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Zusammenfassung

Es wurde ein Versuch unternommen, die mittels zeitaufgeloster Spektroskopie in ei-
ner Dampfzelle aus Siprasil (Si02) mit 14nm Saphirbeschichtung (Al2O3) gemessene
Transmission des Ubergangs 15512, F = 3 > — |5P3/9, F = 4 > in Rubidium zu er-
kldren und mittels Simulation zu reproduzieren. Dazu wurde ein Desorptionsmodell der
in der Dampfzelle ablaufenden Vorginge vorgestellt. Die anschliefende Simulation sollte
sowohl Aussagen iiber das Oberflichenpotential, die Verteilungsfunktion der desorbie-
renden Atome und die Abstrahlcharakteristik, als auch iiber die Atomanzahl und die
Atomdichten in der Zelle ermdoglichen.

Die Transmissionsfunktion konnte nur unter der Annahme einer unrealistisch hohen Po-
tentialbarriere auf der Oberfliche reproduziert werden (Abbildung 27| |Gleichung 43).
Dabei konnten keine eindeutigen Aussagen iiber die Abstrahlcharakteristik getroffen
werden. Zuletzt konnte die Groflenordnung der Atomanzahl und der Atomdichten ab-

geschétzt werden (Tabelle 1J).
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1 Einleitung

Die Erforschung der Grenzflachenphdnomene ist ein altes [1],[2],[3],[4], aber auch zugleich
ein aktuelles [6],[12],[13],[14] Forschungsgebiet der modernen Physik. Von besonderem In-
teresse ist dabei die Wechselwirkung von Molekiilen und Atomen mit Grenzflichen von
Festkorpern. Dabei spielen Phdnomene wie Adsorption und Desorption eine wichtige
Rolle. Gefragt wurde vor allem sowohl nach der Winkelverteilung der sich im Raum aus-
breitenden desorbierten Atome, der sog. ,,Abstrahlcharakteristik“, als auch z.B. nach der
Geschwindigkeitsverteilung, oder der Adsorptions- bzw. Desorptionswahrscheinlichkeit.

J.C.Maxwell war z.B. der Meinung, dass auf eine Oberfliche auftreffenden Teilchen mit
einer Wahrscheinlichkeit f adsorbiert werden, wihrend die restlichen Teilchen mit einer
Wahrscheinlichkeit 1-f reflektiert werden [1]. Die adsorbierten Teilchen kénnen wieder-
um mit einer bestimmten Wahrscheinlichkeit desorbieren, welche dann den Gesetzen von
Maxwell, Boltzman und Knudsen folgen. Dabei ist unter dem Gesetz von Knudsen die
rdumliche Verteilung der desorbierten Atome zu verstehen, die cos@ folgen soll, wobei
0 der Winkel beziiglich des Normalenvektors der Desorptionsflache ist [2]. Laut Max-
well wiirden sich die desorbierten Teilchen als ruhendes Gas mit der Temperatur des
Desorbers verhalten: ,....I have preferred to treat the surface as something intermediate
between a perfectly reflecting and a perfectly absorbing surface, and, in particular, to
suppose that of every unit of area a portion f absorbs all the incident molecules, and
afterwards allows them to evaporate with velocities corresponding to those in still gas
at the temperature of the solid, while a portion 1-f perfectly reflects all the molecules
incident upon it“ [1]. Dabei war die Vorstellung, dass die Teilchen durch die komplexe
Mikrostruktur der Grenzfliche so lange eingefangen werden, bis ihre Anfangsparameter
verloren gehen. Dazu kénnte man sagen, die Teilchen wiirden sich mit der Grenzfldche
im thermischen Gleichgewicht befinden. Dieser Ansicht war z.B. auch P. Clausing, indem
er auf Arbeiten von Langmuir und Wertenstein verwies: ,...Nach den Untersuchungen
von Langmuir, von Wertenstein und vom Verf. [4] dauert die Adsorptionszeit,..., so lan-
ge,..., dass der Einfluss von Richtung und Geschwindigkeit beim Einfall des betreffenden
Molekiils im Augenblicke der Emission ganz verschwunden ist [3]. ¢

In derselben Arbeit folgerte der Autor aulerdem aus der Annahme, dass dieselbe Anzahl
an Molekiilen adsorbiert wie desorbiert wird, dass das Verhalten der desorbierten Teil-
chen einem beliebigen Gesetz, und nicht unbedingt dem Kosinus-Gesetz folgen kénnen.
Diese Aussage fasste er im Satz 2 zusammen und benannte es als das ,Prinzip des
detallierten Gleichgewichts“ [3]: ,Das Prinzip des detaillierten Gleichgewichtes fordert,
dass fiir jede Richtung und jede Geschwindigkeit die Anzahl der emittierten (desorbier-
ten) Molekiile der Anzahl der adsorbierten gleich ist. Dieser zweite Satz,..., er6ffnet die
Moglichkeit, dass die emittierten Molekiile einem beliebig anderen Gesetz als dem Kosi-
nusgesetze folgen [3]. In seinem ersten Satz folgerte P. Clausing aufgrund des zweiten
Hauptsatzes der Thermodynamik jedoch die Notwendigkeit des Kosinusgesetzes: ,,Der
zweite Hauptsatz fordert die Giiltigkeit des Kosinusgesetzes fiir die Richtungsverteilung
der Molekiile, die eine Wand verlassen “ [3]. Anscheinend standen die beiden Sétze in
Widerspruch zueinander, dies deutete er jedoch damit, dass die Gesamtheit aller die
Fléache verlassenden Molekiile, ndmlich die der desorbierten, und die der reflektierten,
einer Kosinusverteilung folgen: ,Der erste Satz gibt aber in diesen Féllen die Kompensa-



tion in der Art, dass emittierte und reflektierte Molekiile zusammen dem Kosinusgesetze
gehorchen [3]“.

Tatséchlich haben spétere Messungen gezeigt, dass das Verhalten der desorbierten Mo-
lekiile sowohl von der Maxell-Boltzmann Verteilung, als auch von Knudsens Gesetz deut-
lich abweicht [5], [6]. So unterschied sich z.B. die Form der Geschwindigkeitsverteilung
der von einer polykristallinen Nickeloberfliche desorbierten Deuteriummolekiile deutlich
von der Maxwellschen Form. Dies wurde gezeigt, indem die Geschwindigkeitsverteilung
mit der eines Maxwellschen Molekularstrahls verglichen wurde. Dazu wurden sog. Time
Of Flight (TOF)- Messungen, wo die Anzahl der Molekiile tiber der Flugstrecke [5] oder
der Flugzeit [6] aufgetragen ist, durchgefiihrt. Dabei ist zu sehen, dass die Desorptions-
kurve im Vergleich zur maxwellschen Kurve zu kleineren Strecken verschoben ist, was
wiederum heiflen kénnte, dass es sich um schnellere, und deswegen auch um ,heiflere”
Molekiile handeln kénnte. Tatséchlich handelte es sich beim TOF-Spektrum der desor-
bierten Molekiile um eine maxwellsche oder eine der maxwellschen Form sehr dhnliche
Verteilung, die jedoch 45 Prozent hoheren Temperaturen als die der Nickeloberfliche
(Tsurface = 1073K) entsprach [5], [7]. Das winkelaufgeloste Desorptionsverhalten von
Dy und Hj zeigten beinahe identische Ergebnisse. Eine Reihe von Messungen [5] mit
Membranen bei Oberflichentemperaturen zwischen 863 und 1183 K identifizierte das
Verhalten der desorbierten Molekiile als cos™ 6 mit n = 4.5+ 0.5. C. Eibl und A. Wink-
ler untersuchten ebenfalls das Desorptionsverhalten von Deuteriummolekiilen, welche
jedoch von Sauerstoff- und Schwefelmodifizierten Vanadiumoberflichen desorbiert sind
[6]. TOF- Messungen zeigten, dass die Flussverteilung der desorbierten Molekiile als
Superposition zweier maxwelldhnlicher Flussdistributionen modelliert werden konnte.
Dabei handelte es sich um die Summe von einer sog. thermischen und hyperthermi-
schen Distribution, wobei der thermische Anteil Teilchen bei Temperaturen ungefihr
nahe der Oberflichentemperatur, wo hingegen der hyperthermische Anteil viel heifle-
re Teilchen mit Temperaturen drei bis vier mal groler als die Oberfliche darstellten.
Die Winkelabhéngigkeit der thermischen Molekiile konnte dabei durch cos § beschrieben
werden, wihrend das Verhalten der hyperthermischen Molekiile eher auf cos®3 6 fiir die
schwefelmodifizierte, und cos** @ fiir die sauerstoffmodifizierte Flichen zutraf.

FEin weiterer wichtiger Effekt fiir die Oberflachenphysik ist Light Induced Atomic Desorp-
tion (LIAD), welcher vor Kurzem Gegenstand intensiver Forschung war [12],[13],[14].
Dieser wurde zum ersten mal von Gozzini et al. beobachtet [10]. Dabei werden unter
Einstrahlung von Licht Atome von Glasoberflichen desorbiert. Der Effekt erzeugt da-
durch einen rapiden Anstieg der atomaren Dichte, und zwar um mehr als nur um eine
Grofenordnung [11], wie M. Meucci et al. durch das Bestrahlen von silanbeschichteten
Zellen mit schwachem und nicht resonantem Licht zeigte. Auflerdem wurde LIAD so-
wohl bei mit Polydimethylsiloxan- (PDMS) und Octamethylcyclotetrasiloxan- (OCT)
beschichtetem Glas [12], als auch bei pordsen Glasern beobachtet [13]. In diesen Fallen
waren die Lichtquellen, im Fall der PDMS-beschichteten Zelle, eine blaue LED, und beim
porosen Glas, sowohl eine Abfolge aus Nahinfrarot-Pulsen (NIR-Pulse, Diodenlaser) und
blauem Licht (Argonionenlaser), als auch kurz gepulstes Infrarotlaser.



2 Motivation

Die Zukunft der Informationstechnik liegt in den Quantentechnologien. Die Quantenin-
formationsforschung beschéftigt sich u.a. damit, einzelne Photonen zu erzeugen, zu kon-
trollieren und mit ihnen arithmetisch-logische Einheiten zu entwerfen. Eine Moglichkeit
zur Erzeugung einzelner Photonen basiert auf der Erzeugung einer Rydbergblockade in
mikrometergrofien Dampfzellen. Die Untersuchung von solchen Dampfzellen und der sich
im Inneren ablaufenden Vorgénge ist daher von grofler Wichtigkeit.
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Abbildung 1: Skizziert ist das Four-Wave-Mixing Schema vom Rubidium 85. Der Untersuchungs-
gegenstand dieser Arbeit ist der Ubergang 5Pz — 55 /.

Eine Moglichkeit den gewiinschten Blockadeeffekt zu erzielen ist die Realisierung des
sog. Four-Wave-Mixing Schemas, welches in fiir Rb® dargestellt ist. Dabei
durchlaufen die Rubidium-Atome vier verschiedene Energieniveaus, wobei die beiden
blauen Laser (474nm, 480nm) gepulst sind. Der Linke pumpt dabei die Populationen
in den Rydbergzustand, wihrend der rechte Laser den Rydberglevel durch induzierte
Emission entpopularisiert. Die von dem 5P3/,-Niveau zuriick in den Grundzustand zer-
fallenden Atome werden dann mit dem roten Teststrahl (780nm) registriert.



