5. DIE APPARATUR

Am Anfang der Bearbeitung dieses Projektes standen die Einrichtung eines Labors
und der Aufbau der MeBapparatur. Diese Apparatur sollte die folgenden Funktionen
beinhalten:

e stabile beriihrungsfreie Lagerung (Levitation) einzelner Fliissigkeitstropfchen mit
Groflen im 10 pm-Bereich,

e winkel- und polarisationsaufgeloste Aufnahme des elastischen Streulichtes (Mie-
Streuung)

e reproduzierbare Erzeugung solcher Tropfchen,

e Kontrolle und Beeinflubarkeit der Temperatur,
e Veriinderbarkeit der Gasatmosphére

e Groflenbestimmung,

o zeitaufgeloste Ramanspektroskopie.

Zur beriihrungsfreien Levitation von Partikeln stehen mehrere Verfahren zur Verfii-
gung, die unterschiedliche Anforderungen an die Teilchen und deren Erzeugung stellen.
Die Partikel konnen aufgrund einer Wechselwirkung mit akustischen, optischen oder
elektrodynamischen stehenden Wellen bzw. Feldern in der Schwebe gehalten werden.
Jede dieser Methoden hat ihre spezifischen Vor- und Nachteile. Die akustische Levi-
tation mittels stehender Ultraschallwellen wurde bisher nicht erfolgreich an Partikeln
mit GroBlen im 10 pm-Bereich durchgefiihrt, sondern nur an deutlich gréfleren Teilchen.
Die optische Levitation (vgl. z.B. [Ashkin und Dziedzic, 1971]) von Partikeln in einem
fokussierten Laserstrahl eignet sich prinzipiell gut fiir den anvisierten Groflenbereich.
Sie erfordert aber die Moglichkeit einer schnellen Laserleistungsregelung und schrinkt
die Wahl der Fliissigkeiten auf solche mit geringem Dampfdruck ein. Dennoch wurde
und wird die optische Leviation héiufig fiir Ramanspektroskopische Untersuchungen an
Mikropartikeln eingesetzt, da der Levitationslaser gleichzeitig zur Anregung der Ram-
anstreuung verwendet werden kann. Entsprechende Veroffentlichungen werden in der
vorliegenden Arbeit zitiert. Einen aktuellen Uberblick iiber die Einzelteilchenlevitation
gibt [Davis, 1997b], (Erratum: [Davis, 1997al).

Die beriihrungsfreie Levitation einzelner Partikel mittels elektrodynamischer Felder
geeigneter Geometrie und Frequenz ist eine sehr flexible Methode. Die Partikel miissen
zwar elektrisch geladen sein, dies hat aber in den meisten praktischen Anwendungs-
fillen keinen signifikanten Einflu auf den zu untersuchenden Vorgang. Die Existenz
von Oberflichenladungen kann auch gezielt genutzt werden, etwa zur Untersuchung
sogenannter Coulomb-Explosionen. Bei Anpassung der umgebenden Gasatmosphiire
konnen die schwebenden Teilchen prinzipiell beliebig lange beobachtet werden. Die
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elektrodynamische Levitation kann in vergleichsweise kompakten Aufbauten realisiert
werden und steht den meisten Diagnoseverfahren nicht nennenswert im Wege.

Das Verfahren wird seit einigen Jahren in unserer Arbeitsgruppe erfolgreich ange-
wandt. Viele Erfahrungen aus fritheren Experimenten wurden bei der Planung dieses
Projektes beriicksichtigt. Drei weitere Aufbauten mit sehr #hnlichen Grundziigen wur-
den withrend der Durchfiihrung dieses Projektes in unserer Arbeitsgruppe ([Weritz,
2001]) sowie der Arbeitsgruppe von Prof. Baumgirtel am Fachbereich Chemie der
Freien Universitét Berlin aufgebaut ( [Stockel, 2001], [Klein, 2002], [Weidinger, 2003]).
Im folgenden wird die im Rahmen dieser Arbeit entwickelte Apparatur schrittweise
vorgestellt. Die Abbildung 5.1 zeigt eine Skizze der wesentlichen Teile der Anlage in
Aufsicht.

Gosdurchfuhrung

Beckachtung

RH-Sensor

Anschlussbox

mit Kuhlfinger
Fallenkammer in und vier elektr
Isoliervakuumkammer  Durchflhrungen

Kryostat

Abbildung 5.1: Skizze (Aufsicht) der Apparatur. Links: Fallenkammer in der Isolierva-
kummkammer. Die Funktionen der einzelnen Ports der Fallenkammer
sind angegeben. Mitte: AnschluBBbox mit vier elektrischen Durchfiih-
rungen. Rechts: Kiihlfinger-Kryostat. Der Kiihlfinger reicht durch die
Anschlu8box bis zur Fallenkammer. Oben: Gasleitungsdurchfiihrng.

Zentrales Funktionselement der Apparatur ist eine elektrodynamische Ringfalle, die
im folgenden Abschnitt genauer beschrieben wird. Die Falle besteht aus zwei konzen-
trischen, koplanaren Kupferringen. Sie ist in einen achteckigen Kupferkorper integriert,
der Ports zur elektrischen Kontaktierung und zur optischen Beobachtung enthélt. Des-
weiteren ist die Fallenkammer mit einem Gasein- und -auslaf}, einem temperaturkom-
pensierten Feuchtesensor! und einem Widerstandsthermometer versehen. Uber zwei
auf Ober- und Unterseite der Fallenkammer aufgebrachte Kupferringe wird die Fallen-
kammer gekiihlt. Dazu sind die Kiihlringe mit einem Kaltfingerkryostaten verbunden.
Zur thermischen Isolierung befindet sich die Fallenkammer in einer Isolierkammer. Der
Raum zwischen den beiden Kammern kann mit einer Turbomolekularpumpe evakuiert

'RH-Sensor (engl. relative humidity = relative Luftfeuchtigkeit).
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werden. Die Isoliervakuumkammer ist mit entsprechenden Durchfithrungen fiir Senso-
ren, Falle und Gas sowie Fenstern zur Auskopplung des an den gespeicherten Partikeln
elastisch (Mie) bzw. inelastisch (Raman) gestreuten Lichtes ausgestattet. Das elastisch
gestreute Licht wird zur Bestimmung des Tropfchendurchmessers und des Aggregat-
zustandes mit einer CCD-Kamera detektiert. Der inealistische Anteil des Streulichtes
wird mit einem Raman-Spektrometer analysiert. Ein weiterer Port zur Beobachtung
des Falleninnenraums mit dem Auge und einer weiteren CCD-Kamera sowie zur Kon-
trolle der Tropfchenposition genutzt. Zwei einander gegeniiberliegende Ports werden
zur Ein- und Auskopplung eines zusitzlichen Hilfs-Lasers genutzt. Der Einschuf} der
Tropfchen und des Lasers erfolgt senkrecht von oben.

5.1. Die elektrodynamische Ringfalle

5.1.1. Voriiberlegungen

Die Aufgabe der elektrodynamischen Falle ist es, die Position elektrisch geladener Par-
tikel beriithrungsfrei an einem Punkt im Raum zu fixieren. Dazu wird die Kraftwirkung
eines geeignet geformten elektrischen Feldes auf die geladenen Partikel genutzt. Der
Gradient eines solchen Feldes mufl zu jedem Zeitpunkt auf den Raumpunkt gerich-
tet sein, in dem das Teilchen gefangen werden soll. Gleichzeitig mufl das Feld die
Laplace-Gleichung erfiillen, d.h. divergenzfrei sein. Das einzige elektrostatische Feld,
das die erste Bedingung erfiillt, ist das radialsymmetrische Feld einer Punktladung bzw.
einer punktférmigen Elektrode. Eine solche Elektrode fiele rdumlich mit dem zu spei-
chernden Partikel zusammen. Dem entspricht die nichtverschwindende Divergenz des
Punktladungsfeldes. Somit scheidet die Verwendung eines rein statischen Feldes aus.
Die Levitation aufgrund elektrischer Wechselwirkung 148t sich nur mit dynamischen
Feldern bewerkstelligen.

Im folgenden wird kurz die Kraftwirkung eines harmonischen Wechselfeldes auf ein
geladenes Teilchen allgemein beschrieben und im zweiten Schritt eine mogliche Elektro-
denform aufgezeigt. Die Darstellung folgt [Vortisch, 1998], dort finden sich auch hier
fortgelassene Details.

5.1.2. Kraftwirkung eines harmonischen Wechselfeldes

Bringt man ein Teilchen der Masse m und der Ladung @ in ein rédumlich homogenes
und zeitlich harmonisches elektrisches Wechselfeld der Frequenz €2, so unterliegt es der
Bewegungsgleichung

F(z)=m z=Q Eycos )t (5.1)

Dabei wurde entlang der z-Richtung verlaufende Feldlinien angenommen. Die Feld-
stérke ist mit Ey bezeichnet. Die Bewegung des Teilchens kann man als Superposi-
tion einer durch das Feld aufgezwungenen schnellen Oszillation £(¢) mit einer relativ
langsamen Bewegung Z(t) des Schwingungsmittelpunktes auffassen. Mit dem Ansatz
z(t) = Z(t) + &(t) erhidlt man durch Integration der Bewegungsgleichung (5.1)

E(t) = =&, cos Ot (5.2)
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mit
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Das zeitliche Mittel der Oszillation iiber eine Periode verschwindet.

Diese Formulierung 148t sich auf rdumlich inhomogene Wechselfelder iibertragen, die
sich in der Form FE(Z,t) = E(Z) cos )t schreiben lassen. Dabei sei die Inhomogenitéit
des Feldes auf der Skala &, der schnellen Schwingung des gefangenen Teilchens klein.
Unter dieser Bedingung wird die Bewegungsgleichung des Schwingungsmittelpunktes
zu

DE(Z,1)

FE)=QE(E)+QE —

(5.4)

Fiir die zeitlich gemittelte Kraft erhélt man unter Beriicksichtigung der Gleichungen
(5.2) und (5.3) sowie der Bedingung schwacher rdumlicher Inhomogenitét

Q d 5.
4mQQdEE )

F(z) = (5.5)
Die mittlere Kraft auf den Schwingungsmittelpunkt der Teilchenbewegung ist also im-
mer in Richtung abnhemender Feldstirke gerichtet und dabei von der Polaritéit der
Ladung unabhéingig. Die Gleichung (5.5) kann man analog fiir ein in allen drei Raum-
richtungen inhomogenes Feld formulieren.

Ein elektrisches Feld 148t sich als der negative Gradient eines skalaren Potentials
schreiben. Durch Multiplikation mit der Ladung @ 1:8t sich diese Aussage auf die Kraft
iibertragen. Das zeitliche Mittel der Kraft (Gl. (5.5)) kann also durch ein mittleres
Potential, das so genannte Pseudopotential ¥, ausgedriickt werden:

v X
m4 Q2

E*(T,7,%) (5.6)

Damit ist die zeitlich gemittelte Kraftwirkung eines inhomogenen elektrischen Wechsel-
feldes auf ein geladenes Teilchen beschrieben. Der folgende Abschnitt widmet sich der
rdumlichen Form eines zur stabilen Levitation geeigneten Feldes.

5.1.3. Die Elektrodenform

Die moglichen Elektrodenformen sind recht vielfiltig. Die Abbildung 5.2 zeigt einige
Konfigurationen, die vorgeschlagen bzw. in der Praxis erprobt wurden. Wir verwenden
eine Doppelringfalle nach Art der Konfiguration (b) in der Abb. 5.2. Das Potential
dieser Falle 1483t sich nicht mehr analytisch formulieren. Um einen Einblick in die
Funktionsweise der Falle zu geben, wird hier stattdessen das Potential der klassischen
Partikelfalle nach Paul (Konfiguration (a) in Abb. 5.2) entwickelt.

5.1.4. Die klassische Partikelfalle nach W. Paul

Die zeitlich gemittelte Kraftwirkung ist nach Gl. (5.5) immer in Richtung abnehmender
Feldstirke gerichtet. Wi&hlt man den Koordinatenursprung als den Punkt, in dem ein
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Abbildung 5.2: Vorgeschlagene bzw. bereits erprobte Elektrodenkonfigurationen elek-
trodynamischer Fallen (Vertikalschnitte, alle Konfigurationen sind ro-
tationssymmetrisch zu vertikalen Achsen in der Papierebene). Konfigu-
ration (a) ist die klassische Paul-Falle. Die in der vorliegenden Arbeit
genutzte Doppelringversion entspricht am ehesten Konfiguration (b),
hat aber rechteckige Querschnitte. Abb. aus [Davis, 1997b]. Weitere
Informationen zu Variante (f) in [Arnold et al., 1999)].

elektrisch geladenes Partikel stabilisiert werden soll, so sollte der Gradient des elektri-
schen Feldes immer zu diesem Punkt weisen. Im Ursprung selbst soll das Feld ver-
schwinden. Das Potential zu einem solchen Feld hat im Ursprung ein Minium, d. h.
seine ersten Ableitungen verschwinden dort. Die einfachste Taylor-Entwicklung des
Potentials um den Ursprung lautet daher

& = dg(az® + By* +v2°) (5.7)

Die Falle soll im Innern ladungsfrei sein, die Divergenz ihres elektrischen Feldes muf}
also verschwinden. Das ist gewéhrleistet, wenn das Potential die Laplace-Gleichung
erfiillt:

AD =0 (5.8)

Aus dieser Forderung ergibt sich fiir das Potential (5.7) die Bedingung

a+B+y=0 (5.9)

Um diese Forderung zu erfiillen, mufl mindestens einer der drei Koeffizienten negativ
sein. In der entsprechenden Koordinatenrichtung ist der Gradient stets vom Ursprung
weg gerichtet, das Potential ist deshalb statisch zum Fangen geladener Partikel nicht
geeignet. Setzt man jedoch das aus dem Potential (5.7) resultierende elektrische Feld
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in die Gleichung (5.6) fiir das Pseudopotential ein, so erhilt man

U = QC};%(QQZL"Q + By? ++%2%) (5.10)
m 2
Dieses Pseudopotential hat das geforderte Minimum im Ursprung, der Gradient seines
Feldes zeigt immer auf diesen Punkt. Es erfiillt also alle Bedingungen an das Potential
einer elektrodynamischen Falle.
Einfache Losungen der Bedingung (5.9) fithren auf das Potential des Quadrupol-

Massenfilters ([Paul und Raether, 1955])
a=—-FAN~vy=0 (5.11)
bzw. auf das hier gesuchte Potential der Partikelfalle nach W. Paul (o = 8 A v = —2a)
O(z,y,2) = a®y(a® + y* — 227) (5.12)

das am zweckméfligsten mit o = riz in Zylinderkoordinaten zu schreiben ist
0

O(r, z) = c};3(7‘2 —22%) (5.13)

o
Die Aquipotentialflichen dazu sind zur z-Achse rotationssymmetrische Hyperbeln. Dem
entsprechend haben auch die Elektroden der Paul-Falle diese Form. Sie besteht aus einer
hyperbolischen Torus-Innenfliche und zwei hyperbolischen Schalen. Die Konfiguration
(a) in Abb. 5.2 zeigt einen Schnitt durch die Paul-Falle.

