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KURZFASSUNG

Die vorliegende Dissertation ist tiberwiegend im Projekt B4 des Sonderfor-
schungsbereiches TR24 - Grundlagen komplexer Plasmen am Institut fiir Experi-
mentelle und Angewandte Physik der Universitét Kiel entstanden. Den Schwer-
punkt der Arbeit bildet der Aufbau einer Laserfalle fiir spharische, mikrome-
tergrof3e Silikapartikel und die Kombination dieser sogenannten optischen Pin-
zette mit einem Hochfrequenz-Niederdruckplasma. Dadurch sollte die Mog-
lichkeit einer nichtinvasiven Partikelmanipulation in der Entladung geschaffen
und das Spektrum der Diagnostikmethoden fiir Plasmen mittels Mikrosonden
erweitert werden. Primér sollte so die Plasmarandschicht, eine Raumladungs-
schicht zwischen Plasmen und Oberflachen, ortsaufgeldst untersucht werden.
Mit einem System aus optischen Elementen, aufgebaut auf der Plasmakammer,
wurde die Falle durch zwei gegenldufige Laserstrahlen realisiert. Es ist erstmals
gelungen, Mikropartikel auch im Plasma mit einer optischen Pinzette festzuhal-
ten. Durch Verschieben der HF-Elektrode in vertikaler Richtung konnte so die
Mikrosonde beliebig durch das Plasma und die Randschicht bewegt werden.
Restladungsmessungen nach Abschalten des Plasmas zeigten sowohl negative
als auch positive Ladungszustande mit mehreren Tausend Elementarladungen
und auch ungeladene Mikropartikel. Eine eindeutige Erklarung fiir diese Beob-
achtungen konnte zu diesem Zeitpunkt noch nicht gegeben werden.
Untersuchungen der Ladungsdnderungen eines Mikropartikels in einem elek-
trischen Feld eines Plattenkondensators mit zugeschalteter UV-Quelle wurden
durch im Feld beschleunigte Photoelektronen aus den Kondensatorelektroden
erklart. Diese erzeugen auf dem Mikropartikel Elektronen-induzierte Sekun-
dérelektronen und fithren zu einer durch die Stirke des elektrischen Feldes
steuerbaren Elektronenbilanz vom und zum Partikel. Dadurch liefs sich die Par-
tikelladung kontrollieren.

Die wirkenden Kréfte beim Bewegen der Mikrosonde vom Plasmabulk durch
die Randschicht bis zur HF-Elektrode konnten in guter Ubereinstimmung mit
Modellrechnungen gemessen werden. Die Kraftprofile zeigten einen zunéachst
linearen Anstieg, ein Maximum und einen erneuten Abfall der Kraft kurz vor
der HF-Elektrode. Dieser Verlauf ist auf eine Abnahme der negativen Ladung
der Mikrosonde bei gleichzeitig steigendem elektrischen Feld in der Rand-
schicht zurtickzufiihren. Mit Hilfe einer vereinfachten Annahme eines linearen
Anstiegs des elektrischen Feldes wurde aus den Kraftmessungen die Ladung
der Mikrosonde innerhalb der Randschicht berechnet.

Die in dieser Arbeit entwickelte und erfolgreich eingesetzte Methode zur Par-
tikelmanipulation verschafft zusatzlich zu den bestehenden Diagnostikmetho-
den einen weiteren Zugang zu Untersuchungen im Plasma. Sie liefert Daten
zur Verbesserung und Validierung bestehender Simulationen und erméglicht
die Nutzung von Mikropartikeln als Sonden, sowohl im Plasma als auch fiir
grundlegende Fragestellungen.
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ABSTRACT

The present doctoral thesis mainly originates in the project B4 of the Collabo-
rative Research Centre TR24 - Fundamentals of Complex Plasmas at the Institute
of Experimental and Applied Physics at the Kiel University. The key aspect
of this work is the design and setup of a laser trap for spherical, micrometer-
sized glass beads and the combination of this so called optical tweezers with
a radio frequency low pressure plasma. This should result in the ability of a
non-invasive particle manipulation in the discharge and enlarge the spectrum
of plasma diagnostics with microprobes. Primarily, the plasma sheath, a space-
charge layer between the plasma and surfaces, should be investigated spatially
resolved.

With a system of optical elements on top of the plasma chamber, the trap has
been realized by two counter-propagating laser beams. For the first time, it has
been possible to hold microparticles in the plasma using optical tweezers. By
moving the rf electrode in a vertical direction, the microprobe could be moved
through the plasma and the sheath as well.

Residual charge measurements after switching off the plasma showed both ne-
gative and positive charge states with several thousand elementary charges and
also uncharged microparticles. At present, a clear explanation for these obser-
vations could not be given.

Investigations of the changes in charge of a microparticle in an electric field of
a plate capacitor and with an additional UV source were explained by photo-
electrons from the capacitor electrodes accelerated in the field. These electrons
generate electron-induced secondary electrons and lead to an electron balance
from and to the particle that can be controlled by the strength of the electric
field. By this method, the particle charge could be controlled.

The forces acting when moving the microprobe from the plasma bulk through
the sheath to the rf electrode could be measured in good agreement with model
calculations. The force profiles showed an initially linear increase, a maximum
and again a decrease in force just in front of the rf electrode. This course is
due to a decrease in the negative charge of the microprobe with a simultaneous
increase of the electric field in the sheath region. With a simplified assumption
of a linear increase of the electric field, the charge of the microprobe within the
sheath was calculated from the force measurements.

The particle manipulation method developed and successfully used in this the-
sis provides access to investigations in plasma in addition to the existing dia-
gnostic methods. It provides data for the improvement and validation of exis-
ting simulations and enables the use of microparticles as probes, both in plasma
and for fundamental questions.
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EINLEITUNG

Bereits im 17. Jahrhundert, von vielen Pionieren der Gasentladungsphysik als
Leuchterscheinungen beobachtet [1] und von William Crookes 1879 noch als
"fourth state of matter” [2] bezeichnet, wurde der Begriff Plasma von Irving Lang-
muir 1928 [3] geprdgt und sollte, in Anlehnung an das Blutplasma, ein Gemisch
aus Neutralgas, Elektronen und Ionen beschreiben [4].

Mehr als 99% der sichtbaren Materie im Universum befindet sich in einem
Plasmazustand. Ausgehend von den drei Aggregatzustanden (fest, fliissig und
gasformig) ist das Plasma ein durch Energiezufuhr ganz oder teilweise ionisier-
tes Gas. Unsere Sonne und insbesondere ihre Korona mit ihren Eruptionen, das
interstellare Medium, Sterne sowie Gasnebel und Kometenschweife sind nur ei-
nige Beispiele fiir Plasmen im Weltraum. Héufig enthalten diese Plasmen nicht
nur ein Gemisch aus geladenen Teilchen, wie beispielsweise Elektronen und
Ionen, sondern auch Materie in Form von Staub aus Nano- und Mikropartikeln
[5-11]. Aber auch auf der Erde kommen natiirliche Plasmen vor. Die hdufigste
Erscheinung sind Blitze. Die Ionosphére und die Magnetosphére sind ebenfalls
Plasmen. Letztere sorgt, wenn sie mit den energiereichen Partikeln des Son-
nenwindes wechselwirkt und diese bis in die Region der Pole fiihrt, fiir die
Polarlichter.

Heutzutage ist den wenigsten bekannt, wie wichtig und unverzichtbar Plas-
men in der technologischen Anwendung sind. Von Lichtquellen unterschiedli-
cher Farben (s. Abb. 1.1) und Intensitédten bis hin zu Fusionsreaktoren, wie dem
ITER [12] oder dem Wendelstein 7-X [13] nehmen Plasmen einen wichtigen Teil
sowohl in der Forschung als auch in der Industrie ein [14-16]. Atmosphdren-
druckplasmen [17] haben sich besonders in der Medizin bei der Behandlung
biologischer Materialien [18, 19], zur Desinfektion [20, 21] oder zur Koagulati-
on und Wundheilung [22, 23] bewihrt. Plasmabasierte elektrostatische Antriebe
dienen zunehmend der Positionierung und orbitalen Lageregelung von Satelli-
ten im Weltraum [24, 25]. Ein wichtiger Zweig der Industrie sind grofie Anla-
gen, mit denen diinne Schichten, insbesondere auf Architekturgldsern [26] und
auf Glas fiir die Photovoltaik [27], auf Brillengldsern und fiir die Prazisionsop-
tik [28] aber auch auf Folien [29] und Textilien [30] abgeschieden werden [31].
Die dabei verwendeten Techniken sind grofitenteils Magnetronsputterquellen
[32] und Ionenstrahl-gestiitzte Abscheidungen.

Mit Niederdruckplasmen konnen Materialien und Strukturen erzeugt wer-
den, die sonst mit keinen anderen Techniken oder nur sehr aufwendig reali-
siert werden konnen. Diamantdhnliche Schichten [33, 34], die Herstellung von
Solarzellen [35], chirurgische Implantate [36] und gehdrtete Werkzeuge sind
nur einige Beispiele fiir weitere plasmagestiitzte Anwendungen. Das Atzen von
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Abb. 1.1: Erntladungsrohren ge-
fullt mit unterschiedlichen Gasen
und Edelgasen. © Heinrich Pniok

Halbleiterchips [37], die fiir die Konstruktion von integrierten Schaltungen in
der Elektronikindustrie benotigt werden, wird in erster Linie mit Niederdruck-
plasmen umgesetzt. Ein Grofteil aller Schritte bei der Mikrochipherstellung
sind Plasmaprozesse. Dabei wird die Ausbildung hoher elektrischer Felder im
Ubergangsbereich vom Plasma zum Material ausgenutzt, um die im Plasma
erzeugten Ionen sehr gerichtet auf das Substrat zu beschleunigen und durch
die hohen Energien, kleinste Graben und Strukturen im Submikrometerbereich
in den Wafern zu erzeugen. Dies ist gegeniiber friiheren isotropen Atzverfah-
ren mit aggressiven Chemikalien ein enormer Vorteil. Insbesondere die Ent-
wicklung sogenannter reactive ion etching Verfahren, bei denen das physische
Abtragen (engl. sputtering) mit der Aktivitat reaktiver Spezies kombiniert wird,
erhoht so die selektiven Atzraten wesentlich [38]. Ein weiterer Vorteil von so-
genannten Nichtgleichgewichtsplasmen, die mit Wechselspannungen betrieben
werden, ist die geringe thermische Belastung von temperaturempfindlichen Ma-
terialien und die Moglichkeit, dielektrische Materialien zu behandeln.

Die zuvor genannten Beispiele zeigen das enorme Potential und die Bedeu-
tung von Plasmen in Industrie und Forschung [39]. Fiir die Anwendung und
die Beherrschbarkeit solcher Plasmen ist das Verstindnis und die Diagnostik
der elementaren physikalischen Vorginge bis hin zur Uberwachung und Kon-
trolle der Prozessparameter im Fertigungsverfahren mafigebend. Neben den
charakterisierenden Methoden zur Untersuchung der durch Plasmaprozesse
behandelten Oberflidchen, abgeschiedenen Schichten sowie ihren Eigenschaften
stehen viele teilweise iiber Jahrzehnte entwickelte und optimierte Diagnostik-
methoden fiir das Plasma in Industrie und im Labor zur Verfiigung [40, 41].
Den einfachsten Zugang bieten optische Methoden, wie beispielsweise die Be-
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obachtung des Plasmas und des emittierten Lichtes mit Kameras. Besonders
wichtige Werkzeuge sind spektroskopische Methoden, wie die optische Emis-
sions- und Absorptionsspektroskopie, die insbesondere den Vorteil haben, das
Plasma nicht zu beeinflussen. Mit diesen Methoden lassen sich neben den Plas-
men mit Edelgasen vor allem reaktive Plasmen, in denen viele chemische Reak-
tionen stattfinden, durch charakteristische Spektren untersuchen, um so wich-
tige Informationen tiber die Zusammensetzung, die Dichten der Atome und
Ionen sowie die Rotations- und Vibrationstemperaturen der Molekiile zu erhal-
ten. Zeitlich liefern diese Methoden eine hohe Auflosung, benétigen allerdings
fiir die raumliche Auflosung besondere Optiken und Geometrien.

Befinden sich in einem reaktiven Plasma Gasgemische oder grofsere und damit
schwerere Molekiile, so ist ergdnzend zu den optischen Methoden die Mas-
senspektrometrie ein weiteres wichtiges Werkzeug der Plasmadiagnostik. Mit
einem Massenspektrometer, des Ofteren mit einem Energie-selektiven Massen-
spektrometer, lassen sich unter anderem die Zusammensetzung, positive und
negative Ionen, reaktive Radikale, Metastabile, die Massen und Energien oder
auch Konzentrationen detektieren [42].

Mit elektrostatischen Sonden, wie der weit verbreiteten, kostengiinstigen und
recht einfach zu realisierenden Langmuir-Sonde [43], dem Faraday-Becher oder
dem Gegenfeldanalysator [44] konnen in Niederdruckplasmen wichtige inter-
ne Parameter, wie die Elektronen- und Ionendichte, die Elektronentemperatur,
das Plasma- und Floatingpotential und auch Strome und Energieverteilungen
bestimmt werden [45].

Wichtige Informationen tiber den Energieeintrag auf eine Oberfldche oder ein
Substrat liefern sogenannte kalorimetrische Sonden oder auch Thermosonden
[46]. Sie nutzen die durch ein Plasma bedingte Temperaturdnderung der Son-
de, um die Leistung pro Flachenelement zu bestimmen. Dies ist vor allem fiir
die technische Anwendung von Plasmen von Interesse, da der Energieeintrag
mafgebend fiir die abgeschiedenen Schichten und Verdanderungen der Oberfla-
cheneigenschaften ist.

Die natiirlichen Eigenschaften eines Plasmas fithren unweigerlich dazu, dass
sich zwischen dem Plasma und den angrenzenden Oberflachen eine Raumla-
dungsschicht ausbildet und elektrische Felder die aus dem Plasma kommen-
den Ionen auf die Oberflichen beschleunigen. Dieses Verhalten macht man
sich in der Industrie zunutze, um die zuvor beschriebenen Anwendungen und
Produkte zu realisieren. Es ist daher essentiell, vor allem diese Grenzschicht
zu verstehen und zu beherrschen. Besonders wichtig dabei ist die Untersu-
chung der elektrischen Felder, der Energieeinkopplung und des Verhaltens
der aus dem Plasma stammenden Ladungstrager. Einige Experimente wurden
durchgefiihrt, um diese elektrischen Felder zu messen. Sie basieren auf Laser-
spektroskopischen Methoden zur Messung der Stark-Verbreiterung [47, 48], der
anti-Stokes Raman-Streuung [49, 50] oder der Messung der Laser-induzierten
Fluoreszenz von Ionen [51, 52]. Sie haben den Vorteil, dass sie zeitlich und teil-
weise Ortlich eine gute Auflosung liefern und das Plasma nicht beeinflussen.
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Nachteil dieser nichtinvasiven Methoden ist, dass sie teilweise sehr komplex

sind, das experimentelle Equipment kostenintensiv ist, sie nur bei hoheren
Driicken angewendet werden konnen oder nur in molekularen Gasen funk-
tionieren. Auf der anderen Seite sind die oft zur Diagnostik eingesetzten und
glinstigeren Sonden invasiv, d.h., dass sie mehr oder weniger das Plasma lo-
kal verdandern. Die Sonde stellt ein Obstakel dar, das zur Ausbildung elektri-
scher Felder und damit zu einer Anderung der Elektronen- bzw. Ionendich-
te fiihrt. Speziell die Theorie der hdufig verwendeten Langmuir-Sonde ist in
der Raumladungsschicht mit beschleunigten Ionen und einer Elektronenver-
armung nicht giiltig. Ein weiterer Nachteil ist, dass die raumliche Auflosung
insbesondere dieser fiir Plasmaprozesse besonders wichtigen und nur wenige
Millimeter grofien Raumladungsschicht vor Wanden und Substraten nicht ge-
geben ist.
Ein Zweig der Plasmaphysik, die sogenannten staubigen oder komplexen Plasmen,
befasst sich mit dem Verhalten vieler, absichtlich ins Plasma eingebrachter oder
im Volumen generierter Mikro- und Nanopartikel [53, 54] (und Referenzen dar-
in). Dabei laden sich die Mikropartikel im Plasma negativ auf und nehmen
innerhalb der Raumladungsschicht eine Gleichgewichtsposition ein, in der die
Gewichtskraft durch die elektrostatische Kraft kompensiert wird. Da die Par-
tikel besonders klein sind, verdndern sie - besonders bei einzelnen Mikropar-
tikeln - das Plasma nicht. Es ist daher naheliegend, einzelne Mikropartikel als
Sonden zu diagnostischen Zwecken einzusetzen [55, 56].

Aus Sicht des Plasmas stellen einzelne Mikropartikel aufgrund ihrer Grofie ei-
ne vernachldssigbare Storung dar. Die Ladung des Partikels ist dabei 103 ... 10%
Mal grofler als die Ladung eines Elektrons oder der meist einfach geladenen
Ionen. Deshalb ist zum einen die Bewegung und die Position des Partikels
abhéngig von den Plasmaparametern und zum anderen sensitiv auf elektri-
sche Felder. Sie lassen sich also als elektrostatische Sonden zur Vermessung der
raumlichen Ausdehnung der elektrischen Felder vor unterschiedlichen Elektro-
dengeometrien [57-60] oder, mit unterschiedlichen Partikelgrofsen, der elektri-
schen Felder [61] einsetzen. Ausgehend von der Coulomb-Kraft muss dafiir
allerdings die Partikelladung bekannt sein. Als eine praktikable Methode hat
sich dabei die Messung der resonanten Bewegung der Partikel um die Gleichge-
wichtslage gezeigt [62—-64]. Allerdings ist hierfiir die Kenntnis der Ionendichte
an diesem Ort notig. Beckers et al. [65] prasentierten ein Experiment, in dem ei-
ne kleine Entladungskammer auf einer Zentrifuge positioniert wurde, um tiber
die Rotation eine zusétzliche Kraft auf die in der Raumladungszone vor der
Elektrode levitierenden Partikel ausiiben zu kénnen. Dadurch gelang es, Mi-
kropartikel bis zu einem gewissen Maf3 tiefer in die Schicht zu bewegen, ohne
dabei das Plasma zu verdndern. Aus der Gleichgewichtsposition und mit Hilfe
der Partikelladung konnte so der lineare Verlauf des elektrischen Feldes und
eine Abnahme der Partikelladung in einem Teil der Schicht nachgewiesen wer-
den.

Da auch auf Partikel im Plasma, wie auf Oberflichen und Substrate, durch
die unterschiedlichen Strome von Ladungstrdgern Energie iibertragen wird,
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konnen fluoreszierende Partikel auch als kalorimetrische Sonden eingesetzt
werden, indem die Oberflachentemperatur tiber zuvor kalibrierte Spektren be-
stimmt und mit Modellen verglichen wird [66, 67].

Eine weitere Moglichkeit Mikropartikel als Sonden einzusetzen, ist die Mes-
sung der Kraft, die auf die Sphéren - beispielsweise durch Impulsiibertrag von
beschleunigten Ionen - ausgetibt wird [68, 69]. Douglass et al. [70] und Drop-
mann et al. [71] bestimmten durch die Beobachtung fallender Partikel die in der
Raumladungsschicht wirkenden Krifte bis auf einen Abstand von etwa 2mm
vor der Elektrode und verglichen diese mit Modellrechnungen.

Alle zuvor genannten Experimente haben gemein, dass die Partikelpositi-

on innerhalb des Plasmas durch die Partikelgrofie und die Entladungsparame-
ter bestimmt wird. Um Mikropartikel als Sonden einsetzen zu kénnen, muss
zwangsldufig diese Position verdndert werden konnen, ohne dabei das Plas-
ma zu manipulieren. Im Experiment ist dies jedoch entweder mit erheblichem
Aufwand verbunden und kann nicht beliebig durchgefiihrt werden - oder die
Manipulation der Partikel ist irreversibel.
Eine Moglichkeit zur Partikelmanipulation, ohne die zuvor genannten Nach-
teile, ist die optische Falle [72]. Dabei konnen mit fokussierten Lasern kleinste
Objekte festgehalten und manipuliert werden. Das Prinzip dabei ist der Impuls-
tibertrag der durch das Objekt abgelenkten Photonen. Laserfallen oder auch La-
serpinzetten werden insbesondere im medizinischen und biologischen Bereich
eingesetzt, da sie sich besonders gut zur Manipulation von Bakterien, Zellen
und anderen biologischen Komponenten eignen. Zur Ubersicht der vielfiltigen
Einsatzmoglichkeiten und Methoden der optischen Fallen sei hier auf einige
der diversen Review-Artikel und Biicher verwiesen [73-76].

Das Ziel der vorliegenden Arbeit im Rahmen des Teilprojektes B4 Micropar-
ticles as Plasma Probes des Sonderforschungsbereiches Transregio 24 - Fundamen-
tals of Complex Plasmas (SFB-TR24) ist die Realisierung und Anwendung einer
optischen Pinzette zur Manipulation von Mikropartikeln als Sonden in einem
Plasma.

Ein enormer Vorteil bei der Verwendung von (IR-)Lasern ist, dass sie das Plas-
ma nicht verandern. Dadurch werden Messungen mit Mikropartikeln ermog-
licht, ohne die externen Parameter d&ndern zu miissen. Verglichen mit gangi-
gen Sonden, wie der Langmuir-Sonde, ist ein weiterer Vorteil bei der Nutzung
von Mikropartikeln als Sonden, dass sie, bedingt durch ihre Grofle, die raum-
liche Auflosung enorm vergrofsern und dadurch ortsabhdngige Messungen in-
nerhalb der wichtigen Raumladungsschicht erméglichen. Gegeniiber anderen
Experimenten mit Mikropartikeln ist die Uberlegenheit beim Einsatz einer opti-
schen Falle, dass die Mikropartikel nach Abschalten des Plasmas nicht verloren
gehen, da sie nicht auf die Elektrode fallen, sondern in der Pinzette verbleiben.
So konnen verschiedene Untersuchungen mit ein und dem selben isolierten
Partikel durchgefiihrt werden. Zusitzlich besteht die Moglichkeit, das Objekt
ex situ zu analysieren und einen eventuellen Einfluss durch das Plasma zu
tiberpriifen. Des Weiteren lassen sich die Mikropartikel relativ frei und reversi-
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bel durch das Plasma bewegen.

Da mit optischen Fallen extern auf das Testpartikel wirkende Krifte gemessen
werden, liefern die Untersuchungen zusatzlich zu den {iblichen Messmetho-
den grundlegende Informationen tiber das Plasma und die besonders wichtige
Schicht vor Objekten oder Elektroden. Auch stellen die Messungen Ergebnis-
se bereit, mit denen beispielsweise theoretische Annahmen, Modelle und ver-
gleichbare Experimente validiert, verbessert und verglichen werden sollen.

Die Arbeit gliedert sich in zwei Teile: die Grundlagen sowie das Experiment
und die Messungen. Wichtige fiir die Arbeit relevante Grundlagen zur Plasma-
physik, HF-Entladungen sowie Mikropartikeln im Plasma werden in Kapitel 2
erldutert. Kapitel 3 beschiftigt sich mit den prinzipiellen Aspekten einer opti-
schen Falle sowie den Mess- und Anwendungsmethoden.

Da sich ein grofier Teil dieser Dissertation mit der Realisierung der optischen
Pinzette befasst, folgt nach der Ubersicht des Experimentes in Kapitel 4, die Be-
schreibung der Laserfalle in Kapitel 5, dem Mikroskop zur Partikelbeobachtung
in Kapitel 6 sowie den wichtigsten Hilfswerkzeugen zur Partikelmanipulation
in Kapitel 7.

Kapitel 8 befasst sich mit Vorversuchen im Wasser und Plasma, gefolgt von
Messungen der Restladung auf den Mikropartikeln nach Abschalten des Plas-
mas, dem Photoelektrischen Effekt und schliefilich mit dem Einsatz der Mi-
kropartikel als Sonden in der Plasmarandschicht. Eine Zusammenfassung der
wichtigsten Ergebnisse sowie ein Ausblick auf weitere mogliche Experimente
und Fragestellungen wird in Kapitel 9 gegeben.

Teile dieser Dissertation wurden in begutachteten Fachzeitschriften publiziert
[77, 78]. Eine Auflistung befindet sich am Ende der Arbeit (s. S. 130).
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ZUM PLASMA

Fiihrt man einem Festkorper Energie in Form von beispielsweise Warme zu,
dann erfolgt, druckabhéngig, bei einer bestimmten Temperatur, dem Schmelz-
punkt, ein Phasentibergang von fest in fliissig. Wird diese Fliissigkeit weiter
erhitzt, verdampft sie beim Siedepunkt und wird gasformig. Diese drei Aggre-
gatzustdnde sind die auf der Erde am hdufigsten vorkommenden. Ein Plasma
entsteht, wenn einem Gas soviel Energie zugefiihrt wird, dass ein nennenswer-
ter Teil der Atome ionisiert wird und ein Gemisch aus Neutralgas, Elektronen
und Ionen vorliegt. Je nachdem, wie hoch der Ionisationsgrad ist, werden Plas-
men nach den Dichten ne, ni (in m—3) und Temperaturen® T, T; der Elektronen
bzw. Ionen klassifiziert (Abb. 2.1). Sie erstrecken sich tiber mehrere Grofienord-
nungen von vergleichsweise diinnen und kiihlen Plasmen, wie sie in der Iono-
sphére vorkommen, bis sehr heifien und dichten Plasmen, die beispielsweise im
Inneren unserer Sonne existieren. In den meisten Laborplasmen und bei techni-
schen Anwendungen bei Niederdruck werden hauptsachlich Nichtthermische
Plasmen? (NTP) verwendet und untersucht. Der Begriff "Nichtthermisch" be-
deutet in diesem Zusammenhang, dass bei geringen Driicken die Elektronen
geheizt werden, wahrend sich die Ionen und das Neutralgas nahezu bei Raum-
temperatur befinden [31].
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Abb. 2.1: Einteilung der Plasmen in Abhéngigkeit von der Temperatur und Dichte der Elektro-
nen. Aus [79].

1 In der Plasmaphysik ist es tiblich, Temperaturen in Einheiten der Energie anzugeben, wobei
1eV=ep/kp = 11600K entspricht. Der Begriff Temperatur gilt dabei strikt genommen nur im
thermischen Gleichgewicht bei Maxwell-verteilten Energien.

2 auch Niedertemperaturplasma oder Nichtgleichgewichtsplasma



2.1 PLASMAEIGENSCHAFTEN

Im Folgenden sollen einige wesentliche Eigenschaften und Begrifflichkeiten, die
den Zustand von Plasmen charakterisieren und dem Verstindnis dienen, erliau-
tert werden. Es wird das Prinzip zur Erzeugung eines Plasmas mittels einer
Hochfrequenz (HF)-Spannung beschrieben und das Konzept zur Aufladung so-
wie die relevanten Kréfte auf Mikropartikel in einem HF-Plasma erklart.

2.1 PLASMAEIGENSCHAFTEN
2.1.1  Quasineutralitit und kollektives Verhalten

Anders als ein Neutralgas besteht ein Plasma aus einem nennenswerten Anteil
von Jonen und Elektronen. Da dieses Plasma durch Energiezufuhr aus einem
Neutralgas entstanden ist, muss es, makroskopisch betrachtet, neutral bleiben.
Oder anders ausgedriickt:

Z qixNik —eone ~ 0. (2.1)
K

Dabei ist ey die Elementarladung. Die Ladung der Ionen q; x kann sowohl posi-
tive als auch negative Werte, wenn es sich beispielsweise um stark elektronega-
tive Gase handelt, annehmen oder auch mehrfach geladene Ionen beschreiben.
Im einfachsten Fall sind diese einfach positiv ionisiert und Gleichung (2.1) re-
duziert sich auf gleiche Dichten (n; =~ n.) der jeweiligen Ladungstrager. Auf
viel kleineren Skalen allerdings konnen kleinste Dichteunterschiede zu Raum-
ladungen fithren, wodurch die Neutralitdt gebrochen wird.

Eine weitere Eigenschaft eines Plasmas ist das kollektive Verhalten. Wahrend
in einem Neutralgas die Atome {iiber direkte Stofie und damit tiber sehr kur-
ze Abstande3 wechselwirken, sind Coulomb-Krifte dafiir verantwortlich, dass
Elektronen und Ionen aufgrund ihrer Ladung auf sehr viele Partikel gleichzei-
tig einwirken. Man kann also vereinfacht definieren:

Ein Plasma ist ein quasineutrales Gas von geladenen und neutralen Partikeln, welches
kollektives Verhalten zeigt [80].

Diese Besonderheiten eines Plasmas sind vor allem dann wichtig, wenn bei-
spielsweise zusdtzliche Ladungen oder Mikropartikel, die sich aufladen, ins
Plasma eingebracht werden.

2.1.2  Debye-Abschirmung

Betrachtet man den Plasmazustand als ein unendlich ausgedehntes Gemisch
von Elektronen und positiv geladenen Ionen, so fiihrt eine eingebrachte, posi-
tive Testladung Q" dazu, dass im Coulomb-Potential Elektronen von ihr ange-
zogen und (positive) Ionen abgestofien werden. Abhédngig von der kinetischen
Energie der Ladungstrdger sind dadurch die Trajektorien der Partikel um Q™
mehr oder weniger gekriimmt. Folglich halten sich die Elektronen bevorzugt
in der Nahe der positiven Testladung auf, wahrend Ionen eher abgelenkt wer-
den. Dadurch entsteht um die Testladung eine negative Raumladung, die das

3 Van-der-Waals-Krifte fallen mit r—° ab
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2.1 PLASMAEIGENSCHAFTEN

elektrische Feld abschirmt und das Coulomb-Potential der in diesem Beispiel
positiven Ladung Q" zum Debye-Hiickel-Potential [81] (auch Yukawa-Potential)
modifiziert: N

O(r) = Qo (2.2)

41teor

Der exponentielle Teil fiihrt also dazu, dass das Debye-Hiickel-Potential und
damit das elektrische Feld der Ladung, wesentlich schneller abfillt als im unge-
storten Fall. Dabei ist €y die elektrische Feldkonstante und Ap die linearisierte
Debye-Linge, nach der noch der Faktor 1/e des ungestorten Potentials vorliegt.

Sie setzt sich aus der Debye-Lange fiir Elektronen und fiir Ionen zusammen:

AR )
}\ZD }\zD,e }\zD,i
Aus der Herleitung [82] der Debye-Abschirmung aus der Poisson-Gleichung
und mit der Boltzmann-Verteilung (mit der Boltzmann-Konstanten kg) ergeben
sich die einzelnen Beitrdge der Komponenten zu

€0kBT A
AD,e/D,i = Hine _ez 5, (2.4)
A

wobei bei Niedertemperaturplasmen (s. Absch. 2.2) aufgrund der wesentlich
hoheren Temperatur der Elektronen gegentiber den Ionen (T./T; ~ 100), die
Debye-Liange sich auf die der Ionen reduziert. Fiir typische Parameter in die-
ser Arbeit (Te ~ 1.5eV, Ty =~ 30meV,n.; ~ 1- 10" m—3) errechnen sich die
Debye-Langen zu Ap e ~ 290 pym und Ap ; ~ 40 um. Aus Gleichung (2.4) ist er-
sichtlich, dass die Debye-Abschirmung nur von der Temperatur und der Dichte
abhéngt. Eine geringere Temperatur hat zur Folge, dass Ionen sich langer im
Bereich der Stérladung aufhalten, wodurch die Abschirmlédnge reduziert wird.
Ebenfalls bewirkt eine hohere Dichte eine kiirzere Debye-Ldnge, da in diesem
Fall wesentlich mehr Ladungstréger zur Abschirmung beitragen.

Folglich kann man nur dann von einem Plasma bzw. von kollektivem Verhal-
ten sprechen, wenn die Ausdehnung A des Systems wesentlich grofler als die
Debye-Lange (A > Ap) ist, so dass zusétzliche Ladungen oder externe elek-
trische Felder effektiv abgeschirmt werden kénnen, die Quasineutralitdt aber
nicht verletzt wird. Anders ausgedriickt, muss die Anzahl an Elektronen in
einer Debye-Kugel mit Radius Ap viel grofier als eins sein:

4
Np = §7t7\133ne > 1, (2.5)

wobei Np als Plasmaparameter bezeichnet wird.

2.1.3 Plasmafrequenz

Die oben beschriebenen Eigenschaften wurden zunidchst unter stationédren Be-
dingungen betrachtet. Es stellt sich jedoch die Frage, wie schnell das Plasma
auf externe Stérungen bzw. Anderungen der Quasineutralitdt reagieren kann?
Da Elektronen die leichteste und damit die mobilste Spezies im Plasma sind,

11
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werden sie eine obere Schranke dafiir vorgeben.

Betrachtet man eine geringe externe Storung, so dass, zur Vereinfachung, die
thermische Energie der Elektronen unverdndert bleibt, so benétigt das Elektron
eine bestimmte Zeit T ~ Ape/Vihe, um mit der thermischen Geschwindig-
keit vine ~ (kpTe/ me)v 2 innerhalb der Debye-Kugel auf diese Storung noch
reagieren zu konnen. Den Kehrwert dieser charakteristischen Zeit nennt man
Plasmafrequenz:

nee\ '’?

e

Wp = Wpe = Vth,e/)\D,e = ( 0 ) . (2-6)
€oMe

Hierbei ist m. die Elektronenmasse. Die Plasmafrequenz ist die Frequenz, mit
der die Ladungsdichte auf externe Storungen reagieren kann. Insbesondere ist
sie mafigebend dafiir, ob elektrische Felder und damit elektromagnetische Wel-
len mit Frequenzen w < wp abgeschirmt, respektive reflektiert werden. Bei-
spielsweise ist die Ionosphédre der Erde mit einer maximalen Elektronendichte
von n, ~ 10'2 m~3 und einer Plasmafrequenz von wy, /27t ~ 10 MHz in der La-
ge, Radiowellen im langwelligen und mittleren Bereich (~ 150kHz...3MHz)
zu reflektieren, wihrend sichtbares Licht mit Frequenzen oberhalb von 104 Hz
das Plasma problemlos durchdringen kann.

2.2 KAPAZITIV GEKOPPELTES HF-PLASMA

Die meisten Laborplasmen werden durch elektrische Felder und bei niedrigen
Driicken (ca. 0.1Pa...100Pa) erzeugt und sind schwach ionisiert. Abhédngig
von der Art der elektrischen Felder unterscheidet man zwischen Gleichstrom-
(engl. direct current, dc), niederfrequenten Wechselstrom- (engl. alternating cur-
rent, ac) und Hochfrequenz-Entladungen, wobei diese Wechselfelder einerseits
durch Mikrowellen im GHz-Bereich oder durch Radiowellen (engl. radio fre-
quency, rf) zwischen 1 MHz und 100 MHz realisiert werden. Das in dieser Arbeit
untersuchte Plasma wird mit Radiowellen bei 13.56 MHz erzeugt. Fiir genaue-
re Herleitungen der einzelnen Mechanismen zur Erzeugung der unterschiedli-
chen Entladungsformen sowie den Beschreibungen der physikalischen Prozes-
se und der technischen Realisierung zur Einkopplung der elektrischen Felder
ins Plasma wird hier auf weiterfithrende Fachliteratur verwiesen [31, 79, 80, 82,

83].
2.2.1  Plasmaerzeugung

Abbildung 2.2 zeigt schematisch ein kapazitiv gekoppeltes (engl. capacitively
coupled radio frequency, CCRF) Plasma. In einer geerdeten Vakuumkammer be-
finden sich meist zwei planparallel angeordnete Elektroden mit entweder glei-
chen oder unterschiedlich grofien Flachen. Damit gleicht dieser Aufbau einem
Plattenkondensator mit dem Plasma als Dielektrikum zwischen den Platten. Ex-
emplarisch sei hier eine Elektrode geerdet wihrend die andere Elektrode tiber
eine hochfrequente Spannung

U(t) = Upgsin(27tfpst), (2.7)
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Vakuum-
kammer

Randschicht

Isolator .
Abb. 2.2:  Prinzipschalt-

bild einer HF-Entladung.
Zwischen einer geerde-
HF ten und einer mit einer
Anpass- 2\ RF getriebenen Elektrode
Netzwerk \Nav} bildet sich ein Plasma

_T aus.

mit der Amplitude Up¢ und der Frequenz fy¢ das elektrische Wechselfeld er-
zeugtt. Ein Anpassnetzwerk (engl. matching network oder matchbox) aus Spulen
und Kondensatoren wird zwischen die Elektrode und den HF-Generator ge-
schaltet und passt die variable Impedanz der Last, also dem Plasma, auf die
meist 50 Q der Ausgangsimpedanz des HF-Generators an.