3 Inhalt und Ziel der Arbeit

Die Bachelorarbeit sollte im Rahmen des Four-Wave-Mixing-Experiments in mikrome-
tergroffen Rubidiumdampfzellen zur Erzeugung einzelner Photonen absolviert werden.
Dabei soll ein dreidimensionales Desorptionsmodell der Zelle entwickelt werden, welches
eine Erklarung fiir die Transmissionsfunktion des Auslesestrahls liefern wiirde. Hierbei
soll sowohl auf die Dynamik der Teilchen, als auch auf ihre Wechselwirkung mit dem
Teststrahl eingegangen werden. Zu diesem Zweck wurde eine Simulation mittels MAT-
LAB implementiert, die die Dynamik der Atome in der Zelle anschaulich machen sollte.
Durch die Simulation sollten zum einen grobe Aussagen iiber die Zelle an sich, wie z.B.
die Zellenldnge und das Oberflachenpotential, zum anderen iiber die Atome, ndmlich so-
wohl ihre Anzahl, Volumen- und Oberflichendichte, Winkelabhéngigkeit der rdumlichen
Ausbreitung, moglich gemacht werden. Dartiber hinaus sollte das Modell eine Vorstellung
iiber die rdumliche Verteilung der Desorptionsdefekte auf der Zellenwand liefern.

4 Theoretische Grundlagen der Simulation

4.1 Verteilungsfunktion der desorbierenden Teilchen

Aussgangspunkt der Simulation ist die Geometrie der Zelle. Im Experiment handelt es
sich um eine Keilzelle, deren Ausdehnung orthogonal zur Strahlrichtung vernachléssigbar
ist. Der Desorptionsvorgang wird durch einen gepulsten blauen Laser (A = 480nm, @) =
10pm) vollzogen. Der Teststrahl (A = 780nm) und der Desorptionsstrahl sind iiberlagert
(copropagating). Beim Teststrahl handelt es sich um einen Gaufistrahl mit einer viel
kleineren Rayleighldnge als die des Desorptionsstrahls und mit einem Fokusradius von
0.75um. Der Fokus des Probestrahls liegt dabei in der Zellenmitte. Die Rayleighlinge
des blauen Strahls ist viel grofer als die Lange der Zelle.

In der Simulation wird die Zelle aus zwei unendlich ausgedehnten planparallelen Ebenen
im Abstand L aufgebaut. Aufgrund seiner Rayleighlédnge wird der Desorptionsstrahl als
zylindrisch angenommen, wéhrend der Probestrahl als ein Gaufstrahl modelliert wird.
Dabei liegt sein Fokus immer in der Zellenmitte. Das Modell ist in [Abbildung 2| anschau-
lich dargestellt. Dabei werden Teilchen vom Desorptionsstrahl von der Grundflache los-
gelost, welche dann unter dem Winkel 8 und sich mit Geschwindigkeiten entsprechend der
Maxwell-Boltzmann-Verteilung zur gegeniiberliegenden Wand fortbewegen. Die Frage-
stellung ist zunéchst nach der zeitlichen und rdumlichen Verteilungsfunktion der Atome.
Mit der Annahme der Maxwell-Boltzmann Verteilung befinden sich unter einer gegebe-
nen Temperatur 7' im Einheitsvolumen

m_\ 7_m(viﬂé+vg)d dv,d 1
e 2kp Ve dv, dv

Teilchen mit Geschwindigkeiten zwischen v, vy + dvg; vy, vy + dv, und v;, v, + dv..
Dabei ist n die Anzahldichte, m die Masse der Teilchen und kg die Boltzmannkonstante.

In lésst sich die Verteilungsfunktion

dBn(vg, vy, v,) =n (

m ) % 7'm(vg+v§+vg)

— T 2kgT 2
frav vy v) = (5o ) e )



definieren, die im Weiteren als die Volumenverteilungsfunktion bezeichnet wird, welche
die Dichteverteilung der Atome im Geschwindigkeitsraum beschreibt. Die Teilchen, die
von der Zellenwand desorbieren, sollen jedoch eine ausgezeichnete Bewegungsrichtung
besitzen, da der Desorptionsprozess als ballistisch angenommen wird. Die Verteilungs-
funktion soll nicht mehr in alle Richtungen isotrop aussehen, sondern die Flugrichtung
der Atome vorgeben, die Verteilungsfunktion also einer Art Fluss entpsrechen.

z

y

Abbildung 2: Modellhafte Innenansicht der Zelle. Der Teststrahl (roter Strahl) und der Desorp-
tionsstrahl (blauer Strahl) sind {iberlagert, wobei der Fokus des Probestrahls in der Zellenmitte
liegt. Die Rayleighléinge des blauen Strahls ist viel grofler als die des roten. Die kleinen Pfeile auf
der unteren Zellenwand reprisentieren dabei desorbierte Atome, die zur gegeniiberliegenden Wand
fliegen.

Angenommen die Teilchen verlassen unter dem Winkel € eine infinitesimal kleine Flédche
dA und fliegen in den Raumwinkel dQ) = dfsin 6d¢ (s. . Der Raumwin-
kel und die Flache dA sind so klein, dass die Flugvektoren der benachbarten Teilchen
als parallel angenommen werden kénnen. Dabei miissen Teilchen, die in der Zeit At
gleichzeitig den Raumwinkel d2 erreichen von einer fiktiven Fléche dA cosf kommen.
Es erreichen deswegen

Q
Z = nfpodv - vAt-dAcosf - i— (3)
T

Teilchen bei gleicher Geschwindigkeit v den Raumwinkel d2 gleichzeitig [8]. Dabei gibt
das Produkt n f,,dv die Teilchenzahldichte im Geschwindigkeitsintervall dv an. Die An-
zahl der Atome, die in der Zeit At von der Fldche dA in einen beliebigen Raumeinheits-
winkel desorbieren, ist also

Z 4
AtdA sin 0dfd¢

Das ist der Fluss der von der Fliache dA desorbierten Teilchen in einen beliebigen Raum-
einheitswinkel, welcher die dynamischen Eigenschaften der Teilchen beschreiben soll. Die

neue Flussverteilungsfunktion ist geméf also ffiug ~ fuor - vcos® und cos 6
ist offensichtlich die rdumliche Verteilung der Geschwindigkeitsvektoren aus dem Gesetz

= N fyordv - v cos b (4)




von Knudsen. Durch die Normierungsbedingung, ndmlich dass f;,, integriert iiber alle
positiven Geschwindigkeiten Eins ergeben soll und unter Anwendung der Kugelkoordi-
naten, gilt

_u2 v§+v§+v§
2 - 2
Frua(Vz, vy, v:) = ——evw vecosf = ——e v v, (5)
va vl

wobel v, = % die wahrscheinlichste Geschwindigkeit der Maxwell-Boltzmann-

Verteilung darstellt. Die Geschwindigkeitskomponenten senkrecht zur Ausbreitungsrich-
tung der Teilchen zeigen immer noch Isotropie, wiahrend die Ausbreitungsrichtung selbst
jetzt durch v, ausgezeichnet ist.

z
A
n
sin 6
p sinG do

"A’ - X dQ

dA  dA'cos 6

.-..;z:é: T "X

Abbildung 3: Anschauliche Darstellung der Desorbierte Atome, die von einer Fik-
tiven Fliche dAcos® kommen, erreichen das Raumwinkelement d€) gleichzeitig, wobei sie eine
gemeinsame Strecke vAt zuriicklegen. Dabei ist nf,,;dv die Teilchendichte im Intervall dv. Repro-
duziert nach [8].

4.2 Dynamik der desorbierten Atome

An dieser Stelle wird angenommen, dass es sich beim Desorptionsprozess um einen bal-
listischen Prozess handelt. Man kénnte es sich so vorstellen, dass der Desorptionsstrahl
genug Energie liefert um ein Teilchen aus der Potentialbarriere der Zellenwand loszuldsen,
welches dann aufgrund der Zunahme seiner kinetischen Energie, unter einem bestimm-
ten Winkel 6, in das Zellenvolumen katapultiert wird. Die Bewegung des Teilchens kann
dabei im einfachsten Fall als geradlinig gleichférmig angesehen werden. Fiir die Ortsvek-
toren der Atome gilt deswegen

x Vg
y | =1 v |-t (6)
z Uy

Einsetzen in und anwenden der Normierungsbedingung, ndmlich dass das
Integral iiber den gesamten Raum Eins ergeben soll, liefert



_ x2+y2+22

2 1 02 (t—tq)2 s
ﬂ_m{e (t=t0)” z  fir t > t()

fflux(xv Y, 2,t — to) =30 fart < tg (7)

beschreibt den Desorptionsprozess eines einzelnen Teilchens, wobei ty dem
Zeitpunkt der Desorption entspricht. Fiir ¢ < ¢y soll die Verteilungsfunktion den Wert 0
erhalten. Bei getrigerten Desorptionsprozessen (z.B. durch LIAD) kann es sich auch um
ein Ensemble aus Teilchen handeln.

Bis jetzt wurde der Fall v, = v cos  betrachtet. Es ist jedoch bekannt, dass desorbierte
Teilchen sich auch mit cos™ 6 verhalten kénnen. Fiir diesen Fall gilt
vy "
veos" ) = —=o = — (8)
v t([L‘Q + y2 + ZQ)T

wie man durch einsetzen der leicht sehen kann. Damit gilt fiir die neue
Flussverteilungsfunktion, welche zeitlich asymptotisch das gleiche Verhalten aufweisen
sollte wie die Verteilungsfunktion fiir n =1

_ma?ty?+2?)
e 2kpT(i—tg)Z 2" —r furt >ty
B (t—to)* (a2 +y?+22) "2
fflux(xvyaz7t_t07n) o furtStO (9)

ist zunéchst nicht normiert. Die Normierung erfolgt durch die Bedingung

oo o0 oo
0[] dneley st~ to,n)dadydz = 1 (10)
—oo J—o00 JO
wobei 1 die Normierungskonstante ist.

4.3 Der GauBstrahl

Die Geometrie des Auslesestrahls ist in dargestellt. Es handelt sich dabei
um einen Gaufstrahl. Die Einhiillende hat dabei die Breite

w(z) = £woy/1 + (;)2 (11)

wobei wo der Fokusradius und zzr = ¢ die Rayleighlinge mit der Wellenlénge A ist.
Die Intensitatsverteilung ist durch

wo 2 _ 27‘22
I = I w(2) 12
) =1 (o) e (12)
gegeben. Fir das Volumen eines Gaufistrahls der Léange L, begrenzt durch die Einhiillende,
gilt

2 L3
Vorobe = 7wy | L+ 1575 (13)
R



N

Abbildung 4: Ein Gaufistrahl mit der Breite w(z), dem Fokusradius wg und der Rayleighlange
ZR-

4.4 Der Absorptionsiibergang

Der Probestrahl koppelt die in [Abbildung 5| dargestellten atomaren Ubergénge in Rubi-
dium 85 zu einem zwei Niveau System.

A |5B, , F=4>

780nm

Y 5S,, , F=3>

Abbildung 5: Dargestellt ist der bei der OD- Messung getriebener Ubergang.