Ein geladenes Teilchen vollfiihrt in der Paul-Falle Bewegungen entlang einer 1:2-
Lissajous-Kurve um den Ursprung. Die vollstindige Losung der Bewegungsgleichungen
fithrt auf Mathieu’sche Differentialgleichungen mit bekannten Losungen fiir r(t) und
z(t). Diese Losungen bleiben nur fiir bestimmte Bereiche je zweier Parameter a und
q beschriankt. Nur in diesen Fillen werden Situationen beschrieben, in denen das ge-
ladene Teilchen dauerhaft stabil gefangen ist. Andernfalls wichst sein Abstand vom
Ursprung mit der Zeit unaufhorlich, ein solches Teilchen ginge aus der Falle verloren.
Die Parameter a und ¢ hingen wiederum von der Grofle der Falle (rg), der Amplitude
und Frequenz des angelegten Wechselfeldes sowie der spezifischen Ladung des Teilchens
ab. Parameterbereiche, die stabilen Losungen entsprechen, werden in sog. Stabilitéits-
diagrammen verzeichnet (vgl. [Busolt, 1995]).

Durch die in der bisherigen Beschreibung der Falle nicht enthaltene Reibung mit
den Molekiilen der Luft wird die Bewegung in der Falle gespeicherter Partikel weiter
gedampft. Die Luftreibung vergroflert also die Stabilitéitsbereiche der Falle. Eine Un-
tersuchung des experimentell realisierbaren Stabilitétsbereichs findet sich in [Aardahl
et al., 1997b]. Ebenfalls bisher nicht beriicksichtigt ist die Schwerkraft auf das Teil-
chen. Sie kann durch ein elektrisches Gleichfeld zwischen Boden und Deckel der Falle
kompensiert werden.

5.1.5. Die verwendete Doppelringfalle

Wie der Querschnitt (a) in Abb. 5.2 zeigt, ist die klassische Paul-Falle relativ ”dicht”,
ein Zugang von auflen z.B. zur Beobachtung gefangener Partikel ist nur durch zusétz-
liche Bohrungen moglich, die das elektrische Feld der Falle storen. Fiir die geplanten
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spektroskopischen Untersuchungen wurde deshalb eine andere als die klassische Elektro-
denkonfiguration gewihlt. Die Doppelringfalle besteht aus zwei koplanaren und koaxia-
len Ringen, wie es in der Variante (b) in Abb. 5.2 dargestellt ist. Wir verwenden Ringe
mit rechteckigen Querschnitten von 2 mm Breite und 1 mm Hohe. Der Innendurch-
messer der vergoldeten Kupferringe betrigt 10 mm, ihr freier Abstand voneinander
3mm.

Wie eingangs erwihnt, 148t sich das Feld der Doppelringfalle nicht mehr analy-
tisch formulieren, es kann aber numerisch berechnet werden. Denis Duft hat solche
Berechnungen mit dem Programm Simion 3D durchgefiihrt. Ausgangspunkt der Be-
rechnungen ist die Vorgabe der Elektrodengeometrie. Das Programm berechnet dann
Potentialverliufe, indem es die Laplace-Gleichung iterativ mit der Methode der finiten
Differenzen 1ost.

(@) (b)

Abbildung 5.3: Vertikale Schnitte durch die Doppelringfalle mit berechneten Potenti-
alverldufen. (a) Potential an beiden Ringen 3500 V, im Fallenzentrum
2515 V, Feldstérke im Zentrum 0 V/m. (b) Potential am oberen Ring
50 V, Potential am unteren Ring -50 V. Potential im Zentrum 0 V,
Feldstéirke im Zentrum 6.74 V/m.

Die Abbildung 5.3 zeigt so berechnete Potentialverliufe als Aquipotentiallinien fiir
zwei relevante Félle. Im ersten Falle (a) liegt an beiden Ringen das gleiche Potential
von 3500 V. Das Fallenzentrum bleibt dabei feldfrei, die Potentiallinien in der Nihe
des Fallenzentrums sind den Hyperbeln der Paul-Falle recht #hnlich. Dieser Fall be-
schreibt das eigentliche zeitlich harmonische ”Fangfeld”. Im zweiten Fall (b) liegen an
den beiden Ringen +/- 50 V an, die Fallenmitte ist jetzt potentialfrei, es herrscht dort
jedoch ein (schwaches) elektrisches Feld, das etwas an das einfache Feld des Platten-
kondensators erinnert. Ein solches zeitlich konstantes und ”zentriertes” Gleichfeld wird
standardmiiflig verwendet, um die Gewichtskraft auf gefangene Partikel zu kompensie-
ren.

Die Doppelringfalle wurde vor allem von der Gruppe um E. James Davis (Uni-
versity of Washington, Seattle, USA) beschrieben. In einer Arbeit wurde die Sta-
bilitdt des Doppelringfeldes genauer untersucht ([Davis et al., 1990]). Das Verhalten
von Gruppen aus je zwei Partikeln ([Aardahl et al., 1997a]) sowie aus mehr Partikeln
([Vehring et al., 1997]) wurde untersucht, um weiteres iiber das Stabilitétsdiagramm
der Doppelringfalle und die Felder der Partikel untereinander zu erfahren. Die Vereini-
gung zweier gleichzeitig gefangener Partikel mit entgegengesetzten Ladungsvorzeichen
ist in [Widmann et al., 1998b] beschrieben.
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Gruppen aus mehreren gleichzeitig gefangenen Partikeln bilden aufgrund des Wech-
selspiels zwischen duflerem Fangfeld und gegenseitiger elektrostatischer Abstoffung sehr
symmetrische Anordnungen aus. Im Idealfall einer absolut rotationssymmetrischen
Falle sollten diese ” Coulombkristalle” um die senkrechte Fallenachse rotieren. Kleinste
Asymmetrien reichen jedoch aus, um die Rotation der Partikelgruppen zu unterbinden.
Bilder von Partikelgruppen finden sich z.B. in [Vehring et al., 1997] und [Stockel, 2001].

Kaum zu verhindern ist allerdings die Rotation einzelner gefangener Partikel um
ihre senkrechte Achse. Im Fall der hier untersuchten Tropfchen fillt diese Rotation
wegen ihrer sehr gut sphérischen Gestalt erst auf, wenn sie nach einem fliissig/fest-
Phaseniibergang Oberflichenfacetten ausbilden, deren Rotation zu sehen ist.

5.2. Die Fallenkammer

In der experimentellen Realisierung ist die Ringfalle in eine Kammer integriert, die
in dieser Arbeit als Fallenkammer bezeichnet wird. Die Kammer ist als flacher, acht-
eckiger Kupferkorper ausgestaltet. Die Seitenflichen sind 23 mm breit, der Abstand
gegeniiberliegender Seiten betrigt 56 mm. Die Fallenkammer ist 16 mm hoch. In
die acht Seitenfléichen sind optische Zugéinge ("Ports”), ein Widerstandsthermometer
(Pt100), ein Luftfeuchtigkeitsesensor mit integrierter Temperaturmessung (Pt1000) so-
wie die Gaszuleitungen integriert (sieche Abb. 5.1). Auf der Oberseite der Fallenkammer
befindet sich das in den Deckel integrierte Fallrohr, durch das die Tropfchen in die Falle
eingeschossen werden. Der Boden der Fallenkammer besteht aus einem Glasfenster, das
von einer Kupferscheibe mit zentralem Loch angeprefit wird. Durch dieses Bodenfen-
ster tritt der von oben durch das Fallrohr eingestrahlte Laser wieder aus. Tropfchen,
die nicht stabil gefangen werden konnten, sammeln sich auf dem Fallenboden an. Das
Bodenfenster ist elektrisch leitfihig mit Indium-Zinn-Oxid (ITO) beschichtet, damit die
mit diesen Tropfchen aufgebrachten Ladungen abflieen kénnen.

Die Abbildung 5.4 zeigt einen Blick auf die gesffnete Fallenkammer. Auf der Ober-
und der Unterseite des achteckigen vergoldeten Grundkorpers ist jeweils ein kupferner
Kiihlring aufgeschraubt, der beim Einbau der Fallenkammer in die Isoliervakuumkam-
mer iiber die Anschliisse (1) mit dem Kaltfingerkryostat verbunden wird. Auf den
Seitenfléichen sitzen Linsen- bzw. Fensterhalter aus Kunststoff sowie der isolierte elek-
trische Anschluf} (6) fiir die Ringelektroden. Zwei einander gegeniiberliegende Fenster
sind leicht schrig gestellt. Den Fensterhalter des einen dieser fiir die Einstrahlung ei-
nes Lasers von der Seite vorgesehenen Fenster kann man in der Abb. 5.4 auf der dem
Kammerdeckel unten rechts zugewandten Seitenfliche erkennen. Im Hintergrund oben
links ist ein mehrpoliger Stecker (3) fiir den Feuchtesensor zu sehen.

Uber das Gaseinlafirohr (2) kénnen Gase iiber den angeschlossenen weify ummantel-
ten Teflonschlauch in die Fallenkammer eingeleitet werden. Ein entsprechender zweiter
Schlauch fithrt das Gas aus der Falle ab. Bei dem Schlauchmaterial handelt es sich um
einen speziellen Teflon-Dualschrumpfschlauch (IFK Isoflour). Das Material ist diinn-
wandig, um ein Abknicken zu verhindern, wurden die gasfithrenden Schléuche mit Tef-
lonband und stérkerem Teflonschlauch ”geschient”. Der Gaseinlafl endet oberhalb der
oberen Ringelektrode in einer ringférmigen Nut (4), die im Betrieb durch den Kam-
merdeckel (7) nach oben verschlossen ist. Das Gas verteilt sich in der Ringnut (4) und
stromt durch die radialen Nuten im Kunststoff-Isolator (5) in den Kammerinnenraum.
Der Gasaustritt am Kammerboden ist entsprechend symmetrisch gestaltet. Der Iso-
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Abbildung 5.4: Blick auf die gedffnete Fallenkammer mit den Kiihlringen. 1: Kiihlring-
anschluss. 2: Gasein-/auslass. 3: Anschluss Feuchtesensor. 4: Ein-
stromungskanal Gaseinlass. 5: Isolator mit oberer Ringelektrode. 6:

Anschliisse der Ringelektroden. 7: abgenommener Kammerdeckel mit
Fallrohr.

lator (5) tréigt auch die obere Ringelektrode der Falle, im Bild als goldener Ring an
der Unterkante des Isolators zu sehen. Die Ringelektroden sind auf den relevanten Sei-
ten ebenso wie der Falleninnenraum (2 18 mm) mit elektrisch leitendem Graphitlack
geschwiirzt.

Um den Wirmekontakt nach aulen zu minimieren, steht die Fallenkammer auf vier
schmalen Edelstahlsdulen in der Isoliervakuumkammer. Edelstahl wurde wegen der
vergleichsweise schlechten Wirmeleitung gewihlt. Um den Wérmeiibergang weiter zu
veringern, sind auf die Edelstahlfiile Keramikkugeln aufgeklebt. Nach oben wird die
Fallenkammer durch wie die Fiifle gestaltete Federbeine abgestiitzt. Die vier Federbeine
mit den aufgeklebten Keramikkugeln sind in Abb. 5.4 deutlich zwischen der Gasein-
lafinut (4) und dem Innenrand des oberen Kiihlringes zu erkennen. Die Fallenkammer
steht letztlich auf den Keramikkugeln in Kegelbohrungen im Boden der Isoliervakuum-
kammer. Dadurch wird die Kontaktfliiche auf ein Minimum reduziert. Alle Zuleitungen
wurden so lang wie moglich ausgefiihrt, Kabel insbesondere fiir das Widerstandsther-
mometer sind am Kaltfingerkryostat thermisch verankert. Sémtliche Dichtungen wer-
den durch spezielle temperaturfeste Silikondichtringe (Hutchinson) gew#hrleistet. Diese
Dichtringe haben sich auch im Vergleich mit verpreten Indiumdichtungen bewihrt. Sie
wurden einem temperaturstabilen Vakuumfett eingerieben (Apiezon N), um ihre Ela-
stizitéit auch bei tiefen Temperaturen zu erhalten.

