlern fiir jede Facette konnen Histogramme fiir einzelne Facetten
erstellt werden, die die Verteilungen der auf die Facette auftreffenden Atome auf-
zeichnen. Die Winkelverteilung lésst sich am effektivsten bestimmen, indem von
jedem Teilchen, das eine Facette passiert, der Winkel zur Normalen bestimmt und in
ein Histogramm eingetragen wird. Diese Methode wird zum Vergleich mit der Theo-
rie verwendet. Da die so gemessene Anzahl an Kollisionen in dem entsprechenden
Winkelintervall auf einer Oberfliche und nicht in einem Volumen bestimmt wurde,
entspricht die so bestimmte Winkelverteilung der Verteilung J(0) (s. Gl. (2.9)). Um
aus den Simulationsergebnissen auf j(6) (s. Gl. (2.8)) zu schlieen, muss jeder
Winkel durch den entsprechenden Raumwinkel mit sin(#) normalisiert werden. Eine
aquivalente Methode ist es, die Winkelverteilung {iber die Anzahl an Treffern auf als
Halbkugel angeordneten Facetten, deren Mittelpunkt auf der Ausgangsfacette liegt,
zu bestimmen. Zur Veranschaulichung wurden in einer Simulation, die in Abb. 2.8
dargestellt ist, eine Halbkugel in Facetten unterteilt. Die Ausdehnung der Kapillare
wird hier vernachlassigt. Die Facetten decken dabei gleich grof3e Intervalle von A ab
und jeder Ring ist unterteilt in eine gleich grolde Zahl Facetten. Zur Bestimmung von
J(#) muss fiir ein Winkelintervall A# iiber den gesamten Ring summiert werden.
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Abb. 2.8: Eine Kapillare bestehend aus 10 Facetten und einem I'-Wert von 10 mit einigen
exemplarische Trajektorien (griin). Die Halbkugel ist jeweils in 182 Facetten pro
Ring unterteilt. Auf einem Ring (rot) sind alle Facetten gleich grof3, von Ring zu
Ring (ebenfalls rot) werden sie mit zunehmenden 6 grof3er.

Ablauf der Simulation

Nachdem die Initialisierung, die Kernfunktionalitdt und die Berechnung von Gro-
Ren eingefiihrt wurden, wird der gesamte Aufbau und Ablauf einer Simulation
im Folgenden vorgestellt. Die Beschreibung orientiert sich an den Simulationen,
wie sie in Abschnitt 3.1 durchgefiihrt wurden. Ein Flussdiagramm des Ablaufs der
Simulation ist in Abb. 2.9 dargestellt. Ziel ist es, einen grof3en Parameterraum zu
simulieren und insbesondere hohe, und damit rechenaufwendige I"-Werte zu bestim-
men. Im Rahmen dieser Arbeit wurde um Molflow+ herum eine Steuerungssoftware
geschrieben, welche Molflow+ in einem virtuellen Bildschirm und mit virtuellem
Mauszeiger/Tastatur konfiguriert und startet. Vorteil der eigens entwickelten Steue-
rungssoftware ist, dass es moglich war, die Simulation auf einem Rechencluster
auszufiithren (s. Abb. 2.9 blaue Késten). Zwar wird von den Entwicklern aktiv an
einer Entkopplung gearbeitet [Ady19], aber zum Zeitpunkt, indem die Simulationen
dieser Arbeit durchgefiihrt wurden, setzt Molflow fiir die Konfiguration und Ausfiih-
rung eine laufende grafische Oberflache voraus, iiber die alle Ein- und Ausgaben
vorgenommen werden miissen.

2.4 Simulationsmethodik

25



26

Start der Molflow+ Simulation
T :
Generiere neues Testteilchen <
> Bestimme (neue) Richtung und Geschwindigkeit
I :
Berechne nachste Kollision mit einer Facette
Wird Testteilchen gepumpt?
Nein Ja
: ; Nein :
: Registriere Kollision Hizldi e :
: Ausgang? :
Ja
Nein
Ja

Abb. 2.9: Flussdiagramm des Simulationsablaufs mit der farblichen Kennzeichnung Par-
allelisierung (blau), Steuerungsprogramm (rot) und Molflow+ (orange). Der
gestrichelte Kasten beschreibt den Ablauf innerhalb einer Instanz.
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Grundsatzlich l4duft die Simulation bis eine bestimmte Anzahl an Transmission Npax

erreicht ist. Diese Zahl eignet sich besser als Abbruchkriterium als z. B. die Anzahl

generierter Testteilchen, da die wichtigsten Messgrofden vor allem von der Anzahl

an Transmissionen abhéngen.

Ablauf einer Simulation:

1.

Zunachst wird die zu betrachtende Geometrie geladen. Dies beinhaltet die
Kapillare selbst mit gegebener Liange und Durchmesser sowie einer Anzahl an
Facetten. Je nach Untersuchungsszenario kommen ggf. noch ein simulierter
Messaufbau und angrenzende Vakuumkammern dazu.

. Dann werden die Eigenschaften der Facetten und die Messparameter konfigu-

riert, sieche Abschnitt 2.4.1 und Abschnitt 2.4.2.

. Es wird die Zielanzahl an Transmission Nnyax definiert und der Transmission-

Zéhler Nians auf null gesetzt.

Start der Simulation.

. Testteilchen werden an einem zufilligen Ort auf den desorbierenden Facetten

erzeugt. Die Rate fiir jede einzelne Facette ist proportional zur eingestellten
Rate und der Facetten-Flache.

. Wie in Abschnitt 2.4.1 beschrieben, bekommen die Testteilchen eine (neue)

Richtung und Geschwindigkeit. Beide Groéf3en werden jeweils aus ihrer defi-
nierten Verteilungsfunktion gezogen.

Im nédchsten Schritt wird nun der néchste Schnittpunkt der Trajektorie mit einer
Facette berechnet. Dann wird bestimmt, ob es durch die Facette hindurchfliegt
oder ob es mit der Facette wechselwirkt (Kollision).

. Bei einer Kollision wird bei der betreffenden Facette der Stof3zdhler um einen

erhoht und bestimmt, ob das Teilchen absorbiert (gepumpt) oder ob es reflek-
tiert wird. Die Wahrscheinlichkeit einer Absorption wird durch den Haftungs-
koeffizient « reprasentiert.

¢ Im Falle einer Reflexion wird nach der fiir die Facette definierten Verweil-
zeit eine neue Richtung und Geschwindigkeit (zufallig) bestimmt (zuriick
zu Punkt 6).

* Bei Absorption wird der Absorptionszédhler der Facette um einen Zihler
erhoht. Die Berechnung der Trajektorie fiir das betreffende Teilchen ist
abgeschlossen.

2.4 Simulationsmethodik

27



2.4.4

28

* Falls es den Ausgang erreicht, handelt es sich um eine Transmission und
der Zéahler Nians wird um Eins erhoht. Dann wird gepriift, ob Nans >
Nmax ist. Ist dies der Fall, ist die Simulation beendet, und die Ergebnisse
werden gespeichert.

* Ist Nyans < Nmax oder der Ausgang wurde nicht erreicht (keine Transmis-
sion) wird ein neues Testteilchen generiert (zuriick zu Punkt 5).

Voruntersuchungen: Statistische und geometrische
Unsicherheiten

Bei dem Vergleich zwischen der Theorie der Kapillaren und den Simulationen sind
zwei Unsicherheiten zu erwdhnen. Die statistische Unsicherheit und die Unsicherheit
bei der geometrischen Nachbildung mit Polygonen.

Im Vergleich zu realen physikalischen Driicken sind auch einige Millionen Trajektori-
en immer noch vergleichsweise wenig. Beispielsweise sind typische Fliisse aus der
Kapillare 10'® Atome/s. Dies sind um viele GréRenordnungen groRere Teilchenzah-
len, als in Simulationen realisierbar sind. In Test Particle Monte Carlo Simulationen
reprasentiert deshalb jedes Testteilchen eine bestimmte Anzahl an K,.cq/sim (S
Gl. (2.39)) realen Teilchen. Es stellt sich die Frage, bei welchen simulierten Teilchen-
zahlen statistisch signifikante Aussagen getroffen werden konnen.

Wie in [Mal20, Kap. 6.3.6] und [Sue96] dargestellt, wird mit jeder berechneten
Trajektorie ein neues unabhangiges Experiment mit einem binédren Ja oder Nein
Ergebnis durchgefiihrt. In der Regel ist ein positives Ergebnis, dass ein Testteilchen
mit einer Facette kollidiert. Bei N durchgefiihrten Experimenten ist n die Anzahl an
positiven Ereignissen. Die Standardabweichung fiir positive Ergebnisse auf Facette i
ist damit:

g; = n; (1 — ?\;) . (241)

Fiir eine grolde Anzahl generierter Testteilchen N ergibt sich folgende relative

; 1
Tim ] —. (2.42)
L g

Da n; o« N, skaliert o; ebenfalls mit 1/ V/N. Es ist also eine groRe Zahl an Test-
teilchen N notwendig, um die statistischen Schwankungen klein zuhalten. Weil

Standardabweichung:

die Unsicherheit der zu bestimmenden Grof3en Durchlaufwahrscheinlichkeit und
Winkelverteilung der austretenden Teilchen von der Anzahl an transmittierenden
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Atomen abhingt, wird diese als Abbruchkriterium fiir die Simulation verwendet. Zur
Abschatzung der notigen Anzahl an zu berechnenden Teilchen wird ein empirischer
Ansatz gewahlt.

4 Facetten 10 Facetten

100 Facetten

A
N7

Abb. 2.10: Nachbildung eines Zylinders mit einer unterschiedlichen Anzahl an Facetten.

Ein Zylinder kann mit Polygonen nicht perfekt nachgebildet, sondern nur angenéhert
werden. Exemplarisch ist dies in Abb. 2.10 verdeutlicht. Ein unterschiedlicher Grad
an Rundheit wird zu einem unterschiedlichen Atomstrahl fiihren und es stellt sich die
Frage, was fiir eine Facettenanzahl Ny sinnvoll ist. Dafiir wird in diesem Abschnitt
die Abhéngigkeit von der Facettenzahl untersucht. Zum Vergleich verschiedener
Systeme wird zundchst der Durchmesser D eines Polygons als Abstand zwischen
zwei gegeniiberliegenden Ecken definiert. Die Flache des Polygons lésst sich wie
folgt berechnen [Barl1, Kap. 4.1.5.2]:

Np(D/2)? . (27

APolygon = (2 7/ ) S111 <]VF) . (2.43)
Es ist zu erwarten, dass die Abweichung zum Zylinder mit der relativen Flachendif-
ferenz zum Umkreis des Polygons skaliert:
7 — (1/2) Npsin (3£)

A s — Ap
AA = Umbkretis olygon _ F

AUmbkreis ™ (2.44)

Fiir den Fall Nr — oo gilt sin (2nr/Nr) — 27 /Np und die Flachendifferenz ver-
schwindet: AA — 0. Die relative Flachendifferenz zum Umkreis ist in Abb. 2.11
(gestrichelte Linie, linke y-Achse) fiir eine Anzahl an Facetten von 4 bis 10* darge-
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stellt. Es ist zu erkennen, dass die relative Flachenabweichung A A mit der Anzahl
an Facetten stark abféllt.
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Abb. 2.11: Gestrichelt Linie mit linker Achse: Flichenabweichung zum Einheitskreis und
Griine Kreuze mit rechter Achse: prognostizierte Dauer zur Berechnung von
108 Trajektorien auf einem Intel i5-8600 Prozessors fiir eine Kapillare mit einem
Langen-Breiten-Verhaltnis I' = 50.

Allerdings werden durch eine hohere Anzahl an Facetten auch die Simulationen
rechenaufwendiger und es steigt die Zeit, um die gleiche Anzahl an z. B. Transmis-
sionen zu berechnen. Dies liegt daran, dass das Leistungsverhalten der Simulation
dadurch bestimmt wird, wie schnell der Algorithmus zur Strahlenverfolgung die
nédchste Kollision mit einer Facette berechnet. Je mehr Facetten in einer simulierten
Geometrie vorhanden sind, desto ldnger dauert die Simulation. Zur Untersuchung
der Abhingigkeit der Rechenzeit von der Facettenanzahl wurde eine Kapillare mit
I' = 50 mit verschiedenen Facettenanzahlen Ny zwischen 10 und 1000 fiir jeweils
etwa 10 Minuten auf einem Desktop PC simuliert. Aus der in dieser Zeit erreich-
te Anzahl an Transmissionen wurde dann die nétige Zeit zur Berechnung von
108 Transmissionen prognostiziert. Die Ergebnisse sind in Abb. 2.11 (griine Kreuze,
rechte y-Achse) dargestellt. Die notige Dauer zur Berechnung steigt ab einigen
hundert Facetten ungeféhr linear mit der Anzahl an Facetten. Bei einer Facettenzahl
von 1000 wiirde eine Berechnung auf einem Desktop PC schon mehrere Wochen
dauern. Fiir einen grof3eren I'-Wert wird die Zeit noch weiter steigen, weil die
Durchlaufwahrscheinlichkeit sinkt und zusatzlich jedes Testteilchen innerhalb der
Kapillare haufiger sto3t (s. Abschnitt 2.3). Bei einer Kapillare mit 10 Facetten erhoht
sich die prognostizierte Rechenzeit bei einer Steigerung von I' = 10 — 1000 um das
mehrere Tausendfache. In Kapitel 4 wird eine Kapillare mit I' = 1000 experimentell
untersucht, weshalb es das Ziel ist, I'-Werte bis zu diesem Wert zu simulieren.
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Zur Abwégung zwischen Rechenaufwand, geometrischer Genauigkeit und statis-
tischer Unsicherheit wurden Simulationen mit einer etwa gleichen Transmissions-
anzahl Npax = 1-10® und unterschiedlichen Facettenanzahlen durchgefiihrt. Um
auszuschlief3en, dass durch den gewihlten I'-Wert ein Bias entsteht, wurden diese
zusitzlich mit den vier I' Werten 10, 20, 50 und 100 durchgefiihrt. Untersucht werden
die Kenngrofden Durchlaufwahrscheinlichkeit und Winkelverteilung. Als Giitepara-
meter wird jeweils die relative Differenz zu dem Ergebnis mit einer gro3en Anzahl
an Facetten gewahlt. Fiir die Durchlaufwahrscheinlichkeit wird AWg_s; definiert,
welches die relative Differenz zur Durchlaufwahrscheinlichkeit einer simulierten
Kapillare mit Ny = 5000 Facetten ist:

_ W p=5000 — Wnp=nN| ‘ (2.45)

AW ,=5000(IN) WA »—5000
.
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Abb. 2.12: Relative Differenz zur Durchlaufwahrscheinlichkeit zu einer Kapillare mit 5000
Facetten (s. Gl. (2.45)) fiir Kapillaren mit Lidnge-Breiten Verhéltnissen I" von
10 (blaw), 20 (griin), 50 (rot) und 100 (lila). Die Verbindung zwischen den
Punkten dient nur der Lesbarkeit. Die schwarz-gestrichelte Linie beschreibt A A
s. Gl. (2.44).

Die Ergebnisse sind in Abb. 2.12 in doppelt logarithmischer Form dargestellt. Zusétz-
lich ist auch die relative Flachendifferenz A A (s. Gl. (2.44)) als schwarze gestrichelte
Linie eingezeichnet. Es ist zu erkennen, dass der qualitative Verlauf von AW fiir
alle vier Lange-Breite Kurven bis zu einer Facettenzahl von Ny =~ 100 dem von
AA entspricht. Bis dahin wird die Differenz vor allem durch die unterschiedliche
Geometrie verursacht. Danach bestimmen zunehmend statistische Unsicherheiten
die Differenz, die hierbei mit < 10~3 abgeschitzt wird. Wie an dem Vergroferungs-
fenster ersichtlich ist, nimmt die Abweichung tendenziell mit grof3erem I" zu. Die
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Abweichungen sind aber nicht sehr gro® und die untersuchten I'-Werte legen nahe,
dass diese Abweichung konvergiert.
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Abb. 2.13: Relative Differenz des Winkelanteils zu einer Simulation mit 5000 Facetten
AF (01,05, x) Nn=5000 flir vier verschiedene Intervalle 0°-1° (a), 1°-2° (b), 2°-3° (c)
und 44°-45° (d) und jeweils die vier Lange-Breite Verhiltnisse I" von 10 (blau),
20 (griin), 50 (rot) und 100 (lila).

Auch die Winkelverteilung wurde auf diese Weise untersucht. Hier liegt der Fokus
auf die von 6; bis 0, integrierte Winkelverteilung F'(6;, 62) Gl. (2.10), welche einen
skalaren Wert ergibt und so anschaulich gegen die Entwicklung der Facettenzahl
Ny darstellt werden kann. Wieder wird die relative Differenz gegeniiber einer
Simulation mit Ny = 5000 Facetten verwendet, welche mit AF (6,62, x) n.=5000
bezeichnet wird. In Abb. 2.13 sind die Ergebnisse fiir drei kleine Winkelintervalle
(0°-1°), (1°-2°), (2°-3°) und ein Intervall mit groRerem Abstand von der Strahlachse
(44°-45°) dargestellt. Zunachst fallt auf, dass das Level der statistischen Unsicherheit
deutlich hoher liegt, als bei der Betrachtung der Durchlaufwahrscheinlichkeit. Dies
ist auch zu erwarten, da die transmittierten Teilchen noch in Winkelintervalle von
ca. 1° unterteilt werden. Bei einer gleichméaRigen Verteilung tiber alle Winkel wiirde
man eine um /90 ~ 10 hohere statistische Unsicherheit als bei der Betrachtung
der Durchlaufwahrscheinlichkeit erwarten. Dies wird auch in etwa beobachtet. Die
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Abhéngigkeit von der Anzahl an Facetten zeigt sich vor allem in Winkelintervallen
nahe der Strahlachse. Zeigen im Intervall (0°-1°) in Abb. 2.13 (a) alle simulierten
Liange-Breiten Verhaltnisse eine Geometrieabhingigkeit, sind es im zweiten Intervall
(b) nur noch die beiden kleineren I"-Werte. Im dritten Intervall (c) erreicht auch die
relative Differenz fiir I" = 20 schneller das Niveau der statistischen Unsicherheit. Im
Intervall 44°-45° (d) ist keine Abhangigkeit von der Anzahl an Facetten erkennbar. Ab
einer Facettenzahl von etwa 100 ist zu beobachten, dass die statistische Unsicherheit
in allen untersuchten Intervallen die Geometrieabhingigkeit iiberdeckt und sie wird
mit kleiner als 5-10~2 abgeschétzt.

Schlussfolgerungen fiir die praktische Durchfiihrung Gerade wenn Winkelvertei-
lungen betrachtet werden, ist eine hohe Anzahl an Transmissionen nétig. Fiir einen
prazisen Vergleich mit theoretischen Beschreibungen wurde eine Transmissionsan-
zahl von 10® als geeignet identifiziert. Ebenfalls sollte die Kapillare mit einer hohen
Facettenanzahl von etwa 100 Facetten nachgebildet werden. Hohere Facettenanzah-
len bringen bei dem gewaihlten Simulationsumfang nur Verbesserungen unterhalb
der statistischen Unsicherheit. Mit diesen Parametern wurden umfangreiche Simula-
tionen durchgefiihrt, die im néchsten Kapitel vorgestellt und mit den theoretischen
Modellierungen verglichen werden.
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3.1

Atomstrahlformung durch
Kapillaren — Ergebnisse

Mit den Ergebnissen der Voruntersuchungen aus dem vorherigen Kapitel wurden
Simulationen durchgefiihrt, die nun vorgestellt und mit der Theorie verglichen
werden. Zur Beurteilung, inwiefern die Simulationen der Kapillarsysteme fiir die
Beschreibung und Prognose tatsadchlicher experimenteller Aufbauten verwendet
werden konnen, werden im néchsten Schritt die Simulationen mit experimentellen
Ergebnissen aus der Literatur verglichen. Dabei werden auch die Messungen selbst
simuliert und die Giiltigkeit der theoretischen Annahmen untersucht. Aufbauend auf
den Ergebnissen zu Kapillarsystemen in diesem Kapitel werden dann im néchsten
Kapitel vollstdndige Systeme zur Erzeugung metastabiler Atomstrahlen untersucht.

Vergleich Simulation und Theorie

Zunachst konzentrieren sich die Untersuchungen auf den simplen Fall einer ver-
einfachten Kapillare. Der wesentliche freie Parameter in der im letzten Kapitel
vorgestellten theoretischen Beschreibung im molekularen Bereich ist das Lange-
Breiten Verhéltnis I'. Fiir einen prazisen Vergleich mit analytischen und numerischen
Losungen wurden deshalb 29 Kapillarsysteme mit unterschiedlichen I'-Werten {iber
etwa drei Grof3enordnungen simuliert. Dies bildet den experimentell zuganglichen
Bereich ab.

Auf Basis der Voruntersuchungen wurden die Kapillaren mit 100 Facetten simu-
liert. Dies stellt einen guten Kompromiss aus hoher Genauigkeit und akzeptabler
Rechendauer, insbesondere fiir groRe I'-Werte dar. Die Testteilchen werden auf der
Eintrittsfacette der Kapillare mit einer Winkelverteilung gemaf3 der Austrittsver-
teilung einer Blende (Gl. (2.12) generiert und bewegen sich so lange durch die
Kapillare, bis sie die Eintritts- oder Austrittsfacette erreichen. Die Simulation wurde
parallel auf einem Rechencluster ausgefiihrt, bis N, = 10? (fiir ' <= 10) und
Npez = 108 (fiir T’ > 10) Testteilchen die Austrittsfacette erreicht haben. Fiir I < 10
wurde mehr Transmissionen berechnet, damit die statistische Unsicherheit bei der
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Flachenstof3rate klein bleibt. Aus der Simulation wurden verschiedene Gré3en be-
stimmt, darunter die Durchlaufwahrscheinlichkeit, die Austritts-Winkelverteilung
und die Flachenstofdrate entlang der Lange der Kapillare. Als Vergleich mit der
Theorie werden numerische Ergebnisse, welche haufig in Tabellenform vorliegen
und Naherungslosungen herangezogen.

Durchlaufwahrscheinlichkeit Die Durchlaufwahrscheinlichkeit W beschreibt die
Wabhrscheinlichkeit, dass ein in die Kapillare eintretendes Teilchen, die Kapillare
passiert, also am Ausgang austritt. Sie ermoglicht bei einem gegebenen Druck
vor der Kapillare die Berechnung des Atomflusses durch diese. Die Ergebnisse der
durchgefiihrten Simulation fiir die Durchlaufwahrscheinlichkeit W fiir verschiedene
I'-Werte sind in Abb. 3.1 (oben, rote Kreuze) dargestellt. Zusatzlich finden sich
die genauen Zahlenwerte in Tab. 3.1. Dort ist zur Einschatzung der statistischen
Genauigkeit ebenfalls angegeben, wie viele Testteilchen den Ausgang der Kapillare
erreicht haben. Zusammen mit der berechneten Durchlaufwahrscheinlichkeit ergibt
sich die Gesamtzahl an fiir den I'-Wert berechneter Testteilchen-Trajektorien.

Zur Einschitzung iiber die Genauigkeit im Vergleich mit aufwendigen numerischen
Losungen des Clausing Integrals (s. Abschnitt 2.3), wurden die Ergebnisse aus
[MTLO7, Tab. 3], welche die genauesten dem Autor bekannten Losungen darstellen,
als graue Kreise eingezeichnet. Die relative Differenz zwischen den eigenen Simula-
tionsergebnissen und den numerischen Ergebnissen in [MTLO7] sind ebenfalls in
Abb. 3.1 (unten, rote Kreuze) eingezeichnet und sind iiber den gesamten I'-Bereich
kleiner als 5-10~*. Die verbliebene Abweichung liegt in dem aus den Voruntersu-
chungen aus Abschnitt 2.4.4 zu erwartenden Bereich. Fiir die experimentelle Praxis
und die weiteren Untersuchungen im Rahmen dieser Arbeit sind die Ergebnisse
ausreichend genau.

Zusétzlich sind in Abb. 3.1 (oben) auch die Ndherung fiir lange Kapillaren Gl. (2.30)
in Griin und die Naherungsformel von Santeler GIl. (2.31) in Blau eingezeichnet.
Der Vorteil der Ndherungsgleichungen ist, dass sich leicht fiir ein beliebiges I" die
Durchlaufwahrscheinlichkeit berechnen lasst. Analog zu den Ergebnissen der eige-
nen Simulationen sind in Abb. 3.1 (unten) auch die relativen Differenzen zu den
numerischen Losungen von [MTL07] eingezeichnet. Die Santeler Ndherungslosung
ist fiir die simple Form erstaunlich prédzise und weist im untersuchten Bereich eine
relative Abweichung von weniger als 1-10~2 auf. Fiir Abschitzungen oder Rechnun-
gen, die keine maximale Genauigkeit voraussetzen, ist diese hervorragend nutzbar.
Die Genauigkeit der Ndherungslosung fiir lange Kapillaren nimmt erwartungsgemaf3
mit steigendem I'-Wert zu. Aber selbst fiir lange Kapillaren bis I' = 1000, welche am
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oberen Rand der experimentellen Realisierbarkeit sind, ist die Losung von Santeler

deutlich genauer und nur minimal komplexer. Zusammenfassend gibt es fiir die

Durchlaufwahrscheinlichkeit eine hohe Ubereinstimmung zwischen den Ergebnissen

der eigenen Monte-Carlo-Simulationen, den numerischen Losungen des Clausing

Integrals und den Nédherungslosungen.
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Oben: Durchlaufwahrscheinlichkeit W in Abhéngigkeit zum Lénge-Breiten Ver-

haltnis I" bestimmt aus eigenen Simulationen (rote Kreuze), numerische Berech-
nungen durch [MTLO7, Tab. 3] (graue Kreise), Ndherungsformel von Santeler
Gl. (2.31) (blaue Linie) und der Grenzfall fiir groRe I" Gl. (2.30) (griine Linie).
Unten: Berechnete relative Differenz zu den Ergebnissen von [MTL0O7, Tab. 3]
fiir die eigenen Simulationen (rote Kreuze), Gl. (2.31) (blaue Punkte) sowie
Gl (2.30) (griine Punkte).