4.5 Die Transmissionsfunktion

Eines der Ziele dieser Arbeit ist es die zeitabhéngige Transmission des Probestrahls zu
simulieren. Die zeitabhingige Ausgangsintensitét des Teststrahls ist nach dem Lambert-
Beerschen Gesetz gegeben durch

Iout(t) = Lin * ein(t)UL (14)

wobei n(t) die zeitabhéngige Dichte der Rubidium Atome in der Zelle, o der Atom-
Photon Streuquerschnitt und L die Lange der Zelle ist. Die Dichte n(t) wird zu jedem
Zeitpunkt als homogen angenommen. Dabei wird die von der Zeit und von den drei
Raumkoordinanten abhéngige Verteilungsfunktion iiber alle Raumdimensionen aufinte-
griert und durch das Volumen der vorliegenden Geometrie geteilt. Das Aufintegrieren
der Verteilungsfunktion an sich liefert die Anzahl der sich in der Zelle zu jedem Zeit-
punkt ¢ befindenden Atome. Dies ist durch die Uberlegung begriindet, dass die Anzahl
der sich zu einer gegebenen Zeit ¢ im Volumen dxdydz im Intervall x +dx, y+dy, z+dz
befindenden Teilchen durch



N(z,y,z,t)drdydz = N - friyqe(z,y, 2, t)dedydz (15)

gegeben ist. Dabei ist N die Gesamtanzahl der Teilchen und fy;,, die Verteilungsfunktion
aus [Gleichung 7| oder [Gleichung 9. Durch Integration der auf beiden Seiten
iiber eine beliebige dreidimensionale Geometrie ¢ erhélt man

N(t) = //gN Sfriwa (2, y, 2, t)dedydz (16)

Die Zeitabhingige Dichte n(t) ist dann gegeben durch den Quotienten aus der Atoman-
zahl und dem von der Geometrie ¢ eingeschlossenem Volumen V(%) (Gleichung 17)).
In unserem Fall entspricht die Geometrie einem Gauflstrahl, welches der Auslesestrahl
innerhalb der Zelle bildet. Das Volumen des Gauf3strahls ist dann durch
gegeben.

_ N()
"= Vi)

Um dann spéter die tatsdchliche Anzahl an Atomen N (t) abschitzen zu kénnen soll
der Streuquerschnitt o berechnet werden. Dieser ist durch die Wechselwirkung zwischen
den Rubidiumatomen und dem Teststrahl gegeben. Die Absorptionsmessung findet im
Regime geringer Intensitéit statt, sodass I < Iz gilt, also die Teststrahlintensitit klei-

ner als die Sattigungsintensitit ist, wobei Igq: = coegﬁ die Sattigungsintensitit eines
ge
zwei-Niveau-Systems, bestehend aus Grundzustand |g > und angeregtem Zustand |e >

ist. Dabei sind ¢y die Vakuumlichtgeschwindigkeit, ¢y die Dielektrizitdtskonstante des
Vakuums, h das reduzierte Plancksche Wirkungsquantum, I' die Zerfallsrate des zwei-
level-Systems und dge = | < g|dele > | das Ubergangsdipolmoment mit dem elektrischen

(17)

Dipolmoment d und dem Polarisationseinheitsvektor des elektrischen Feldes €. In diesem
Fall ist der Streuquerschnitt Intensitdtsunabhédngig. Der Absorptionskoeffizient ist i.A.
durch

o= /Oo (6 — A)o(A)dA (18)

o0

gegeben [9], wobei § = wy, — wy die Differenz zwischen der Eigen- und Laserfrequenz
ist und A die Integrationsvariable. Nimmt man im eindimensionalen Fall eine Maxwell-
Boltzmann-Verteilung der Geschwindigkeiten an, so ist die Anzahl der Atome, die bei ei-
ner Verstimmung ¢ resonant absorbieren eine Gaufikurve mit der Doppler-Halbwertsbreite

wr, 21n 2k‘BT
Co m

Das Produkt im Integral aus der ist dann gegeben durch

n(8)o(A) = no,/mlie“““(%) L (20)

et R

mit og = g‘;::; Im Regime I < Iz gilt fiir den zweiten Faktor aus |Gleichung 20

(19)

wp =




o~ %0 (21)

~ 2
1+4(8)
Damit ist eine Faltung aus GaufBkurve und Lorentzverteilung, wobei die
Wirkung der Lorentzverteilung auf den Absorptionskoeffizienten vernachléssigt werden
kann, da wp > T’ mit wp =~ 27 - 100MHz und T’ (5P§ Fey — 55% F:3) ~ 2m - 6MHz.
27 b
Damit ist fiir sehr kleine Verstimmungen ¢ — 0 der Absorptionskoeffizient gegeben durch

I' /[In2 2
a = ngo = noaoﬂ—— el (22)
2 T WD

5 Die Simulation

Es wurden mittels MATLAB Programme geschrieben, welche die Zeitabhédngige Anzahl
der Atome N (t) in der Zelle simulieren sollen. Dabei stellt man sich vor, dass ein einziger
Desorptionspuls Atome in das Zellenvolumen katapultiert, wobei die Atome dann einer
bestimmten Geschnwidigkeits- bzw. Winkelverteilung folgen. Dabei wird angenommen,
dass der Desorptionspuls zum Zeitpunkt ¢ = 0 auf die Oberflache trifft und dabei eine
Dichte im Zellenvolumen erzeugt. Es soll sich zunéchst um einen Delta-Puls handeln.
Dieser hat den Vorteil, dass das durch ihn erzeugte Signal spéter mit einer realistischeren
Pulsform, wie z.B. dem Blackman-Puls, gefaltet werden kann. Es werden nun Modelle
der ein,- zwei- und der dreidimensionalen Zelle vorgestellt.

5.1 Eindimensionales Modell der Zelle

Es soll zunéchst das einfache eindimensionale Desorptionsmodell betrachtet werden. Die
Geometrie des Teststrahls kann hier nicht miteinbezogen werden, vielmehr befinden sich
alle Teilchen zu jedem Zeitpunkt im Teststrahl. Die Verteilungsfunktion ldsst sich aus

xleichung 7| ableiten zu

2
Yz

Faalv:) = —vze”H0(0.) (23)

w
Dabei bewegen sich alle Atome in die z-Richtung. soll eine Art Fluss in z-
Richtung représentieren, daher sollen die negativen Geschwindigkeiten nicht betrachtet
werden. Die Atome legen in der Zeit ¢ eine Strecke z = tv, zuriick, so dass gilt

22

2 7z =
fflux(z7t):v7t3€ (tvw)? O(2) (24)

w
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Abbildung 6: a) Geplottet ist die Verteilung der Atome in einer 1D-Zelle zu verschiedenen

Zeitpunkten. b) Geschwindigkeitsverteilungen eines Idealen Gases geméif |Gleichung 24| bei drei
verschiedenen Temperaturen.

In sind die Verteilungsfunktionen [Gleichung 23| und [Gleichung 24] geplottet.
Rechts ist die Verteilung der Geschwindigkeiten der sich in z-Richtung bewegenden Ato-
me in Abhéngigkeit der Temperatur dargestellt. Mit gréfferen Temperaturen erhalten
die Teilchen hohere kinetische Energien und kénnen daher zu grofleren Geschwindigkei-
ten angeregt werden. Links ist die Verteilung der Atome fiir verschiedene Zeitpunkte
iiber ihrer momentan zuriickgelegten Distanz geplottet. Die Lange der Zelle legt dabei
die maximale Distanz fest, die die Atome zuriicklegen wiirden. Einmal an der hinteren
Wand der Zelle angekommen, wiirden die Teilchen an ihr adsorbiert werden und daher
nicht mehr zur Gesamtdichte beitragen.

Die Anzahl der Atome N (¢) ist zu jedem Zeitpunkt ¢ durch |Gleichung 16| gegeben. Im
Fall des eindimensionalen Modells gilt

N(t) = /OL fflu:z;(zyt)dz (25)

In |Abbildung 7| links ist fiir verschiedene Zellenldingen die relative Atomzahl %{? iiber
der Zeit aufgetragen. Die Atomzahl schiefit beim Einschalten des deltaférmigen Desorp-
tionspulses nach oben, wobei sie iiber der Zeit, je nach Zellenlénge, verschieden schnell
abnimmt. Fir langere Zellen bleiben die Atome natiirlich insgesamt ldnger in der Zelle,
bis zu dem Zeitpunkt, wo sie an der hinteren Wand adsorbieren. Charakteristisch fiir das
eindimensionale Desorptionsmodell ist die Breite der Kurve, die die relative Atomanzahl
reprasentiert, die direkt propotional zu der Lange der Zelle ist. Dieses Verhalten ist im
rechten Bild [7] zu sehen. Die auf der Ordinate aufgetragene Flugzeit ist der Zeitpunkt,
bei dem die relative Atomzahl auf die Halfte abgefallen ist. Die Steigung wurde durch

den linearen Fit ermittelt und betrégt 4.>. Dieses Ergebnis war mit der Annahme einer
ballistischen Dynamik zu erwarten.

11



a) b) 40 \
1F ® Simulation
—Fit
_ 08/ 307
]
g £
15 0.6 E 20
< 2
® 04 i
10
0.2
0 : 0 ‘ ‘ ‘ ‘
-20 0 20 40 60 80 100 0 2 4 6 8 10
t[ns] Zellenlange [um]

Abbildung 7: a) Darstellung der relativen Atomzahl fiir verschiedene Zellenlingen im Rahmen
des 1D-Modells. b) Mittlere Flugzeit der Atome in Abhéngigkeit der Zellenlinge. Der Fit ist eine
Gerade mit Steigung 4.

5.2 Zweidimensionales Modell der Zelle
5.2.1 Geometrische Aspekte des Modells

Nun wird das eindimensionale Modell um die Dimension der Breite erweitert. Die Ge-

schwindigkeitsvektoren ¢ sind nun Vektoren mit zwei Komponenten v = Z‘r . Die
y

Winkelabhéngigkeit der Geschwindigkeitsverteilung ist nun iiber den Winkel © gegeben.

Geméiﬁgilt vy = v =vsin® und v, = v, =wvcosO.

X

I L 1

Abbildung 8: Schematische Darstellung einer zweidimensionalen Zelle. Die Atome kénnen nun
unter einem Winkel zur Zellenwandnormale desorbieren. Thr Geschwindikeitsvektor ¢ wird zur Her-
leitung von Gleichungen [26] und [27]in Komponenten parallel und orthogonal zur Desorptionsfliache
zerlegt.