Ein HF-Plasma entsteht dadurch, dass wenige freie, niederenergetische Elek-
tronen, die durch natiirliche Strahlung entstehen, im Neutralgas zwischen den
Elektroden beschleunigt werden und bei gentigend hohen Energien die Atome
durch inelastische Stofie ionisieren. Dadurch entstehen Ionen und Elektronen,
die wiederum weitere Neutralteilchen ionisieren konnen. Die fiir technische
Anwendungen freigegebene Frequenz liegt bei f, = 13.56 MHz und bei Viel-
fachen davon. Bei typischen Elektronendichten von 10'2...10"®m ™3 liegt die
Elektronenplasmafrequenz im GHz-Bereich. Dadurch kann die Elektronenpo-
pulation dem externen Feld problemlos folgen, wahrend die Ionen aufgrund
ihrer hoheren Masse, respektive ihrer Tragheit, praktisch in Ruhe verbleiben
und nur auf gemittelte Felder reagieren, so dass

Wp,i K Whf K< Wp,e (2.8)

gilt. Hierbei ist wy, ; analog zu (2.6) die lonenplasmafrequenz. Bedingt durch den
grofien Unterschied in den Massen und bei den geringen Driicken sind die
mittleren freien Wegldngen und die Stofsiquerschnitte fiir Elektronen und Ionen
sehr unterschiedlich. Wahrend die Elektronen kaum mit den grofleren Partikeln
wechselwirken, wird die Energie der Ionen im Neutralgas dissipiert und liegt
im Bereich der Raumtemperatur (T; ~ 0.025eV). Elektronen hingegen, die dem
externen elektrischen Feld folgen, konnen so geniigend Energie aufnehmen, um
durch StofSionisation weitere Elektron-lon-Paare zu erzeugen. Typische Elektro-
nenenergien liegen bei 1...5eV.

Bedingt durch das elektrische Wechselfeld liegt der Vorteil von HF-Plasmen ins-
besondere darin, dass nicht nur elektrisch leitende Materialien, sondern auch
Dielektrika als Elektroden oder Substrate eingesetzt werden konnen. Im Gegen-
satz zu DC Plasmen, in denen das Dielektrikum den Gleichstrom zur Elektrode

4 Eine andere Art der Einkopplung der Wechselspannung kann auch symmetrisch erfolgen, indem
beide Elektroden gegenldufig gespeist werden.
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2.2 KAPAZITIV GEKOPPELTES HF-PLASMA

abschirmt, stellt der durch das Wechselfeld induzierte Verschiebungsstrom wei-
terhin einen indirekten Kontakt zum Plasma her. Zusatzlich ist aufgrund des
geringen Druckes und des damit verbundenen geringen thermischen Inhalts
durch die Elektronen die thermische Belastung der zu behandelnden Materiali-
en gering. Da es sich um ein NTP handelt, liegt die Temperatur der Ionen und
des Neutralgases bei ~25meV = 290K, also bei Raumtemperatur. Dies ermog-
licht auch die Behandlung von temperatur-sensitiven Substraten [16].

2.2.2  Randschicht

Die Wechselwirkung von Plasmen mit Materialien, beispielsweise Kammer-
wénden oder Substraten, ist praktisch unvermeidbar und bei technischen An-
wendungen von besonderem Interesse. Dabei spielt der Ubergangsbereich eine
wichtige Rolle.

Vereinfachend wird zunéichst eine planare, leitende Wand betrachtet, die sich
in Kontakt mit einem stationdren Plasma befindet (Abb. 2.3). Hier sei der Ko-
ordinatenursprung (x = 0) auf der Wandoberfldche und das Plasma fiille den
positiven Halbraum auf der Abszissenachse. Geniigend weit von der Wand ent-
fernt (x > ds), im sogenannten Plasmabulk, muss durch die Debye-Abschirmung
Quasineutralitdt gelten. Aufgrund der hoheren thermischen Geschwindigkeit
wird eine zundchst neutrale Wand zu Beginn der Entladung hédufiger von Elek-
tronen getroffen als von Ionen. Ist die Wand an kein definiertes Potential ange-
schlossen, wird sie sich gegeniiber dem Potential im Plasmabulk, dem Plasmapo-
tential ®p1, zunehmend negativ aufladen. Dies bedingt allerdings, dass immer
weniger Elektronen die Wand erreichen kdonnen und nur noch Elektronen mit
geniigend hohen thermischen Energien gegen das Potential anlaufen kénnen,
wihrend Ionen auf die Wand beschleunigt werden (vgl. Kap. 2.2.2.1). Dadurch
stellt sich ein Gleichgewicht zwischen den Elektronen- und Ionenfliissen ein.
Das dabei herrschende Potential der Wand wird Schwebepotential (engl. floating
potential) @ ¢ genannt.

Dieser Bereich, in dem die unterschiedlichen Fliisse zu unterschiedlichen Dich-
teprofilen der Partikel und damit zu einer positiven Raumladungszone fiihren,
wird als Plasmarandschicht oder Randschicht (engl. sheath) bezeichnet. Abhén-
gig vom Druck und weiteren Entladungsparametern liegt ihre Ausdehnung
im Bereich der Debye-Lange bis hin zu Zentimetern. Sie erscheint relativ zum
Plasmabulk als eine dunklere Region vor einer Wand, da hier die Elektronen-
dichten zu gering sind, um das Hintergrundgas signifikant anzuregen. Den
Ubergang zwischen dem quasineutralen Plasma und der Raumladungszone
bildet die Vorschicht mit einer Breite von etwa einer mittleren freien Weglidnge
(engl. mean free path) A ¢p i der Ionen. Hier gilt zwar ebenfalls ndherungswei-
se Quasineutralitdt, die Elektronen- und Ionendichten sind aber ortsabhidngig
und geringer als im ungestorten Plasmabulk. Weiterhin wird zundchst ange-
nommen, dass die Bewegung der Ionen in der Randschicht zunédchst stofifrei
bleibt, also Ay ¢p i > ds. Als praktische Faustformel kann fiir Ion-Neutral-Stofse

Amtp,ilmm] =4.2/p[Pal (2.9)
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2.2 KAPAZITIV GEKOPPELTES HF-PLASMA

verwendet werden [84]. Fiir die typischen Druckwerte in dieser Arbeit von
5Pa...80Pa liegt die mittlere freie Weglidnge fiir Ion-Neutral-Stof3e bei etwa
Amfpi ~ (840...53) pm.

Abb. 2.3: Schematische Darstellung der Grenzschicht zwischen einem stationdren Plasma und
einer Wand. Das obere Bild zeigt die Dichteprofile der Elektronen und Ionen. Eine Raumla-
dungszone mit der Ausdehnung ds und ne < n; bildet sich aus. Der untere Bildteil zeigt den
Verlauf des Potentials, vom Plasmapotential ®p1 tiber die Vorschicht und die Randschichtkante
®(ds) = 0 bis zum Floatingpotential @ ¢; der Wand.

2.2.2.1 Bohm-Kriterium

Aus der Bedingung, dass das Plasma im Bulk quasineutral bleiben muss, in
der stabilen Randschicht aber eine Raumladungszone vorliegt, folgt, dass eine
Region existieren muss, in der die Kontinuitdt des Ionenflusses bewahrt bleibt.
Daraus resultiert in der Vorschicht eine Beschleunigung der Ionen auf die soge-
nannte Bohmgeschwindigkeit vg [85].
Aus der Energieerhaltung fiir Ionen folgt in einer stofifreien Schicht

1

1
zmivf(x) +eo®(x) = zmiviz(ds) +eo®(ds). (2.10)
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2.2 KAPAZITIV GEKOPPELTES HF-PLASMA

Die Ionengeschwindigkeit an der Randschichtkante seivi(ds) = vi s. Mit @(ds) =
0 (vgl. Abb. 2.3) erhélt man

1/2
vi(x) = (vizs — MM) . (2.11)
, m

Weiterhin wird eine stationdre Losung gesucht, so dass ohne Ionisation oder
Rekombination aus der Kontinuitdtsgleichung fiir den Ionenfluss,

ng (X)Vi(x) = ni(ds )Vi(ds) = MNysVis, (2-12)

mit (2.11) die Ionendichteverteilung folgt:

-1/2
ZCOCD(X)
ni(x) =nis | 1———>— : (2.13)
mivi,s
Die Elektronendichte ist durch die Boltzmann-Verteilung gegeben:

eoD(x
me(x) = ne(ds) exp (00 (219

kg Te

Aus der Voraussetzung, dass in der Vorschicht Quasineutralitit gilt, also ni s =
Nes = Ny, ergibt sich durch Einsetzen von (2.13) und (2.14) in die Poisson-
Gleichung " =—p/eg = (e —Mi)eo/€o

20(x)  eon, eo®0)\ [ 200000\
dx2 e exp( kpTe >_  mp2 ' (2.15)

i,8

Diese Differentialgleichung fiir den Potentialverlauf in der Randschicht lasst
sich nur numerisch 16sen, kann aber durch Multiplikation mit d®(x)/dx und
Integration tiber x umgeformt werden:

X do(x) d (d(l)(x))d ®0) dd)(x)d<d<1)(x)>
dx x D (ds) dx dx

ds dx dx
do(x)\?* [/dd(ds)
< dx > _< dx

1 )
N 5 -1/2
(r. von (2.15)) Ja dP(x) eoms [exp <eo®(x)> — (] - eod)z(x)> ] dx =

(L. von (2.15))J

2
] , (2.16)

2
dx € kpTe

—1/2
Jq)(x) eong (eod)(x)) Zeo(D(X)
exp — 11— ——
®(ds) €0 kBTe mivils
Da das elektrische Potential an der Randschichtkante bei x = d; viel kleiner ist

als in der Randschicht, wird angenommen, dass ®(ds) = d®(ds)/dx = 0 ist.
Mit &5 = %mivis lasst sich damit folgern:

1/dd(x)\*  ns eod(x) eo®(x)) '/?
7 ( I ) = a [kBTe exp( T, > —kpTe +2&¢ (1 — z. ) —2&;
(2.18)
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2.2 KAPAZITIV GEKOPPELTES HF-PLASMA

Die Ionendichte muss in der Randschicht stets grofier als die Elektronendichte
sein, respektive, muss die rechte Seite von (2.18) fiir sinnvolle Losungen gro-
Ber als Null sein. Da das Potential nahe der Randschichtkante sehr klein ist,
kann der rechte Klammerausdruck bis zur zweiten Ordnung entwickelt wer-
den. Nach einigen Umformungen erhélt man folgende Ungleichung;:

1(eo®x)? 1(eo®y)?

— _ 2 .
2 kgl 4 &, 0 (2.19)

und mit & = %mivfrs eine Bedingung fiir die Geschwindigkeit der Ionen an

der Randschichtkante bei x = ds:

kT,
Vis 24| :1_6 =vp (2.20)
1

Fiir eine Elektronentemperatur von T = 1.5eV und eine Argon-lonenmasse
von m; ~ 40u =~ 6.6- 10723 kg betrdagt vg ~ 1900m/s. Die Bohmgeschwin-
digkeit ist also gleich der Ionenschallgeschwindigkeit und unabhédngig vom
genauen Verlauf des Potentials in der Randschicht. Sie fiihrt aber zu einer Ab-
nahme der Ionendichte (vgl. Gl. (2.13)) bei gleichzeitiger Ausdehnung der po-
sitiven Raumladungszone und einem Abfall des Potentials. Wiirden die Ionen
nicht mit der Bohmgeschwindigkeit in die Randschicht eintreten, so wiirden sie
durch das Potential in der Schicht so stark beschleunigt werden, dass die Ionen-
dichte n; wesentlich schneller und damit zunidchst unter die Elektronendichte
abfallen wiirde. Dies hitte erst einmal eine negative Raumladungszone zur
Folge und der Potentialverlauf miisste einen Wendepunkt in der Randschicht
haben. Die Schicht wére nicht stabil.

Um mit der Bohmgeschwindigkeit in die Randschicht eintreten zu kénnen,
miissen die Ionen in der Vorschicht beschleunigt werden. Es muss demnach
bereits in der Vorschicht ein geringes Potential vorhanden sein. Die Elektronen-
und Ionendichten miissen dennoch nahezu gleich bleiben und der Boltzmann-
Verteilung folgen:

(2.21)

eOCD(x)>

ni(x) =ne(x) = np exp <— T

wobei ny die Elektronendichte im ungestdrten Plasma ist (vgl. Abb. 2.3). Der
Potentialabfall in einer stof$freien Vorschicht ist durch

1
zmisz =¢eo®d (2.22)

gegeben, wobei ® das Potential in Bezug auf die Randschichtkante (s. Abb.
2.3) ist. Zusammen mit der Bohmgeschwindigkeit (2.20) resultiert daraus das

Plasmapotential
kg Te

260

O =0, = (2.23)

und damit auch die reduzierte Plasmadichte an der Randschichtkante

0]
Nie(ds) =ng =npexp <— 61331]01) = Tnpexp <—;> ~ 0.61ng, (2.24)
€
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2.2 KAPAZITIV GEKOPPELTES HF-PLASMA

2.2.2.2  Child-Langmuir-Gesetz

Bisher wurde die Situation betrachtet, bei der die Wand, die dem Plasma ausge-
setzt ist, nicht an ein elektrisches Potential angeschlossen ist und sich lediglich
durch die unterschiedlichen Beweglichkeiten der Ladungstrager auf das Floa-
tingpotential aufgeladen hat. Wird extern ein hohes negatives Potential ange-
schlossen, so kann die Ionenenergie an der Randschichtkante gegeniiber dem
Potential in der Randschicht vernachlassigt werden:

%miv%(x) = —eod(x) (2.25)

Aus der Kontinuitatsgleichung fiir die Ionen folgt in der stof3freien Schicht
eoni (x)vi(x) = ji, (2.26)

wobei j; der konstante lonenstrom ist. Durch Umformen nach n; und mit (2.25)

erhilt man 12

i1 2e00(x)\

i) = 16 (-2000) (2.27)
1

und in die Poisson-Gleichung eingesetzt

Eox) i (_ZW"(X)>_V2- (2.28)

dx2  ep my

Da die Elektronen durch das hohe negative Potential der Elektrode effektiv
noch weiter ins Plasma zuriick gedrangt werden, ist die Randschicht praktisch
frei von Elektronen, so dass hier die Elektronendichte ebenfalls vernachldssigt
werden kann. Ahnlich zum Vorgehen bei der Herleitung der Bohmgeschwindig-
keit kann hier mit d®(x)/dx multipliziert und iiber x integriert werden, wobei
auch hier ®(d;) = d®(ds)/dx = 0 angenommen wird:

2 . —-1/2

dx €0 \ My

Ziehen der Wurzel aus der Gleichung und erneutes Integrieren nach Trennung
der Variablen liefert einen Ausdruck fiir den Potentialverlauf in der stof3freien
Raumladungsschicht

N3 50\ w3 s
—@(x)=<2> ((_:0) (2%) (dy —) (2.30)

und mit der Spannung U = ®(ds) — ©(0) = —P(0) zwischen der Randschicht-
kante und der Wand,

ws/z = 2Ji (M v a2 (2.31)
4€O 260 s’ '

das Child-Langmuir-Gesetz:

ii=geo () @ (232)

4 <2eo>”2 us/2

18



2.2 KAPAZITIV GEKOPPELTES HF-PLASMA

Obwohl es urspriinglich fiir den begrenzten Elektronenfluss zwischen den Elek-
troden einer Vakuumdiode formuliert wurde [86, 87], gibt das Gesetz den Zu-
sammenhang zwischen der Ionenstromdichte j;, der angelegten Spannung U
und der Randschichtdicke ds wieder. Allerdings ist, wie bereits gezeigt wurde,
der Ionenstrom durch das Bohm-Kriterium vorgegeben

ji = eonsVve, (2.33)

wodurch eine Anderung der Randschichtspannung nicht den Ionenstrom, son-
dern als Reaktion des Plasmas die Ausdehnung der Randschicht verdndert.
Durch Einsetzen der Gleichung (2.33) in (2.32) erhélt man so einen Ausdruck
fiir die Ausdehnung der Randschicht in Abhdngigkeit von der Spannung und
mit der Debye-Lange (2.4) auch von den Plasmaparametern Teilchendichte ng
und Elektronentemperatur Te:

ds =

V2 2eoU\3?
}\D,e< ¢ > . (234)

3 kg Te

Bisher wurden alle Betrachtungen unter der Annahme gemacht, dass die
Ionen in der Randschicht nicht stoffen und ihre Geschwindigkeit durch das
Potential zunimmt. Ist die mittlere freie Wegldnge A¢p,i < ds, kleiner als die
Schichtdicke, dann wird die Geschwindigkeit der Ionen durch Stéfle begrenzt.
Die Randschicht ist dann stof$bestimmt und die Herleitung des Child-Langmuir-
Gesetzes aus der Energieerhaltung gilt nicht mehr. Vielmehr werden tiber die
Beweglichkeit der Ionen zwei Fille betrachtet [83]:

* Die Schicht ist stofSbestimmt, aber der Druck ist vergleichsweise gering.
Die freie Wegldnge der Ionen ist geschwindigkeitsunabhingig und kon-
stant Arp i = (Tan')71 , wobei n,, die Neutralgasdichte und o der Stofs-
querschnitt ist. Aus der resultierenden Ionendichte und der Poisson-Glei-
chung folgt fiir die Ionenstromdichte

. _2/(5 3/2 . 2e0Amp,i 1/2 4372 (2.39)
)i 3\3 0 Tm; 5/2° -35
S

Durch die Stofle der Ionen ergibt sich fiir die Randschichtdicke eine ver-
gleichsweise geringe Abhéngigkeit von der freien Weglinge und die Io-

nendichte fillt etwas langsamer als im stofsfreien Fall (ds AL{EP’{UW 3).

¢ Die Schicht ist stofSbestimmt und der Druck ist hoch. Dadurch erfahren
die Ionen Stofie mit einer konstanten Stofifrequenz v; und damit mit einer
konstanten Beweglichkeit p; = eo(mivi)~ ", woraus sich

.9 u?
L= geokigs (2.36)
S

ergibt. Hier nimmt die Ausdehnung der Randschicht etwas starker mit
der Spannung zu (ds o Amfp,iuz/ 3), da durch die StéRe die Randschicht
grofler sein muss, um eine vergleichbare Raumladung aufzubauen.
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2.2 KAPAZITIV GEKOPPELTES HF-PLASMA

2.2.2.3 HF Randschicht

Wie in Kap. 2.2.1 bereits verdeutlicht, wird ein HF-Plasma anschaulich so be-
schrieben, dass die Ionen einen statischen Hintergrund bilden und die Elektro-
nen durch die HF-Spannung zwischen den Elektroden hin und her beschleu-
nigt werden und das Neutralgas ionisieren. Im Gegensatz zur stationdren Ent-
ladung, dndert sich die HF-Randschicht deshalb derart, dass die Elektronen, je
nachdem welche Spannung einer HF-Periode momentan anliegt, die Ausdeh-
nung der positiven Raumladung innerhalb der Randschicht entweder vergro-
Bern oder durch kurzzeitiges Fluten der Randschicht in der positiven Halbwelle
die Schicht auf ein Minimum schrumpfen lassen (vgl. Kap. 2.2.3). Dieser Sach-
verhalt wird in Abbildung 2.4 dargestellt.

2
2

>
>

Unipolarzone Ubergangszone Quasineutrali-
tatszone

it

Se‘min se(t) Se,m(\x

Abb. 2.4: Schematische Darstellung der Grenzschicht in einem HF-Plasma nach Brinkmann [88].
Die HF-Elektrode befindet sich bei x = 0. Gezeigt ist die stationédre Ionendichte n; sowie die mitt-
lere e und die momentane n.(t) Elektronendichte. Die Elektronendichten bei der minimalen
bzw. der maximalen Randschichtausdehnung in einer HF-Periode sind mit ne,min und mne max
angegeben. Die Positionen s, definieren die Elektronenkante.

Die Ionendichte n; ist stationdr und fdllt in der Randschicht aufgrund der
Ionenfluss-Erhaltung und der Beschleunigung durch das elektrische Feld ab.
Die Elektronendichte hangt dagegen von der an der Elektrode angelegten HF-
Spannung ab und dringt bei der hochsten positiven Spannung am weitesten
zur Elektrode vor (nemin), wodurch die Randschicht auf die minimale Aus-
dehnung reduziert wird. Umgekehrt verhilt sich die Elektronendichte bei der
negativen Halbwelle der HF-Periode, bei der sich die positive Raumladung auf
ein Maximum ausdehnt und die Elektronenverarmung aufgrund der hohen ne-
gativen Spannung wesentlich friiher beginnt (n¢ max). Die Randschicht wird in
drei Bereiche unterteilt [89]: Die Quasineutralititszone, die Ubergangszone, in
der die Elektronendichte unter die Ionendichte abféllt und die Unipolarzone,
in der nahezu nur noch Ionen vorliegen. Da es sich um einen dynamischen
Prozess handelt, sind die Positionen und Ausdehnungen dieser Zonen abhin-
gig vom aktuellen Zeitpunkt in der HF-Periode. Die Positionen s¢min, Se,max
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2.2 KAPAZITIV GEKOPPELTES HF-PLASMA

definieren dabei die Elektronenkante bei der negativen (t = (3/4)T) und po-
sitiven (t = (1/4)T) Halbwelle der HF-Periode. Anders als bei der Definition
des Bohm-Kriteriums (Kap. 2.2.2.1), ist dies nicht die Randschichtkante, son-
dern der Punkt, bei dem die negative Ladungsdichte fiir x < s, gerade gleich
grofs zu der positiven Raumladung fiir x > s, ist. Aus der Variation der Elek-
tronendichte in einer HF-Periode ergibt sich eine mittlere Elektronendichte T,
und die Situation, insbesondere fiir die vergleichsweise massiven und triagen
Mikropartikel in der Randschicht, dhnelt einer DC-Randschicht. Allerdings ist
die Randschichtdicke im stof3freien Fall aufgrund veranderter Ionendichte- und
der mittleren Elektronendichteprofile im Vergleich zur DC-Child-Langmuir-
Randschicht um einen Faktor von ,/50/27 ~ 1.36 ausgedehnter [83]. Fiir ei-
ne stoflbestimmte HF-Randschicht lautet das Child-Langmuir-Gesetz (mittlere
DC-Ionenstromdichte) [83]:

mfp,i

— (237)
a2/?

—3/2,1/2
_ 2 V2ZU™ A
ji = eonsvp ~ 1.68¢o < eo>

mi
wobei U die mittlere DC-Spannung iiber der Randschicht ist.

Als Faustformel werden folgende Druckbereiche fiir stofsfreie bzw. stofibehafte-
te Schichten angeben [84, 90]:

e Bei Driicken unter ~ 0.5Pa kann die Randschicht als stofdfrei betrachtet
werden.

* Im Ubergangsbereich zwischen ~ 0.5Pa und ~ 20Pa liegt die mittlere
freie Weglange der Ionen zwischen der Debye-Linge und der Ausdeh-
nung der Randschicht, die etwa ds ~ 20 —50 Ap ¢ betrdgt. Die Schicht ist
stofSbehaftet und Ionen konnen ein oder mehrere Male stoflen bevor sie
die Elektrode erreichen. Die Schichtdicke fillt nach Gleichung (2.37) mit
steigender Neutralgasdichte ab.

* Bei noch hoheren Driicken ist die freie Wegldnge der Ionen kleiner als
die Debye-Lange und die Schichtausdehnung ist unabhéngig vom Druck
[91]. Ionen treten mit einer modifizierten Bohmgeschwindigkeit, die vom
Verhéltnis Ap e/Amsp,i der Wegliangen abhédngt [92], in die Randschicht
ein.

2.2.3 Self-Bias

Sehr haufig werden CCRF-Plasmen mit zwei gleich grofien Elektroden erzeugt,
von denen eine Elektrode geerdet ist und an die getriebene Elektrode die HF-
Spannung angelegt wird (vgl. Abb. 2.2). Solche Entladungen werden als sym-
metrisch bezeichnet und der maximale Spannungshub an beiden Randschich-
ten, die sich vor den Elektroden ausbilden, ist identisch.

Da der Gesamtstrom erhalten bleiben muss, gilt fiir zwei Elektroden a und b:

Ia = Ib bzw. Qa = Qb (238)
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und daher auch fiir die gesamte Ladungsmenge innerhalb einer Periode T

— 1 (. 1 (7. —
Qu=1| Quat=1] Quat=qu. (2:30)
0 0

Weiterhin wird das Plasma und insbesondere die Ubergénge zu den Elektro-
den, als eine Serienschaltung von zwei Kapazititen Cq und Cy betrachtet [93].
Mit der mittleren Ladungsmenge, der gemittelten Spannung tiber den Elektro-
den und mit dem Ausdruck fiir die Kapazitit eines Plattenkondensators folgt
deshalb fiir die Randschichten:

— — A
Q. =U.Cq = eouad = (2.40)
s,a
— — — A
Qb = Ub Cb = €oub d b ’ (2.41)
s,b

wobei A, und Ay, die Flaichen der jeweiligen Elektroden und ds,q und dsp die
mittleren Randschichtdicken sind. Mit Gleichung (2.39) resultiert:

U, Uy
A, =
ds,a ¢ ds,b

Ayp. (2.42)

Aus dem Child-Langmuir-Gesetz ergeben sich, je nachdem welche Art von
Randschicht betrachtet wird, weitere Zusammenhinge zwischen der Randschicht-
spannung und der Randschichtausdehnung (vgl. Kap. 2.2.2.2). Unter der Pré-
misse einer homogenen Dichte und damit gleicher Stromflussdichten auf die
Elektroden, lassen sich folgende Félle ableiten:

—3/2  13/2
u, u .
a2 = dgb stof3frei (2.43)
,a s,
w2 2
= 7= ;’ 73 stobestimmt, niedriger Druck (2.44)
ds,a ds b
—2 2
u u
a — b stofSbestimmt, hoher Druck (2.45)
dq d3,

Lost man diese Gleichungen nach dem Verhiltnis der Randschichtdicken auf
und setzt dies jeweils in Gleichung (2.42) ein, dann erhélt man jeweils einen
Ausdruck fiir das Verhiltnis der Randschichtspannungen und Elektrodenfla-

chen: o 52,34
T, Ay /23
—a _ (b , 2.46
T (Aa) (2.46)

wobei hier der Exponent rein theoretisch aus dem Child-Langmuir-Gesetz stammt
und experimentell eher unterhalb von 5/2 liegt [83, 94].

Zu Beginn wurden gleiche Strome zu den Elektroden vorausgesetzt. Ist die
HF-Entladung sehr unsymmetrisch, da die Elektrodenflachen unterschiedlich
grof3 sind, kann diese Annahme dann erfiillt werden, wenn die Randschicht an
der kleinen Elektrode entsprechend grofier wird, um die zusitzliche Ladung
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bereit zu stellen. Folglich muss an der kleineren Elektrode eine hohere Span-
nung gemdfs Gleichung (2.46) anliegen. Die Amplitude Uy der Spannung mit
dem Mittelwert null ist durch den Generator vorgegeben und koppelt iiber eine
Kapazitit an die Elektrode. Generator und Elektrode sind galvanisch getrennt
und ein erhohter Spannungsabfall an der kleinen Elektrode wird durch die
Ausbildung einer zusédtzlichen negativen Gleichspannung, dem sogenannten
DC Self-Bias, erzeugt. Diesen Sachverhalt zeigt Abbildung 2.5 fiir verschiedene
Groflenverhéltnisse der Elektrodenflichen und fiir ein direkt gekoppeltes bzw.
fiir ein tiber einen Kondensator gekoppeltes HE-Plasma.

Da in einem HF-Zyklus der Gesamtstrom auf die Elektrode null sein muss,
muss es einen Zeitpunkt innerhalb der Periode geben, bei dem die Randschicht
vollstandig zusammenbricht und die Elektronen die Elektrode erreichen kon-
nen und dadurch den Ionenstrom ausgleichen. Dieser Zustand liegt in dem
anodischen Teil der HF-Periode bei t = T/4 vor, wo das Elektrodenpotential
die maximale positive Spannung erreicht.

2.3 PARTIKELEINFANG IM PLASMA

Aus der Astrophysik kennt man Plasmen, die neben Elektronen und Ionen
Staubpartikel unterschiedlicher Groflen enthalten [97—99]. Ende der 1980er fand
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man Partikelbildung in silanhaltigen Plasmen bei technischen PECVD (engl. plasma-
enhanced chemical vapour deposition) Prozessen [100, 101] und beim Atzen von
Silizium-Wafern in der Mikrochipherstellung [102, 103]. Seit dem hat sich das
Feld der sogenannten staubigen Plasmen oder komplexen Plasmen stets weiterent-
wickelt und Anfang der 1990er durch die Erzeugung von Plasmakristallen [104—
106] und damit einer Moglichkeit, Phasentibergiange und dynamisches Verhal-
ten von komplexen Systemen zu studieren, zunehmend an Interesse gewonnen.
Neben der Entstehung von Nano- und Mikropartikeln im Plasma [107], werden
kiinstlich erzeugte, sphérische und meist monodisperse Teilchen in die Entla-
dung von auflen eingestreut und ihr Verhalten untersucht. Die haufigsten da-
bei verwendeten Materialien sind Melamin-Formaldehyd (MF), Polystyrol (Ps),
Polymethylmethacrylat (PMMA) oder Siliziumdioxid (SiO;). Zusétzlich zur spe-
ziellen Fachliteratur der einzelnen Aspekte dieses Feldes der Plasmaphysik fin-
den sich diverse Biicher, Ubersichtsartikel und Zusammenfassungen, auf die
hier verwiesen wird [108-114].

2.3.1  Aufladung von Mikropartikeln

Ins Plasma eingebrachte Mikropartikel laden sich durch strémende Ladungstra-
ger elektrostatisch auf. Da Elektronen eine wesentlich geringere Masse haben
als Ionen und insbesondere im NTP die thermische Geschwindigkeit der Elek-
tronen viel hdher als die der Ionen ist, treffen statistisch mehr Elektronen das
zundchst ungeladene oder nur wenig geladene Partikel. Es nimmt folglich eine
negative Ladung qp, = —Z. ep an. Diese Ladung ist ein wichtiger Parameter
und bestimmt unter anderem, wo sich ein Mikropartikel in der Randschicht
befindet.

In astrophysikalischen Plasmen dagegen wirken oft energiereiche UV-Strahlung
und Partikelfliisse, wie beispielsweise der Sonnenwind. Unter solchen Bedin-
gungen sind Prozesse, wie Photoemission oder Sekunddremission dominant,
wodurch der Staub oft elektrisch positiv geladen wird [5, 115].

Die Aufladung von Mikropartikeln im Laborplasma soll im Folgenden anhand
der idealisierten aber durchaus anerkannten Orbital Motion Limit Theorie (OML)
[116], die zundchst fiir Langmuir-Sonden entwickelt wurde [117], skizziert wer-
den.

OML Theorie

In einem typischen Niederdruckplasma sind vorrangig Elektronen und Ionen
fir die Aufladung eines Partikels verantwortlich. Wie bereits erwidhnt, sind
Elektronen infolge ihrer Mobilitat die Hauptladungstrager. Sie laden das Mikro-
partikel soweit negativ auf, bis die Potentialbarriere nicht mehr tiberwunden
werden kann und die Elektronen die Oberfldche nicht mehr erreichen kénnen.
Das negative Partikel hingegen wirkt anziehend auf die positiven Ionen. Es
stellt sich demnach ein Gleichgewicht zwischen Elektronen- und Ionenstromen
ein, bei dem der Netto-Ladungsfluss gleich null ist. Wie in Kap. 2.2.2 bereits fiir
eine Wand oder Elektrode beschrieben, 14adt sich das Partikel auf das Schwebe-
oder Floatingpotential @¢; auf.
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Abb. 2.6: Wechselwirkung von Io-
nen und Elektronen mit einem
negativ geladenen Mikropartikel.
Die Radien fiir den kritischen Wir-
i kungsquerschnitt sind fiir Elektro-
nen (bc,e) kleiner und fiir Ionen

s ©

. /bC . (bc,i) groBer als der Partikelradius
e‘ Tp fiir einen geometrischen Stof3-
Mikropartikel querschnitt.

Geht man von einem vereinfachten Modell eines isotropen und stofSfreien Max-
wellschen Plasmas aus, dann beschreiben die Ladungstrager, aus dem Unend-
lichen kommend, stofifreie, orbitale Bahnen, wobei die Wechselwirkung rein
elektrostatisch ist. Eine weitere Voraussetzung ist, dass der Partikelradius klei-
ner als die Debye-Lange ist. Der Stofiquerschnitt wird durch die Ladung des
Partikels und damit einer weitreichenden Wechselwirkung mit Elektronen und
Ionen vom rein geometrischen Querschnitt o = m"% des Partikels auf den Wir-
kungsquerschnitt o, = ﬂb% verdndert, wobei der kritische StofSparameter b,
fir Elektronen kleiner und fiir Ionen, wegen der attraktiven Wechselwirkung,
grofler als der Partikelradius ist. Diesen Sachverhalt verdeutlicht Abbildung 2.6.
Der kritische StofSparameter b, fiir loneneinfang kann, ausgehend von Energie-
und Drehimpulserhaltung, zu

ZeOCD
bZ=13(1- P 2.
c rp< mw%()) (2.47)

hergeleitet werden, wobei @, das Potential des Partikels und v; ¢ die Ionenge-
schwindigkeit im Unendlichen ist.

Um die Gesamtstrome auf das Partikel berechnen zu konnen, wird iiber die
Maxwellsche Geschwindigkeitsverteilung sowie den gesamten Raumwinkel in-
tegriert. Die Ionen- bzw. Elektronenstrome I; und I, lauten wie folgt:

8kgT; )
I =niep mljl.lrrr% <1 — T;;{’) (2.48)
1 1

[8kgT, eo®
Ie = —Teeg 7111131 em‘% exp (k(l)ng) , (2.49)
e e

wobei der Wurzelterm jeweils die thermische Geschwindigkeit der entsprechen-
den Ladungstréger ist und der Ausdruck in der Klammer von Gleichung (2.48)
als OML-Faktor bezeichnet wird.

und

Wie anfangs erwdhnt, miissen im Gleichgewicht die Elektronen- und Ionenstro-
me sich gegenseitig kompensieren, d.h. I; + I, = 0. Daraus resultiert mit (2.48)
und (2.49) ein analytischer Ausdruck fiir das Floatingpotential @, = @, des

Partikels:
1_ eo®p _ /miTe Ne eo D (2.50)
kg Ty meT; ny P kgTe /° 2
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Interessant ist hierbei, dass das Floatingpotential nur vom Masse- und Tempe-
raturverhiltnis zwischen Ionen und Elektronen, nicht aber von der Grofie des
Partikels abhéngt.

Die OML Theorie geht von einem idealisierten Zustand aus (stoffrei, isotrop,
nicht-driftend, Maxwellverteilung). Oft weichen die Bedingungen im Plasma,
insbesondere in der Randschicht des Plasmas, mehr oder weniger stark von
der Theorie ab. Stromende Ionen fithren zu einer komplexeren Geschwindig-
keitsverteilung [118] und Stofie zwischen Ionen und Neutralteilchen [119, 120]
fithren dazu, dass Ionen, die das Partikel verfehlt hitten, durch den stofsbe-
hafteten Energieverlust sukzessive auf das Partikel beschleunigt werden. Der
Ionenstrom wiirde sich dadurch erh6hen und Gleichung (2.48) kann um einen
Term, der die Stofe berticksichtigt, erweitert werden [114, 121, 122]:

2
eo(D eO(D }\D
L — 2 (1= P 40.1 P ’ :
i ni eOVth,IT[Tp ( kBTi + < kB Ti, )\mfp,cx (2 51)

wobei Appcx die mittlere feie Weglange fiir Ladungsaustauschstofie (engl.

charge exchange) zwischen Ionen und Neutralen ist. Die volle Komplexitdt der

Aufladungsmechanismen unter Bertiicksichtigung von Stoflen, wechselnden elek-
trischen Feldern eines HF-Plasmas, ortsabhdngigen Ionenstromen sowie teils

hochenergetischen Elektronen, ist analytisch nur schwer zu erfassen und wur-

de in Ref. [123] diskutiert. Insbesondere wenn viele Partikel auch untereinan-

der wechselwirken sind Simulationen nétig, um die komplexen Vorgiange zu

beschreiben [124].