3.1 Vergleich Simulation und Theorie 37



38

r & & A Anzahl Transmission
) 0,911654 0,089039 0,190895 1,06-10°
6  0,922887 0,077233 0,165858 1,07-10°
7 0,932531 0,068122 0,146 732 1,04-10°
8 0,939659 0,060953 0,131644 1,02-10°
9 0,945602 0,055232 0,119408 1,04-10°
10 0,949559 0,050449 0,109298 1,01-10°
15 0,965194 0,035681 0,076 921 1,04-108
20 0,972724 0,027478 0,059 440 1,00-108
25 0,977060 0,022081 0,048471 1,05-108
30 0,982041 0,018850 0,040942 1,05-108
40  0,986601 0,014232 0,031239 1,02-10%
50  0,988717 0,011588 0,025269 1,03-108
60 0,991221 0,009637 0,021216 9,86-107
70  0,992334 0,008309 0,018286 1,03-108
80 0,993076 0,007296 0,016073 1,01-108
90  0,994022 0,006615 0,014 340 1,02:108
100 0,994 558 0,005894 0,012939 1,03-108
125 0,995173 0,004782 0,010407 1,04-108
150  0,996033 0,003976 0,008 701 1,04-108
175 0,996 797 0,003402 0,007 480 1,03-10%
200 0,997522 0,002978 0,006 559 9,83-107
300 0,998293 0,001997 0,004 394 1,11-10%
400 0,998904 0,001495 0,003 302 1,06-108
500 0,999384 0,001200 0,002647 1,03-108
600 0,999228 0,001004 0,002208 1,03-108
700  0,999603 0,000863 0,001894 1,04-10%
800 0,999417 0,000748 0,001658 1,03-10%
900 0,999784 0,000670 0,001475 1,01-10%
1000 1,000086 0,000598 0,001 327 8,50-107

Tab. 3.1: Ergebnisse der durchgefiihrten Simulationen fiir verschiedene Langen-Breiten-
Verhéltnisse T'. Angegeben sind die bestimmten Anfangsdichten &; und Enddichten
&o in der Kapillare, die bestimmten Durchlaufwahrscheinlichkeiten W und zur
Einschitzung der statistischen Genauigkeit die jeweilige Anzahl der berechneten

Testteilchen, die den Kapillarausgang erreicht haben.
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Da es das Ziel ist, einen rein optisch angeregten metastabilen Krypton-Atomstrahl zu
erzeugen, stellt sich die Frage, ob auch eine Anregung in den metastabilen Zustand
vor der Kapillare eine Option ist. Dies wiirde es z. B. ermoglichen, direkt nach
dem Kapillarsystem eine optische Kollimation zu implementieren. Ansonsten sind
erst einige Zentimeter Wegstrecke fiir den Anregungsabschnitt in den metastabilen
Zustand notwendig. Durch Effekte wie Umstreuung der VUV-Photonen, konnte der
hohere Druck vor der Kapillare auch zu einem héheren Anteil metastabiler Atomen
fiihren [YYDO2]. Es ist aber davon auszugehen, dass Atome bei Wandsto3en auf-
grund der vielen Vibrationszustdnde ihren metastabilen Zustand verlieren [Vas+12].
Deshalb wird nun der Anteil an Teilchen betrachtet, die ohne Stol3 die Kapillare
passieren und dafiir die relative Durchlaufwahrscheinlichkeit ohne Stof3
Wo

Wo’rel — W (31)

definiert. Hier ist W die Durchlaufwahrscheinlichkeit ohne einen Wandstof3 und
W die gesamte Durchlaufwahrscheinlichkeit (mit und ohne Stol3). Die aus der
Simulation bestimmte relative Durchlaufwahrscheinlichkeit ohne Stof$, also im
betrachteten Kontext der Anteil der Atome, die den metastabilen Zustand behalten,
ist fiir verschiedene I"-Werte in Abb. 3.2 dargestellt. Fiir I" = 5 betrdgt der Anteil ca.
5 %, fallt auf 0,2 % fiir I' = 100 und auf 0,02 % fiir I' = 1000. Dies zeigt, dass fiir eine
Anregung vor dem Kapillarsystem, wenn iiberhaupt nur kleine I"-Werte geeignet
sind. Und auch fiir eine weitere Frage, der thermalen Vorkiihlung des Gases mit
z. B. Fliissigstickstoff liefert dies wichtige Erkenntnisse. Wie spéter in Abschnitt 3.2
gezeigt wird, thermalisieren die Atome im Grunde schon nach einzelnen St6Ren.
Bei der Betrachtung der Flachenstol3rate wird zudem gezeigt (s. Abb. 3.5), dass die
mittlere Stof3zahl schon bei einem kleinen I'-Wert von 50 im Bereich von 1000 liegt.
Soll also der Atomstrahl gekiihlt werden, muss vor allem das Kapillarsystem selbst
und nicht das Reservoir davor gekiihlt werden.

3.1 Vergleich Simulation und Theorie
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Abb. 3.2: Aus der Simulation bestimmte relative Durchlaufwahrscheinlichkeit ohne Stol3
Worel (s. Gl (3.1)).

FlachenstoBrate Die im vorherigen Kapitel vorgestellten theoretischen Beschrei-
bungen nehmen an, dass die Flachenstol3rate auf den Kapillarwédnden entlang der
Kapillare linear abnimmt. Die Flachenstol3rate wird dabei auf den in die Kapilla-
re eintretenden Atomfluss normiert. Mit zunehmendem I" konvergiert die auf die
Eingangsfacette normierte Dichte fiir die Anfangsdichte £; gegen 1 und fiir die
Enddichte &, gegen 0. Zunéchst werden diese Annahmen anhand der Simulation
iiberpriift. In Abb. 3.3 ist die FldchenstoRrate, unterteilt in 100 gleich grof3e Klassen,
flir ausgewdahlte I'-Werte zwischen 5 und 1000 dargestellt. Die Farben gehen dabei

von hell (kleine I'-Werte) zu dunkel (grofse I'-Werte).

In Rot ist zur Orientierung zusatzlich eine Gerade eingezeichnet, welche den theore-
tischen Grenzfall darstellt. Rein qualitativ bestatigen die Simulation die Annahmen
und die Flachenstol3rate konvergiert schnell gegen den Grenzfall. Zusatzlich ver-
laufen alle Geraden durch den Punkt (0,5,0,5). Anhand der Krimmung der I"' = 5
Kurve ist zu erahnen, dass auch die Linearitit mit steigendem I" zunimmt. Fiir eine
quantitative Betrachtung wurde fiir jedes I" der Verlauf der Flachenstofdrate durch
eine lineare Regression angepasst und das Residuum bestimmt. Die Ergebnisse sind
in Abb. 3.4 eingezeichnet. Die Farbwahl ist wieder von hell (kleine I') nach dunkel
(groRe I)

Grundsatzlich ist die Flachenstof3rate am Anfang hoher als die der Ausgleichsgeraden
und am Ende tiefer. Zuséatzlich gibt es einen punktsymmetrischen Verlauf um den
Mittelpunkt bei einer relativen Lidnge von 0,5. Betrachtet man die Tendenz bei
steigendem T, so ist zu erkennen, dass die Linearitit mit steigendem I stark zunimmt.
Bei I' = 5 betragt die maximale Abweichung aber auch nur weniger als 0,8 %. Mit
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Abb. 3.3: Flachenstofrate 7 bezogen auf den Eintrittsfluss in die Kapillare abhéngig von der
relativen Kapillarldnge «/L fiir sieben verschiedene Lange-Breiten Verhiltnisse T’
zwischen 5 und 1000 (s. Beschriftung) und theoretischer Grenzfall in Form einer
Geraden mit Steigung —1 (rote Linie).
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Abb. 3.4: Differenz zur jeweiligen linearen Regression des Verlaufs der Flachenstof3rate aus
Abb. 3.3 fiir verschiedene Lange-Breiten Verhiltnisse I" als Funktion der relativen
Kapillarlange = /L.
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Blick auf die Dynamik lasst sich dieses Bild erkldren [Luc13, Kap. 8.3.3]. Bei kleinen
I'-Werten wird die FlachenstofSrate an einer Position von Atomen dominiert, die
an der Stelle ihren ersten Wandstof3 vollziehen. Dies ist auch anschaulich an der
exemplarischen Darstellung Abb. 2.6 in Abschnitt 2.3 erkennbar, in der die Teilchen,
die einen ersten Stol3 vollziehen, in einem separaten Term dargestellt sind. Mit
zunehmendem I" wird dieser Anteil geringer, weil Teilchen weniger tief bis zu
ihrem ersten Wandstol$ in die Kapillare eindringen. Gleichzeitig nimmt die mittlere
Stofdzahl zu, wodurch der Term fiir Sto3e nach dem ersten Wandstol$ mehr zur
FlachenstofRrate beitrdgt. Die aus der Simulation bestimmte Verteilung der Stof3zahl
ist fiir ausgewahlte I'-Werte von 50, 100, 500 und 1000 in Abb. 3.5 dargestellt. Es
ist zu erkennen, dass die hdufigsten Stof3zahlen auch bei einem relativ kleinen I
von 50 (blau) schon bei vielen hundert StoRen liegen und sich auf mehrere 1-10°
bei I' = 1000 (lila) erhoht. Insgesamt ist die Annahme eines linearen und um den
Mittelpunkt der Kapillarldnge symmetrischen Abfalls auch fiir relativ kleine I'-Wert
schon zutreffend.
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Abb. 3.5: Aus der Simulation bestimmte Verteilung der Anzahl an Wandstof3en der Testteil-
chen fiir die I'-Werte von 50 (blau), 100 (griin), 500 (rot) und 1000 (lila).

Fiir die Beschreibung der Winkelfunktion /() (s. Abschnitt 2.3) ist die Kenntnis
der Anfangsdichte &; und der Enddichte &, erforderlich, welche im Folgenden aus
der Simulation bestimmt werden. Die Ergebnisse sind in Abb. 3.6 als rote Kreuze
dargestellt. Auch hier werden wieder verfiigbare Ergebnisse aus der Literatur als Re-
ferenz hinzugezogen. Der durch Olander [OK70] beschriebenen Grenzfall fiir langen
Kapillaren ist in Griin dargestellt. Zusatzlich sind tabellarische Ergebnisse von Lucas
aus [Lucl3, Tab. 8.1], welche durch die Losung des Clausing Integrals Gl. (2.19) mit
der Tschebyschow-Polynom-Methode bestimmt wurde, als graue Punkte dargestellt.
Der Vorteil der so berechneten Anfangs- und Enddichte ist, dass die Ergebnisse,
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Abb. 3.6: Anfangsdichte &; (oben) und Enddichte &, (unten) bestimmt aus den durchgefiihr-
ten Simulationen (rote Kreuze), aus [Luc13, Tab. 8.1] entnommenen Ergebnisse
(grau Punkte) und durch Olander beschriebenen Grenzfall Gl. (2.22) (griin gestri-
chelt).

im Gegensatz zu den Monte-Carlo-Simulationen, keine Ortsunschérfe durch die
GroRRe der Klassen aufweisen. Das von Lucas verwendete Verfahren bestimmt die
FlachenstoRrate am Ende und bei 101 Punkten iiber die Lange der Kapillare. Dann
wird eine lineare Regression iiber die gesamte Lange durchgefiihrt, die Enddichte
aber fix gesetzt. Um in der Simulation eine vergleichbare Genauigkeit bei stark un-
terschiedlichem I" zu erhalten, wurde am Anfang und am Ende jeweils ein Abschnitt
mit einer Linge eines Kapillar-Durchmessers in je 21 Klassen unterteilt und die
FlachenstoRrate ermittelt. Dann wurde jeweils eine getrennte lineare Regression des
Anfangs- und des Endabschnittes durchgefiihrt, welche die Anfangsdichte £ und
Enddichte &, lieferte.

3.1 Vergleich Simulation und Theorie
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Da die Anfangsdichte in Abb. 3.6 (oben) von Lucas (graue Punkte) durch eine
lineare Regression iiber die gesamte Lange der Kapillare und in der Simulation
direkt bestimmt wurde, gibt es sichtbare Abweichungen. Die Simulationsergebnisse
liegen ein wenig hoher. Dies ist zu erwarten, da wie in Abb. 3.4 dargestellt, durch
die Ausgleichsgerade die Anfangsdichte systematisch unterschatzt wird. Fiir groRe '
nédhern sich beide Methoden dem von Olander verwendeten Grenzwert fiir lange
Kapillaren von 1 an. Bei I' = 100 betragt die Abweichung der Niherungslosung
zu den genaueren Simulations- und numerischen Ergebnissen weniger als 2 %. Die
Enddichte wurde von Lucas direkt bestimmt. Entsprechend gibt es, wie in Abb. 3.6
(unten) zu entnehmen, eine sehr grol3e Ubereinstimmung zwischen Lucas und
den Simulationsergebnissen. Die von Olander verwendete Ndherung zeigt hier
frither ab einem I um die 100 eine sehr groRe Ubereinstimmung mit den anderen
Ergebnissen. Insgesamt reichen fiir die experimentelle Praxis die Ergebnisse der
Naherungslosungen ab I' = 100 und auch die Linearitdt der Fldchenstol3rate ist
gegeben.

Winkelverteilung Die Winkelverteilung /(#) kann aus der Simulation direkt durch
die Richtung der die Ausgangsfacette erreichenden Testteilchen bestimmt werden.
Fiir die vier I“Werte 5, 10, 100 und 1000 sind die auf 1 normierten Histogramme der
Winkelverteilung in Abb. 3.7 dargestellt. Analytisch wird die Winkelverteilung durch
Gl. (2.25) und Gl. (2.27) mit der Anfangs- und Enddichte &; und &, bestimmt. Es stellt
sich die Frage, wie gut auf diese Weise bestimmte Winkelverteilungen, mit den aus
dem vorherigen Abschnitt bestimmten Werten fiir Anfangs- und Enddichte, mit den
direkt aus der Simulation bestimmten {ibereinstimmen. Die aus der Eingangsdichte
&1 und der Enddichte & aus der Simulation berechneten Winkelverteilungen sind in
Rot dargestellt. Die mit den Werten von Olander berechneten Winkelverteilungen
sind in Griin dargestellt. Da unter der Verwendung der Ergebnisse von Lucas in dem
dargestellten Diagramm keine sichtbaren Unterschiede zur Simulation erkennbar
sind, sind diese nicht eingezeichnet. Grundsatzlich ist die Ubereinstimmung der
direkten Bestimmung aus der Simulation und die Bestimmung aus der Simulation
iiber die Anfangs- und Enddichte {iber den gesamten I"-Bereich sehr gro3. Die Werte
von Olander unterschitzen das Maximum der Winkelverteilung fiir kleine I"-Werte.
Dies ist schliissig, da auch die Enddichte tiberschéatzt wird (s. Abb. 3.6). Ab einem
I'-Wert von 100, bei welchem auch die Ubereinstimmung mit der Enddichte groR ist,
sind visuell keine Unterschiede mehr zu erkennen.

Insgesamt liefern die durchgefiihrten Simulationen und numerische Losungen des
Clausing Integrals fiir die Grof3en, Durchlaufwahrscheinlichkeit 1, Anfangs- und
Enddichte &; und &, und die Winkelverteilung /() tiber den gesamten untersuchten

Kapitel 3 Atomstrahlformung durch Kapillaren — Ergebnisse
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Abb. 3.7: Fiir I'“Werte von 5, 10, 100 und 1000 (von oben nach unten) direkt aus der Si-
mulation bestimmte Histogramme der Winkelverteilung der aus der Kapillare
austretenden Testteilchen sowie nach Gl. (2.25) und Gl. (2.27) bestimmte Funk-
tionen mit Werten fiir £&; und &, bestimmt aus den eigenen Simulationen (Tab. 3.1)
(rot) und aus dem durch Olander beschriebenen Grenzfall Gl. (2.22) (griin).

I'-Bereich prézise und konsistente Resultate. Die gezeigten Naherungslosungen sind
fiir grof3e I'-Werte ab I' = 100 ausreichend genau.

Mit den bestétigten Winkelverteilungen bietet sich eine Zwischenabschétzung an,
wie grof3 der Anteil nutzbarer Atome abhingig vom I'-Wert ist. Als Abschétzung wird
der Anteil der Atome in einem Winkelintervall von 0° bis 3° betrachtet. Die aus den
Simulationen bestimmten Ergebnisse sind in Abb. 3.8 dargestellt. Es ist zu erkennen,
dass der nutzbare Anteil im Bereich von einigen hundert I" bei etwa 3,5 % sattigt.
Verglichen mit dem in Abschnitt 2.2 fiir eine Blende berechneten 0,3 % ist dies eine
Steigerung um mehr als eine Gréenordnung. Falls sich diese Winkelverteilungen
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realisieren lassen, stellt dies eine deutliche Steigerung dar. Im Folgenden soll nun
genau diese Frage, die Anwendbarkeit des theoretischen Modells fiir die Winkel-
verteilung auf die experimentelle Praxis, untersucht werden. Untersuchungen zum
absoluten Atomfluss folgen im néchsten Kapitel.
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Abb. 3.8: Anteil des Atomflusses aus der Kapillare F'(0°, 3°) im Winkelintervall 0° bis 3°
relativ zum Gesamtfluss fiir verschiedene Lingen-Breiten-Verhéltnisse I" von 5 bis
1000 bestimmt aus den durchgefiihrten Simulationen.

Vergleich Simulation und Literaturmessungen

Bei dem Vergleich zwischen tatsdchlichen Messungen und Simulationen liegt der
Fokus zunéchst auf Messungen, die bei moglichst niedrigen Vakuumdriicken vor und
im Kapillarsystem durchgefiihrt wurden. Dadurch soll die Annahme des molekularen
Bereichs in der Simulation, also die Vernachldssigung von Atom-Atom-St63en, mog-
lichst erfiillt werden. Vorweg gegriffen zeigt sich, dass gemessene Winkelverteilungen
in der Regel deutlich breiter sind als Theorie oder Simulation dies prognostizieren.
Es finden sich in den Publikationen verschiedene Erklarungsansétze fiir diese Dis-
krepanz. Hierzu zéhlen Einfliisse auf die Messung durch die endliche Grof3e von
Kapillarsystem und Detektor und nur teilweise diffuse Reflexion an den Wénden.
In diesem Abschnitt wird deshalb untersucht, wie grol der jeweilige Einfluss ist
und ob durch die Beriicksichtigung die starke Diskrepanz erklirt werden kann.
Schlussendlich wird auch der Einfluss von Atom-Atom-St6Ren beriicksichtigt.

Kapitel 3 Atomstrahlformung durch Kapillaren — Ergebnisse



3.2.1 Messungen der Winkelverteilung

Das Ziel ist die Erzeugung eine metastabilen Krypton-Strahls, zu dem im néchsten
Kapitel eigene Messungen mit verschiedenen Kapillarsystemen prasentiert werden.
Hier fiihrt die winkelabhidngige Anregung in den metastabilen Zustand dazu, dass
nicht die urspriingliche Winkelverteilung vermessen werden kann. Deshalb wird
zunéachst auf veroffentlichte Messungen zuriickgegriffen, die den aus der Kapillare
austretenden Atomstrahl direkt vermessen haben. Eine direkte Messmethode ist
es, um den Ausgang der Kapillaren eine definierte Ionisationskammer zu rotieren.
Der gemessene lonisationsstrom ist proportional zur Gasmenge, die in den Win-
kelbereich stromt. Dies stellt die Standardmethode dar. Die Messungen sind aber
technisch anspruchsvoll, weil eine genaue Fiihrung und Ausrichtung des Detektors
entscheidend ist. Zusatzlich sind gerade im molekularen Strémungsbereich die Si-
gnale aufgrund der kleinen Gasmengen sehr gering. Fiir den angestrebten Vergleich
mit den Simulationen sind einige der publizierten Daten unvollstédndig, da keine
Winkelprofile gezeigt, sondern nur die Halbwertsbreiten angegeben werden oder
genauen Betriebsparameter, wie der Druck vor dem Kapillarsystem, fehlen. Dies
schrankt die verfiigbaren Messungen fiir einen Vergleich sehr stark ein.

Sehr detaillierte Messungen mit zwei verschiedenen Kapillarsystemen wurden von
Rugamas et al. [Rug+00] durchgefiihrt. Das erste System aus einer einzelnen
Kapillare aus Stahl wird im Folgenden als Rugamas25 bezeichnet. Die Kapillare weist
ein I' = 25 bei einer Ladnge von 2 cm und einem Durchmesser von 0,08 cm auf. Das
zweite System, im Folgenden als Rugamas100 bezeichnet, besteht aus einem Array
aus 91 einzelnen Stahlkapillaren. Das Kapillarsystem weist ein I' = 100 und einen
Gesamtdurchmesser von 0,9 mm auf. Eine einzelne Kapillare des Arrays besitzt einen
Durchmesser von 0,0508 mm und eine Lange von 5,08 mm. Rugamas et al. haben
viele verschiedene Elemente und Molekiile vermessen, darunter insbesondere die
Edelgase He, Ne, Ar und Xe. Neben den in Tabellenform dargestellten Werten fiir die
volle Halbwertsbreite bei verschiedenen Driicken zeigen die Autoren insbesondere
auch zwei ausgewahlte Profilmessreihen bei verschiedenen Driicken mit Ar.

Abb. 3.9 zeigt die gemessenen Halbwertsbreiten von Rugamas25 in Blau und die
von Rugamas100 in Rot gegen die Knudsen-Zahl Kn, fiir Argon (Kreuze) und Xenon
(Punkte). Es ist zu beobachten, dass im molekularen Bereich (Kn;, > 1) die bestimm-
ten Halbwertsbreiten und damit vermutlich auch die gesamten Winkelverteilungen
konstant sind. Hieraus lasst sich schlussfolgern, dass Atom-Atom-St6f3e noch keine
grofde Rolle spielen und sich Messungen in diesem Druckbereich als Vergleich mit
den Simulationen im molekularen Stromungsbereich eignen. Bei hoheren Driicken
(kleineren Knudsen-Zahlen) nimmt die Breite der Winkelverteilung stark zu. Des
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Abb. 3.9: Aus [Rug+00, Tab. 4] (Rugamas25, blau) und aus [Rug+00, Tab. 7] (Ruga-
mas100, rot) entnommene Messungen fiir Argon (Kreuze) und Xenon (Punkte)
fiir die volle Halbwertsbreite der Winkelverteilung gegen die aus dem angegebe-
nen Druck berechnete Knudsen-Zahl Kn;,.

Weiteren ist bei der Darstellung gegen die Knudsen-Zahl keine auffillige Abhédngig-
keit zur Masse der beiden vermessenen Edelgase zu beobachten. Somit ist davon
auszugehen, dass sich die Situation fiir Krypton dhnlich darstellt, welches eben-
falls ein Edelgas ist und eine zwischen den beiden Elementen liegende Atommasse
aufweist. Es kann damit angenommen werden, dass die von Rugamas gezeigten
vollstdndigen Profilmessungen fiir Ar gut auf Kr iibertragbar sind.

Die Profilmessung der Winkelverteilung sind in Abb. 3.10 fiir Rugamas25 (oben)
und Rugamas100 (unten) bei jeweils dem am niedrigsten verfiigbaren Druck vor
der Kapillare von 0,019 mbar und 0,011 mbar dargestellt. Bei diesen Driicken weist
die Einzelkapillare ein Kny von 0,18 und das Array ein Kny, von 1,2 auf. Auf Basis
der bisherigen Uberlegungen sollten Atom-Atom-StéRe vor allem fiir das Array
noch keine grol3e Rolle spielen. Insbesondere ist auch bei diesen Knudsen-Zahlen
in Abb. 3.9 noch keine starke Druckabhéngigkeit der Halbwertsbreite festzustellen.
Damit eignen sich diese Messungen gut fiir einen Vergleich mit der Simulation. Die
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Abb. 3.10: Erster Vergleich der Winkelverteilungen zwischen eigener Simulation (Histo-
gramm) und experimentellen Daten aus [Rug+00, Abb. 5] (griine Kreuze) fiir
die Einzelkapillare Rugamas25 mit I" = 25 bei 0,019 mbar (oben) und dem Array
Rugamas100 mit I = 100 bei 0,011 mbar (unten).

Simulationsergebnisse bei denen jeweils eine Kapillare mit I' = 25 und I' = 100
analog zu Abschnitt 3.1 simuliert wurden, sind ebenfalls in Abb. 3.10 dargestellt.

Aus dem Vergleich zwischen den eigenen Simulationsergebnissen und den Messun-
gen von Rugamas ergibt sich ein typisches Bild, welches sich auch bei einem Vergleich
mit anderen Messergebnissen zeigt. Die theoretischen Kurven sind schmaler und
spitzer, wohingegen die Messergebnisse breite Flanken bis in hohe Winkelbereiche
aufweisen. So ist die gemessene Halbwertsbreite fiir das Array etwa H=5°, Simu-
lation und Theorie sagen aber eine Halbwertsbreite von H=~0,9° voraus. Dieses
qualitative Bild zeigt sich sowohl bei unterschiedlichen Gasarten, bei verschiedenen
Malfen der Kapillaren und bei Einzelkapillaren sowie auch bei Arrays [Buc+93;
Rug+00; Lucl3].

Es werden nun Schritt fiir Schritt verschiedene Effekte der Simulation hinzugefiigt,
um zu untersuchen, ob sich die Ubereinstimmung erhéhen lisst. Dabei werden bei
der Darstellung der Ergebnisse die zwei vorgestellten Messungen und die Simulation

ohne zusatzliche Effekte als Referenz mit dargestellt.
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Messmethoden und Einflisse auf die gemessenen
Intensitatsprofile

Der erste Aspekt, der nun mitberiicksichtigt werden soll, betrifft die Einfliisse der
Messung selber. Die Fithrung des Detektors hat einen Einfluss, Kapillarsysteme sind
keine Punktquellen und die Detektoren besitzen keine unendlich hohe Auflésung.
Dadurch wird nicht die tatséchliche, zugrunde liegende Winkelverteilung gemessen,
sondern eine Abbildung. Die Einfliisse konnen aber in die Simulation mit integriert
werden. Wie im vorherigen Abschnitt kurz angerissen wurde, lasst sich die Intensitat
des Atomstrahls abhidngig vom Winkel durch die Verwendung einer Ionisationskam-
mer messen. Dieses Messprinzip wird auch als Ionisationsvakuummeter verwendet,
um den Hintergrundgasdruck im Bereich des Ultrahochvakuums (UHV) zu messen
[Joul8, Kap. 25]. Anders als bei den im néchsten Abschnitt verwendeten optischen
Methoden, bei denen geeignete optische Uberginge und Lichtquellen nétig sind,
konnen hier die Winkelverteilungen verschiedener Gasarten mit einem Messaufbau
bestimmt werden. Typischerweise werden hier, wie in Abb. 3.11 dargestellt, Ioni-
sationskammern nach der Bauweise von Bayard-Alpert-Vakuummetern verwendet.
Eine beheizte Kathode (Gliihkathode) emittiert Elektronen, die durch eine angelegte
Spannung zwischen Anode und Kathode beschleunigt werden und bei ausreichen-
der Energie Atome im Hintergrundgas ionisieren. Diese werden von einer zweiten
Kathode mit einem grof3eren Potenzial als der ersten angezogen und neutralisiert
und der entstehende Ionenstrom gemessen [Joul8, Kap. 25]. Zur Erh6hung der
Sensitivitdt wird der Detektor bei Winkelmessung [AM86] haufig in ein Gehduse mit
spitz zulaufenden Offnung platziert. Die Offnung hat typischerweise einen Durch-
messer im Bereich von einigen hundert um und die spitze Form sorgt dafiir, dass der
Atomstrahl so wenig wie moglich gestort wird.