Fiir die Verteilungsfunktion gilt mit v, = ¥ und v, = % geméaf in kartesi-
schen Koordinaten

11 s
friva(z, 2, t) = Wﬁe (tva)® 2 - O(t) (26)
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mit der Stufenfunktion ©(t). Fiir die cos"O- Verteilung gilt gemaf |Gleichung 9| in kar-
tesischen Koordinaten

mmelit) n ]
ffluac(x’ Zat’n) ~e ZkpTH S o\n-t 3" Q(t) (27)

(a2 +22)z ¢t
Die Erweiterung des Desorptionsmodells um eine zusétzliche Dimension erlaubt nun Be-
trachtungen geometrischer Natur in der Zelle. Der Desorptionsstrahl ist im Experiment
viel grofler (Radius ~ 8um) als der Probestrahl (wyg ~ 0.75um). Daher tragen nicht
alle desorbierten Atome zur Transmissionsfunktion bei. Die Atome koénnen jetzt den
Teststrahl verlassen, wobei sie aus der Resonanz rausfallen. Genauso kénnen aber Ato-
me auch von einer von der Zellenwandmitte weiter weg entfernten Desorptionswolke in
den Teststrahl hineinfliegen und so einen zusétzlichen Beitrag zur Transmissionsfunk-
tion liefern. Die Geometrie des Teststrahls ist in anschaulich dargestellt.
Es handelt sich somit um einen Gaufistrahl mit der Rayleighlinge zp = 2.27um. In
der Simulation befindet sich der Fokus des Probestrahls immer in der Mitte der Zelle.
Ist also die Zellenléinge L kleiner als die Rayleighldnge zg, erscheinen die Strahlen als
beinahe parallel. Ist zg > L, so sind sie als Gaufistrahlen gut zu erkennen. Dieses Ver-
halten ist in dargestellt. Fiir die Simulation heifit das nattirlich auch, dass
schon der Ausleuchtungsradius auf der Desorptionsfliche fiir verschiedene Zellenldngen

unterschiedlich grof3 ist.

a)l.5 : : : : : b) 2 : : : :
] ]
.| ]
0.5
E €
2 0 20
> x
0.5+
At f
) ]
15 ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ -2 ‘ ‘ ‘ ‘
0 02 04 06 08 1 12 0 2 4 6 8 10
z [pm] z [pum]

Abbildung 9: Skizziert ist die Geometrie des Teststrahls in einer 1.2um- (a) und einer 10um-
langen Zelle (b).

beschreibt die von © rdumliche Verteilung der Atome zu einer bestimmten
Zeit t. In[Abbildung 10]ist der Vergleich zwischen zwei Desorptionswolken mit n = 1 und
n = 6 zum Zeitpunkt ¢ = 1.5ns dargestellt. Die Verteilung mit hoherem n ist entlang
der x-Koordinate schmaler und ist stirker in die z-Richtung gerichtet.
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Abbildung 11

a)
108 Atome fiir cos® (a) und cos®®©
107 (b). Die Farbskala gibt die relative
Atomdichte an.
Die zeitliche Entwicklung einer
0 0.5 1

[Abbildung 10} Dargestellt ist die
109 nach zweidimensionale
,Flussverteilung “ der desorbierten

Desorptionsquelle mit n = 1 im Ur-
sprung ist fiir eine 10 pum lange Zelle
in gezeigt. Die Vertei-
lung ,zerflieft“ in alle Richtungen.
Im Moment, in dem die Atome die
hintere Zellenwand erreichen, wer-
den sie an ihr adsorbiert. Durch die
Darstellung des Gauf3strahls wur-
de das Verlassen des Strahlbereichs
veranschaulicht.

[Abbildung 11} Flussverteilung nach
zu verschiedenen Zeitpunkten in einer
10pm Zelle. Zusétzlich ist das Gauflprofil des
Teststrahls abgebildet um den Prozess des
Verlassens des Teststrahls zu veranschaulichen.

a)-d): 1, 5, 10, 20, 30, 100 ns.

Eine solche Desorptionswolke, wie in
dargestellt, kann beliebig viele Ato-
me enthalten. Wenn sie Ny Atome enthalten
soll, muss die normierte Verteilungsfunktion
(z.B. |Gleichung 26|) mit Ny multipliziert wer-
den. Durch die anschliefende Integration dieser
Verteilungsfunktion iiber den gesamten Raum
erhélt man gerade die maximale Anzahl der Ato-
me Np. Integriert man aber nur eine begrenz-
te Geometrie, wie z.B. iiber einen Gaufistrahl,
so erhdlt man eine Funktion N(t), deren Maxi-
mum gerade Ny ist, falls sich zu einem bestimm-
ten Zeitpunkt alle Atome in der Geometrie be-
fanden. Es ist nun so, dass ein zweidimensiona-
les Modell eine Betrachtung mehrerer Desorp-
tionsdefekte erlaubt, welche nun entlang der x-
Koordinate beliebig verteilt werden kénnen.
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In diesem Fall liegt ein Modell diskreter Dichten vor. Jedoch ist weder etwas iiber die
Positionen der Desorptionsdefekte, noch iiber ihre relativen Abstédnde zueinander be-
kannt. In diesem Fall wiirde es Sinn machen eine homogene Verteilung der Desorptions-
quellen anzunehmen. Auflerdem soll eine Desorptionsrate aufgrund der radialen Inten-
sitdtsverteilung des blauen Lasers auf der Desorptionsfliche angenommen werden. Diese
wird durch eine Gaufverteilung modelliert. Im weiteren wird das Modell der diskreten
und der homogenen Verteilung der Desorptionsdefekte vorgestellt.

5.2.2 Modell diskreter Desorptionsdefekte

Der Desorptionsradius auf der Zellenwand betrdgt 8um. Daher ist es unwahrscheinlich,
dass nur eine Atomwolke desorbiert. Es ist also sinnvoll die Desorption mehrerer Ato-
mensembles in Betracht zu ziehen, was uns zum Modell diskreter Desorptionsdefekte
fiihrt.

Zuallererst wird die Desorptionsrate vernachlissigt und nur die Anzahl der Atome ange-
schaut, die man mit dem Probestrahl fiir verschiedene Abstédnde xg registrieren wiirde.
Die Verteilungsfunktion einer um xg verschobenen Desorptionsquelle lautet fiir insgesamt
Ny Atome, die durch einen Delta-Puls desorbiert werden, gemif

1 1 _(1710)2;.22
friwa (2, 20, 2,t, No) = No - the tv)® 2 - O(t) (28)
w

a) b) ‘
1+ Abstand Xo! 1
—0.0 um
=038 —0.5 um | A
ﬁ 1.0 um
= < — 1.5 um
] ,
g = 0.6 —2.0 um
= g 2.5 um
04 —3.0 um | 1
g
0.21
0 r . . . .
0 1 2 3 4 5 -5 0 5 10 15 20 25
z [pum] t [ns]

Abbildung 12: a) Eine Desorptionswolke im Abstand zy zum Ursprung, zum Zeitpunkt 1.5 ns.
b) Relative Anzahl der Atome im Teststrahl fiir verschiedene Abstdnde z¢ vom Ursprung fiir eine
5um lange Zelle, desorbiert mittels eines Delta-Pulses.

Die Anzahl der Atome in Abhéngigkeit von der Zeit ist durch [Gleichung 16| bestimmbar.
Es ist also notwendig die gegebene Verteilungsfunktion tiber die Geometrie des Gauf3-
strahls zu integrieren. Die relative Atomanzahl ist somit gegeben durch

L (rw(z) _M
0 0 —w(z) T Vw
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wobei w(z) die Einhiillende des Gaufistrahls, gegeben durch |Gleichung 11| und L die

Zellenlénge ist. Die Integration erfolgte numerisch. Das Ergebnis ist in fiir
einige Abstinde xy dargestellt.

Es ist deutlich zu sehen, dass die Desorption aus dem Ursprung stets den grofiten Beitrag
zur Atomzahl liefert. Fiir den Abstand von einem Mikrometer fillt die relative Atom-
zahl fiir die ersten 2-3ns rapide ab, in diesem Moment verlassen viele Atome schnell den
Strahl. Der Abfall verlangsamt sich jedoch ab dem Zeitpunkt von ca. 3ns. Hier leisten
die Atome ihren Beitrag, die aus der Atomwolkenmitte schrig oder von der Seite in den
Strahl hineinfliegen. Fiir grofere Abstédnde (xg > 1.5um) erreicht nur ein Bruchteil aller
Atome den Strahl, daher die relativ kleine Amplitude. Der grofite Teil dieser Teilchen
fliegt also am Teststrahl vorbei. Fiir groBe Zeiten ¢ > 20ns konvergieren die Integrale [29]
fiir verschiedene x(y gegen den selben Wert. Das bedeutet, dass nach einer bestimmten
Zeitspanne die Atome in der Zelle gleichverteilt werden und zwar unabhéngig von ihrer
urspriinglichen Position.

Es soll nun eine Desorptionsrate angenommen werden, die die radiale Intensitatsverteilung
des Desorptionsstrahls auf der Desorpionsfliche wiedergibt. Die Intensitit eines Gauf3-
strahls ist durch gegeben und entspricht in radialer Richtung einer Gauf-
kurve, wie in dargestellt. Die Desorptionsrate muss aber keiner Gaufikurve
entsprechen, da die maximale Anzahl der desorbierten Atome endlich ist. In diesem Fall
flacht die Gaulkurve im Bereich ihres Maximums ab.

Es ist wahrscheinlich, dass in einem Desorptionsradius von ca. 8um nicht nur eine Desorp-
tionswolke entsteht. Daher werden nun mehrere Desorptionsquellen entlang der Zellen-
wand platziert. Sie werden in verschiedenen Absténden dxg zueinander regelméaflig an-
geordnet (s. , was jedoch in keiner Weise der Realitit entspricht. Viel
wahrscheinlicher ist eine Poissonverteilung der Desorptionsdefekte oder sogar eine abso-
lut homogene Verteilung. Diese werden im Rahmen des 3D-Modells in [5.3]behandelt. Das
Modell der regelméfiigen Absténde soll vielmehr ein Gefiihl {iber die Dynamik und das
kollektive Verhalten der Teilchen, das auf dem Supperpositionsprinzip basiert, geben. Je
nach Geometrie der Zelle, Anzahl der Desorptionsquellen und den Absténden zwischen
Thnen, entstehen verschiedene Verldufe der relativen Atomzahlen iiber der Zeit. Diese
lassen eine Interpretation der vorhandenen Dynamik zu.
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Abbildung 13: Relative Desorptionsrate fiir einen Desorptionsradius von 8um, die wegen der
radialen Intensititsverteilung eines Gaufistrahls (Gleichung 12|) einer Gaukurve folgt.
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Abbildung 14: Dargestellt sind die zweidimensionalen Verteilungsfunktionen |26| zum Zeitpunkt
t = 1.5ns, aufsummiert {iber die Verschiebungen zy. In a) ist dzp = 4pum und in b) dzg = 0.1pm.
In der Mitte der Zelle ist der Teststrahl dimensionsgetreu dargestellt.

Bei mehreren Desorptionsquellen ist die Gesamtverteilungsfunktion eine Summe aus den
Einzelverteilungsfunktionen. Es wird lediglich {iber die Verschiebungskoordinate xy sum-
miert. Die relative Anzahl der Atome iiber die Zeit fiir k& Atomwolken ist dann geméfl

gegeben durch

2
—2%0; 1 1 _(zfm()i)2+z

L rw(z) k
N(t) = /0 / " ZNO e Bi —— ¢ @w?® z.0(t)|dzdz  (30)
—wiE) li=1
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Abbildung 15: 2D-Modell diskreter Desorptionsdefekte: Relative Atomzahlen iiber der Zeit
fiir verschiedene Abstéinde dxy zwischen den Desorptionsdefekten. In a) erfolgte die Simulation fiir
eine Zellenldnge von 1.2um, in b) fiir 5um.

2z0i

Dabei gibt der Term Ny -e @ die Desorptionsrate wieder, da wegen der radialen Inten-
sitdtsabhéngigkeit die Anzahl der desorbierten Atome mit dem Abstand xg abnimmt.
R, ist dabei der Desorptionsradius. In ist die relative Atomzahl fiir einen
Delta-Desorptionspuls fiir Zellenléingen 1.2pm und 5pm fiir verschiedene Abstinde dxg
zwischen den Desorptionsquellen zu sehen. Der Desorptionsradius ist fest und betragt
8um, daher steigt in der Simulation die Anzahl der Desorptionsdefekte mit kleiner wer-
denden Abstdnden zwischen den Desorptionswolken. Fiir einen Abstand dxg = 4um sind
es fiinf Desorptionsquellen bei xg =[-8, —4,0,4, 8] um. Bei einem Abstand dzy = 1pum
sind es dagegen 17 Desorptionsquellen bei zg = [—8,—7,...0...7, 8] pm.