Die Ladung auf einem Partikel kann nach
dp = —Zpeo = C, 0y (2.52)

mit dem Floatingpotential und der Kapazitdt C,, berechnet werden. Hier ist
Z,, die Anzahl an Elementarladungen auf dem Partikel. Um die Kapazitdt des
Partikels zu bestimmen, wird dieses als ein Kugelkondensator mit einer Gege-
nelektrode bei Ap betrachtet, so dass

Cp =4meorp <1 + Tp) (2.53)
AD

ist [118]. Fiir den typischen Fall, dass v, < Ap ist, reduziert sich die Gleichung
auf einen Kugelkondensator im Vakuum mit einer im Unendlichen liegenden
Gegenelektrode. Die Anzahl der Ladungstrager ist dann

4meory
€0

Ly = Dp (2.54)

und kann mit Hilfe der Faustformel nach [82]

Z, = 18457y umTe,ev (2.55)

fiir ein Argon-Plasma mit T /T; ~ 50 und mit ®, = —2.66kgT. abgeschitzt
werden, wobei der Partikelradius und die Elektronentemperatur in Mikrome-
ter bzw. in Elektronenvolt einzusetzen sind.
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2.3 PARTIKELEINFANG IM PLASMA

Fiir ein in dieser Arbeit verwendetes Partikel mit einem Radius von 1, =
3.365 um und einer typischen Elektronentemperatur von ca. 1.5eV — 3 eV, wire
demnach die Partikelladung im Plasmabulk bei Z,, ~ —9300 ep ... — 18600 eo.
Dennoch, diese approximierte Partikelladung kann lediglich fiir ein quasineu-
trales und stofsfreies Plasma im Bulk angenommen werden und unterscheidet
sich unter anderem aufgrund ungleicher Elektronen- und Ionendichten zu ei-
nem Partikel in der Plasmarandschicht. Simulationen [125, 126] zeigen, dass das
Partikelpotential in einer HF-Randschicht gegentiber einer DC-Randschicht ne-
gativer ist. Tiefer in der Randschicht kann man weiterhin davon ausgehen, dass

die tatsdchliche Partikelladung durch die Elektronenverarmung und durch einen

stofsbehafteten Ionenfluss geringer sein wird als im quasineutralen Bulk [123,
127].

T. Nitter [128] zeigte in seinen Berechnungen zur Aufladung von Partikeln, dass
tief in einer DC-Randschicht (ca. 10 Debye-Langen vor der Elektrode) die La-
dung des Teilchens durch den drastischen Abfall der Elektronendichte eine
Umkehr der Polaritdt erfithre und positive Potentiale einnehmen wiirde, wo-
nach es theoretisch auf die negativ gespannte Elektrode beschleunigt werden
wiirde. Die Ladung in einer HF-Randschicht hingegen bliebe nahezu konstant
und negativ, da die Elektronenpopulation im Mittel wesentlich weiter in die
Randschicht hineinragt (vgl. Abb. 2.4).

2.3.1.1  Ladung im Afterglow

Aufgrund der hoheren Mobilitét ist die Diffusionsrate der Elektronen hoher als
die der Ionen und die Fliisse und Dichteprofile zu den Kammerwéanden waren
bei unabhédngiger Betrachtung unterschiedlich - die Elektronen eilen den Ionen
voraus. Lokal entsteht deshalb eine Raumladung und ein elektrisches Feld, das
die Elektronen verzogert und die Ionen beschleunigt, wodurch die Fliisse sich
ausgleichen. Diese gemeinsame Bewegung der Ladungstrager nennt man ambi-
polare Diffusion [82].

Nach Gleichung (2.50) ist das Floatingpotential und damit die Partikelladung
vom Verhiltnis der Massen, Dichten und Temperaturen der Ionen und Elektro-
nen abhéngig. Nach Abschalten des Plasmas, im sogenannten Afterglow (Nach-
glithen), bestimmen die Relaxation der Elektronentemperatur auf Raumtem-
peratur und die Verluste durch Diffusion und Rekombination das Abklingen
der Entladung [129]. Die schnellen Elektronen in der Maxwellschen Energie-
verteilung konnen in den ersten Mikrosekunden zu den Wanden entkommen,
wihrend die Elektronen und Ionen im Bulk mit einer geringeren Verlustra-
te sich durch ambipolare Diffusion zu den Kammerwénden bewegen. Durch
Stofle zwischen Metastabilen® [130] werden einerseits Elektronen mit hoheren
Energien generiert, die das System verlassen konnen, andererseits entfliehen
auch mehr niederenergetische Elektronen, da das Randschichtpotential kolla-
biert und {iberwunden werden kann [131, 132]. Die Zeitskalen® fiir Relaxation

5 2AT™ = ArT +Ar+e (7.3—79eV)

6 In diesem Abschnitt soll ein vereinfachtes, anschauliches Bild des Afterglows beschrieben wer-
den. Genaue Formeln der Zeitskalen, die insbesondere die Situation direkt nach dem Abschalten
des Plasmas beschreiben, werden hier nicht explizit angegeben, da sich die Untersuchungen in
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und Verluste hdngen dabei in erster Linie vom Druck ab [133] und liegen bei
p = 40Pa bei ~ 90 ps [134-136]. Innerhalb dieser Zeit féllt die Partikelladung
nach Gleichung (2.50) und (2.54) durch die nun geringere Elektronenenergie
(Te/Ty =~ 1), aber bei etwa gleichbleibender Dichte (ne/n; ~ 1) von mehreren
Tausend Elementarladungen auf einen Wert von qge ~ —280ep, was einem
Floatingpotential von ®,, ~ —120mV entspricht. Letzteres sollte, da Gleichung
(2.50) unabhéngig vom Partikelradius ist, sowohl fiir Nano- als auch fiir Mikro-
partikel gelten [135, 137].

Durch unterschiedliches Diffusionsverhalten der Elektronen und Ionen und
den erhohten Verlust der Elektronen an den Kammerwédnden werden die Ionen
zundchst durch das ambipolare Feld beschleunigt, so dass noch immer Quasi-
neutralitdt herrscht. Ist die Dichte nach mehreren 10 ms so weit gesunken, dass
eine Abschirmung nicht mehr gewéhrleistet ist, d.h. die Abschirmldnge ist auf
die GroSenordnung des Systems angewachsen, erfolgt ein Ubergang von am-
bipolarer zur freien Diffusion [136, 138] - Elektronen und Ionen bewegen sich
unabhingig und reagieren auf externe elektrische Felder [139]. Erstere konnen
das Volumen aufgrund der hoheren Mobilitdt schneller verlassen, wodurch sich
das Dichteverhiltnis (ni/ne > 1) und damit die Partikelladung verdndern.
Seien nun, vereinfacht angenommen, nahezu alle Elektronen aus dem System
(Kammervolumen) diffundiert, kommt der Elektronenstrom auf das Partikel
zum Erliegen. Im Volumen ist noch eine gewisse Dichte an driftenden Ionen.
Diese werden vom noch negativ geladenen Partikel angezogen und entladen es
weiter. Nach Gleichung (2.48) kann dann das Partikelpotential ®}, noch einen

Maximalwert von
kg Tq

0., —
P eo

(2.56)

annehmen [140], der dann nur noch von der Ionenenergie abhdangt. Davon aus-
gehend, dass diese bei etwa T; =~ (0.025...0.09) eV liegt [108], wiirde dies nach
(2.54) einer endgiiltigen Partikelladung von maximal q, ~ +(58...210) e¢ ent-
sprechen. Ist die Dichte der Ionen ebenfalls weit abgesunken wird die Partikel-
ladung nicht mehr verdndert. Nach diesem einfachen Modell wire mit einer
statistischen Normalverteilung mit einem leicht positiven Mittelwert zu rech-
nen, d.h. es gidbe sowohl negative, neutrale als auch positive Restladungen mit
einigen wenigen Elementarladungen.

Ivlev et al. [133] beschreiben ein mogliches Szenario, in dem bei niedrigen Driicken
p < 10Pa die Zeitskalen fiir Relaxation der Elektronentemperatur und Verlus-
te durch ambipolare Diffusion, die gegenldufig vom Druck abhidngen, derart
unterschiedlich sind, dass die Plasmadichte schneller fillt als die Elektronen-
temperatur. Dadurch wird das Partikel wenig entladen und behélt eine Ladung,
die in der Groflenordnung der Ladung liegt, die das Partikel im Plasma hatte.
Tatsdchlich zeigen Modelle und Messungen von Liu et al. [132], dass Elektronen-
temperatur und Plasmadichte bei niedrigen Driicken, also im stof3freien Fall,
mit etwa gleichen Raten abfallen, wahrend im stofSbehafteten Fall die "Kiih-
lung" der Elektronen schneller ablduft als die Dichteabnahme.

dieser Arbeit mit der Situation weit nach Abschalten des Plasmas beschiftigen. Fiir genaue ma-
thematische Herleitungen sei hier auf die im Text genannten Literaturquellen verwiesen.
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Experimente sowohl mit Nano- als auch mit Mikropartikeln zeigen im Af-
terglow Teilchen mit nur wenigen Restladungen, die eher negativ sind aber
auch neutral und leicht positiv [135, 136, 139, 141-144]. Couédel et al. [135] bei-
spielsweise benutzten die Thermophorese, um nach dem Abschalten des Plas-
mas Nanopartikel gegen die Schwerkraft in der Schwebe zu halten. Mit Hilfe
eines elektrischen Wechselfeldes wurde die Restladung bestimmt. Andere Ex-
perimente nutzten die Schwerelosigkeit auf Raumstationen [133, 139], um die
Restladung von Mikropartikeln mittels elektrischer Wechselfelder zu ermitteln.
Die genannten Untersuchungen beinhalteten immer sehr viele Partikel; Mikro-
partikel, die iiber Dispenser in die Plasmakammer eingestreut wurden oder
Nanopartikel, die tiber Wachstumsprozesse innerhalb des Plasmas entstanden.
Bei hohen Staubdichten ist das Oberflachenpotential der Partikel geringer, da
viele Partikel Senken fiir Elektronen darstellen und bei hohen Partikeldichten
die Elektronendichte stark reduziert ist. Dadurch ist der Ionenfluss ebenfalls
reduziert. Auch die Zeit fiir Verlustprozesse durch Rekombination auf der
Partikeloberfldche ist gegeniiber einem einzelnen, isolierten Partikel verkiirzt
[145]. Ein Vergleich der Restladungen vieler Nano- oder Mikropartikel mit ein-
zelnen Teilchen, wie in dieser Arbeit, im Afterglow ist deshalb nur bedingt
moglich. Experimente mit hohen Staubdichten zeigen sogar einen Anstieg der
Elektronendichte im Afterglow durch von den Partikeln gelosten Elektronen
[146-149]. Aber auch Messungen der Restladung einzelner Mikropartikel im
raumlichen Afterglow beim Durchfallen einer induktiv gekoppelten Entladung
zeigten ebenfalls Ladungen von nur wenigen Elementarladungen [137].

2.3.2  Kriifte auf Mikropartikel

In einem Plasma wirken auf Mikro- und Nanopartikel diverse Krifte, die, je
nach Partikelgrofie und den Plasmaparametern, sich in mehreren Grofienord-
nungen unterscheiden kénnen. Im Folgenden soll eine Ubersicht {iber die wich-
tigsten Kréfte gegeben werden.

2.3.2.1  Gravitationskraft

Wie auf alle massebehafteten Objekte wirkt mit der Erdbeschleunigung g auch
auf ein Partikel die Gravitationskraft

]_fgrav =My g = %17”'13) Pp gr (257)
wobei m, bzw. p,, die Masse bzw. die Dichte und r, der Radius des Partikels
sind. Die Gravitationskraft skaliert mit der dritten Potenz des Radius und ist
fiir Mikropartikel dominierend, wihrend Staub im Nanometer-Bereich kaum
durch die Erdbeschleunigung beeinflusst wird [150, 151]. Um die Wirkung der
Gewichtskraft auf ein Mikropartikel kurzzeitig zu beeinflussen, kann einerseits
eine zusitzliche Kraft, beispielsweise durch einen Laser [62] oder eine Zentrifu-
ge [65], auf das Partikel ausgetibt werden. Auf der anderen Seite ldsst sich die
Schwerebeschleunigung kurzzeitig, wie in Parabelflugexperimenten [152-154]
oder langerfristig, wie auf der Mir- [155] oder der Internationalen Raumstation
[156, 157], autheben.
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2.3.2.2  Elektrostatische Kraft

Durch die Ladungstrdger im Plasma laden sich Objekte elektrostatisch auf und
erfahren {iberwiegend in der Randschicht, wo elektrische Felder besonders pra-
sent sind, eine Kraft

Fel = qpﬁ = 4neorp(Dflﬁ, (2.58)

die vom mittleren elektrischen Feld und der Ladung ¢, abhidngt und nicht von
der das Objekt abschirmenden Ladungswolke beeinflusst wird [158]. Letzteres
kann bei sphérischen Partikeln mit dem Floatingpotential aus dem Kapazitéts-
modell fiir einen Kugelkondensator berechnet werden (s. Abschn. 2.3.1).
Mogliche Polarisationseffekte der Oberflaichenladungen im E-Feld, durch un-
terschiedliche Dichteverteilungen der Elektronen und Ionen in der Randschicht
oder einer deformierten Abschirmung der Partikel durch stromende Ionen und
den damit verbundenen Dipolkréften, wurden in der Literatur abgeschitzt [158,
159], sind aber aufgrund der viel geringeren Grofsenordnung vernachlassigbar
und spielen in dieser Arbeit und bei diesen Partikelgrofsen keine Rolle.
Wiéhrend die Schwerkraft auf Nanopartikel aufgrund des kubischen Zusam-
menhangs mit dem Radius kaum einen Einfluss ausiibt, ist die elektrostatische
Feldkraft durch den linearen Zusammenhang sowohl fiir Nanopartikel als auch
fir Mikropartikel gleichermafien von Bedeutung.

2.3.2.3 Neutralgasreibung

Ein Partikel, welches sich mit einer Geschwindigkeit Vi, relativ zum Neutralgas
im Plasmareaktor bewegt, erfahrt eine diese Bewegung dampfende Reibungs-
kraft F,,, die durch StoRe des Partikels mit den Neutralteilchen? verursacht
wird. Abhédngig vom Druck kénnen grob zwei Bereiche tiber die Knudsen-Zahl
Kn = Lﬂfp’n (2.59)
Tp
eingegrenzt werden, wobei Ay, rp n die mittlere freie Wegldange der Neutralteil-
chen und 1, der Partikelradius (hier die charakteristische Systemldnge) ist. Fiir
ein stark verdiinntes Gas, bei dem die mittlere freie Weglange fiir Stofse grofs
ist (Kn > 1), bewegen sich die Gasatome nahezu frei und Stofle mit dem Parti-
kel kénnen aus der kinetischen Gastheorie abgeleitet werden. Ist dagegen der
Druck bzw. die Neutralgasdichte hoch, wird das gesamte System als eine visko-
se Fliissigkeit mit laminarer Stromung betrachtet. Die Knudsen-Zahl ist klein
(Kn < 1) und die vom Gas auf das Partikel ausgetibte Kraft wird mit der
Stokes-Reibung (Gleichungen (3.17) und (3.18)), die auch fiir Fliissigkeiten gilt,
beschrieben.
Da in den meisten Laborexperimenten das Neutralgas sehr verdiinnt ist und
somit die mittlere freie Wegldnge

I s
MnOn \ﬁﬂp(ZT‘Ar)z
7 Im Allgemeinen konnen Plasmen sowohl einzelne Atome als auch Molekiile enthalten. In die-

sem Fall wird explizit Argon als Gas verwendet, weshalb im Folgenden stets nur Atome als
Neutralteilchen betrachtet werden.

)\mfp,n = (2.60)
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der Gasatome grofier als das Partikel ist (z.B. ist bei p = 40 Pa und Raumtempe-
ratur Ay, rp n ~ 512 pm), werden die statistisch verteilten Einzelstofie der Atome
mit der Partikeloberfliche betrachtet. Die Knudsen-Zahl liegt bei einem Druck-
bereich von p = (0.1...100) Pa fiir Argon mit einem kovalenten Atomradius
VON ra; = 1.06 A zwischen Kn ~ 6 - 104 und Kn =~ 60.

Eine theoretische Formulierung der Gasreibung fiir einen groflen Druckbereich
wurde von S. Beresnev et al. angegeben [160] und u.a. von T. Li et al. verifiziert
[161]. Fiir kugelformige Partikel, die sich, verglichen mit der thermischen Ge-
schwindigkeit der Gasatome (vipn ~ 400m/s), langsam bewegen, geht sie bei
geringen Driicken in die hdufig verwendete Formulierung der Neutralgasrei-
bung von P. S. Epstein iiber [162]:

= 4
Fn = —vompVp = —ng‘z

5>MnMnVihnVp (2.61)

Die Neutralgasreibung ist gegen den Geschwindigkeitsvektor gerichtet und
proportional zum Geschwindigkeitsbetrag. Die mit dem Index n gekennzeich-
neten Grofsen beziehen sich auf die Masse m,,, die Dichte n,, sowie die mittle-
re thermische Geschwindigkeit vinn = (8kgTn /mmy)'/2 und die Temperatur
Tn ~ 300K des Neutralgases. Die Dampfungskonstante, in diesem Fall der Gas-
reibungskoeffizient v, kann aus Gleichung (2.61) mit Hilfe der idealen Gasglei-
chung umgeformt werden:
4 omp P 8 P

Yo = 6§m“pm—pﬁvth,n = égm (2.62)
Hierbei ist p der Gasdruck und p, die Massendichte des Partikels. Wie die
Neutralgasatome an der Oberfliche des Partikels gestreut werden, wird vom
Reflexionskoeffizienten & (auch Akkomodations- oder Millikan-Koeffizient) an-
gegeben. Je nachdem, ob die Streuung perfekt spiegelnd oder diffus verlauft,
kann er theoretisch Werte zwischen 6 = 1...1.442 annehmen [162]. Fiir La-
borplasmen mit Mikropartikeln wird die obere Grenze verwendet. Dieser Wert
wurde in einigen Experimenten bestimmt [163, 164] und die Giiltigkeit der
Formulierung von Epstein fiir verschiedene Edelgase und Partikelmaterialien
nachgewiesen [165].
Zur Abschitzung der Grofienordnung der Kraft durch Neutralgasreibung wird
sie nach Gleichung (2.61) fiir ein Mikropartikel mit einer Massendichte von
pp = 1850kg/ m3 und einer Grofse von 2r, = 6.73 um, das sich relativ zum Re-
zipienten mit v, = 1 mm/s bewegt, berechnet und ergibt F, = 1.76 - 10714 N.
Sie ist somit zwei Grofsenordnungen unterhalb der Gewichtskraft.

2.3.2.4 lonenwindkraft

Ahnlich zum Impulsiibertrag von Neutralgasatomen durch Sté8e, konnen auch
Ionen ihren Impuls an das Partikel abgeben [166], wodurch die sogenannte Io-
nenwindkraft (engl. ion drag force) F; ausgeiibt wird. Insbesondere in der Rand-
schicht eines Plasmas, wo Ionen auf Uberschallgeschwindigkeit beschleunigt
werden (vgl. Kap. 2.2.2.1), ist dieser Effekt am grofiten. Aber auch im Zentrum
eines HF-Plasmas, wo Ionen gebildet werden und zu den Kammerwianden drif-
ten, macht sich dieser Effekt im Zusammenhang mit Nanostaub-Wolken [167,
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168] oder bei komplexen Plasmen unter Schwerelosigkeit bemerkbar [152].

Bei der Betrachtung der Mechanismen fiir den Impulsiibertrag respektive die
Ionenwindkraft sind zwei Komponenten zu berticksichtigen: die direkte Wech-
selwirkung durch StoRe F; . (engl. collection force) und, aufgrund der negativen
Ladung der Mikropartikel und der meist positiven Ladung der Ionen, den indi-
rekten Impulsiibertrag durch Coulomb-Wechselwirkung F; , (engl. orbit force),
bei der die vorbeistromenden Ionen vom Partikel abgelenkt werden. Demnach
gilt

Fi = Fic +Fio- (2.63)
Das Floatingpotential des Partikels und die mittlere Ionengeschwindigkeit v; =
(viz,th +v#)1/2 sind die bestimmenden Parameter fiir das Maf} der lonenwind-
kraft, wobei der thermische Anteil senkrecht zur Stromungsrichtung aufgrund
der Isotropie entféllt. Ebenfalls kann der thermische Teil bei Ionen, die bereits
beim Eintritt in die Randschicht eine Geschwindigkeit, die ein Vielfaches der
thermischen Geschwindigkeit ist, haben, vernachléssigt werden.
Anders als bei direkten Stoflen mit neutralen Teilchen, ist, aufgrund der gela-
denen Stoflpartner, der Stofsquerschnitt grofser als der rein geometrische Quer-
schnitt des Partikels. Der effektive Querschnitt fiir Ioneneinfang wird durch
den effektiven Stofsparameter b. definiert. Dieser gibt den Bereich mit maxima-
lem Radius an, aus dem die Ionen noch direkt das Partikel treffen. Prinzipiell
muss davon ausgegangen werden, dass alle Ionen auflerhalb dieses Bereiches,
die noch mit dem Partikel wechselwirken, dann zur Orbitalkraft beitragen.

Im Folgenden sollen die zwei Komponenten der Ionenwindkraft nach dem
vereinfachten Modell von M. Barnes et al. [169] knapp vorgestellt werden.

Die Collection Force ist die Kraft, die durch direkte Stofie der Ionen mit dem
Partikel ausgeiibt wird. Demnach tragen alle Ionen, die nach Gl (2.48) zum
Ionenstrom I; auf das Partikel beitragen, auch zum Impulsstrom bei. Davon
ausgehend ist die Kraft auf das Mikropartikel das Produkt aus Impulsstrom-
dichte und dem effektiven Querschnitt 7tb2:

P )

. 2e0D
Fi,c = mﬁili/eo = ni\?imﬁiﬂbg, mit bg = TZ <] — €0 p> (264)
miv

1

Der Streuquerschnitt, der zundchst grofer als der geometrische Querschnitt ist
(vgl. Abb.2.6), weil Ionen und Partikel gegensitzlich geladen sind, reduziert
sich bei hohen Ionenenergien (V; =~ v;i) auf den Partikelquerschnitt HT% [69]
und F; . oc v2. Allerdings sollte dann beachtet werden, dass Ionen bei sehr ho-
hen Energien mehr als ihren einfachen Ionenimpuls m;v; iibertragen konnen,
weil sie dann teilweise reflektiert werden oder zusitzliches Material von der
Partikeloberfldche abtragen (engl. sputtern) [170].

Die Orbit Force entsteht bei der Coulomb-Streuung von Ionen am geladenen
Partikel. Dabei treffen die Ionen nicht mehr die Partikeloberflache und liefern
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somit auch keinen Beitrag zum Ionenstrom. Sie d&ndern lediglich ihren Impuls,
was nach dem dritten newtonschen Axiom die Kraft

Fi o = niVhimiVio, (2.65)

austibt. Der Querschnitt 0, = 47rb$[ /2 In A setzt sich dabei aus dem StofSparame-
ter (mit Gl (2.54)) fiir 90°-Streuung b/, = qp eo/(47'ceomi\712) =Tpeo (I)p/(mi\‘/iz)
und dem Coulomb-Logarithmus

A2 +b2 0\ 2
mA=In(—>5—2 (2.66)
b2 +b

/2

als das Integral tiber das Intervall b, bis Ap zusammen. Es wird also das Par-
tikelpotential und damit alle Ionen-Streuungen innerhalb der Debye-Kugel als
ein reines Coulomb-Potential betrachtet, welches aufierhalb der Kugel vollstan-
dig abgeschirmt wird. Der Beitrag zur Orbit Force strebt gegen null, wenn mit
zunehmender Ionengeschwindigkeit b. — 1p, b/ — 0 und In A — konst. geht.
Nach dem Modell von M. Barnes ist die gesamte lonenwindkraft schliefSlich die

Summe beider Komponenten:
260 ) 260 ) 2
<1— _zp)+< _2p> InA
mivy mivy

S. Khrapak et al. [171] nahmen Verdnderungen am Coulomb-Logarithmus vor,
so dass auch Ionen, die sich bis auf eine Abschirmldnge an das Partikel ndhern,
ebenfalls bei der Orbit Force berticksichtigt wurden. Weiterhin stellt sich die
Frage, wie sich die Abschirmldnge bei stromenden Ionen verdndert, da die Bah-
nen der Ionen steifer werden und weniger zur Abschirmung beitragen. Dazu
wurde von I. Hutchinson [172] eine geschwindigkeitsabhdngige Abschirmlinge
prasentiert, die bei niedrigen Geschwindigkeiten von der Debye-Lédnge fiir Io-
nen in die Elektronen-Debye-Lange bei hoheren Energien {ibergeht.

Um den qualitativen Verlauf der Ionenwindkraft zu skizzieren, zeigt Abbildung
2.7 die Beitrédge fiir ein Mikropartikel mit einer Ladung von Z,, = —9314 ¢y, was
einem Floatingpotential nach der OML-Theorie von ®, = —3.98V entspricht.
Hier wurden der verdnderte Coulomb-Logarithmus

As +b
InA =In L;T/Z (2.68)
rp—l—bﬁ/2

F, = ni\‘)imivirtr%

(2.67)

und die abgeleitete Abschirmléange

A
As = Do +13; (2.69)
\/1 +2eoTe/(miv2)

mit Te/T; = 50 verwendet. Demnach ist die Orbit Force fiir niedrige Geschwin-
digkeiten etwa bis zur Bohmgeschwindigkeit maximal und wird zunehmend
von der Collection Force abgelost.
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1.2

0.4

nach M. Barnes Abb. 2.7: Von der normierten Io-
: nengeschwindigkeit v; /vg abhén-
gige Ionenwindkraft F; (durchge-
zogene Linie). Sie setzt sich zusam-
men aus der Orbit Force (punktier-
te Linie) durch Coulomb-Streuung
und der Collection Force (gestri-
chelte Linie) durch direkte Sto-
e der Ionen mit dem Mikroparti-
kel. Erstere hat ihr Maximum un-
terhalb der Bohmgeschwindigkeit
und geht bei hoheren Geschwin-
digkeiten in den direkten Impuls-
tibertrag durch Stofie tiber. Die
innere Abbildung zeigt die Kraf-
1 1 1 1 1 1 4 te nach dem Modell von M. Bar-
1 2 3 4 5 6 7  nes. Parameter: To = 1.5¢V, T; =
Vi /VB 30meV, @, = —3.98V

Das Modell von M. Barnes (Abbildung 2.7, innere Abbildung) ist in der Lage,
den prinzipiellen Sachverhalt sowie den Verlauf und die Groéfsenordnung der Io-
nenwindkraft zu beschreiben. Die Modifikationen, vornehmlich der Abschirm-
lange und der Grenze des Stofsparameters, zeigen allerdings, dass insbesondere
bei niedrigeren Ionengeschwindigkeiten, also noch vor der Bohmgeschwindig-
keit, quantitativ deutliche Abweichungen festzustellen sind [173-177]. Das Ma-
ximum der Orbit Force ist zu etwas hoheren Geschwindigkeiten verschoben
und etwa um einen Faktor 0.4 geringer, was insbesondere am modifizierten
Coulomb-Logarithmus liegt, da dieser mehr Ionen und Weitwinkelstreuungen
berticksichtigt.

All diese Modifikationen haben lediglich einen Einfluss auf die Orbit Force und
betrachten stofifreie Verhiltnisse und einzelne Partikel. Modelle mit stofsbehaf-
teten Ionenwindkriften wurden u.a. von L. Patacchini und 1. Hutchinson [178]
oder V. Ikkurthi [179] vorgestellt.

Im Rahmen dieser Arbeit, insbesondere bei der Betrachtung einzelner Parti-
kel [180], gentigt dieses Modell, um die grundlegenden Vorgange des weitaus
komplexeren Sachverhaltes, der intensiv mit Computersimulationen untersucht
wurde [181, 182], zu skizzieren und die Grofienordnung der Ionenwindkraft ab-
schitzen zu konnen.

2.3.2.5 Thermophorese

Treten im Neutralgas hinreichend grofle Temperaturunterschiede auf, resultiert
daraus eine anisotrope Geschwindigkeitsverteilung. Das Profil der Maxwell-
verteilung dndert sich folglich im Bereich der hoheren Temperatur zugunsten
der schnellen Gasteilchen und in der kilteren Region zugunsten der langsa-
men Atome oder Molekiile. Zwar ist aufgrund des konstanten Druckes nach
dem idealen Gasgesetz die Anzahldichte auf der kilteren Seite erhoht aber die
Neutralteilchen auf der Partikelseite, die dem heifseren Bereich zugewandt ist,
tibertragen im Mittel einen groferen Impuls. Ahnlich zur Neutralgasreibung
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wirkt dadurch netto eine Kraft antiparallel zum Temperaturgradienten - die
Thermophorese [183].

Ein analytischer Ausdruck dafiir wurde u.a. von Talbot et al. [184] angegeben
und experimentell tiberpriift [185, 186]:

2

= 32 715 57 -
Finp = —Ewh/n [1 + 3—2(1 — oc)] Kth VTh, (2.70)

wobei VT, der Temperaturgradient, k¢y, die thermische Leitfdhigkeit des Neu-
tralgases und fiir Temperaturen unter 500 K der Akkomodationskoeffizient & ~ 1
ist. Die Thermophorese wird in Laborplasmen eingesetzt, um beispielsweise

durch die Kompensation der Gravitationskraft, die Mikropartikel, die sonst auf-
grund ihrer Grofie in der Randschicht des Plasmas schweben (vgl. Kap.2.3.3),

auf das gesamte Volumen zu verteilen und dadurch dreidimensionale Staub-
wolken zu erzeugen [187, 188] oder aber Cluster, sogenannte Coulomb Balls, aus

hunderten von Mikropartikeln dreidimensional im Plasma zu formen [189]. L.

Couédel et al. [135] haben die thermophoretische Kraft ausgenutzt, um nach dem

Abschalten des Plasmas Nanopartikel gegen die Schwerkraft in der Schwebe zu

halten und die Restladung durch elektrische Felder bestimmen zu kénnen.

Aufgrund der eingespeisten elektrischen Leistung warmt sich die getriebe-
ne Elektrode im Experiment auf. Geringe Warmeleitung durch die meist kleine
Querschnittsflache der Zuleitungen, mangelnde Kiihlung durch Konvektion bei
niedrigen Driicken und die geringe Warmeabfuhr, hauptsachlich durch Strah-
lung, fithren dazu, dass sich die Elektrode insbesondere nach mehreren Stun-
den, um mehrere Grad erwdrmt. Die in dieser Arbeit verwendete Elektrode
ist wassergekiihlt und im Betrieb bei einer Temperatur von ca. 12.5°C. Um ei-
ne Abschidtzung fiir die Groflenordnung einer moglichen thermophoretischen
Kraft angeben zu konnen, wird ein Temperaturgradient von VT, ~ 70K/m
angenommeng. Mit der thermischen Leitfahigkeit von k¢p = 17.72mW/(Km)
ergibt Gleichung (2.70) eine Kraft von Finp, ~ 7.6- 107" N. Da die Elektrode
gegeniiber den Kammerwinden kiihler ist, ist diese Kraft zur Elektrode hin ge-
richtet. Allerdings ist sie zwei Grofienordnungen kleiner als die Gewichtskraft
auf ein Mikropartikel und wird daher bei Betrachtungen der wirkenden Krafte
vernachlassigt.

Weitere mogliche Kréfte konnen durch intensive Laser oder Magnetfelder verur-
sacht werden und, bei vielen Teilchen, als Interpartikelkrafte auftreten. Ersteres
wird im Zusammenhang mit dieser Arbeit genauer in Abschnitt 3.1 behandelt.

2.3.3 Partikeleinschluss im Plasma

Die im letzten Abschnitt vorgestellten Kréfte sind fiir typische Plasmaparame-
ter kalkuliert worden [114]. So lassen sich in Abbildung 2.8 die Groflenord-
nungen in Abhdngigkeit vom Partikelradius darstellen. Wahrend fiir kleinste

Bei einer Kammerwandtemperatur von ~ 22.5°C und einem Abstand zur Elektrode von ca.
0.15m.
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Abb. 2.8: Verlauf und GroBenordnung unterschiedlicher Krafte auf Partikel mit einer Massen-
dichte von p, = 1500kg/m3 und unterschiedlicher Grofien fiir typische Entladungsparameter:
Te=2eV,n; =1-10"m3, ®, = -4V, E =1000V/m, vi = Vi th = Vntn, VTn = 200K/ m,
ki = 0.01 6kgms*3, Vn,th =400m/s. Aus [114].

Partikel im Nanometer-Bereich neben der elektrischen Feldkraft die Ionenwind-
kraft und die Thermophorese bedeutend sind, ist die dominierende Kraft bei
Mikropartikeln die Gravitationskraft, die kubisch mit dem Radius skaliert und
um ein bis zwei Gréfienordnungen dartiber liegt. Tabelle 2.1 fasst noch einmal
die typischen Grofienordnungen und Abhédngigkeiten vom Radius fiir ein Mi-
kropartikel zusammen.

WIRKENDE KRAFT GROSSENORDNUNG PROPORTIONALITAT
Gravitationskraft Fgrav ~3- 102N x ré
elektr. Feldkraft Fer ~(10712...10719)N X Tp
Ionenwindkraft Fi ~(10713...107"?)N x rf,
Thermophorese Fihp ~8- 10-"N x T‘%
Neutralgasreibung Fy, ~2-1071%N x r%

Tabelle 2.1: Zusammenfassung der beschriebenen Krifte und ihrer Grofienordnungen sowie
der Abhingigkeiten vom Partikelradius. Hier fiir ein Mikropartikel mit pp, = 1850kg/m3 und
2rp = 6.73um und den im Text abgeschétzten Werte.

In einem Laborplasma eingebrachte Mikropartikel laden sich durch die er-
hohte Mobilitdt der Elektronen negativ auf. Ein Einschluss der Mikropartikel ist
demnach in einer horizontalen Elektrodenanordnung und in der Randschicht
tiber der unteren Elektrode moglich. Nur hier kann die nach unten gerichtete
Gravitationskraft kompensiert werden. Bedingt durch die Grofsenordnungen (s.
Tab. 2.1) wird dies durch die nach oben gerichtete elektrische Feldkraft in der
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Abb. 2.9: Ein in der Randschicht schweben-
des Mikropartikel. Der ungefihr bei der
Randschichtkante ys beginnende Anstieg
des elektrischen Feldes erzeugt eine nach
oben gerichtete Kraft Fey auf das negativ ge-
ladene Partikel. Am Ort yo kompensiert die-
se Kraft die Erdanziehung l_fg, so dass das
effektive Potential @ .¢¢ minimal ist. Der we-
sentlich schwéchere Einfluss der zur Elektro-
de wirkenden Ionenwindkraft F} wird hier
vernachléssigt.

Abbildung 2.9 skizziert den Einschluss in der Randschicht fiir ein negativ gela-
denes Mikropartikel. Das durch die nahezu ortsunabhingige, mittlere Raumla-
dung (p) [190] erzeugte elektrische Feld (E(y)) steigt an der Randschichtkante
linear [47, 191] in Richtung der Elektrode an®. Am Ort yo, wo das Partikel le-
vitiert, herrscht Kriftefreiheit (]?el(yo) = —l?gm\,) bzw. hat das harmonische

Einfangpotential ¢e¢¢ ein Minimum

wobei

—Vberr = mpg—qp(yo) (E(yo)), (2.71)
o _e
(E(yo)) = eo(ni — (ne)) = e (Ys —yo) (2.72)

das zeitlich gemittelte elektrische Feld am Einfangort ist. Die Bewegung in die-
sem Potential ist harmonisch mit der Eigenfrequenz [82]

Wo

)

myp €

(2.73)

und kann, bei bekannter Partikelmasse m,,, u.a. zur Bestimmung der Partikel-
ladung durch Messung der Resonanzfrequenz genutzt werden. Urspriinglich
wurde zur Anregung dieser Schwingung eine niederfrequente Oszillation des
HF-Bias verwendet [106, 192], die im Weiteren durch eine periodische Kraft
mittels eines fokussierten Lasers [62] abgedndert wurde und mittlerweile mit
der phasenaufgelosten Resonanzmethode [193, 194] sehr genaue Messungen
beispielsweise der Neutralgasdampfung [165], der Partikeleigenschaften [195]
oder von Interpartikelkriften [196] liefert. In den meisten Experimenten dieser
Art liegt die Eigenfrequenz bei maximal etwa wqos = 355!, was unter der
Pramisse, dass es sich um einen schwach gedampften Oszillator handelt (vgl.
Abschn. 3.2.4), einer Federkonstanten von etwa ks ~ 15 fN/um entspricht.