Der Deckel der Fallenkammer (7 in Abb. 5.4) ist zweiteilig. Ein Kupferring prefit
den eigentlichen Edelstahldeckel an, der auch das Fallrohr trégt. Zur Verminderung des
Wirmeiibergangs ist das Fallrohr doppelwandig ausgelegt. Das eigentliche diinnwandige
Fallrohr hat mit der stéirkeren Hiilse, die das Fallrohr im Deckel der Isoliervakuumkam-
mer dichtet, nur iiber eine Schweifinaht Kontakt.
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5.2.1. Elektronik zum Betrieb der Falle

Zum Betrieb der Falle muf3 diese mit einer an beiden Ringen angelegten Wechselspan-
nung variabler Frequenz und Amplitude versorgt werden. Diese Aufgabe wird von
einem in der Elektronikwerkstatt des Fachbereichs Physik der FU Berlin von den Her-
ren Luft und Kleindienst entwickelten und gebauten Hochspannungsgenerator erfiillt.
Die Frequenz 1488t sich im Bereich 90 Hz bis 10 kHz einstellen, die Amplitude im Be-
reich 0 bis 5 kV. Typische Einstellungen im Betrieb waren eine Frequenz um 250 Hz
und eine Amplitude um 3 kV. Da die Zuleitungen mit den angeschlossenen Ringen eine
Impedanz darstellen, wurde die Elektronik entsprechend kompensiert. Der Hochspan-
nungsgenerator verfiigt iiber einen Ausgang, der zum Zeitpunkt des Nulldurchgangs der
Wechselspannung jeweils einen TTL-Puls abgibt. Dieses Signal wird zur Synchronisa-
tion des Einschuflzeitpunktes mit dem Feld in der Falle verwendet (s.u.).

Wie oben beschrieben, ist die auf gefangene Partikel wirkende Schwerkraft durch
ein dem Wechselpotential iiberlagertes konstante Potentialdifferenz zu kompensieren.
Diese Potentialdifferenz wird zweckméflig ”zentriert” angelegt, d.h. an beiden Ringen
liegt ein Potential gleicher auf Masse bezogener Hohe, aber mit jeweils entgegengesetz-
ten Vorzeichen. Die entsprechende Gleichspannungsquelle wurde von Herrn Schwartze,
Institut fiir Chemie der FU Berlin, gebaut. Das Geriit liefert zwei Ausgangsspannung
im Bereich -300 bis +300 V. Im Betrieb wird jeweils ein Kanal passend eingestellt, der
andere Kanal wird automatisch auf die gleiche Spannung mit entgegengesetztem Vorzei-
chen geregelt. Typische Potentialdifferenzen zwischen den beiden Ringen betrugen 5 bis
100 V. Die zur Kompensation der Schwerkraft notige Spannung ist dem Kehrwert der
spezifischen Ladung proportional. Gelingt eine Regelung der vertikalen Partikelposition
auf das Fallenzentrum, so stellt die entsprechende Spannung bei Massenénderungen des
Teilchens z.B. durch Verdampfen ein Ma$ fiir eben diese Anderung der Masse dar.

Schaltbilder der hier verwendeten Elektronik finden sich in der Dissertationsschrift
von Peter Stockel ([Stockel, 2001]).

Optionaler Kiivettenhalter

Fiir die Aufnahme von Raman-Vergleichsspektren an Kiivetten wurde ein Kiivettenhal-
ter entwickelt, der anstelle der Falle in die Isoliervakuumkammer einzusetzen ist. Der
Kiivettenhalter trigt Richtung Spektrometer die gleiche Linse an der gleichen geome-
trischen Position, die auch im Raman-Strahlengang der Fallenkammer eingebaut ist.
Durch diese Konstruktion wurde erreicht, dafl der duflere optische Aufbau beim Wech-
sel zwischen Ramanspektroskopischen Untersuchungen an Kiivetten bzw. an Tropfchen
in der Falle nicht verindert werden muflte.

5.3. Die Isoliervakuumkammer

Zur thermischen Isolierung ist die Fallenkammer in eine ebenfalls achteckige Vakuum-
kammer aus Aluminium eingebaut. Die Abbildung 5.5 zeigt die offene Fallenkammer
(ohne oberen Isolatorring) in der Isoliervakuumkammer zusammen mit anderen wesent-
lichen Teilen des Aufbaus (vgl. Abb. 5.1). Die optischen Komponenten (2) -(6) werden
in spiteren Abschnitten dieses Kapitels beschrieben.

An einer der acht Seitenfliichen der Isoliervakuumkammer ist die Anschlufibox (1)
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Abbildung 5.5: Offene Fallenkammer, eingesetzt in die Isoliervakuumkammer aus Alu-
minium. 1: AnschluBbox mit Kryostat. 2: Raman-Strahlengang. 3:
Verrohrter Mie-Strahlengang. 4: Mikroskopkamera zur Kontrolle des
Injektors. 5: Mikroskoparm des Beobachtungs-Strahlengangs. 6: Beob-
achtungskamera auf Strahlteilerwiirfel. 7: Vakuumpumpenanschluf3. 8:
N>-Saugleitung des Kryostaten.

zur Durchfithrung der elektrischen Leitungen angesetzt. Diese Anschlulbox ist nach
oben zu 6ffnen, an einer Lingsseite trigt sie vier vakuumdichte elektrische Buchsen
(Lemo). Zwei der Buchsen sind einpolig und dienen der Kontaktierung je einer Fallen-
elektrode. Die zwei iibrigen Buchsen sind sechspolig, an eine ist das Widerstandsther-
mometer zur Messung der Temperatur der Fallenkammer angeschlossen, an die andere

ein temperaturkompensierter Sensor zur Bestimmung der relativen Luftfeuchtigkeit in
der Falle.

An das riickwértige Ende der Anschluflbox ist der Kaltfingerkryostat zur Kiihlung
der Fallenkammer angeflanscht. Der Kaltfinger verliuft lings durch die Anschlufibox
und ragt etwas in die Isoliervakuumkammer hinein (vgl. Abb. 5.1). Die Isolierva-
kuumkammer wird iiber den Kryostat evakuiert, der Pumpenanschluff (7) ist hinten
links in der Abb. 5.5 zu sehen. Uber den Stutzen (8) wird kalter Stickstoff durch den
Kryostaten gesaugt (siehe niichster Abschnitt).

Links neben der Anschlufibox ist die Durchfiihrung der Gasanschliisse an die Isolier-
vakuumkammer angesetzt. Die beiden Gasschlduche von der Fallenkammer (vgl. Abb.
5.4) enden in Schraubkupplungen, der Gegenstiicke iiber kurze Stiicke Dualschrumpf-
schlauch mit Edelstahlrohren verbunden sind. Die beiden Edelstahlrohre werden in
der Gasdurchfithrung durch Quetschdichtungen gedichtet. Derselbe Anschlufl der Iso-
liervakuumkammer triigt oberhalb der Gasdurchfiihrung eine verschiebbare und hchen-
verstellbare Linse, die zur Fokussierung des Laserstrahls auf ein Tropfchen in der Falle
dient (vg. Abschnitt Optik, Anregung). Der Linsenhalter befindet sich in Abb. 5.5 zwi-
schen der Beobachtungskamera (6) und dem Pumpstutzen (7), er wird teilweise durch
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die Kamera (6) verdeckt.

Die sechs iibrigen Seitenfléichen der Isoliervakuumkammer sind mit groffen Fenstern
versehen. Runde Quartzglasplatten (Heraeus Suprasil 3) werden von Fensterhaltern auf
Dichtringe geprefit. Zur einfachen Montage der optischen Komponenten wurde die Iso-
liervakuumkammer kompatibel zum Mikrobank-System der Firma LINOS Photonics
(frither Spindler& Hoyer) ausgelegt. Die Fensterhalter der Isolierkammer haben ent-
sprechende Gewindebohrungen, auf die Mikrobank-Aufnahmeplatten geschraubt wer-
den konnen (schwarze Bauelemente in Abb. 5.5).

Die Isoliervakuumkammer wurde in allen drei Raumrichtungen verschiebbar mon-
tiert. Zur Hohenverstellung wurde sie zusammen mit den Spiegeln zur Lasereinkopplung
auf einem schweren Hubtisch angebracht. In der horizontalen Ebene konnte die Position
der Kammer durch zwei Verschiebetische mit Mikrometerschrauben unabhéngig in x-
und y-Richtung eingestellt werden. Diese Mimik war notwendig, um die Falle gegeniiber
dem Spektrometer (Eintrittsspalt: untere rechte Ecke in Abb. 5.5) justieren zu kon-
nen. Da alle obengenannten optischen Komponenten fest mit der Isoliervakuumkammer
verbunden sind, werden sie bei allen Verschiebungen des Kammeraufbaus mitbewegt.
Dadurch ist sichergestellt, dal nicht bei jeder Justage Falle <=> Spektrometer alle
iibrigen Strahlengiinge nachjustiert werden miissen.

Der Kammeraufbau wurde zusammen mit dem Laser, der Gasmischanlage und dem
OMA-Detektor auf einen schwingungsgedéimften Granittisch montiert. Die Tischplatte
(Masse ca. 750kg, 2x 1m?) ist mit Gewindebohrungen in einem Raster versehen. Durch
den Aufbau auf dem Tisch konnte der Einflul von Vibrationen auf die Position in der
Falle gefangener Tropfchen weitgehend unterdriickt werden.

5.3.1. Deckel der Isolierkammer mit Prismenschieber

Sowohl die Einstrahlung des Laserstrahls zur Anregung der Lichtstreuung an gefange-
nen Tropfchen als auch der Einschuss der Tropfchen in die Falle erfolgte senkrecht von
oben. Durch die Lasereinstrahlung entlang der Symmetrieachse der Falle konnten alle
optischen Beobachtungen unter dem gleichen Winkel von 90° relativ zum Laser durch-
gefiihrt werden. Auflerdem wurden so Querimpulse durch den fokussierten Laser auf die
Tropfchen vermieden. Der Tropfcheneinschufl erfordert ein Offnen der Fallenkammer.
Dadurch wird das Temperaturfeld in der Fallenkammer unvermeidlich gestort. Diese
Storung ist bei Offnung der gekiihlten Fallenkammer nach oben am geringsten, da dann
die stabile Luftschichtung in der Kammer erhalten bleiben kann. Demgegeniiber wiirde
bei Offnung der Fallenkammer zur Seite oder nach unten die kalte Luft gleichsam aus
der Kammer ”herausfallen”. Aus diesen Griinden wurden die Tropfchen von oben in
die Falle eingeschossen.

Der Deckel der Isolierkammer hat also mehrere Aufgaben zu erfiillen. In der Ab-
bildung 5.6 ist die technische Umsetzung dieser Aufgaben als Schnitt gezeigt. Der
eigentliche Kammerdeckel ist schraffiert dargestellt, man erkennt die Senkungen fiir
die Befestigungsschrauben an den Réndern sowie zwei der vier Kegelbohrungen auf
der Unterseite, in die die Federstiitzen der Fallenkammer einrasten. Das Fallrohr, das
beim Einschufl die Fallenkammer mit dem Auflenraum verbindet, befindet sich in der
zentralen Bohrung (4) im Isolierkammerdeckel und ist mit einem O-Ring gedichtet.

Auf dem Kammerdeckel ist ein Schieber (hellgrau) in einem Geh#use (dunkelgrau)
gleitend gelagert. Der Schieber kann mit dem Handgriff (rechts im Bild) in drei ver-
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Abbildung 5.6: Schnitt durch den Deckel der Isoliervakuumkammer mit Prismenschie-
ber. Kammerdeckel (schraffiert), Schiebergehéiuse (dunkelgrau), Schie-
ber (hellgrau). 1: Umlenkprisma, 2: Einschusséffnung, 3: Auffangbe-
hélter, 4: zum Fallrohr.

schiedene Positionen gebracht werden. In der abgebildeten ersten Position wird der von
links einfallende Laserstrahl iiber das Umlenkprisma (1, Kantenlinge 10 mm) in die
Falle gelenkt. Das Umlenkprisma schlieit dabei gleichzeitig den Innenraum der Fallen-
kammer nach auflen ab. In der zweiten Position des Schiebers liegt die Bohrung (2) im
Schieber koaxial iiber dem Fallrohr. Durch diese Bohrung werden die Tropfchen in die
Falle eingeschossen.

Das Schiebergehiiuse hat zwei Fenster mit Achsen senkrecht zur Schnittebene in
Abb. 5.6, das hintere dieser Fenster wird im Bild durch das Prisma (1) teilweise ver-
deckt. Durch diese Fenster wird der von oben in das Schiebergehiuse ragende Tropf-
cheninjektor (nicht abgebildet) stroboskopisch beleuchtet bzw. mit einer Kamera durch
ein Mikroskop betrachtet. Dies dient der Kontrolle der Injektorfunktion (sieche entspre-
chender Abschnitt weiter unten). Bei der Einstellung der Injektorparameter unter stro-
bomikroskopischer Beobachtung werden sehr viele Tropfchen erzeugt, die nicht in die
Fallenkammer gelangen sollen. Daher tréigt der Schieber einen Auffangbehilter (3), der
in der dritten Schieberposition zwischen Injektor und Fallrohr ist. In dieser Schieber-
stellung ist ein Gasaustausch zwischen Fallenkammer und Labor durch ein Metallfilter
unter dem Auffangbehilter moglich.

Auf der Oberseite des Schiebergehiuses ist der Injektor in allen drei Achsen ver-
schiebbar gehaltert. Dazu wurde ebenfalls das Mikrobank-System (LINOS Photonics)
verwendet. Der entsprechende Aufbau ist in Abb. 5.6 nicht dargestellt. Alle in der Abb.
5.6 gezeigten Teile (mit Ausnahme des Prismas natiirlich) wurden aus Aluminium ge-
fertigt und schwarz eloxiert. Das Prisma ist auf seinen Kathetenfliichen entspiegelt und
auf der Hypothenusenfliiche mit einer Silberschicht verspiegelt. Zum Schutz der Sil-
berschicht vor versehentlich ejizierten HoSO4-Tropfchen wurde die Hypothenusenfléiche
mit einem Schutzblech versehen.
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5.4. Die Kiihlung der Fallenkammer

Im folgenden wird die zur Kiihlung der Fallenkammer benutzte Technik beschrieben.
Mit ihrer Hilfe wurde die Fallenkammer auf bis zu -134°C' abgekiihlt. Die Fallenkammer
wird iiber die beiden auf Ober- und Unterseite angebrachten Kiihlringe (vgl. Abb.
5.4) thermisch leitend mit dem Kaltfingerkryostaten (vgl. Abb. 5.1) verbunden. Der
Kaltfingerkryostat (Cryovac, Sonderanfertigung) wird mit fliissigem bzw. siedendem
Stickstoff gekiihlt und geregelt elektrisch gegengeheizt, um eine bestimmte vorgewiihlte
Temperatur zu halten. Zur thermischen Isolierung der Fallenkammer und des gekiihlten
Teils des Kryostaten wird die umgebende Fallenkammer und die Anschluffbox iiber einen
Pumpstutzen am Kryostaten evakuiert.