Es gibt nun zwei Arten wie der Detektor gefiihrt wird, die ebenfalls in Abb. 3.11
dargestellt sind. Die erste Moglichkeit ist, wie z.B. von [Buc+93] verwendet, den De-
tektor oder das Kapillarsystem auf einer Geraden senkrecht zum austretenden Strahl
zu verschieben und ihn zu schneiden. Dies ist von der experimentellen Umsetzung
im Ultrahochvakuum sehr praktikabel, da hier z.B. die Kapillare einfach mit einem
Schrittmotor verschoben und die Position des Detektors konstant gelassen werden
kann. Die einfache Umsetzung bringt aber den Nachteil mit sich, dass sich die Gro3e
des Raumwinkels vom Atomstrahl, den der Detektor abdeckt, mit dem Abstand zur
Hauptachse verringert. Da der Detektor nicht geneigt ist, muss die Offnung des
Detektors zusitzlich auf den Raumwinkel projiziert werden. Zusammen ergeben
beide Effekte einen Faktor o cos® § [KT95]. Die zweite Moglichkeit ist, wie z.B. von
[Rug+00] verwendet, den Detektor um die Quelle herum zu rotieren. Dadurch
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Abb. 3.11: Skizze eines fiir die Winkelmessung typischerweise verwendeten Detektors und
mogliche Arten der Fiihrung des Detektors (nach [Buc+93]).

bewegt sich der Detektor gewissermalen auf einer konstanten Kugeloberflaiche um
den Ausgang des Kapillarsystems und erfasst immer einen konstanten Raumwinkel-
bereich. Zusatzlich ist es moglich den Untergrund zu bestimmen, indem die Messung
bei > 90° durchgefiihrt wird. Die Umsetzung im UHV ist aber deutlich aufwendiger
als bei der ersten Methode.

Je nach Ausdehnung der Kapillarsysteme und der Detektorflache bzw. Detektoroff-
nung wird auch bei der Rotationsmethode nicht die reale Verteilung gemessen. Das
Zusammenspiel aus Grofle der Detektoroffnung und dem Abstand zum Kapillar-
ausgang bestimmt den Raumwinkel, den der Detektor abdeckt. Wie anhand von
Abb. 3.12 (rechts) deutlich wird, fiihrt ein grof3er abgedeckter Raumwinkel des
Detektors dazu, dass beispielsweise bei einer Position des Detektors von 0° auch
Atome mit groflerem Winkel gemessen werden. Dies fiihrt zu einer scheinbaren
Verbreitung der Winkelverteilung.

Auch die Ausdehnung des Kapillarsystems hat eine Auswirkung auf die gemessene
Winkelverteilung. Dies wird anhand von Abb. 3.12 (links) verdeutlicht. Zu sehen
ist, dass unter einem Winkel von 6, noch Beitrdage gemessen werden, die eigentlich
einen Winkel von 0° aufweisen. Ebenso werden bei einem Winkel von 0° nicht alle 0°
Beitrige gemessen, aber dafiir einige mit einem grof3eren Winkel. Wie stark dieser
Effekt ist, hdngt vom Verhaltnis aus Durchmesser des Kapillarsystems und dem
Radius des Halbkreises auf dem der Detektor gefahren wird ab. Insgesamt fiihrt
dies zu einer Verbreiterung der Spitze der Intensitatskurve. Sie wird breiter und
weniger hoch. Da zusitzlich die Winkelverteilung typischerweise zum Vergleich
auf das Maximum normiert wird, kann ein deutlicher Verbreiterungseffekt sichtbar
werden.

3.2 Vergleich Simulation und Literaturmessungen
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Ausdehnung der Kapillare Detektoraufldsung
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Abb. 3.12: Veranschaulichung der zwei Effekte endliche Ausdehnung der Kapillaren und
endliche Detektorauflésung, die zur Verbreiterung der Winkelverteilung fiihren.
Links hohe Detektorauflosung und grofe Ausdehnung der Kapillare. Rechts:
Niedrige Detektorauflosung und kleine Ausdehnung der Kapillare.

Mithilfe geometrischer Uberlegungen kann die GréRenordnung eingeschitzt werden,
in der sich der Effekt bei den betrachteten Messungen von Rugamas bewegt. Die
Offnung des Detektors betrdgt 0,8 mm. Bei schwachen Quellen (also niedrigen
Driicken) wurde mit einem Abstand von 30 mm gemessen. Daraus ergibt sich, dass
bei einer Position des Detektors von 0° noch Atome mit einem Winkel von bis zu

arctan(0,4 mm/30 mm) ~ 0,8° (3.2)

gemessen werden. Uberlegungen zur Ausdehnung des Kapillarsystems bewegen
sich in einem &dhnlichen Bereich. Im Falle der betrachteten Messung weist das
Kapillarsystem einen Durchmesser von 0,9 mm auf. Daraus ergibt sich, dass bei einem
unendlich hoch aufgel6sten Detektor noch 0° Beitridge bei einer Detektorposition
von

0y = arctan(0,45 mm/30 mm)~0,9° (3.3)

gemessen werden. Zum Vergleich: Die halbe Halbwertsbreite aus den Simulationen
betriagt ca. 0,45°, weshalb davon auszugehen ist, dass sich dieser Effekt bemerk-
bar macht und zu einer scheinbaren Verbreiterung fiihrt. Fiir eine quantitative
Einschiatzung wurde die Messung in der Simulation nachgestellt.
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Abb. 3.13: Darstellung der Detektorsimulation in Molflow. In rot markiert sind die Kapillare
und die symmetrisch um die Hauptachse angeordneten runden Facetten, die
die Detektorposition an einem Ort darstellen. In griin sind exemplarisch einige
Trajektorien eingezeichnet.

Beide Messprinzipien lassen sich ausgezeichnet in der Simulation nachbilden, da der
Detektor und Kapillare ma3stabsgerecht und dreidimensional implementiert werden
konnen. Im Falle von absoluten Messungen wére es sinnvoll, den Detektor detailliert
mit der Umhausung nachzubilden. Da aber ein Winkelprofil hier nur relativ betrach-
tet wird, gentigt es, dass der Detektor durch die Detektor6ffnung reprasentiert wird.
Um eine komplette Winkelmessung zu simulieren, werden in 2° Abstdnden 91 runde
Facetten in der Grol3e der Detektoroffnung auf einem Halbkreis um den Kapillaraus-
gang verteilt. Jede Facette entspricht einer Detektorposition. Der Abstand und der
Kapillardurchmesser entsprechen den tatsiachlichen Maf3en. Auch eine Messung mit
der linearen Methode kann so simuliert werden, indem die Messfacetten auf einer
senkrechten Achse zur Hauptachse angeordnet werden. Nun werden Testteilchen
auf der Ausgangsfacette der Kapillare mit der zu erwartenden Winkelverteilung
(s. Abschnitt 3.2) generiert und die Teilchen gezéhlt, die die jeweiligen Facetten
treffen. Das Ergebnis der Simulation mit den gleichen Parametern wie in Abb. 3.10
bei einem Detektorabstand von 30 mm und einer Detektor6ffnung von 0,8 mm ist
fiir Rugamas25 und Rugamas100 in Abb. 3.14 dargestellt. Erwartungsgemal ist der
Einfluss der Messung besonders beim Array bemerkbar, da hier der Durchmesser des
Kapillarsystems grof3er und die theoretische Winkelverteilung schmaler ist. Es findet
eine deutliche Verbreiterung statt und insbesondere innerhalb der Halbwertsbreite
nédhern sich die simulierten Messergebnisse den tatsdchlichen deutlich an. Dariiber
hinaus ist die Abweichung aber nach wie vor stark. Beim Rugamas25 gibt es kaum
Unterschiede zur Simulation ohne Detektor.

3.2 Vergleich Simulation und Literaturmessungen

53



3.2.3

54

1,0 >£<

D) ] :
E:QS X

I
M
HE
X .’;:k§ X X
X : XXXXX
]

0009000000000 00me .o-.X- o>-<--o-o>‘-n¥-o

v 0
D -,
.o .
[Xia AL TP

0.0 I URVE O 30 RS0 S ARE

1,0 X
x
€
e
— 1
20,57 T
K1
A1
...o i b.."
O,O—......x..ae.x.x.x.&.&z%.>.<...><..>.<..X....---~ ! RN B P I T RSV
| | | | |
-90 —-45 0 45 90

Polarwinkel 6 [°]

Abb. 3.14: Winkelverteilung zwischen simulierten Daten ohne Detektorsimulation (Hi-
stogramm), mit Detektorsimulation (blaue verbundene Punkte) und experi-
mentellen Daten aus [Rug+00, Abb. 5] (griine Kreuze) fiir die Einzelkapillare
Rugamas25 mit I' = 25 bei 0,019 mbar (oben) und dem Array Rugamas100 mit
I" = 100 bei 0,011 mbar (unten). Der simulierte Detektor hat einen Abstand von
30 mm und einen Offnungsdurchmesser von 0,8 mm.

Gas-Wand-Wechselwirkung - Einfluss der Spiegelreflektionen

Die Strahlformungswirkung von Kapillaren entsteht vor allem durch St6R3e der
Gasatome mit den Wanden der Kapillare. Deswegen wird als Néchstes untersucht,
inwieweit die Annahme gerechtfertigt ist, dass die Teilchen bei einem Zusammen-
stof3 mit der Kapillarwand diffus, also zuféllig in eine neue, von ihrer urspriinglichen
Impulsrichtung unabhéngige, Richtung streuen. Physikalisch ldsst sich diese An-
nahme begriinden, indem argumentiert wird, dass auf mikroskopischer Ebene die
Oberflédche rau ist. Es zeigt sich experimentell und auch in Modellierungen [LS66],
dass diese Annahme zwar haufig in hohem Mal3e zutreffend ist, es aber auch Fal-
le gibt, in denen sie nicht gerechtfertigt ist. Zur Untersuchung wird das Modell
der sogenannte diffus-spiegelnden Gas-Wand-Wechselwirkung verwendet [Joul8,
S. 205]. Als Mal3, wie nahe an der rein diffusen Streuung die Wechselwirkung ist,
wird ein empirischer Parameter verwendetet, der Akkommodationskoeffizient «
[RTTO5]. Dieser entspricht dem Anteil der diffusen Wechselwirkung. Demzufolge
kann o Werte zwischen O und 1 annehmen und der Fall & = 1 beschreibt, dass nur
diffuse Streuung nach dem Kosinusgesetz stattfindet. Der andere Extremfall o = 0

beschreibt eine vollstandig spiegelnde Reflexion.
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Es stellt sich nun die Frage, welche Akkommodationskoeffizienten fiir die im Rah-
men dieser Arbeit relevanten Félle angenommen werden konnen. Experimentelle
Untersuchungen [SBS01] zeigen, dass « von der Gasart und den Eigenschaften der
Oberfldche abhingig ist. Bei Letzterem spielen insbesondere Material, Rauigkeit und
die Tatsache, ob sich Gas (insbesondere Wasser) auf der Oberflache abgesetzt hat,
eine Rolle. Fiir diese Arbeit sind vor allem die zwei Materialien Edelstahl und Glas
interessant. Fiir Edelstahl (mit der Legierung 304) hat [RTTO5] einen Akkommo-
dationskoeffizienten von 0,8 mit Stickstoff und 0,87 mit Argon gemessen. Hier ist
die Beobachtung interessant, dass der Wert aulderhalb der Messunsicherheit nicht
davon abhingig ist, ob die Oberflache poliert wurde oder nicht. [LS66] zeigt fiir Glas
und PTFE, dass zwar ein grof3er Teil zufillig gestreut wird, es aber eine messbare
Abweichung gibt. Laut [YTHO6] erhoht sich der Anteil von Spiegelreflexionen mit
einer durch abgesetztes Gas kontaminierten Oberflache. Fiir diese Arbeit ist relevant,
dass die betrachteten Kapillarsysteme im Ultrahochvakuum verbaut sind. Dies bedeu-
tet, dass die Oberfldche von vornherein sehr sauber und zusétzlich noch tiber eine
langere Zeit ausgegast sein wird. Von diesem Aspekt her kann also ein etwas hoherer
Akkommodationskoeffizient erwartet werden. [SBS01] untersucht die Akkommodati-
on fiir verschiedene Edelgase. Dort wird ein Akkommodationskoeffizient fiir Krypton
von 0,9 angegeben. Laut [Joul8, S. 206] nimmt der Akkommodationskoeffizient
tendenziell mit der Masse des Gases zu. Somit wird bei gleicher Oberflache der
Akkommodationskoeffizient fiir Krypton hoher sein als zum Beispiel fiir Argon.

Grundsatzlich kann festgestellt werden, dass der Anteil diffuser Streuung vermutlich
iiberwiegt und je schwerer das Gas und je mikroskopisch rauer die Oberfldche, desto
naher ist der Akkommodationskoeffizient an 1. Die experimentellen Daten weisen
eine grofe Schwankung auf, was vor allem mit der hohen Materialabhédngigkeit
zusammenhéngen diirfte. Insgesamt ist davon auszugehen, dass fiir die betrachteten
Kapillaren nicht nur diffuse Reflexion eine Rolle spielt. Da aber der genaue Anteil
an Spiegelreflexionen schwer vorherzusagen ist, ist zunachst das generelle Ziel
den Einfluss unterschiedlicher Anteile an Spiegelreflexion zu simulieren und die
Auswirkung auf die Atomstrahlformung zu quantifizieren.

Dazu wird die Simulation um die Wechselwirkung ,,Spiegelreflexion® erweitert, in
dem nun nicht mehr nur rein diffuse Wandstol3e stattfinden, sondern bei jedem
Wandstof3 eine gewisse Wahrscheinlichkeit fiir eine diffuse Reflexion a4 und eine
gewisse Wahrscheinlichkeit fiir eine Spiegelreflexion as vorliegt:

as+ag=1. (3.4)

3.2 Vergleich Simulation und Literaturmessungen
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Abb. 3.15: Simulation mit Spiegelreflexionen und ohne Detektorsimulation fiir einen An-
teil an Spiegelreflexionen «g von 0,2 (blau), 0,4 (griin) und 0,6 (rot) fiir eine
Kapillare mit I" = 25 (oben) und I" = 100 (unten) und zur Referenz (s. Beschrei-
bung Abb. 3.10) Simulation ohne Spiegelreflexionen (blaues Histogramm) und
Messdaten (griine Punkte).

Analog zu Abschnitt 3.1 wurden Simulationen fiir verschiedene I"-Werte und un-
terschiedlichen Anteilen an Spiegelreflexionen « durchgefiihrt und die Winkelver-
teilung am Kapillarausgang bestimmt. Die reine Winkelverteilung ohne Detektor-
simulation ist in Abb. 3.15 fiir Anteile a5 von 0,2, 0,4 und 0,6 dargestellt. Die so
bestimmten Winkelverteilungen wurden dann wieder als Verteilung zur Generie-
rung der Winkelverteilung am Kapillarausgang genutzt und die Detektorsimulation
durchgefiihrt. Diese ist in Abb. 3.16 dargestellt.

Insgesamt ist der Einfluss iiberraschend iiberschaubar und zu erwartende Anteile an
Spiegelreflexionen von bis zu 0,2 fithren zu keinen gro3en Verdnderungen in der
Winkelverteilung. Es fallt zudem auf, dass Spiegelreflexionen bei kleinerem I" (oben)
einen groferen Effekt aufweisen, als bei grol3eren I'-Werten. Bei I' = 25 verbreitert
sich die Winkelverteilung deutlich und bei einem unrealistisch hohen Anteil von o =
0,6 ndhert sich die Winkelverteilung den Messdaten von Rugamas25 an. Im Fall von
I' = 100 ist bei gy = 0,2 noch keine Auswirkung erkennbar und die Aufweitung wirkt
deutlich kleiner. Dies zeigt sich auch an den in Abb. 3.17 dargestellten Ergebnissen.
Dort ist der relative Anteil in einem Winkelintervall gegen I im Winkelintervall 0°
bis 3° und 3° bis 15° dargestellt. Es wurden wieder Spiegelreflexionsanteile von 0
(blau), 0,2 (griin) und 0,4 (rot) und 0,6 (lila) verwendet. Im Intervall bis 3° sieht
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Abb. 3.16: Simulation mit Spiegelreflexionen und Detektorsimulation fiir einen Anteil an
Spiegelreflexionen ag von 0,2 (blau), 0,4 (griin) und 0,6 (rot) fiir eine Kapillare
mit I' = 25 (oben) und I' = 100 (unten) und zur Referenz (s. Beschreibung
Abb. 3.10) Simulation ohne Spiegelreflexionen (blaues Histogramm) und Mess-
daten (griine Punkte).

man bei kleinen I" eine deutliche Reduzierung bei einem zunehmenden Anteil an
Spiegelreflexionen. Die Reduzierung wird aber mit zunehmendem I" immer kleiner
und verschwindet bei I"-Werten von einigen hundert. Die gleiche Tendenz zeigt sich
auch im Intervall 3° bis 6°, wobei sich die Unterschiede hier schon bei kleineren
I'-Werten von weniger als 100 anndhern. Die Erklarung diirfte die mittlere Anzahl
an Stollen liefern, die ein Atom durchfiihrt (s. Abschnitt 3.1). Je hoher die Anzahl
an Stolden ist, desto geringer ist die Wahrscheinlichkeit, dass ein Teilchen aufgrund
von Spiegelreflexion die Kapillare unter einem grof3eren Winkel verlasst.

Dies fiihrt zu einem weiteren Aspekt, der gegen einen hohen Anteil an Spiegelreflex-
ionen spricht: Der Durchlaufwahrscheinlichkeit. In Abb. 3.18 ist das Verhéltnis der
Durchlaufwahrscheinlichkeit W aufgrund von Spiegelreflexionen gegeniiber einem
System ohne Spiegelreflexionen W,y gegen das Langen-Breiten Verhiltnis darge-
stellt. Generell ist zu sehen, dass das Verhéltnis mit I"' zunimmt. Dies ist mit dem bei
steigendem I' immer kleiner werdenden Anteil an stof3frei die Kapillare passierenden
Atomen zu erklaren, auf die eine Verdnderung der Gas-Wand-Wechselwirkung keinen
Einfluss hat. Das Verhaltnis, welches die Steigerung der Durchlaufwahrscheinlichkeit
ausdriickt, erhoht sich stark mit zunehmendem «,. Da die Durchlaufwahrscheinlich-
keit direkt in den resultierenden Atomfluss eingeht, miisste z.B. bei einem a; = 0,4

3.2 Vergleich Simulation und Literaturmessungen
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Abb. 3.17: Relativer Anteil eines Winkelintervalls F in Abhéngigkeit von dem Léngen-
Breiten-Verhiltnis I" zwischen 25 und 1000 in den Winkelintervallen 0° bis 3°
(oben) und 3° bis 6° (unten) fiir einen Anteil an Spiegelreflexionen von 0 (blau),

0,2 (griin), 0,4 (rot) und 0,6 (lila).

der Atomfluss um den Faktor 2 gréRer sein. Auch wenn experimentelle Daten da-
zu schwanken, wird eine Abweichung in dieser Gro3enordnung nicht beobachtet.
Auch die eigenen Messungen im néchsten Kapitel zeigen keinen stark erhéhten

Durchfluss.
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Abb. 3.18: Aus Simulation bestimmtes Verhaltnis der Durchlaufwahrscheinlichkeit mit
den Spiegelreflexionsanteilen «, von 0,2 (blau), 0,4 (griin) und 0,6 (rot) zur
Durchlaufwahrscheinlichkeit ohne Spiegelreflexionen gegen das Lingen-Breiten-
Verhéltnis T.

Atom-Atom-Sto3e

Unter Beriicksichtigung der vorgestellten Effekte tritt bei den resultierenden Win-
kelverteilungen weiterhin eine deutliche Abweichung zwischen Simulation und
Messungen auf. Eine weitere bisher nicht beriicksichtigte Wechselwirkung ist die
sogenannte Oberflichendiffusion. Hier werden Teilchen nicht direkt wieder am
Wechselwirkungspunkt reflektiert, sondern von der Wand absorbiert, wandern auf
der Oberflidche eine gewisse Entfernung und werden dann wieder desorbiert. Bei
Elementen, fiir welche die Oberfldchendiffusion eine grof3ere Rolle spielt, scheint
es eine grollere Diskrepanz zwischen Theorie und Experiment zu geben. Elemente,
fiir die Oberflachendiffusion eine geringere Rolle spielt, in der Regel Metalle, zei-
gen eine groRere Ubereinstimmung zwischen Messungen und Theorie [Lucl3, S.
295] [Sen+15]. Auf Basis der vorgestellten Untersuchungen wird aber auch der
Einfluss auf die Winkelverteilung einer moglichen Oberfldchendiffusion als gering
eingeschatzt. Denn auch hier wiirde sich bei einem grof3en Anteil auf die Gas-Wand-
Wechselwirkung die Durchlaufwahrscheinlichkeit stark erh6hen und damit zu einem
messbar gesteigerten Durchfluss fiihren. Dieser wird nicht beobachtet.

Es bietet sich jedoch ein anderer Erklirungsansatz an, warum die Ubereinstimmung
fiir Metalle grof3er ist. Metalle miissen bei hohen Temperaturen verdampft werden.
So wird beispielsweise in [Sen+15] mit Temperaturen im Bereich von 400° bis 525°
gearbeitet um Rubidium zu verdampfen. Rubidium ist von den kinetischen Eigen-
schaften insbesondere mit Krypton vergleichbar, da es dhnliche Atomdurchmesser
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und Atommassen aufweist. Die in diesem Kapitel vorgestellte Messmethode ist hier
nicht geeignet, da alle Oberflachen auf der entsprechenden Temperatur gehalten
werden miissten. Zur Vermessung des Strahls werden deshalb optische Methoden
verwendet, was im Falle von Rubidium relativ einfach moglich ist, da der erste ange-
regte Zustand im Bereich kommerziell erhéltlicher Laser liegt. Die dort gemessenen
Winkelverteilungen weisen eine hohe Ubereinstimmung mit den aus der Theorie zu
erwartenden Werten auf. Der wohl entscheidende Unterschied ist, dass die hohere
Sensitivitdt auch Messungen bei kleineren Driicken ermoglicht.

Daraus folgt, dass viele Messungen vermutlich nicht mehr wirklich im molekularen
Bereich stattfinden, auch wenn scheinbar wie z.B. in Abb. 3.9 noch keine Druck-
abhéngigkeit sichtbar ist. Wie in den letzten Abschnitten vorgestellt, kann allein
durch eine begrenzte Detektorauflosung und die Ausdehnung der Kapillarsysteme
die Winkelverteilung in kleineren Druckbereichen zunichst nicht messbar breiter
werden. Die Winkelauflésung der Messung kann haufig durch grof3ere Abstdnde zum
Kapillarausgang nicht erhoht werden, da viele Messungen im molekularen Bereich
am Rande der Messbarkeit sind.

Es soll nun mithilfe der Simulation hohere Druckbereiche betrachtet werden, um
zu untersuchen, ob sich dieses Bild bestatigt. Im letzten Kapitel wurde die analy-
tische Form der Winkelverteilung unter Beriicksichtigung von Atom-Atom-Sto6[3en
(Gl. (2.32)-Gl. (2.36)) vorgestellt, bei der die Knudsen-Zahl Knj verwendet wird,
um den Einfluss von Atom-Atom-Stof3en zu quantifizieren. Diese wird nun verwen-
det, um die Winkelverteilungen am Ausgang des Kapillarsystems zu generieren und
die Detektorsimulation durchzufiihren. Fiir einen Vergleich der Druckabhéngigkeit
fiir das Kapillarsystem Rugamas25 wurden zu der schon gezeigten Messung noch
drei weitere Messungen und fiir Rugamas100 fiinf weitere Messungen mit hoheren
Driicken hinzugezogen. Fiir Rugamas25 liegen die betrachteten Driicke zwischen
0,019 mbar und 0,827 mbar und fiir Rugamas100 liegen sie zwischen 0,011 mbar
und 6,599 mbar. Diese Messungen und entsprechende Simulationen mit gleichen
Parametern sind in Abb. 3.19 dargestellt. Da fiir die Beurteilung des Druckregimes
nicht der Druck direkt, sondern die Knudsen-Zahlen Kn; und Knp (s. Abschnitt 2.1
verwendet werden, sind diese ebenfalls berechnet und angegeben.

Fiir Rugamas25 Abb. 3.19 (oben) fillt auf, dass die Messungen mit tieferen Driicken
bis zu einem Knp =~ 0,5 breiter sind, als die entsprechenden Simulationsergebnis-
se. Fiir den hochsten Druck mit Knp = 0,1 ist die aus der Simulation erhaltenen
Winkelverteilung breiter. Die Simulation mit dem niedrigsten Druck ist deutlich
dichter an der entsprechenden Messung als bei der Simulation ohne die Beriick-
sichtigung von Atom-Atom-Stof3en (s. Abb. 3.14). Insgesamt entsteht fiir die drei
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Abb. 3.19: Simulierte Messung mittels Detektor mit generierter Winkelverteilung nach
Gl. (2.32)-Gl. (2.36) und Messungen (griin) aus [Rug+00]. Angegeben sind
auch die Knudsen-Zahlen Knp und Kn;, (s. Gl. (2.1)).

unteren Driicke der Eindruck, dass die Beschreibung die Abhédngigkeit vom Druck
unterschatzt. Wird ein groRerer Kny-Wert betrachtet, scheint der Verlauf aber quali-
tativ gut libereinzustimmen. So weisen die niedrigste Messung und die Simulation
mit Kn; = 6,4-10~2 mbar (griin) eine recht gute Ubereinstimmung auf. Der hochs-
te Druck scheint mit Kn; = 4-10~2 und Knp
Giiltigkeit der analytischen Beschreibung zu kommen. Der Druckbereich ist hier

= 0.1 schon an die Grenzen der
vermutlich schon viskos. Im Falle von Rugamas100 in Abb. 3.19 (unten) ist ebenfalls
mit steigendem Druck eine deutliche Aufweitung der aus der Simulation erhaltenen
Winkelverteilung beobachtbar. Allerdings sind hier alle simulierten Verteilungen
schmaler als die entsprechenden Messungen. Der qualitative Verlauf lasst sich aber
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auch hier wieder in Ubereinstimmung bringen, wenn Messungen mit Simulationen
bei einem hoheren Knjy-Wert verglichen werden.