Betrachten wir zunéchst die Zelle mit der Linge 1.2pum. Die Verldufe der Kurven fiir
Absténde von 4pum (blau) und 2pm (rot) sind fiir kleine Zeiten ¢ < 4ns gleich, wobei
flir lange Zeiten die rote Kurve langsamer abféllt. Der gesamte Verlauf der Kurve hat
eine groBe Ahnlichkeit mit dem Fall von einer Desorptionsquelle im Urpsrung (s.
. In unserem Fall sind es ebenso die Atome im Ursprung, die den grofiten
Beitrag zur relativen Atomanzahl beitragen. Fiir groflere Zeiten fliegen die Atome unter
dem Winkel ©® von benachbarten Desorptionspositionen in den Teststrahl, wobei diese
fiir grofer werdende © kleinere Betrége zum Integral leisten. Man kénnte auch sagen,
dass sich schon von Anfang im Probestrahl befindenden Atome den Verlauf der relativen
Atomzahl fir kleine Zeiten bestimmen, wohingegen der Beitrag fiir grofiere Zeiten von
den Teilchen, die erst in den Strahl reinfliegen miissen, zustandekommt. Im Fall der ro-
ten Kurve (dz¢p = 2um) sind es insgesamt mehr Nebendesorptionsquellen, was insgesamt
bedeutet, dass die von den Seiten kommenden Teilchen 6fter einen Beitrag zum Integral
leisten als im Fall der blauen Kurve (dz¢g = 4um). Dies ist der Grund wieso fiir lange
Zeiten die rote Kurve insgesamt eine hohere relative Atomzahl aufweist, was dquivalent
zu einem langsameren Abfall ist.

Betrachten wir nun die Kurven fiir Abstdnde von 1 ym (griin) und von 0.1pm (lila). Im
Fall der griinen Kurve sind zwar schon viele Atome zum Zeitpunkt ¢ = 0 im Teststrahl,
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jedoch wird ihr Maximum erst zu einer Zeit von ca 2.5ns erreicht. Die Nebendesorp-
tionsquellen sorgen also dafiir, dass liber eine Zeitspanne von 2.5ns die Atomzahl im
Teststrahl stetig ansteigt. Fiir dieses Verhalten ist auflerdem ein gut ausgebildetes Ma-
ximum, der zu grofleren Zeiten verschoben ist, charakteristisch, welches dagegen fiir die
anderen Fille fehlt, da hier die Teilchendichte gleich zu Beginn sehr hoch ist. Dies ist
auch bei der lila Kurve der Fall. Der Verlauf fiir lange Zeiten ist dagegen fiir beide (griin
und lila) Kurven beinahe identisch.

Widmen wir uns nun dem rechten Bild in der [Abbildung 15 Hier wird nun eine etwas
langere Zelle (L = 5um) betrachtet. Die Konstellation der Desorptionsdefekte bleibt
gleich. Uberraschend ist, dass ausgerechnet Kurven mit groftem und kleinstem 6z sich
am dhnlichsten sind. Die relative Atomzahl ist in beiden Féllen schon zu Beginn sehr hoch
und ihr Maximum gleich erreicht, im weiteren Zeitverlauf verlassen Teilchen iiberwiegend
den Teststrahl. Die Abnahme der relativen Atomzahl ist fiir Zeiten ca. ¢ < 10ns lang-
samer, als fur die Zeitpunkte danach. Das bedeutet, dass die den Strahl verlassenden
Teilchen durch die von den Seiten hineinfliegenden Atome kompensiert werden. Fiir Zei-
ten ca. t > 10ns sind es nun bei weitem weniger Partikel, die von den Nebenpositionen
kommen und zum Integral beitragen. Die sich unmittelbar um den Urpsrung desorbie-
renden Teilchen sind nun ,aufgebraucht* (d.h. es wurde tiber sie bereits integriert) und
die Atome, die von weiter auflen kommen sind nicht so viele und nicht so schnell, als
dass die Kompensation erfolgen kann.

Bei der griinen Kurve (dz¢p = 1pm) ist das Verhalten dhnlich. Die Kurve weist genauso
zwei verschiedene ,,Zerfallsraten“ auf. Jedoch sind es nicht ausreichend Teilchen an Ne-
benpositionen um den Ursprung, um fiir kleine Zeiten ¢ < 2ns einen Beitrag zu leisten.
Daher fillt die Kurve rapide ab, sodass sie insgesamt schmaler erscheint. Bei der Anord-
nung der Desorptionsdefekte mit relativ groflen Abstdnden zueinander, wie im Fall der
blauen Kurve (§z¢g = 4 um) verhalten sich die Zerfallsraten den zuvor diskutierten Féllen
genau entgegegesetzt. Fiir kurze (0-5 ns) und mittlere (5-10 ns) Zeitspannen dominieren
die Atome im Ursprung. Der Zerfall der relativen Atomzahl ist fiir £ < 10ns durch das
Verlassen des Strahls der schon von Anfang an im Strahl vorhandenen Teilchen bedingt.
Die Zerfallsrate sinkt erst fiir Zeiten ¢ > 10ns, da hier nun schliellich die Atome der
Nebenpositionen zum Integral beitragen. Der Unterschied zur kiirzeren Zelle ist also
der, dass die Zelle ausreichend lang fiir ein Verhaltenswechsel der relativen Atomzahl
ist. Wahrend die kiirzere Zelle nur das Regime der kurzen und langen Zeiten besitzt,
weist die ldngere Zelle dazwischen einen zusétzlichen Bereich auf, wo die Zerfallsrate der
Kurve sich von der Zerfallsrate fiir grof3e ¢ unterscheidet.

Jetzt sollen die verschiedenen Konstellationen auf der Desorptionsfliche fiir verschiedene
Zellenldngen miteinander verglichen werden. Dafiir wird fiir einige Zellenldngen L das
Integral numerisch gelost. Aus den Integralen wird die relative Atomanzahl %s)
ermittelt. Anschliefend wird der Zeitpunkt bestimmt, bei dem die relative Atomzahl
auf die Hélfte abgefallen ist. Es wird praktisch die Breite der Kurve beim Wert der
relativen Atomzahl von 0.5 bestimmt. Dieser Wert wird weiterhin analog zum 1D-Modell

als mittlere Flugzeit bezeichnet. Diese wird dann iiber die verschiedenen Zellenldngen

aufgetragen. Das Ergebnis ist in zu sehen.
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Abbildung 16: a) Mittlere Flugzeit der Atome in Abhéngigkeit von verschiedenen Zellenldngen
im 2D-Modell diskreter Desorptionsquellen. Die Abstdnde dxy zwischen den Desorptionsstellen
sind 4,2,1,0.1um. b) Simulierten Breiten der relativen Atomzahl-Kurven iiber der Zellenldnge. Die
roten Rechtecke reprisentieren dabei das Modell der homogenen Verteilung der Desorptionsdefekte
und die blauen Dreiecke das Modell der diskreten Desorptionsdefekte mit einem Abstand von
0.1pm.

Diese Art von Betrachtung liefert zwar keine exakten Verldufe der Dichten, zeigt jedoch
einen wichtigen Aspekt der in der Simulation konstruierten Geometrie auf. Wahrend
fiir relativ grofle Absténde zwischen den Desorptionsquellen von 4um die Flugzeiten,
dhnlich wie beim 1D-Modell, mit der Zellenldnge zunehmen, zeigt der Verlauf der mitt-
leren Flugzeit fiir Abstdnde von 2um zwei Extrema und dazwischen einen Wendepunkt
auf. Dieses Verhalten ist auf die in der Simulation gewéhlten Fokuslage des Probestrahls
zuriickzufithren. Der Fokus des Teststrahls liegt immer in der Zellenmitte, was bedeutet,
dass die von dem Probestrahl auf der Zellenwand ausgeleuchtete Fléche (Beleuchtungs-
radius) grofler wird. Wéahrend diese Fliache klein ist, was fiir kleine Zellenlangen zutrifft,
wird der Verlauf der relativen Atomzahl {iber der Zeit von den Atomen, die von den
Seiten in den Strahl hineinfliegen, bestimmt. Wird die Beleuchtungsfliche des Probe-
strahls auf der Zellenwand jedoch gréfler, so werden gleich von Beginn an mehr Atome
registriert, was die relative Atomzahl schon fiir sehr kleine Zeiten relativ hoch setzt. Die
von den Nebendesorptionsquellen kommenden Atome konnen diese hohe Atomzahl nicht
mehr aufwiegen, was den Abfall der Kurve insgesamt schneller gestaltet. Diese erscheint
also ab einem bestimmten Beleuchtungsradius fiir groflere Zellenldngen schmaler. Wird
der Beleuchtungsradius noch grofler, &hnelt das Modell dem zweidimensionalen Modell
mit einer Desorptionswolke im Ursprung. Dadurch dominiert das ,Herausfliegen“ der
Atome aus dem Teststrahl, was einen langsameren Abfall der relativen Atomzahl be-
wirkt. Die mittlere Flugzeit steigt wieder an. Dagegen dhnelt das Modell der diskreten
Desorptionsquellen mit relativ grofien Absténden (4pm) schon von Anfang an dem ein-
dimensionalen Modell. Die mittlere Flugzeit steigt dabei iiber die gesamte Zellenldnge
an, wihrend die bei dem 1D-Modell vorhandene Linearitdt durch die Beitrage der Ne-
bendesorptionsquellen aufgehoben wird.
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5.2.3 Modell homogen verteilter Desorptionsdefekte

Im Grunde ist die Anordnung der Desorptionsdefekte auf der Zellenwandoberldche un-
bekannt. Genauso wenig ist etwas iiber die Abstédnde zwischen diesen Stellen bekannt.
Eine Poissonverteilung der Desorptionsdefekte wird sich im zweidimensionalen Modell
allerdings nicht all zu sehr von dem schon betrachteten Fall der diskret verteilten Teil-
chenquellen unterscheiden. Eine weitere Herangehensweise wire eine homogene Vertei-
lung der Desorptionsdefekte anzunehmen. Ein grofles Vorteil dieses Modells ist, dass es
nicht mehr von den Positionen der Desorptionsdefekte abhéngt.

In diesem Fall soll die Verteilungsfunktion [26| iiber alle Verschiebungen zg aufsummiert,
d.h. integriert werden. Sei R der Radius des Desorptionskreises des blauen Strahls, dann
ist die neue homogene Verteilungsfunktion fir Zeiten ¢ > 0 gegeben durch

R 1 1 _(z—zo)2+z2
/ e w2 0(t)dao (31)
—R (\/Tv,)" 1

Die Losung des Integrals [31] l4sst sich analytisch darstellen als

We_(tvzwfz@(t) {erf (th;)$> + erf (Rt;;}wﬂ (32)

mit der Fehlerfunktion erf (z), die als

2 ? 2
erf z = —/ e Vdt 33
VT Jo (33)

definiert ist. Die neue Verteilungsfunktion B1] wird nun geméaf iiber die
Geometrie des GauBlstrahls fiir jede Zeit ¢ numerisch integriert um den Verlauf %5) fiir
einen Deltadesorptionspuls zu erhalten. Die Kurven fiir die mittleren Flugzeiten iiber die
Zellenldnge im Falle der homogenen und der diskreten Verteilung fiir einen Abstand von
0.1pm zwischen den Desorptionsquellen ist in b) dargestellt. Die Kurve fiir
die homogene Verteilung zeigt ab ca. 4um Zellenldnge deutlich hohere Flugzeiten als die
der diskreten Verteilung. Die Atome sind hier viel dichter beieinander, was das schnelle
Verlassen des Teststrahls unterbindet, da nach einer bestimmten Zeitspanne, aufgrund
der groflen Dichte, immer noch genug Teilchen im Teststrahl verweilen, um einen Beitrag
zu leisten. Insgesamt erscheinen also die Atome in einer homogenen Verteilung langsamer
als die in einer diskreten. Bemerkenswert ist, dass beide Kurven eine Art Wendepunkt
besitzen, wobei dieser fiir homogene Verteilung weiter rechts liegt. Wie oben bereits
beschrieben, tritt dieser im Bereich von Zellenldngen auf, wo schon fir kleine Zeiten
eine grofle Dichte an Atomen vom Teststrahl registriert wird. Dabei hdngt natiirlich die
Position des Wendepunktes stark von der Fokuslage des Teststrahls in der Zelle ab, da
dieser die Detektionsoberflache auf der Zellenwand festlegt. Es ist auflerdem offensich-
tilich, dass die Detektionsfliche bei einem in der Zellenmitte liegendem Fokus mit der
Zellenldnge anwéchst. Im Fall homogener Verteilung der Desorptionsquellen muss die
Detektionsfliche grofler sein, als im Fall einer diskreten Verteilung, weil der Teststrahl
fiir kleine Zeiten bereits mehr Atome registrieren muss, als im weiteren Zeitverlauf von
den Seiten in den Probestrahl reinfliegen kénnen. Dies muss fiir homogene und gréfiere
Dichten durch eine groflere Detektionsfliche gewéhrleistet werden. Eine grofiere Detekti-
onsfliache bei der in der Simulation gewéhlten Konstrutkion heifit aber auch eine grofiere
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Zellenlange.