Der horizontale Einschluss der Partikel in der Randschicht wird meist tiber
schwache horizontale elektrische Felder [60] realisiert. Die gdngigste Metho-
de ist die geometrische Verformung der Elektrode durch eine Vertiefung oder

Das Koordinatensystem ist hier derart gewahlt, dass es mit dem Koordinatensystem bei der
Behandlung der optischen Falle in Abschnitt 5 tibereinstimmt.
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durch Platzieren eines Ringes oder eines Dielektrikums auf der Elektrode [197],
wodurch das Potential derart verformt wird, dass an den Riandern eine hori-
zontale Feldkomponente den Einschluss gewédhrleistet.



ZUR OPTISCHEN FALLE

Zusitzlich zu den genannten Kréften konnen Mikropartikel manipuliert wer-
den, indem man sie kontrolliert mit einem fokussierten Laser bestrahlt, wo-
durch sie eine Impulsénderung erfahren.

Abb. 3.1: Der Komet Hale-Bopp. Die Néahe
zur Sonne fiithrt dazu, dass sich zwei Schwei-
fe ausbilden: Der Plasmaschweif (hier blau-
lich zu sehen), der vom Strahlungsdruck
der Sonne unbeeinflusst ist und der Staub-
schweif, der durch die relative Bewegung
des Kometen vom Strahlungsdruck ge-
krimmt wird. ©E. Kolmhofer, H. Raab;
Johannes-Kepler-Observatory, Linz, Austria

Bereits 1619 vermutete Johannes Kepler [198], dass das Licht der Sonne den
Staubschweif eines vorbeifliegenden Kometen kriimmt (Abb. 3.1). Der Strah-
lungsdruck wurde erstmals theoretisch 1873 von J.C. Maxwell [199] und 1876
von A. Bartoli [200] hergeleitet. Aufgrund der Tatsache, dass der Impulsiiber-
trag durch Photonen relativ gering ist, konnte allerdings der experimentelle
Nachweis erst Anfang des 20. Jahrhunderts von P. Lebedew [201] und von E.F.
Nichols und G.F. Hull [202] geliefert werden.

Mit der Entwicklung des Lasers standen Quellen zur Verfiigung, mit denen
sich intensives, kohdrentes Licht erzeugen liefS. Dadurch gelang es A. Ashkin
1970 erstmals kleine Mikropartikel im Wasser mit Hilfe eines oder mehrerer
fokussierter Laser zu bewegen und einzufangen [72]. Diese Technik hat sich
mittlerweile zu einem standardisierten Werkzeug zur Manipulation von Mikro-
und Nanopartikeln entwickelt und wurde dafiir 2018 mit dem Nobelpreis fiir
Physik ausgezeichnet. Insbesondere unter einem Lichtmikroskop, beispielswei-
se in kolloidalen Suspensionen, wo hohe numerische Aperturen realisierbar
sind, finden optische Fallen, auch optische Pinzetten genannt, Anwendung bei
der Manipulation von biologischen Teilchen, wie Zellen [203, 204], Bakterien
[205, 206], Proteinen [207, 208] oder DNA und RNA [209—211] (und Referenzen
darin). Ferner werden optische Fallen beim Kiihlen und Einfangen von Ionen,
Atomen [212—214] und von kleinsten Partikeln im Vakuum [161, 215] einge-
setzt. Eine sehr umfangreiche Zusammenstellung und Ubersicht sowohl iiber
die Methoden und Funktionsweisen von optischen Fallen als auch {iiber ihre
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3.1 PRINZIP EINER OPTISCHEN PINZETTE

Anwendungen in diversen wissenschaftlichen Bereichen findet sich im Buch
von A. Ashkin [216].

Die Kombination einer optischen Pinzette mit einem Plasma wurde erstmals
2013 realisiert [77], um Mikropartikel dauerhaft im Plasma beeinflussen zu kon-
nen, ohne die Plasmaparameter verdandern zu miissen. Ito et al. [217] gelang es
PMMA-Mikropartikel in einem Niederdruckplasma mit Hilfe einer optischen
Fontine [217, 218] zu levitieren und die Massenabnahme durch Atzen zu be-
obachten. In Systemen mit vielen Partikeln konnten J. Schablinski und D. Block
[219] die Position eines Partikels mit einem fokussierten, nahezu senkrechten
Laserstrahl, der wie eine Art Besen wirkte [220], verdndern, um dadurch die
strukturellen und dynamischen Prozesse in einem zweidimensionalen Staub-
cluster untersuchen zu konnen.

3.1 PRINZIP EINER OPTISCHEN PINZETTE

Im Folgenden werden das Prinzip und die theoretischen Grundlagen einer op-
tischen Falle erldutert. Die Beschreibung der wirkenden Krifte hangt von der
Partikelgrofie und der Wellenldnge des Lasers ab. Das Verhiltnis aus Grofse

und Wellenldnge
2mry,

A

(3.1)

X =
unterteilt dabei in drei Bereiche:

¢ x < 1: Das Partikel ist viel kleiner als die Wellenldnge. Die Streuung in
diesem Bereich wird als Rayleigh-Regime bezeichnet.

¢ x ~ 1: Die Partikelgrofie ist etwa so groff wie die Wellenldnge. Dieser
Bereich (Mie-Streuung) ist am komplexesten, wird durch die generalisierte
Lorentz-Mie-Theorie [221—223] beschrieben und erfordert die vollstindige
Losung der Maxwell-Gleichungen

* x > 1: Die Beschreibung der Streuphdnomene kann mit der geometrischen
Optik erfolgen, weil das Partikel wesentlich grofier als die Wellenldnge ist.

Bei der primédren Partikelgrofse in dieser Arbeit von 2r, = 6.73um und ei-
ner Laser-Wellenldnge A = 1.07 pm betrdgt der entsprechende Faktor x ~ 20.
Vereinfachend wird daher im Rahmen dieser Arbeit der Schwerpunkt auf das
Funktionsprinzip im Bereich der geometrischen Optik gelegt [224—227].

3.1.1 Einfang im Bereich der geometrischen Optik

Zur Beschreibung der Funktionsweise einer optischen Pinzette wird zunachst
ein transparentes, spharisches Partikel in einem Laser mit einer gaufischen In-
tensitédtsverteilung betrachtet (Abb. 3.2), wobei der Brechungsindex des Parti-
kels hoher ist als der des umgebenden Mediums. Zwei Teilstrahlen a und b
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Abb. 3.2: Mikropartikel in einem
unfokussierten Laserstrahl. Zwei
beispielhafte Strahlen a und b
iiben durch Brechung und Reflexi-
on Krifte Fq und Fy, auf das Par-
tikel aus. a) Das Partikel befindet
sich in der Strahlmitte und wird
in axialer Richtung bewegt. b) Das
Partikel ist lateral versetzt wodurch
es eine zuriickzustellende Gradi-
entenkraft erfihrt, die es zusitz-
lich zur Streukraft zur Strahlmitte

Intensitatsverteilung Intensitatsverteilung zieht.

symbolisieren die geometrische Betrachtung des Lichtes.

Zwei optische Prozesse tragen zur Impulsiibertragung auf das Partikel bei: die
Reflektion und die Brechung (Refraktion). Durch reflektierte Photonen wird
stets Impuls in axialer Richtung auf das Partikel tibertragen. Die Brechungen
der Strahlen a und b am transparenten Partikel fithren zu einer Richtungs-
dnderung des Photonenimpulses und nach dem dritten Newtonschen Gesetz
auch des Partikelimpulses und damit zu einer Kraft, die auf die Sphare wirkt.
Befindet sie sich in der Strahlmitte (Abb. 3.2 [a]), heben sich die lateralen Kom-
ponenten der wirkenden Krifte F, und Fy, auf und das Partikel verbleibt in der
Strahlmitte. Die Impulstibertragung durch Reflexionen am Partikel fiihrt aber
netto zu einer Kraft F(, die das Partikel in Strahlrichtung treibt - der Streukraft
(engl. scattering force). Ein radialer Versatz des Teilchens von der Strahlmitte
(Abb. 3.2 [b]) fithrt zu der Situation, dass aufgrund des Gradienten in der In-
tensitdt ein hoherer Impulsiibertrag auf der Seite der Strahlmitte stattfindet
(Strahl b) als am Rand des Laserstrahls (Strahl a). Die Gesamtkraft setzt sich
nun aus zwei Komponenten zusammen: in axialer Richtung ist es weiterhin die
Streukraft Fs; in radialer Richtung erfahrt das Partikel eine Kraft ]?g, die immer
zur Strahlmitte, also dem Ort hochster Intensitét, gerichtet ist - die Gradienten-
kraft (engl. gradient force).

Wird der Laserstrahl sehr stark fokussiert, entsteht ein Intensitdtsprofil mit
sowohl radialer als auch axialer Intensitadtsverteilung mit dem Maximum im Fo-
kus des entsprechenden Objektivs. Ein Mikropartikel, das in Strahlrichtung vor
dem Brennpunkt ist, wird nun aufgrund der Impulsbilanz durch die gebroche-
nen Strahlen sowohl der Streukraft als auch einer zum Brennpunkt gerichteten,
axialen und radialen Gradientenkraft ausgesetzt (Abb. 3.3 [a]). Ist die numeri-
sche Apertur grofs, d.h. werden die Lichtstrahlen geniigend stark fokussiert, ist
der axiale Gradient so grofs, dass die dadurch bedingte axiale Gradientenkraft
die Streukraft hinter dem Brennpunkt kompensiert. Die radiale Gradientenkraft
zwingt das Partikel weiterhin zur Strahlmitte, so dass das Partikel im Gleich-
gewicht einen stabilen und kréiftefreien Punkt, leicht hinter dem Fokuspunkt,
einnimmt (Abb. 3.3 [b]).

Die Berechnung der Kréfte im Bereich der geometrischen Optik kann analy-
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Intensitatsverteilung Intensitatsverteilung

Abb. 3.3: Das Prinzip der sogenannten single beam optical trap (Ein-Strahl-Optische-Falle). Ein
stark fokussierter Laser erzeugt einen axialen Intensititsgradienten. a) Das Partikel, welches
sich vor dem Brennpunkt befindet, wird durch die Streu- und Gradientenkrafte zum Fokus
gedrtickt. b) Hinter dem Brennpunkt wirkt die axiale Gradientenkraft zum Fokus hin und kann
bei gentigend hohen numerischen Aperturen die Streukréfte in axialer Richtung kompensieren.
Das Mikropartikel wird kréftefrei festgehalten.

tisch erfolgen. Aufbauend auf den Arbeiten von G. Roosen [228], berechnete A.
Ashkin [229] die Kréfte fiir verschiedene Partikelgrofien, Brechungsindizes und
andere Strahlparameter. Eine zunichst allgemeine Definition fiir den Betrag der

Kraft auf ein Objekt lautet:

NmPo

F=Q .

Der dimensionslose Faktor Q beschreibt dabei, welcher Anteil der Leistung Py
eine entsprechende Kraft erzeugt. Fiir einen perfekten Absorber, beispielsweise,
wdre Q = 1 und bei einer perfekt spiegelnden Oberfliche wiirde der doppelte
Impuls pro Sekunde (n, Po/c) tibertragen werden (Q = 2). Hierbei ist n,,, der
Brechungsindex des umgebenden Mediums und c die Lichtgeschwindigkeit im
Vakuum.

Um einen allgemeinen Ausdruck fiir die Kraft auf ein sphérisches Partikel zu
berechnen, wird zunéchst ein einzelner Strahl betrachtet, der das transparente
Partikel unter einem Winkel ¥; mit einem einfallenden Impuls pro Sekunde
trifft. Wie Abbildung 3.4 zeigt, wird der Strahl an der Oberfliche des trans-
parenten Partikels teilweise reflektiert und teilweise transmittiert. Die gesamte
Kraft dieses Strahls ist die Summe aller Beitrdge der reflektierten (PR) und trans-
mittierten (PT) Teilleistungen sowie der folgenden innerhalb des Partikels mehr-
fach reflektierten und sukzessive abnehmenden Anteile PT?, PT?R, ..., PT?R™.
Diese Kraft lasst sich in die Komponente der Streukraft dF parallel zum Strahl
und die Komponente der Gradientenkraft dF 4 zerlegen:

(3-2)

- Lmn
dFs = es?mCIsdP, (33)

-~ _n
dFg :engqup, (3-4)
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3.1 PRINZIP EINER OPTISCHEN PINZETTE

Abb. 3.4: Geometrische Darstel-
lung nach [229] zur Berechnung
der Kraft durch einen einzelnen
Strahl mit der Leistung P und ei-
nem Einfallswinkel &;. Die Leis-
tung wird entsprechend der reflek-
tierten PR und transmittierten PT
Anteile aufgeteilt. Reflektionen in-
nerhalb des Partikels fiihren zu
weiteren Beitrdgen sukzessiv ab-
nehmender Leistungen PT2R™.

wobei dP die differentielle Leistung auf ein kleines Fldchenelement des Parti-
kels und €; und €y die Einheitsvektoren in Strahlrichtung und senkrecht zu
diesem Strahl sind. Die Koeffizienten s und q4 geben die parallelen und senk-
rechten Anteile der Impulsiibertragung an das Partikel wieder. Sie sind gege-
ben durch [228, 229]

(201 — 20¢) + Rcos 29;
14+ R2 + 2R cos 29¢

qs = 14+ Rcos29; — T? €08 (3.5)
(29{ — 29¢) + Rsin 294 (3.6)
1+ R2 + 2R cos 28+ 3

Die Faktoren R und T sind dabei die polarisationsabhéngigen fresnelschen Ko-
effizienten fiir Reflektion bzw. Transmission und 9¥; sowie ¥; die Winkel zur
Flachennormalen fiir den einfallenden und den transmittierten Strahl.

Fiir einen Laserstrahl mit einer gaufsschen Intensitdtsverteilung ist die differen-
tielle Leistung auf ein differentielles Flichenelement durch

qg = —Rsin29; + T2

2P
dP = Iy cos0dS = 02 exp(—ZTZ/wz) cos 6dS (3.7)
Tw

0

gegeben. Dabei ist I die Intensitit, Py die Leistung, wo und w die Strahltaille
bzw. der Strahlradius, dS die differentielle Flache auf dem Partikel, welche die
Entfernung r von der Strahlachse hat, und 0 ist der Winkel zwischen der Fla-
chennormalen von dS und der Strahlachse?.

Die Nettoteilkraft, die ein Strahlteil der Intensitdt dP abhdngig vom Einfallswin-
kel ¥; auf ein Flachenelement dS des Partikels ausiibt, ergibt sich schliefSlich zu

dFy = dFs + dFy. (3.8)

mit den zuvor genannten Gleichungen (3.3) - (3.7) und den geometrischen Defi-
nitionen fiir € und € [230]. Um die Gesamtkraft des Lasers auf ein Mikroparti-

Hier wird definitionsbedingt 6 und nicht der Einfallswinkel §; benutzt, weil die Intensitatsver-
teilung in einer Ebene senkrecht zur Strahlachse definiert ist.
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kel zu berechnen, muss schlieflich dF; iiber die gesamte vom Strahl beleuchtete
Flache integriert werden [231];

- n PO 4T'2 7t Omax . . . exp(_z.rZ/wZ)
Ft:”(‘:ﬁpjo dd)JO dGschosG(esqs—kegqg)T. (3-9)
Sie setzt sich aus den Komponenten fiir die Streukraft
P
Fs = Qs "; 0 (3.10)
und die Gradientenkraft P
NMmFo
Fg =Qq TT(L: (3.11)

zu

Fo = /FE+F2 (3.12)

zusammen, wobei Qs und Qg die Faktoren sind, die sich nach Integration aus
den Gleichungen (3.3) bis (3.7) ergeben.

Die obigen Gleichungen zeigen, dass die wirkenden Kréfte proportional zur
Laserleistung und dem Brechungsindex des umgebenden Mediums sind. Wei-
tere Abhédngigkeiten vom Reflektions- und Transmissionsindex sowie dem Bre-
chungsindex des Partikels, bestimmen die Grofse der Faktoren Qg und Qg (s.

Gl (3.5) und (3.6)).
3.1.2 Einfang im Rayleigh-Regime

Bei einer Partikelgrofie, die wesentlich kleiner als die Wellenldnge des Einfang-
Lasers ist, wechselwirken die Teilchen mit dem elektromagnetischen Feld des
Lasers {iiber induzierte Dipole. Dies ist meistens dann der Fall, wenn es sich
um Nanopartikel handelt und die Laserwellenldngen im sichtbaren und im na-
hen Infrarotbereich liegen. Dann kann die mittlere Kraft auf ein transparentes,
sphérisches Partikel mit der Polarisierbarkeit , ausgehend von der Lorentz-
kraft und mit Hilfe der Maxwell-Gleichungen, in zwei Komponenten berechnet
werden [232—234]:

¢ Die Streukraft ldsst sich tiber den Streuquerschnitt
2
8 4o (M1
o= gﬂ(krp) Tp <TT1M> (313)
mit der Wellenzahl k = [K| = 27t/A und dem relativen Reflektionsindex

m=mn,/ny zZu

=z MmO =, o
FS - c <S(T)> - 3A4C

12870161, /m2—1\7
o (M) e G

berechnen, wobei hier (S(¥)) der zeitlich gemittelte Poyntingvektor und
Io(¥) die Laserintensitit am Ort T ist.
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¢ Aus der Wechselwirkung des Dipols mit dem Gradienten der elektrischen
Komponente E(7) der EM-Welle am Ort 7 folgt der Ausdruck fiir die Gra-
dientenkraft:

. 2t (m2—1
Fy = saVEMIPe, = Tt (m

: (M) Thie  Gas)

Hier wurde die Polarisierbarkeit o = 47tn?2 eor3(m? —1/(m? +2)) und
die Identitat Io(¥) = JcnmeolE(F)|? eingefiihrt.

Auch im Rayleigh-Regime teilt sich die Gesamtkraft, wie in der geometrischen
Optik, in zwei Komponenten auf. Die Streukraft hiangt dabei von rg und die
Gradientenkraft von Tf, ab. Dies bedeutet, dass fiir kleiner werdende Partikel
die Streukraft schneller abfillt, die Gradientenkraft zunehmend dominierend
wird und es daher leichter ist, Nanopartikel mit einem stark fokussierten Laser
einzufangen als grofiere Partikel [232, 235].

Anschaulich kénnen die Krifte folgendermaflen erkldart werden: Die gerichtete
elektromagnetische Strahlung wird durch die Atome oder Molekiile absorbiert,
wodurch Impuls in Strahlrichtung {ibertragen wird. Auf der anderen Seite er-
folgt die Reemission isotrop ohne bevorzugte Richtung, wodurch insgesamt
mehr Impuls in Strahlrichtung tibertragen wird und die Streukraft entsteht.
Der durch die elektromagnetische Strahlung induzierte Dipol wird durch die
Lorentzkraft im inhomogenen EM-Feld zum Intensititsmaximum bewegt. Je
nachdem, ob der Laserstrahl parallel oder fokussiert ist, enthdlt die Gradien-
tenkraft entweder nur die radiale Komponente oder auch eine axiale, sodass
die Bewegung stets zum Intensitdtsmaximum gerichtet ist.

Ein Vorteil gegeniiber dem Einfang in der geometrischen Optik ist die Wech-
selwirkung besonders kleiner Teilchen tiiber die Dipol-Charakteristik. Dadurch
ist es nicht zwingend notwendig, dass diese Partikel transparent und rund sein
miissen. In einigen Untersuchungen ist es gelungen, metallische [236, 237] oder
nicht-sphérische [238-240] Partikel einzufangen.

3.2 MESSUNG VON KRAFTEN UND FALLENKALIBRIERUNG

Mit optischen Pinzetten lassen sich feste Partikel oder biologische Komponen-
ten manipulieren. Dabei ist die Messgrofie eine externe Kraft, die auf das op-
tisch gefangene Objekt wirkt.
Befindet sich das Partikel an der entsprechenden Gleichgewichtsposition x¢ in-
nerhalb der optischen Falle, ist es kréftefrei. Betrachtet man die Pinzette als
eine Feder mit einer Federkonstanten k, dann wird dquivalent zum Hookeschen
Gesetz bei einer geringen Auslenkung Ax = x —X¢ (in einer Dimension) des
Partikels durch eine extern wirkende Kraft eine zur Auslenkung proportionale
Gegenkraft

Fopt = —KAX = —Fext (3.16)

durch die optische Falle erzeugt, die bestrebt ist, das Partikel wieder in die
Gleichgewichtsposition zu bringen und die externe Kraft kompensiert. Sofern
also der Fallenparameter (engl. stiffnes parameter) bekannt ist und die Auslen-
kung aus der Ruhelage gemessen werden kann, kann die extern wirkende
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Kraft Fex¢ bestimmt werden. Wahrend die Positionsbestimmung entweder di-
rekt mit Kameras bestimmt wird oder tiber entsprechende Umrechnungen von
Spannungen eines Detektors erfasst wird, muss die Federkonstante der Fal-
le mit geeigneten Kalibriermethoden erfasst werden. Die gingigsten Methoden
zur Positionsbestimmung und zur Bestimmung des Fallenparameters sollen im
Folgenden vorgestellt werden [241-243].

3.2.1 Positionsbestimmung

Mit Hilfe einer Videokamera ldsst sich die Partikelposition am einfachsten
nachverfolgen [244—247]. Dabei kann sowohl der Einfanglaser selbst oder ei-
ne zusitzliche Lichtquelle zur Beleuchtung der Teilchen verwendet werden.
Ein Vorteil ist, dass, sobald die Vergroflerung bestimmt ist (vgl. Abschn. 6.1),
die Position unabhédngig vom Testpartikel in absoluten Liangeneinheiten erfasst
wird. Eine weitere Kalibrierung eines Detektors, beispielsweise einer Photodi-
ode (s. Abschn, 5.2), fiir jedes Partikel entfallt. Auf der anderen Seite miissen
die Positionskoordinaten {iiber entsprechende Algorithmen (vgl. Abschn. 6.2)
aus den Bildern (engl. frames) ausgelesen werden, was jedoch nur ein geringfii-
giger Nachteil dieser Methode ist. Bis Anfang der 2000er-Jahre gestaltete sich
die Erfassung der Videos mit einer entsprechend hohen Bildrate (engl. Frame-
rate) aufwandig, da die Hardwareanforderungen, um beispielsweise mit einer
verlustfreien Bildrate von 1kHz aufzunehmen, recht hoch sind und die Videos
viel Speicherplatz erfordern. Mit der rasanten Entwicklung der Computerhard-
ware lassen sich mittlerweile Bandbreiten von mehreren kHz realisieren [248,
249], die vergleichbar mit anderen Messmethoden sind [250].

Dennoch, wesentlich hohere Bandbreiten konnen mit Silizium Positionsdetek-
toren erreicht werden. Dabei gibt es zwei gdngige Arten. Zum einen die seg-
mentierte Photodiode [251] (engl. quadrant photodiode (QPD)) (vgl. Abschn. 5.2)
und zum anderen die Lateral-Effekt-Detektoren (engl. position sensing detector
(PSD)). Es wird inline das Partikel bzw. das produzierte Interferenzmuster auf
den Detektor abgebildet, der eine positionsabhdngige Spannung ausgibt. Zur
Umrechnung in Langeneinheiten muss auch dieser Detektor kalibriert werden,
indem beispielsweise das Partikel fest auf einem Objekttrdager platziert wird
und mit einem Piezo-Translationstisch eine bekannte Strecke verfahren wird.
Welches Intensitdtsmuster dabei auf dem Detektor abgebildet wird, hdangt von
der angewendeten Methode ab. Neben der oben genannten direkten Abbildung
des Partikels werden meist Techniken eingesetzt, die auf dem Prinzip interfe-
rierender Strahlen oder der Messung des gestreuten Lichtes basieren:

* Das Licht eines zirkular polarisierten Lasers wird iiber ein Wollaston-
Prisma in zwei senkrecht zueinander polarisierte Strahlen aufgeteilt und
am Einfangort tiberlagert. Das Partikel dndert die Polarisation derart, dass
das iiber ein weiteres Wollaston-Prisma interferierende Licht elliptisch po-
larisiert ist. Der Grad der Elliptizitét ist positionsabhdngig und wird tiber
zusétzliche Optiken gemessen [252, 253].
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¢ L. P. Ghislain und W. W. Webb [254] nutzten das vorwérts gestreute Licht
hinter der Kollektorlinse, um die Position des Partikels, dhnlich wie bei
einem Rasterkraftmikroskop der Cantilever bei Krafteinwirkung einen La-
ser ablenkt [255], mithilfe einer Siliziumdiode zu bestimmen.

¢ Insbesondere fiir kleine Partikel im Rayleigh-Regime nutzen viele Expe-
rimente zur Positionsbestimmung das Prinzip der sogenannten Back Fo-
cal Plane Interferometry (BFPI) [256—258]. Das vom Partikel gestreute Licht
interferiert dabei mit dem nicht gestreuten Anteil. Dieses Positionsabhdn-
gige Muster entsteht an der hinteren Brennebene (engl. back focal plane)
der Kondensorlinse und wird tiber eine Hilfslinse auf eine segmentierte
Photodiode (QPD) abgebildet.

Eine Besonderheit, bei der die Position und der Fallenparameter nicht bestimmt
werden miissen, bildet die Methode von S. Smith et al. [259, 260]. Kann das
gesamte gestreute Licht eines Partikels von einer Kondensorlinse aufgefangen
werden, so liefert diese Methode eine direkt zur Kraft proportionale Spannung
an einem Lateral-Effekt-Detektor (PSD), weil das gesamte gestreute Licht die
Information iiber den vom Licht tibertragenen Impuls enthélt. Dieses Vorgehen
wird in Laserfallen eingesetzt, bei denen, dhnlich wie auch in dieser Arbeit,
zwei gegenldufige Strahlen das Fallenpotential bilden. Dabei ist es allerdings
erforderlich, dass die verwendeten Objektive eine gentigend hohe numerische
Apertur haben, d.h. einen grofsen Akzeptanzwinkel, um das gesamte gestreute
Licht einfangen zu konnen. Anders gesprochen, muss der Abstand zwischen
den fokussierenden Linsen relativ zum Durchmesser klein sein. Dies ist in der
vorliegenden Arbeit nicht gegeben (s. Abschn. 5), was es unmoglich macht, das
komplette gestreute Licht einzufangen bzw. diese Methode zur Kraftmessung
zu verwenden.

3.2.2  Bekannte Krifte

Eine Moglichkeit, die Falle zu kalibrieren, besteht darin, eine bekannte Kraft
auf das Partikel auszuiiben. Da die meisten Experimente mit optischen Pinzet-
ten unter einem Mikroskop in kolloidalen Suspensionen durchgefiihrt werden,
liegt es nahe, die Reibungskraft

?Stokes = _Bv/ (317)

die durch die mit der Geschwindigkeit v flielenden Fliissigkeit verursacht wird,
als bekannte Kraft zu nutzen. Der Dampfungskoeffizient ist mit der Viskositat
n der Fliissigkeit nach dem Gesetz von Stokes gegeben:

B = 6mry. (3.18)
Wie die Geschwindigkeit der Fliissigkeit erzeugt wird, kann auf unterschiedli-

che Arten realisiert werden:

¢ In einer Stromungskammer wird die Fliissigkeit an einer stationédren, ge-
fangenen Sphare vorbei gepumpt. Die Partikelposition wird mit einer Vi-
deokamera erfasst.
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¢ Der Fliissigkeitsbehilter wird mit Hilfe eines Translationstisches relativ
zum fixierten Partikel mit einer bekannten Geschwindigkeit verschoben.

¢ Die optische Falle, mit dem Partikel darin, wird relativ zum Fliissigkeits-
behilter verschoben.

Der Vorteil dieser Methoden liegt darin, dass man lediglich den Fliissigkeits-
behilter oder die Stromungskammer sowie eine Videokamera zur Positionsbe-
stimmung des Partikels benotigt. Ein grofier Nachteil dieser Techniken ist aber,
dass die Partikel sich oft sehr nahe an Wanden der Behilter befinden, wodurch
die auf sie wirkenden Kréfte verfilscht werden und entsprechend berticksich-
tigt und korrigiert werden miissen [73, 261].

3.2.3 Aquipartitionstheorem oder Potentialanalyse

Die thermischen Fluktuationen eines gefangenen Objektes konnen genutzt wer-
den, um die Fallensteifigkeit tiber das Aquipartitionstheorem (auch Gleichvertei-
lungssatz) zu bestimmen. Fiir ein Objekt in einem harmonischen Potential mit
dem Fallenparameter k gilt im thermischen Gleichgewicht

1kBT = 1K<(X—Xo)2>, (3.19)

2

wobei T die absolute Temperatur und ((x —x¢)?) = (x?) (fiir xo = 0) die Varianz
der Partikelposition ist. Diese Methode zur Bestimmung des Fallenparameters
ist relativ einfach und erfordert keinerlei Kenntnis tiber die Partikelzusammen-
setzung, -form oder -grofie. Dennoch setzt sie voraus, dass die Partikelposition
genau gemessen wird, da sonst einfaches Rauschen zu groieren Fehlern fiih-
ren kann. Weiterhin setzt sie voraus, dass das Objekt mit seiner Umgebung
im thermischen Gleichgewicht ist. In kolloidalen Suspensionen unter Verwen-
dung von Laserstrahlung, die kaum absorbiert wird, ist dies erfiillt [262]. An
Luft, geschweige denn im Vakuum, sollte dies jedoch nicht als selbstverstand-
lich angenommen werden. Diese Methode sollte daher nicht zur Kalibrierung
der Falle verwendet bzw. sollte mit anderen Techniken verifiziert werden.

Eine Erweiterung der Methode nach dem Aquipartitionstheorem ist, alle Par-
tikelpositionen einzubeziehen und deren Verteilung zu betrachten [263]. Die
Wahrscheinlichkeit P(x) das Partikel am Ort x anzutreffen, wiirde durch die
Boltzmann-Verteilung

2
P(x) o exp (— E?:;_(rx)> = exp <_ZT<);T> (3.20)

mit der potentiellen Energie E,o¢(x) gegeben sein, die im Falle eines harmo-
nischen Potentials eine Gauf3-Verteilung ergibt. Prinzipiell ist es also moglich,
das Potential darzustellen, indem man das Positionshistogramm logarithmiert
und nach E,o¢(x) aufgelost darstellt.
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3.2.4 Leistungsspektrum

Ein hdufig eingesetztes Vorgehen zur Ermittlung des Fallenparameters « ist
die Evaluierung der spektralen Leistungsdichte (auch Leistungsdichtespektrum
(LDS), engl. power spectral density) der Partikelbewegung innerhalb der Falle,
welche aufgrund der relativ niedrigen Gasdriicke in diesem Experiment als
ein schwach gedampfter harmonischer Oszillator betrachtet wird. Die Einstein-
Ornstein-Uhlenbeck Theorie [264, 265] beschreibt unter anderem die Bewegung
eines Kiigelchens in einem harmonischen Einfangpotential mit folgender Lan-
gevin-Gleichung in einer Dimension
Fen(t)

() +yox(t) + wgx(t) = ==, (3.21)
P

wobei yo =y/m, die Dimpfungskonstante (vgl. Abschn. 2.3.2.3) aufgrund der
Neutralgasreibung und wo = /k/m, die Eigenfrequenz des ungeddmpften
Oszillators ist. Die charakteristische Zeit fiir den Energieverlust durch Reibung
wird mit T = 2/yo = 2m, /v angegeben.

Fen(t) = 2k TyE(t) (3.22)

ist durch Brownsche Bewegung verursachtes weifSes Rauschen mit (&(t)) = 0 und
<E,(t)£(t/)) = §(t—t'), fiir alle t und t". In diesem Fall, wo die Reibung durch
das verdiinnte Gas im Niederdruck gering ist (w3 < y3/4), ist die Schwingfre-

quenz durch
Q=/w}—v3/4 (3-23)

gegeben. Das Leistungsdichtespektrum der Partikelbewegung in der Falle er-
hélt man mit Hilfe der Fourier-Transformation [265—268]:

_ 2kgT Yo
omy (Wi —w?)2+ (wyo)?’

S(w) (3-24)
wobei w die entsprechende Kreisfrequenz im Spektrum ist. Bei Untersuchun-
gen in wassriger Losung kann der Beschleunigungsterm in 3.21 aufgrund der
sehr kurzen Zeit T fiir Energieverlust (relativ zur experimentellen zeitlichen
Auflosung) vernachldssigt werden, muss aber bei Untersuchungen an Luft oder
im Vakuum berticksichtigt werden [267].

Aus dem LDS erhdlt man schliefSlich durch Anpassen (auch engl. Fitten) von
Gleichung (3.24) zum einen die Schwingfrequenz O und zum anderen die
Dampfung vo. Hierbei werden oft mehrere Spektren aufgenommen, die dann
gemittelt werden, um die Fehler durch Rauschen zu minimieren. Ist die Samp-
lingfrequenz bei der Aufnahme der Daten hoch genug, so dass man gentigend
Messpunkte hat, kann durch sogenanntes Blocking [266], bei dem eine gewisse
Anzahl aufeinanderfolgender Punkte dieses Blocks durch einen Mittelwert die-
ser Punkte ersetzt wird, das Rauschen reduziert werden. Bei bekannter Masse
des Partikels lasst sich die Fallenfrequenz (3.23) wo und damit schliefilich «
bestimmen.
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Eine von H. Park und T. W. LeBrun [269] vorgestellte Methode nutzt das Aus-
klingen (engl. ring down) der Partikelbewegung nach einem Kraftstof3; in die-
sem Fall {iber eine stufenférmige Spannung an einem Plattenkondensator und
der daraus resultierenden elektrostatischen Feldkraft. Aus der Anpassung der
Bewegungsgleichung an die Partikelposition erhdlt man ebenfalls wichtige Pa-
rameter, wie beispielsweise die Eigenfrequenz der Falle oder die Dampfungs-
konstante.

Hot Brownian Motion

Gleichung (3.24) gilt fiir ein Partikel, welches sich mit seiner Umgebung im
thermischen Gleichgewicht befindet. In vielen Experimenten ist diese Situation,
insbesondere bei der Kalibrierung in wassrigen Losungen und bei geringen La-
serleistungen, gerechtfertigt, da die absorbierte Energie iiber die Fliissigkeit dis-
sipiert und eine Temperaturerh6hung des das Partikel umgebenden Mediums
vernachlassigt werden kann. Eine Erhohung der Oberflichentemperatur T, des
Partikels kann aber prinzipiell {iber die Intensitdt des Laserlichtes ungefahr li-
near gesteuert werden [270]. Wenn also in einem Experiment die Laserleistung
besonders hoch ist, ist auch die Oberflachentemperatur, die sich als ein Gleich-
gewicht aus Heizung durch Absorption und Kiihlung durch das umgebende
Medium und Strahlung einstellt, erhoht. Besteht zwischen Energiezufuhr und
Energieabgabe ein Ungleichgewicht, entsteht im umgebenden Medium eine ra-
dial abhédngige Temperaturverteilung T(r). Die Temperatur féllt vom heiflen
Partikel zur Losung bei der Gleichgewichtstemperatur, meist Raumtempera-
tur, hin ab. Wie Abbildung 3.5 skizziert, fiihrt dieser Temperaturunterschied
ebenfalls zu einer Anderung in der Viskositit n(r) des umgebenden Mediums,
wodurch sich auch die Dampfung nach (3.17) und (3.18) und damit auch die
Bewegung des Partikels dndert. Diesen Sachverhalt nennt man Hot Brownian
Motion [271].

Abb. 3.5: Zur Veranschaulichung der soge-
nannten Hot Brownian Motion. Ein durch La-
serabsorption (der Laser ist hier griin ange-
deutet) geheiztes Partikel erwdrmt in einem
Halo um das Partikel das umgebende Medi-
um, da die Energie nicht schnell genug ab-
transportiert werden kann. Es entsteht ein
radialer Temperaturverlauf T(r) und damit
eine radial abhingige Viskositit n(r). Da-
durch andert sich die Bewegung des Parti-
kels im Medium. Aus [272].