Auf Basis dieser Beobachtung lassen sich die nun folgenden Uberlegungen aufstellen.
Die in die Kapillare eintretenden Teilchen haben bereits eine gewisse Wegstrecke
in der Kammer vor der Kapillare zuriickgelegt. Je nachdem, ob ihre letzte Wech-
selwirkung mit einer Wand oder mit einem Atom stattgefunden hat, kann dies der
gesamten Linge der Kammer vor der Kapillare entsprechen. Gerade bei sehr kurzen
Kapillaren, wie bei Rugamas100 mit L ~ 5 mm, kann es sein, dass die vorher zuriick-
gelegte Strecke langer ist, als die Kapillarlange. Aufgrund dieser Tatsache wird das
Atom im Mittel friiher als zunédchst erwartet in der Kapillare stof3en bzw. auch nicht
stol3frei hindurchkommen. Mit der Verwendung von Kn; als einzigen Parameter
fiir das Mal3 an Atom-Atom-Stofden wird diese Tatsache vernachléssigt. Dies zu
beriicksichtigen ist sehr komplex, da neben der Dimensionierung der Vorkammer
auch wieder eine Druckabhédngigkeit zu erwarten ist. Bei sehr niedrigen Driicken
werden alle Atom, die die Kapillare erreichen, zuletzt einen Wandstol3 vollzogen
haben. Bei steigenden Driicken werden sie zunehmend mit Hintergrundgasatomen
in der Vorkammer stof3en und der letzte Wechselwirkungspunkt wird naher an den
Eingang der Kapillare heranriicken.

Fiir einen pragmatischen Ansatz wird nun in der Berechnung der Winkelverteilung
Kny, durch Knfff ersetzt:

Knl —¢. Kny . (3.5)

¢ ist hier ein empirischer Skalierungsfaktor fiir Kny. Im nachsten Schritt wurden
die Simulationen mit verschiedenen e-Werten durchgefiihrt und untersucht, ob sich
ein Wert findet, mit dem die Messungen besser reproduzierbar sind. Die Ergebnisse
mit e = 1/1.6 fiir Rugamas25 und 1/13 fiir Rugamas100 sind in Abb. 3.20 dargestellt.
Obgleich es sich um einen sehr empirischen Ansatz handelt, sind die Ubereinstim-
mungen grof3. Simulation und Messung fiir Rugamas25 stimmen deutlich besser
iiberein. Dies gilt insbesondere fiir den mittleren Druckbereich.

Auch fiir Rugamas100 findet sich ein empirischer Skalierungsfaktor e, fiir den eine
deutlich hohere Ubereinstimmung mit den Messungen erreicht werden kann. Nur
der geringste und hochste Druck weisen noch starke Abweichungen auf. Das e ist
hier etwa achtmal gréRer als bei Rugamas25. Da das Kapillarsystem Rugamas100
kiirzer ist, konnte hier die Wegstrecke vor der Kapillare eine grof3ere Rolle spielen als
bei Rugamas25. Sowohl fiir Rugamas25 als auch fiir Rugamas100 gilt, dass fiir sehr
hohe Driicke die simulierte Winkelverteilung sehr viel breiter wird als die gemessene.
Da die freie Weglange bei diesen Driicken sehr viel kleiner als der Durchmesser der
Kapillaren wird, verliert die Flugstrecke vor der Kapillare an Bedeutung. Wie oben
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erwihnt, findet hier zusétzlich der Ubergang in den viskosen Druckbereich statt und
die analytische Beschreibung verliert zunehmend ihre Giiltigkeit. Insgesamt lassen
sich mit dieser Methode Winkelverteilungen im fiir diese Arbeit interessanten mittle-
ren Druckbereich finden, welche die gemessenen Winkelverteilungen beschreiben.
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Abb. 3.20: Simulierte Messung mittels Detektor mit generierter Winkelverteilung nach
Gl. (2.32)-Gl. (2.36) unter Verwendung von anff (s. GL. (3.5)) mite = 1/1.6
(I' = 25) und € = /13 (' = 100) und Messungen (griin) aus [Rug+00]. Angege-
ben sind auch die Knudsen-Zahlen Knp und Kny, (s. Gl (2.1)).

3.3 Zwischenfazit und relevante Schlussfolgerungen

Insgesamt zeigt sich eine exzellente Ubereinstimmung zwischen den durchgefiihrten
Simulationen und den theoretischen Modellen. Beim Vergleich der Simulationser-

3.3 Zwischenfazit und relevante Schlussfolgerungen 63



64

gebnisse mit aus der Literatur entnommenen experimentellen Ergebnissen ergibt
sich zunachst aber eine groRe Diskrepanz, da die realen Winkelverteilungen deutlich
breiter sind. Wie herausgearbeitet und anhand der Simulation quantifiziert wurde,
spricht trotzdem viel fiir die Giiltigkeit der theoretischen Beschreibung, allerdings
nur in einem niedrigeren Druckbereich. Eine Akkumulation verschiedener kleinerer
Effekte fithrt zudem zu einer Verbreiterung der tatsdachlichen und der abgebildeten
Winkelverteilung. Die Untersuchungen zeigen, dass die Annahme rein diffuser Streu-
ung akzeptabel ist und realistische Akkommodationskoeffizienten nur zu kleineren
Verbreiterungen fithren. Als in der Praxis herausfordernd zeigen sich die Messungen
selbst. Wie die Simulation gezeigt hat, haben typische Detektorauflosungen und
die Ausdehnung der Kapillarsysteme spiirbare Einfliisse auf die Abbildung schma-
ler Verteilungen. Die kleinen Atomfliisse im tatséchlichen molekularen Bereich zu
vermessen ist aufgrund der geringen Signale an der Grenze der Messbarkeit vieler
Messaufbauten. Hier sind optische Methoden, wie sie im nichsten Kapitel verwendet
werden, im Vorteil, auch wenn hier die Flexibilitat fehlt, mit einem Aufbau verschie-
dene Gasarten zu vermessen. Fiir die Praxis der Atomstrahlerzeugung relevante
GroRRen an Atomfliissen lassen sich nicht ohne Weiteres im molekularen Bereich
erreichen. Die Untersuchungen deuten darauf hin, dass dieser schon friiher als
angenommen, verlassen wird. Die analytische Beschreibung der Winkelverteilung
Gl (2.32)-Gl. (2.36), die Atom-Atom-St6Re mit einbezieht, liefert im mittleren Druck-
bereich unterhalb der viskosen Stromung fiir die betrachteten Messungen mit einem

empirischen Kn¢ff gute Ergebnisse und wird im néchsten Kapitel verwendet.

Mit der Einordnung der Giiltigkeit der theoretischen Beschreibung lassen sich einige
relevante Schliisse fiir die Atomstrahlformung ziehen. Grof3ere I'-Werte fiihren zu
schmaleren Winkelverteilungen, der Effekt sattigt aber vermutlich bei einem I'-Wert
um 100. Generell sind die entstehenden Atomfliisse kleiner, je niedriger der Druck vor
der Kapillare ist. Um trotzdem hohe Atomfliisse bei grofen I'-Werten zu erreichen,
sollte unbedingt ein Array verwendet werden. Zudem sollte der hohe I'-Wert bei
gleichzeitig moglichst kurzer Kapillarldnge erreicht werden. Auch wenn die Angabe
fiir den molekularen Stromungsbereich nicht die Flugstrecke vor der Kapillare aulser
Acht lassen sollte, erlaubt es trotzdem langer in einem moglichst sto3freien Regime
zu arbeiten. Im néchsten Kapitel werden zwei Kapillarsysteme aus Glas untersucht,
die diese Bedingungen ausgezeichnet erfiillen.

Kapitel 3 Atomstrahlformung durch Kapillaren — Ergebnisse



4.1

Metastabile
Krypton-Atomstrahlen:
Messungen und Simulationen

In diesem Kapitel wird die Sichtweise von der isolierten Betrachtung der Atomstrahl-
Erzeugung durch ein Kapillarsystem auf die Erzeugung metastabiler Atomstrahlen
mit Krypton, deren Propagation in einem System und deren Charakterisierung
erweitert. Hierfiir wurden umfangreiche Messungen mit vier verschiedenen Ka-
pillarsystemen an zwei Vakuumkammersystemen durchgefiihrt. Fiir eine prazise
Modellierung des Systems miissen weitere Effekte beriicksichtigt werden, die in
diesem Kapitel vorgestellt werden. Insgesamt ergibt sich ein komplexes Bild, wes-
halb eine erweiterte Monte-Carlo-Simulation entwickelt wurde. Diese beinhaltet
die anfiangliche Erzeugung durch eine Kapillare, die Anregung in den metastabilen
Zustand, die Propagation durch das Vakuumsystem inklusive Stof3verluste sowie die
Messung. Anhand des Vergleichs mit den durchgefiihrten experimentellen Messun-
gen unter unterschiedlichen Bedingungen wurde eine passende Parametrisierung
gefunden und die Modellierung validiert.

Das Kapitel gliedert sich in drei Teile. Zunichst werden die untersuchten Kapillarsys-
teme, die verwendeten Messaufbauten und deren Nachbildung in der Simulation
vorgestellt. Im zweiten Teil werden die Krypton-Atomstrahlen im Grundzustand be-
trachtet und es werden die entstehenden Atomfliisse und Druckverteilungen in den
Vakuumsystemen untersucht. Im dritten Teil werden dann metastabile Atomstrahlen
vermessen und simuliert.

Experimentelle Aufbauten und Nachbildung

Die Messungen in diesem Kapitel wurden im Zuge der Entwicklung eines Krypton-
Zeeman-Slowers unter Verwendung von Permanentmagneten in Zusammenarbeit
mit Ergin Simsek und Carsten Sieveke realisiert. Fiir die Vermessung des Anteils
metastabiler Atome eines Atomstrahls eignet sich nicht die im vorherigen Kapitel
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angewendete Methode mittels Bayard-Alpert-Vakuummeter, da bei dieser nicht zwi-
schen metastabilen Atomen und Atomen im Grundzustand diskriminiert werden
kann. Stattdessen sind zwei andere Messprinzipien geeignet. Bei Messungen mit
einem Faraday-Becher wird ausgenutzt, dass metastabile Atome durch ihre hohe
Energie beim Auftreten auf eine Metalloberflache Elektronen herauslésen konnen.
Uber ein positives Potenzial konnen die Elektronen eingesammelt, der Elektronen-
fluss bestimmt und daraus auf den metastabilen Atomfluss geschlossen werden
[Rit14].

Sind geeignete atomare Uberginge vorhanden, eignen sich fiir die Vermessung des
Atomstrahls auch spektroskopische Methoden [Dem13]. Im Falle von metastabilem
Krypton weist der im infraroten Bereich liegende und in Abb. 4.16 dargestellte 4p5
5s[3/2]2 — 4p5 5s[5/2]3 Ubergang eine hohe mogliche Streurate und eine gut per
Laser zugéngliche Wellenldnge von 811 nm auf. Fiir die angestrebte Verwendung
in einem Zeeman-Slower dient dieser Ubergang auch als optischer Kiihliibergang.
Damit eignet sich zur Analyse des Atomflusses und der Geschwindigkeitsverteilung
der Atome die Fluoreszenz- bzw. Absorptionsspektroskopie. Beim Vergleich der bei-
den Messprinzipien ist die Spektroskopie-Methode fiir den hier besprochenen Fall
flexibler und nutzt bereits vorhandene Aufbauten. Wird an 6rtlich versetzten Mess-
punkten gemessen, konnen auch Riickschliisse auf geometrische Strahleigenschaften
und Verlustprozesse gezogen werden. Bei beiden im Folgenden vorgestellten Va-
kuumkammersystemen gibt es deshalb optische Zugénge fiir die Anregung in den
metastabilen Zustand und fiir die Fluoreszenzspektroskopie. Eine detaillierte Be-
schreibung der Messmethodik und deren Nachbildung in der Simulation folgt im
dritten Teil dieses Kapitels (s. Abschnitt 4.3.1).

Messaufbau 1: Stahl-Kapillaren

Im ersten Messaufbau wurden Stahlrohrchen verwendet, die den Vorteil haben,
dass es relativ einfach moglich ist, grol3e I'-Werte zu realisieren. Verwendet wurden
Kapillarrohrchen mit einem Innendurchmesser von 1 mm, die aus circa 2 m langen
nahtlosen Edelstahlrohrchen mit der Legierung 316L zugeschnitten wurden. Als
Anforderung fiir die Halterung der Stahlrohrchen wurde eine Mdéglichkeit gesucht,
die das Kapillarsystem flexibel im Ultrahochvakuum (UHV) zwischen zwei Druck-
regimen befestigt und das UHV erhélt. Zudem sollte durch eine gute Abdichtung
zwischen Halterung und Kapillaren sichergestellt werden, dass Atome moglichst
durch die Kapillare von einer Kammer in die nichste stromen. Eine weitere An-
forderung war die Moglichkeit zur Kithlung von auBerhalb des Vakuumsystems
mittels fliissigem Stickstoff. In Anbetracht der hohen Anzahl an St6f3en mit der

Kapitel 4 Metastabile Krypton-Atomstrahlen: Messungen und Simulationen



Kapillarwand, die ein Teilchen im Mittel vollzieht (s. Abb. 3.5), sollten insbesondere
auch die Kapillaren selber von aul3erhalb des Vakuums kiihlbar sein.

S———

A AR

d ..;.;mm;uujlll_lll_wwn JWH [y
";t.-.- --_-,

Abb. 4.1: Aufnahmen der zwei angefertigten Typen von Kapillarsystemen Array172 (drei
Bilder oben) und Single165 (unten). Die Spezifikationen sind in Tab. 4.1 aufgelis-
tet.

Bei der gefundenen Losung werden die Stahlrohrchen in einer runden Kupferscheibe
gehaltert. Die Kupferscheibe dient gleichzeitig als DN 40 Dichtung. Die beiden
angefertigten Typen an Stahl-Kapillarsystemen sind in Abb. 4.1 dargestellt. Das erste
System besteht aus nur einer Kapillare mit einem I' = 165, welches im Folgenden
als Single165 bezeichnet wird. Das zweite System besteht aus 19 Stahlkapillaren mit
jeweils I' = 172, welches als Array172 bezeichnet wird. Die genauen Spezifikationen
sind auch in Tab. 4.1 aufgelistet.

| Single165 | Array172

T 165 172
Lange einer Kapillare [mm] 165 172
Innendurchmesser einer Kapillare [mm] 1 1
Wandstérke einer Kapillare [mm] 0,25 0,25
Anzahl an Kapillaren 1 19
Durchlaufwahrscheinlichkeit (Gl. (2.31)) | 7,91-102 | 7,62-10~3

Tab. 4.1: Eigenschaften der beiden fiir die Messungen angefertigten Kapillarsysteme Sin-
gle165 mit einem und Array172 mit 19 Stahlréhrchen.

4.1 Experimentelle Aufbauten und Nachbildung
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Um die Kontaktfliche zwischen Kupferscheibe und Kapillaren abzudichten, wurden
diese UHV-dicht kalt verlotet. Eine Untersuchung mittels Massenspektrometer zeigte
keine auffalligen Verunreinigungen des UHVs durch das Loten. Auch konnte bestétigt
werden, dass ein zum Test verl6tetes Loch in einer Kupferscheibe ohne Kapillaren
UHV-dicht gegen Atmosphéare abdichtet. Die Dichtigkeit blieb auch beim mehrfachen
Kiihlen der Kupferscheibe mit Fliissigstickstoff und anschlieffendem Erwédrmen
erhalten. Aufgrund der Warmeleitfahigkeit des Kupferrings und der demonstrierten
Robustheit eignen sich die Kapillarsysteme auch fiir das Vorkiihlen des eingeleiteten
Probengases. Dies wird im Rahmen dieser Arbeit aber nicht weiter vertieft.

Zur Charakterisierung der beiden Kapillarsysteme wurde das in Abb. 4.2 abgebildete
Vakuumkammersystem Messaufbau 1 verwendet. Das Vakuumsystem besteht aus
drei UHV-Teilsystemen, eines fiir das Lampengas der VUV-Plasmalampen, welches
zur Anregung der Krypton-Atome in den metastabilen Zustand verwendet wird,
und zwei fiir das eigentliche Probengas. Die zwei Probengaskammern sind iiber
das verwendete Kapillarsystem verbunden und werden im folgenden als Vor- und
Messkammer bezeichnet. Fiir eine prézise Simulation wurde das Messkammersystem
in Molflow nachgebildet und ist in Abb. 4.3 zusammen mit wichtigen Maf3anga-
ben dargestellt. Eine genaue Beschreibung der Simulation folgt in den nachsten
Unterkapiteln. Die Kapillaren ragen von oben durch den Deckel der Messkammer.
Zwei VUV-Plasmalampen nach der in [Koh11] beschriebenen Bauweise sind eben-
falls am Deckel befestigt und in Richtung des Ausgangs der Kapillaren 45° geneigt.
Lampengas- und Messkammer sind durch Magnesiumfluorid-Fenster getrennt.

Das Probengas stromt von der Vorkammer durch das Kapillarsystem in die Mess-
kammer. Die Vorkammer ist mit einem Drucksensor (Pfeiffer Vacuum PKR 360)
ausgestattet und besteht in dem Teil nahe des Kapillarsystems aus Kupfer. Dies dient
der angesprochenen Vorkiihlung. Atome, die aus der Kapillare austreten, haben eine
maximale Flugstrecke von 13 cm und treffen dann auf den Boden der Messkammer.
Von der Messkammer pumpt eine Turbomolekularpumpe (Pfeiffer Vacuum TMU
200M) das Probengas zuriick in die Gaszufuhr der Vorkammer. Zur Druckmessung in
der Messkammer ist ein Drucksensor (Pfeiffer Vacuum IKR 270) am Kammerdeckel
angebracht.

Aufgrund der geringen Messsignale ist eine Minimierung des Photonenuntergrunds,
insbesondere durch Anregungs- und Messlaserstrahl, entscheidend. Diese besitzen
eine Wellenldnge nahe bzw. identisch mit der Detektionswellenldnge und lassen
sich somit nur eingeschrankt bzw. gar nicht optisch herausfiltern. Auf einer Flug-
strecke von 10 cm stehen sechs optische Zugédnge auf drei sich kreuzenden Achsen
zur Verfiigung. Alle optischen Zugédnge weisen eine Antireflexbeschichtung auf. Wie
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Abb. 4.2: Abbildung des Deckels der Messkammer mit einem eingebauten Kapillarsystem
(oben) und Messkammer mit montiertem Deckel (unten).

in Abb. 4.3 skizziert wird jeweils eine Achse fiir den Anregungslaserstrahl, den
Messlaserstrahl und fiir die Detektion verwendet. Dies ermoglicht es die Laserstrah-
len aus der Kammer zu fithren und kontrolliert zu absorbieren. Auf der Achse des
Detektors besteht die Moglichkeit die gegeniiberliegende Seite hinter dem Fens-
ter zu verdunkeln. Zudem hat die Detektion keine direkte Sichtachse auf die Ein-
und Austrittsfenster der Laserstrahlen, wodurch Streuungen an den Fenstern nicht

4.1 Experimentelle Aufbauten und Nachbildung
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Ausgang

; Position Photodiode
Kapillarensystem \

\
\

Pumpfacette
(Pfeiffer Vacuum TMU 200M)

Facette fiir Drucksensor (Pfeiffer Vacuum IKR 270) im ausgeblendeten Deckel

Abb. 4.3: Nachbildung des in Abb. 4.2 abgebildeten Vakuumsystems in Molflow zur Si-
mulation der Druck- und Lasermessungen mit ausgeblendetem Deckel, einigen
exemplarischen Trajektorien (griine Linien) und charakteristische Mafsangaben
(rote Pfeile).

direkt in die Detektion gelangen konnen. Zusammen mit einer phasenempfindli-
chen Verstarkung mit einem Lock-in-Verstdrker war es moglich, ein akzeptables
Signal-Rausch-Verhéltnis zu erhalten

Der Vorteil des Messaufbaus 1 liegt darin, dass es auf einer sehr kurzen Distanz nach
dem Ausgang des Kapillarsystems moglich ist, die Atome sowohl in den metastabile
Zustand anzuregen als auch die metastabilen Atome zu charakterisieren. Dies ermdg-
licht die Vermessung des Atomstrahls mit sehr geringer geometrischer Selektion und
vermeidet Stol3verluste aufgrund einer ldngeren Flugdauer. Auch Einfliisse der pha-
senempfindlichen Verstarkung, verursacht durch eine lingere Flugzeit, sind gering.
Aufgrund der langen Kapillaren von mehr als 16 cm zusammen mit der geringen
offenen Fldche gelangen messbare metastabile Fliisse nur im nicht-molekularen
Druckbereich.
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4.1.2 Messaufbau 2: Glas-Kapillaren

Beim Messaufbau 2 stellt sich die Situation anders dar. Hier wurden zwei Kapillarsys-
teme aus Glas des Herstellers Hamamatsu verwendet, die eine Lidnge von nur 1 mm
aufweisen. Aufgrund der geringen Kapillardurchmesser von 6 um bzw. 1 um kénnen
trotzdem sehr hohe I'-Werte von 165 und 1000 erreicht werden. Die Spezifikationen
sind auch in Tab. 4.2 aufgelistet. Das I' = 165 Kapillarsystem, im Folgenden als
Glas165 bezeichnet, weist einen effektiven Durchmesser von 2 cm auf und der Anteil
der offenen Flédche betragt circa 60 %. Hieraus ergibt sich eine Anzahl an Kapillaren
von 6,7-10. Das als Glas1000 bezeichnete Kapillarsystem mit I" = 1000, besitzt einen
fast identischen effektiven Durchmesser von 1,9 cm aber nur einen halb so grof3en
Anteil offener Flache von 30 %. Aufgrund des extrem geringen Kapillardurchmesser
folgt eine enorme Anzahl an Kapillaren von 1-108.

In Arbeit verwendete Bezeichnung | Glas165 |  Glas1000
I 165 1000
Lange einer Kapillare [mm] 1 1
Durchmesser einer Kapillare [um] 6 1
Effektiver Durchmesser [mm] 20 19
Anteil der offenen Flache [%] 60 30
Berechnete Anzahl an Kapillaren 6,7-106 1,083-108
Typbezeichnung J5022-09 | J5022-09-Y014
Durchlaufwahrscheinlichkeit (Gl. (2.31)) | 7,91-1073 1,33:1073

Tab. 4.2: Verwendete Kapillarsysteme Glas165 und Glas1000 und die den Datenblattern
entnommenen Spezifikationen.

Abb. 4.4: Kapillarsystem aus Glas mit einer Lange von 1 mm eingeklebt in eine Halterung
in einem beidseitigen DN 40 Vakuumflansch.
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Mit der Ausnahme der Option zur direkten Kiihlung wurden an die Halterung fiir die
Glas-Kapillaren dieselben Anforderungen wie fiir die Stahl-Kapillaren gestellt. Als
sehr praktikabel hat sich die in Abb. 4.4 dargestellte Losung erwiesen. Hier wurde
ein in ein DN 40 Flansch eingeschweilstes Rohr verwendet, indem das Kapillarsys-
tem in eine passgenaue Einkerbung eingelegt und mit einem fiir UHV geeignetem
Epoxidharz (Torr Seal) eingeklebt wurde. Uber die Wahl der Linge des Rohres kann
die Kapillare nahe der Anregung positioniert werden.

Theoretisch ist auch hier eine Kiihlung des Kapillarsystems moglich. Auf eine expe-
rimentelle Uberpriifung der Kiihlung wurde aber aufgrund der Unsicherheit bzgl.
der Bestandigkeit der Verbindung aus Epoxidharz beim mehrfachen Runterkiihlen
verzichtet. Bei einem Versuch sollten auch die ggf. unterschiedlichen thermischen
Ausdehnungskoeffizienten und daraus potenziell resultierenden Materialverspan-
nungen beachtet werden. Ebenfalls eine Option zur Abdichtung konnten elastische
Metalldichtungen (z.B. HELICOFLEX) darstellen, wie sie auch schon bei der Ab-
dichtung der Fenster aus Magnesiumfluorid in den VUV-Plasmalampen [Koh11]
verwendet wurden.

Kapillarensystem Drucksensor 2 Drucksensor 3 Drucksensor 4
\\ VUV-Plasmalampe  (IKR 270) (IKR 270) Messkammer (IKR 270)
, | ] ] I

\ |

/ | |
Drucksensor 1/ Zugang ‘\Messpunkt 1 Messpunkt 2 Messpunkt 3 / longitudinal
(PKR 361)// 819nm Laser\‘

Anregungskammer Blende

Abb. 4.5: Abbildung von Messaufbau 2 mit Anregungskammer (links), Messkammer
(rechts), den transversalen Messpunkten 1-3 und dem longitudinalen Messpunkt.

Das zur Charakterisierung verwendete Messsystem ist in Abb. 4.5 abgebildet. Da die
exakte Geometrie und Anordnung in der Simulation eine grol3e Rolle spielen, wird
das Messsystem im Folgenden detailliert beschrieben. Im Vergleich zu Messsystem 1
lag hier der Schwerpunkt bzgl. Geometrie und Messzugéngen bei der angestrebten
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finalen Anwendung in einem Zeeman-Slowers fiir Krypton-Atome. Auch dieses
System wurde fiir die Simulation detailliert in Molflow nachgebildet. Diese ist in
Abb. 4.6 zusammen mit zentralen Mallangaben abgebildet.