Der Druck in der Isolierkammer wurde auf etwa 1 x 10~*mbar abgesenkt. Dazu wurde
eine Turbomolekularpumpe verwendet. Diese Turbopumpe war mit einer Membranvor-
pumpe in einem kompakten Pumpstand integriert (Pfeiffer TSHO65D). Zur Druckmes-
sung wurde eine Mefirohre (Pfeiffer SG TPR 250) iiber den Pumpstand ausgelesen. Um
den Kammeraufbau von den Vibrationen der Membranpumpe zu entkoppeln, wurde die
Isolierkammer {iiber einen langen Wellbalg bepumpt. Dadurch konnte der Pumpstand
auf einem separaten Tisch untergebracht werden.

Uber einen vakuumisolierten Heber wurde kalter Stickstoff aus einem Dewar-Gefif3
zum Kryostaten geleitet. Der Dewar mit 20 Litern Inhalt blieb dabei drucklos (s.u.).
Zur Forderung des Stickstoffs wurde eine Pumpe mit regelbarem Gasdurchsatz (Cryo-
vac) verwendet, die das Kiihlmittel durch den Krysotaten saugte. In den stickstoff-
durchstromten Kiihlfinger des Kryostaten sind eine elektrische Heizung (40 W) sowie
ein Widerstandsthermometer (Typ Pt100) integriert. Ein Steuergerit (Lake Shore,
Modell 330) regelte die Heizleistung je nach Differenz zwischen gemessener Temperatur
und vorgewihlter Zieltemperatur. Das Steuergeriit liest auch die Temperatur der Fal-
lenkammer aus, welche mit einem einzelkalibrierten Pt100-Widerstand gemessen wird.
Der Pt100-Sensor ist mit maximalem thermischem Kontakt in diejenige Seitenfléiche
der Fallenkammer integriert, die auch das Fenster zur Einkopplung des Hilfs-Lasers
trigt (vgl. Abb. 5.1). Aufgrund der massiven Auslegung und der Symmetrie der Fal-
lenkammer kann mit guter Sicherheit davon ausgegangen werden, dafl die Temperatur
iiber den Kammerkorper konstant ist. Die Identifikation der nicht direkt zugénglichen
Temperatur in der Falle gefangener Tropfchen mit der gemessenen Temperatur der
Fallenkammer ist korrekt, wie die Experimente zeigen werden.

Im Prinzip kann das Steuergerit die Temperatur des Kryostaten oder die der Fal-
lenkammer regeln. Wegen der thermischen Trigheit der Apparatur und des grofleren
Abstands der Fallenkammer von der Heizung hat sich die Temperatur des Kryostaten
als Regelgrofle bewihrt. Das Steuergerit hielt die Kryostat-Temperatur typischerweise
auf £0.1°C' konstant.

In den hier vorgestellten Experimenten wurde die Kiihlleistung durch ein Nadel-
ventil im Heber und den Gasfluregler an der Kiihlmittelpumpe so eingestellt, daf die
elektrische Gegenheizung mit 20-50% ihrer Maximalleistung lief, um die gewiihlten Tem-
peraturen zu halten. Ein zu hoher Stickstofflul fiithrte selbst bei voller Heizleistung
zu stindig sinkender Temperatur, wurde die Flumenge zu gering gewihlt oder war
der Stickstoff im Dewar aufgebraucht, erwirmte sich die Apparatur entsprechend. Um
eine konstante Kiihlleistung zu erhalten, wurde der Dewar drucklos betrieben, d.h. ein
im Deckel des Dewars befindliches Handventil wurde nicht geschlossen. Damit wurde
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ein Druckaufbau verhindert, der mit der Zeit zu einer steigenden Kiihlleistung gefiihrt
hiitte. Insgesamt war die Kiihlung recht stabil und unproblematisch, der Stickstoffver-
brauch war so gering, dafl die Fallenkammer 8 Tage durchgehend auf -100°C' gehalten
werden konnte, bevor der Dewar leer war.

Aufgrund ihrer diversen Verbindungen zum Auflenraum (Kabel, Schléuche, insbe-
sondere das Fallrohr) war die Fallenkammer thermisch nicht ganz isoliert. Dadurch
war die Temperatur der Fallenkammer bei eingeschalteter Kiihlung immer hoher als
die des gekiihlten Kryostaten. Die Differenz war umso grofler, je tiefer die Temperatur
des Kryostaten eingestellt wurde. Um eine bestimmte Temperatur der Fallenkammer
zu erreichen, muflte die Zieltemperatur des Kryostaten entsprechend tiefer eingestellt
werden.

Die Temperatur im Falleninnenraum wurde zusétzlich iiber einen im Sensor fiir die
relative Luftfeuchtigkeit integrierten Pt1000-Widerstand gemessen. Bei Raumtempera-
tur war die vom Pt1000 angezeigte Temperatur immer auf £0.2°C' mit der Temperatur
der Fallenkammer identisch. Bei Abkiihlung der Fallenkammer ergaben sich jedoch
Werte fiir die vom Pt1000-Widerstand des Feuchtesensors angezeigte Temperatur, die
zunehmend hoher lagen als die jeweilige Temperatur der Fallenkammer. Dieser Unter-
schied ist wohl darauf zuriickzufiihren, dafl der Feuchtesensor mit einem Kunststoffteil
in der Fallenkammer gehalten wird und seine elektrischen Zuleitungen relativ grofle
Querschnitte haben. Dadurch ist zum einen die thermische Ankopplung an die Fal-
lenkammer schlecht, zum anderen wird iiber die Kabel Wérme von auflen zum Sensor
gefithrt. Der Feuchtesensor bezieht jedoch sein Signal auf die vom integrierten Pt1000
gemessene Temperatur. Aus diesem Grund gibt die ermittelte relative Luftfeuchtigkeit
nur dann korrekt die Verhéltnisse in der Fallenkammer wieder, wenn die vom Pt1000-
Sensor gemessene Temperatur nah an der Temperatur der Fallenkammer liegt.
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Abbildung 5.7: Verlauf der gemessenen Temperaturen im Experiment. Kiihlung ab
t=125min, Aufwéirmen ab t=560min. Erliduterungen im Text.

Die Abbildung 5.7 zeigt die in einem typischen Experiment gemessenen Tempe-
raturen der drei Sensoren im Feuchtesensor (Pt1000), in der Fallenkammer und im
Kryostaten als Funktion der Zeit in Minuten. Die unterste Kurve gibt die Temperatur
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des Kryostaten an, die Stufen zeigen die jeweils eingestellten Zielwerte. Zum Zeit-
punkt t=125min beginnt die Kiihlung der Fallenkammer, alle Temperaturen fallen. Es
wurde darauf geachtet, daf§ die Abkiihlrate -2.5K /min nicht iiberschritt, um Schiden
durch unterschiedliche Temperaturausdehnungskoeffizienten der verbauten Materialien
zu vermeiden. FErste Zieltemperatur des Kryostaten war im dargestellten Experiment
-115°C', dieser Wert wird bei t=175min erreicht. Die Temperatur der Fallenkammer
(mittlere Kurve) ndhert sich in etwa exponentiell einer um einen festen Versatz (s.o.)
hoheren Temperatur, bis bei t=238min die Zieltemperatur des Kryostaten auf -120°C
abgesenkt wird. Wie oben erldutert, liegt die vom Pt1000-Widerstand im Feuchtesensor
gemessene Temperatur (obere Kurve in Abb. 5.7) mit zunehmendem Abstand iiber der
der Fallenkammer.

Im weiteren Verlauf wurde die Zieltemperatur des Kryostaten in 10°C- bzw. 5°C-
Schritten bis auf -170°C' abgesenkt, die Temperatur der Fallenkammer folgte diesen
Verdnderungen zeitlich verzogert. Bei t=558min wurde die Kiihlung abgeschaltet, die
Kryostat-Temperatur stieg sofort. Die Fallenkammer folgte etwas verzogert, bei weiterer
Erwiarmung waren die Temperaturen der Fallenkammer und des Kryostats praktisch
identisch, bis ab t=695min die Kryostat-Heizung angeschaltet wurde, um das Erreichen
der Raumtemperatur zu beschleunigen.

5.5. Produktion und Einfang elektrisch geladener Tropfchen

In diesem Abschnitt wird beschrieben, wie die in den Experimenten untersuchten Fliis-
sigkeitstropfchen erzeugt und eingefangen werden. Da die Tropfchen durch elektrische
Felder in der Falle gehalten werden sollen, miissen sie elektrisch aufgeladen werden.
Weitere Anforderungen an die Injektionstechnik sind ein moglichst konstanter Durch-
messer und ein reproduzierbares Einfangen der Tropfchen.

5.5.1. Der Tropfcheninjektor

Zur Erzeugung von Fliissigkeitstropfchen sind mehrere Techniken bekannt, die zum
Teil auch in Tintenstrahldruckern zum Einsatz kommen. Letztlich basieren die mei-
sten Techniken auf der Einbringung eines Druckstrofles in die Fliissigkeitssiule hinter
einer Diise. Dieser Druckstof3 kann durch Ultraschall, schnelles lokales Erhitzen, das
eine Gasblase erzeugt, oder piezoelektrisch erfolgen. Wir benutzen die letztgenannte
Technik. Der Vollstiéndigkeit halber seien noch Tropfchenkettengeneratoren des VOAG-
Typs erwéhnt (Vibrating Orifice Aerosol Generator). Bei dieser Technik durchstromt
ein Flissigkeitsstrom eine nach unten gerichtete Diise, die durch einen Ultraschallgeber
in Vibration versetzt wird, so dafl der Strom in eine Kette von Tropfchen zerreifit (vgl.
[Davis et al., 1998], Fig. 4).

Die in unserer Arbeitsgruppe seit einiger Zeit genutzten Piezoinjektoren bestehen
im wesentlichen aus einer Glaskapillare, die in einen Tubus aus einem piezoelektrischen
Material eingeklebt ist. Der Innendurchmesser der Glaskapillare verjiigt sich zur Diisen-
offnung hin. Das Piezorohrchen ist auf seiner Innen- und seiner Auflenseite elektrisch
kontaktiert, ein elektrischer Spannungsstof} fiihrt zur Ausdehnung des Materials in ra-
dialer Richtung, wodurch die fliissigkeitsgefiillte Glaskapillare zusammengedriickt wird.
Der in der Fliissigkeit erzeugte Druckstofl treibt im Idealfall ein einzelnes Tropfchen
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aus der Diisenoffnung. Die Abbildung 5.8 zeigt die wesentlichen Elemente eines solchen
Injektors ([Stockel, 2001]). Der Zulaufschlauch (c) endet in einem Reservoirgefif.

Abbildung 5.8: Funktioneller Autbau des Tropfcheninjektors. a: Piezoelektrischer Tu-
bus; b: Kapillare mit verengter Diisenspitze; c: Teflonzuleitung fiir die
Fliissigkeit; d: elektrische Kontaktierung des Piezotubus. Foto von Pe-

ter Stockel, [Stockel, 2001].

Die Grofe der entstehenden Tropfchen héngt im wesentlichen vom Durchmesser der
Diise ab. Sie wird in geringerem Mafle von der Hohe und Dauer des elektrischen Pulses
am Piezokristall beeinflufit. Die optimalen Werte dieser Parameter hiingen wiederum
stark von der individuellen Spritze und der Viskositét der Fliissigkeit ab. Sie miissen im
Einzelfall bestimmt werden, was mitunter einige Erfahrung, vor allem aber Geduld vor-
aussetzt. Die Injektoren sind der mit Abstand storanfilligste Teil der hier verwendeten
Apparatur.

Wird der Injektor wie hier senkrecht nach unten betrieben, spielt auflerdem noch die
Hohendifferenz zwischen der Fliissigkeitsoberfliche im Reservoir und der Diisentffnung
eine Rolle. Gasblasen in der Zuleitung beeintrachtigen die Funktion erheblich. Alle
mit der zu injizierenden Fliissigkeit in Beriihrung kommenden Teile miissen sehr staub-
frei gehalten werden, da Partikel oder Fasern die Injektordiise irreversibel verstopfen
kénnen. Aus diesem Grund wurden alle verwendeten Fliissigkeiten ausnahmslos durch
Millipore-Filter (max. Porengrofie <0.2 pym) in das Reservoir eingefiillt. Das Reservoir
wurde nur zum Nachfiillen und dann so kurz wie moglich getffnet. Beriihrungen der
Diise und des offenen Zulaufschlauchendes wurden wo immer moglich vermieden.

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit kamen sowohl kommerziell erhiltliche Injek-
toren der Firma Microdrop als auch Eigenbauten unseres fritheren Gruppenmitglieds
Benedikt Krimer sowie aus der kooperierenden Arbeitsgruppe von Herrn Prof. Baum-
girtel am Fachbereich Chemie der Freien Universitét Berlin. Dort haben sich insbeson-
dere Herr E. Biller und Dr. Peter Stockel mit der Herstellung und Charakterisierung
der optimalen Kapillarform befafit. Die dabei gesammelten Erfahrung finden sich in der
Dissertationsschrift von P. Stockel ([Stockel, 2001]). Der Antrieb zum Eigenbau ergab
sich vor allem aus den hohen Stiickpreisen der kommerziellen Systeme bei gleichzeitiger
Anfilligkeit der Technik gegen Totalverlust durch Verschmutzung. In der genannten
Arbeit von Peter Stockel sind alle wesentlichen Erkenntnisse zum Normalbetrieb sowie
zu Storungen der Injektoren zusammengefafit, der Verweis auf diese Arbeit soll hier
gentligen.