Ist das Partikel in einem stark verdiinnten Gas, kann das System derart be-
trachtet werden, dass das Partikel sich in zwei voneinander unabhingigen Ba-
dern befindet, die unterschiedliche Temperaturen haben und tiber die Schwer-
punktbewegung des Partikels wechselwirken [273]. Ist das Partikel durch La-
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serabsorption aufgeheizt, dann wird Energie auf die kollidierenden Gasatome
tibertragen. Eintreffende Atome mit der Temperatur Tein, treffen auf die Parti-
keloberflache und verlassen diese wieder mit einer hoheren Temperatur Tgqs.
Dabei ist keine zeitliche Korrelation der eintreffenden und verlassenden Atome
gegeben. Ebenfalls ist im Allgemeinen durch einen Akkomodationskoeffizien-
ten < 1 die Temperatur Tqys # T, der Oberflichentemperatur des Partikels. Es
handelt sich folglich um hochst inelastische Stofie. Da der Gasdruck gering ist,
ist die freie Wegldnge der Atome grofs (vgl. Abschn. 2.3.2.3) und das Gas in der
ndheren Umgebung des Partikels ist nicht im Gleichgewicht. Dennoch, obwohl
das Gas in der Partikelumgebung nicht im Gleichgewicht ist, wird das Leis-
tungsdichtespektrum der Schwerpunktbewegung des Partikels ebenfalls durch
Gleichung (3.24) beschrieben, wobei nun eine effektive Schwerpunkttempera-
tur Ts sowie eine effektive Dampfung vo s = Y0,ein + Y0,aus eingefithrt werden

[273]:
_ ZkB Ts Yo,s

S(w) My (@2 =2 + (wyos)? (3-25)
mit
T, = TeinYo,ein + TausYo,aus (3.26)
Yo0,ein +Y0,aus
und

s
Y0,aus = g V Taus/TeinYO,ein- (327)

Praktische Untersuchungen von Mikro- und Nanopartikeln in optischen Fallen
im Vakuum [273, 274] haben gezeigt, dass iiber die Bestimmung der Schwer-
punkttemperatur und der effektiven Dampfung, die Temperatur der das Par-
tikel verlassenden Atome und damit iiber den Akkomodationskoeffizienten
o = (Taus — Tein)/(Tp — Tein), die Partikeltemperatur berechnet werden kann.
Es zeigte sich, dass Nanopartikel stabiler eingefangen werden koénnen als Mi-
kropartikel und auch die Temperatur mit zunehmender Grofie steigt. Dennoch,
bei Driicken iiber 10 Pa ist die Kiihlung durch das Gas sowie die Schwarzkor-
perstrahlung ausreichend, um das Partikel bei moderaten Temperaturen nur
leicht tiber der Umgebungstemperatur zu halten [274, 275]. Im Bereich zwi-
schen 10Pa und 0.1Pa reicht die Kiihlung bei hoheren Laserleistungen nicht
mehr aus und die Partikeltemperatur kann auf bis zu 1000K oder sogar tiber
den Schmelzpunkt von Silika (1713 °C) hinaus [273] steigen.
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DAS nPLASMA EXPERIMENT

Das nPLASMA (MICROParticles in a discharge with Laser ASsisted M Anipulation)
Experiment ist eine Kombination einer industriellen PECVD Anlage (Roth & Rau
GmbH, MicroSys350, Durchmesser 350 mm, Volumen 45 1) und einem optischen
Aufbau zum Einfang und zur Manipulation von Mikropartikeln. Abbildung 4.1
zeigt eine Ubersicht dieses Experimentes.

Partikelstreuer

Vibrations- Kamera I
dampfer

Optische Falle \
Turbopumpe /\

(an der Riickseite)

Druckmesskopf
(Baratron)

Kamera II

Kondensator mit einer

UV-Lampe mit = Pt
@) Vakuumdurchfiihrung

Vakuumdurchfithrung

Beleuchtungslaser

Druckmesskopf
(universal)

Long-Distance-Mikroskop

Schrittmotor Hubsystem

Anpassnetzwerk
Vorpumpe

Abb. g4.1: Das pPLASMA Experiment. Die Kombination einer industriellen PECVD Anlage
mit einer optischen Pinzette. Das Plasma wird {iber eine asymmetrische, kapazitiv gekoppel-
te 13.56 MHz-HEF-Elektrode erzeugt. Unterhalb der Kammer befindet sich ein Hubsystem, wel-
ches die Elektrode in vertikaler Richtung verschiebt. Durch Vibrationsddmpfer getrennt, ist der
optische Aufbau auf dem Deckel der Kammer befestigt. Dazu senkrecht befindet sich ein Long-
Distance-Mikroskop mit einer 50x-Vergrofierung. Ein Beleuchtungslaser sowie zwei Kameras
dienen dazu, die Partikel im Plasma sichtbar zu machen. Neben der Vakuumerzeugung und der
Druckmessung sind an der Kammer zwei Vakuumdurchfiithrungen, durch die eine UV-Lampe
und ein Plattenkondensator radial eingebracht werden und zur Partikelmanipulation verwendet
werden.
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Die Kammer hat die Form eines Zylinders und ist auf einem Stahlrahmen mit
einer Hohe von ca.1 m befestigt. Wie die meisten Bauteile der Anlage ist sie
aus Edelstahl. Uber einen flexiblen Vakuumbalg an der Unterseite ist die was-
sergekiihlte HF-Elektrode in die Kammer eingefiihrt. Sie ist zunédchst planar
und hat einen Durchmesser von 10cm. Zusammen mit dem geerdeten Rezi-
pienten bildet sie die Konfiguration fiir eine asymmetrische Entladung. Dabei
wird die HF-Leistung durch einen Generator (Hiittinger, PFG 300 RF) mit ei-
ner Frequenz von fr,¢ = 13.56 MHz kapazitiv eingekoppelt und kann zwischen
Pns = 1W und Ph¢ = 300 W variiert werden. Optional, aber in dieser Arbeit
nicht verwendet, kann durch den oberen Flansch eine Gegenelektrode in Form
einer Gasdusche eingebaut werden. Direkt unter der gespeisten Elektrode be-
findet sich das Anpassnetzwerk (Hiittinger, PEM 1500 A).

Ein Hubsystem, welches sowohl manuell als auch tiber einen Schrittmotor be-
trieben werden kann, ermdoglicht die vertikale Bewegung der gesamten Elektro-
de und damit auch des Plasmas innerhalb der Vakuumkammer. Es wird {tiber
ein Getriebe mit einer Ubersetzung von 16:1 und einem Hub pro Antriebswel-
lenumdrehung von 250 um betrieben und verlduft an vier Linearfithrungen, um
ein Verkippen der Elektrode beim Abpumpen zu minimieren (s. Anhang A.2).
Der Gesamthub betrdagt —50 mm/ 4 20 mm und kann mit einer Genauigkeit von
ca. +25 pm reproduziert werden.

Die Vakuumerzeugung erfolgt iiber ein Zwei-Stufen-System mit einer Dreh-
schieberpumpe (Pfeiffer Vacuum GmbH, DUO35) fiir das Vorvakuum und ei-
ner ebenfalls wassergekiihlten Turbomolekularpumpe (Pfeiffer Vacuum GmbH,
TMH 521 P-160 ISO), die im unteren Bereich seitlich an der Kammer und tiber
ein Butterfly-Druckregel-Ventil angebracht ist. Der Basisdruck, der nach mehre-
ren Stunden erreicht wird, liegt bei ca. pmin =5- 10~ Pa. Zwei Transmitter die-
nen der Druckmessung: ein gasartunabhingiges Baratron (MKS Instruments,
Inc., Typ 626A) fiir einen Druckbereich von p = 1-1072Pa...102Pa und ein
aus Kaltkathode und Pirani kombiniertes Messgerit (Pfeiffer Vacuum, PKR251),
das den gesamten Bereich von p = 51077 Pa... 10° Pa abdeckt. Die Gaszufuhr
erfolgt tiber zwei Massendurchflussregler, mit denen primédr Argon und Sau-
erstoff in die Kammer geleitet werden konnen, wobei in dieser Arbeit, sofern
nicht explizit genannt, ausschliefslich Argon bei Driicken vonp = 1Pa... 100 Pa
verwendet wird. Da es sich um eine industrielle Anlage handelt, erfolgt die Be-
liftung sowie die Steuerung der Gasanschliisse pneumatisch tiber die Druck-
luft im Labor.

Der optische Aufbau zur Partikelmanipulation (s. Abb. 5.1) befindet sich auf
dem oberen Flansch der Kammer. Er ist als komplettes Element mit L-formigen
Aluminiumleisten durch passive Vibrationsdampfer (Sorbothane, Inc.) weitest-
gehend vom Rest der Anlage entkoppelt, wodurch Stérungen durch beispiels-
weise die Pumpen oder Liifter minimiert werden. Im Rezipienten befinden
sich drei Glasfenster auf Hohe der Elektrode. Zwei der Flansche stehen sich
gegeniiber, sodass der Einfanglaser ungehindert in die Kammer geleitet wird.
Senkrecht zum optischen Setup ist das dritte Fenster angeordnet. Es dient in
erster Linie dazu, die Mikropartikel mit einem Long-Distance-Mikroskop (LDM,
ein Mikroskop mit einem besonders grofien Arbeitsabstand, vgl. Kap. 6) zu
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beobachten und deren Position detektieren zu kénnen. Leicht schrdg am opti-
schen Aufbau vorbei (s. Abb. 4.1) ist ein Beleuchtungslaser (Schéfter + Kirchhoff
GmbH, Prax = 100mW @ 660nm) auf einer XY-Translationsbithne montiert,
welcher einen 12°-Laserfacher erzeugt. Die so beleuchteten Mikropartikel in der
Plasmarandschicht konnen mit Hilfe zweier GigE-Vision-Kameras (Basler AG,
acA640-100gm und Teledayne DALSA, GenieHM 1024) sowohl von oben durch
ein Schauglas (Kamera I, Abb. 4.1) als auch etwas schrdg von der Seite (Kamera
II, Abb. 4.1) mit Makro-Objektiven (Computar, MLH 10X und NAVITAR, Zoom
7000) beobachtet werden; beide Kameras konnen mit Translationsbithnen ver-
fahren und rotiert werden.

Zwei DN63-Rohre mit einer Gesamtlange von 600 mm sind in einem 45°-Winkel
zu den Glasfenstern und ebenfalls auf Hohe der Elektrode horizontal ange-
bracht. Durch diese zwei Zugédnge sind eine UV-Lampe (Kap. 7.2) und ein Kon-
densator (Kap. 7.1) installiert, die an 8 mm-Rohrstangen durch Vakuumdurch-
fiihrungen radial in die Kammer eingefiihrt und zum Schutz vor Beschichtung
wieder in die Rohre zuriickgezogen werden konnen (s. Kap. 5). Etwas dezen-
triert am Deckelflansch ist, {iber eine weitere Vakuumdurchfiihrung, eine L-
formige 6 mm-Stange implementiert, an deren Ende ein Reservoir in der Kam-
mer befestigt ist, welches die Mikropartikel enthélt. Wird der Partikelstreuer im
Experiment von aufien mechanisch etwas erschiittert, so fallen einige (je nach
Starke) von ihnen durch eine Offnung (ca. 300 ym Durchmesser) ins Plasma.
Um ein mogliches Sekundarplasma innerhalb des Streuers zu vermeiden® wird
dieser mit einem engmaschigen Sieb geschlossen.

Ein vom Hersteller der Anlage mitgeliefertes und angepasstes Programm
wird zur Steuerung der Anlage verwendet. Da es sich um ein fiir den in-
dustriellen Einsatz konzipiertes System handelt, werden alle betriebsrelevan-
ten Komponenten tiber den Profibus-Standard (Process Field Bus) gesteuert
und {iberwacht. Alle relevanten Plasmaparameter, wie Druck, HF-Spitze-Spitze-
Spannung, HF-Leistung, reflektierte HF-Leistung, Bias-Spannung und die Sub-
strattemperatur werden tiberwacht und gespeichert. Der Laser, der Schrittmo-
tor, respektive die Position der Elektrode, der Funktionsgenerator fiir den Kon-
densator sowie alle Kameras und die Spannungen der QPD werden mit einem
LabVIEW™-Programm gesteuert. Gleichzeitig wird die Software zur Verarbei-
tung und zum Speichern der Daten verwendet.

Da die Vakuumdurchfithrungen mehrere O-Ringe enthalten, sind alle eingebrachten Bauteile
elektrisch entkoppelt und miissen zusétzlich geerdet werden. Die Offnung im Partikelstreuer hat
einen ungefdhren Durchmesser von 8 mm, sodass bei gentigend hohen Potentialunterschieden
ein Sekundérplasma im Reservoir ziinden kann.
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Wie in Kapitel 3 erldutert, konnen einzelne Objekte mit einem einzigen La-
ser gefangen und manipuliert werden. Dabei ist es erforderlich, dass der La-
ser stark fokussiert wird, um einen axialen Gradienten und damit eine axiale
Gradientenkraft gegen die Streukraft zu erzeugen. Hierfiir sind Objektive mit
einer hohen numerischen Apertur (~ 0.8...1.4) Voraussetzung, sodass die sta-
bile Position der Partikel maximal einige Millimeter vom Objektiv entfernt ist.
Verglichen mit typischen Setups in kolloidalen Suspensionen, die oft unter ei-
nem Mikroskop untersucht werden, oder mit Experimenten im Vakuum, in de-
nen ein Teil des Aufbaus direkt in der Vakuumkammer ist [161, 215, 275-278],
sind die Dimensionen {iblicher Gefdfse und Reaktoren in der Niedertempera-
turplasmaphysik wesentlich grofier. Zusétzlich wird die Nutzbarkeit optischer
Komponenten und damit hoher numerischer Aperturen innerhalb des Rezipi-
enten durch Abscheidungsprozesse praktisch unmoglich. Um diesen Nachteil
umgehen zu konnen, wurde im Rahmen dieser Arbeit und mit freundlicher
Unterstiitzung der Arbeitsgruppe von Prof. P. Zémanek vom ISI CAS in Brno,
eine optische Pinzette realisiert, die nach dem Prinzip zweier gegenlaufiger, ko-
axialer Laserstrahlen [72, 260, 279—285] funktioniert und einen Arbeitsabstand
von 30 cm hat [77]. Eine Ubersicht zeigt Abbildung 5.1.

Abb. 5.1: Ubersicht der optischen Pinzette.

Bei dieser Methode sind hohe numerische Aperturen nicht zwingend notwen-
dig, da die Streukrifte, die durch die zwei gegenldufigen Strahlen auf ein Parti-
kel ausgetibt werden, sich, dhnlich wie bei einer mechanischen Pinzette, gegen-
seitig aufheben.

56



DIE LASERPINZETTE

Abb. 5.2: Das Prinzip einer gegen-
, Fyig laufigen, koaxialen Zwei-Strahl-
I/.\’ F52+F51 Falle. Wihrend sich die Streukréf-
te Fg1 und Fg, gegenseitig kom-
pensieren, summieren sich die
radialen Gradientenkréfte Fgq g2
beider Strahlen auf. Bei der ho-
rizontalen Anordnung der Laser-
strahlen wird das Objekt gegen
die Gravitationskraft Fgrq. gehal-
ten.
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Dieses Prinzip wird in Abbildung 5.2 anschaulich gezeigt: Zwei Laserstrahlen
liegen axial iibereinander, wiahrend die Brennebenen etwas auseinander liegen.
Das Mikropartikel erfihrt in der horizontalen Ebene (Z-Richtung) zwei Kréf-
te Fg1 und Fs;, die sich gegenseitig aufheben, wéahrend die radialen Gradien-
tenkréfte Fgq g2 - hier in X- und Y-Richtung - sich aufsummieren. Wird die
Schwerkraft Fgrqy durch die Gradientenkrédfte kompensiert, ist die Gleichge-
wichtsposition, je nach Laserintensitit, respektive Fallensteifigkeit, leicht unter
der Strahlachse.

Der Aufbau der optischen Komponenten mit dem Strahlverlauf des Lasers ist
in Abbildung 5.3 dargestellt. Der Aufschnitt der Kammer mit der UV-Lampe
und dem Kondensator, sowie der in vertikaler Richtung verschiebbaren Elek-
trode verdeutlicht die grundlegende Idee dieses Experimentes:

Ein zuniichst in der Plasmarandschicht schwebendes Testteilchen wird mit der opti-
schen Pinzette gefangen und relativ zur Kammer fixiert. Die hohenverstellbare Elektro-
de wird verschoben, wodurch sich das Plasma relativ zum Partikel in der Vertikalen
bewegt, ohne die Plasmaparameter respektive das Plasma zu verindern.

Wie die optische Falle realisiert wird, soll im Folgenden erldutert werden.
Ein Ytterbium-Faserlaser (IPG Photonics, YLM-10-LP-SC) mit einer nominalen
Ausgangsleistung von Pi nom = 10 W bei einer Wellenldnge A = 1070 nm und
einem kollimierten 1/ eZ-Durchmesser von 2w = 5.2 mm wird, je nachdem wel-
che Grofienordnung die externen Krifte auf das Partikel haben, bei einer Leis-
tung von P = 50mW ...Pr = 3000 mW betrieben. Nach Passieren eines A/2-
Pléattchens wird der Laser von einem polarisierenden Strahlteiler (engl. polari-
zing beam splitter (PBS)) in zwei Strahlen (S1,S2) gleicher Intensitit aufgespalten,
die senkrecht zueinander polarisiert sind, um Mehrfach-Reflektionen und In-
terferenzen zu minimieren. Die Leistung der jeweiligen Strahlen kann durch
Rotation des A/2-Plattchens angepasst werden, wiahrend sie simultan mit zwei
Leistungsmesskopfen (Thorlabs Inc., S5121C) tiber der Elektrode gemessen wird.
Die beiden Strahlen werden jeweils mit einer Linse (L1, L2), die eine Brennweite
von f = 45mm hat, expandiert und tiber Spiegel (M1-M7) zu den Kollimator-
Linsen (L3, L4) gelenkt, um schliefSlich mit den fokussierenden Linsen (L5, L6)
mit einer Brennweite von f = 300 mm die Einfang-Region im radialen Zentrum
der Kammer, respektive des Plasmas, iiber der Elektrode zu bilden.

Eigens gefertigte Linsenhalterungen fiir L5 und L6 befinden sich an Linearfiih-
rungen auf Translationstischen (Linos, TL-65-50) (s. Abb. 5.1) mit einem Ver-

57



DIE LASERPINZETTE

IR Einfang-
| Laser A=1070 nm

A/2-Plattchen

M2 . ..
um Detektor s-polarisiert —s»

Mo

und Ausrichtungs- +—
Modul

M1 M5

PBS

L1 L2

Einfang-Region

l

UV-Lampe
52

Pel.BS

p-polarisiert

S1

M3 M7

Parallelplatten-
Kondensator

X
.

Abb. 5.3: Schematische Darstellung des optischen Setups und des Laserstrahls. Zwei gegenldufi-
ge Strahlen erzeugen tber der HF-Elektrode die Einfang-Region bei einem Arbeitsabstand von
30cm (Brennweite von L5 und L6). Die UV-Lampe, der Parallelplattenkondensator sowie die
HF-Elektrode sind innerhalb der Kammer verschiebbar. PBS: polarisierender Strahlteiler; L1-Lé:
Linsen; M1-M7: Spiegel, S1: linker Strahl; S2: rechter Strahl; Pel.BS: Membran-Strahlteiler; DET2:
zweiter Detektor

HF-Elektrode

Vakuumkammer

~80 cm

fahrweg von 25 mm in axialer (Z) Richtung. In die radialen (X, Y) Richtungen
lassen sich die Linsen damit manuell um 41 mm verschieben; mit einem zuséatz-
lichen Stellweg fiir genauere Justierungen von ungefahr +8 um, welcher tiber
Piezoelemente realisiert wird.

Nach Durchlaufen der Plasmakammer koinzidieren beide Strahlen wieder im
Strahlteiler (PBS) und treten in das Detektor- und Ausrichtungsmodul ein. Die-
ses Modul dient dazu, den Laser bzw. das vom Partikel erzeugte Interferenz-
muster auf die QPD und die CMOS-Kamera abzubilden. Aus dem PBS kom-
mend, trifft der Laser zundchst einen Membran-Strahlteiler (engl. pellicle be-
amsplitter, Pel.BS), welcher den Strahl in einem Verhiltnis von 8 : 92 (R:T) auf-
teilt (Abb. 5.4). Der transmittierte Strahl (1) wird mit einem Graufilter (ND)
abgeschwicht und auf eine segmentierte Photodiode (Thorlabs Inc., PDQ80A)
abgebildet (L7, f = 30 mm). Der reflektierte Strahl (2) trifft erneut einen Strahl-
teiler und wird zum einen auf eine CMOS-Kamera (Thorlabs Inc., DCC1545M,
1.3 Megapixel 1280x1024) und zum anderen auf eine Hochleistungs-Prézisions-
Blende (auch Pinhole, PH) mit einem Offnungsdurchmesser von (10 4 1) pm
projiziert bzw. fokussiert (L8, f = 70 mm). Hinter dem Pinhole befindet sich
eine Silizium Photodiode (PD) zur Leistungsmessung. Ein weiterer Detektor
(DET2), der zu Justier- und Beobachtungszwecken dient, befindet sich im zwei-
ten Strahl S2.
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Abb. 5.4: Das Detektor- und Ausrichtungsmodul. Der einfallende Strahl wird aufgeteilt und
auf die segmentierte Photodiode (1), ein Pinhole mit einem Offnungsdurchmesser von (10 +
1) pm und eine CMOS-Kamera abgebildet (2). Das eingefiigte Bild zeigt ein reales Foto. Hinter
dem Pinhole befindet sich eine Photodiode zur Messung der durchgelassenen Leistung. Pel.BS:
Membran-Strahlteiler; L7, L8: Linsen; PH: Pinhole; PD: Photodiode; QPD: Quadrant-Photodiode;
ND: Neutraldichtefilter

Geht man davon aus, dass der Laser nach dem Aufweiten die gesamte Off-
nung der Linsenhalterung fiir L5 und L6 fiillt, kann der Durchmesser zur Be-
rechnung des Taillenradius und weiterer Parameter benutzt werden [286]. Mit

Abb. 5.5: Ein fokussier-
ter Gauf$scher Strahl mit
sphérischen Wellenfron-
ten und dem halben Off-
nungswinkel 0. Bei der
Rayleighlange zg ist der
Radius der Strahltaille
wo auf +2wg vergro-
Bert.

einer freien Apertur der Halterung bzw. einem Strahlradius w; = 48.3/2mm
und der Brennweite f = 300 mm folgt fiir den halben Offnungswinkel 0 (Abb.
5.5) nach

0 = arctan (V%) ~ 80.3 mrad ~ 4.6° (5.1)
und fiir den Taillenradius
M2\ A
Wo = ﬁ = % ~ 4.3 um, (52)

wobei M? = 1.02 die vom Hersteller angegebene Beugungsmafzahl bzw. k =
1/M? die Strahlqualitit angeben. Eine Vermessung beim ISI CAS in Brno ergab
einen Wert von 3.9 um. Weiterhin folgt aus dem Offnungswinkel nach

N.A. =1 sin 0 ~ 0.08 (5.3)
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die numerische Apertur mit dem Brechungsindex n,, = 1 fiir Vakuum. Ver-
glichen mit den {iiblichen Werten fiir die numerische Apertur bei optischen
Pinzetten [215, 287-289] bzw. aus dem Offnungswinkel, erkennt man, dass der
Laserstrahl nur sehr schwach fokussiert ist und nahezu einem Parallelstrahl
dhnelt. Dies wird insbesondere deutlich, wenn man die Rayleighldnge zg fiir
einen Strahl berechnet [290]:

kmwd  M2A - wy
A w2 0

ZR = ~ 53.8 um (5.4)
Die Rayleighldnge gibt die Distanz von der Strahltaille bis zum Punkt entlang
der Achse an, an dem der Strahlradius auf v2w, angewachsen ist (Abb. 5.5)
bzw. die Querschnittsflache relativ zum Minimalwert m/v(z) im Fokus sich ver-
doppelt hat. Wenn nun beispielhaft die Symmetrieebene fiir beide Strahlen je-
weils axial eine Rayleighlinge vom jeweiligen Fokus entfernt lige, dann wiir-
den die Brennpunkte ~ 107 pm auseinander liegen. In Relation zu einem Parti-
keldurchmesser von 2r, = 6.73 um bedeutet es, dass das Teilchen einen nahezu
parallelen Strahl sieht und eine axiale Gradientenkraft vernachladssigt werden
kann. Dennoch kann hierbei nicht auf fokussierende Linsen verzichtet werden,
da der Strahldurchmesser fiir den optischen Einfang der Partikel in dieser Gro-
Benordnung entscheidend ist. Trotz der nahezu parallelen Strahlen ist es wei-
terhin erforderlich, dass ein Intensitdtsmaximum existiert und die Brennpunkte
nicht zu weit auseinander liegen, da das Mikropartikel sonst eine zu schwache
Streukraft der Laserstrahlen erfahren wiirde und die Bewegung in horizontaler
bzw. axialer Richtung zu grofle Amplituden hitte, was zu einem instabilen Fal-
lenpotential fithren wiirde.

Um neben der am Steuergerit eingestellten auch die tatsdchlich am Einfan-
gort vorliegende Leistung zu bestimmen und die Stabilitdt des Lasers zu priifen,
wurden zwei kalibrierte Photodioden (Thorlabs, S121C) verwendet. Sie werden
so auf die Elektrode positioniert, dass sie simultan die Leistungen beider Ein-
fangstrahlen messen. Es werden sowohl die vom Sollwert abhdngigen Leistun-
gen gemessen als auch die Langzeitstabilitét tiberpriift. Abbildung 5.6 zeigt die
gemessenen Werte fiir den linken Strahl®* (S1 in Abb. 5.3) und den rechten Strahl
(S2 in Abb. 5.3) in Abhéngigkeit von der eingestellten Sollleistung am Gerét. Es
zeigt sich, dass insbesondere bei sehr niedrigen Sollleistungen unter 300 mW,
prozentual betrachtet, die gesamte Leistung am Einfangort vorliegt und bei
hoheren Leistungen pro Einfangstrahl etwa (30 — 35) % ankommen. Bei einem
Taillenradius im Brennpunkt von wy ~ 4.3 pum liegen demnach die Leistungs-
dichten bei (0.2...2)GW/ cm?. Dieser Verlauf der Messwerte deutet darauf hin,
dass das Steuergerit bei sehr niedrigen Sollwerten hohere Leistungen liefert?,
da auch dann ein Teil durch Fenster und Optiken verloren gehen muss. Eine
Kontrollmessung unterhalb des Lasers zeigte, dass eine um ca. 50 mW hohere

Diese Diode konnte bis max. 500 mW messen.

Da es sich um einen insbesondere fiir den industriellen Einsatz konzipierten, Dioden gepumpten
Faserlaser mit Leistungen bis 10 W handelt, ist es plausibel, dass die Abweichungen bei geringen
Leistungen grofier sind.
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Leistung emittiert wird, als auf dem Gerét eingestellt.
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Abb. 5.6: Gemessene Laserleistung P{"" ¢ am Einfangort. Durch die optischen Elemente sowie die
Schauglaser der Vakuumkammer geht ein Teil der am Gerit eingestellten Leistung P§ ¢t verloren.
Bei sehr niedrigen Leistungen liegt der partielle Anteil (gestrichelt) bei mehr als 50 % und féllt zu
Werten zwischen (30 —35) % ab. Dies deutet darauf hin, dass bei niedrigen Sollwerten tatsachlich
hohere Leistungen vom Laser emittiert werden.

Die Stabilitdt der Laserleistung wird mit einer Langzeitmessung gepriift. Wie
oben beschrieben, wird die Leistung bei einem Sollwert von Pi = 1W f{iber
15min gemessen. Demnach variiert sie im rechten und linken Strahl gegen-
laufig um ca. 5mW mit einer Periodendauer von etwa 50s und um ungefahr
20mW innerhalb von ca. 10min. Diese relativen Schwankungen in den Teil-
strahlen, nicht aber in der Gesamtintensitit, konnen innerhalb der kurzen Mess-
zeiten vernachlédssigt werden. Eine Messung unterhalb des A/2-Pldttchens zeigt
einen wesentlich stabileren Verlauf, so dass die beobachteten Schwankungen,
besonders das gegenldufige Verhalten, auf Veranderungen in der Polaritdt des
Lasers zurtick zu fiihren sind.
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Abb. 5.7: Langzeitmessung der Laserleistung tiber 15 min. bei einem Sollwert von P; = 1 W. Die
Werte schwanken im rechten als auch im linken Strahl gegenlaufig.
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5.1 MIKROPARTIKEL

Als Testpartikel wurden zunédchst monodisperse, sphédrische Melamin-Formal-
dehyd (MF)-Teilchen (microparticles GmbH, MF-F-B916) verwendet (Abb. 5.8).
Mit einer Grofie von 2r, = (10.24+0.1) pm und einem Brechungsindex von
n) = 1.68 schienen sie geeignet (Abb. 5.8). In wissriger Losung zeigten sich

Abb. 5.8: Rasterelektronen-Mikroskop-
Aufnahme von MF-Partikeln (micropartic-
les GmbH). Partikelgrofe laut Hersteller
2rp = (10.2£0.1) um.

keine Probleme mit diesen Partikeln (vgl. Kap. 8.1). Bei Experimenten im Va-
kuum allerdings waren MF-Partikel sehr instabil in der Laserfalle und konnten
nur in der Randschicht festgehalten werden. Ein Bewegen der MF-Teilchen aus
der Randschicht heraus war nur bedingt und nur kurzfristig moglich. Bei ho-
heren Laserleistungen sind sie aus der Falle verschwunden. Moglicherweise
sind die optischen Eigenschaften dieses Materials nicht geeignet. Spekulativ
lasst sich vermuten, dass die Partikel durch Absorption und Erwdrmung sich
verformten oder ihre Transparenz verloren haben. Ein weiteres Argument, das
gegen die Verwendung von MF- oder PMMA-Partikeln sprach, ist die Tatsa-
che, dass sie im Vakuum und bei Plasmaexposition zum einen ausgasen bzw.
ausdampfen und zum anderen durch Atzprozesse oder Ionenbeschuss sowohl
einen Verlust an Masse als auch an der Partikelgrofie aufweisen und ggf. auch
ihre optischen Eigenschaften dndern [165, 193, 195, 291-295].

Aus den eben genannten Griinden wurde auf SiO;-Partikel (Whitehouse Scien-
tific Ltd, MSS010) gewechselt. Sie haben laut Hersteller einen mittleren Durch-
messer von 21, = (9.78 £ 1.06) um. Diese Testteilchen konnten sowohl in der
Plasmarandschicht eingefangen als auch in den Plasmabulk verschoben wer-
den (vgl. Kap. 8.1). Ein Problem, das sich bei diesen Partikeln ergab, war,
dass sie nicht besonders monodispers und fehlerhaft waren. Wie in den REM-
Aufnahmen (Abb. 5.9) zu erkennen ist, ist die Grofsenverteilung der Kugeln
relativ breit, sodass die Berechnung der Masse bzw. der Schwerkraft nach Glei-
chung (2.57) den Fehler in den Messungen enorm vergrofsert. Weiterhin erkennt
man in den Aufnahmen, dass nahezu jedes Partikel Defekte in der Oberfldche
aufweist und viele Bruchstiicke in der Probe sind, wodurch die optischen Ei-
genschaften und damit das Verhalten in der Falle beeintrachtigt wurden.

Als dritte Sorte wurden in dieser Arbeit ebenfalls SiO;-Partikel (microparticles
GmbH, Si0;-F-7.0 (Charge: Si0,-F-95005 — 2) und Si0,-F-6.5 (Charge: SiO;-
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5.1 MIKROPARTIKEL

F-L3623)) verwendet, die allerdings eine monodisperse Grofienverteilung mit
einer geringen Streuung aufweisen. Anhand der REM-Bilder (Abb. 5.10) ist er-
kennbar, dass die Mikropartikel eine homogene Oberfliche und keine Defekte
aufweisen. Vereinzelt findet man im Bild kleinere Artefakte auf wenigen Parti-
keln.

Abb. 5.9: a) Si0,-Partikel (Whitehouse Scientific Ltd., MSS010) in einer REM-Aufnahme. Die
Partikelgrole wird vom Hersteller auf 2r, = (9.78 4 1.06) pm angegeben. b) Vergroferter Aus-
schnitt. Zu erkennen ist, dass nahezu jedes Teilchen einen Defekt an der Oberfldche hat. Dies
lasst auf einen systematischen Fehler im Herstellungsprozess schliefien. Des Weiteren befinden
sich viele Bruchstiicke und Artefakte in der Probe.

Abb. 5.10: Monodisperse Si0;-Partikel (microparticles GmbH, Si0,-F-7.0) mit einer Grofie von
2rp = (6.9540.23) pm in einer REM-Aufnahme. Eine monodisperse GrofSenverteilung und sphé-
rische Partikel mit einer homogenen Oberfldche zeigen die verbesserte Qualitdt gegentiber den
anderen Silikapartikeln (Whitehouse Scientific).

Die vom Hersteller angegebenen Grofsen von 2r, = (6.95 £ 0.23) pm (§i0;-
E-7.0) bzw. 2r, = (6.73 £0.28) pm (Si0,-F-6.5) lassen sich sowohl im REM
als auch in einem Lichtmikroskop verifizieren. Ebenfalls gegeben ist der Bre-
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chungsindex n) = 1.42...1.45 [296-299], und mit einer Dichte von p, = 1850kg/m3 +

5% berechnet sich die Masse zu

4
mp = gm"f) pp = (325+49)-107 kg (Si02-F-7.0) (5.5)



5.2 BESTIMMUNG DES FALLENPARAMETERS

bzw.
mp =(295+52)-107 kg (Si0,-F-6.5) (5.6)

Im nahen Infrarotbereich (NIR) sind diese Partikel mit einem Absorptionsko-
effizienten von k) ~ 1077 praktisch transparent [299]. In kolloidalen Umge-
bungen ist es vielmehr die Absorption durch das Losungsmittel selbst und
nicht durch das Partikel, was zu einer geringen Erwarmung des Partikels fiihrt
[270]. Dennoch, bei geringen Driicken sind es kleinste Fehler in der Oberfldche
oder Verunreinigungen im Material, die die Absorption erhéhen, so dass auch
fur Silikapartikel die Oberflichentemperatur, insbesondere aufgrund schwa-
cher Kiithlung im Hochvakuum, hoher sein wird als die Umgebungstempera-
tur. A. Ashkin zeigte [300] fiir 20 pm grofe Silikon-Ol-Partikel in einem Laser
mit A = 514.5nm und etwa 150mW, dass bei Driicken bis p ~ 1-1072Pa
die Partikeltemperatur durch Warmeleitung des Neutralgases nahe der Umge-
bungstemperatur liegt und bei Driicken darunter sich zwar erhoht, aber durch
Wirmestrahlung einen konstanten Wert von etwa 60 °C annimmt.

Alle anderen Partikel und Grofien, die hier nicht explizit erwdhnt wurden,
wurden in dieser Arbeit nur kurzfristig oder nur zu Testzwecken verwendet
und werden dann gesondert im Text genannt.

5.2 BESTIMMUNG DES FALLENPARAMETERS

Um mit den zuvor beschriebenen Verfahren Krifte messen zu konnen, muss
fiir jedes Testpartikel u.a. der Fallenparameter nach Kapitel 3.2 bestimmt wer-
den. Hierzu wird in dieser Arbeit eine segmentierte Photodiode (Thorlabs Inc.,
PDQS80A) verwendet (Abb. 5.4). Ublicherweise werden solche Dioden gleichzei-
tig zur Positionsbestimmung eingesetzt. Im Zusammenhang mit dem Aufbau
des Experimentes sollte mit den QPD ebenfalls die Position detektiert werden.
Wie allerdings spater gezeigt wird, ist in dieser Konfiguration und mit diesem
optischen Aufbau ein linearer Zusammenhang zwischen der Position des Par-
tikels und der Spannung an der QPD nicht gewdhrleistet. Die Position wird
daher priméar mit dem Long-Distance-Mikroskop (LDM, vgl. Kap. 6) gemessen
und mit der QPD die Fallensteifigkeit bestimmt, da die Fallenfrequenz unab-
hédngig von der Position des Testteilchens und damit von der Spannungsam-
plitude an der Diode ist. Da es sich jedoch um die am haufigsten verwendete
Methode handelt und eine Bestimmung der Partikelposition in zukiinftigen Ex-
perimenten nicht ausgeschlossen wird, soll hier dennoch das Messprinzip kurz
vorgestellt werden.