Das Kapillarsystem trennt eine Vorkammer mit Gaszufuhr und den Messkammer-
komplex. Der Ausgang des Kapillarsystems miindet in der Anregungskammer, in der
beide Anregungsschritte vollzogen werden. Ebenfalls an der Messkammer befindet
sich eine Turbomolekularpumpe (Pfeiffer Vacuaum TMU 200M) und der Drucksensor
1 (Pfeiffer Vacuum PKR 360). Die Achse des 819 nm Laserstrahls verlduft horizontal
in x-Richtung, die der VUV-Plasmalampe vertikal in y-Richtung. Nach der Anregungs-
kammer fliegen die Atome im Atomstrahl circa 50 cm in z-Richtung bis zum Zentrum
der Messkammer. Zwischen der Anregungskammer und Messkammer befinden sich
zwei sechsfach Kreuzstiicke, an welchen sich, bei einer Entfernung von 17 cm und
31 cm zum Ausgang der Kapillaren, die transversalen Fluoreszenz-Messpunkte 1 und
2 befinden. In der Messkammer gibt es sechs optische Zugénge auf drei sich kreuzen-
den Achsen, welche transversale (Messpunkt 3) und longitudinale (longitudinaler
Messpunkt, 45° zur z-Achse) Fluoreszenzmessungen ermoglichen. An den Messpunk-
ten 1-3 befindet sich jeweils ein Drucksensor (Pfeiffer Vacuum IKR 270). Hinter der
Messkammer ist iiber ein DN 63 T-Stiick eine zweite Turbomolekularpumpe (Pfeiffer
Vacuum HiPace 80) positioniert

Aufgrund der kurzen Kapillarldngen kombiniert mit einer gro3en offenen Fléche,
liegen messbare metastabile Atomfliisse hier tendenziell eher im molekularen und
Ubergangsbereich. Aufgrund mehrerer Messpunkte auf einer Flugstrecke von circa
50 cm sind die Aufweitung des Atomstrahls und Verlustprozesse besser beobachtbar
als in Messaufbau 1. Allerdings liegt der erste Messpunkt 17cm vom Ausgang
der Kapillare entfernt, wodurch nicht der gesamte Raumwinkel des Atomstrahls
charakterisiert werden kann.

4.1 Experimentelle Aufbauten und Nachbildung
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Abb. 4.6: Nachbildung des in Abb. 4.5 abgebildeten Vakuumsystems von Messaufbau 2 in
Molflow zur Simulation der Spektroskopie und der Druckmessungen mit ausge-
blendetem Deckel und Riickwand der Anregungskammer, einigen exemplarischen
Trajektorien (griine Linien) und wichtigen Mal’angaben.

74 Kapitel 4 Metastabile Krypton-Atomstrahlen: Messungen und Simulationen



4.2 Ergebnisse: Druck und Atomfluss

Eine Moglichkeit die Dynamik der Atomstrahlerzeugung zu untersuchen, ist iiber die
Druckverteilungen im UHV-System. Damit lassen sich zum einen die Rate der Atome,
die bei einem bestimmten Vordruck durch die Kapillare stromen, mit den simulierten
und theoretischen Vorhersagen vergleichen. Wie sich zeigen wird, lassen sich aber
auch Schliisse auf die Winkelverteilung ziehen, wenn die Driicke an mehreren Stellen
im Vakuumsystem bestimmt werden konnen.

Im tatsichlichen Aufbau sind die Drucksensoren jeweils an einem DN 40 Flansch
angebracht. Zur Bestimmung des Drucks in der Simulation, den ein Drucksensor
messen wiirde, wird eine Facette auf den Flansch positioniert, die gleichzeitig den
Abschluss des Vakuumsystems bildet. Ein Versuch mit einer transparenten Facette, die
die Maf3e des Drucksensors im Vakuum nachbildet und die den Drucksensor eventuell
praziser reprasentieren wiirde, zeigte keinen nennenswerten Unterschied.

Entscheidend fiir eine prézise Simulation ist zudem die Desorptions- und Absorpti-
onsprozesse moglichst genau nachzubilden. Desorption entsteht durch Einstrémen
des Gases durch das Kapillarsystem. Absorbiert werden Teilchen bei Messaufbau 1
durch eine Pumpe und bei Messaufbau 2 durch zwei Pumpen. Ausgasungsprozesse
oder Undichtigkeiten des UHV-Systems werden vernachléssigt, da sie um Grof3en-
ordnungen kleiner als die Menge an durch die Kapillarsysteme stromenden Teilchen
sind. Zur Simulation der Driicke miissen also sowohl das einstromende Gas als auch
das Saugvermogen der Vakuumpumpen bekannt sein.

Saugvermégen Das Saugvermogen bzw. die Pumpgeschwindigkeit wird in der
Simulation {iber den Haftungskoeffizienten, fiir die Facette bestimmt, welche die
Pumpe darstellt. Dies ist die Wahrscheinlichkeit, dass ein auftreffendes Teilchen
absorbiert wird. Bei den verwendeten Pumpen handelt es sich um Turbomoleku-
larpumpen. Deren Saugvermdgen ist unabhéngig vom Druck, solange sie im mole-
kularen Stromungsbereich betrieben werden. Dies ist der Fall, solange die mittlere
freie Weglidnge der Atome grofder ist als die Abstdnde der Rotorblatter. Dies gilt laut
Datenblatt fiir schwere Gase bis circa 1073 mbar. Bei allen gezeigten Messungen
ist der Druck im simulierten Messsystem kleiner und somit Pumpgeschwindigkeit
und Haftungskoeffizient konstant. Das Saugvermogen ist aber von der Gasart und
insbesondere von der Masse der Gasteilchen abhingig. In den Herstellerangaben
finden sich typischerweise nur Angaben fiir die Saugvermogen fiir Ar, Ho, He und Ns.
Zur Abschitzung des Saugvermogens fiir schwere Gase aus den gegebenen Angaben
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wird ein von Malyshev [Mal07] vorgeschlagenes und z.B. von [Dre+17] verwen-
detes Modell genutzt. In den Untersuchungen von Malyshev zeigt sich, dass der
Haftungskoeffizient von Turbomolekularpumpen verschiedener Hersteller und Typen
fiir schwere Gase (M > 28) proportional zum Logarithmus der molaren Masse M
des Gases ist. Somit lasst sich das Saugvermogen S fiir eine Gasart mit der molaren
Masse M> aus den bekannten Saugvermogen einer Gasart mit molarer Masse M,
auf folgende Weise abschitzen:

M In M-
S(My) = S<M1>\/ﬁ;1§ Mj. 4.1)

Zur Abschétzung wird das schwerste bekannte Edelgas, in diesem Fall Ar, verwendet.

Damit ergibt sich ein Saugvermdgen der verwendeten Pumpen fiir Krypton von
141 Ls~! (TMU 200M) und 55Ls~! (HiPace 80). Wird als Facettendurchmesser die
Nennweiten der Pumpanschlussflansche verwendet (100 mm und 63 mm) ergibt sich
nach Gl. (2.37) ein Haftungskoeffizient x fiir Krypton bei 20 °C von 0,264 und 0,260.
Die im Folgenden in den Simulationen verwendeten Parameter sind auch in Tab. 4.3

aufgelistet.
Typenbezeichnung HiPace 80 TMU 200 M
(Pfeiffer Vacuum) | (Pfeiffer Vacuum)
Sar (Datenblatt) [Ls™ 1] 66 170
Skr (Gl (4.1)) [Lis™'] 55 141
Facetten Durchmesser [mm] 63 100
Kke bei 20°C (GL (2.37)) 0,260 0,264

Tab. 4.3: In der Simulation verwendete Parameter fiir Durchmesser der Pumpfacette, Saug-
vermdgen Sy, und Haftungskoeffizienten «;, fiir Krypton sowie Datenblattangabe
fiir Argon Sy;.

Driicke vor und nach der Kapillare Fiir ein ideales System im molekularen Bereich
ist zu erwarten, dass der Druck vor dem Kapillarsystem, der Durchfluss durch dieses
und der sich nach der Kapillare einstellende Druck proportional zueinander sind.
Bei den vier Kapillarsystemen wurden die Driicke vor und nach der Kapillare bei
einer Reihe von Vordriicken gemessen. Der untersuchte Druckbereich ist durch den
Messbereich der verwendeten Drucksensoren fiir Krypton begrenzt. Innerhalb dieses
Messbereichs wurden alle gemessenen Driicke anhand der Kalibrierungskurven in
den Datenbléttern der drei Drucksensortypen auf Krypton umgerechnet. Fiir den
Messaufbau 1 sind Messungen im Bereich von etwa 2,4-10~2 mbar bis 3,8-10~! mbar
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(Array172) und bis 2,4mbar (Single165) in Abb. 4.7 dargestellt. Die Knudsen-
Zahl Knp fiir diesen Bereich bezogen auf den Kapillardurchmesser betriagt etwa
2,3 bis 2,2-1072 (Single165) und 2,2 bis 1,4-10~! (Array172) und liegt damit im
Ubergangsbereich bis hin zur viskosen Strémung. Dies zeigt sich auch im Verlauf
der Messkurven, welche anféanglich linear sind und dann bei hoheren Driicken ab
3-10~! mbar durch zunehmende Atom-Atom-StéfRe stirker ansteigen.

N\
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Abb. 4.7: Durch Messung an Messaufbau 1 bestimmter Druck fiir Krypton vor dem Kapillar-
system gegen den Druck danach mit den Kapillarsystemen Single165 (blau) und
Array172 (griin).

Es ist auch ein relativer Vergleich zwischen den Kapillarsystemen moglich. Durch-
messer und Lange der einzelnen Kapillaren sind in etwa gleich, weshalb tendenziell
zu erwarten ist, dass der Unterschied in der Anzahl an Kapillaren (hier Faktor 19)
den groRten Einfluss auf den Atomfluss hat. Da, wie oben erwédhnt, das Saugver-
mogen konstant bleibt, ist zu erwarten, dass der Druck in der Anregungskammer
bei gleichem Vordruck fiir Array172 ebenfalls um den Faktor 19 erhoht ist. In den
Messungen zeigt sich aber eher ein Faktor 30. Eine Erklarung kénnte ein Leck bei der
Abdichtung des Kapillarsystems sein. Im Zuge der Verlotung konnte nur am duf3ers-
ten Rand des Kapillarbiindels eine gute Abdichtung durch das Lotzinn sichergestellt
werden

Die Messungen fiir den zweiten Messaufbau sind in Abb. 4.8 zu sehen. Der un-
tersuchte Druckbereich liegt mit 2,4-10~3 mbar bis 7,6-1072 mbar (Glas165) und
1,1-10~3 mbar bis 1,3 mbar (Glas1000) generell niedriger. Zusammen mit den sehr
viel kleineren geometrischen Abmessungen liegen die Messungen im molekularen
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Bereich und im Ubergangsbereich. Fiir die Knudsen-Zahlen Knp ergibt sich bspw.
3,7-10% bis 1,2-10? (Glas165) und 4,9-10° bis 4,2-10' (Glas1000). Entsprechend ist
von einem linearen Verlauf auszugehen, der sich auch deutlich in den Messungen
zeigt. Beim relativen Vergleich ist bei Glas165 bei gleichem Vordruck, aufgrund
der grolderen offenen Fliche (Faktor 2,2) und der grofieren Durchlaufwahrschein-
lichkeit (Faktor 5,9), ein um den Faktor 13 gréerer Gleichgewichtsdruck in der
Messkammer zu erwarten als bei Glas1000. Beobachtet wird hier eher ein Faktor 10.
Griinde hier kénnen Unsicherheiten in den Durchlaufwahrscheinlichkeiten und in
den Spezifikationen der Kapillarsysteme sein.

T

T T I I T TTT | I I I T TTT | T I I T TTTI |
1072 107t 100
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Abb. 4.8: Durch Messung an Messaufbau 2 bestimmter Druck fiir Krypton vor dem Kapil-
larsystem gegen den Druck danach (Drucksensor 1) mit den Kapillarsystemen
Glas165 (rot) und Glas1000 (lila).

Atomfluss Sowohl aus dem Vordruck als auch dem Druck in der Messkammer
konnen die konkreten Atomfliisse abgeschiatzt werden. Fiir die Berechnung iiber den
Vordruck werden Gl. (2.5) und Gl. (2.6) verwendet. Die benétigten Durchlaufwahr-
scheinlichkeiten im molekularen Bereich lassen sich durch die in den Simulationen
(Kapitel 3) bestétigte empirischen Formel Gl. (2.31) berechnen. Diese sind fiir die
verwendeten Kapillarsysteme in Tab. 4.1 und Tab. 4.2 aufgelistet. Aus dem Druck in
der Kammer nach der Kapillare pp,q, 1asst sich der Durchfluss ¢y, in Atomen pro
Sekunde folgendermalf3en bestimmen:

. SKr Pnach
Gnach = T;m . (4.2)
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Hierbei ist Sky das Saugvermogen fiir Krypton und 7' die Temperatur des Gases.
Als erste Annahme kann hier die Saugfahigkeit der Pumpen und der gemessene
Druck direkt eingesetzt werden. Dies ist aber fiir komplexe Vakuum-Geometrien und
sich aufgrund des Druckregimes verandernde Winkelaustrittsverteilungen aus der
Kapillare (s. Abschnitt 3.2) eventuell nur eingeschrankt giiltig. Mit der detaillierten
dreidimensionalen Drucksimulation ist ein genauerer Einblick méglich. Hier lasst
sich der mit einem gemessenen Druck zusammenhédngende Atomfluss iterativ be-
stimmen, indem ein aus der Kapillarfacette austretender Atomfluss gesetzt und dann
der Druck bestimmt wird, der sich an der Facette einstellt, welche den Drucksensor
reprasentiert. Da in der durchgefiihrten Simulation keine druckabhéngigen Effekte,
wie Atom-Atom-Stol3e beriicksichtigt werden, reicht es das effektive Saugvermogen
Skrefr €inmal fiir ein erstelltes System aus Vakuumkammer, Pumpen und der Aus-
trittswinkelverteilung aus der Kapillare zu bestimmen. Uber die erhaltene GroRRe
lasst sich der Fluss bei einem beliebigen Druck bestimmen.

Dies wurde fiir beide Messsysteme mit den nachgestellten Systemen (s. Abb. 4.3 und
Abb. 4.6) durchgefiihrt. Wie untersucht wurde, sind die Auswirkungen der gewahlten
Austrittswinkelverteilung am ersten Drucksensor gering. Der Unterschied zwischen
einer idealen Verteilung im molekularen Bereich mit I' = 165 und einer Kosinus-
Verteilung im Falle von Messsystem 1 ist weniger als 0,5 %. Bei Messsystem 2 sind es
aufgrund der komplexeren Geometrie weniger als 5 %. Deshalb wird dieser Effekt
hier vernachlassigt und eine mittlere zu erwartenden Austrittsverteilung bei einem
effektiven Vordruck von 10 mbar angenommen. Diese ist auch in Abb. 4.11 (rot)
dargestellt ist. Fiir Messsystem 1 ergibt sich aus der Simulation Sk, e = 116,56 Ls™!
und fiir Messsystem 2 ergibt sich Skefr = 120,29 L s—L

Die Atomfliisse aus den gemessenen Driicken vor dem Kapillarsystem ¢yor und die
aus den Driicken danach ¢, kénnen nun berechnet werden. Die sich aus den
in Abb. 4.7 und Abb. 4.8 dargestellten Messungen ergebenen Atomfliisse sind fiir
Messaufbau 1 in Abb. 4.9 und fiir Messaufbau 2 in Abb. 4.10 dargestellt. Hier wur-
de die Knudsen-Zahl Knp als x-Achse gewéhlt, um das jeweilige Druckregime zu
verdeutlichen. Im Fall der Stahl-Kapillaren bewegen sich die Atomfliisse im unter-
suchten Bereich zwischen 10'* — 10!7 Atomen pro Sekunde. Ebenfalls dargestellt
ist das Verhaltnis Gyor/dnach, Welches sich bis zur einem Knp > 1 fiir beide Kapil-
larsystem um 1 bewegt. Bei Single165 ist ¢yor um etwa 25 % hoher als ¢, ¢, bei
Arrayl72 ist ¢yor um etwa 25 % niedriger als §pach. Vor allem fiir Array172 ist aber ei-
ne deutliche Steigung zu sehen, ein Zeichen, dass hier schon die Druckabhangigkeit
der Durchlaufwahrscheinlichkeit vorliegt. Die Tatsache, dass die aus dem Vordruck
berechneten Fliisse nahe der theoretischen Vorhersage liegen, ist ein Indiz dafiir,
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dass Spiegelreflexionen bei Stéen mit den Kapillarwdnden keine sehr grof3e Rolle
spielen.

1,25

qvor/qnach
c o =
Ul ~ o
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| I |
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10° 1071
« Knudsen-Zahl Knp

Abb. 4.9: Aus Vorkammerdruck py,y und Anregungskammerdruck p,,q, bestimmte Atom-
fliisse ¢yor Und gnach gegen die Knudsen-Zahl Knp (oben) und Verhéltnis aus den
berechneten Atomfliissen ¢pcn und gyor (unten) fiir die Kapillarsysteme Single165
(blau) und Array172 (griin).

Im Falle der Glas-Kapillarsysteme ist der beobachtete Druckbereich mit Knp > 100
noch weit von dem viskosen Bereich entfernt. Trotzdem ist auch hier schon der
deutliche Trend zu sehen, dass das Verhaltnis Gyor/dnach Zunehmend kleiner wird.
Wie auch bei den vorherigen Messungen nimmt das Verhdltnis mit abnehmender
Knudsen-Zahl (zunehmendem Druck) ab. Auch dies ist ein Indiz, dass die Durchlauf-
wahrscheinlichkeit nicht mehr unabhéngig vom Druck ist. Es ist eine Abweichung
um den Faktor 1,6 bis 1,3 (Glas165) und 1 bis 0,75 (Glas1000) zu sehen.

Es stellt sich die Frage, warum die Abweichungen fiir das Kapillarsystem Glas165
bei gleicher Knudsen-Zahl gréRer sind als bei Glas1000. Mogliche Erkldrungen
sind eventuelle Verunreinigungen oder Unsicherheit bei den Spezifikationen der
Kapillaren. Auch Unsicherheiten in den Messungen kénnen ein Grund sein. So sind
bei den Messungen fiir Glas165 bei niedrigen Driicken ein vergleichsweise starker
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Abb. 4.10: Aus Vorkammerdruck py,, und Anregungskammerdruck pp.., bestimmte Atom-
fliisse Gyor und gnach gegen die Knudsen-Zahl Knp (oben) und Verhaltnis aus den
berechneten Atomfliissen ¢,ac, und gyor (unten) fiir die Kapillarsysteme Glas165
(rot) und Glas1000 (lila).

Abfall und Schwankungen zu sehen. Dies konnte ein Indiz dafiir sein, dass sich
bei der Messung noch kein Gleichgewichtsdruck eingestellt hat. Insgesamt zeigen
aber auch die Ergebnisse bei den Glas-Kapillarsystemen kein Indiz fiir einen grof3en
Anteil an Spiegelreflexionen, da in dem Fall ein Quotient von deutlich unter 1 zu
erwarten ist.

Grundsétzlich sind die Unsicherheiten bei der Bestimmung des Atomflusses durch
den Druck vor der Kapillare grol3er, weil mehr Unsicherheitsfaktoren existieren.
Diese sind die geringere Genauigkeit bei der Bestimmung des Druckes direkt vor der
Kapillare, die Berechnung der Durchlaufwahrscheinlichkeit mit Unsicherheiten bei
der Modellierung aber auch Unsicherheiten bei der Spezifikation des Kapillarsystems.
Insgesamt gibt es im Rahmen der Unsicherheiten eine hohe Ubereinstimmung und
Konsistenz zwischen den theoretischen Vorhersagen bzw. den Simulationsergebnis-
sen und den Messungen. Es ist aber in der Praxis zu empfehlen, den Fluss aus dem
Druck nach der Kapillare abzuschitzen.
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Einfluss Austritts-Winkelverteilung Das komplexere Vakuumsystem von Messauf-
bau 2 mit Drucksensoren an mehreren Stellen (vgl. Abb. 4.6) ermoéglicht einen
detaillierten Vergleich zwischen der Simulation und den gemessenen Driicken. Eine
exemplarische Messung der Drucksensoren (Sensor 1-4) ist in Abb. 4.12 (oben, lila
Kreuze) dargestellt. Mit Driicken im Messkammersystem im Bereich von 1-10~% mbar
sollten Stof3e zwischen Atomen eine untergeordnete Rolle spielen. Es ist zu sehen,
dass der Druck von der Anregungskammer zum ersten Messpunkt leicht zunimmt
und dann stetig abfallt bis zu weniger als die Halfte des urspriinglichen Wertes.
Um zu untersuchen, wie sich die Driicke bei verschiedenen Winkelverteilungen aus
der Kapillare verhalten, wurde die Simulation mit drei verschiedenen Winkelver-
teilungen, die in Abb. 4.11 dargestellt sind, simuliert. Eine Verteilung, wie sie laut
Simulation im stoRfreien Regime zu erwarten ist (griin) und eine Verteilung, wie sie
aus einer Blende austritt (Kosinus-Verteilung, blau) stellen die beiden Extremfalle
dar. Dazwischen wurde eine Verteilung bei einem effektiven Vordruck von 10 mbar
(rot) gewahlt, wie sie auf Basis der Untersuchungen in Abschnitt 3.2 als realistisch
erscheint. Fiir die Simulation des Druckverlaufs wurde der Fluss aus der Kapillare
immer so gewahlt, dass am ersten Drucksensor derselbe Wert erreicht wird, wie bei
der Messung. Die Ergebnisse fiir die drei betrachteten Winkelaustrittsverteilungen
sind in Abb. 4.12 dargestellt.

Zunéchst fallt auf, dass ein deutlicher Effekt sichtbar ist. Je schmaler die Winkelver-
teilung, desto hoher ist der relative Druck an Sensor 2, 3 und 4. Dies ist plausibel,
da je schmaler die Verteilung, desto mehr Atome werden unmittelbar und nicht erst
nach Wandstof3en in das Rohr fliegen und so den Druck im Rohr erh6hen. Dieser
Effekt nimmt mit der Entfernung im Rohr zu. An den hinteren Drucksensoren betragt
der Unterschied zwischen stof3freier Verteilung und Kosinus-Verteilung bis zu 30 %.
Nur die breiteste, die Kosinus-Verteilung (blau), die auf Basis der Untersuchungen in
Abschnitt 3.2 als zu breit eingeschétzt wird, erreicht ungefahr das Niveau der Mes-
sung. Zur Erklarung des Verlaufs wurde in der Simulation auch eine Verkippung des
Rohres und eine Riickstreuung durch das Kapillarsystem implementiert. Die hierbei
beobachteten Effekte waren klein und werden im Folgenden vernachléssigt. Eine
Erkldrung fiir die beobachteten Abweichungen zwischen Messung und Simulation
konnten Atom-Atom-Stéf3e nach dem Kapillarsystem liefern. Dies wird nun genauer
untersucht.

Kapitel 4 Metastabile Krypton-Atomstrahlen: Messungen und Simulationen



I I I I I I I I
10 20 30 40 50 60 70 80

Polarwinkel 6 [°]

90

Abb. 4.11: Darstellung der generierten und fiir die Simulationen in diesem Kapitel verwen-
deten Austritts-Winkelverteilungen aus dem Kapillarsystem. Die Verteilungen
wurden mittels Gl. (2.32)-Gl. (2.36) mit I' = 165 und den effektiven Driicken
p ~ Ombar (griin, stof3freies Regime) und 10 mbar (rot) sowie der Austrittsver-

teilung aus einer Blende mit Gl. (2.17) (blau) generiert.
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Abb. 4.12: Aus Simulation bestimmte Driicke an den Positionen der Drucksensoren 1-4 (s.
Abb. 4.6) fiir die Winkelverteilungen in Abb. 4.11 (Punkte, gleiche Farbwahl wie

in Abb. 4.11) zusammen mit einer Messung an Messaufbau 1 (Kreuze).
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Druckverlauf héhere Driicke und
Uberlebenswahrscheinlichkeit

Im néchsten Schritt wird nun der Einfluss von Atom-Atom-St6f3en nach den Ka-
pillarsystemen untersucht. Dies ist insbesondere fiir longitudinale Messungen von
Bedeutung, bei denen die geschwindigkeitsabhingigen Stoldverluste mit einbezogen
werden miissen, um eine gute Ubereinstimmung zwischen Messungen und Simu-
lation zu erhalten. Zur Einschatzung der Giiltigkeit des molekularen Bereichs ist
der gemessene Druckverlauf (Sensoren 1-4) fiir vier verschiedene Vordriicke im
Bereich zwischen 10~ mbar bis 104 mbar in Abb. 4.13 (oben) fiir das Kapillarsys-
tem Glas165 (Punkte) dargestellt. Es féllt auf, dass sich die relative Druckverteilung
mit der Distanz zum Kapillarsystem mit steigendem Druck verdndert. Zur besseren
quantitativen Verdeutlichung sind in Abb. 4.13 (Mitte) alle Driicke jeweils auf den
ersten Drucksensor normiert dargestellt. Bei niedrigen Driicken im Bereich von
1-10~% mbar #ndern sich die relativen Driicke kaum. Hier scheint weitestgehend
noch der molekulare Bereich vorzuliegen. Bei steigendem Druck zeigt sich gerade
am Anfang des Rohres (Sensor 2) ein starker Anstieg relativ zum ersten Sensor auf
mehr als den Faktor 2 bei etwa 4-10~° mbar. Zum Vergleich sind auch zwei Messda-
ten mit Glas1000 (Kreuze) eingezeichnet. Hier ist der relative Anstieg noch deutlich
stirker. Bei 4-10~ mbar ist ein Faktor 3 relativer Druckerh6hung zu beobachten. An
Sensor 3 verandert sich der relative Druck nur leicht. Der deutlichste Effekt ist bei
der Messung mit dem hochsten Druck mit Glas1000 zu beobachten. Der relative
Druck an Sensor 4 ist ziemlich konstant.

Als Erkldrungsansatz ist die zu erwartende, sich mit steigendem Vordruck verbrei-
ternde, Austrittswinkelverteilung nicht geeignet. Wie im letzten Abschnitt gezeigt
wurde, fiihrt eine verbreiterte Winkelverteilung zu einem Absinken und nicht zu
einem Anstieg der Driicke an Sensor 2-3 und der Effekt ist minimal. Fiir den be-
obachteten Effekt miissen also tatsdchlich die vermehrten Stof3e zwischen Atomen
innerhalb des Messkammersystems die Ursache sein. Atome, die innerhalb des Roh-
res stofden, verweilen ldnger im Rohr und fiihren zu einer Druckerhohung. Auf den
ersten Blick scheint dies vom Druckregime nicht plausibel, da die freien Weglangen
zu lang sind. Die genauen im Folgenden besprochenen Driicke und resultierenden
freien Weglangen sind fiir beide Kapillarsysteme in Tab. 4.4 aufgelistet. Exemplarisch
liegt der Fokus auf den Messungen in Abb. 4.13 bei einem Druck in der Anregungs-
kammer von etwa 10~° mbar (Glas165: rote Punkte, Glas1000: gelbe Kreuze), der
durch Drucksensor 1 gemessen wurde. Bei diesem Druck ist schon eine deutliche
Verschiebung sichtbar, die mittlere freie Wegldnge Asensor.1 betragt aber noch etwa
4m und ist damit deutlich lédnger als bspw. die 17 cm Wegstrecke bis Sensor 2.
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Abb. 4.13: Messungen des Drucks durch Drucksensor 1-4 (s. Abb. 4.5) von Messaufbau 2
bei verschiedenen Driicken vor dem Kapillarsystem (oben) und Druckverlauf
in Einheiten des Drucks an Sensor 1 (Mitte) fiir die Systeme Glas165 (Punkte)
und Glas1000 (Kreuze) sowie aus Simulation bestimmtes Druckprofil auf der
Strahlachse bei einem Druck an Sensor 1 von 1,3-10~° mbar (unten).