Die zum Antrieb des Injektors notige Elektronik erzeugt Rechteckpulse mit Breiten
im Bereich 100 pus und Amplituden um 100 V. Das entsprechende Gerit wurde von P.
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Schwartze, Institut fiir Chemie der Freien Universitéit Berlin, gebaut. Ein Schaltbild
findet sich in [Stockel, 2001].

5.5.2. Kontrolle der Injektorfunktion

Zur Kontrolle der Funktion des Injektors wurde ein einfaches Mikroskop mit strobo-
skopischer Beleuchtung in das Schiebergehéuse auf dem Isolierkammerdeckel integriert.
Das Mikroskop besteht aus einem einfachen 4x-Objektiv, das iiber einen geschwérz-
ten Tubus auf eine CCD-Kamera geschraubt ist. Das Objektiv ”blickt” von der Seite
in das Scheibergehiuse auf die nach unten gerichtete Diise des Injektors. Gegeniiber
der Kamera ist eine helle Leuchtdiode angebracht, die speziell fiir den Blitzbetrieb
ausgelegt ist. Bei der Ejektion eines Tropfchens blitzt diese LED mit einer einstellba-
ren Zeitverzogerung gegeniiber dem Spannungspuls am Injektorpiezo einmal kurz auf.
Wird dieser Vorgang periodisch mit ausreichender Frequenz wiederholt, entsteht auf
dem Monitor der Eindruck eines stehenden Bildes, da viele Tropfchen nacheinander
in der gleichen Phase ihrer Entstehung abgebildet werden. Durch Verdnderung der
Verzogerung zwischen Injektorpuls und LED-Blitz kénnen alle Stadien der Trépchen-
entstehung beobachtet werden. Diese Kontrollmoglichkeit ist unverzichtbar, weil Diise
und Tropfchen viel zu klein sind, um eventuelle Probleme mit dem bloflen Auge erken-
nen zu lassen. Die hier verwirklichte feste Integration des Injektor-Mikroskops in den
Aufbau ist Resultat der Erfahrungen aus fritheren Experimenten. Der Injektor muf zur
Kontrollbeobachtung nicht mehr bewegt werden, was seine Betriebsstabilitéit deutlich
erhoht.

5.5.3. Elektrische Aufladung der Tropfchen

Um in der elektrodynamischen Falle gefangen werden zu koénnen, miissen die injizier-
ten Tropfchen elektrisch geladen sein. Dazu reichen etwa 10° Elementarladungen bei
den hier untersuchten Tropfchen mit Massen im Bereich einiger zehn bis hundert Na-
nogramm aus ([Kramer, 1998]). Dem entspricht eine Ladungstriigerkonzentration von
etwa 1071%mol /1, ein Wert, der bereits von pH-neutralem Wasser um drei Zehnerpoten-
zen iibertroffen wird ( [Stockel, 2001]). In wissrigen Elektrolytlosungen, zu denen man
hier auch die HySO4-Losungen zihlen darf, werden noch zusétzlich Ionen freigesetzt.
Die zur Levitation nétige Menge an Uberschufiladungen kann durch eine einfache La-
dungstrennung beim Abrifl der Tropfchen vom Fliissigkeitsvolumen im Injektor erreicht
werden. Dazu wird ein elektrisches Feld zwischen der Fliissigkeit in der Diise und dem
auf Masse liegenden Fallrohr erzeugt, indem eine Elektrode im Reservoir des Injektors
auf eine Spannung von 800 V bis 1500 V gelegt wird. Da die verwendeten Schwefel-
sdurelosungen sehr korrosiv sind, wurde die Elektrode mehrfach vergoldet. Sie befand
sich dauerhaft im Reservoir des Injektors, wurde aber nur bei Bedarf in die Losung
eingetaucht. Beim ersten Anzeichen von Korrosion an der Aufladungselektrode wurde
diese ausgetauscht.

Wird der Injektionsprozess durch einen Spannungspuls am Piezokristall ausgelost,
wolbt sich der Mensikus der Fliissigkeit in der Diisenéffnung vor und schiebt sich als
Fliissigkeitsschlauch aus der Diise heraus. Der ”Hals” zwischen Diise und Fliissigkeits-
front schniirt sich zunehmend ein und reifit schliellich ab, so dal ein von der Diise
wegfliegendes Tropfchen entsteht (siehe Fotosequenz in [Stockel, 2001], S. 98-100). Ge-
schieht dieser Vorgang in einem &ufleren elektrischen Feld, werden die Ladungstriger in
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der Fliissigkeit je nach Polaritéit und Feldrichtung durch Influenz entweder in den sich
abschniirenden Tropfen hineingezogen oder aus diesem verdringt. Dadurch entsteht
eine ausreichend grofle Verschiebung im Ladungstrigergleichgewicht, um dem neuen
Tropfchen genug UberschuBladung mitzugeben. Eine quantitative Untersuchung dieser
Aufladungsmethode findet sich in [Reischl et al., 1977].

Stellt die Fliissigkeit nicht von sich aus Ladungstriger bereit, miissen diese extra
erzeugt werden. Dies kann etwa durch stark inhomogene elektrische Felder mit Stirken
kurz unterhalb des Funkenschlags, in einer Koronarentladung (vgl. [Aardahl et al.,
1997b]) oder auch durch radioaktive Strahlung erreicht werden.

5.5.4. Das Einfangen einzelner Tropfchen

Vom Injektor mit einer gewissen Anfangsgeschwindigkeit von einigen Metern pro Sekun-
de versehen, fallen die Tropfchen von oben in die elektrodynamische Doppelringfalle.
Bei geeignetem Verhéltnis von Tropchenladung zu -masse und passender Einstellung der
Fallenparameter Wechselspannungsfrequenz und -amplitude sowie iiberlagerte Gleich-
spannungsdifferenz kann ein Tropfchen im Feld der Falle eingefangen und stabil ge-
speichert werden. Die Anzahl der aufgelisteten Parameter allein zeigt schon, dafl dazu
wiederum Erfahrung notwendig ist. Selbst wenn alle Parameter zum stabilen Speichern
fithren sollten, ist immer noch der Anfangsimpuls des Tropfchens abzufangen.

Um dies reproduzierbar zu bewerkstelligen, wird der Einschufizeitpunkt mit der
Phase des Wechselfeldes synchronisiert (vgl. [Holler et al., 1995]). Der Nutzen einer
solchen Synchronisation besteht darin, dafl unter gleichen sonstigen Bedingungen inji-
zierte Tropfchen beim Eintritt in die Fallenkammer immer dem gleichen Feld ausgesetzt
sind. Dieses ist idealerweise zu diesem Zeitpunkt so geartet, dal es dem nach unten
gerichteten Impuls des Tropfchens entgegenwirkt, es also ausreichend abbremst. Ge-
lingt dies, bewegt sich das Tropfchen im Bereich des Fallenzentrums nur noch mit einer
geringen Geschwindigkeit, es wird im Potentialtopf der Falle eingefangen.

Unter Einbeziehung der Zeitverzogerung bei der Tropfchenerzeugung am Injektor
und der zuriickzulegenden Fallstrecke sollte also eine feste Zeitdifferenz zwischen dem
Injektorpuls und dem Nulldurchgang der Fallenamplitude zu finden sein, die ein re-
produzierbares Einfangen von Tropfchen unter sonst identischen Bedingungen erlaubt.
Im realen Experiment gelang dies auch phasenweise. Das lag vor allem daran, daf}
”sonst identische Bedingungen” kaum zu garantieren sind und es noch weitere den Fan-
gerfolg beeinflussende Groflen gibt. Neben den eingangs aufgezihlten Parametern war
z.B. noch die Lage der Injektorachse zur Symmetrieachse der Falle bzw. zum Fallrohr
zu optimieren. Die meisten Schwierigkeiten bereitete aber der Injektor selbst (s.o.).
So unterbrachen z.B. hiufig -nicht immer sichtbare- Luftbléschen in der Zuleitung des
Injektors den Ladungstransfer in der Fliissigkeitssaule.

5.6. Der Anregungslaser

Zur Anregung der Raman-Streuung und der Mie-Streuung in einzeln levitierten Tropf-
chen wurde ein Argon-Ionen-Laser verwendet. Der Art-Laser (Coherent, Serie Innova
70) stellt die beiden Wellenléingen 488.0 nm und 514.5 nm zur Verfiigung. Wegen
der groferen maximalen Ausgangsleistung (ca. 1.4 W) wurde zu Projektbeginn die



96 Kapitel 5. Die Apparatur

Wellenldnge 514.5 nm gewiihlt. Der griine Strahl verldfit den Laser mit einem Strahl-
durchmesser von 1.5 mm, 0.5 mrad Divergenz und ist linear polarisiert (elektrischer
Feldvektor 100:1 vertikal). Fiir die spéter durchgefiihrten Raman-spektroskopischen
MefBreihen an einzelnen Tropfchen wurden Ausgangsleistungen im Bereich von 150 mW
bis 400 mW verwendet. Hier angegebene Ausgangsleistungen beziehen sich immer auf
die mit einem Leistungsmefgerit (LOT Oriel) direkt nach Austritt aus der Laserkavitt
gemessene Leistung.

Der Laser, ein relativ altes Geriit, bereitete im weiteren Verlauf der Arbeit Schwierig-
keiten wegen mangelnder Leistungsstabilitdt. Um nach einem durchgefiihrten Experi-
ment den Anteil der Leistungsschwankungen an der Dynamik des am Partikel gestreuten
Lichtes nachvollziehen zu kénnen, wurde eine einfache Moglichkeit zur Leistungsiiber-
wachung realisiert. Dazu wurde direkt hinter einem der vier dielektrischen Spiegel (S3
in Abb. 5.9, siehe unten) auf dem Weg vom Laser in die Falle die durch den Spie-
gel transmittierte Strahlung mit einem Phototransistor gemessen. Das Ausgangssignal
nach einer einfachen Verstiirkerstufe wurde zusammen mit anderen Spannungswerten
(Fallenparameter, Feuchte, Temperatur etc.) iiber eine Computer-Schnittstelle ausge-
lesen. Zwischen der Ausgangsleistung des Lasers und der Spannung am Phototransi-
stor bestand ein einfacher linearer Zusammenhang. Wegen einer Abhéngigkeit dieses
Zusammenhangs von der Lichtsituation im Labor und um Storstrahlung im Spektrome-
ter zu vermeiden wurden alle Experimente bei einheitlich abgedunkelter Beleuchtung
durchgefiihrt.

5.7. Optik

Die verwendeten optischen Komponenten lassen sich in zwei Gruppen unterteilen, nim-
lich diejenigen zur Einkoppelung des Art-Lasers in die Falle zur Anregung der elasti-
schen und inelastischen Lichtstreuung bzw. solche zur Detektion des Streulichts und
zur Beobachtung von Tropfchen und Falleninnenraum. Beide Gruppen werden im fol-
genden beschrieben. Einige Bemerkungen zum Einbau spektraler Filter schlieflen sich
an.

5.7.1. Anregung

Der Laserstrahl zur Anregung der Ramanstreuung einzelner in der Falle gefangener
Tropfchen wird von vier Spiegeln vom Laser aus auf die richtige Hohe gebracht und mit
einem Umlenkprisma senkrecht von oben in die Falle eingestrahlt. Das Umlenkprisma
dient gleichzeitig als Verschluf3 der Fallenkammer. Die Abbildung 5.9 zeigt eine Skizze
mit den wesentlichen Komponenten.

Alle Spiegel sind dielektrisch und fiir 45° Einfallwinkel optimiert. Das Umlenkprisma
hat entspiegelte Vorderseiten, die 45°-Fliche ist versilbert. Die Spiegel S3 und S4
wurden nachtréiglich hinzugefiigt, da der Abstand zwischen dem Spiegel S2 und dem
Umlenkprisma zu grofl war. Kleinste Verdinderungen der Spiegelneigung fithrten wegen
des langen Hebelweges zu grofen Anderungen der Strahlposition in der Falle. Die Halter
der Spiegel S3 und S4 haben ein verschwindend kleines mechanisches Spiel und werden
bei Justagen um ihren Flichenmittelpunkt gekippt. Der einfachere Halter des Spiegels
S2 hingegen verschiebt den Strahl auch in seiner Position, wenn die Spiegelfléiche gekippt
wird. FErst mit den hochwertigeren Spiegelhaltern und den gezeigten Positionen der



5.7. Optik 97

Fokussierlinse

thenkprismu

gg Falle

S3

, S1

Abbildung 5.9: Aufbau der Lasereinkopplung. Zur Justage des von der Fokussierlin-
se gebiindelten Laserstrahls auf das in der Falle gefangene 'Tropfchen
werden die Spiegel S3 und S4 justiert.

Spiegel S3 und S4 wurde der optische Aufbau ausreichend stabil, um zuverlédssig iiber
lsingere Zeitrdume Ramanstreuung an Tropfchen aufnehmen zu kénnen.

Die Brennweite der entspiegelten Fokussierlinse betrug 150 mm bzw. 200 mm. Thre
Position wurde meist so gewiihlt, dafl die sich aus dem gemessenen Abstand zwischen
Fokussierlinse und Umlenkprisma berechnete Position des Brennpunktes einige Milli-
meter unterhalb des Tropfchens befand. Die Justage des fokussierten Laserstrahls auf
das Tropfchen gestaltete sich bei anfangs unjustiertem Aufbau mitunter schwierig. Am
sichersten war eine gute Justage zu erreichen, indem die Fokussierlinse vom geringst-
moglichen Abstand zum Umlenkprisma schrittweise weggeschoben wurde, wobei nach
jeder Verschiebung der Strahlengang nachzujustieren war.

Der aus der Falle senkrecht nach unten austretende Laserstrahl endet in einem
Beamstop, der beim Einschufl von Trépfchen durch eine einschwenkbare Halogenlampe
verdeckt wird.