Bis jetzt wurde nur der Fall betrachtet, bei dem der Desorptionswinkel durch cos © be-
schrieben wird. In den meisten Féllen jedoch folgen desorbierende Partikel einem Win-
kel, der mit cos™ ©, n > 1, einhergeht. Die Absicht ist dabei Desorptionswolken fiir
verschiedene n und L miteinander zu vergleichen. Dies gelingt im Rahmen des Modells
homogener Verteilung der Desorptionsdefekte am besten, da es nicht mehr von Positio-
nen xg abhingt. Die verallgemeinerte Verteilungsfunktion ist in zwei Dimensionen durch

sleichung 27 gegeben und geht fiir n = 1 in die schon bekannte Funktion [26] iiber. Diese
soll nun, analog dem n = 1 Fall, {iber die Verschiebungsvariable zy integriert werden.
Es lésst sich jedoch nur sehr schwer ein analytischer Ausdruck, analog der [Gleichung 32
aufstellen. Daher soll die Integration numerisch erfolgen. Es soll also insgesamt das In-
tegral

- /W [ [h < = O(t)day | dudz  (34)
2Tt o | drdz 3
No “(e) (z 202 +22)"5" 1

gelost werden. Die Implementierung des Integrals fallt viel leichter, falls man die
Integrationsreihenfolge vertauschen diirfte. Man bestimmt also

No R Ny

fiir eine bestimmte Zellenlinge L. Dass man es so machen darf, bestétigt
a), wobei die durchgezogene Linie die mit der fiir den n = 1 Fall analytischen Losung
[32], wihrend die roten Punkte mittels der numerischen Methode [35] berechnet wurden.

Nt _ (* Nz, 35)

Im weiteren Verlauf werden nun numerisch Integrale [34] fiir drei verschiedene Zellenlingen
und unterschiedliche n berechnet und miteinander verglichen. Die Ergebnisse sind in[AD]

bildung 17| b), ¢) und d) dargestellt.

Die Ergebnisse lassen darauf schlieflen, dass die Dynamik der Atome fiir betrachtete
Zellenldngen durch das von den Seiten ,Hineinfliegen“ der Atome in den Probestrahl
dominiert. Dies erkennt man anhand gréflerer n, fiir die die Kurven schmaler werden.
Die Desorptionswolken sind bei grofleren n schmaler, d.h. es sind zwar tiber die Zeit mehr
Atome im Strahl, jedoch kommen auch weniger Atome von auflerhalb des Strahls an.
Wiirden die Kurven fiir groflere n breiter werden, so wiirde es heiflen, dass die sich schon
im Teststrahl befindenden Atome ldnger zur Dichte beitragen. Dies ist hier jedoch nicht
der Fall. Mit groflerem n wird iiber die Zeit die Dichte insgesamt kleiner, da die von den
Seiten kommenden Teilchen insgesamt ldnger brauchen um den Strahl zu erreichen. Im
Fall der 10pum- Zelle wird diese Vermutung bestétigt, da fiir lange Zeiten der Verlauf der
relativen Atomanzahl iiber der Zeit fiir alle n beinahe identisch ist. Hier erreichen ndmlich
die von den Seiten kommenden Atome erst nach einer gréfleren Zeit den Probestrahl, als
es fir n = 1 der Fall ist.

22



a) 1 b) 1
—analytisch —n=1
—= L * numerisch| | N - n=2| |
<08 _ 08 s
N =
= @ ---n=4
£ 0.6 £ 0.6
g £
< o
204 <04
g 2
=02 0.2
0 : : : 0 : =
10 20 30 40 50 5 10 15 20
Zeit [ns] Zeit [ns]
c) 1 d) 1
—n=1 —n=1
R\ N e n=2| | L N n=2| |
_ 0.8 o ~ 0.8 R\ o
S ---n=4 5 \ - - -n=7
£ 06 \ N 0.6 —
5 e
= A\ <
<04f = 04
o N o
0.2 AN 0.2
0 ' ' ' ' 0 ' ' '
10 20 30 40 50 20 30 40 50
Zeit [ns] Zeit [ns]

Abbildung 17: a) Simulierte relative Atomzahl iiber der Zeit mittles eines einzigen Delta-

Desorptionspulses bei einer Zellenldnge von 1.7um und n

1 im 2D-Modell homogen verteil-

ter Desorptionsdefekte. Die blaue durchgezogene Linie ist dabei durch die analytisch gewonnene
Verteilungsfunktion und die roten Punkte durch die numerische Methode berechnet. Die
Samplerate dxg betrigt 0.1um. b), c), d) Dargestellt ist die {iber die Zeit aufgetragene relative
Atomzahl fiir unterschiedliche n. In b) erfolgte die Simulation fiir die Zellenldnge L = 1.2pm, in
c) fir L = 5um, und in d) fir 10pm.

5.3 Dreidimensionales Modell der Zelle

5.3.1 Das Modell Poissonverteilter Desorptionsdefekte

Das zweidimensionale Desorptionsmodell soll in diesem Kapitel zu einem 3D-Modell er-
weitert werden. Die Absicht dabei ist damit spéater die OD aus einer
gemessenen Transmissionsfunktion zu reproduzieren. Dazu braucht man jedoch eine Vo-
lumendichte und einen Streuquerschnitt, welche nur in drei Dimensionen definiert sind.
Dabei werden sowohl die Zelle, als auch der Gaufistrahl zu dreidimensionalen Volu-
menkorpern, die Desorptionsfliche liegt nun in der xy-Ebene bei z=0, die Flugrichtung
der Atome ist die z-Achse. Der Desorptionswinkel © ist durch den Winkel zwischen der
z-Achse und der Desorptionsebene gegeben, wobei © € [, F].

Die dreidimensionale Verteilungsfunktion ist fiir den Fall n = 1 durch und
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fiir n > 1 durch [Gleichung 9 bestimmt. Diese ist in der xy-Ebene kugelsymmetrisch und
sowohl in yz-, als auch in der xz-Ebene zylindersymmetrisch (Abbildung 18)).

X [um] x odery [pm]
-5 0 5 -5 0 5
-5 0
a) b)

1
2 »
=0 =
> 3 N

4

5 ‘5

0 0.1 0.2 0.3 0.4 0.5 0.6 0.7 0.8 0.9 1

Abbildung 18: Dreidimensionale ,Flussverteilung“ nach Links ist die Perspektive
auf die Desorptionsebene gezeigt, rechts auf die xz- und yz-Ebene.

Um die Anzahl der Atome N(t) zu bestimmen, sollen die Verteilungsfunktionen [7] und
[ tiber den GauBsstrahl geméif integriert werden. Es ist also

N _ " y dxdyd
fir k Desorptionsquellen. Die Integration erfolgt numerisch. Das Programm ist so ge-
schrieben, dass eine beliebige Funktion fy;,, eingesetzt werden kann. Die Idee hinter der
Implementation ist die Verteilungsfunktion ff,, als ein dreidimensionales array darzu-
stellen. Dabei werden der Funktion fj,, Werte einzelner Punkte auf der Diskretisierung
des Gaufistrahls zugewiesen. Anschliefend wird iiber die einzelnen Dimensionen des er-
haltenen arrays integriert. Die Diskretisierung erfolgt iiber die Querschnittsflichen des
Gaufistrahls durch die xy-Ebene (s. c)). Dabei folgt der Radius dieser
Kreise der Der gesamte Strahl besteht dann aus einer beliebigen Anzahl
an Querschnitten zwischen z = 0 und z = L. In der Simulation wurde die Anzahl der
Diskretisierungsflichen auf 100 gesetzt, was einen Abstand von ﬁ zwischen zwei sol-
chen Flachen bedeutet.

Zuerst soll untersucht werden, wie grof3 die Beitrdge der einzelnen Desorptionswolken
in Abstdnden xg und gy zum Ursprung zur relativen gesamten Atomanzahl sind. Dazu
wird ein festes yg gewahlt und die relative Atomzahl fiir einige Absténde xy berechnet.

Die Ergebnisse sind in [Abbildung 19|a), b) und c¢) dargestellt. Dabei ist in a) yo = Oum,
in b) yg = lpm und in ¢) yg = 2um. xy durchlduft dabei Positionen von 0 — 3um in

0.5um- Schritten. [Abbildung 19| a) liefert dabei dhnliche Ergebnisse wie im 2D-Modell

(Abbildung 12| b)). Hier soll darauf hingewiesen werden, dass die relative Atomzahl bei
30ns fir alle zy praktisch auf Null abgefallen ist, wiahrend sie im 2D-Modell zu diesem
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Zeitpunkt minimal gréfler als Null ist. Dies ist dadurch begriindet, dass im 3D-Modell
Atome mehr Richtungen zum Verlassen des Teststrahls haben. Fiir Abstidnde yo > 1um
fallt der Beitrag der Atome drastisch ab. Wahrend fiir yg = 1pum der Beitrag der Atome
in der Groflenordnung von der relativen Atomzahl bei g = Opm bleibt, tragen die Atome
bei yg = 2pum nur wenige Hundertstel zur gesamten Atomzahl bei. Um den Betrag fiir
groffere Abstinde zum Ursprung als 2um aufzuzeigen, wird fiir jeweils ein festes yo auf
der Desorptionsfliche der Abstand xg in 1um-Schritten durchgefahren und die Maxima
der zeitabhéngigen relativen Atomanzahl tiber xy aufgetragen. Dadurch wird ersichtlich,
dass der Abfall des Beitrags der relativen Atomzahl mit dem Abstand exponentieller

Natur ist, da|Abbildung 19[d) ein logarithmischer Plot ist.
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Abbildung 19: Relative Atomanzahl fiir L = 5um berechnet mittels fiir n=1 fiir
verschiedene Absténde zg bei a) yo = Oum, b) yo = lpm und c) yo = 2pm. d) Maxima der
relativen Atomanzahl fiir verschiedene Positionen yg, aufgetragen tiber verschiedene Absténde zum
Ursprung xp.
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Es sollen nun 200 zuféllig verteilte Desorptionsdefekte auf der Zellenwand (xy-Ebene, z =
0) in einem Desorptionsradius von 8um platziert werden (Abbildung 20|a)) und mithilfe
von die daraus resultierende relative Atomanzahl berechnet werden.Die

Desorptionsrate ist nun eine zweidimensionale ,,Gausf3glocke “ und ist eine Funktion von
den Defektpositionen zg und yp.

b) -8
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Abbildung 20: a) Anfangsposition der 200 Poissonverteilter Desorptionsdefekte auf der Zellen-
wand. Der blaue Kreis représentiert dabei den Desorptionsstrahl mit einem Radius von 8um, der
rote Kreis den Teststrahl bei z = % mit dem Radius wy = 0.75um. b) Dargestellt sind die aufsum-
mierten Verteilungsfunktionen der einzelnen Desorptionsdefekte bei ¢ = 1.2ns in der xy-Ebene bei
z = 0.01pm. c) Diskretisierungsquerschnittsfliche des Gaufistrahls bei z = 2z = % Der Radius
dieser Flache betragt wy = 0.75um. Jede einzelne Flache wird dabei durch 7668 Punkte gebildet.
d) Relativen Atomzahlen fiir drei verschiedene Zellenléangen simuliert mittels des dreidimensionalen
Desorptionsmodells diskreter poissonverteilter Desorptionsdefekte.
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5.4 Der Faltungsvorgang

Der Desorptionspuls wurde bis jetzt als ein Deltapuls angesehen, besitzt jedoch in der
Realitdt eine endliche Breite. Die Form ist in guter Ndherung durch den Blackman-Puls

gegeben und hat eine FWHM von 2 ns (Abbildung 21)). Dieser ist, falls symmetrisch um
den Ursprung, durch modellierbar.