Genauer betrachtet wird der lokale Druck auf der Strahlachse hoher sein, als
durch den weiter unten in der Messkammer liegende Sensor 1 gemessen wird
(vgl. Abb. 4.6). Mit der Simulation gibt es die Moglichkeit den Druck lokal an
beliebigen Stellen zu bestimmen. Dazu werden auf der Wegstrecke transparente
Facetten verteilt, an deren Oberfldche der Druck bestimmt wird. Ein Ausschnitt der
Simulationsgeometrie mit in rot markierten Facetten zur Druckbestimmung ist in
Abb. 4.14 dargestellt. Das resultierende Profil auf der Strahlachse fiir einen Druck
an Sensor 1 von 1,3-107° mbar ist in Abb. 4.13 (unten) dargestellt. Mit dem resultie-
renden mittleren Druck p, achse (Tab. 4.4) erhélt man eine freie Weglange A\, achse
von etwa 2m. Dies ist immer noch zu lang um die beobachtete Druckerhohung
zu erkldaren. Insbesondere erklart es auch nicht, warum fiir Glas165 und Glas1000
unterschiedliche relative Druckverteilungen beobachtet werden. Betrachtet man das
System genauer, so starten die Teilchen nicht am Ausgang der Kapillare, sondern
waren in der Kapillare und eventuell in der Vorkammer auch schon eine Wegstrecke
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bei sehr hohem Druck unterwegs. Eine Simulation des gesamten Systems mit Vor-
kammer, Kapillaren- und Messkammersystem wiirde aufgrund der hohen Stof3zahl
in der Kapillare zu sehr langen Simulationszeiten fithren. Deshalb wird hier eine
Abschétzung vorgenommen. Aus den Ergebnissen in Abschnitt 3.1 zeigt sich, dass
die Flachenstol3rate auf den Kapillarwdnden und damit auch der Druck innerhalb
der Kapillare fiir lange Kapillaren linear abnimmt. Deshalb wird angenommen, dass
die Teilchen in erster Naherung im Mittel die Halfte der Kapillarlinge bei halbem
Vordruck zuriicklegen. Mit diesem Druck zusammen mit dem mittleren Druck auf der
Strahlachse p, achse bis zur z-Position lasst sich ein mittlerer Druck fiir die gesamte
Flugstrecke bis zu einer z-Position pges errechnen:

B /4L + Dy 2)z
pges(z) _ / pvc;r/QLZ:z_,Zchse( ) (4.3)

Hier ist L die Lange der Kapillare und pyor der Druck vor der Kapillare. Im Fall
der beiden untersuchten Messungen ergibt sich eine freie Wegldnge \ges von 60 cm
(Glas165) bzw. 10 cm (Glas1000). Bei diesen Werten sollten Atom-Atom-Stéf3e eine
merkliche Auswirkung auf die Druckverteilung innerhalb der Vakuumkammer haben.
Der Unterschied zwischen den Kapillarsystemen kommt dadurch Zustande, dass
bei Glas1000 ein fast um eine GrofRenordnung hoherer Vordruck pyor notig ist, um
den gleichen Durchfluss zu erreichen wie bei Glas165. Dies erklart auch, warum die
Druckerhéhung an Sensor 1 in Abb. 4.13 fiir Glas1000 hoher ist.
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Abb. 4.14: Ausschnitt aus dem in Molflow nachgebildeten Messaufbau 2 mit transparenten
Facetten (rot) zur lokalen Bestimmung des Druckes und der Geometrie-Verluste.

Fiir die Monte Carlo Simulation und insbesondere fiir die Simulation der longitudina-
len Messungen ist es wichtig, nicht die freie Weglidnge eines Ensembles, sondern die
Wabhrscheinlichkeit fiir ein einzelnes Atom zu berechnen, dass es eine Wegstrecke bei
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r Psensor-1 )\sensor—l Dz-Achse )‘Z—Achse DPvor ﬁges )\ges

[mbar] [m] [mbar] | [mbar]] [m] [mbar] | [m]
165 | 1,310 | 405 |2810°| 1,93 |2711072|9,0107° | 0,59
1000 | 1,4-10~° | 3,90 | 2,9-107° 1,86 | 1,8-107! | 5,5-107* | 0,10

Tab. 4.4: Fiir jeweils die Kapillarsysteme Glas165 und Glas1000 durch Messung an Sensor
1 (Abb. 4.13, oben, Glas165: rote Punkte, Glas1000: gelbe Kreuze), durch Simula-
tion (Abb. 4.13, unten) und nach Gl. (4.3) durch die Kombination aus Vordruck
und Simulation bestimmte Driicke sowie die sich daraus ergebenden mittleren
freien Weglidngen A fiir Kr.

einem bestimmten Druck zuriicklegt ohne mit anderen Atomen zu stof3en. Es wird
davon ausgegangen, dass ein Atom durch einen Stof$ aus dem Atomstrahl entfernt
wird. Deswegen wird hier die Uberlebenswahrscheinlichkeit Ty, eines Testteilchens
i definiert, wie sie bspw. auch [CRU06] verwendet:

?70,1(2) = eXp(_FkollTFlug) = — exp(0 NGas CGas Z/'Ui) . 4.4)

Hier ist 'y, die Kollisionsrate, 7r;,, die Flugzeit bis zur Position z und ngas die
Dichte des Hintergrundgases nach GI. (2.4). Die mittlere Geschwindigkeit in einem
dreidimensionalen Hintergrundgas cgas ist gegeben durch Gl. (2.7) und v ist die Ge-
schwindigkeit des Testteilchens, fiir das die Uberlebenswahrscheinlichkeit berechnet
werden soll. Die Wirkungsquerschnitte ¢ sind auch davon abhéngig, ob metastabile
Atome oder Atome im Grundzustand betrachtet werden. Fiir Kr im Grundzustand
ergibt sich mit dem Atomdurchmesser dyx, = 414 pm [Joul8, S. 58] ein Wirkungs-
querschnitt von ok, = 7(dg)? = 54-10720 m?. Fiir metastabile Atome Kr* gibt es
einen Beitrag fiir elastische Streuung von 42-1072° m? und einen Beitrag fiir meta-
stabilen Austausch von 75-1072° m? [YYDO02]. Da beide StoRarten ein metastabiles
Atom aus dem Atomstrahl nehmen, ergibt sich ein Gesamtwirkungsquerschnitt fiir
metastabile Krypton-Atome von oy, = 117-10729 m?2.

Exemplarisch wurden die mittlere Uberlebenswahrscheinlichkeit 7;; abhdngig von
der Entfernung zum Kapillarausgang fiir das System Glas165 bei einem Druck an
Sensor 1 von 1,3-10~5 mbar bestimmt und in Abb. 4.15 dargestellt. Dazu werden
wie bei der Bestimmung des Druckprofils auf der Strahlachse transparente Facetten
verteilt. Dann werden alle Wandfacetten auf absorbierend gestellt, sodass nur Atome
die Profil-Facetten erreichen, die direkt aus der Kapillare austreten. Dann wird auf
jeder Profil-Facette eine Stichprobe an Testteilchen genommen. Von jedem Teilchen
in der Stichprobe wird die Uberlebenswahrscheinlichkeit n,i(#) fur die drei Driicke
DSensor-15 Dz-Achse UNd Pyes bestimmt. Auch hier zeigt sich, dass wenn der Druck in der
Kapillare mit einbezogen wird, ein relevanter Anteil im Rohr stof3t.

4.2 Ergebnisse: Druck und Atomfluss
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Abb. 4.15: Aus Simulation von Messaufbau 2 bestimmte mittlere Uberlebenswahrschein-
lichkeit 7;; mittels Gl. (4.4) fiir Kr (nicht metastabil) bei verschiedenen Annah-
men fiir die vorliegenden Driicke analog zu Tab. 4.4. Diese Annahmen sind
ein konstanter Druck von 1,3 mbar (blau), ein aus der Simulation bestimmtes
Druckprofil auf der Strahlachse bei einem angezeigten Druck von Sensor 1 von
1,3-10~° mbar (griin) sowie nach Gl. (4.3) berechneter kombinierter Druck mit
demselben Druckprofil und einem Vordruck von pyo; = 2,1-10~2 mbar und einer
Kapillarldange von L = 1 mm (rot).

Neben den Verlusten durch Stof3e ist ein weiterer Verlustfaktor, dass Atome aus dem
Strahl fliegen und mit der Vakuumkammer kollidieren. Dieser von der z-Position
abhéngige geometrische Verlustfaktor wird im Folgenden mit 7ge, bezeichnet. 17y¢,(2)
wird in der Simulation bestimmt, indem analog zum Druckprofil eine Reihe dqui-
distanter, transparenter Facetten auf der Strahlachse positioniert werden. Wieder
werden alle Wandfacetten auf absorbierend gestellt. Fiir jede dieser Profil-Facetten
werden dann die auftreffenden Teilchen gezdhlt und auf die aus der Kapillare
austretenden Teilchenanzahl normiert.

Zusammenfassend ergibt sich ein konsistentes Bild zwischen den durchgefiihrten
Messungen und den Simulationen. Auch mit wenigen Drucksensoren an verschiede-
nen Stellen lassen sich im Zusammenspiel mit detaillierten Simulationen Einblicke in
die Dynamik von Systemen erhalten. Die Berechnung der Atomfliisse ist konsistent.
Aufgrund der kleineren Unsicherheit wird empfohlen den Atomfluss auf Basis des
Druckes nach der Kapillare zu bestimmen. Beziiglich der Translation der Atome
im Messkammersystem deutet viel auf den Einfluss von Stol3effekten schon bei
vermeintlich geringeren Driicken hin. Mit der Simulation der Uberlebenswahrschein-
lichkeit 7;; und den geometrischen Strahlverlusten 7ge, stehen weitere Bausteine
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4.3

4.3.1

bereit, um im néchsten Schritt die Fluoreszenzmessung simulieren und analysieren

zu konnen.

Fluoreszenzmessungen und Simulation

Messmethodik und Simulation metastabiler Atomstrahlen

Bei der Betrachtung des Atomflusses und den entstehenden Druckverteilungen
wurde bisher die Anregung in den metastabilen Zustand vernachldssigt. Nun wird
der metastabile Atomfluss untersucht, welcher durch das in Abb. 4.16 dargestellte
Anregungsschema erzeugt wird. Dabei werden die Atome zunéchst mittels 123 nm
Photonen aus der VUV-Lampe und durch 819 nm Photonen aus dem entsprechenden
Anregungslaser angeregt und zerfallen dann in den metastabilen Zustand 5S[3/2]2,
welcher eine Lebensdauer von 39 s aufweist. Der Ubergang 5S[3/2]2 nach 5P[5/2]3
wird dann fiir die Fluoreszenzspektroskopie verwendet.

n=235msp 2 —— @

N IR 7, =28,63ns 5P [5/2]3 ®
Ap = 819,0nm @ “~.\ !
fp=2r-582MHz | & S, ' Ay, =811,3nm
— ’2 1
& SRR ' y34=27-5,56 MHz
7, =4,44ns 58[3/2]1 ® <0 RE

Yo

“A
7, =39s 5S[3/2]2

App = 123,6 nm
Yo1 = 27 - 35,85 MHz

VUV Lampe

©

4P60

Abb. 4.16: Energieniveauschema fiir Kr mit Lebensdauern der Niveaus 7, den Wellenldngen
A und den Ubergangsfrequenzen ~

Eine exemplarische Fluoreszenzmessung, wie sie im Rahmen dieser Arbeit durchge-
fiihrt wurde, ist in Abb. 4.17 dargestellt. Der aus der Kapillare austretende Atom-
strahl wird durch die VUV-Lampe und den 819 nm Anregungslaserstrahl angeregt und
zerfallt anschlieBend in den metastabilen Zustand. Transversal zur Achse des Atom-
strahls, hier exemplarisch in x-Richtung, wird der Messlaserstrahl mit der Frequenz

4.3 Fluoreszenzmessungen und Simulation
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Abb. 4.17: Exemplarische Darstellung der Anregung in den metastabilen Zustand und
Vermessung eines durch eine Kapillare erzeugten Atomstrahls.

wy, eingestrahlt. Fiir ein Atom im Atomstrahl mit der transversalen Geschwindigkeit
v, ist die Frequenz aufgrund des Dopplereffektes verschoben:

5w:wL—E-17:wL—vzk. (4.5)

Ist die dopplerverschobene Frequenz dw nahe der Resonanzfrequenz wy des Uber-
gangs, findet eine relevante Absorption und anschlieBende spontane Emission isotrop
in den Raum statt. Die Anzahl der absorbierten Photonen ist damit direkt proportio-
nal zur Anzahl der Atome mit einer Geschwindigkeit nahe v,. Durch Durchstimmen
der Laserfrequenz und Bestimmen der aus dem Laserstrahl absorbierten Photo-
nen hat man somit Zugriff auf die Geschwindigkeitskomponente in x-Richtung des
Atomstrahls. Durch eine andere Orientierung des Messlaserstrahls konnen andere
Geschwindigkeitskomponenten bestimmt werden. In der Praxis wurde hier ein trans-
versaler Messlaserstrahl in x-Richtung und ein in der xz-Ebene um 45° zur z-Achse

orientierter Messlaserstrahl verwendet.

Da die emittierte Photonenrate der absorbierten Rate entspricht, gibt es zwei Mog-
lichkeiten die Absorption zu bestimmen. Entweder durch eine Absorptionsmessung,
bei der direkt die Reduzierung der Leistung des Laserstrahls gemessen wird, oder
durch eine Fluoreszenzmessung, bei der ein Teil der isotrop in den Raum emittierten
spontanen Emission durch ein auf den Wechselwirkungspunkt gerichtetes Objektiv
auf eine Fotodiode abbildet und dort in ein elektronisches Signal umgewandelt
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wird. Beide Methoden wurden evaluiert. Im Gegensatz zur Fluoreszenzmessung
konnten bei der Absorptionsmessung nur sehr geringe Signal-Rausch-Verhiltnisse
realisiert werden, weshalb in dieser Arbeit die Fluoreszenzmessung verwendet wird.
Zwar wird hier nur ein kleiner Teil aller emittierten Photonen detektiert, aber durch
optische Filter und Raumfilter liel3 sich der Untergrund deutlich besser reduzieren.

Ist bspw. die transversale Geschwindigkeit von Interesse, ist es in der Regel sinnvoll
auf den Maximalwert zu normieren. Sind nicht nur relative Messungen von Interesse,
muss die absolute Zahl an Photonen bestimmt werden. Die gemessene Photonen-
rate, im Endeffekt die elektrische Lichtleistung auf der Fotodiode, ist proportional
zur Stromstérke. Schlussendlich gemessen wird der Spannungsabfall Up;,q4. an ei-
nem Messwiderstand R, aus dem sich die emittierte Photonenrate folgendermalen
bestimmen lasst:

h'y,Diode (WL) _ Umess (W) B
Qabb Rn E\Qppp

(4.6)

Ty,em(WL) =

Hierbei ist 7., pjoqe die gemessene Photonenrate und €2y, der als Abbildungseffizienz
bezeichnete Anteil der emittierten Photonen, den das Objektiv abdeckt und der auf
die Fotodiode abgebildet wird. 7 ist der Konversionsfaktor der Fotodiode, der bei der
verwendeten Fotodiode bei n = 0,55 A W~! lag und E,, = hw ist die Energie eines
absorbierten bzw. emittierten Photons. Der zuséatzliche Integrationsfaktor (3 entsteht,
weil aufgrund des geringen Signals fiir die Messungen eine phasenempfindliche
Verstarkung durch einen Lock-in-Verstarker verwendet wurde. Dazu wurde der
819 nm Anregungslaserstrahl periodisch mittels eines Akustooptischen Modulators
unterbrochen. Effektiv wurden so nur etwa wahrend der Hélfte der Zeit Atome
angeregt, wodurch der Faktor 8 = 2 zustande kommt. Aus dem Verhéltnis des
Integrals der gemessenen Fluoreszenzverteilung und der natiirlichen Linienbreite
Iphat 1asst sich der metastabile Atomfluss folgendermalien abschitzen:

v, 1
d YStreu

Nmetastabil =

/ h'y,em(WL)/Fnat . 4.7)

Hierbei ist g4, die Streurate, v, die mittlere Geschwindigkeit in z-Richtung und
d die Breite des Laserstrahls. Typische realisierte metastabile Atomfliisse lagen im
Bereich von 108 bis 10'° Atomen pro Sekunde. Zusammen mit Abbildungseffizienzen
Qapp von teilweise nur 107> lagen typische Messsignale im nV-Bereich. Dies machte
einen grofBen Messwiderstand von R = 10 Mf2 und Mittlungen {iiber typischerweise
15 s pro Messpunkt notwendig.

4.3 Fluoreszenzmessungen und Simulation
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3
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Abb. 4.18: Flussdiagramm der Simulation der Fluoreszenzmessung eines durch eine Kapil-
lare erzeugten und optisch angeregten metastabilen Krypton-Atomstrahls.
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Simulation Die Erzeugung des metastabilen Atomstrahls und die anschlielende
Fluoreszenzmessung wurde auch in der Monte Carlo Simulation implementiert.
Ein Flussdiagramm des Simulationsablaufs ist in Abb. 4.18 dargestellt. Der Messla-
serstrahl wird in der Simulationsgeometrie durch eine transparente Facette repri-
sentiert. Da nur Teilchen beriicksichtigt werden, die ausgehend vom Ausgang des
Kapillarsystems die Messfacette ohne Wandstof3e erreichen, werden alle Wandfacet-
ten auf Absorption gestellt. Es wird eine Stichprobe von Ny;;en Teilchen genommen,
die die Messfacette aufgrund ihrer Startposition und Richtungskomponenten er-
reichen. Im Bild der Testteilchen reprasentiert jedes Teilchen der genommenen
Stichprobe, eine Anzahl an realen Teilchen, die pro Sekunde die Facette erreichen.
Dieser Faktor K lasst sich {iber den aus dem Geometrieprofil bestimmten Faktor 7.,
und dem realen Fluss aus der Kapillare 7 eq kap berechnen:

hreal,Ka
K= Nip X ngeo (4‘.8)
virtuell

Inwiefern ein konkretes Testteilchen ¢ zum Fluoreszenzsignal beitrégt, ist von der
Anregungswahrscheinlichkeit in den metastabilen Zustand 7, ;, der Uberlebenswahr-
scheinlichkeit aufgrund von St6f3en mit dem Restgas 7;;; und von der Anzahl der im
Messlaserstrahl gestreuten Photonen n. ; abhéngig. Aus diesen GroSen ergibt sich
die effektive Anzahl gestreuter Photonen fiir das Testteilchen:

ngff = A X T X Ty i (4.9

Aus der Summe der effektiv gestreuten Photonen aller Testteilchen und dem Fak-
tor K kann dann die Streurate bezogen auf den realen Atomfluss eines reinen,
monoisotopen Gases berechnet werden:

Vlrtuell

Isotop - K Z neff (4.10)

In der Praxis enthélt das verwendete Krypton Gas aber nicht nur ein Isotop, sondern
eine natiirliche Isotopenzusammensetzung, die zusammen mit den relativen Uber-
gangsfrequenzen Tab. 4.5 entnommen werden kann. Die Ubergénge liegen dabei
teilweise relativ nahe zusammen, weshalb bei der Fluoreszenzmessung nicht nur ein
Isotop beobachtet wird, sondern eine Uberlagerung mehrerer Isotope.

Um ein vollstdndiges Probengas zu simulieren werden fiir jedes Testteilchen die
durch dieses gestreute Anzahl an Photonen neff separat fiir jedes Isotop Kr-x berech-

4.3 Fluoreszenzmessungen und Simulation
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Isotop t1/2 Nat. Haufigkeit p Awg 34/2m Awp 12/2m
[MHz] [MHz]
[CKLO04] [CKL04] [LL95] [KNSO5, S. 91] | [KNSO05, S. 92]

80Ky stabil 2,25-102 —138

81Kr | 229000 a 310713 -

82Kr stabil 0,116 —64 —101,7

83Kr stabil 0,115

84Ky stabil 0,57 0 0

85Kr 10a 1,1.10~ 1 —77

86Ky stabil 0,173 66 —103,8

Tab. 4.5: Auswahl an Krypton Isotopen und deren Halbwertszeit ¢, /,, natiirliche Isotopen-
zusammensetzung p und Frequenzverschiebung relativ zu Kr84 fiir die beiden
Ubergidnge N1 — N2 und N3 — N4 (s. Abb. 4.16).

net. Gewichtet mit der relativen Isotopenhéufigkeit px;x geht die Anzahl gestreuter
Photonen dann in die Gesamtstreurate ein:

Nyirtuen ff
-ges e
n% =K E PKrx E ng; (4.11D)
xe{Kr-Isotope} i=1

Mit Gl. (4.6) kann die in der Simulation bestimmte Streurate dann in Beziehung

zum Messsignal gesetzt werden. Dafiir miissen aber fiir jedes Testteilchen 7;;;, 1a

eff
7.
nun vorgestellt.

und n<" berechnet werden. Die Modellierung und Berechnung dieser Effekte wird

Zur Berechnung der Uberlebenswahrscheinlichkeit wird, wie im vorherigen Abschnitt
beschrieben, aus dem Druckprofil der mittlere Druck entlang der Flugstrecke und
dann mittels Gl. (4.4) fiir jedes Testteilchen N bestimmt. Da keine isotopenspezifi-
schen Wirkungsquerschnitte vorliegen, wird fiir alle Isotope der Wirkungsquerschnitt
fiir Kr* verwendet.

Bei den optischen Prozessen stellt sich die Situation anders dar. Das Energienive-
auschema fiir die relevanten Uberginge ist zusammen mit den Eigenschaften in
Abb. 4.16 abgebildet. Die Fluoreszenzmessungen konzentrieren sich auf das am
héufigsten vorkommende Isotop Kr-84, weshalb um dessen Resonanzfrequenz die
Wellenldnge Messlaserstrahls herum verstimmt wird. Dieses Isotop wird im Folgen-
den als Referenzisotop gewahlt und die jeweilige Laserfrequenz w; wird relativ zur
Resonanzfrequenz von Kr-84 wX™®* des entsprechenden Ubergangs angegeben:

wp — Wy =wp — wgr'84. 4.12)
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Fiir ein Isotop Kr-x mit der Resonanzfrequenz w§"* ergibt sich damit eine Verstim-

mung von

0N =y — Wi = W 4 W8 KX (4.13)

Der Frequenzabstand eines Ubergangs fiir ein Isotop Kr-x zu dem Ubergang fiir Kr84
wird folgendermalRen definiert:

Awlx = Ke84 _ Kex (4.14)

Die Frequenzabstdnde zu Kr84 fiir die jeweiligen Isotope sind fiir beide relevanten
Ubergiinge in Tab. 4.5 aufgelistet.

Da in den metastabilen Zustand optisch angeregt wird und der zweite Anregungs-
schritt durch einen schmalbandigen Laserstrahl getrieben wird, gibt es sowohl ein
Geschwindigkeits- als auch eine Isotopen-Abhéangigkeit der Anregung. Da die VUV-
Plasmalampe ein nicht ndher bestimmtes, breitbandiges Emissionsspektrum aufweist,
wird der erste Anregungsschritt vernachléssigt. Fiir den zweiten Anregungsschritt
wird ein Lorentzprofil angenommen. Fiir detaillierte Information bzgl. der optischen
Uberginge sei auf [Dem11, Kap. 3] verwiesen. In der Konvention der relativen
Frequenzen zu Kr-84 ergibt sich:

1 2
o= — "2/2m (4.15)

Lo (w819 — AwfS + wp,g19)? + (112/2)?

Hier ist Ly der Wert am Maximum des Lorentzprofils fiir eine gewahlte Linienbreite
712 des Ubergangs N1 — N2. Die Doppler Verstimmung wpgi9 zwischen Anre-
gungslaserstrahl und Testteilchen i berechnet sich aus dem Wellenvektor k bzw. der
Wellenldnge A des Lasers und der Geschwindigkeit ¢ des Testteilchens:

2T

(4.16)
)\laser

laser T — :
Wp,i — — Kiaservi mit |k| =

In dem Fall der Anregung handelt es sich um einen 819 nm Laserstrahl. In der Praxis
wurde fiir den zweiten Anregungsschritt Intensitéiten von einigen hundert mW cm 2

verwendet. Es ist davon auszugehen, dass bei diesen Intensitdten eine Verbreiterung

4.3 Fluoreszenzmessungen und Simulation
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des Ubergangs auftritt [Daell, Kap. 6]. Die natiirliche Linienbreite kann aber als
untere Grenze betrachtet werden und wird folgendermafRen bestimmt:

11
Yig = — + — = 41,6 MHz (4.17)
1 T2

In der Simulation wird die effektive Linienbreite dann empirisch bestimmt. Auch ist
davon auszugehen, dass in den betrachteten Wechselwirkungszeiten zwischen Anre-
gungsphotonen und Atom, die Anregungswahrscheinlichkeit linear abhéngig von der
Wechselwirkungszeit und damit zur Geschwindigkeit v; des Testteilchens i ist. Weil
vor allem die Intensitdt und das konkrete Emissionsspektrum der VUV-Lampen nicht
bekannt sind, wird zudem ein Anregungseffizienzfaktor as eingefiihrt. Insgesamt
ergibt sich fiir die Anregungswahrscheinlichkeit in das metastabile Niveau

1
niy = ozA;L%‘”‘. (4.18)

1

Steht nur ein relativer Vergleich der gemessenen Profile im Vordergrund, ist ay = 1.
Im néchsten Schritt muss fiir das Testteilchen die Anzahl absorbierter und damit
emittierter Photonen n.; bestimmt werden. Fiir den gewéhlten Messiibergang kann
ein effektives Zwei-Niveau-System angenommen werden. Damit ldsst sich die Ab-
sorptionsrate eines mit dem Messlaser interagierenden Atoms mithilfe der aus den
optischen Bloch-Gleichungen resultierende spontanen Streurate [Met0O1, Kap. 2]
berechnen:

kex _ %4 %0 (4.19)

Vstreu = 2
1 4 wp—AwlE +wp st
+ 80 + ,‘/34/271_

Hier ist v34 die spontane Zerfallsrate bzw. natiirliche Linienbreite, des betrachteten
Messiibergangs N3 — N4 und betragt 34 = % = 27 - 5,56 MHz. Die spontane
Streurate bertiicksichtigt neben der Doppler-Verstimmung auch die Sattigungsver-
breiterung als Einflussfaktor. Als Parameter geht hierfiir der Sattigungsparameter
so = I /I ein, wobei I die Intensitit des Laserstrahls und I, die Sattigungsintensitét,

bei der der Ubergang einfach gesittigt ist, darstellen.