Wie Abbildung 5.11 zu entnehmen ist, besteht der Sensor aus einer 7.8 mm
grofien runden Siliziumdiode, die durch einen horizontalen und einen vertika-
len Spalt (42 pm) in vier Quadranten Qj...Q4 eingeteilt ist3. Trifft ein Laser den
Detektor, dann wird je nach Intensitdtsverteilung eine entsprechende Spannung

Aufgrund der Orientierung des Sensors im optischen Aufbau wurden hier die Bezeichnungen
an das bestehende Koordinatensystem angepasst.
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Abb.5.11:  Eine segmentierte
3 ';?Zg{;ﬂ'g' VoSN Photodiode zur Bestimmung der
R Fallenfrequenz aus dem Spek-
0 trum. Die auf die Gesamtintensitat
\i 9\“ normierten  Spannungsdifferen-
zen der einzelnen Quadranten
Q1..Q4q sind ein MaB fiur die
v Intensititsverteilung und damit
fur die Partikelposition innerhalb
der Falle. ©First Sensor AG, Berlin,

Germany
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in jedem der vier Segmente gemessen. Das sich in der optischen Falle befin-
dende Partikel erzeugt ein Intensitatsmuster (vgl. Abb. 5.4), das Informationen
tiber die Partikelposition innerhalb der Falle enthélt und als Spannungsdiffe-
renz Uy opp, Uy,gpp der vier Quadranten [241]

(U‘Q1 + U‘Q4) - (qu + uQs)
uQ1 + qu + uQs + uQ4

(UQ1 + qu) — (uQs + uQ4) (5.8)
Uq, +Uq, +Uqg; +Uq, ' '
normiert auf die Gesamtintensitdt, berechnet wird. Die Spannungssignale wer-
den via einer National Instruments DAQ Karte (NI USB-6351) mit einer Abta-
strate (auch Samplingrate) von bis zu fsqmp1 = 100 kHz akquiriert. Ublicherwei-
se werden die Spannungssignale so kalibriert, dass sie nach x(t) = BUy qpp (1)
die Partikelposition x(t) in Langeneinheiten ausgeben, wobei 3[m/V] der Um-
rechnungsfaktor dafiir ist. Sofern man die QPD zur Positionsbestimmung nut-
zen mochte, muss dieser Faktor bestimmt werden. Géngig ist ein Vorgehen,
nach dem ein Partikel um eine definierte Strecke ausgelenkt wird und die da-

zugehdrige Spannung mit der QPD gemessen wird (vgl. Kap. 3.2).

Uy, opp = , (5-7)

Uy, opp =

Zur Bestimmung der Fallenfrequenz wird in LabVIEW™ die spektrale Leis-
tungsdichte aus den Spannungssignalen mit Hilfe der schnellen Fourier-Trans-
formation (engl. fast Fourier transform (FFT)) berechnet. Abbildung 5.12 zeigt
exemplarisch ein Leistungsdichtespektrum (LDS) bei einer Laserleistung* von
Pr =25W.

Daraus lasst sich die Frequenz

wo,i =/ QF +v§/4 (5.9)

aus der Schwingfrequenz nach Gleichung (3.23) und damit der Fallenpara-
meter Ky = w%/imp bestimmen, indem ein Fit der Funktion (3.24) an die Da-
ten mit Hilfe von MATLAB™ durchgefiihrt wird. In diesem Beispiel sind die
Schwingfrequenzen fiir die einzelnen Richtungen mit einer Partikelmasse von
m, = (295 £52) - 10713 kg und die daraus resultierenden Fallenparameter in
Tabelle 5.1 zusammengefasst. Dabei wurde die Dampfung durch Neutralgas-

4 Die Leistungswerte beziehen sich hier lediglich auf die eingestellten Sollwerte. Die am Einfan-
gort tatsdchlich vorliegende Laserleistung betrdgt etwa 30% pro Teilstrahl (s. Abb. 5.6).
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horizontal, axiale Richtung (Z) vertikale Richtung (Y)
N10710F £,=(375+2) Hz f,= (1692 +2) Hz
L
a
.
n
A
—

Abb. 5.12:  Exemplari-
sches  Leistungsdichte-
spektrum bei P = 25W
aus der FFT der hori-
zontalen und vertikalen
Spannungssignale  an
der QPD. Aus den
Fitfunktionen nach Glei-
chung (3.24) ergeben
10714 sich die Fallenfrequen-
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horizontal, radiale Richtung (X), f, = (1206 + 2) Hz

reibung nach Epstein (Gl. (2.62)) fiir einen Druck von in diesem Fall p = 40 Pa
und mit einem Akkomodations-Koeffizienten 6 = 1.44 verwendet. Sie betrédgt
Yo/2m = 9.4Hz, und man erkennt, dass es sich hierbei um einen schwach ge-
dampften Oszillator mit einem Giitefaktor [301]

Qx = wo,x/vo = 179 (5.10)

handelt und die Dampfung kaum Einfluss auf die Schwingfrequenz hat. Offen-
sichtlich ist die Fallensteifigkeit in axialer Z-Richtung wesentlich schwicher als
in den radialen Richtungen (X,Y) mit wesentlich stdarkeren optischen Kriften
aufgrund des Gradienten in der Laserintensitt.

FALLENFREQUENZ IN Hz FALLENPARAMETER IN pN pm*]
fy = Oy /27 = 1206+ 2 Ky = 1743

fy = Qy/2m = 169242 ky =33+6

f, = Q,/2m=375+2 kK, =1.6+0.3

Tabelle 5.1: Fallenfrequenzen und Fallenparameter fiir eine Beispielmessung bei Py = 2.5W. Die
Fallensteifigkeit wurde mit der Masse m, = (295 +£52) - 10-15 kg berechnet. Die Fehler ergeben
sich einerseits aus dem Fit im Leistungsdichtespektrum und fiir die Fallensteifigkeit aus der
Fehlerfortpflanzung.

Mit der beschriebenen Technik wurde die Fallensteifigkeit fiir ein einzelnes
Partikel bestimmt, wihrend die Laserleistung erhoht wurde. Die Ergebnisse
in Abbildung 5.13 zeigen einen linearen Zusammenhang (vgl. Kap. 3.1.1). Wah-
rend die Steigung in vertikaler Richtung (Y) mit in diesem Fall 13.2 pN/(pum W)
grofler ist als in horizontaler Richtung (X) mit 6.3 pN/(um W), ist sie in axia-
ler Richtung (Z) mit 0.6 pN/(pm W) wesentlich geringer. Ursachlich fiir die
unterschiedlichen Steigungen in radialer Richtung ist ein unsymmetrisches In-
tensitatsprofil am Einfangort [161, 215], d.h., dass der Strahlquerschnitt eine
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elliptische Form haben muss, was auf eine nicht optimale Deckung der beiden
Strahlen schlieffen ldsst. Aufgrund geringer Schwankungen in der Laserleis-
tung oder moglicher Dejustierung der Falle sollte daher der Fallenparameter
fiir jedes Partikel vorher explizit bestimmt werden.

40 T T T T e
- #- radial, horizontal (X)

35 | |- #-- radial, vertical (Y) i
—&8—axial (Z) B

30 ——

13.2 pN/(umW)| .-

-

15+ — _
P %/ Abb. 5.13: Abhdngigkeit

| der lateralen Fallenpara-

3 pN/(umW) meter von der Laserleis-

10
e

tung fiir ein Mikropar-

i {/ % /% 6
S5t & /§ tikel. Es besteht ein li-
) ' 0.6 pN/(LmW) nearer Zusammenhang,
0 n . . wihrend die optischen
0.5 1 1.5 2 25 Kréfte in vertikaler Rich-
tung stédrker als in hori-
P, (W)

zontaler Richtung sind.
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Neben der Fallenfrequenz, respektive des Fallenparameters, wird fiir die Kraft-
messung nach Gleichung (3.16) weiterhin die Partikelposition benétigt. In die-
ser Arbeit werden Vorgédnge untersucht, die auf Zeitskalen in der Grofsenord-
nung von Sekunden ablaufen. Die Positionsbestimmung kann daher mit einer
Videokamera erfolgen. Die Herausforderung hierbei ist allerdings, die Parti-
kelposition mit einer gentigend hohen Genauigkeit bei einem Arbeitsabstand
(engl. working distance (W.D.)) von mindestens 230 mm messen zu konnen. Hier-
fiir wird ein eigens konstruiertes® Long-Distance-Mikroskop (LDM) mit einem
vergleichbar grofsen Arbeitsabstand verwendet. Den Aufbau des Mikroskops
zeigt Abbildung 6.1. Mit einem Arbeitsabstand von ~ 245 mm projizieren zwei

CMOS-Kamera —__

P Tubuslinse

koaxiale
Beleuchtung \-

50x Mikroskop-Objektiv Abb. 6.1: Das zur Partikelbeobachtung
und Positionserfassung verwendete
Long-Distance-Mikroskop ~ (LDM).  Zwei
W.D. 20.5 mm plankonvexe Linsen mit einer effektiven
1:1 Abbildung ~ Brennweite von f = 250 mm erzeugen eine
1:1 Abbildung innerhalb des Mikroskops,
welche tiber ein unendlich Kkorrigiertes
50x-Objektiv mit einem Arbeitsabstand von
20.5mm vergroflert wird. Um das Objekt
mit einer CMOS-Kamera darstellen zu
konnen, wird eine Tubuslinse verwendet.
~ Umlenk- Uber eine Irisblende kann die Lichtstirke
spiegel bei Uberbelichtung angepasst werden.

Irisblende

plankonvexe Linse

plankonvexe Linsen (Edmund Optics Inc.,, 75mm D. x 250 mm eff. Brennw.,
NIR-II beschichtet, PCX Linse) innerhalb des Mikroskops eine 1: 1 Abbildung.
Ein unendlich korrigiertes Objektiv (Mitutoyo Corp., 50x M Plan Apo SL) mit
einem Arbeitsabstand von 20.5 mm vergroflert das Bild und stellt es mit ei-
ner endlich korrigierenden Tubuslinse (Infinity, InfiniTube FM-200) auf einer
CMOS-Kamera (XIMEA GmbH, xiQ MQ022MG-CM, 180 fps @ 2048 x 1088 px)
dar. Mit dem USB3.0-Standard kann die Kamera, je nach Bildausschnitt (engl.
region of interest (ROI)) und Belichtungszeit, eine Bildwiederholrate von bis zu
3500 fps erreichen. Mittels einer Irisblende kann die Apertur bzw. die Lichtin-

1 Die erste Version des Mikroskops wurde von Dr. H. Maurer gebaut.
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tensitdt bei Bedarf angepasst werden. Eine koaxiale Beleuchtung ist optional
tiber einen zusitzlichen Port fiir eine Glasfaser moglich. Dies fiihrt aber bei
diesem Aufbau zu Riickreflexionen, die das Kamerabild tiberbelichten.

6.1 KALIBRIERUNG

Um mit der Kamera die Position eines Mikropartikels verfolgen zu konnen,
muss sie entsprechend kalibriert werden. Es wurde wie folgt vorgegangen, um
den Umrechnungsfaktor von Pixel in Langeneinheiten zu bestimmen:

¢ Die einfachste und gidngigste Praxis ist, eine Skala mit bekannten Abstian-
den abzubilden und auszumessen. Hier wurde ein 1 mm-Kalibriermaf3stab
mit einer 10 um-Einteilung (Thorlabs Inc., RTL352P) verwendet (Abb. 6.2).

Y
Abb. 6.2:  Kalibriermafstab

mit 10 um-Einteilung. Zur
besseren Darstellung wurden
hier zwei Bilder mit jeweils
den Skaleneinteilungen
} in der Vertikalen und der
220um / 1995px_ Horizontalen tiberlagert
7 und farblich invertiert. Die

Achsen sind auf das Koordi-

natensystem des optischen
T T T T T TT T T T T T Aufbaus ausgerichtet.

xdpe6 / wrprT

Der Umrechnungsfaktor berechnet sich hier zu 3, = 220 pm/1995px =
0.1Tum/px in der Horizontalen und zu 3 = 110 pm/990 px = 0.11 pm/px
in der Vertikalen, was sich bei einer Pixelgréfie von 5.5 um x 5.5 pm des
CMOS-Sensors und einer 50-fachen Vergrofserung ebenfalls ergibt;

Btheo = 5.5um/px/50 = 0.1Tum/px. Insgesamt beobachtet das LDM
einen Bildausschnitt von ~ 225 um x 120 um. Hier sei aber darauf hinge-
wiesen, dass diese Kalibrierung ohne die plankonvexen Linsen, die eine
1:1 Abbildung erzeugen, durchgefiihrt wurde.

¢ Die obige Kalibrierung und ob ein Einfluss der plankonvexen Linsen be-
steht, wurde folgendermafien {iberpriift: Zundchst wurde ein Mikropar-
tikel nach dem oben beschriebenen Verfahren in der Laserpinzette ein-
gefangen. Da die Gradientenkrifte ausreichend grofs sind, wurde das
Plasma abgeschaltet und das Testobjekt gegen die Gravitationskraft ge-
halten. Das LDM, das auf einem XYZ-Translationstisch? montiert ist, wur-
de relativ zum Partikel um eine definierte Strecke von Ayrpym = 50 pm
verfahren und die Position innerhalb des Bildes erfasst (vgl. Kap. 6.2).
Der Umrechnungsfaktor wurde zunéchst auf eins gesetzt. Die so ermit-
telten Positionsdaten wurden gemittelt und mit der bekannten Auslen-
kung verglichen. Daraus ergibt sich ein Umrechnungsfaktor von 3, =

2 Die Translationsbewegung erfolgt mit Noniusspindeln (Mitutoyo 150-801) mit einer Skalentei-
lung von 10 pm und einer Langenmessabweichung von 2 um.
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50 um/466.7 px = 0.107 um/px = 0.11 um/px. Fiir die horizontale Rich-
tung (Z-Koordinate) folgt nach dem gleichen Verfahren der entsprechen-
de Faktor zu 3, = 100 um/917.3px = 0.102 um/px = 0.11 um/px. Hier
wurde das LDM um Azipm = 100 pm verschoben. Bei dieser Messung
hat sich gezeigt, dass die Bewegungsrichtungen tiber den Translations-
tisch nicht exakt rechtwinklig verlaufen, da ein Versatz in Z-Richtung um
100 pm einen Versatz in Y-Richtung um 3 pm bewirkt. Dies hat auf die
Messungen jedoch keinen Einfluss, da das LDM fiiblicherweise fixiert ist
und das Mikropartikel sich relativ dazu bewegt.

1088
1000
900 |
800 50 pm
o) 700 ¢
R
& 600
8 Abb. 6.3: Zur Kalibrierung
= 500 des LDM mit einem Mikro-
E;) 400 b partikel. Ein in der Laser-
pinzette gefangenes Teilchen
300 F 41 wird mit dem LDM beobach-
tet, wiahrend das LDM um
200 1 Ayrpm = 50um verfahren
100 b wird. Die Position des Teil-
chens wird in Pixeln gemes-
0 L L L sen. Daraus ergibt sich ein
100 200 300 Umrechnungsfaktor von 3 =
t (s) 0.11 pm/px.

6.2 POSITIONSMESSUNG

Mit der oben beschriebenen Kalibrierung wurde wahrend der Messungen die
Position des Partikels in LabVIEW™ in situ berechnet und abgespeichert. Da-
durch lassen sich speicherintensive Videos und nachtréagliche Bestimmung der
Positionen vermeiden. Abbildung 6.4 zeigt eine Teilaufnahme des Mikroparti-
kels im Mikroskop. Aufgrund der relativ hohen Intensitdt des Lasers und der
Sensitivitdt der Kamera im NIR ist es gut sichtbar; das Bild ist in diesem Bereich
etwas iiberbelichtet. Ebenfalls erkennbar sind die vom sphérischen Teilchen ver-
ursachten Beugungsringe. Ein Kreis deutet ebenfalls die Grofse (2rp, = 6.73 pm)
des Objektes mit dem Mittelpunkt auf den berechneten Positionskoordinaten
an. Um diese zu bestimmen, wird zunéchst der Hintergrund des Bildes ab ei-
nem definierten Schwellwert subtrahiert und ggf. kleinere Artefakte im Bild,
die kleiner als das Partikel sind, entfernt. Eine bindre Maske legt schliefslich
den zu untersuchenden Bereich im Bild fest. Die Position (x,y) folgt mit Hilfe
einer hdufig verwendeten Methode [302—304], bei der der Schwerpunkt dieses
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100
80
£
>
E’ 60
S Abb. 6.4: Ein 100pm x 100 pm
= grofler Ausschnitt eines vom LDM
mo 40 aufgenommenen Bildes mit einem
>L Mikropartikel. Durch die relativ
. hohe Laserintensitit und die Sen-
L 20 sitivitdt der Kamera im NIR ist der

Bereich der Sphare (hier mit einem
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Areals mit sub-pm Auflésung berechnet wird. Hierzu wird jedes Pixel mit den
Koordinaten (X, Yix) mit der jeweiligen Intensitadt I}, desselben gewichtet:

X = ZZXRIK, (6.1)
y= & (6.2)
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HILFSWERKZEUGE

Da in dieser Arbeit Mikropartikel iiberwiegend in einer Plasma- bzw. Vakuu-
mumgebung untersucht werden sollten, kann, wie bereits in Kap. 3.2.4 erwdhnt,
der Beschleunigungsterm in Gleichung (3.21) nicht vernachléssigt werden. Auf-
grund der wesentlich geringeren Dampfung sind die Fallenfrequenzen etwa ei-
ne Groflenordnung hoher (s. Kap. 5.2) als in Fluiden, weshalb primar die tiblich
eingesetzte QPD mit einer hoheren Bandbreite und auch wegen der meist hohe-
ren Auflosung (nach erfolgreicher Kalibrierung) der Positionsbestimmung, ver-
wendet werden sollte. Zur Kalibrierung der QPD wurden mehrere Ansétze ver-
folgt; u.a. die Auslenkung eines Mikropartikels mit einer bekannten Kraft. Al-
lerdings kann zur Kalibrierung der QPD in diesem Experiment, im Gegensatz
zu Untersuchungen in kolloidalen Suspensionen, die Methode, nach der das
Partikel mit einer bekannten Kraft aus der Ruhelage ausgelenkt wird, so nicht
angewendet werden. Denn eine Kraft {iber einen kontrollierten Gasfluss, re-
spektive eine kontrollierte Gasreibung, kann aufgrund der Kammergrofie und
unzureichender Informationen iiber die Gasstromung nicht genau genug aus-
geiibt werden. Eine mogliche Vorgehensweise wire hingegen, eine bekannte
elektrostatische Kraft anzuwenden. Dafiir zwingend erforderlich ist allerdings
die Kenntnis der Partikelladung und eines bekannten elektrischen Feldes, um,
dhnlich wie in Arbeiten von A. Ashkin [305], durch Manipulation der Partikella-
dung eine kontrollierbare Kraft ausiiben zu kénnen. Zur Ladungsmanipulation
und zur Erzeugung bekannter elektrischer Felder wurden daher in dieser Ar-
beit Hilfswerkzeuge konstruiert, die im Folgenden beschrieben werden.

7.1 KONDENSATOR

Ein Parallelplattenkondensator wird in dieser Arbeit verwendet, um einerseits
die Testpartikel zu manipulieren und andererseits ein bekanntes elektrisches
Feld zu erzeugen und damit die Partikelladung zu bestimmen. Der Kondensa-
tor besteht aus zwei planaren Elektroden, die aus Leiterplatten gefrast wurden.
Die Kupferelektroden sind 10 mm im Durchmesser und iiber Zuleitungen an ei-
nem Gehéduse und einer 8 mm-Rohrstange mit Vakuumdurchfithrung befestigt.
Bei Bedarf ladsst sich der Elektrodenabstand tiber eine Stellschraube am Gehduse
verstellen (Abb. 7.1[a]), ist aber in dieser Arbeit bei einem definierten Abstand
von d = (2.0 £ 0.1)mm. Uber einen Hochspannungsverstirker (Abb. 7.1[b])
lassen sich Spannungen zwischen Uyong = (—450...+450) V£ 1V an der un-
teren Elektrode' realisieren, wihrend die obere Elektrode geerdet ist. Daraus
resultieren Feldstarkendifferenzen von bis zu 450kV/m. Nachtraglich wurde
in die obere Elektrode ein ca. 5 mm grofies Glaspldttchen mit einer Schicht aus
elektrisch leitfahigem ITO (Indiumzinnoxid) eingebettet (Abb. 7.2[a]) und mit

1 Alle davon abweichenden Konfigurationen werden im Text explizit beschrieben.
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7.1 KONDENSATOR

Abb. 7.1: a) Ein Parallelplatten-
kondensator mit Elektroden aus
Leiterplattenmaterial. Der Durch-
messer der Kupferelektroden
betragt 10 mm. Der Elektrodenab-
stand ist auf d = (2.0 £ 0.1) mm
festgelegt. Wiahrend die obere
Elektrode geerdet ist, konnen
tiber einen Funktionsgenerator
und einen Hochspannungsver-
: starker b) Spannungen von
i votgoe g ricronss Uona = (—450...+450)V+1V
R angelegt werden.

einem Silberlack kontaktiert, was weiterhin die Beobachtung des Partikels von
oben sicherstellte. Abbildung 7.2[b] zeigt die seitliche Ansicht eines optisch
gefangenen Mikropartikels zwischen den beiden Elektroden. Mit Hilfe eines
Funktionsgenerators konnen Signale unterschiedlicher Formen und Frequen-
zen angelegt werden.

10 mm

ikropartikel X

ITO-Elektrode .
Mikropartikel

Abb. 7.2: a) Der in die Vakuumkammer eingeschobene Kondensator. Mit einer elektrisch leiten-
den, aber transparenten ITO Elektrode lassen sich die Partikel weiterhin von oben beobachten. b)
Frontalansicht. Wahrend die obere Elektrode geerdet ist, konnen tiber einen Funktionsgenerator
unterschiedliche Signale an die untere Elektrode angelegt werden und so das Silikapartikel in
einem homogenen elektrischen Feld manipuliert werden.

73



7.2 UV-LAMPE

7.2 UV-LAMPE

Analog zu Ashkins Versuch [305] sollte die Partikelladung tiber den photoelek-
trischen Effekt mit intensiver ultravioletter (UV) Strahlung verdndert werden,
um tiber den Einfluss im homogenen, elektrischen Feld des Kondensators eine
Bewegung in der Falle erzeugen zu kénnen und dies als mogliche Methode
zur Kalibrierung der Falle nutzen zu konnen. Da die Schaugldser der Vaku-
umkammer aus Borosilikatglas bestehen, das im UV Bereich nicht transparent
ist, musste eine UV-Quelle innerhalb der Kammer realisiert werden. Dazu wur-
de eine Neon-Quecksilber Lampe (Ultra-Violet Products Inc., 90-0016-01 Pen-
Ray Lamp) in ein flexibles Vakuumrohr mit Glasansatz montiert und {iber eine
8 mm-Rohrstange ins Vakuum eingefiihrt. Um trotz UV-Transparenz die Dich-
tigkeit zu gewdhrleisten, wurde die Lampe an der Spitze mit einem Quarzglas-
finger und Vakuum-Epoxidharzkleber eingehaust (Abb. 7.3). Sie wird als eine
Entladung in einem U-Rohr, in dem ein Gemisch aus Neon- und Quecksilber-
gas ist, betrieben und emittiert den Hauptanteil der UV-Strahlung als 254 nm-
Linie des Quecksilbers. Dies entspricht einer Photonenenergie von 4.88 eV.

Abb. 7.3: UV-Lampe zur Ladungsmanipulation des Partikels innerhalb der Vakuumkammer.
Die Neon-Quecksilber Entladung emittiert bei 254 nm und ist in einem Quarzglasfinger vaku-
umdicht aber UV-transparent eingeschlossen.
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MESSUNGEN

Einen grofien Teil der vorliegenden Arbeit bildet der Aufbau, die Realisierung
und die Entwicklung einer optischen Falle innerhalb der Plasmakammer, mit
der Mikropartikel eingefangen und manipuliert werden sollen. Ziel dabei ist
die Verwendung der Mikropartikel als Sonden bzw. als Messwerkzeug, um zu-
sitzliche Informationen, sowohl tiber das Plasma als auch tiber das Verhalten
und die Eigenschaften der Teilchen, zu erhalten. In diesem Abschnitt werden
die einzelnen Experimente und Messungen vorgestellt, die einerseits dem Ver-
standnis, der Interpretation aber auch der Handhabung der optischen Pinzette
dienen und die andererseits systematische Untersuchungen und damit den Ein-
satz von Partikeln als Mikrosonden im Plasma darstellen.

8.1 VORVERSUCHE IM WASSER UND PLASMA

Vier Faktoren bei dem Aufbau und der Realisierung der optischen Pinzette sind
zu berticksichtigen: Erstens, die Einzigartigkeit dieses Experimentes fithrt dazu,
dass es keine vergleichbaren Mess- und Erfahrungswerte aus dhnlichen Expe-
rimenten gibt, die es erlauben, bei der Entwicklung dieses speziellen Aufbaus
darauf zuriick zu greifen. Zweitens, verglichen mit anderen Experimenten, in
denen das Prinzip gegenldufiger Laserstrahlen zum Einsatz kommt, sind die
Abstdande der optischen Komponenten, insbesondere der fokussierenden Lin-
sen, um ein zehnfaches grofler. Drittens, in dieser Arbeit wurden keine opti-
schen Tische mit aktiver Dampfung, wie sie meist bei optischen Aufbauten
eingesetzt werden, verwendet. Viertens, optische Fallen im Vakuum stellen nur
einen kleineren Teil dieses Themengebietes dar und sind, verglichen mit kol-
loidalen Suspensionen, aufgrund der geringen Dampfung, experimentell, was
den Einfang und die Handhabbarkeit betrifft, herausfordernd.

Aus den genannten Griinden wurden zunichst Untersuchungen durchgefiihrt,
in denen das primédre Ziel war, mithilfe einer wissrigen Losung, die sich in-
nerhalb der Vakuumkammer befindet, und der damit wesentlich erhohten Rei-
bung, den Partikeleinfang zu realisieren und die grundlegende Idee dieses Ver-
suches zu tiberpriifen. Dazu wird eine Glaskiivette mithilfe optisch-mechanischer
Bauelemente an einen XYZ-Translationstisch befestigt. Abbildung 8.1 zeigt den
aus optischen Stangen aufgebauten Kifig, der an der Vorderseite eine rechte-
ckige Glaskiivette mit den inneren Abmessungen 1 mm x Tmm trdgt und im
hinteren Bereich (im Bild nicht sichtbar) an einem XYZ-Translationstisch mon-
tiert wird. An die nach oben und unten offene Kiivette werden zwei Infusi-
onsschlduche aus dem medizinischen Bereich fixiert, die wiederum an zwei
Spritzen geschraubt sind. Dieser Aufbau erlaubt es, in Wasser geldste Mikro-
partikel durch die Kiivette zu bewegen. Zur Beobachtung der Partikel wird
eine USB-Mikroskopkamera (dnt, 2560 px x 2048 px) mit interner Beleuchtung
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8.1 VORVERSUCHE IM WASSER UND PLASMA

vor die Kiivette und innerhalb des optischen Kéfigs positioniert. Dadurch kon-
nen sowohl die Kiivette als auch die Kamera gemeinsam bewegt werden.

Glaskiivette

Infusionsschlauch =~

Abb. 8.1: Aufbau zum Einfang von Mikro-
partikeln in wissriger Losung. Eine Glaskii-
vette (1 mm x 1 mm) befindet sich in einer
Halterung und wird mit einer Mikroskopka-
mera beobachtet. Uber Infusionsschliuche
kann die wissrige Losung mit den Mikro-
partikeln durch die Kiivette gepumpt wer-
den. Durch die seitlichen Offnungen kann
der Einfanglaser ungehindert passieren. Der
gesamte Aufbau befindet sich auf einem
Mikroskopkamera XYZ-Translationstisch und kann innerhalb
der Vakuumkammer positioniert werden.

Als Testteilchen werden MF-Partikel und PMMA-Partikel verwendet. Der op-
tische Kafig wird senkrecht zum optischen Aufbau durch den Vorderflansch
(Position des LDM, Abb. 4.1) in die Kammer eingebracht und die Kiivette grob
am Einfangort positioniert. Die erhohte Reibung durch das Wasser ldsst die
Mikropartikel vergleichsweise langsam durch die Kiivette rieseln und kann bei
Bedarf iiber die angeschlossenen Spritzen manuell kontrolliert werden. Auf die-
se Weise werden Mikropartikel gezielt in den Bereich des Lasers gebracht, wo
sie bereits bei Leistungen unter Pp = 100mW eingefangen werden konnen.
Zwei Beispiele zeigt Abbildung 8.2. In a) handelt es sich um ein MF-Partikel
mit einem Durchmesser von 2r, = 12.6 pm (MF — F — B5060). Dieses Partikel
wurde tiber den XYZ-Translationstisch innerhalb der Kiivette bewegt, wahrend
es mit der optischen Pinzette festgehalten wurde, womit das Prinzip dieses
Experimentes, zumindest bei starker Dampfung, verifiziert werden konnte. Ab-

Abb. 8.2:  Optisch
i gefangene  Mikro-
§ PMMA-Partikel £{% [ -CILCIIEUENCUC,
' : ' Glaskiivette. a) Ein

\ MEF-Partikel mit
2rp = 12.6pm. b)
Eine Kette aus vier
PMMA-Partikeln
mit einem Durch-
messer von jeweils
2rp = 26 um.

MEF-Partikel

!
i}
i
~é

bildung b) zeigt eine Kette aus vier PMMA-Partikeln mit einem Durchmesser
von jeweils 2rp, ~ 26 pm (PMMA-F-L1425). Da jedes Partikel fiir sich genom-
men eine Kugellinse mit, in diesem Fall, einer Brennweite von ca. 8 pum bildet,
wird das Laserlicht kurz hinter dem Partikel fokussiert. In diesem Fokus kon-
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nen wiederum, wie in einer single beam optical trap (s. Abb. 3.3), andere Partikel
gefangen werden, so dass insbesondere bei hoheren Leistungen sich mehrere
Partikel hintereinander anordnen.

Zwar ist die Glaskiivette mit der wassrigen Losung ein zusatzliches optisches
Element mit unterschiedlichen Brechungsindizes innerhalb der Strahlachse, den-
noch kann durch geringfiigige Anpassungen, insbesondere der Abstinde zwi-
schen den Brennpunkten, die optische Falle so justiert werden, dass Mikropar-
tikel auch im Vakuum, respektive im Plasma, eingefangen werden konnen. Ein
wichtiges Werkzeug ist dabei ein Fadenkreuz (Abb. 8.3, Thorlabs R1DS2P), wel-
ches mithilfe einer Haltevorrichtung zentral auf die Elektrode positioniert wird.
Beide Laserstrahlen werden dann auf die sich kreuzenden, 10 um breiten Linien

Abb. 8.3: Fadenkreuz mit konzentrischen
Ringen von (1 — 10) mm Durchmesser zur
Justage der optischen Falle. Beide Laser-
strahlen werden auf den Mittelpunkt aus-
gerichtet, wobei die Linienstirke 10 um be-
tragt.

ausgerichtet und soweit in Z-Richtung verfahren, bis die Strahltaille die Linien
tiberdeckt. Damit wird zunédchst sichergestellt, dass beide Laserstrahlen auf
einen Punkt fokussiert sind. Zusétzlich wird dies mithilfe des Ausrichtungsmo-
duls (vgl. Abb. 5.4) iiberpriift. Liegen die Fokuspunkte {ibereinander, so muss
folglich nach Passieren des Pinholes die dahinter gemessene Leistung maximal
sein. Um die Stabilitit der Falle zu gewdhrleisten, werden anschlieffend die
Brennpunkte ca. 50 um voneinander getrennt.

Die meisten Experimente mit optischen Pinzetten im Vakuum erfordern be-
stimmte Vorrichtungen und Methoden, um die Nano- und Mikropartikel in die
Laserfalle zu bringen. Aerosole beispielsweise, werden meistens iiber Zerstdau-
ber erzeugt [278, 306—308], sodass die fliissigen Tropfchen unter Atmosphire
in die Falle hineinfallen. Bei festen Partikeln, die sich meist auf Objekttragern
oder Glaskapillaren befinden, miissen erst die Adhdsionskrifte mithilfe von
Piezokristallen tiberwunden werden, indem diese in resonante Schwingungen
versetzt werden [218, 269, 309, 310].

Demgegentiber haben Plasmen mit ihren Randschichten den grofsen Vorteil,
dass die eingebrachten Partikel dort bereits levitieren (vgl. Kap. 2.3.3). Diese
Eigenschaft und der weitere Vorteil dieses Experimentes, ndmlich die héhen-
verstellbare Elektrode, wird hier genutzt, um die Mikropartikel in die optische

77



8.1 VORVERSUCHE IM WASSER UND PLASMA

Falle zu bringen.

Der Ablauf im Einzelnen sieht dabei wie folgt aus: Nachdem das Plasma ge-
ziindet wurde, werden einige Sphéren tiber den Partikelstreuer ins Plasma ge-
bracht, wo sie zunéchst in der Randschicht levitieren. Zur Manipulation der
Teilchen gibt es zundchst zwei Moglichkeiten: 1. die grobe Bewegung der Parti-
kel innerhalb der Levitationsebene durch manuelles Verschieben des Staubstreu-
ers in der Kammer und der damit verbundenen elektrostatisch wirkenden Kréf-
te, 2. die vertikale Anderung der Partikelposition relativ zur optischen Falle
durch die Verschiebung der Elektrode und damit des Plasmas bzw. der Rand-
schicht mit den enthaltenen Teilchen. Dabei ist es nicht zwingend notwendig,
dass sich um das Objekt herum keine weiteren Partikel befinden. Ist ein Partikel
in der Falle und ist die Anzahl der Teilchen in der Randschicht nicht allzu hoch,
so werden die tibrigen durch Coulomb-Abstofsung von der Einfangregion weg-
gedrtickt (s. Abb. 8.5[b]). Durch anschliefende Absenkung der Elektrode wird
das so eingefangene Testpartikel aus der Randschicht heraus in Richtung des
Plasmabulks verschoben.

Erste Versuche mit MF-Partikeln zeigen, dass diese in der Falle recht insta-
bil sind und ein dauerhafter Einfang nicht moglich ist bzw. ein Bewegen des
Partikels aus der Randschicht heraus leistungsabhédngig ist. In Abbildung 8.4
ist die maximale, vertikale Verschiebung eines MF-Teilchens von der Gleichge-
wichtsposition in der Plasmarandschicht nach oben in den Plasmabulk in Ab-
héngigkeit von der Laserleistung gezeigt, wobei die Elektrode soweit abgesenkt
wird, bis das Partikel aus der Pinzette wieder in die Ausgangsposition in der
Randschicht fallt. Ubereinstimmend mit Gleichung (3.11) zeigt sich ein linearer
Zusammenhang der relativen Verschiebung, die ein Maf3 fiir die Maximalkraft
ist, zur Laserleistung. Allerdings ist ein Einfang der MF-Partikel bei Leistun-
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nie zeigt einen linearen Fit durch
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gen ab ca. Pr = 1.8 W nicht mehr moglich, weil die Partikel innerhalb der Falle
stark vibrieren und nach wenigen Sekunden aus der Falle verschwinden. Die
Vermutung liegt nahe, dass durch die Absorption des Lasers die Partikeltempe-
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ratur steigt, was wiederum entweder die optischen Eigenschaften dndert oder
das Partikel thermisch verformt, da die Temperaturstabilitat laut Hersteller bei
~ 250°C liegt [296]. Aus diesem Grund werden im Folgenden ausschliefilich
Silikapartikel verwendet.

Silikapartikel zeigen ein wesentlich stabileres Verhalten in der optischen Pin-
zette. Auch der Einfang bei hoheren Leistungen zeigt keine Auffilligkeiten im
Verhalten der Sphéren innerhalb der Falle. Abbildung 8.5 zeigt Aufnahmen mit
der seitlichen und der oberen Kamera (vgl. Abb. 4.1, Kamera I, Kamera II). Be-
dingt durch den Elektrodenhub lassen sich Partikel bis etwa 50 mm in den Plas-
mabulk hineinbewegen (Abb. 8.5[a]) und durch Anheben der Elektrode in die
Randschicht hinein driicken. Hier limitiert die Elektrodengeometrie den theo-
retisch maximalen Hub, da der Einfanglaser ab einer bestimmten Hohe von der
Elektrode abgeschnitten wird. Deshalb sind geeignete Elektrodenkonfiguratio-
nen notwendig, um die volle Randschichtausdehnung nutzen zu kénnen.

e — gefangenes Partikel

bis zu 50 mm

Partikel in der

Plasmarandschicht
HF-Elektrode \

oM S Syl s AR MR

Abb. 8.5: Schwebende Silikapartikel in der Plasmarandschicht mit einem optisch gefangenen
Testteilchen. a) Ansicht von der Seite. Ein optisch festgehaltenes Mikropartikel befindet sich ca.
50 mm tiiber der HF-Elektrode im Plasmabulk. Die iibrigen Teilchen, hier vom Beleuchtungslaser
sichtbar gemacht, bewegen sich mit der Elektrode und damit mit der Randschicht nach unten.
b) Das Partikel in der Laserpinzette ist auf gleicher Hohe wie die tibrigen Teilchen (Ansicht
von oben). Durch eine geeignete Elektrodenkonfiguration lassen sie sich in einer Kette anordnen
und elektrostatisch bewegen. Coulomb-Abstof8ung fiihrt dazu, dass die freien Partikel (hier zwei
davon rot eingefédrbt) das gefangene umstromen.