21 1 7t 2 7t
BMP(f) = | == 4 ~cos [ —— ) 4 Zcos [ —""_)|.
®) [50 +gcos (2.5 : 10—9> + 9508 (2.5 - 10—9” (37)
S (t +25. 10—9) ) (—t +25. 10—9)

Um das richtige Ausgangssignal S,,; zu erhalten soll das mittels eines Deltapulses simu-
lierte Signal S, mit dem Blackman-Puls BMP gefaltet werden. Das Ausgangssignal hat
dann die Form B8

Sout(t) = / S (F)BMP(t — 7)dr (38)

—00

0.7571

0.5¢1

Amplitude [a.u.]

- Zeit [ns]

Abbildung 21: Blackman-Puls nach |Gleichung 38 mit einer FWHM von 2ns.
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5.5 Vergleich der gefalteten und ungefalteten Signale
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Abbildung 22: a) Dargestellt sind das Eingangssignal und der Desorptionspuls mit FWHM = 2ns
und jeweils normierten Fldchen. Das Eingangssignal ist dabei das durch einen Deltadesorptionspuls
simulierte Dichte in einer Zelle mit Lange 1.2um. b) Geplottet sind das Eingangssignal und das mit

dem Blackman-Puls gefaltete Ausgangssignal. Das Ausgangssignal zeigt einen deutlich langsameren
Anstieg und ein ausgepréigtes Maximum.
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Abbildung 23: a): Relative Atomzahlen fiir drei verschiedene Zellenldngen simuliert mittels des
dreidimensionalen Desorptionsmodells diskreter poissonverteilter Desorptionsdefekte. b) Die in a)
dargestellten Signale wurden hier mit dem Blackman-Puls gefaltet. Die gefalteten Kurven sind

breiter als die Eingangssignale, da hier zusétzlich die Breite des Blackman-Pulses zur relativen
Atomzahl beitragt.
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5.5.1 3D-Modell homogenverteilter Desorptionsdefekte

Analog zum 2D-Modell homogen verteilter Desorptionsdefekte ldsst sich fiir den Fall
n=1 mithilfe der Aufintegration {iber die Verschiebungspositionen zy und ¥g ein analyti-
scher Ausdruck fiir eine dreidimensionale Verteilungsfunktion finden. Dies ist jedoch nur
moglich, falls die kreisférmige Desorptionsfliche als ein Quadrat mit einer Seitenldnge
von 16pum genédhert wird. Wie in bereits gezeigt ist der Beitrag der sich
weiter auflen befindenden Atome nicht sehr grofl, was an dieser Stelle die Naherung
rechtfertigt. Die neue dreidimensionale homogene Verteilungsfunktion ist dann, bis auf

die Normierung, gegeben durch |Gleichung 39, wobei a(t) = QkBLTtQ.
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Abbildung 24: a) Vergleich der 2-und 3D Modelle homogen verteilter Desorptionsdefekte fiir
eine 1pym Zelle. Hier stimmen die beiden Kurven vollstdandig {iberein. Das dreidimensionale Modell
scheint fiir kleine Zellenldngen gegen das 2D-Modell zu konvergieren. b) Vergleich der 2-und 3D
Modelle homogen verteilter Desorptionsdefekte fiir eine Zellenldnge von 2.4um. Die beiden Kurven
liegen, bis auf kleine Abweichungen, tibereinander. c¢) Vergleich der 2D- und 3D Modelle homogen
verteilter Desorptionsdefekte fir L = 5um. Im zweidimensionalen Modell werden mehr Atome
registriert als im dreidimensionalen Fall. Dies ist darauf zuriickzufiihren, dass im 3D-Modell die
Atome den Teststrahl im 360°-Winkel verlassen konnen, wahrend im zweidimensionalen Fall dies
nur in der Ebene geschehen kann.
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_2?) 1 2 T2
x,y,2,t) ~ —Npe 8106 e—at)z" 22
fria(z,y ) 0 da(t) ”

[erf < a(t)(z — R)) — erf (@(w + R))} . (39)
{erf (@(R - y)> +erf <\/@(R + y))} Lo(t)

Fiir den Fall n > 1 wurde versucht numerisch vorzugehen. Die Vorgehensweise ist dabei
analog zur Methode wobei jedoch noch eine zusitzliche Dimension dazukommt:

N(t,n) // N(t,n,20,Y0) /R /R N(t,n,zo,y0)
—_— = ———ZZdxodyy ~ — " dxod 40
No 3+yp<R? No VO ) k) r No odyo  (40)

Durch die zusétzliche Dimension steigt die Rechenzeit quadratisch an. Wie bereits in
der a) gezeigt, konvergiert die numerische Losung gegen die analytische
fiir eine Samplerate von drg = 0.1pm. Sei nun N (t,n,zg,yo) ein zweidimensionales
array, wobei jeder Wert des arrays der Vektor N (t)}gm’y0 bei festem xy und yg ist. (Im
Grunde genommen ist N(¢,n,zg, o) ein dreidimensionales array). Fiir die numerische
Integration iiber das zweidimensionale array muss jeder Wert N (t)|x0 . bekannt sein.
Mit der vorgegebenen Samplerate von 0.1ym und der Desorptionsreéﬁteckseitenléinge
2R = 16um sind es 1612 Werte, die sich auf dem array befinden, und die es zu bestimmen
gilt. Die mittlere Rechenzeit zur Bestimmung eines einzelnen Vektors N (15)|g£07y0 betragt
ca. 40 Sekunden (i3 sechster Generation, SSD). Die Gesamtrechenzeit fiir ein einziges
Integral [40] ergibt sich zu

40s - 1612 ~ 288h = 12d

Diese Rechenzeit ist nur schwer aufzubringen. Jedoch wurde in der gezeigt,
dass fiir geniigend kleine Zellenlédngen das dreidimensionale Modell gegen das 2D-Modell
konvergiert, wo die Rechenzeit viel kleiner ist. Im Experiment betridgt die Lénge der
grofiten ausgemessenen Zelle 2.4pm. In a) stimmen die beiden Kurven, bis
auf vernachlissigbar kleine Abweichungen, tiberein. Fiir kleinere Zellenldingen werden
die Abweichungen noch geringer, wie b) zeigt. Es ist also gerechtfertigt
bei der Auswertung der Messdaten das zweidimensionale Modell dem dreidimensionalen
vorzuziehen.
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6 Das Experiment

6.1 Der Aufbau

Der experimentelle Aufbau fiir die Messung der Transmissionsfunktion ist in
dargestellt. Der Testsrahl (780 nm) und der blaue Desorptionsstrahl (480 nm)
sind iiberlagert (copropagating). Dabei ist der blaue Strahl gepulst und der rote gelockt.
Die Dampfzelle ist eine Keilzelle und besteht aus zwei rdumlich getrennten Bereichen,
die jeweils als Messbereich und als Reservoire dienen. Dabei kann die Zunahme der Zel-
lenldnge Uber dem Desorptionsstrahldurchmesser vernachléssigt werden. Die Zelle be-
steht aus Suprasil (5i02) und ist mit 14nm AloOs (Saphir) beschichtet. Die Temperatur
im Messbereich der Zelle betrégt ca. 180°C. Die obere Linse dient zur Fokussierung, die
zweite kollimiert die beiden aus der Zelle rauskommenden Strahlen. Der Teststrahl wird
durch einen Spiegel (R:780, T:480) in den Faserkoppler gelenkt. Das erhaltene Signal
wird mit einem Single Photon Counter Multiplier (SPCM) analysiert, dessen Kernbau-
teil eine APD (Avalanche-Photodiode) ist. Die im Nanosekundenbereich zeitaufgeloste
Transmissionsfunktion wird schlieBlich auf dem Oszilloskop ausgelesen.

AN

I

Keilzelle

H

Faserkoppler

S T

/

Abbildung 25: Abgebildet ist der vereinfachte, schematische Aufbau zur Messung der Trans-
mission in einer Rubidium-Mikrodampfzelle. Die Dampfzelle ist eine Keilzelle mit zwei rdumlich
getrennten Bereichen, die jeweils als Messbereich und als Reservoire dienen. Das Signal wird durch
einen Faserkoppler in den Single Photon Counter Multiplier (SPCM) geleitet.

6.2 Vergleich mit experimentellen Daten und Ergebnisse

Im Verlauf der Messung wurden insgesamt fiinf Transmissionsspektren bei fiinf verschie-
denen Zellenldngen aufgenommen (Abbildung 26[). Auflerdem wurde eine Messung ohne
Desorptionsstrahl durchgefiihrt, welche eine Kurve lieferte, die sich durch eine Gerade

mit negativer Steigung fitten lasst, und welche in[Abbildung 26]als ,lightlevel* bezeichnet
wird. Die Zelle an sich kann als eine Art Resonator mit geringer Reflektivitit angesehen
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werden, wodurch die Linienbreite sehr stark vergréflert wird. Die Finesse wird dadurch
ungefihr gleich grofl wie die freie Spektrale Breite, was der Grund fiir breite und abge-
flachte Resonanzen ist, welche aber immer noch gut zu erkennen sind. Die Messungen
wurden dabei genau auf den Resonanzen durchgefiihrt. Die Transmissionsmaxima en-
stehen dann, wenn die Zellenldnge einem Vielfachen der halben Wellenldnge des Lichts
entspricht. Es kann also ein Modell entwickelt werden, womit die Zellenldnge auf den
Transmissionsmaxima bestimmt werden kann.

| —0.8um —12ym —1.6gm —2.0pm —2.4um
T T T T

lightlevel |

3.5

3,, -

n
(6)]
|

N
|

Transmission [a.u.]
|_\
= a1
L L

o
(6)]
|

O, -

_0.5 1 1 1 1 1 1 1 1 1
-30 -20 -10 0 10 20 30 40 50 60 70

t [ns]

Abbildung 26: Durch Methode gemessene Transmissionsfunktionen fiir verschiedene Zel-
lenldngen. Die erste Kurve von oben stellt eine Messung ohne Desorptionspuls dar und wird als
Hlightlevel* bezeichnet. Im Idealfall sollte sich die Transmission nicht &ndern, da kein Licht absor-
biert wird.