5.7.2. Detektion und Beobachtung

Die Abbildung 5.10 zeigt die wesentlichen zur Beobachtung des Tropfchens und des
Falleninnenraums sowie zur Detektion des am Tropfchen elastisch bzw. inelastisch ge-
streuten Lichtes. Die Skizze gibt eine Aufsicht wieder, der graue Ring mittig oben deutet
die Fallenelektroden an. Linsen sind vereinfacht durch die geraden Striche senkrecht zu
den gestrichelten optischen Achsen dargestellt.

Die von der Falle aus gesehen jeweils erste Linse der drei Strahlengéinge ist in der Fal-
lenkammer vakuumdicht eingebaut. Blenden gegen Reflexe, Graufilter und die Quartz-
Planfenster der Isoliervakuumkammer wurden der Ubersicht halber weggelassen. Die
Winkel zwischen den Strahlengéingen entsprechen dem Aufbau. Alle beschriebenen
Komponenten sind fest mit der Isoliervakuumkammer verbunden, ihre Position relativ
zum Tropfchen bleibt dadurch auch bei Verschiebungen z.B. der Falle gegeniiber dem
Spektrometer erhalten.
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Abbildung 5.10: Skizze (Aufsicht) der optischen Komponenten zur Detektion der
Raman-Streuung (rechts), der Mie-Streuung (rechts unten) sowie zur
Beobachtung des Falleninneraums (links unten). Die Fallenelektroden
sind durch den grauen Ring angedeutet. Graufilter und Blenden ge-
gen Reflexe wurden zur besseren Ubersicht weggelassen. Die eigesetzte
Grafik unten rechts verdeutlicht die Polarisationsverhéltnisse.

Detektion der Raman-Streuung

Der in der Abb. 5.10 von der Falle waagerecht nach rechts weisende Strahlengang dient
der Abbildung des Tropfchens auf den Eintrittsspalt des Spektrometers. Eine Achro-
matlinse (f=20 mm) parallelisiert das vom Tropfchen kommende Licht, eine zweiter
Achromat (f=80 mm) bildet das Tropfchen auf den Eintrittspalt ab. Die Brennweite
der zweiten Linse ergibt sich mit dem Strahldurchmesser von ca. 10 mm nach der er-
sten Linse aus der Anpassung an die Apertur des Spektrometers von f/7.8. Um Reflexe
aus dem Falleninnenraum am Eintritt ins Spektrometer zu hindern, befinden sich vor
und hinter der 80 mm-Linse verschiebbare Irisblenden. Der Eintrittsspalt wurde zu-
sétzlich in seiner Hohe mit einem in der Spaltmimik integrierten Schieber eingschrinkt.
Diese Mafilnahmen waren trotz Schwirzung der Elektrodenringe und des Falleninneren
sowie der optische Ports notwendig, insbesondere weil auf ein spektrales Filter zur Un-
terdriickung des elastisch gestreuten Lichtes verzichtet werden mufite (siehe néchster
Abschnitt).

Die unten rechts in Abb. 5.10 eingesetzte Grafik verdeutlicht die Polarisationsver-
hiltnisse. Die Streuebenen der Raman- und der Mie-Streuung erscheinen in der Aufsicht
als Kantenlinien. Sie sind um 45° gegeneinander geneigt. Beziiglich der Streuebene der
Raman-Detektion ist die Strahlung des Anregungslasers senkrecht polarisiert.
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Detektion der Mie-Streuung

Der Detektionsweg fiir das elastisch gestreute Licht ist in der Abb. 5.10 unten rechts
von der Falle eingezeichnet. Genauer wird das Fernfeld der Mie-Streuung winkel- und
polarisationsaufgelost von einer CCD-Kamera registriert. Der Lichtweg beginnt von
der Falle aus gesehen mit einer in Abb. 5.10 nicht gezeigten Metallblende. Aus dem
bekannten Innendurchmesser und der Lage der Blende ergibt sich ein von der Kamera
sichtbarer Winkelbereich des Streufeldes von 19.13° Breite. Dieser Wert geht in die
Bestimung von Tropfchendurchmessern aus dem Streubild ein. Als néchstes folgt eine
achromatische Linse (f=20 mm). Eine zweite Linse direkt vor der Kamera dient nur
zur geringfiigigen Anpassung des Strahlquerschnitts an die Fliche des Kamera-Chips.
Der gesamte Strahlengang ist lichtdicht verrohrt.

Zwischen den beiden Linsen ist ein Polarisationstrenner eingesetzt, der aus zwei
halbkreisformigen Polarisatorfolien mit senkrecht zueinander stehenden Durchlafirich-
tungen besteht. Die Beobachtungsrichtung der Kamera, das Tropfchen in der Falle
und der senkrecht von oben eintretende Laserstrahl definieren die Streuebene der Mie-
Streuung (siehe Abb. 2.2 auf S. 21). Beziiglich dieser Streuebene ist die Polarisations-
ebene des linear polarisierten Laserlichts um 45° geneigt (siehe unten rechts in Abb.
5.10 eingesetzte Grafik). Der Polarisationstrenner zerlegt das Streulicht in seine Anteile
parallel bzw. senkrecht zur Streuebene. Das Kamerabild zeigt dementsprechend einen
kreisrunden Ausschnitt des Streufeldes, der in zwei Halbkreise mit zueinander senkrech-
ter Polarisation zerfiillt. Beispiele werden im Kapitel zur Mie-Streuung gezeigt (Abb.
2.16 auf S. 43).

Das Bild der Mie-Kamera wurde auf einem Monitor dargestellt sowie iiber eine spe-
zielle Digitalisierungskarte (Data Translation DTA 3155 MACH Series Frame Grabber)
vom Meflcomputer zusammen mit fast allen anderen relevanten Parametern des Ex-
periments gespeichert. Zusétzlich wurde das Videosignal mit einem Videorekorder auf
Band aufgezeichnet.

Die CCD-Kamera (Modell DMK30H12/C von ”The Imaging Source”, frither DBS)
wurde ausgewihlt, weil sie iiber eine abschaltbare Verstiarkerautomatik sowie eine ma-
nuell einstellbare Belichtungszeit verfiigt. Insbesondere die Méglichkeit zur Abschaltung
der in einfachen Kameras allgemein iiblichen Verstirkerautomatik ist sehr wichtig, da
sonst der Dynamikbereich der Kamera stéindig an die jeweils aktuelle Beleuchtungssi-
tuation angepafit wird und somit ein Vergleich von Streuintensitéiten deutlich erschwert
wird. Dies trifft vor allem auf die beobachteten Phaseniibergéinge in Tropfchen zu, bei
denen die kristallinen Partikel erheblich stérker streuen als ihre fliissigen Vorldufer. Ei-
ne nachtrigliche Auswertung wird erst durch einen konstanten Verstérkungsfaktor des
Videosignals moglich. Die Anpassung an die Streulichtdynamik des Experiments muf}
dann aber durch Vorwahl der Belichtungszeit erfolgen. Die kiirzeste einstellbare Be-
lichtungszeit der Kamera ist 1/10.000 s. Selbst bei dieser kurzen Belichtung wurde der
Chip durch das an gefrorenen Tropfchen gestreute Licht in einigen Experimenten iiber-
steuert. Um den meistens damit verbundenen Ausfall des Meficomputers zu verhindern,
wurde ein Graufilter ("neutral density” NG 0.3) direkt vor der Kamera eingesetzt.

Beobachtung des Falleninnenraums

Aus mehreren Griinden ist es wichtig, den Innenraum der Falle optisch iiberwachen zu
konnen. Das reproduzierbare Einfangen von Trépfchen ist ohne diese Kontrollmoglich-
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keit kaum zu realisieren. Desweiteren ist bei geeigneter Vergroferung die horizontale
und vor allem die vertikale Position des gefangenen Partikels zu sehen. Diese Informati-
on ist zur Anpassung der Fallenparameter unerléfilich. Auflerdem bietet eine mikrosko-
pische Abbildung zusétzliche Informationen iiber den Aggregatzustand des Partikels,
insbesondere im frithen Stadium des Ubergangs fliissig=>fest.

Abbildung 5.11: Blick durch das Mikroskop auf ein Tropfchen in der Falle im griinen
Licht des Art-Lasers. Die tatséchliche Grofe des Tropfchens ist kleiner
als der helle Punkt in der Bildmitte. Die hellen Bereiche oben und
unten im Bild sind die Ringelektroden.

In der Abb. 5.10 verlduft der fiir diese Zwecke aufgebaute Strahlengang von der Falle
aus nach unten links. Der Strahlengang wird zweifach genutzt. Eine Linse (f=25 mm)
im Fallenkorper erzeugt auflerhalb der Isoliervakuumkammer ein Bild des Tropfchens.
Dieses wird zum einen mit einem halbdurchlissigen Strahlteilerwiirfel nach oben auf
eine einfache CCD-Kamera abgebildet, zum anderen entlang der gezeigten optischen
Achse als Zwischenbild fiir eine Mikroskop-Abbildung verwendet. Das Bild der Beob-
achtungskamera wurde auf einem Monitor dargestellt. Als zweite Linse im Mikrosko-
parm wurden je nach Situation unterschiedliche Brennweiten benutzt. Der Mikrosko-
paufbau wird mit dem Auge genutzt, bei eingeschaltetem Art-Laser ist dies nur mit
einem Graufilter moglich, da das Streulicht sehr intensiv ist.

Die Abbildung 5.11 zeigt einen Blick durch das Mikroskop auf ein gefangenes Tropf-
chen im griinen Licht des Ar*-Lasers. Fiir die Aufnahme wurde die Laserleistung stark
reduziert. Dennoch iiberstrahlt das Streulicht vom Tropfchen dessen tatséichliche, klei-
nere Gestalt (s.u.). Die hellen horizontalen Balken oben und unten im Mikroskopbild
sind die Elektroden der Falle.

Das von der direkt auf dem Strahlteilerwiirfel montierten CCD-Kamera aufgenom-
mene Bild hingt stark von der Beleuchtung des Partikels in der Falle ab, wie die Abbil-
dung 5.12 verdeutlicht. Dargestellt sind zwei genau gleich grole Kamerabilder zweier
praktisch gleich grofler Tropfchen. Die Bilder wurden invertiert, dunkel dargestellte
Regionen sind also im Original hell. Die unterschiedlich hellen Hintergriinde werden
von der automatischen Dynamikanpassung der Kamera verursacht.

Im linken Teilbild A erkennt man zwei schwache senkrecht iibereinanderliegende
Punkte etwa in der Bildmitte. Das Tropfchen wurde von unten mit einer Halogenlampe
beleuchtet, die Punkte entstehen durch den direkten Reflex an der unteren Hilfte der
Kugeloberfliche bzw. durch das einmal intern gebrochene Licht, das kurz unterhalb
des oberen Randes austritt. In der kleinen Grafik unten links in Teilbild A (Ausschnitt
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A B

Abbildung 5.12: Zwei etwa gleich grofie Trépfchen aus der Sicht der Beobachtungska-
mera. Die Bilder wurden invertiert. A: Trépfchen wird von unten mit
der Halogenlampe beleuchtet. Einsatz unten links: Ausschnitt aus Fig.
9 aus [Ashkin und Dziedzic, 1981]. B: Tropfchen wird von oben mit
dem Art-Laser beleuchtet. Erlduterungen im Text.

aus [Ashkin und Dziedzic, 1981], Fig. 9) sind diese beiden Strahlen mit NR2 bzw. NR1
bezeichnet. Der duflere Abstand der beiden Punkte ist also etwas kleiner als der reale
Durchmesser des Tropfchens.

Das Teilbild B der Abb. 5.12 zeigt ein von oben mit dem Ar*-Laser beleuchtetes
Tropfchen. Das eigentliche Tropfchen etwa in der Bildmitte wird von seinem eigenen
Streulicht iiberstrahlt, ein strukturierter Streulichtkranz umgibt das Tropfchenabbild.
Die Struktur wird durch die Theorie der Mie-Streuung beschrieben. Im Vergleich mit
Teilbild A, das ein Tropfchen praktisch gleicher Grofle zeigt, wird klar, dafl bei in-
tensiver Beleuchtung der ”zentrale helle Fleck” deutlich grofier erscheint als der reale
Durchmesser des Tropfchens.

Hilfslaser

Der in der Abb. 5.10 mittig unterhalb der Falle gezeigte Hilfslaser (675 nm, 0.75 mW)
diente der Kontrolle beim Einfang der Tropfchen und kurz danach. Die Hauptlicht-
quelle zur Beleuchtung des Falleninnenraums beim Einfang ist eine unterhalb der Falle
schwenkbar gehalterte Halogenlampe. Diese Lampe muf3 vor dem Offnen des Ar*-
Lasers beiseite geschoben werden, um den unter ihr befindlichen Beamstop fiir den
ArT-Laserstrahl freizugeben. Um in der Zeitspanne zwischen dem Ausschalten der Ha-
logenlampe und dem Offnen des Art*-Lasers kontrollieren zu kénnen, ob das gerade
eingefangene Tropfchen stabil in der Falle bleibt, wird der Hilfslaser zugeschaltet.

5.7.3. Spektrale Filter

Standardmiiflig werden in der Ramanspektroskopie zwei Arten von spektralen Filtern
eingesetzt. Ein Bandpaffilter im Anregungsstrahlengang soll bei Verwendung von Gas-
lasern auftretende unerwiinschte Plasmalinien aus der Laserrshre unterdriicken, indem
er moglichst nur die nominelle Wellenléinge passieren 1éfit. Die Filter haben eine gewisse
DurchlaBBbandbreite. Filter des zweiten Typs werden zwischen Probe und Spektrometer
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eingesetzt. Sie sollen das elastisch gestreute Licht blockieren, das sonst bei Aufnahme
von Spektren im Bereich nah an der Anregungswellenliéinge das viel schwiichere Raman-
gestreute Licht iiberstrahlt. Fiir diese Anwendung werden iiblicherweise so genannte
Notch-Filter benutzt. Diese mehrschtigen Interferenzfilter blockieren Strahlung der La-
serwellenléinge sehr effizient und schmalbandig.