Zwei Geometrien wurden in dieser Arbeit verwendet. Zundchst wird eine
geschlitzte Elektrode (Abb. 8.6) mit einem Durchmesser von 50 mm eingesetzt.
Diese wird so auf der HF-Elektrode platziert, dass der Schlitz senkrecht zur La-
serebene verlduft. Damit wird ein Potentialprofil erzeugt, welches es erlaubte,
die Mikropartikel linear entlang des Schlitzes in der Randschicht und senkrecht
zur Laserpinzette anzuordnen, was das Einfangen erleichtert. Wird anschlie-
flend der Staubstreuer in der X-Z-Ebene (vgl. Abb. 5.3) bewegt, kann diese
Partikelkette in der Randschicht entlang des Schlitzes verschoben werden und,
sofern notig, in dieser Ebene zur Einfangregion gebracht werden. Befindet sich
bereits ein Partikel in der Falle, dann umstromen die tibrigen Partikel aufgrund
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der Coulomb-Abstofsung das fixierte Teilchen, was in Abbildung 8.5[b] mit rot
eingefdarbten Partikeln angedeutet ist.

Abb. 8.6: Eine Edelstahlelektrode mit einem V-formigen
Langschlitz zum horizontalen Einschluss der Partikel. Der
Durchmesser betrdgt 50 mm. Das so geformte Potential in
der Randschicht fithrt zu einer kettenférmigen, senkrecht
zur optischen Pinzette ausgerichteten Anordnung der Par-
tikel.

Die zweite Variante hat den gleichen Durchmesser und besteht ebenfalls aus
Edelstahl. Hier befindet sich in der Mitte der Elektrode eine ca. 0.25 mm tiefe
sphérische Vertiefung (Abb. 8.7) zum horizontalen Einschluss der Partikel. Die
Elektrode enthilt Schlitze, die etwa mit dem Offnungswinkel des Lasers zur
Elektrodenmitte zusammenlaufen. Sie kann angehoben werden, ohne dass der
Einfanglaser von ihr abgeschnitten wird. Auf diese Weise ist es moglich, ein
Testpartikel, das sich zwischen den Brennpunkten befindet, bis etwa 0.2 mm an
die Elektrodenoberfliche heranzufiihren und durch einen weiteren, perpendi-
kular dazu orientierten Schlitz gleichzeitig mit dem LDM beobachten zu kon-
nen.

Abb. 8.7: Eine planare
Elektrode, die es durch
Schlitze ermoglicht, Par-
tikel bis an die Elektro-
denoberfliche heranzu-
fithren. Eine Mulde be-
wirkt den horizontalen
Einschluss.

Da die optischen Kréfte der Laserfalle in der vertikalen Richtung gentigend
grofs sind, kann das Plasma abgeschaltet werden und die Mikropartikel gegen
die Gravitationskraft levitiert werden (Abbildung 8.8), was einen entscheiden-
den Vorteil gegeniiber anderen Experimenten mit manipulierten Mikroparti-
keln darstellt. So konnen Partikel, obwohl das Plasma abgeschaltet wurde, wei-
terhin genutzt und untersucht werden. Des Weiteren ermoglicht diese Methode,
ein einzelnes Partikel aus einer Wolke von vielen zu separieren, da die tibrigen
Teilchen nach Abschalten des Plasmas auf die Elektrode fallen und beim erneu-
ten Ziinden der Entladung dort verbleiben.

Um die Funktionsweise der optischen Pinzette bzw. die korrekte Kalibrie-
rung und Frequenzzuordnung zu einer Raumrichtung zu tiberpriifen, miisste
eine bekannte Kraft (ohne Plasma) auf das Mikropartikel ausgetibt werden, die
dann aus der gemessenen Auslenkung und dem Fallenparameter entsprechend
berechnet werden kann. Unter diesen experimentellen Gegebenheiten und dem
Einsatz im Vakuum stellt die Ausiibung einer bekannten Kraft eine besondere
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Abb. 8.8: a) Ein aus einer Wolke von Teilchen gefangenes und anschlielend separiertes Mikro-
partikel im Plasma. b) Nach Abschalten des Plasmas verbleibt das Partikel in der optischen Falle.
Hier wurde zu Testzwecken eine kleinere, planare Scheibe auf die Elektrode platziert, um den
Einfanglaser nicht zu beeintréchtigen.

Herausforderung dar und konnte unter anderem {iber elektrostatische Krafte
nicht realisiert werden (s. Anhang A.2). Dennoch konnte mit einer vergleichs-
weise einfachen Methode die Funktion der Laserfalle gepriift werden.

Dazu werden die Fallenfrequenzen und die Positionen bei zwei Laserleistungen
betrachtet. Die dabei extern wirkende Kraft ist in beiden Fallen die konstante
Gravitationskraft:

Fgrav = Mpg = 4 fim, (Yo —y1) = k1 (Yo — Y1) = Yo —y1 = (8.1)

9
4m2 2’

(8.2)

Fgrav = mpg =4 f3my (Yo —ya) = K2(yo —y2) = Yo~ Y2 = .5

=f5
Hierbei ist yo die vertikale Partikelposition in der Falle ohne externe Kréfte, y;
und y, die entsprechende Position" bei den zwei unterschiedlichen Laserleis-
tungen und f; und f, die dazugehorigen Fallenfrequenzen. Subtrahiert man
nun Gleichungen (8.2) und (8.1) folgt:

(yo—yz)—(yo—yﬂ:m—yzzmiz(é—%)- (83)
Mit dieser Methode kann die Funktion der optischen Pinzette unabhingig von
der Partikelmasse lediglich durch die Messung der Positionen und Frequenzen
tiberpriift werden.
Eine entsprechende Messung wurde exemplarisch bei 40 Pa durchgefiihrt. Bei
P1 = 2.5W wurde in diesem Fall eine Fallenfrequenz von f; = 1353.7 Hz be-
stimmt. Sie betrug bei Pi. = 0.3 W nur noch f; = 512.7 Hz. Der dabei gemessene
Unterschied in der Partikelposition, bedingt durch den schwiécheren Laser und
damit einen geringeren Fallenparameter, betrug y; —y, = 0.81 pm. Berechnet
man nun mit den Fallenfrequenzen nach Gleichung (8.3) diesen Versatz, ergibt
dies ebenfalls einen Wert von 0.81 um. Beide Werte, der aus den Frequenzen
berechnete und der mit dem LDM gemessene, stimmen sehr gut iiberein. Dem-
nach ist die Frequenzzuordnung, das Messprinzip sowie die Grofsenordnungen

1 Die Gravitationskraft wirkt hier in die negative Y-Richtung.
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der gemessenen Kréfte und damit die Funktionsweise der optischen Pinzette
korrekt.

8.2 RESTLADUNGEN

Da die Technik des Einfangens und Haltens es erlaubt, die Silikapartikel auch
nach Abschalten des Plasmas zu verwenden, soll mithilfe des Plattenkonden-
sators (s. Abschn. 7.1) die Ladung auf den Partikeln, die nach Abschalten des
Plasmas auf ihnen als Restladung verbleibt, untersucht werden. Ziel dabei ist
es, zu priifen, ob die Restladung einen Zusammenhang zum Plasma liefert und
ob die Polaritdt und Anzahl der Ladungen Riickschliisse iiber den Ort und die
Entladungsparameter zum Zeitpunkt des Abschaltens oder iiber den Abschalt-
vorgang und den Afterglow erlaubt. Ebenfalls soll gepriift werden, inwieweit
die in Kapitel 2.3.1.1 gemachten Uberlegungen fiir diesen experimentellen Auf-
bau zutreffen.

Zur Bestimmung der Restladung wird, nachdem das Partikel eingefangen
wurde, die Elektrode an die gewihlte Position gebracht und das Plasma bei
den zu untersuchenden Parametern, wie Druck oder Leistung, abgeschaltet.
Der Kondensator wird so in die Kammer eingefiihrt, dass das Mikropartikel
sich zwischen den Elektroden befindet (s. Abb. 7.2), wo das elektrische Feld
homogen ist.

Zundchst wird gepriift, ob die intensive Laserstrahlung einen Einfluss auf die
Ladung des Partikels hat. Dazu wird eine positive Spannung an die obere Elek-
trode angelegt, die das Partikel, je nach Vorzeichen der Ladung, entweder nach
oben (Y-Richtung) oder nach unten auslenkt. Abbildung 8.9 zeigt die relati-
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Abb. 8.9: Zur Untersuchung einer moglichen Ladungsanderung durch den IR-Laser nachdem
das Plasma ausgeschaltet wurde. Die Langzeitmessung zeigt die Partikelposition innerhalb des
Kondensators (oben) bei einer angelegten Spannung von Uy o g = 132.5V (unten) an der oberen
Elektrode. Hellblau sind die Rohdaten der Position, dunkelblau die gefilterten Positionsdaten.
Die Richtung der Positionsanderung lasst auf eine positive Restladung schliefSen.

ve Partikelposition in vertikaler Richtung in Abhédngigkeit von der angelegten
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Kondensatorspannung. Die Messung wird ca. eine Stunde lang durchgefiihrt
und zeigt {iber diesen relativ langen Zeitraum keine auffélligen Driften in der
Partikelposition, die darauf deuten wiirden, dass der IR-Laser die Partikella-
dung verdndert. Die hellblaue Linie zeigt die gemessenen Rohdaten der Positi-
on, wihrend die dunkelblaue Linie die gefilterten Daten sind>. Die Rohdaten
zeigen eine periodische Erhohung des Rauschens von ca. £200nm auf etwa
+500nm ungefdhr alle 8 min, was sich auf erhthte Vibrationen durch einen
Druckluftkompressor im Keller des Gebdudes zuriickfithren ldasst. Am Ende
der Messung wird die Spannung an der oberen Elektrode variiert. Die Ande-
rung der Partikelposition zeigt deutlich, dass das Partikel eine Ladung tragt.
Aus der Richtung der Positionsdnderung und der angelegten Spannung lasst
sich folgern, dass das Silikateilchen in diesem Fall positiv geladen ist; es wird
durch eine positive Spannung an der oberen Elektrode und der damit verbun-
denen elektrostatischen Kraft nach unten ausgelenkt.

Die Messungen der Restladung werden zunéachst bei einem Druck von p = 40Pa
durchgefiihrt. Hierbei wird wie oben beschrieben vorgegangen und zusatzlich
am Kondensator eine Sdgezahnspannung angelegt. Je nachdem wie grofs die
Restladung auf dem Partikel ist, wird der Betrag der Spitze-Spitze-Spannung
am Kondenstor angepasst, um eine Auslenkung des Partikels aus der Ruhela-
ge zu erreichen. Vor jeder Messung wird eine Zeitreihe von einigen Sekunden
aufgenommen und die Fallensteifigkeit nach der in Abschnitt 5.2 beschriebe-
nen Methode der spektralen Analyse bestimmt, um eine Kraft berechnen zu
konnen. Abbildung 8.10 zeigt eine Beispielmessung, in der ein negativ gela-
denes Partikel mit einer Sdgezahnspannung an der unteren Elektrode im Kon-
densator ausgelenkt wird. Die Spitze-Spitze-Spannung betrdgt in diesem Fall

40 T T T T T
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Abb. 8.10: Durch das elektrische Feld im Kondensator verursachte Kraft auf das Mikropartikel.
Ein auf der unteren Elektrode angelegtes Sdgezahnsignal mit einer Spitze-Spitze-Spannung von
Ukona = (87+1) V erzeugt eine entsprechende Kraft mit F = (44.4 = 5) pN. Dies entspricht einer
Partikelladung von qp = (—6350 4 1160) eo.

Hier wurden die Daten nach der Methode des gleitenden Mittelwertes mit einer Fensterbreite
von 50 geglittet.
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Ukonda = (87 £1) V und erzeugt durch das elektrische Feld zwischen den Elek-
troden eine Kraft, die das Mikropartikel in der optischen Falle in diesem Bei-
spiel um durchschnittlich Ax = 0.99 ym auslenkt. Nach Gleichung (2.58) und
(3.16) ergibt sich mit dem aus der Fallenfrequenz bestimmten Fallenparameter
k = 44.7 pN/ um eine Partikelladung von

_Fopt Ax-k-d N

= = = (—6350 £ 1160) ey, 8.
= = e = Jeo 5.49)

wobei E die elektrische Feldstirke und d der Elektrodenabstand sind.

Bei festen Plasmaparametern (p = 40Pa, Prs = 1T0W, Ups = 205V, Uge =
—79V) wird das Mikropartikel an den zu untersuchenden Ort im Plasma po-
sitioniert und das Plasma abgeschaltet. Abhédngig von der Entfernung zur HF-
Elektrode zeigt Abbildung 8.11 die ersten bestimmten Restladungen fiir ein Mi-
kropartikel mit dieser Methode. Nahe der Elektrode sind die Ladungen negativ
und liegen in der Gréflenordnung von einigen Tausend Elementarladungen. Je
weiter sich das Partikel von der Elektrode entfernt, umso geringer ist die negati-
ve Restladung. Ab einer Entfernung von etwa 6 mm zur HF-Elektrode sind die
Restladungen positiv und steigen auf ca. 2000 Elementarladungen an. Dieser
Wert scheint selbst bei grofieren Entfernungen, wo das Silikateilchen im Plas-
mabulk war, als die Entladung unterbrochen wurde, sich nur wenig zu dndern.

Bei diesen Entladungsparametern ist die Randschicht zwischen (4 —5)mm

6000
4000
2000
g 9
S -2000 }
-4000 Abb. 8.11: Gemessene Restladung
6000 [ eines einzelnen Mikropartikels bei
p = 40Pa,Phy = T0W,Ups =
-8000 F 205Vpp, Uge = —79 V. Fiir Positionen
"""""""""" zwischen der HF-Elektrode und etwa

0 2 4 6 8 10 12 14 16 18 20 6mm sind die Ladungen negativ und
Hohe tiber HF-Elektrode (mm)  dariiber positiv.

dick (vgl. Abschn. 8.4). Der Verlauf der Messpunkte scheint auf den ersten
Blick im Zusammenhang mit der Randschicht und dem Plasmabulk zu stehen.
Eine mogliche Erkldarung fiir den Verlauf der Restladungen konnten die unter-
schiedlichen Dynamiken der Ladungstrdager im Plasma und in der Randschicht
sein. Jedoch wiren dies zunéchst rein spekulative Ansétze die Beobachtung zu
erkldren, insbesondere da die wenigen Messungen statistisch nicht belastbar
sind. Deshalb sollen weitere Messungen zur Bestimmung der Restladung erfol-
gen.
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Abb. 8.12: Restladungen bei p = 40Pa fiir a) P,f = TW,Ups = 62Vpp, Uge = —4.4V und b)
P =5W, Ung =174 Vpp, Uy = —62.2V als Funktion des Abstandes von der Elektrode.

Ob eine mogliche Abhédngigkeit der Restladung von der HF-Spannung oder
dem Self-Bias besteht, soll durch Variation der HF-Leistung bei konstantem
Druck untersucht werden. Abbildung 8.12 zeigt die gemessenen Restladungen
fir HF-Leistungen Py = 1 W und Py s = 5W. Die geringeren Restladungen im
Vergleich zur Messung bei P = TOW (Abb. 8.11), aber der qualitativ gleiche
Verlauf mit negativen Ladungen nahe der Elektrode und positiven ab ca. 4 mm,
suggerieren zundchst einen Zusammenhang der Restladung mit der Leistung.
Dennoch zeigen die Werte bei P = 5W ein gédnzlich anderes Verhalten. Hier
sind alle Ladungen negativ, was durch das Messprinzip (vgl. Abb 8.10) un-
zweifelhaft ist. Verglichen zur Messung bei 1W HF-Leistung sind die Betrdge
der Ladungen insgesamt erneut gestiegen, und auch der Verlauf scheint mit
einer Abnahme der Restladung bei grofieren Abstanden dhnlich zu sein. Die
rein negativen Ladungen lassen aber keine eindeutige Abhidngigkeit von der
HF-Leistung schlussfolgern. Vielmehr zeigen erneute Bestimmungen der Rest-
ladung bei P+ = 10 W (Abb. 8.13) sowie mehrere Messungen an der Position
direkt tiber der Elektrode, dass die anfangliche Beobachtung einer Polaritdtsan-
derung von der Randschicht zum Bulk nicht reproduzierbar ist.

Da sich aus den zuvor gemachten Beobachtungen keine eindeutigen Abhéan-
gigkeiten ableiten lassen, werden weitere Messungen der Restladung bei so-
wohl unterschiedlichen Driicken als auch unterschiedlichen Leistungen durch-
gefiihrt, um aus der moglichen Verteilung der Ladungen zumindest eine sta-
tistische Aussage treffen zu konnen. Alle durchgefiihrten Messungen sind in
Abbildung 8.14 zusammengefasst. Dabei ist die Restladung als Funktion des
Druckes dargestellt und fiir die verschiedenen HF-Leistungen unterschiedlich
markiert. Aufgrund der wenigen Messpunkte bei 10Pa und 80Pa lédsst sich
keine Aussage tiber eine statistische Verteilung der Messpunkte treffen. Eben-
falls ist eine leichte Verschiebung zu negativeren Werten bei hoheren Driicken
reine Spekulation, da auch hier die Anzahl der Messpunkte keine statistische
Aussagekraft hat. Vielmehr zeigt sich, dass es hier keine merkliche Abhingig-
keit weder vom Druck noch von der HF-Leistung gibt und sowohl negative als
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auch positive Restladungen gemessen werden, wobei die Verteilung auf eine
Tendenz zur mehr positiven (mit Ausldufern zu negativen) Ladungen hindeu-

tet.
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Abb. 8.13: Erneute Messung der Restla-
dung bei p = 40Pa, P = 10W, Uy =
205Vpp, Uge = —79V. Es zeigt sich
eine deutlich verdanderte Verteilung zu
vermehrt positiven Betragen.

Abb. 8.14: Alle wihrend der Messun-
gen bestimmten Restladungen fiir vier
Driicke, wobei die meisten Messungen
bei p = 20Pa und p = 40Pa durch-
gefiihrt wurden. Die farbige Markie-
rung der Messdaten indiziert die unter-
schiedlichen HF-Leistungen. Zur besse-
ren Darstellung wurden die Messpunk-
te etwas gegeneinander verschoben.

Hierzu werden noch einmal alle Messdaten als Histogramm dargestellt (Abb.
8.15). Die Verteilung erstreckt sich iiber negative, neutrale3 und positive La-
dungszustande, wobei die Fitfunktion (als Extrem-Wert-Fit) nicht um den Ur-
sprung symmetrisch ist (keine Normalverteilung), sondern hin zu negativen
Restladungen ausgezogen ist. Ebenfalls ist aufféllig, dass die positiven Zustian-
de nicht tiber ~ 5000 Elementarladungen hinaus gehen, wahrend die negativen
Restladungen durchaus —6000 bis —7000 Elementarladungen betragen kénnen.

3 Sofern bei maximaler Kondensatorspannung kein messbarer Ausschlag in der optischen Falle
erfolgt, wird das Partikel als neutral betrachtet. Prinzipiell konnten dennoch wenige positive
oder negative Ladungen auf dem Partikel vorhanden sein. Hier reicht die Auflésung bzw. die
Spannung am Kondensator nicht aus, um einzelne Elementarladungen messen zu kénnen.
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Da insgesamt mehr positive Restladungen gemessen wurden, liegt das Maxi-
mum der Verteilung bei qp, ~ 1371e. Der iiber alle Messpunkte gemittelte
Wert liegt durch die hoheren negativen Ladungen bei q, ~ 207 eo. Rechnet
man diese Ladungen nach dem Kondensatormodell (Gl. (2.54)) in eine Span-
nung um, dann liegt das Partikelpotential bei ®,, ~ 0.59V bzw. ®, ~ 90mV.

25

201

15t
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Abb. 8.15: Verteilung und Extremwert-
Fit aller bestimmten Restladungen. So-
wohl positive (rot), negative (blau) als
auch neutrale (grau) Ladungszustinde
wurden gemessen. Das Maximum der
Verteilung liegt bei qp =~ 1371¢ey. Die
Verteilung ist nicht symmetrisch son-

-6000 -4000 -2000 0 2000 4000 dern leicht zu negativeren Werten hin
dp (eo) ausgezogen.

Die durchgefiihrten Messungen zeigen Restladungen der Partikel, die um
bis zu zwei Groflenordnungen grofier sind als in anderen Untersuchungen zur
Restladungsbestimmung. Auch die in Kapitel 2.3.1.1 gemachten Uberlegungen
werden durch die Messungen nicht bestitigt. Es stellt sich demnach die Frage,
welche Prozesse und mogliche Ursachen die relativ hohen Restladungen zur
Folge haben? Einige Punkte sollen hier diskutiert werden:

® Thermische Emission: Wenn die Partikeltemperatur sehr hoch ist, konnen

Elektronen von der Partikeloberflache thermisch emittiert werden [311].
Dieser Prozess ladt die Teilchen positiv auf und spielt insbesondere beim
Eintritt von kleinen Partikeln in die Erdatmosphére eine Rolle [312, 313].
Auch in gepulsten Bogenentladungen laden sich die mikrometergrofien
geschmolzenen Tropfen des Kathodenmaterials durch thermische Emissi-
on positiv auf [314]. Zwar konnen auch Laser oder heifse Filamente das
Partikel aufheizen (vgl. Kap. 3.2.4 und 5.1), allerdings sind hierfiir Tem-
peraturen von iiber 1500 °C notig [109].

Zweierlei Beobachtungen schliefsen thermische Emission als Ursache fiir
die hohen Ladungen aus: 1. Eine Langzeitmessung im Kondensator (s.o.)
zeigte keinerlei Driften in der Partikelladung, sodass ein Einfluss des
IR-Lasers und der dadurch bedingten Temperaturerhohung keine Rol-
le spielt. 2. Thermisch emittierte Elektronen wiirden das Mikropartikel
stets positiv aufladen. Die Messungen haben allerdings sowohl positive
als auch negative Restladungen gezeigt.
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® Feldemission: Auch hohe Ladungen bzw. elektrische Felder auf der Parti-
keloberfliche konnten zur Emission von Elektronen fiihren. Dieser Pro-
zess findet allerdings erst bei elektrischen Feldern zwischen 10 Vem ™!
und 10’ Vem ™! statt [118]. Fiir ein Mikropartikel (2r, = 6.73 um) mit
6000 Elementarladungen und damit einem Partikelpotential von @, ~
2.6V betrégt das elektrische Feld jedoch gerade ~ @, /1 ~ 7.6-103 Vem ™!
[109]. Auch in diesem Fall widerspricht die Beobachtung von negativen
und positiven Ladungszustdnden der Feldemission als Ursache fiir die
hohen Restladungen.

Elektrische Felder: Untersuchungen von Worner et al. [139] zeigten nahe-
zu ausschliefslich positive Restladungen, wenn ein DC-Feld zwischen den
Elektroden einer symmetrischen Entladung vor dem Abschalten des HF-
Plasmas angelegt wurde. Ursdchlich dafiir sind die verbliebenen Ionen,
nachdem die mobileren Elektronen durch das DC-Feld zu der Elektro-
de beschleunigt wurden und die Plasmakammer verliefSen. Dennoch, die
positiven Restladungen, die bei vergleichbaren Partikelgrofien gemessen
wurden, lagen im Mittel bei +15ep und betrugen maximal +50 Elemen-
tarladungen.

In dieser Arbeit wurden nach Abschalten des Plasmas keine elektrischen
Felder eingesetzt. Das eigentliche Feld im Kondensator, das zur Messung
der Restladung angelegt wurde, wurde erst nach mehreren Hundert Se-
kunden bzw. nach einigen Minuten verwendet. Zu diesem Zeitpunkt soll-
ten keine nennenswerten Ladungstrager in der Plasmakammer mehr vor-
handen sein.

Bedingt durch die kapazitive Kopplung wurden bei HF-betriebenen Kon-
figurationen nach Abschalten des Plasmas verbleibende DC-Felder im Be-
reich von ~ 1kV/m gemessen [108]. Diese Felder bestehen etwa 100 ms.
Ist die Plasmadichte bereits soweit abgefallen, dass die Ladungstrager
auf elektrische Felder reagieren, so konnte eine schnellere Trennung von
Ionen und Elektronen zu hoheren positiven Restladungen fiihren, insbe-
sondere, wenn Jonen im elektrostatischen Feld zusitzlich beschleunigt
werden. Allerdings wiirde dieser Mechanismus die ebenfalls beobachte-
ten negativen Restladungen nicht erkldren kénnen.

Photoemission kann aufgrund fehlender intensiver, ionisierender Strahlung
nach Abschalten des Plasmas ausgeschlossen werden. Insbesondere da
auch hierdurch die negativen und positiven Restladungen nicht erklart
werden konnen.

Chemische Reaktionen auf der Partikeloberfliche konnen aufgrund fehlen-
der reaktiver Gase und des chemisch inerten Partikelmaterials (S10,) die
recht hohen Restladungen ebenfalls nicht erklédren.

Stofle von Metastabilen und Partikeln sowie zwischen Metastabilen, die
tiir energetische Elektronen sorgen [130], konnten moglicherweise die La-
dung dndern, sind aber in Argonplasmen unter diesen Bedingungen mit
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geringen Dichten und Lebensdauern nicht geniigend vorhanden [315]. Sie
sind eher im Afterglow mit hohen Staubdichten relevant [148, 149].

¢ Nahezu alle Experimente in der Literatur wurden in symmetrischen Entla-
dungen durchgefiihrt. Einen moglichen Einfluss auf den Afterglow hitte
demnach auch die Umgebung bzw. die Geometrie des Aufbaus. Die hier
gemachten Messungen fanden in einer stark asymmetrischen Entladung
statt, sodass die geerdete Gegenelektrode sehr weit vom Partikel entfernt
ist, wodurch sich die Mechanismen nach Abschalten des Plasmas verin-
dern konnten.

* Auch der Zeitpunkt oder die Art, wie die Entladung unterbrochen wird,
konnte einen Einfluss haben. Wird die Entladung abrupt beendet und
liegt gerade die negative Halbwelle an der Elektrode an, dann ist die Elek-
tronenwolke ins Plasma zuriick gedrangt und eine erhohte Ionendichte
liegt vor. Bei der positiven Halbwelle wire dagegen die Elektronendich-
te in der Nahe der Elektrode erhoht. Sowohl positive als auch negative
Ladungszustiande waren moglich.

¢ Um die gemessenen positiven Restladungen von mehreren Tausend Elemen-
tarladungen zu generieren, gibt es zwei Moglichkeiten: 1. Die Ionen haben
eine entsprechend hohe Energie, um das Partikelpotential (O, ~ 2.6 V)
noch iiberwinden zu kénnen. 2. Elektronen aus dem Partikelmaterial miis-
sen lber Sekundirelektronenemission (SEE) das Partikel verlassen. Auch
hierfiir miissen die Ionen die notige Energie aufweisen. Dies ist nur dann
gewdhrleistet, wenn entsprechende elektrische Felder, beispielsweise an
der Elektrode, die Ionen beschleunigen. Tatsdchlich zeigen Messungen
der Bias-Spannung bei gepulsten HF-Entladungen [316, 317], dass die
Elektrode nach Abschalten des Plasmas mehrere Millisekunden negativ
vorgespannt bleibt. Dies fiihrt zu einem Ionenstrom auf die Elektrode und
dadurch bedingt zur SEE. Modellrechnungen [149] zeigen, dass dieser Ef-
fekt die Elektronendichte im Afterglow um bis zu einige zehn Prozent
erhoht. Die zur Elektrode beschleunigten Ionen kénnten demnach auch
durch Kollisionen mit dem Mikropartikel Sekundéarelektronen erzeugen
und dadurch das Partikel auf hohere positive Ladungen aufladen.

* Negative Ladungen wiederum wiirden beispielsweise auf dem Partikel ver-
bleiben, wenn die Ladungsdichten sehr schnell abfallen und eine Reduk-
tion der negativen Partikelladung durch Ionen oder SEE nicht mehr ge-
wiahrleistet ist. Andererseits konnte eine erhohte Elektronendichte wah-
rend der positiven Halbwelle beim Abschalten die negative Restladung
zundchst aufrecht erhalten. Zusétzlich hétte ein positives Feld eine repul-
sive Wirkung auf die Ionen.

Die Ergebnisse der Restladungsmessungen lassen zu diesem Zeitpunkt, nach
den zuvor gemachten Uberlegungen, leider bisher keine eindeutige Schlussfol-
gerung tiber die Quellen und die Verteilung der hohen Restladungen zu. Wei-
tere systematische Messungen, die insbesondere eine statistische Aussage er-
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moglichen, sind notwendig. Gezielte Verdanderungen am Experiment konnten
weitere Hinweise auf die Mechanismen im Afterglow liefern.
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In diesem Abschnitt wird der Einfluss von UV-Strahlung auf die Partikelladung
mit einem zusdtzlichen elektrischen Feld betrachtet. Dazu wird das optisch
gefangene Partikel nach Abschalten des Plasmas durch Einbringen des Kon-
densators zwischen die Elektroden gebracht. Anschliefiend wird ebenfalls die
UV-Lampe in die Kammer und vor den Kondensator platziert (vgl. Abb. 5.3).
Bis auf die Zuhilfenahme des Plasmas fiir den optischen Einfang des Partikels
wird dieses Teilexperiment also ohne den Einfluss eines Plasmas durchgefiihrt.
Zundchst wird die UV-Lampe eingeschaltet und anschliefend die Spannung
an der unteren Kondensatorelektrode stufenweise erhoht. Simultan wird die
Auslenkung, respektive die Kraft auf das Partikel, gemessen. Abbildung 8.16
zeigt die Kraftmessungen fiir negative und positive Spannungsrampen. Aus-
gehend von der am Kondensator angelegten Spannung kann aus der Kraft-
messung der Ladungszustand bestimmt werden. Das Mikropartikel wird unter
UV-Strahlung (grau hinterlegter Bereich) bei niedrigen Spannungsbetrdgen zu-
nichst negativ aufgeladen. Bei hoheren absoluten Spannungen (~ +90V und
~ —175V) andert sich die Situation und das Partikel wird zunehmend entla-
den. Die senkrechte Markierung in Abb. 8.16 gibt den Ubergang vom negati-
ven zum positiven Ladungszustand an. Hier ist das Partikel folglich neutral.
Anschlieffend werden offensichtlich Elektronen aus dem Material gelost und
das Partikel positiv geladen. Wird die UV-Quelle abgeschaltet ([a] ~ 2005, [b]
~ 140's), andert sich bei einem konstanten elektrischen Feld die gemessene Kraft
und damit die Ladung der Sphére nicht mehr. Nach Abschalten der Konden-
satorspannung nimmt das Mikropartikel wieder seine urspriingliche Position
innerhalb der optischen Falle ein.
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Abb. 8.16: Verlauf der Kraftmessung (Partikelladung) im UV-Licht und mit einem elektrosta-
tischen Feld im Kondensator bei einer a) positiven und b) negativen Spannungsrampe an der
unteren Kondensatorelektrode. Im grau hinterlegten Bereich ist die UV-Quelle eingeschaltet. Die
jeweils senkrechten, dickeren Striche markieren den Ubergang vom negativen zum positiven La-
dungszustand.
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Die negative Ladung des Partikels bei keinen oder niedrigen Spannungen
am Kondensator ldsst sich damit erkldren, dass sowohl das Mikropartikel als
auch die Elektroden des Kondensators, aufgrund der Ndhe der UV-Lampe, der
UV-Strahlung ausgesetzt sind. Der Photoeffekt 16st sowohl aus dem Partikel
als auch aus den Kupfer Oberflachen Photoelektronen heraus. Die enormen
Flachenunterschiede zwischen Sphére und Elektroden fiihren schliefSlich zu ei-
nem hoheren Elektronenfluss auf das Partikel, als vom Partikel. Entgegen der
Erwartung, dass der Photoeffekt das Partikel positiv auflddt, trdgt es deshalb
eine negative Ladung.

Mit zunehmender Spannung werden die vom Kondensatormaterial gelosten
Elektronen im elektrischen Feld zwischen den Elektroden beschleunigt. Treffen
diese das Partikel, so werden je nach primérer Energie der Elektronen, Sekun-
dérelektronen aus der Partikeloberfliche herausgelost [318]. Abbildung 8.17
zeigt den von B. Horvith [319] mit Simulationen berechneten Sekundéarelek-
tronenemissionskoeffizienten, auch Yield* genannt, fiir die elektroneninduzier-
te Sekundirelektronenemission (SEE) einer Si0O,-Oberflache. Bereits bei einer

2.5

Abb. 8.17: Der totale Elektronen indu-
zierte SEE-Koeffizient (o) sowie die Ko-
effizienten fiir elastische (ne), inelas-
tische (i) und Elektronen induzierte
SEE (5) als Funktion der priméaren Elek-
tronenenergie & fiir senkrechten Ein-
- fall der Priméarelektronen auf eine Si0,
O‘ o 200 o 460 o 660 o 860 ‘ ‘1‘000 Oberﬂéc}“\e. Das innere Bild“ zeigt e%—

ne vergroBerte Darstellung fiir Energi-

Electron energy, ¢ [eV] en bis 100eV. Aus [319].

Elektronenenergie von ca. 80 eV betrdgt der Yield ~ 1.5, d.h. dass fiir zwei ein-
treffende Primérelektronen drei Sekundéarelektronen aus der Oberfldche gelost
werden. Dieser zusitzliche, das Partikel verlassende Elektronenstrom, resultiert
in einer Verschiebung der Stromungsbilanz zum und vom Partikel. Der photo-
elektrische Effekt und die Elektronen induzierte SEE entladen das Partikel, was
schliefilich zur positiven Aufladung fiihrt.

Der zuvor beschriebene Effekt ist, wie man Abbildung 8.16 entnehmen kann,
unabhéngig von der Polaritit der an der unteren Kondensatorelektrode anlie-
genden Spannung. Dies untermauert die beschriebenen Mechanismen zum Ver-
lauf der Partikelladung. Die unterschiedlichen Spannungsschwellwerte in die-
sem Beispiel von ca. +90 V bei der positiven Rampe und etwa —175V bei negati-
ven Spannungen lieflen sich dadurch begriinden, dass die UV-Lampe nicht sym-
metrisch zwischen den Kondensatorelektroden positioniert war. Dadurch sind

4 Der Yield gibt die Anzahl an herausgelosten Elektronen pro einfallendes Elektron an.
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die Elektroden unterschiedlichen Photonenfliissen ausgesetzt, wodurch wieder-
um unterschiedlich viele Elektronen emittiert werden. Da die Entladung des
Partikels bei niedrigeren positiven Spannungen einsetzt, bedeutet dies, dass aus
der geerdeten Gegenelektrode mehr Elektronen emittiert werden, die in Rich-
tung positiver Elektrode beschleunigt werden, als aus der negativ vorgespann-
ten Elektrode. Zwar bestehen die Kondensatorelektroden aus unterschiedlichen
Materialien (vorgespannte Elektrode aus Kupfer, geerdete Gegenelektrode aus
Indiumzinnoxid, vgl. Kap. 7.1) allerdings sind die Austrittsarbeiten beider Ma-
terialien dhnlich (Kupfer ca. 4.6 eV [320], ITO ca. 4.3 eV [321]) und konnen daher
nicht fiir unterschiedliche Elektronenstrome verantwortlich sein.

8.4 PLASMADIAGNOSTIK

Die wichtigste Anwendung der optischen Falle in dieser Arbeit ist die mog-
lichst flexible Manipulation von Mikropartikeln im Plasma. Insbesondere sollen
die Mikropartikel als Kraftsonden in der Plasmarandschicht eingesetzt werden.
Hierzu wird ein einzelnes Silikateilchen von den {iibrigen isoliert, indem das
Plasma kurz abgeschaltet und erneut geziindet wird (vgl. Kap. 8.1). Anschlie-
flend werden systematische Kraftmessungen> bei unterschiedlichen Driicken
und HF-Leistungen durchgefiihrt. Dazu wird das Mikropartikel beginnend bei
10 mm vor der HF-Elektrode bis auf einen minimalen Abstand zur Elektrodeno-
berflache von ca. 0.2 mm in die Randschicht hineinbewegt. Durch Absenken der
Elektrode wird die Mikrosonde anschliefSfend wieder aus der Randschicht her-
aus an die urspriingliche Position gebracht. Die Geschwindigkeit, mit der das
Partikel bewegt wird, ist unter allen Parametern gleich und wird nicht vari-
iert. Wahrend der Messung bleiben externe Plasmaparameter wie Druck und
HF-Leistung unverdndert. Dies ermoglicht die Manipulation eines einzelnen
Mikropartikels, ohne das Plasma selbst zu verdndern.