Im Folgenden werden alle Transmissionsspektren um das ,lightlevel® kompensiert und
aus ihnen die zeitabhéngige optische Dichte OD(t) gebildet. Diese ist der negative Loa-
grithmus aus dem Quotienten von den Transmissionwerten 7'(¢) und dem Mittelwert der
Eingangstransmission T,;, vor dem Einschalten des Desorptionspulses.

OD(t) = —In (T(t>> (41)
Tein
Weiterhin werden die erhaltenen ODs mit den Simulationsergebnissen verglichen
dung 27)). Da die Zellenldnge vorgegeben ist, sind die einzigen Fitparameter die Ampli-
tude, die durch die Anzahl Ny der Atome gegeben ist, und die Zeit des Einschaltens des
Desorptionspulses tg. Die schwarze durchgezogene Linie wurde mittels des dreidimensio-
nalen Modells homogen verteilter Desorptionsdefekte berechnet. Wie in
der [ADbildung 27]zu sehen ist, fllt die berechnete Kurve viel schneller als die gemessenen
ODs ab. Die Simulation ist hier nur in der Lage das Verhalten der OD bis zum Maximum
zu reproduzieren. Dieses ensteht jedoch weniger durch das Modell selbst, sondern eher

32



durch den Faltungsvorgang der simulierten Signale mit dem Blackman-Puls. Das Modell
diskreter Desorptionsdefekte lieferte dhnliche Ergebnisse, wobei die Kurven tendenziell
schmaler sind, als im homogenen Modell, da wegen der niedrigeren Atomdichte weniger
Atome registriert werden konnen.

——3D, n=1, Ea:OeV ---------- 2D, n=0.5, Ea:O'ngT ————— 3D, n=1, Ea:0.9kBT—OD

7.5

OD [a.u.]

-30 -20 -10 0 10 20 30 40 50 60 70
t [ns]

Abbildung 27: Dargestellt sind die gemessenen und simulierten zeitabhédngigen optisches Dichten
fiir verschiedene Zellenldngen. Die roten Kurven sind die um das ,lightlevel“ kompensierten gemes-
senen ODs. Die schwarzen durchgezogenen Linien wurde mittels des 3D-Models homogen verteilter
Desorptionsdefekte berechnet. Die Verteilungsfunktion ist dabei durch gegeben. Fiir
die schwarzen gestrichelten Linien wurde zuséatzlich eine Adsorptionsenergie E, = 0.9kgT ange-
nommen. Die blauen gepunkteten Kurven wurden mittels des zweidimensionalen Modells homogen
verteilter Desorptionsdefekte (Methode fiir die gleiche Adsorptionsenergie und einer Abstrahl-
charakteristik ~ cos’-> © berechnet.
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Die Atome erscheinen in der Simulation viel schneller als in der Realitdt. Bekannt ist je-
doch, dass desorbierende Atome ein Oberflichenpotential (surface potential) iiberwinden
miissen, welches fiir verschiedene Desorptionsflachen verschieden grof} ist, und dadurch
einen Teil ihrer kinetischen Energie einbiiflen. Zur Beriicksichtigung des Oberflachenpotentials
wird im Boltzmanfaktor ein zusétzlicher Term FE, eingefiihrt, welcher die Adsorptions-
energie bzw. die Tiefe des Potentials kennzeichnen soll.

_Ekin _ Ekin
e kBT —s ¢ kpT—Ea (42)

Die schwarzen gestrichelten Kurven in repréasentieren die mittels der Si-
mulation berechneten ODs fiir eine Adsorptionsenerige

E, = 0.9k5T ~ 35.1meV (43)

mit T = 180°C. Das wiirde bedeuten, dass die desorbierten Atome 90% ihrer kinetischen
Energie an das Oberflichenpotential abgeben.

Die blauen gepunkteten Kurven wurden mittels des zweidimensionalen Modells homogen
verteilter Desorptionsdefekte (Methode|[34)) fiir eine Abstrahlcharakteristik ~ cos®5 © be-
rechnet. Diese scheint fiir die kleinste gemessene Zellenldnge die Messwerte fiir Zeiten
ca. > 0.5ns minimal besser zu treffen als die Kurve fir n=1 (schwarz-gestrichelte Kur-
ve). Fiir die groBite gemessene Zellenldnge trifft die blau-punktierte Kurve (n=0.5) die
Messwerte fiir grofie Zeiten besser als die Kurve fiir n=1, weicht jedoch fiir kurze Zeiten
von den Messwerten stark ab. Die schwarze punktierte Kurve beschreibt dagegen das
Verhalten der OD fiir kurze Zeiten gut, féllt aber fiir lange Zeiten viel zu schnell ab.

Es soll nun eine Aussage iiber die Anzahl, Volumen- und Oberflichendichten der Ato-
me in der Zelle zum Zeitpunkt der Messung getroffen werden. Dazu soll die homogene
Verteilungsfunktion [39] betrachtet werden. Damit die Integration die richtige Atoman-
zahl liefert, soll die Funktion richtig normiert werden. Dazu soll eine Zelle der Léange
L mit einer Breite und Héhe von 16pum, entsprechend dem Desorptionsradius, konstru-
iert werden. An dieser Stelle wird der Desorptionskreis mit Radius von 8um durch eine
quadratische Fléche mit der Seitenlinge 16pum approximiert. In der Verteilungsfunk-
tion wird nun die Gesamtatomzahl Ny gleich eins gesetzt und die Desorptionsrate
vernachléssigt. Anschliefend wird iiber das Gesamtvolumen der konstruierten Zelle in-
tegriert. Da Ny gleich eins ist, kann hochstens ein Atom desorbieren. Die zeitabhéngige
Atomzahl N(t) soll also ein Maximum bei 1 aufweisen, da zu einem bestimmten Zeit-
punkt sich insgesamt ein Atom in der Zelle befinden muss. Die Normierungskonstante 7
wird so gewahlt, dass dies erfiillt ist. Es muss also gelten

8um 8um L 1
1=n- MAX/ / dmdydzie_a(t)%ﬂ—f-
—8pm J—8um JO 4(1(t) t

[erf < o) (z — R)) ~ orf (@(gg + R))] . (44)
{erf (W(R — y)) + erf (\/@(R + y))] -0(t)
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Numerische Integration lieferte

S4
703219 (45)

Die mittels der Simulation berechneten Werte und die gemessenen optischen Dichten
sind in zusammengetragen.

L [Nm] OD Niotal Nprobe [#] 14 [é]

0.8 1.234 | 1.15-10° | 5.60-10%° | 1.80- 10
1.2 1.449 | 1.35-10° | 4.46-10%0 | 2.11-10'°
1.6 1.718 | 1.55-10° | 3.93-10%0 | 2.42. 10"
2.0 2.026 | 1.80-10° | 3.76-10%0 | 2.81-10"

2.4 1.952 | 1.65-10° | 2.97-10%0 | 2.58 - 10°

Tabelle 1: Aufgelistet sind die gemessenen optischen Dichten und die da-
zugehorigen, mittels Simulation berechnete gesamte Anzahl der desorbierten
Atome Nioiq1, die atomare Volumendichte im Teststrahl nprope und die Ober-
flachendichte auf der Desorptionsfliche p.

L sind dabei die Zellenldngen, OD sind die gemessenen optischen Dichten, Ny ist die
in der Simualtion gewihlte Konstante Ny, um den Wert der nétigen OD mittels

N,
OD = —rroe 5. ], (46)
%robe
zu erhalten. Ny, stellt somit die gesamte Anzahl desorbierter Atome dar. Np,pe ist

dabei die maximale Anzahl der Atome im Teststrahl und V)., das Strahlvolumen nach

Gleichung 13| nyrope = ]‘\;L":e ist die Volumendichte im Teststrahl. p = (Jgf;;;g)g ist die
probe
Oberflachendichte auf der Desorptionsfliche. Der Photon-Atom Streuquerschnitt o des

zwei Niveau Systems [f]| wurde zu

o =2.7080 - 10~ m? (47)

berechnet.
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7 Fazit und Ausblick

In dieser Arbeit sollte die Transmissionsfunktion des atomaren Ubergangs |5P5)9, F' =
4> — |55 2, F =3 > in Rubidium, gemessen mittels zeitaufgeloster Spektroskopie,
erklart und reproduziert werden. Zu diesem Zweck wurde eine Simulation in MATLAB
implementiert und Desorptionsmodelle einer ein,- zwei,- und dreidimensionalen Dampf-
zelle entwickelt.

Die aus zeitaufgelosten Transmissionsmessungen gewonnene zeitabhéngige ODs konnten
erst unter der Annahme einer unrealistisch hohen Adsorptionsenergie durch Simulati-
on angenahert werden (Abbildung 27)), andernfalls fielen die Kurven viel zu schnell ab.
Die Adsorptionsenergie betrug 35.1 meV, was 90% der gesamten kinetischen Energie
der desorbierenden Atome entspricht. Die den Atomen verbliebene Energie wiirde gera-
de mal der Energie eines idealen Gases bei einer Temperatur von ca. 45 Grad Kelvin
entsprechen. Im Vergleich dazu wurden von T. Kawalec et al. kinetische Energien der
vom einfachen Glas desorbierenden Césiumatomen zu ca. 40 + 2 meV gemessen [13].
Das entspricht der thermischen Energie eines Idealen Gases bei ungefahr 200°C. Fiir die
grofite gemessene Zellenldnge fiel auflerdem die durch die Simulation reproduzierte OD
flir grofle Zeiten viel zu schnell ab. Es kann also insgesamt weder eine Aussage tliber die
Verteilungsfunktion, noch iiber das Oberflichenpotential gemacht werden.

Das Verdndern der Abstrahlcharakteristik brachte ebenso keine eindeutigen Ergebnisse.
In sind ODs mit raumlichem Desorptionsverhalten ~ cos® (n=1) und
~ Vcos© (n=0.5) dargestellt. Wéhrend fiir die kleinste Zellenldnge die Messwerte fiir
n=0.5 minimal besser getroffen wurden, zeigte die Simulation fiir die gréfite Zellenldnge
eine Verschlechterung der simulierten OD fiir kleine Zeiten.

Zuletzt erlaubte die Simulation Aussagen iiber Atomzahlen, Volumendichten und Ober-
flichendichten fiir verschiedene Zellenldngen . Die berechneten Werte sollen
eher als Grolenordnungen, und nicht als exakte Zahlen betrachtet werden. Dabei konnte
die Gesamtzahl der Atome auf ~ 10°, die Volumendichte im Teststrahl auf ~ 1020$
und die Oberfldchendichte auf der Desorptionsoberfliche auf ~ 1015$ geschitzt werden.

Zusammenfassend konnten weder Aussagen iiber die Verteilungsfunktion, noch {iber die
Abstrahlcharakteristik, oder iiber die Gréflenordnung des Oberflachenpotentials gemacht
werden. Offen bleibt auflerdem die Frage nach der Verteilung der Desorptionsdefekte auf
der Zellenwand. Die Abschéatzung der Anzahl sich in der Zelle befindenden Atome scheint
zumindest realistisch zu sein. Die wichtigsten Fragen dieser Arbeit bleiben jedoch immer
noch offen. In Zukunft ist zu kldren, was der Grund fiir das Versagen dieses Modells ist.
FEin Grund kénnte die falsch gewéhlte Verteilungsfunktion sein, ein anderer ist womoglich
eine viel zu stark vereinfachte Betrachtungsweise des Problems. Womdglich braucht die
Erklarung der Transmissionsfunktion sogar eine von Grund auf neue Theorie.
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