Aus der spontanen Streurate kann iiber die Wechselwirkungszeit des Testteilchens
mit dem Messlaserstrahl = die Anzahl gestreuter Photonen bestimmt werden:

Ny i = YStreuT- (4.20)

Kapitel 4 Metastabile Krypton-Atomstrahlen: Messungen und Simulationen



4.3.2

Die Wechselwirkungszeit ergibt sich aus der Breite des Laserstrahls in Bewegungs-
richtung des Testteilchens und dessen Geschwindigkeit. Bei kurzen Wechselwirkungs-
zeiten und nicht zu grof3en Intensitaten findet keine relevante Kraftiibertragung
durch die Photonen auf das Testteilchen statt. Fiir langsame Teilchen und hohen
Intensitaten des Messlaserstrahls gilt dies nicht mehr. Dann fiihrt der Kraftiibertrag
zu einer verdnderten Geschwindigkeit, damit zu einer verdnderten Verstimmung
und folglich zu einer verdnderten Streurate. Deshalb werden in der Simulation nur
Atome mit einer z-Geschwindigkeit von mehr als 10 ms~! beriicksichtigt. Langsame-
re Teilchen weisen unter den betrachteten Bedingung sowieso eine verschwindend
geringe Uberlebenswahrscheinlichkeit aufgrund des Restgasdruckes auf.

Ergebnisse Messaufbau 1

An der vorgestellten Modellierung wird deutlich, dass es eine Vielzahl von Einfliissen
auf die resultierende metastabile Verteilung an einem bestimmten Ort gibt. Das
gemessene Fluoreszenzspektrum ist dann noch mal von weiteren Faktoren abhingig.
Je nach Messsituation konnen einzelne Faktoren aber vernachléssigt werden und
die iibrigen Faktoren isoliert untersucht werden. Zunichst werden die Ergebnisse
von Messaufbau 1 vorgestellt. Hier ist es moglich, bis zu 2 cm nah am Ausgang der
Kapillarsysteme zu messen und so die anfangliche metastabile Verteilung in einem re-
lativ groffen Raumwinkelbereich zu untersuchen. Aufgrund des geringen Abstandes
sollten StoReffekte nach der Kapillare noch keinen groen Einfluss haben.

Generell ist der Einfluss der VUV-Lampe ein grof3er Unsicherheitsfaktor. Die VUV-
Photonenleistung, der mafgebliche Faktor fiir die Anregungseffizienz, konnte nicht
direkt gemessen werden. Zusitzlich kann sie je nach eingestellte Mikrowellen-
Einkopplung schwanken und zudem gibt es eine Degeneration mit der Zeit. Die
Messungen mit dem Kapillarsystem Single165 wurden mit VUV-Lampen durchge-
fithrt, die bereits mehr als ca. 500 Stunden in Betrieb war. Wie [Koh11, Abschn.
3.3] zeigt, ist mit einer Reduzierung des VUV-Photonenflusses auf etwa 25 % im
Vergleich zur Anfangsleistung zu rechnen. Fiir die Messungen mit Array172 wurden
die VUV-Lampen erneuert und der Messaufbau im Hinblick auf die Stabilisierung
der Laser verbessert. Um eine bessere Vergleichbarkeit zu erreichen, wurden die ver-
wendeten Messungen fiir das jeweilige Kapillarsystem an einem Tag hintereinander
durchgefiihrt. Es ist davon auszugehen, dass die absoluten Signalh6hen innerhalb
einer Messreihe vergleichbar sind. Die relativen Verteilungen sollten auch zwischen
den Kapillarsystemen vergleichbar sein.
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Abb. 4.19: An Messaufbau 1 gemessene Fluoreszenzsignale 1,5 cm vom Ausgang der Ka-

pillarsysteme entfernt gegen die relative Verstimmung zur Kr-84 Resonanz fiir

Single165 (links) und Array172(rechts) auf das Maximum normiert (oben) und

als direktes Messsignal (unten). Eingezeichnet sind ebenfalls die Resonanzli-
nien von Kr-82, Kr-84 und Kr-86 (blau gestrichelt). Die Leistung des 819 nm

Laserstrahls betrug etwa 200 mW bei einer Halbwertsbreite von etwa 1 cm.
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Bezeichnung | Symbol Dvor Pnach A Kny, Knp
[mbar] [mbar] [mm]

Single165-1 o 1,0 7,1:1076 | 5,1.1072 | 3,1-107* | 5,1-1072
Single165-2 X 2,2 3,2107° | 2,4-1072 | 1,4-107* | 2,4-1072
Single165-3 + 2,5 4,3107° | 2,1-1072 | 1,3-107* | 2,1-1072
Array172-1 o 2,9-1072 | 2,6-1076 1,8 1,1.1072 1,8

Array172-2 X 5,8:1072 | 5,5-107% | 9,1.10! | 5,5-1073 | 9,1-10~!
Array172-3 + 2,5-107! | 2,9-107° | 2,1-10~! | 1,3-1073 | 2,1-107!
Array172-4 A 5,1-107! | 1,2.107* | 1,1-10~! | 6,4-107* | 1,1-10~"
Array172-5 * 5,2-107* | 1,8-107* | 1,0-107! | 6,2-107* | 1,0-107!

Tab. 4.6: Bezeichnung der Messungen mit gemessenen Driicken vor (pyor) und nach (phacn)
den Kapillarsystemen und freie Wegldnge A\ sowie Knudsen-Zahlen fiir die in
Abb. 4.19 dargestellten Fluoreszenzmessungen.

Die nahe am Ausgang der Kapillarsysteme gemessenen Fluoreszenzsignale in Ab-
héangigkeit von der Verstimmung des Laserstrahls sind in Abb. 4.19 fiir Single165
(linke Spalte) und Array172 (rechte Spalte) bei verschiedenen Driicken dargestellt.
Aufgrund von Verbesserungen an der Laserstabilisierung und Phasenverstiarkung
schwanken die Messungen fiir Arrayl72 weniger. Die jeweiligen Driicke vor und
nach dem Kapillarsystem sind zusammen mit der mittleren freien Wegldnge auf Basis
des Druckes vor dem Kapillarsystems und den Knudsen-Zahlen in Tab. 4.6 aufgelis-
tet. Fiir Array172 liegen die Driicke vor der Kapillare zwischen 2,9-10~2 mbar und
5,2-10~! mbar. Die mittlere freie Weglinge \ betrigt damit zwischen 1,8 mm und
0,1 mm und ist um Grof3enordnungen kiirzer als die Kapillarldnge und im Bereich
des Kapillardurchmessers bzw. darunter. Aufgrund der kleineren offenen Fliache
und geringeren VUV-Photonenleistung waren fiir Single165 nur Messungen bei
noch hoheren Driicken méglich. Diese liegen bei 1 mbar bis 2,5 mbar mit mittleren
freien Weglédngen zwischen 5,1-1072 mm und 2,1-10~2 mm. Die Messungen liegen
damit alle weit oberhalb des molekularen Stromungsbereichs und auf Basis der
Untersuchungen von Abschnitt 3.2 ist mit einer stark verbreiterten Verteilung zu
rechnen. Die Austrittsverteilung ist nicht direkt beobachtbar, sondern nur die daraus
erzeugte metastabile Verteilung. Eine mégliche Aufweitung der Verteilung ist am
besten an den auf den Maximalwert normierten relativen Profilen in Abb. 4.19
zu erkennen, welche in der oberen Zeile dargestellt sind. Deutlichere Aussagen
lassen sich hier aus den Messungen an Arrayl72 ziehen. Fiir Array172 ist die halbe
Halbwertsbreite in dem betrachteten Druckbereich um die 70 MHz und es ist keine
starke Aufweitung mit steigendem Druck erkennbar. Dies entspricht einer transver-
salen Geschwindigkeit von etwa 57 ms~!. Mit einer longitudinalen Geschwindigkeit
von 270 ms~! ergibt sich ein abgeschétzter mittlerer halber Aufgehwinkel von 12°.
Die weniger stabilen Messungen an Single165 deuten eine anfiangliche Aufweitung
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an. Bei hohen Driicken ergibt sich eine halbe Halbwertsbreite von 100 MHz. Die
transversale Geschwindigkeit betréigt dann 80 ms~! und der halbe Aufgehwinkel ist
16°.

Insgesamt sind die gemessenen Verteilungen deutlich schmaler als die in Abschnitt 3.2
untersuchten Winkelverteilungen, obwohl aufgrund der deutlich héheren Driicke
vor den Kapillarsystemen eher breitere Verteilungen zu erwarten sind. Zwei Ein-
flussfaktoren bieten sich als Erkldarung fiir diesen Effekt an. Zum einen ist die
Anregungswahrscheinlichkeit in den metastabilen Zustand von der transversalen
Geschwindigkeit abhédngig. Zum anderen wird durch den 1,5 cm vom Ausgang po-
sitionierten Messlaserstrahl nicht der gesamte Atomstrahl erfasst, wodurch eine
raumliche Selektion stattfindet. Beide Effekte wurden durch die Simulation un-
tersucht. Zur Einschitzung, wie stark der Einfluss der raumlichen Selektion auf
die gemessene Breite ist, wurde zunichst die Anregung vernachléssigt und ange-
nommen, dass der gesamte Atomstrahl metastabil ist. Auch wurden Stoldverluste
und die Wechselwirkungszeit mit den Anregungsquellen vernachléssigt. Simuliert
wurde ein natiirliches Isotopengemisch (s. Tab. 4.5) der drei haufigsten Isotope
Kr-82, Kr-84 und Kr-86. Unter diesen Annahmen wurde eine Fluoreszenzmessung
direkt am Ausgang des Kapillarsystem und eine Messung im Abstand von 2cm
simuliert, welche in Abb. 4.20 dargestellt sind. Der Simulationsalgorithmus ist in
Abschnitt 4.3.1 erldutert und Details zur Orientierung der beiden Laserstrahlen
sowie die Position der Fotodiode sind in Abb. 4.3 dargestellt. Als Referenz wird
die Messung Array172-3 bei einem Vordruck von 2,5-10~! mbar herangezogen. Da
die Austrittswinkelverteilung aus dem Kapillarsystem nicht bekannt ist, wurden
die Simulationen mit drei Austrittsverteilungen durch Gl. (2.32)-Gl. (2.36) und
Gl. (2.17) generiert. Diese sind eine Austrittsverteilung als untere Grenze, wie sie
im stoRfreien Regime zu erwarten ist, eine bei einem Vordruck von 2,5-10~! mbar
und eine Kosinus-Verteilung als obere Grenze. Auf Basis der Voruntersuchung und
des sehr hohen Vordrucks ist eine Verteilung zwischen der mit einem Druck von
2,5-10~! mbar und einer Kosinus-Verteilung zu erwarten.

Der Messlaserstrahl wird durch eine Facette mit einer Breite von 2cm und einer
Lange von 3 cm simuliert. Der Messlaserstrahl wird nicht auf der gesamten Lan-
ge simuliert, da die Atome zum einen auch durch den Anregungsbereich fliegen
miissen und zum anderen Fluoreszenz-Photonen noch auf die Fotodiode treffen
miissen. Beides ist ab einem gewissen Abstand zur Hauptachse nicht mehr mog-
lich. Die Simulationsergebnisse direkt am Kapillarausgang sind in Abb. 4.20 (oben)
und die bei 2 cm Entfernung in Abb. 4.20 (unten) dargestellt. Als Referenz ist die
Messung Array172-3 als rote Plus-Symbole mit eingezeichnet. Bei der Simulation
mit der Austrittsverteilung fiir die stol3freie Austrittsverteilung (griine Punkte) sind
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4.20: Simulierte Fluoreszenzmessung mit einem Laserstrahl direkt nach dem Kapil-

larausgang (oben) und mit einer Entfernung von 2 cm (unten) unter Vernach-
lassigung der Anregungswahrscheinlichkeit 7, und der Uberlebenswahrschein-
lichkeit 7 (s. Abschnitt 4.3.1) fiir drei Austrittsverteilungen generiert nach
Gl. (2.32)-Gl. (2.36) und Gl. (2.17) (griine Punkte: Stolfreier Fall, lila Punkte:
mit pyor = 2,5-10~ ! mbar, gelbe Punkte: Kosinus-Verteilung). Als Referenz (rote
Plus-Symbole) ist die Messung Array172-3 (s. Tab. 4.6) eingezeichnet.

die Resonanzen der beiden selteneren Isotope Kr-82 und Kr-86 zu erkennen. Die

relative Position der Resonanzen ist in Blau eingezeichnet. An der Messposition

2 cm vom Ausgang entfernt (Abb. 4.20, oben) reduziert sich die Breite aller drei

Austrittsverteilungen deutlich, sie sind aber immer noch deutlich breiter als die

exemplarische Messung. Bei der Messung ist eine Asymmetrie zu erkennen, welche

wabhrscheinlich durch die schrége Position der VUV-Lampen verursacht wurde, wel-

che in der Simulation nicht beriicksichtigt wurde. Die Tatsache, dass bei schmalen

Verteilungen, welche der Breite der Messung nahe kommen, an den Resonanzen

der weniger hdufigen Isotope Kr-82 und Kr-86 Erh6hungen sichtbar werden, ist ein

deutlicher Hinweis darauf, dass die hier noch nicht beriicksichtigte Anregungswahr-

scheinlichkeit einen maf3geblichen Einfluss hat. Sowohl rdumliche Filterung durch

den Messlaserstrahl als auch die Breite der Austrittsverteilung betreffen immer alle
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Isotope gleichermalRen. Bei der Anregung durch den 819 nm Laserstrahl hingegen,

welcher auf die Kr84 Resonanz eingestellt ist, werden die anderen Isotope hingegen

deutlich unterdriickt.

relatives Fluoreszenzsignal

relatives Fluoreszenzsignal

Abb.

c o o o &=
N B oo ® o
| | | | |

o
o
|

S DN

.
.
.
. .
.
b o o e i
°

)
o o
.

.

""'---.....,:Hd-
."nﬁﬁﬁdﬁwW¢#¢¢¢¢

uuuuuuuuuuu

c o o =
r © © ©°
| | | |

o
N
|

o
o
|

-----------

4.21:

100 200 300 400
Verstimmung [MHZz]

Simulierte Fluoreszenzmessung mit einem Laserstrahl in einer Entfernung von
2 cm vom Kapillarausgang unter Beriicksichtigung der Anregungswahrschein-
lichkeit g, mit w = 2741,6 MHz (oben) und mit w = 2770 MHz (unten) unter
Vernachlissigung der Uberlebenswahrscheinlichkeit ngy (s. Abschnitt 4.3.1) fiir
drei Austrittsverteilungen generiert nach Gl. (2.32)-Gl. (2.36) und Gl. (2.17)
(griine Punkte: StoRfreier Fall, lila Punkte: mit pyo; = 2,5-10~! mbar, gelbe
Punkte: Kosinus-Verteilung). Als Referenz (rote Plus-Symbole) ist die Messung
Array172-3 (s. Tab. 4.6) eingezeichnet.

Die Anregungswahrscheinlichkeit wird nun in der Simulation bertiicksichtigt. In

Abschnitt 4.3.1 wurde erlautert, dass fiir die Abhingigkeit der Anregungswahr-

scheinlichkeit von der Verstimmung eine Lorentzkurve mit einer zu bestimmenden

Breite w angenommen wird. Als untere Grenze wurde die natiirliche Linienbreite

des Uberganges in den zweiten angeregten Zustand ;> = 2741,6 MHz postuliert.

Die Ergebnisse einer Simulation, welche die Anregungswahrscheinlichkeit mit dieser
Breite w beriicksichtigt, sind in Abb. 4.21 (oben) dargestellt. Alle drei betrachte-
ten Austrittsverteilungen sind deutlich schmaler als zuvor und die eingezeichnete

Messung liegt zwischen den Ergebnissen der Simulation mit einem Vordruck von
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2,5-10~! mbar (lila Punkte) und der Simulation mit einer Kosinus-Verteilung (gelbe
Punkte). Die Erhohungen des Signals an den Resonanzen von Kr-82 und Kr-86
sind nicht mehr zu erkennen. Exemplarisch ist in Abb. 4.21 (unten) auch eine
Simulation mit einer Breite w = 2770 MHz dargestellt. Mit dieser Breite wird bei
Messaufbau 2 eine grole Ubereinstimmung zwischen Simulation und Messungen
erreicht. Auch dieser w-Wert liefert plausible Ergebnisse. Genauere Aussagen lassen
sich hier nicht treffen, da die tatsidchliche Austrittsverteilung nur abgeschitzt wer-
den kann. Eine groBere Breite als die natiirliche Linienbreite ist erklarbar, da die
VUV-Lampe ebenfalls eine begrenzte spektrale Breite aufweist und hohe Intensitiaten
des 819 nm Anregungslaserstrahls auch zu einer Verbreiterung fithren. Insgesamt
sind die Ubereinstimmung zwischen Simulation und Messungen hoch.

Da die Anregungsrate in den metastabilen Zustand eine zentrale Limitierung im
angestrebten ATTA-Aufbau darstellt, stellt sich die Frage, ob bei den gemessenen
Atomfliissen schon eine Reduzierung der Anregungseffizienz beobachtbar ist. Bei
Messaufbau 1 konnte nahe am Kapillarausgang gemessen werden, wodurch Stol3ver-
luste beim metastabilen Atomstrahl erst bei h6heren Driicken mafgeblich werden.
Da beim ATTA-Aufbau vor allem die metastabilen Atome mit starker Vorwérts-
richtung zum einfangbaren Atomfluss beitragen werden, wird als Kennzahl das
Fluoreszenzsignal auf der Kr-84 Resonanz, also einer relativen Verstimmung von
0 MHz, untersucht. Dieses ist in guter Naherung proportional zur Anzahl der Atome
ohne transversale Geschwindigkeit. In Abb. 4.22 ist das Fluoreszenzsignal der vorge-
stellten Messungen gegen den Druck nach dem Kapillarsystem dargestellt. Wie in
Abschnitt 4.2 erlautert, ist der Druck nach dem Kapillarsystem ein gutes Mal} fiir
den Atomfluss durch das Kapillarsystem. Es ist zu erkennen, dass fiir beide Kapil-
larsysteme das Fluoreszenzsignal in guter Ndaherung linear mit dem Druck ansteigt.
Im Falle des Array172 wurde bis zu einem Druck von ca. 2-10~* mbar gemessen. Bei
einem Druck im Bereich von 10~% mbar wird es auf einer lingeren Strecke zu gro3en
Stofdverlusten kommen. Um das volle Potenzial der VUV-Quelle auszuschopfen, ist
es deshalb entscheidend, durch eine grof3ere Pumpleistung und ein optimiertes
Vakuumdesign auch bei hohen Atomfliissen durch die Kapillare akzeptable Driicke
auf der Flugstrecke des metastabilen Atomstrahl zu erreichen.
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Abb. 4.22: Gemessenes Fluoreszenzsignal bei einer Verstimmung auf der Kr-84 Resonanz
der in Abb. 4.19 dargestellten Messungen gegen den Druck nach dem Kapillar-
system fiir Single165 (blaue Kreuze) und Array172 (griine Kreuze).

Ergebnisse Messaufbau 2

Bei Messaufbau 2 ist die dem Kapillarausgang am néchsten liegende Messstelle mit
17 cm deutlich weiter entfernt als bei Messaufbau 1. Dafiir ist der grundsatzliche
Aufbau schon recht nahe an einem typischen Zeeman-Slower Aufbau und es kann
zusammen mit den weiter hinten liegenden Messpunkten ein Eindruck auf der
gesamten Lange der Flugbahn des Atomstrahls gewonnen werden. Zusétzlich ist es
auch moglich, longitudinale Profile zu vermessen. Zunichst wurden transversale
Messungen an allen drei Messstellen bei verschiedenen Driicken vor der Kapillare
durchgefiihrt. Diese sind normiert auf den Maximalwert in Abb. 4.23 dargestellt.
Die linke Spalte zeigt die Messungen fiir Glas165 an Messpunkt 1-3 und die rechte
Spalte die fiir Glas1000. Die bei den Messungen aufgezeichneten Driicke sind in
Tab. 4.7 aufgelistet. Bei der Messung Glas1000-4 (lila Dreiecke) ist beim dritten
Messpunkt um —25 MHz ein plotzlicher Sprung im Messsignal zu erkennen. Dies ist
durch ein Problem bei der Laserstabilisierung zu erklaren. Insgesamt fallt auf, dass
die Verteilungen deutlich schmaler als die im vorherigen Abschnitt vorgestellten
Messungen von Messaufbau 1 sind. Dies ist vor allem damit zu erklidren, dass vom
Messlaserstrahl aufgrund des groferen Abstandes ein kleinerer Raumwinkelbereich
des Atomstrahls um die Strahlachse erfasst wird. Mit groer werdendem Abstand bei
Messpunkt 2 und 3 werden die Profile erwartungsgemél} noch schmaler. Allerdings
ist im Gegensatz zu Messaufbau 1 eine Verbreiterung mit steigendem Druck deutlich
sichtbar. Zudem sind bei den tieferen Driicken die Resonanzen der Krypton Isotope
Kr-82 und Kr-86 zu erkennbar.

Kapitel 4 Metastabile Krypton-Atomstrahlen: Messungen und Simulationen



Glas1000

Glas165

¥ 3
AAﬂ % —
; F
¥ 3
|||||||||||||||||| Py S |||||||||||||||||||%ﬂ||| i S
« 9% »* o
< K — &% — —
< ok <4 &« < Te]
« .x..vm AA&MX <
< M 4 e AA
< o X < X <. ¥
o X+ < o4x .
« JA+ < o+X < XA + X
Ls < 3 <« x * +
<o x P
hM |||||||||||||||||||||| — [& P oo I B "It aietaii ittty —<
<o+ P XA o + X e & 4+ AX.+
<4 ¥+ < < Xty <
< M+X+ < o < <
<M % o
AAAJ.;. | AAAW | A
< |
P53 W.M
3 3 o
* o
[ I I
_ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _
: 38
m M -.o.u 3 -
& F )
................... 2 it T e - ot N i 5o
4o % o o
S &F # -3
PR %
e © x? <« O AT ;
« X + 4 o X + *
.a Xt « X% + o x 4T
e -« X ‘X
e ] e s e R N5 ¢ JO Ry iy Yy — o
* X E . X
X R, &+ . ah x ot ~
4 o Xt e 4 X + - +
<o X+ < Ty % % x
RN *% fm.xx+++ o
AA-.XVW. “X. oeA+ Y
IR V. S N SV - S0 IR EC-
o 5
3 <% qox
o
| ©
—
_ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _ _
© @ v ¥ o Q< © @ v g AN < e @ v % o <
— o o o o o — o o o o o o o o o o

[eubiszuazsaion|4 saAle|al

|euBiszuazsaion|4 saAlIe|al

eubiszuazsalon|{ saAlle[Dl

Verstimmung

Verstimmung

Abb. 4.23: An Messaufbau 2 gemessene Fluoreszenzsignale gegen die relative Verstimmung

zur Kr-84 Resonanz an Messpunkt 1-3 (Reihe 1-3) fiir Glas165 (linke Spalte)
und Glas1000 (rechte Spalte). Eingezeichnet sind ebenfalls die Resonanzlinien

von Kr-82, Kr-84 und Kr-86 (blau gestrichelt). Die Zuordnung der Symbole und

die Parameter der Messungen sind in Tab. 4.7 aufgelistet.
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Bezeichnung | Symbol Pvor Psensor1l Psensor2 Psensor3 Psensor4

[mbar] [mbar] [mbar] [mbar] [mbar]
Glas165-1 + 2,310 | 1,2.107% | 1,3.107% | 9,6-107 | 4,8-10~7
Glas165-2 X 2,1-1072 | 1,3-107° | 2,0-107° | 1,2.107°® | 5,5-107°
Glas165-3 o 6,2:1072 | 4,0-107® | 9,5-107° | 3.4.107° | 1,7-107°
Glas165-4 A 8,0-1072 | 5,3-107° | 1,2.107* | 3,8-107° | 2,2.107°
Glas165-5 * 2,5:1071 | 1,6-107* | >2.107* | 1,7-107* | 1,0-1074
Glas1000-1 + 11,8107 | 1,4.107° | 2,3-107° | 1,1-107° | 6,1-106
Glas1000-2 X 1,9.107* | 1,6:107° | 3,1-107°® | 1,9-107° | 7,1-106
Glas1000-3 o 2,7-107! | 2,1-107° | 3,9-107° | 2,5:107® | 9,6:107©
Glas1000-4 A 5,3-107! | 4,6-107° | 1,4-107* | 6,0-107° | 2,1-107°

Glas165-long | o | 3,0.107% | 1,9107° | 2,9107° | 2,0-107° | 8,1-107¢

Tab. 4.7: Gemessene Driicke fiir die in Abb. 4.23 und Abb. 4.26 dargestellten Fluoreszenz-
messungen.

Es stellt sich die Frage, ob die beobachtete Aufweitung durch eine Verdnderung der
Austrittsverteilung des Atomstrahls mit steigendem Druck oder mit St6f3en mit dem
Hintergrundgas zu erkléren ist. Dafiir wurden wiederum wie in Messaufbau 1 Simu-
lationen durchgefiihrt. Da auch hier die tatsidchliche Austrittsverteilung unbekannt
ist, wurden wieder die drei Austrittsverteilungen verwendet, die schon bei der Un-
tersuchung des Einflusses der Winkelverteilung auf die Druckverteilung in Abb. 4.12
angenommen wurden. Dies sind eine Verteilung fiir den stof3freien Fall (griin), ei-
ne bei einem effektiven Vordruck von 10 mbar (rot) und eine Kosinus-Verteilung
(blau). Zunéchst wurde wieder angenommen, dass der gesamte Atomstrahl meta-
stabil ist. Die Ergebnisse der Simulation fiir alle drei Messpunkte sind als Punkte
in Abb. 4.24 (linke Spalte) dargestellt. Als Referenz wurde die Messung Glas165-1
(blaue Pluszeichen) hinzugezogen. Sowohl fiir die Kapillare als auch fiir die Kammer
danach sollte das stol3freie Regime giiltig sein. Fiir die Kapillare wurde ein Vordruck
Pvor = 2,3-1072 mbar gemessen, woraus sich Kn; = 23 ergibt. Bei einem Vergleich
der Simulationsergebnisse mit der Messung féllt auf, dass die Verlaufe um 0 MHz
zundchst recht gut iibereinstimmen. Insbesondere an Messpunkt 1 sind aber die
Simulationsergebnisse fiir alle drei Austrittsverteilungen deutlich breiter. Insbeson-
dere sind auch die Maxima der anderen Krypton Isotope ausgepragter. Auch hier ist
also wieder deutlich, wie bei den Untersuchungen zu Messaufbau 1, der Einfluss des
Anregungsschemas in das metastabile Niveau zu erkennen.