Beide Filtertypen standen zur Verfiigung, wurden aber aus unterschiedlichen und im
Folgenden genannten Griinden nicht eingesetzt. Der probeweise zwischen den Spiegeln
S2 und S3 eingebaute Bandpaffilter war nicht notig, da im gewéhlten Spektralbereich
keine Plasmalinien des Lasers auftraten. Der Filter brachte so keinen Nutzen, sondern
hatte nur nachteilige Effekte wie Leistungsminderung und zusétzliche Streustrahlung im
Labor. Der Notch-Filter (SuperNotch plus von Kaiser Optics) wurde direkt vor dem
Eintrittsspalt des Spektrometers gehaltert. Er konnte aber nicht verwendet werden,
weil damit eine unerléflliche Justagekontrolle verloren ging.

Das streuende Tropfchen bewegte sich withrend der Experimente seitlich in der Fal-
le?, damit wanderte auch sein Abbild in der Ebene des Eintrittsspaltes. Da dieser gegen
Reflexe aus der Falle so eng wie moglich gehalten wurde, ging damit bei Bewegungen des
Tropfchens ein Teil des Raman-Lichtes verloren, weil es an einer Spaltblende abgeblockt
wurde. Aus diesem Grund mufite die Position der Falle und damit des Tropfchens rela-
tiv zum Spektrometer im Verlauf eines Experiments mehrfach korrigiert werden. Dazu
war aber ein in der Spaltebene sichtbares Tropfenabbild notwendig, weil eine Kontrolle
der Qualitéit der Spektren wihrend ihrer Aufzeichnung nicht moglich war (siehe Ab-
schnitt zum Detektor). Bei eingebautem Notch-Filter ging diese Justagemoglichkeit
verloren, daher wurde er nicht benutzt .Der gewiihlte Spektralbereich um 1000 cm™*
(relativ zur Laserwellenliinge) lag aber soweit von der Anregungswellenléinge entfernt,
dal auch ohne Notch-Filter kein Effekt des elastischen Streulichtes zu erkennen war.
Die gute Streulichtunterdriickung des Doppelmonochromators macht sich hier bezahlt.

5.8. Das Ramanspektrometer

Das im Rahmen dieser Arbeit verwendete Spektrometer zur Aufnahme von Raman-
Spektren ist ein Doppelmonochromator. Als Detektor diente ein stickstoffgekiihlter
OMA (optical multichannel analyzer). Beide Komponenten werden im folgenden kurz
beschrieben.

5.8.1. Die Optik des Spektrometers

Das Spektrometer SPEX Modell 1402 ist aus zwei Monochromatoren in sogenannter
Czerny-Turner-Anordung aufgebaut. Es enthilt als dispersive Elemente zwei hologra-
phische Gitter mit 1200 Linien pro Millimeter, Blaze-Wellenléinge 500 nm. Die numeri-
sche Apertur betréigt f/7.8 bei 500 nm. Die Abbildung 5.13 zeigt das optische Design.

Das Licht tritt durch den Spalt S1 in das Spektrometer ein und trifft auf den er-
sten (M1) von insgesamt vier konkaven Spiegeln mit der Brennweite 85 cm. Dieser
Spiegel leuchtet das Gitter G1 flichig aus. Vom ersten Gitter wird das Licht auf den
zweiten Konkavspiegel M2 reflektiert bzw. gebeugt. Dieser wiederum fokussiert es

2Seitliche Bewegungen gefangener Tropfchen konnen durch thermische Verspannungen der Appa-
ratur beim Abkiihlen/Aufwiirmen oder durch einen Gasstrom ausgelost werden.
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Abbildung 5.13: Optischer Aufbau des Doppelmonochromators SPEX 1402. S1: FEin-
trittsspalt; S3: Austrittsspalt; M1, M2 und M5, M6: konkave Spiegel
(f=85c¢m); M3, M4: Planspiegel; G1, G2: Gitter. Abb. aus dem Be-
nutzerhandbuch (bearbeitet).

auf den Planspiegel M3, der das Licht durch den Spalt S2 in den zweiten baugleichen
Monochromator lenkt. Anstelle des Austrittsspaltes S3 wurde der Detektor angebaut.

Das parallelisiert aus der Falle austretende elastisch (Mie) und inelastisch (Raman)
gestreute Licht wurde mit einer Linse (f=80 mm) auf den Eintrittsspalt S1 des Spektro-
meters fokussiert. Die Brennweite ergibt sich aus der Aperturanpassung unter Bertick-
sichtigung der Querschnittsfliche des Streulichtbiindels. Die Aperturanpassung wurde
im komplett abgedunkelten Labor bei gedffnetem Spektrometer mehrfach iiberpriift:
Nach genauer Ausrichtung des Spektrometers (Achse S1-M1) am Streulichtbiindel wur-
de der erste Spiegel M1 durch das Mie-Streulicht genau ausgeleuchtet. Um Reflexe aus
der Falle zu unterdriicken, wurde vor und hinter der Fokussierlinse jeweils eine Irisblen-
de eingebaut und der Spalt S1 in seiner Hohe begrenzt. Der Spalt S2 zwischen den
beiden Monochromatoren wurde ausgebaut, weil er selbst bei grofftmoglicher Breite
Teile des Detektorchips abschattete.

Zur Auswahl des durchgelassenen Spektralbereichs werden die Gitter G1 und G2
mit einem Elektromotor gedreht. Das Spektrometer verfiigt iiber eine mechanische
Wellenléingenanzeige in Angstrom, verschiedene Scangeschwindigkeiten kénnen ange-
wihlt werden. Die Wellenléinge war nicht sehr gut reproduzierbar (siehe Abschnitt
zur Kalibrierung weiter unten). Eine Computersteuerung des Spektrometers war leider
nicht moglich.

5.8.2. Der OMA-Detektor

Der Detektor OMA-Vision CCD Cryogenic der Firma EG&G ist eine mit fliissigem
Stickstoff gekiihlte CCD-Kamera. Dabei steht CCD fiir die Chiptechnik ”charge cou-
pled device”. Der 9.7x9.7 mm? grofle CCD-Chip ist in 512x512 Bildpunkte (Pixel)
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unterteilt. Seine Quanteneffizienz betriigt im hier relevanten Welleléingenbereich 27%
(500 nm) bis 38% (600 nm). Die Kombination aus Stickstoffkiihlung und geregelter
elektrischer Heizung erlaubt eine stabile Kiihlung (£0.01°C') des Detektors im Tempe-
raturbereich -140°C bis -80°C'. Fiir die hier vorgestellten Experimente wurde standard-
mifig -120°C' als Detektortemperatur eingestellt. Bei dieser Temperatur registrierte
in der typischen abgedunkelten Laborbeleuchtung und ohne Partikelstreulicht aus der
Falle jede Detektorspalte 450-500 counts pro 10 ms 3, das entspricht etwa zehnmal
so vielen Photonen in dieser Zeitspanne. Zihlraten des ungekiihlten Detektors in der
gleichen Situation betrugen 5-8x10° counts pro 10 ms.

Der Detektor wird per Glasfaserkabel iiber eine zugehorige Steuerkarte von einem
Computer ausgelesen. Die Steuersoftware summiert die gezihlten Photonen iiber alle
Zeilen des Chips, so daB ein Spektrum in der Form {CCD-Spaltennummer, Intensi-
téit} entsteht, welches auf dem Monitor dargestellt wird. Die Belichtungszeit und die
Anzahl der nacheinander aufzunehmenden Spektren sind ebenfalls iiber die Software
einzugeben. Wenn Spektren auf Festplatte oder Diskette aufgezeichnet werden, kon-
nen sie nicht gleichzeitig am Monitor betrachtet werden. Dadurch fehlt eine wichtige
Kontrollmoglichkeit der Spektren im Verlauf eines Experiments. Diese massive tech-
nische Einschréinkung war durch stéindige Kontrolle des Tropfenabbildes in der Ebene
des Eintrittsspaltes sowie der Fokussierung des Lasers auf das untersuchte Tropfchen
weitgehend auszugleichen.

Aus der Breite des CCD-Chips und der Dispersion des Spektrometers ergab sich
ein relativ schmaler vom Detektor erfafiter Spektralbereich. Die Breite dieses Spektral-
bereichs betrug nur ca. 4.5 nm, das entspricht bei einem zentralen Raman-shift von
1000 cm™! etwa 165 cm™!. Dafiir wurde dieser Bereich sehr gut spektral aufgelost,
rechnerisch mit einer Aufloung von 0.33 cm™! pro Pixel (165 cm™! :512 Pixel). Da-
durch kann die mit 0.2 cm™! angegebene Auflssung des Spektrometers fast vollstindig
ausgeschopft werden.

5.8.3. Kalibrierung der Wellenzahlskala

Das Steuerprogramm des OMA-Detektors speichert gemessene Spektren in der Form
{CCD-Spaltennummer, Intensitét}. Um bei gegebener Wellenléingenanzeige des Spek-
trometers den Spaltennummern des Detektors Wellenléngen bzw. Wellenzahldifferenzen
relativ zur Laserwellenléinge (Raman-Shifts) zuordnen zu kénnen, wurde das Spektro-
meter kalibriert. Dazu wurden verschiedene Gaskalibrierlampen verwendet. Zum einen
war die Wellenléingenskala des Spektrometers zu kalibrieren, zum anderen die Abbildung
der Wellenléingen auf die Fliche des Detektorchips.

Da anfangs der spéter relevante Spektralbereich noch nicht bekannt war, wurde
zuerst bestimmt, wie sich die Position einer Linie bekannter Wellenléinge auf dem De-
tektorchip bei Verfahren des Spektrometers verschob. In einem zweiten Schritt wurden
Linien der Kalibrierlampen auf die Chipmitte abgebildet, um das Spektrometer zu kali-
brieren. Dabei ergab sich ein Wellenléngenversatz des Spektrometers um 3.8 nm. Dieser
Versatz war bereits aus den Messungen mit einem Photomultiplier bekannt.

Nach Abschluf dieses Verfahrens stand eine Zuordnung der Pixelspalten des OMA-
Detektors zu Wellenzahlen und damit zu Raman-Shifts abhiingig von der am Spektro-
meter eingestellten Wellenléinge zur Verfiigung. Im weiteren Verlauf der Arbeit stellte

3Davon waren unabhiingig von der Belichtungszeit etwa 400 counts Ausleserauschen.
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sich diese Kalibrierung aber als aus mehreren Griinden zu ungenau heraus. Das Spektro-
meter hat ein signifikantes mechanisches Spiel, z.B. bei Erhohung der Wellenléinge und
anschliefender Riickkehr zur nominellen Anfangsposition weicht die tatséchliche Wel-
lenléinge deutlich und unberechenbar von der vorher eingestellten Wellenléinge ab. Die
Methode der Verschiebung einer Linie iiber den Chip zur Zuordnung von Detektorpixel-
spalten zu Wellenléingen fiihrte auflerdem in anderen Spektralbereichen zu Verzerrungen
vor allem an den Réndern der Spektren.
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Abbildung 5.14: Kalibrierung des OMA-Detektors. Es wurden jeweils fiinf Spektrallini-
en einer Neon- und einer Argon-Kalibrierlampe verwendet. Die zuge-
ordneten Wellenlédngen wurden der Datenbank des NIS'T entnommen.
Die Gerade ist Ergebnis eines linearen Fits an die MeBpunkte.

Aus diesen Griinden wurde fiir die hier vorgestellten Experimente nach jeder Verén-
derung der Spektrometerwellenléinge das spektrale Fenster des Detektors neu kalibriert.
Dazu wurden jeweils fiinf Spektrallinien der Neon- und der Argonlampe genutzt. Die da-
zugehorigen Wellenléingen wurden der Spektrendatenbank des US-amerikanischen NIST
entnommen (National Institute for Standards and Technology, Atomic Spectra Databa-
se, http://physics.nist.gov/cgi-bin/AtData/lines form). Wie aus der Abbildung 5.14
hervorgeht, ist die Zordnung der Wellenliingen zu Pixelspalten des Detektors sehr gut
linear.

Beim Vergleich zweier so durchgefiihrter Kalibrierungen, zwischen denen die Spek-
trometerwellenléinge veréindert wurde, ergab sich ein durch mechanisches Spiel im Git-
terantrieb (s.0.) verursachter Versatz der Spektren von 4.3 cm™!, das ist sehr viel mehr
als die vom Hersteller angegebene Reproduzierbarkeit von 0.3 cm™!. Uber den erfafiten
Spektralbereich war diese Differenz praktisch konstant.

5.8.4. Synchronisation der Ramanspektren mit den iibrigen Mefldaten

Das Steuer- und Ausleseprogramm fiir den OMA-Detektor lduft auf einem relativ alten
Computer, der nicht netzwerkfihig ist. Eine Ubertragung gemessener Spektren iiber
das hauseigene Netzwerk zum Mefirechner war somit nicht moglich. Frithere Versuche
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anderer Mitglieder der Arbeitsgruppe, die Steuerkarte in einen moderneren Computer
einzubauen, blieben erfolglos. Wahrscheinlich liegt das daran, dafl die Software be-
ziiglich Speicherverwaltung und Datentrigerzugriffen sehr hardwarenah geschrieben ist
und somit nicht auf neueren Betriebssystemen funktioniert. Das Betriebssystem des
OMA-Computers ist zudem nicht ”Jahr 2000”-kompatibel, sodass das beim Speichern
von Spektren mitgeschriebene Erstellungsdatum nicht korrekt sein kann.