Im néchsten Schritt wurde deshalb die Anregung mit in der Simulation berticksich-
tigt und ein plausibler Wert fiir w gefunden. Gut mit der Messung iibereinstimmende
Ergebnisse, welche in Abb. 4.12 (rechte Spalte) dargestellt sind, wurden bei einer
Breite von w = 27 70 MHz erreicht. Insbesondere sind auch die Erh6hungen an
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Abb. 4.24: Simulation der transversalen Fluoreszenzmessungen an Messpunkt 1-3 (Zeile

1-3) ohne (linke Spalte) und mit (rechte Spalte) Beriicksichtigung der Anre-

gungswahrscheinlichkeit mit einer Breite von w = 27 70 MHz fiir die drei in

Abb. 4.11 dargestellten Austrittsverteilungen (Punkte). Zur Referenz ist die

Messung Glas165-1 (Pluszeichen) mit eingezeichnet.
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den Resonanzen von Kr-82 und Kr-86 vergleichbar mit denen, wie sie bei der Mes-
sung zu beobachten sind. Bei kleineren w-Werten sind diese nicht mehr sichtbar.
Aufgrund der raumlichen Selektion sind die grofSten Unterschiede zwischen den
Austrittsverteilungen am ersten Messpunkt beobachtbar. Am besten stimmt die simu-
lierte Fluoreszenzverteilung fiir die stoRfreie Austrittsverteilung (griin) mit denen
der Messung iiberein. Bei Messpunkt 2 und 3 sind die Ubereinstimmungen aller
Verteilungen grol3. Dies bestétigt insbesondere die in Kapitel 3 aufgestellte These,
dass das Modell, welches Atom-Atom-Stof3e vernachlassigt, grundsatzlich giiltig
und beobachtbar ist, wenn wirklich im entsprechenden Regime Messungen durch-
gefiihrt werden. Aul’erdem lasst sich aus den Simulationsergebnissen der Schluss
ziehen, dass die beobachtete anfianglich Verbreiterung der Fluoreszenzverteilung
in Abb. 4.23 mit steigendem Druck durch eine zu erwartende breiter werdende
Austrittsverteilung erklarbar ist. Die starke Aufweitung, welche insbesondere in den
Messungen Glas165-5 (gelbe Sternchen) beobachtet wird, erklért dies aber nicht.
Stattdessen liegt die Vermutung nahe, dass hier die Wechselwirkung des Atomstrahls
mit dem Hintergrundgas in Form von metastabilem Austausch die Verbreiterung

verursacht.
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Abb. 4.25: Direkter Vergleich zwischen den gemessenen Fluoreszenzsignalen von Glas165
(Sternchen) und Glas1000 (Kreuze) bei ungefiahr gleichen Driicken an Druck-
sensor 1 von 1,3-10~°mbar (Messungen Glas165-2 und Glas1000-1) und
5-10~% mbar (Messungen Glas165-4 und Glas1000-4).

Eine gleiche Beobachtung zeigt sich auch, wenn man die zwei Kapillarsysteme
Glas165 und Glas1000 miteinander vergleicht. Diese dhneln sich vor allem bei
gleichen Atomfliissen und damit Driicken in der Anregungskammer und nicht bei
gleichen Vordriicken. Fiir einen anschaulichen Vergleich wurden in Abb. 4.23 die
Messungen bei jeweils einem ungefihr gleichen Druck in der Anregungskammer
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von 1,3-10~® mbar und 5-10~° mbar zusammen eingezeichnet. Die Profile haben
einen sehr vergleichbaren Verlauf, wobei die von Glas165 (Sternchen) tendenziell
ein wenig schmaler sind. Aufgrund der kleineren offenen Flache und geringeren
Durchlaufwahrscheinlichkeit ist der Vordruck bei Glas1000 aber ungefdhr eine
Grofenordnung hoher, weshalb trotz des grol3eren I'-Wertes mit einer breiteren
Austrittsverteilung zu rechnen ist. Dies bestétigt wieder, dass ein grof3erer I'-Wert
nicht unbedingt von Vorteil fiir die Strahlformung ist. Wie in Kapitel 3 anhand des
Modells gezeigt wurde, welches Atom-Atom-StoRe vernachléssigt, sattigt die Giite
der Strahlformung bei I"-Werten im Bereich von 100 bis 200. Grof3ere I"-Werte haben
keine wesentlich bessere Strahlformung, aber eine deutlich schlechtere Durchlauf-
wahrscheinlichkeit. Dies bestétigt sich anhand der vorgestellten Messungen auch fiir
hohere Druckbereiche.
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Abb. 4.26: Longitudinales Fluoreszenzmessung Glas165-long (fiir Driicke s. Tab. 4.7) an
Messpunkt 3 (blaue Rechtecke) und Simulation der Messung mit einer stof3freien
Austrittsverteilung aus der Kapillare, unter Beriicksichtigung der Anregungs-
wahrscheinlichkeit sowohl aufgrund der Verstimmung mit w = 27 70 MHz als
auch der Wechselwirkungszeit sowie unter Beriicksichtigung von Stol3verlusten
mit dem Hintergrundgas.

Zur genaueren Untersuchung der Prozesse, welche von der longitudinalen Geschwin-
digkeit v, abhédngig sind, wurde am longitudinalen Messpunkt (s. Abb. 4.6 ein
longitudinales Profil aufgenommen. Die Messpunkte der Messung Glas165-long sind
als blaue Vierecke in Abb. 4.26 eingezeichnet und die Druckparameter der Messung
sind in Tab. 4.7 aufgelistet. Die longitudinale Messung wurde auch anhand einer
Simulation nachgestellt. Als Austrittsverteilung aus der Kapillare wurde die oben
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bestétigte stoRfreie Verteilung verwendet. Da nun Prozesse beobachtbar sind, die
von der longitudinalen Geschwindigkeit abhédngen, wurde in der Simulation sowohl
die Anregungswahrscheinlichkeit aufgrund der Wechselwirkungszeit als auch die
Uberlebenswahrscheinlichkeit bis zu dem Messpunkt mit einbezogen. Fiir weitere
Erlduterung sei auf Abschnitt 4.3.1 verwiesen. Da es bei den Untersuchungen der
Druckverteilung von Messaufbau 2 in Abschnitt 4.2.1 bereits starke Hinweise darauf
gab, dass es notwendig ist, die Driicke in der Kapillare mit einzubeziehen, wird hier
wieder das gleiche empirische Modell verwendet. Insbesondere bei Teilchen mit
einer starken Vorwartsrichtung kann davon ausgegangen werden, dass sie im Mittel
in der Néhe des Eingangs der Kapillare ihren letzten Wandstof3 vollziehen. Deshalb
wird bei der Berechnung der Uberlebenswahrscheinlichkeit angenommen, dass die
Teilchen auf der halben Kapillarldange dem halben Druck vor der Kapillare ausgesetzt
sind. Nach dem Ausgang fliegen sie noch 2,5 cm bis zum Zentrum des 819 nm Lasers.
Bis hier gilt der Wirkungsquerschnitt der Grundzustandsatome, danach bis zum
Messpunkt der fiir metastabile Atome.

Die Simulation weist in den hohen Verstimmungen und damit Geschwindigkeiten
eine gute Ubereinstimmung mit der Messung auf. Fiir kleinere Verstimmungen
bis 200 MHz scheint die Simulation das Signal zu iiberschétzen. Vor allem das
verwendete Modell der optischen Anregung konnte eine Erklarung fiir die Diskrepanz
liefern. Zum einen wurde angenommen, dass es keine Sattigung bei der Anregung
gibt. Sollte dies aber in den betrachteten Wechselwirkungszeiten zutreffen, wiirde der
Anteil der angeregten Atome in einem Geschwindigkeitsintervall {iberschatzt werden.
Des Weiteren wurde auch die optische Zerstorung des metastabilen Zustandes
durch die passenden von der VUV-Plasmalampe ebenfalls emittierten Wellenldngen
vernachléssigt. Dies waren insbesondere 760 nm (s. Abb. 4.16). Auch dieser Effekt
sollte insbesondere die langsamen Atome betreffen. Eine weitere Erklarung waren
zusétzliche Verlustprozesse bei der Wechselwirkung im Atomstrahl.

Der zweite Messzugang zu Druckverlusten besteht iiber den Abfall des Messsignals
bei gleichen Bedingungen {iiber die drei verschiedenen Messpunkte. Hierfiir wurden
Messwerte auf Kr-84 Resonanz, also die Maximalwerte, an allen drei transversalen
Messpunkten fiir verschiedene Driicke an Drucksensor 1 bestimmt. Um moglichst
vergleichbare Bedingungen, insbesondere auch der Leistung der VUV-Plasmalampe
zu schaffen, wurden nur Messungen verwendet, die innerhalb eines Zeitraums von
drei aufeinanderfolgenden Tagen durchgefiihrt wurden. Die Messergebnisse sind in
Abb. 4.27 als blaue Kreuze gegen den Druck in der Anregungskammer dargestellt.
Dieser ist wie oben beschrieben proportional zum Teilchenfluss durch die Kapillare.
Mit steigendem Teilchenfluss durch die Kapillare steigt auch der metastabile Fluss,
da in dem Bereich noch ausreichend Photonen fiir die Anregung zur Verfiigung
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Abb. 4.27: Maximalwert des gemessenen Fluoreszenzsignals an Messaufbau 2 mit Glas165
(blaue Kreuze) gegen den Druck in der Anregungskammer fiir Messpunkt 1
(oben), Messpunkt 2 (Mitte) und Messpunkt 3 (unten) und Ergebnis der Si-
mulation unter Beriicksichtigung von Stof3verlusten bei entsprechendem Druck
(griine Punkte) und unter Vernachlissigung von Stofdverlusten (rote Punkte).
Die Anregungseffizienz wurde so gewahlt, dass das simulierte Signal mit dem Si-
gnal der Messungen an Messpunkt 1 beim niedrigsten Druck bei ca. 1-10~% mbar
iibereinstimmt.

stehen. Mit zunehmendem Druck sinkt aber auch die Uberlebenswahrscheinlichkeit,
was ab einem gewissen Punkt dazu fiihrt, dass der metastabile Fluss wieder absinkt.
Je grofler die Distanz zum Messpunkt, desto frither sinkt das Signal wieder. Dies ist
insbesondere gut an Messpunkt 1 und 3 zu erkennen.

Anhand dieser Messung lésst sich ebenfalls die Simulation gut iiberpriifen. Da die
Anregungswahrscheinlichkeit nicht bekannt ist, wird sie in der Simulation so ge-
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wiéhlt, dass das aus der Simulation bestimmte Signal mit dem Messsignal am ersten
Messpunkt bei einem Druck von 1-10~% mbar etwa gleich groR ist. Hier sind viele
Unsicherheitsfaktoren, wie die Uberlebenswahrscheinlichkeit am geringsten. Des
Weiteren wird angenommen, dass die Anregungswahrscheinlichkeit unabhingig
vom Teilchenfluss gleich bleibt. Auch die Austrittsverteilung bleibt in der Simulation
konstant. Die Simulation wurde durchgefiihrt bis jeweils 1-10° Teilchen den Mess-
punkt erreichen. Die Ergebnisse unter Beriicksichtigung von Stoverlusten sind in
Abb. 4.27 als griine Punkte dargestellt. Fiir Messpunkt 1 stimmen die Simulationser-
gebnisse sehr gut mit dem Verlauf der Messungen iiberein. Insbesondere bestatigt
sich aber die Annahme, dass es noch keine Séttigung bei der Anregung gibt. Auch
bei Messpunkt 2 und 3 passt der generelle Verlauf recht gut iiberein. Allerdings
liegt bei der Messung an Messpunkt 2 eine hohere Streuung der Messwerte vor. Bei
Messpunkt 3 liegt die Simulation deutlich hoher. Ein Aspekt konnte hier sein, dass
die Modellierung, wie anhand der longitudinalen Messung sichtbar war, den Beitrag
langsamerer Geschwindigkeitsintervalle bis 200 MHz tiberschatzt. Auch wurde bei
den Messungen beobachtet, dass das hochste Signal nicht auf der Strahlachse er-
reicht wurde. Dies bedeutet, dass der Atomstrahl nicht auf Achse fliegt, was entlang
der Wegstrecke zu einer schnelleren Verringerung des metastabilen Flusses um die
Hauptachse fiihrt.

Insgesamt beschreibt die Modellierung die vorgestellten transversalen, longitudina-
len und Maximalwert Messungen gut. Aus den Messungen kann nun der metastabile
Fluss mittels Gl. (4.7) abgeschétzt werden. Exemplarisch wird eine Messung bei ei-
nem Druck an Sensor 1 von ca. 1-10~° mbar betrachtet. Die Halbwertsbreite des Fluo-
reszenzsignals ist etwa 70 MHz. Mit einer mittleren Geschwindigkeit v, = 200 ms~!,
einem Durchmesser des Laserstrahls von 2 cm und einer Abbildungseffizienz von
1-1073 ergibt sich an Messpunkt 1 ein metastabiler Fluss von etwa 4-10° Atomen
pro Sekunde. An Messpunkt 3 sinkt dieser Fluss aufgrund des kleineren Signals
von 0,1 mV und der geringen Halbwertsbreite von 30 MHz auf 2-10% Atome pro
Sekunde. Unsicherheiten sind hier insbesondere die Abbildungseffizienz und die
genaue Geschwindigkeit der Atome und werden insgesamt mit einem Faktor 2 in
beide Richtungen abgeschétzt.

Wie mehrfach gezeigt wurde, gibt es deutliche Hinweise darauf, dass die Anre-
gungseffizienz bei den betrachteten Atomfliissen nicht sattigt. Stattdessen begrenzen
StoRverluste mit dem Hintergrundgas den metastabilen Atomfluss. Dies wird insbe-
sondere deutlich, wenn in der Simulation Stof3verluste vernachldssigt werden. Das
dann zu erwartenden Signal ist ebenfalls in Abb. 4.27 als rote Punkte dargestellt.
Das simulierte Signal ohne StoRverluste hebt sich ab ca. 3-10~% mbar deutlich vom
Signal mit Stof3verlusten ab. Im Vergleich zu bestehenden ATTA-Anlagen ist das
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Pumpsystem vergleichsweise klein dimensioniert. Deshalb ist eine Steigerung der
Pumpleistung um eine Gro3enordnung umsetzbar. Die Ergebnisse in diesem Kapitel
deuten darauf hin, dass sich so der metastabile Fluss um ebenfalls eine Grofden-
ordnung steigern ldsst. Zusammen mit weiteren Verbesserungen, die im Ausblick
vorgeschlagen werden, sind sehr grof3e metastabile Fliisse erreichbar.
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Fazit und Ausblick

Der zentrale Hebel zur Steigerung des Probendurchsatzes im Vergleich zu State-of-
the-Art ATTA Anlagen ist die Verwendung eines optischen Anregungsschemas fiir
die Préparation der Atome in das metastabile Niveau. Die iibergeordnete Frage in
dieser Arbeit war es, ob ein solcher neuer Anlagentyp bestehend aus einer optischen
Anregung in Kombination mit einem Zeeman-Slower hohe Effizienzen erreichen
kann. Dafiir wurde in dieser Dissertation ein Aufbau zur Erzeugung eines optisch
angeregten metastabilen Krypton-Atomstrahls entwickelt, umgesetzt und evaluiert.
Aufgrund der vielen teils gegenlédufigen Einflussfaktoren zeigt sich, wie entscheidend
ein abgestimmtes Design ist, um eine hohe Effizienz zu erreichen. Daher wurde
eine Monte-Carlo-Simulation entwickelt, welche die durchgefiihrten Messungen
prazise beschreibt und fiir zukiinftige Optimierungen verwendet werden kann. Die
Ergebnisse dieser Arbeit zeigen: Ein neuer ATTA Anlagentyp mit optischer Anregung
ist moglich und hat das Potenzial den moglichen Probendurchsatz deutlich zu
steigern.

Der Einsatz einer optischen Anregung anstelle einer Gasentladung ermoglicht ein
Strahlformungssystem neutraler Art vor der Anregung in den metastabilen Zustand.
Aufgrund neuer Fertigungstechniken ist es moglich, kleinste Strukturen und extrem
hohe Lange-Breiten Verhéltnisse, wie bspw. das untersuchte Kapillarsystem mit ei-
nem Kapillardurchmesser von 1 um und einem Lingen-Breiten-Verhiltnis I" = 1000,
herzustellen. Hierfiir wurden in dieser Arbeit zunéchst Kapillarsysteme ausfiihrlich
simuliert und analysiert. Im ersten Teil wurde die Modellierung der Strahlformung
mit Kapillaren anhand durchgefiihrter Test Particle Monte-Carlo-Simulationen mit I'-
Werten zwischen 5 und 1000 simuliert, welche in den charakteristischen Parametern
eine extrem grofRe Ubereinstimmung mit analytischen und numerischen Rechnungen
aus der Literatur zeigen. Es zeigt sich, dass ein grol3eres Langen-Breiten-Verhéltnis
zu einer besseren Kollimation fiihrt, dieser Effekt sittigt aber ab I' ~ 100. Bei einem
Vergleich mit experimentellen Messungen aus der Literatur wird eine deutliche
Diskrepanz beobachtet, da die gemessenen Winkelverteilungen deutlich breiter sind
als durch Theorie und Simulation vorhergesagt. Zum Teil kann dies, wie in dieser
Arbeit durch Erweiterung der Simulation gezeigt wurde, durch Effekte wie die endli-
che Ausdehnung von Kapillare und Detektor erklart werden. Fiir die verbleibende
Diskrepanz stellt der Autor die These auf, dass die Lange und Breite als charakte-
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ristische GroRe fiir das vorliegende Stol3regime eine zu gro3e Vereinfachung sind
und Atom-Atom St6Re schon bei niedrigen Driicken eine Rolle spielen. Wie gezeigt
wird, lassen sich die experimentellen Daten mit einem vorgestellten analytischem
Modell, welches auch Atom-Atom St6Re miteinbezieht, in Ubereinstimmung bringen,
wenn ein empirischer Parameter hinzugefiigt wird, der effektiv dafiir sorgt, dass der
Einfluss von Atom-Atom-St6f3en hoher gewichtet wird.

Im néchsten Teil wurden zwei unterschiedliche experimentelle Aufbauten mit vier
verschiedenen Kapillarsystemen bei unterschiedlichen Druckregimen charakterisiert
und simuliert. Grundséatzlich fiihrt eine Steigerung des Atomflusses zu einer Steige-
rung des metastabilen Flusses, solange die Anregungseffizienz auf einem konstanten
Level bleibt. Diese Steigerung wird durch Stof3verluste mit Hintergrundgasatomen
limitiert, wenn der sich aufbauende Druck zu grof3 wird. Deshalb wurde der Gas-
fluss und die entstehenden Druckverteilungen im Vakuumsystem untersucht. Wie
anhand von Messungen bestitigt wurde, lasst sich der durch ein Kapillarsystem
einstellende Atomfluss anhand der geometrischen Eigenschaften der Kapillaren und
dem Druck vor der Kapillare vorhersagen. Die entstehende Druckverteilung in der
Vakuumkammer, welcher der Atomstrahl ausgesetzt ist, wurde mithilfe einer Monte
Carlo Simulation simuliert und anhand von Messungen validiert. Die in dieser Arbeit
verwendete Methodik erlaubt es in Zukunft verschiedene Vakuumsysteme vor der
Umsetzung detailliert zu evaluieren.

Im dritten Teil wurde dann mit den zwei experimentellen Aufbauten die vollstandi-
ge Erzeugung metastabiler Atomstrahlen untersucht. Zur Bestimmung des Flusses
und der Geschwindigkeitsverteilung wurden laserinduzierte Fluoreszenzmessun-
gen in verschiedenen Abstdnden zum Kapillarsystem durchgefiihrt. Hieraus wurde
die transversale Breite der Verteilungen bei unterschiedlichen Driicken bestimmt.
Aufgrund ihrer kleineren Strukturen sind die Glas-Kapillaren den verwendeten
Stahl-Kapillaren iiberlegen. Es zeigt sich, wie schon aus den Voruntersuchungen
naheliegend, dass der Gewinn durch hohere Liangen-Breiten-Verhiltnisse sattigt.
Sowohl I' = 165 als auch I' = 1000 fithren zu vergleichbaren Strahlen. DaT" = 165
einen gleichen Atomfluss bei geringerem Vordruck erreicht und so die Verwendung
kleinerer Proben ermoglicht, ist diese Kapillare zu préferieren.

Zudem wurde eine Simulation implementiert, welche die Atomstrahlerzeugung,
die Anregung, Translation, Stof3verluste im Vakuumsystem und die Fluoreszenz-
messung beriicksichtigt. Da sich die Spektren der verschiedenen Krypton-Isotope
aufgrund der Dopplerverbreiterung bei der Fluoreszenzmessung iiberlagern, wur-
den bei der Simulation verschiedene Isotope beriicksichtigt. Im Vergleich mit den
durchgefiihrten Messungen wurden verschiedene Effekte und deren Auswirkung
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quantifiziert und eine passende Parametrisierung gefunden. Fiir den Aufbau mit den
Glas-Kapillaren lasst sich die optische Anregung durch eine Lorenz-Verteilung mit
einer Halbwertsbreite von etwa 70 MHz beschreiben. Wie anhand der Simulationen
gezeigt wird, verbessert sich die Ubereinstimmung, wenn bei der Berechnung der
Uberlebenswahrscheinlichkeit die Wegstrecke in der Kapillare miteinbezogen wird.
Insgesamt wurden am zweiten Messaufbau Atomstrahlen mit einem metastabilen
Fluss von ca. 4-10° Atomen pro Sekunde in einer Entfernung 17 cm und ca. 2-108
Atome pro Sekunde in einer Entfernung von 54 cm gemessen.

Aufbauend auf den Ergebnissen dieser Arbeit sind einige Verbesserungen zu erwégen,
um die Effizienz weiter zu steigern, von denen einige bereits umgesetzt werden. Ein
grol3es Potenzial bietet eine Laserkiihlung in transversaler Richtung kurz nach der
Anregung in den metastabilen Zustand. Bei bestehenden ATTA-Experimenten wird
hier von einer Steigerung von iiber zwei Gro3enordnungen [Che+10] berichtet.
Eine Vorkiihlung mittels Fliissigstickstoff erhoht zum einen die Anregungseffizienz,
da langsame Atome aufgrund der ldngeren Wechselwirkungsdauer eine hohere
Anregungswahrscheinlichkeit besitzen und zum anderen erlaubt es, einen hohen
Anteil des Atomstrahls mit einem nachgelagerten relativ kurzen Zeeman-Slower
abzubremsen. Eine wichtige Erkenntnis aus den in dieser Arbeit durchgefiihrten
Simulationen ist, dass aufgrund der hohen Wandstof3zahl im Kapillarsystem schon
bei kleinen Lénge-Breiten Verhéltnissen fiir eine Vorkiihlung das Kapillarsystems
selbst gekiihlt werden muss. Damit Stol3verluste diese Steigerung nicht wieder
eliminieren, sollten die Driicke 1-10~% mbar nicht iibersteigen.

Die Messungen im Rahmen dieser Dissertation deuten darauf hin, dass bei den ver-
wendeten Aufbauten Stoldverluste den metastabilen Atomfluss begrenzen und sich
dieser bei einer hoheren Pumpleistung deutlich steigern lief3e. Eine Moglichkeit hier-
fiir ist der Einsatz von Vakuumpumpen mit groflerem Saugvermogen. Wiirden die
bei bestehenden ATTA Anlagen zum Einsatz kommenden 20001 Turbopumpen ver-
wendet werden, lief3e sich die Pumpleistung um circa eine GréRenordnung steigern.
Fiir die Entwicklung von Verbesserungen am Vakuumsystem ist die hier verwende-
te Simulationsmethodik hervorragend geeignet. Alternativ oder ergénzend ist es
sinnvoll, die durch die optische Anregung eréffnete Moglichkeit der Kollimation des
Atomstrahls vor der Anregung weiter zu verbessern. Da das Kollimationspotential
durch ein Kapillarsystem wie oben beschrieben ausgeschopft ist, bieten sich hier
vor allem Pumpstufen an. Eine direkte Moglichkeit wire der Einsatz von Blenden.
Eine weitere vielversprechende Moglichkeit wére es, nicht nur eine Kapillare zu ver-
wenden, sondern mehrere hintereinander anzuordnen und die Zwischenabschnitte
als Pumpstufen zu verwenden. Ein solches System wurde kiirzlich fiir Rubidium
demonstriert [Li+19; Li+20]. Bei der Verwendung von Strukturen im um-Bereich
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liel3e sich die Wegstrecke durch die gesamte Kaskade auf wenige Zentimeter be-
grenzen, wodurch hohe Driicke und damit hohe Atomfliisse moglich wiren. Da
der Moglichkeitsraum grof3 ist, bieten sich auch hier wieder Simulationen an. Eine
gute Abschitzung wird man vermutlich mit Test Particle Monte Carlo erhalten. Da
die angestrebten Druckbereiche fiir so eine Konfiguration aber hoch sind, wére es
sehr aufschlussreich Atom-Atom-St6f3e zu berticksichtigen, wie es z. B. bei Direct
Simulation Monte Carlo (DSMC) der Fall ist.

Welche MaBnahmen umgesetzt werden, hédngt vom Anwendungsfall ab. Langfristig
ist es bei der Entwicklung sinnvoll, vor allem auch die Robustheit und einfache
Realisierbarkeit einer ATTA-Anlage zu priorisieren. Hier konnen Kapillarsysteme
eine wichtige Rolle spielen, weil sie passiv arbeiten und relativ kostengtinstig sind.
Zusammen mit den vorgeschlagenen Verbesserungen zeigen die Ergebnisse dieser
Arbeit, dass das Konzept einer ATTA-Anlage mit optischer Anregung eine sehr hohe
Effizienz und damit kurze Messzeiten erreichen kann. Damit liefert diese Dissertation
einen Beitrag zu demonstrieren, wie ATTA Anlagen verbessert werden konnen, um
in Zukunft ein grolReres Anwendungsfeld zu ermoglichen.
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