Daraus resultierte im Rahmen dieser Arbeit die Aufgabe, die wiihrend der Experi-
mente aufgezeichneten Ramanspektren auf den Mecomputer zu iibertragen und den
iibrigen, allesamt vom Mefirechner gespeicherten Daten zeitlich korrekt zuzuordnen.
Fiir den Datentransfer wurden Disketten gewihlt. Gemessene Spektren wurden direkt
auf Diskette gespeichert. Aus der Diskettenkapazitit von 1.44 MB ergab sich, dafl
maximal 350 Spektren am Stiick aquiriert werden konnten.
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Abbildung 5.15: Normiertes Signal der Diskettenlaufwerks-LED des OMA-Computers
bei Aufnahme von 20 Spektren mit je 15s Belichtungszeit. Erléduterun-
gen im Text.

Zur Synchronisation der Spektren mit den iibrigen Mefldaten wurde folgende Me-
thode entwickelt: Das OMA-Programm erstellt zu Beginn der Spektrenaquisition eine
neue Datei (mit dem angegebenen Namen) und speichert dann die Raman-Intensitéten
jedes einzelnen Spektrums nach dessen Aufnahme. Jeder dieser Diskettenzugriffe wird
durch die Leuchtdiode des Diskettenlaufwerks angezeigt. Es wurde beobachtet, dafl die
Speicherung der Intensitéiten auf Diskette sehr regelméflig erfolgte, also offenbar keine
Daten im Computerspeicher ”zwischengelagert” werden, wie es bei neueren Betriebs-
systemen iiblich ist. Nach Speicherung der Intensititen der zuvor festgesetzten Anzahl
von Spektren werden die OMA-Pixelnummern -also die x-Achsen- fiir jedes einzelne
Spektrum gespeichert.

Daraus ergibt sich eine eindeutig interpretierbare Sequenz von Hell-Dunkel-Phasen
der Laufwerks-LED, die zur Synchronisation der Spektren mit den Mefdaten genutzt
wurde. Dazu wurde auf die Laufwerks-LED ein Phototransistor geklebt, der -mit Vor-
widerstand und Batterie beschaltet- vom Interface des Mefirechners ausgelesen wurde.
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Die so enstehenden Spannungswerte wurden wihrend der Experimente mit den iib-
rigen Mefdaten zusammen abgespeichert. Die Abbildung 5.15 zeigt als Beispiel das
LED-Signal als Funktion der Zeit bei Speicherung von 20 Spektren mit jeweils 15 s
Belichtungszeit.

Das LED-Signal wurde auf das Intervall [0, 1] abgebildet, der Wert O entspricht
der leuchtenden LED. Der Nullpunkt der Zeitachse ist der Beginn der Belichtungs-
zeit des ersten Spektrums. Am Anfang der Sequenz (t<0s) wird die Datei erstellt,
die LED leuchtet bei diesem Diskettenzugriff auf, das LED-Signal fillt von 1= dun-
kel auf 0= hell und springt zuriick auf 1. Danach wird der Detektor initialisiert, das
erste Spektrum aufgenommen und abgespeichert (t=10 s), wiihrend bereits die Belich-
tungszeit des zweiten Spektrums beginnt. Der Beginn des Belichtungszeit des ersten
Spektrums ist im LED-Signal nicht direkt abzulesen, er wird berechnet als (Ende erste
Belichtung)-(durchschnittliche Belichtungszeit aller iibrigen Spektren). Bis zum Ende
der Belichtungszeit des 15. Spektrums (t=300 s) markiert jeweils ein Sprung des LED-
Signals von 1 auf 0 das Ende einer Belichtung. Nach dem 15. Spektrum leuchtet die
LED linger weiter, da jetzt die x-Achsenwerte gespeichert werden.

Diese Interpretation der LED-Signalfolge wurde fiir die Auswertung der Spektren
in ein Programm integriert, das als Ergebnis die Spektren mit ihren Anfangs- und
Endzeiten auf der Basis der Mefirechnerzeit auflistet. Die Zuordnung ist auf 4+0.1 s
genau.

5.9. Computersteuerung und Mef3programm

Die wihrend eines Experiments erfaliten Daten wurden von zwei Computern sowie per
Videorekorder auf Videoband aufgezeichnet. In diesem Abschnitt werden die im einzel-
nen erhobenen Signale sowie die Aufgabenverteilung zwischen den Computern beschrie-
ben. Der im folgenden als Meficomputer bezeichnete Rechner speicherte alle relevanten
Daten mit Ausnahme der Raman-Spektren. Diese wurden vom sog. OMA-Computer
gespeichert. Die Synchronisation beider Rechner wurde im vorangegangenen Abschnitt
beschrieben. In den folgenden Abschnitten werden die vom MeBrechner zeitgleich mit
3-6 Hz aufgezeichneten Signale charakterisiert. Die Signale werden als Videosignal,
iiber GPIB-Kabel oder iiber ein mehrkanaliges Computerinterface (Stanford Research
Systems, Modell SR245) zugefiihrt. Das Computerinterface selbst wird ebenfalls iiber
eine GPIB-Verbindung angesprochen.

5.9.1. Erfafite Daten
Zeit

Als Zeitbasis fiir alle Daten und alle Eintragungen sonstiger Vorkommnisse und Beob-
achtungen in Laborbiicher diente die Zeit ab Start des Me3programms in Sekunden, die
mit einer Auflésung von einer Millisekunde protokolliert wurde.

Gleichspannungsdifferenz zwischen den Ringelektroden

Die Differenz der an den Ringelektroden der Falle angelegten Gleichspannungen zur
Kompensation der Gewichtskraft auf das Tropfchen wurde von einem Digitalmultimeter
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(Hewlett Packard, Modell 30441A) gemessen und per GPIB-Leitung an den Meficom-
puter iibertragen.

Signal der Leuchtdiode des OMA-Diskettenlaufwerks

Wie im vorangegangenen Abschnitt erldutert, wurden die Raman-Spektren vom OMA-
Computer direkt auf Diskette gespeichert. Das mit einem Phototransistor abgetastete
Signal der LED des Diskettenlaufwerks wurde iiber das Computerinterface SR245 di-
gitalisiert. Die Hell-Dunkel-Sequenzen der Laufwerks-LED dienen der Synchronisation
der Raman-Spektren mit der Zeitbasis des Mefirechners.

Spannungswert vom Laserleistungsmonitor

Um den Einflu von Leistungsschwankungen des zur Anregung der elastischen und
inelastischen Lichtstreuung benutzten Art-Lasers auf die Streuintensitéiten nachtréiglich
von anderen Faktoren trennen zu konnen, wurde die Intensitédt des durch einen der
dielektrischen Spiegel hindurchtretenden Laserlichts mit einem weiteren Phototransistor
mit Signalverstéirker gemessen und ebenfalls iiber das Computerinterface eingelesen.
Der Spannungswert ist proportional zur Laserleistung.

Summierte Intensititen des elastisch gestreuten Lichtes

Das von einer CCD-Kamera polarisations- und winkelaufgelost erfafite elastisch gestreu-
te Licht (Mie-Streuung) wurde sowohl von einer speziellen Video-Digitalisierungskarte
im Mefirechner verarbeitet als auch parallel dazu von einem handelsiiblichen Videore-
korder auf Standard-Kassetten aufgenommen.

Wie im Abschnitt iiber die Detektion der Mie-Streuung erldutert, besteht das von
der Kamera aufgenomme Bild aus zwei halbkreisférmigen Ausschnitten des winkelauf-
gelosten Streufeldes. Die beiden Halbkreise unterscheiden sich durch zueinander senk-
rechte Polarisationsrichtungen des abgebildeten Streulichtes. Das Mefiprogramm stellt
das Kamerabild als Vollbild dar und summiert zusétzlich in je einem rechteckigen Aus-
schnitt der beiden Polarisationen entlang der Kameraspalten. Ergebnis dieser Summa-
tion ist fiir jede der beiden Polarisationsrichtungen die Lichtintensitét als Funktion des
Streuwinkels. Der Streuwinkel liegt dabei in der von Kamera, Tropfchen und beleuch-
tendem Laserstrahl aufgespannten sog. Streuebene, er wird relativ zum einfallenden
Laserstrahl gemessen.

In den hier vorgestellten Experimenten wurden die Mie-Daten weiter reduziert, in-
dem je Zeitschritt noch iiber die Streuwinkel summiert wurde. Es wurde also je Polari-
sation die (normierte) Gesamtintensitéit in den rechteckigen Ausschnitten berechnet und
gespeichert. Um den Informationsverlust durch diese zweite Summation zu minimieren,
wurde das Videosignal zusitzlich von einem Rekorder auf Band gespeichert.

Rauschfaktor der Mie-Streuung

Neben der Intensitit der Mie-Streuung wurden im Verlauf der Arbeit verschiedene
Algorithmen zur Strukturanalyse von Ausschnitten aus dem Streufeld ausprobiert. Sie
lieferten pro Polarisationsrichtung einen Rauschfaktor, der ebenfalls gespeichert wurde.
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Berechneter Tropfchendurchmesser

Der aus der Breite des von der Mie-Kamera erfaliten Winkelbereichs und der Dich-
te charakteristischer Streifen des Streubildes berechnete aktuelle Wert des Tropfchen-
durchmessers wurde standardméiflig mitgeschrieben.

Temperaturen von Fallenkammer und Kryostat

Die Temperatur der Fallenkammer wurde iiber die Temperatur des No-Kryostaten mit
elektrischer Gegenheizung von einem professionellen Steuergerit geregelt (Lake Shore,
Modell 330). Das Steuergeriit kommunizierte mit dem Mefirechner iiber eine GPIB-
Leitung. Im Mefiprogramm werden die geregelte Temperatur des Kryostaten (einge-
bauter Pt100-Widerstand) sowie der Fallenkammer erfafit. Die Temperatur der Fallen-
kammer wurde mit einem einzelkalibrierten Pt100-Widerstand (Lake Shore) in Vier-
punktmessung mit thermisch verankerten Zuleitungen bestimmt. Dazu wurde die Ka-
libriertabelle des Widerstandes in den Speicher des Steuergeréts einprogrammiert.

Relative Luftfeuchtigkeit und Temperatur im Falleninnenraum

Die relative Luftfeuchtigkeit innerhalb der Fallenkammer wurde mit einem werkseitig
kalibrierten Halbleitersensor (Honeywell, HIH-3602-C) gemessen. Da die relative Luft-
feuchtigkeit auf die Temperatur bezogen ist, beinhaltet der Sensor auch ein Thermome-
ter, in diesem Fall einen Pt1000-Widerstand. Die zur Nutzung des Sensors notwendige
Beschaltung (Konstantstromquelle, Verstirker) wurde in der Elektronikwerkstatt des
Fachbereichs konzipiert und hergestellt. Das entsprechende Auslesegerit kodiert das
Feuchtesignal und die Temperatur des Sensors als Spannungen, die wiederum iiber das
Computerinterface SR245 eingelesen werden. Die Zuverlissigkeit der so bestimmten
Feuchtedaten bewegte sich in engen Grenzen, insbesondere bei Absenkung der Fallen-
temperatur ist die Genauigkeit dieser Infomation gering. Dies wird im Ergebniskapitel
ausfiihrlich diskutiert.

5.9.2. Das Mefiprogramm

Das Mefprogramm erfafit alle oben genannten Daten und stellt sie grafisch dar. Beim
Programmstart initialisiert es die iiber GPIB angschlossenen Gerite (HP-Multimeter,
Temperatursteuergerit, Computerinterface) und die Video-Digitalisierungskarte. Insge-
samt stellt diese Programm eine sehr komplexe und zeitkritische Anwendung dar, die aus
iiber hundert Unterprogrammen besteht. Ein abgestimmtes Timing zwischen der Abfra-
ge der angeschlossenen Geréte und den Arbeitsschritten der Video-Digitalisierungskarte
muBlte realisiert werden. Die Grundversion des Meflprogramms wurde von Thomas
Leisner und Friederike Weritz in LabView (grafische Programmiersprache von Natio-
nal Instruments) geschrieben. Sie wurde vom Autor der vorliegenden Arbeit an die
Bediirfnisse dieses Projektes angepafit.

Bei Aufzeichnung aller genannter Signale lief das Mefprogramm mit einer Geschwin-
digkeit von 3-6 Hz, d.h. es wurden 3-6 komplette Datensitze pro Sekunde erfafit und
im Arbeitsspeicher abgelegt. Wegen der zunehmenden Belastung des Arbeitsspeichers
nahm die MeBfrequenz mit der Zeit ab. Jeweils am Ende einer Raman-Sequenz wurden
die Daten dann auf Festplatte gespeichert. Diese Methode beinhaltete zwar das Risiko
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eines Datenverlustes bei Computerausfillen, und solche Verluste traten auch vereinzelt
auf, meist ausgelost durch ein inkorrektes Videosignal bei iibersteuerter Mie-Kamera.
Laufendes Speichern wihrend der Messung hitte aber die Festplatte belastet und we-
gen des ”Cachings” (Sammeln abzulegender Daten durch das Betriebssystem) zu einer
ungleichmiiffigen Zeitbasis gefiihrt.

Die Mefirate des Programms lie3 sich prinzipiell bis auf etwa 10 Hz erhohen, in-
dem die Vollbilddarstellung des Mie-Streufeldes abgeschaltet wurde. Das entsprechen-
de LabView-Anzeigeellement ist offenbar wegen der automatischen Anpassung seines
Wertebereichs an die Dynamik des Videobildes recht langsam. Da die hier vorgestellten
Experimente aber bis zu 12 Stunden dauerten und keine derart schnellen Prozesse zu
erwarten waren, wurde das Mefprogramm auf die oben genannte Frequenz von 3-6 Hz
”gebremst”, um die anfallende Datenmenge im Rahmen zu halten.

Die Einstellung der von der Temperatursteuerung zu haltenden Kryostat-Temperatur
wurde in das Meflprogramm zusammen mit einer Kontrollmoglichkeit fiir die Heizlei-
stung sowie zur Abschaltung der Heizung integriert. Auf diese Weise konnten Veriinde-
rungen der Parameter vorgenommen werden, deren Ausfithrung dem Programmablauf
eingegliedert war. So wurde ein reibungsloses Funktionieren der Computersteuerung
sichergestellt.