Die nach dieser Methode gemessenen Kraftprofile zeigt Abbildung 8.18 ex-
emplarisch bei einem Druck von p = 20 Pa. Hierbei wird die extern auf die Mi-
krosonde wirkende und gemittelte Kraft fiir unterschiedliche HF-Leistungen
iiber den Abstand zur HF-Elektrode aufgetragen. Der zeitliche Verlauf der
Partikelposition ist durch eine farbliche Kodierung veranschaulicht. Die Son-
dierung der Randschicht wurde in diesem Beispiel bei HF-Leistungen von
TW,5W,10W, 25 W und 50 W durchgefiihrt. Die jeweiligen Werte der HF-Spitze-
Spitze-Spannung und des Self-Bias sind in den einzelnen Abbildungen aufge-
fithrt. Zur Veranschaulichung enthélt Teilbild 8.18[d] neben den gemittelten
Daten ebenfalls die Rohdaten. Diese sind hellblau dargestellt und bilden einen
Bereich von etwa +5pN um die gemittelte Kurve.

Alle gemessenen Kurven haben einen charakteristischen Verlauf. Beginnend
bei der Ausgangsposition im Plasmabulk, erfadhrt das Mikropartikel bis auf die
Gravitationskraft zunichst keine weiteren dufleren Krifte, da elektrische Felder
effektiv durch das Plasma abgeschirmt werden. Allerdings liegt hier (in diesem

Vor jeder Einzelmessung wird der Fallenparameter aus dem Leistungsdichtespektrum bestimmt
und hinterher zusammen mit den Positionsdaten die Kraft berechnet.
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Abb. 8.18: Gemessene gemittelte Krifte auf eine Mikrosonde in der Randschicht des Plasmas
bei 20 Pa und bei verschiedenen Leistungen. Die Position der HF-Elektrode liegt bei 0 mm. Der
Startpunkt liegt bei 10 mm {iber der Elektrode. Die farbliche Kodierung veranschaulicht den zeit-
lichen Verlauf der Bewegung. Die HF-Leistungen sind a) TW, b) 5W, ¢) T0W, d) 25W und e)
50 W, wobei die detaillierten Parameter in den jeweiligen Abbildungen zu finden sind. Beispiel-
haft sind in Bild d) die gemessenen Rohdaten einer Messung zu sehen. Drei charakteristische
Punkte, Fstart, Fmax und Fiin sind in c) markiert, wobei ersterer durch den Schnittpunkt der
zwei angedeuteten Ausgleichsgeraden bestimmt wird. Bild f) zeigt die Drift der Partikelposition

beim Verfahren der Elektrode ohne Plasma.
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Bereich besonders sichtbar), bedingt durch den mechanischen Aufbau des Expe-
rimentes und einer indirekten Kopplung des Hubsystems mit dem LDM, eine
leichte Drift in den Messdaten vor. Dies liegt daran, dass das LDM trotz der
massiven Komponenten der Anlage und eines verbesserten Hubsystems durch
die Verschiebung der HF-Elektrode ebenfalls geringfiigig in der Position ver-
stellt wird. Dies wiederum resultiert in einem relativen Versatz des LDMs zum
Mikropartikel und damit zu einer scheinbaren Krafteinwirkung auf die Mikro-
sonde. Diese Drift ohne ein Plasma zeigt Abbildung 8.18[f] in der scheinbar
gemessenen Kraft fiir die zweimalige Bewegung der Sphire zur HF-Elektrode
und zurtick. Sie betrdgt auf dieser Strecke ca. 3 —4 pN.

Ist ein Plasma geziindet, dringt die Mikrosonde bei weiterer Annidherung an
die Elektrode in die Randschicht ein, wo an der Randschichtkante zunehmend
ein elektrostatisches Potential und damit ein elektrisches Feld vorherrscht (s.
Kap. 2.2.2 und 2.3.3). Dieser Punkt wird, wie in Abbildung 8.18[c] beispielhaft
gezeigt, als Fsiqrt bezeichnet. Aufgrund der Partikelladung fiihrt das elektri-
sche Feld im weiteren Verlauf zu einer vertikal nach oben gerichteten Kraft, die
zundchst linear ansteigt. Der Schnittpunkt zweier Ausgleichsgeraden (s. Abb.
8.18[c]), einerseits im Plateau am Anfang, andererseits im linearen Anstieg der
Kraft, definiert bei diesen Messungen die Randschichtkante, die insbesondere
vom Druck abhéngig ist und damit die Ausdehnung der Randschicht bestimmt.
Weiterhin, abhdngig von den externen Plasmaparametern wie Druck und Leis-
tung, erreicht die gemessene Kraft ein Maximum F, o« und féllt, je ndher die
Mikrosonde sich der HF-Elektrode nédhert, erneut zu niedrigeren Werten hin ab.
Vor der HF-Elektrode nimmt sie den kleinsten Wert F,,i,, an.
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. o & ° %gw 1 Abb.8.19: Verlauf der Position der
—~ 6F ° & e 30w | Randschichtkante ds fiir einen Druck-
S ¢ ‘ e 50W bereich von 5Pa bis 80Pa. Die bei
é T * 100WH  gen Einzelmessungen gesetzten HF-
o 4F .’, ] ) 1 Leistungen werden tiber die Farbe der
o ¥ R ’ ........ . ] Messpunkte beschrieben. Fiir eine bes-
B | sere Darstellung wurden einige Punk-
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cke bei einer HF-Leistung von Pn¢ =
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0 10 20 30 40 50 60 70 80 10W und typischen Plasmaparametern
p (Pa) (Te =156V, ne =1-10'6m3) dar.

Dass die Ausdehnung der Randschicht (s. Kap. 2.2.2.2) nur geringfiigig von
der Leistung abhédngt, wird in Abbildung 8.18 fiir die Messung bei 20 Pa deut-
lich. Mit steigender HE-Leistung verschiebt sich die Randschichtkante von ca.
4.5mm bis etwa 6.5mm. Die Randschicht ist stofbestimmt, d.h. die Ionenge-
schwindigkeit wird auch mit steigendem Elektrodenpotential durch Ion-Neut-
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ral-Stofse reduziert. Dadurch kann der Ionenstrom aufrecht erhalten werden
und eine Ausdehnung der Randschicht erfolgt nur geringfiigig. Um anderer-
seits die Abhédngigkeit der Randschichtausdehnung vom Druck zu veranschau-
lichen, werden alle bestimmten Punkte der Randschichtkante dg (Fstqrt) tiber
den Druck aufgetragen. Abbildung 8.19 zeigt den Verlauf, wobei die HF-Leis-
tungen der jeweiligen Messungen tiiber die Farbe der einzelnen Messpunkte
festgelegt sind. Zusétzlich ist exemplarisch die nach Gleichung (2.37) berechne-
te Kurve bei Prs = 10W fiir typische Entladungsparameter (Te = 1.5eV,ne =
1-10"®m=3) dargestellt. Die Ubereinstimmung und der Verlauf werden durch
die Datenpunkte sehr gut wiedergegeben. Bei allen Driicken zeigt die Streuung
der Messwerte von etwa 1 mm — 2 mm die geringe Leistungsabhéngigkeit, wah-
rend die Randschichtkante sich im Druckbereich von 5Pa bis 80Pa von etwa
9mm — 10 mm auf etwa 2.5 mm — 3 mm der Elektrode annéhert. Dieses Verhal-
ten bedeutet im Umkehrschluss, dass bei einem konstanten Druck und damit
bei einer nahezu gleichbleibenden Randschichtdicke, das elektrische Feld inner-
halb der Randschicht, also auch die Kréfte auf die Mikrosonde, hauptsachlich
von der Leistung bzw. vom Elektrodenpotential abhdngen.

Fiir unterschiedliche Driicke (5 Pa bis 60 Pa) sind die Maxima der gemessenen
Kréfte Finax in der Randschicht als Funktion der Self-Bias-Spannung in Ab-
bildung 8.20 aufgetragen. Es zeigt sich eine deutliche Zunahme der Kraft mit
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- —&—5 Pa
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—*+—60 Pa Abb. 8.20: Die maximal gemessene

* * * Kraft in der Randschicht als Funktion
0 100 200 300 400 500 des DC-Self-Bias fiir unterschiedliche

'Udc (V) Driicke von 5 Pa bis 60 Pa.

steigender Elektrodenspannung bei einem festgelegten Druck. Bei 5 Pa scheint
der Zusammenhang linear zu sein, wahrend bei hoheren Driicken und Bias-
Spannungen ein Abflachen der Kurve zu erkennen ist. Die Zunahme der Kraft
ist auf die hohere Elektrodenspannung und dem damit verbundenen elektri-
schen Feld in der Randschicht zurtickzufiihren. Da die Randschicht bei hohe-
ren Driicken zunehmend schmaler wird, muss das Potential iiber eine kiirzere
Distanz abfallen. Folglich ist das elektrische Feld und damit die elektrostati-
sche Kraft bei hoheren Driicken, aber bei gleicher Bias-Spannung, erhoht. Of-
fen bleibt allerdings die Frage nach der Ladung der Mikrosonde. Denn eine
steigende elektrostatische Kraft ware nach Gleichung (2.58) sowohl vom elek-
trischen Feld als auch von der Partikelladung abhingig. Einen Vergleich von
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Messungen und Simulationen zeigten Kersten et al. [322]. Demnach &ndert sich
die Partikelladung bei unterschiedlichen Leistungen wenig, und bei hoheren
Driicken ist sie sogar leicht abnehmend.

Im weiteren Verlauf der Kurven in Abbildung 8.18 fillt die gemessene Kraft
nach dem Maximum wieder und nimmt knapp vor der Elektrodenoberfldche
einen Minimalwert Fy,i, an. Dieser typische Verlauf der Kraft-Kurven mit ei-
nem linearen Anstieg, einem Maximum und dem anschlieflenden Abfall der
Kraft wurde bereits in einigen Simulationen [128, 323, 324] gezeigt und wird
durch die in dieser Arbeit durchgefiihrten Messungen experimentell und quali-
tativ bestatigt. Allerdings findet sich lediglich bei T. Nitter [128] eine Erklarung
tiir den Verlauf der elektrostatischen Kraft. Zunéchst zeigen die erwdhnten Si-
mulationen, dass die Kraft in der Randschicht, neben der Gravitationskraft,
ausschliefllich elektrostatisch ist und andere Krifte, wie die Ionenwindkraft,
vernachldssigbar sind. Wiahrend das Potential innerhalb der Randschicht an-
steigt, andert sich das Partikelpotential durch die unterschiedlichen Ionen- und
Elektronendichteprofile. Abbildung 8.21 zeigt, dass das von T. Nitter berech-
nete Partikelpotential, respektive die Partikelladung in einer HF-Randschicht
zur Elektrode hin leicht abfdllt. Dabei bleibt es aber stets negativ. In einer
DC-Entladung kann dagegen, aufgrund des wesentlich schnelleren Abfalls der
Elektronendichte, sogar eine Umpolung der Ladung zu positiven Werten statt-
finden.
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Die in der Simulation von A. Douglass [70] berechneten Kraftprofile fiir Mi-
kropartikel mit unterschiedlichen Durchmessern zeigt Abbildung 8.22. In Uber-
einstimmung mit den gemessenen Daten ist qualitativ ein dhnlicher Verlauf
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zu erkennen. Ebenfalls in guter Ubereinstimmung ist die Gréfenordnung der
gemessenen Krafte. Widerspriichlich zur Simulation ist allerdings die Position
des Kraftmaximums mit steigender HE-Spannung. Die Messungen zeigen, dass
mit steigender Leistung die Position der Maximalkraft sich von der Elektrode
entfernt (s. Abb. 8.18), wihrend sie in der Simulation gegenldufiges Verhalten
zeigt.

Folglich ldsst sich zusammenfassend sagen, dass die mit der Mikrosonde
gemessenen Kraftprofile die simulierten Daten gut wiedergeben. Davon ausge-
hend, dass das elektrische Feld an der Randschichtkante proportional ansteigt,
lasst sich aus dem linearen Anstieg im Kraftprofil folgern, dass die Partikel-
ladung zundchst konstant bleibt. Obwohl die Stiarke des elektrischen Feldes
innerhalb der Randschicht zur Elektrode hin zunimmt, dndert sich im weite-
ren Verlauf die Ladung des Partikels in hoherem Mafle, so dass insgesamt ein
Maximum im Kraftprofil entsteht und die Kraft kurz vor der Elektrode wieder
abnimmt. Die Anderung der Partikelladung zu weniger negativen Werten folgt
aus den unterschiedlichen Dichteprofilen der Elektronen und Ionen und der
damit verbundenen Elektronenverarmung in der Ndhe der Elektrode.

Fiir einen Teil der Randschicht (ab Levitationshthe bis ~ 2 mm vor der Elektro-
de) wurde ebenfalls von Beckers et al. [65] sowohl der lineare Verlauf des elek-
trischen Feldes als auch, im Ansatz, die Abnahme der Partikelladung bestimmt.

Als eine einfache Abschitzung soll aus einigen der durchgefiihrten Messun-
gen bei unterschiedlichen Driicken und bei einer Leistung von Pps = 25W
(bei 60 Pa sind es 20 W) die Partikelladung approximiert werden. Als ein sehr
vereinfachtes Modell wird die Randschicht als ein Kondensator betrachtet, des-
sen Potential und damit das elektrische Feld zwischen den Platten linear zu-
nimmt. Mit der entsprechenden Schichtdicke bei festgelegten Parametern und
dem zugehorigen Self-Bias ergibt sich ein maximales elektrisches Feld an der
Elektrode. Weiterhin wird ein linearer Anstieg sowie ein verschwindendes Feld
an der Randschichtkante angenommen. Mit dem so berechneten Feld und der
gemessenen elektrostatischen Kraft wird der Verlauf der Partikelladung inner-
halb der Randschicht nach Gleichung (2.58) in Abbildung 8.23 (rot) dargestellt.
Aufgrund des sehr geringen elektrischen Feldes an der Randschichtkante sind

97



84 PLASMADIAGNOSTIK

entsprechend die Schwankungen in der berechneten Partikelladung grofi. Zu-
sdtzlich zeigen die Kraftprofile (Abb. 8.23, blau gestrichelte Kurven) erneut die
starke Abhingigkeit der Randschichtausdehnung vom Druck. Man vergleiche
dazu die relativ geringe Abhdngigkeit von der HF-Leistung in Abb. 8.18. Trotz
eines insgesamt abnehmenden Elektrodenpotentials mit steigendem Druck (s.
Abbildung A.1) nimmt die Maximalkraft des zundchst flachen Profils bei 5Pa
(Abb. 8.23[a]) einen hoheren Wert und einen steileren Anstieg bei 60Pa (Abb.
8.23[d]) an, da die Ausdehnung der stoflbestimmten Randschicht sich bei die-
sen Druckdnderungen um ca. 6 mm verkiirzt.
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Abb. 8.23: Verlauf der Partikelladung (rot) innerhalb der Randschicht bei einem Druck von
5Pa, 10Pa,20Pa und 60Pa und Leistungen von 25W und 20 W (bei 60Pa). Die gestrichelten
Kurven (blau) zeigen den um die Drift korrigierten Kraftverlauf. Die senkrechten Linien markie-

ren die Randschichtkante.

Es soll zundchst Abbildung 8.23[c] betrachtet werden. Dies ist die bereits in
Bild 8.18[d] gezeigte Messung bei 20 Pa und 25W HF-Leistung. Demnach ist
die Ladung des Partikels ab der Randschichtkante fiir ca. 1.7 mm konstant bei
etwa Z, ~ —22000 eo. Unter Beriicksichtigung einer etwas héheren Ladung in
einer HF-Entladung, stimmt dieser Wert gut mit den nach der OML-Theorie
vorhergesagten Ladungen {iberein (vgl. Kap. 2.3.1). Ab ca. 4mm vor der Elek-
trode beginnt die Ladung zu weniger negativen Werten zu sinken. Sie betréagt
in diesem Fall kurz vor der Oberfliche der Elektrode mit ca. 5000 Elementarla-
dungen nur noch ~ 23% des urspriinglichen Ladungszustandes. Wird bei einem
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niedrigeren Druck gemessen, wie die Félle [a] und [b] bei 5Pa und 10 Pa zei-
gen, scheint die Partikelladung an der Randschichtkante, in qualitativer Uber-
einstimmung mit Modellrechnungen und Messungen [322], grofier zu sein. Sie
liegt dann bei ca. Z, ~ (—30000...—35000) eo. Auch der Bereich, in dem sie
noch nahezu konstant bleibt, verkiirzt sich mit sinkendem Druck, wohingegen
bei hoheren Driicken (hier bei 60 Pa, Abb. 8.23[d]) die Ladung der Mikroson-
de bei ca. 22000 Elementarladungen liegt, diese jedoch iiber einen grofieren
Bereich innerhalb der Randschicht unverdndert bleibt und erst nach ungeféhr
2mm zu weniger negativen Werten fallt.

Wie von T. Nitter [128] gezeigt und in Kapitel 2.2.2.2 erldutert, fallt die Ionen-
und damit auch die Elektronendichte im stofifreien Fall schneller in der Rand-
schicht als in einer stofbehafteten Randschicht. Bei geringeren Driicken (< 5 Pa,
s. Kapp. 2.2.2.3) liegt eine weniger stofSbestimmte Randschicht vor, so dass die
Partikelladung durch die rapide Elektronenverarmung schneller zu sinken be-
ginnt. Da in einem HF-Plasma die Elektronen innerhalb eines HF-Zyklus den-
noch die Elektrode erreichen, geht aus den Messungen hervor, dass ebenfalls
die mittlere Elektronendichte bis zur Elektrode ausgedehnt ist (vgl. Kap. 2.2.2.3).
Das Partikel entlddt sich zwar in der Randschicht, behilt jedoch unter diesen
experimentellen Bedingungen stets einen negativen Ladungszustand bei.
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In der vorliegenden Arbeit wurde ein Hochfrequenz-Niederdruckplasma mit
einer optischen Falle kombiniert. Ziel dabei war es, die Gleichgewichtsposition
von Silikapartikeln, die sonst durch ihre Eigenschaften und die Entladungspa-
rameter des Plasmas vorgegeben wird, nichtinvasiv zu manipulieren. Sie soll-
ten damit als Mikrosonden zur Messung der auf sie wirkenden Kréfte, insbe-
sondere in der Plasmarandschicht, eingesetzt werden. Da optische Pinzetten
tiblicherweise in einem Mikroskop mit Arbeitsabstanden von wenigen Millime-
tern zum Einsatz kommen, stellte die Verwendung einer Laserfalle in einem
typischen Plasmareaktor mit einer Ausdehnung von mehreren zehn Zentime-
tern eine besondere experimentelle Herausforderung dar. Im Folgenden sollen
die wichtigsten Ergebnisse kurz zusammengefasst und mogliche Ausblicke auf
weiterfithrende Untersuchungen und Experimente mit dieser Methode gegeben
werden.

Ein Teil der Arbeit beschiftigt sich mit dem Aufbau, den Methoden sowie
der Optimierung einer Laserfalle, bei der zwei gegenldufige Laserstrahlen auf
einer Entfernung von 30 cm ein Partikel mit einem Durchmesser von ca. 7 pm
tiber der HF-Elektrode und relativ zur Plasmakammer fixieren. Dies wurde
dadurch realisiert, dass ein IR-Laser iiber ein Linsen- und Spiegelsystem in
zwei Teilstrahlen geteilt und aufgeweitet, und {iber der HF-Elektrode innerhalb
der Plasmakammer fokussiert wurde. Die Schwierigkeit dabei bestand zum
einen in der Justierung und Kalibrierung der Laserfalle und zum anderen in
der genauen Positionsbestimmung der Mikrosonde und dem stabilen Einfang
innerhalb der Pinzette. Dies konnte erfolgreich umgesetzt und die Idee und
das Messprinzip realisiert werden: Die vertikale Bewegung der Elektrode und da-
mit des Plasmas, relativ zum Testteilchen fiihrt zu einer Verschiebung der Mikrosonde
innerhalb der HF-Entladung. Die bei der Bewegung im Plasma wirkenden Kriifte von
einigen Piconewton werden aus der zuvor kalibrierten Fallensteifigkeit und der Positi-
onsinderung innerhalb der Laserfalle berechnet. Der Ort des Partikels wird dabei iiber
ein Long-Distance-Mikroskop bestimmt.

Die Funktion der optischen Pinzette wurde zunichst in wassriger Losung
getestet und anschlieffend im Plasma erstmals realisiert. Da die Falle es er-
laubt, Mikropartikel auch nach Abschalten des Plasmas festzuhalten, wurden
zundchst Experimente durchgefiihrt, die die auf den Partikeln verbleibende
Restladung untersuchten. Hierbei wurde durch das Heben und Senken der HF-
Elektrode die Position des Partikels beim Abschalten des Plasmas variiert. Da-
mit sollte die Frage beantwortet werden, ob die Restladung eine Abhéngigkeit
von der Entfernung zur Elektrode aufweist. Da diese Vermutung nicht besta-
tigt werden konnte, sollte ein moglicher Zusammenhang zum Druck und zur
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HF-Leistung tiberpriift werden. Auch hier fiihrten die Messdaten zu keinen
eindeutigen Aussagen. Entgegen den Erwartungen und Messungen der Rest-
ladungen vergleichbarer Experimente, wurde in dieser Arbeit eine asymmetri-
sche Verteilung der Restladungen mit einem Maximum bei etwa q, ~ 1400 e
gemessen. Die nach Abschalten des Plasmas erfassten Restladungen betrugen
sowohl im negativen als auch im positiven Bereich teilweise mehrere Tausend
(ca. 4000 — 6000) Elementarladungen, wobei die negativen Restladungen vom
Betrag her um ca. ein bis zwei Tausend Elementarladungen hoher lagen.
Mehrere Faktoren, die als potentielle Ursachen fiir die vergleichsweise hohen
Restladungen in Frage kamen, wurden diskutiert. Eine eindeutige Erklarung
der Messungen konnte nicht gegeben werden, da sowohl negative als auch po-
sitive Restladungen gemessen wurden. Positive Ladungszustiande traten dabei
héufiger auf.

Eine Vermutung wire, dass die Restladungen vom Abschaltvorgang der Ent-
ladung abhdngen. Weitere Experimente, in denen die genaue Phase der HF-
Spannung beim Abschaltvorgang gemessen wird, sollten daher durchgefiihrt
werden. Auch zusédtzliche Messungen, beispielsweise mit einem in der Elek-
trode eingelassenen Gegenfeldanalysator, konnten zusitzliche Informationen
tiber die Vorgange wahrend des Abschaltvorgangs liefern. Um eine bessere sta-
tistische Verteilung der Restladungen zu erhalten, sind weitere systematische
Messungen erforderlich.

Der Einsatz einer optischen Falle hat es moglich gemacht, die Partikelladung

ohne ein Plasma in einem homogenen elektrischen Feld eines Kondensators
mittels einer in die Vakuumkammer eingebrachten UV-Lampe zu manipulieren.
Entgegen der Erwartung, dass das Mikropartikel durch den photoelektrischen
Effekt einen positiven Ladungszustand einnimmt, wurde beobachtet, dass das
Partikel im Kondensator durch die aus den Elektroden geldsten Photoelektro-
nen negativ aufgeladen wurde. Dieser Effekt konnte durch die Erhéhung der
Kondensatorspannung und damit des elektrischen Feldes umgekehrt werden.
Die so im Feld beschleunigten Elektronen fiihrten zur elektroneninduzierten
Sekundérelektronenemission auf dem Partikel und damit zur Anderung der
Elektronenstrome vom und zum Partikel.
Auf diese Weise liefSe sich die Partikelladung gezielt manipulieren. Fiir weite-
re Untersuchungen wire es sinnvoll, die UV-Quelle derart abzuschirmen, dass
bewusst nur ein definierter Bereich vom UV-Licht getroffen wird. Wiirde dann
nur das Partikel beleuchtet werden, wire dies eine zusitzliche Methode, die
beobachteten Effekte zu tiberpriifen. Dies wére unter anderem auch fiir die Er-
forschung von Aufladungseffekten von Staub und den Staubtransport beispiels-
weise auf der Mondoberfldache von Interesse [325, 326]. Ein weiteres Thema fiir
mogliche zukiinftige Untersuchungen wére die Variation des Elektrodenmate-
rials am Kondensator und damit unterschiedlicher Emissionskoeffizienten und
Elektronenstrome zum Partikel.

Wichtiges Ziel dieser Arbeit war die Implementierung einer neuartigen Me-
thode zur Nutzung von Mikropartikeln als Sonden im Plasma - insbesondere
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in der Plasmarandschicht, wo keine Quasineutralitit mehr herrscht und starke
elektrische Felder das Verhalten von Ladungstrdgern beeinflussen. Die Mess-
grofie bei der Verwendung einer optischen Pinzette ist die externe auf die
Mikrosonde wirkende Kraft. Fiir unterschiedliche Driicke und HF-Leistungen
wurden Kraftprofile aufgenommen, die den Verlauf vom Bulkplasma bis zur
Elektrode (ca. 0.2 mm davor) zeigten. Alle Kraftkurven hatten eine charakteris-
tische Form, die abhéngig von den Plasmaparametern zunéichst einen linearen
Anstieg, ein Maximum und zur Elektrode hin einen Abfall der Kraft aufwiesen.
Der erste Punkt, bei dem die Kraft beginnt zu steigen, wurde fiir die Aus-
dehnung der Randschicht herangezogen. Es zeigte sich die aus der Literatur
bekannte Abhéngigkeit der Randschichtdicke vom Druck und ein geringer Zu-
sammenhang zur HF-Leistung.

Das Maximum der Kurve verschob sich ebenfalls aufgrund einer kleineren
Randschichtausdehnung mit zunehmendem Druck. Der Betrag der maximalen
Kraft stieg dabei bei einem konstanten Druck mit einer steigenden HF-Leistung
an, da hier ein hoherer Self-Bias zu hoheren elektrischen Feldern innerhalb der
Randschicht fiihrte.

In guter qualitativer Ubereinstimmung mit Simulationen konnte das Kraftpro-
fil experimentell vermessen werden. Verantwortlich fiir das auftretende Maxi-
mum ist demnach die wirkende elektrostatische Kraft. Sie resultiert einerseits
aus dem Anstieg des elektrischen Feldes zur Elektrode hin und andererseits
aus der massiven Abnahme der Partikelladung aufgrund der zunehmenden
Elektronenverarmung in der Nahe der Elektrode.

Ausgehend von der sehr vereinfachten Annahme einer linearen Zunahme
des elektrischen Feldes beginnend bei der Randschichtkante, wurde aus den
gemessenen Kraftprofilen die Partikelladung und ihre Anderung innerhalb der
Randschicht berechnet. Es zeigte sich, dass die Partikelladungen an der Schicht-
kante gut mit den nach der OML-Theorie berechneten Ladungen tibereinstimm-
ten und mit steigendem Druck von etwa 35000 Elementarladungen auf ca.
22000 Elementarladungen abfielen. Weiterhin konnte aus dem linearen An-
stieg der Kraft gezeigt werden, dass die Ladung der Mikrosonde bei niedrigen
Driicken (< 5Pa) nahezu ab der Randschichtkante abnahm, wihrend sie bei
hoheren Driicken iiber einen gewissen Bereich (je nach Druck ca. T —2mm) un-
verandert blieb. Ubereinstimmend mit Simulationen konnte ebenfalls gezeigt
werden, dass die Partikelladung direkt vor der HF-Elektrode bei allen unter-
suchten Parametern stets negativ blieb. Dies fiihrt zur Schlussfolgerung, dass
trotz eines relativ hohen negativen Potentials an der HF-Elektrode die mittlere
Elektronendichte durch die angelegte Wechselspannung bis zur HF-Elektrode
vordringt und nicht Null ist. Es wire daher empfehlenswert, die gemachten
Messungen ebenfalls in einer DC-Randschicht zu wiederholen, um zum einen
eine mogliche Umpolung der Partikelladung zu beobachten und zum anderen
die Modellrechnungen fiir solche Schichten zu tiberpriifen.

Des Weiteren ermdoglicht die Nutzung von Mikropartikeln als Sonden die Unter-
suchung von sogenannten Zwei-Frequenz-Entladungen. Dabei wird neben der
Grundfrequenz zusétzlich die erste Harmonische von fr = 27.12 MHz verwen-
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det, um tiber die Phase zwischen beiden Signalen den sogenannten Elektrischen
Asymmetrie Effekt (EAE) [327-329] zu erzeugen und damit nahezu unabhingig
voneinander die Ionenenergie und den Ionenstrom in der Randschicht beein-
flussen zu konnen. Da die verwendeten Mikrosonden, je nach Laserleistung,
Krafte im Bereich der Ionenwindkraft auflosen konnen, wire es erstrebenswert,
Untersuchungen zu dieser Thematik durchzufiihren.

Die vorgestellte Methode der Partikelmanipulation und die Moglichkeit, da-
mit kleinste Krédfte messen zu konnen, erdffnen neue experimentelle Zugange
zu diversen Fragestellungen, von denen hier, neben den bereits erwdhnten, ei-
nige aufgelistet werden sollen:

® Ohne ein Plasma konnten grundlegende Untersuchungen der auf die Par-
tikel wirkenden Krafte, wie beispielsweise die Neutralgasreibung oder
die Thermophorese, durchgefiihrt werden. So konnte beispielsweise der
Effekt der Hot Brownian Motion aus den Fitparametern im Leistungsdich-
tespektrum untersucht werden.

¢ Da die Silikapartikel auch nach Abschalten des Plasmas in der Laserfalle
verbleiben, kann der Einfluss des Plasmas und vor allem der beschleunig-
ten Ionen in der Randschicht auf die Partikeloberfliche und die Partike-
leigenschaften ex situ untersucht werden.

¢ Fine Modifikation der unteren Kondensatorelektrode und eine Erweite-
rung der Software um einen PID-Regler, wie beispielsweise von L.D. Hin-
kle et al. vorgestellt [330], wiirde ein entsprechendes Potential erzeugen.
Damit lieSe sich das Mikropartikel auch elektrostatisch levitieren. Zur
Uberpriifung der Funktionsweise der optischen Falle konnte damit eben-
falls die Partikelladung bestimmt werden.

¢ Interpartikelkrifte, wie sie in Systemen mit mehreren oder sehr vielen
Partikeln wirken, konnten mit dieser Methode untersucht werden. Insbe-
sondere bei Zwei-Partikel-Systemen, die sich in der Randschicht befinden,
konnte die Kraft durch eine relative Bewegung der Partikel gegeneinan-
der gemessen werden. Da man bei zwei horizontal benachbarten Partikeln
von gleichen Ladungszustianden ausgehen kann, wire dies eine Methode
zur Ladungsbestimmung.

¢ FEin Effekt, der bei zwei vertikal {ibereinander liegenden Partikeln auftritt,
ist der sogenannte Ion Wake [331] (und Referenzen darin). Er tritt insbeson-
dere in der Randschicht auf, wenn die das obere Partikel umstrémenden
Ionen unter dem Partikel eine positive Raumladung erzeugen, die wieder-
um attraktiv auf das negative untere Partikel wirkt. Diese elektrostatische
Kraft wurde bereits untersucht [164] und kénnte mit der optischen Pin-
zette einen weiteren Zugang zu diesen Systemen bieten.

* Wie aus komplexen Plasmen, insbesondere mit Nanostaub oder mit Mi-
kropartikeln unter Schwerelosigkeit, bekannt ist, existiert im Plasmabulk
ein staubfreier Bereich, der sogenannte Void [332, 333]. Hierbei stromen
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die Ionen nach aufien und iiben auf die Partikel eine Kraft aus. An der
Voidkante sind diese Krifte im Gleichgewicht mit den nach innen wir-
kenden elektrostatischen Kriften. Da das hier vorgestellte Experiment es
ermoglicht, Mikropartikel auch ins Bulkplasma zu bewegen, konnten die-
se Krifteverhiltnisse damit untersucht werden.

¢ Sollten mogliche Sekundérelektronen, die an der Elektrode durch inner-
halb der Randschicht beschleunigte Ionen erzeugt werden, die Partikella-
dung beeinflussen, wiirden Kraftmessungen mit unterschiedlichem Elek-
trodenmaterial einen moglichen Hinweis darauf liefern.

* Da neben den HF-Entladungen viele weitere Plasmaquellen zur Verfii-
gung stehen, konnte eine optische Pinzette auch dort eingesetzt werden.
Insbesondere wire es denkbar, Mikrosonden in einer Ionenstrahlquelle,
wie sie teilweise als Antriebe in der Raumfahrt oder in der Halbleiter-
oder Beschichtungs-Industrie verwendet wird, einzusetzen, um den Im-
pulsiibertrag durch Ionen ortsaufgeldst zu untersuchen.

Kritisch betrachtet ist die Umsetzung und der Einsatz einer Laserfalle in einer
typischen Plasmakammer experimentell recht aufwendig und gegentiber dufle-
ren Storungen recht sensitiv. Die grofite Herausforderung ist dabei der stabile
Partikeleinfang, die Kalibrierung des Systems und eine genaue Positionsmes-
sung der Mikrosonde. Diese Punkte konnten aber beispielsweise mit einer opti-
mierten Dampfung, thermisch stabilen Umgebung, sowie einer Verkleinerung
des Systems wesentlich verbessert und auch mobiler gestaltet werden. Zusitz-
lich wére es vorteilhaft, Berechnungen und Simulationen der optischen Falle
durchzufiihren, um das Verstdndnis zu erweitern, das Funktionsprinzip zu op-
timieren und die Handhabbarkeit des Systems zu vereinfachen.

In dieser Arbeit ist es erstmals gelungen, optisch gefangene Mikropartikel

als Sonden in einem Hochfrequenz-Niederdruckplasma nichtinvasiv und re-
produzierbar vom Plasmabulk durch die Randschicht bis vor die HF-Elektrode
einzusetzen. Damit ist es gelungen, die theoretischen Berechnungen qualitativ
zu uberpriifen. Diese und zukiinftige Messungen konnten wichtige Informa-
tionen zum einen fiir das Verstdndnis der physikalischen Vorgénge im Plasma
und zum anderen fiir theoretische Modelle liefern. Sie dienen ferner der Uber-
priifung von Berechnungen und Simulationen.
Verglichen mit anderen Experimenten stellt die Laserpinzette ein wichtiges
Werkzeug dar, mit dem Mikropartikel reproduzierbar iiber das gesamte Plas-
ma bzw. die Plasmarandschicht manipuliert werden kénnen. Damit kann die
Plasmadiagnostik durch den Einsatz von Mikrosonden erweitert werden.
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Abb. A.1: Entwicklung der DC Self-Bias-Spannung mit steigendem Druck fiir unterschiedliche

HF-Leistungen.

A2 AM EXPERIMENT DURCHGEFUHRTE VERBESSERUNGEN / ANDERUN-
GEN / VERSUCHE

In diesem Teil der Arbeit soll der Vollstindigkeit halber der Entwicklungspro-
zess und die Verdnderungen am Experiment kurz erldutert werden.

¢ Im ersten Schritt wurde das Hubsystem, dessen Spindel manuell betrie-
ben wurde, mit einem Schrittmotor ausgestattet. Ebenfalls wurde eine
Software in LabVIEW™ geschrieben, mit der die Datenaufnahme und
Steuerung des Schrittmotors, des Lasers und der Detektoren ermoglicht

wurde.

¢ Die MF-Mikropartikel wurden durch SiO;-Partikel ersetzt.

® Verbesserung der Vergrofierung des Long-Distance-Mikroskops (LDM)
von 10-fach auf 50-fach.
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* Verbesserung der Dampfung des optischen Aufbaus durch eine neue Hal-
terung mit Vibrationsddmpfern und Dampfung der Vorpumpe. Storende
Frequenzen, verursacht durch einen Liifter im Anpassnetzwerk, konnten
durch weitestgehende Entkopplung des Liifters entfernt werden und da-
mit das Rauschen bei der Positionsbestimmung minimiert werden.

* Das Hubsystem der HF-Elektrode wurde vom Hersteller so konstruiert,
dass sie an zwei Punkten gefiihrt wurde und an einem Punkt die Spin-
del die entsprechende Kraft tibertrug. Dies fiihrte allerdings dazu, dass
beim Abpumpen durch den entstandenen Unterdruck die Elektrode in-
nerhalb der Kammer verkippte. Dadurch verschob sich zum einen der
Mittelpunkt der Elektrode relativ zum Einfangpunkt der Laserfalle, zum
anderen war die Elektrode anschliefSend geneigt, sodass die in der Rand-
schicht schwebenden Partikel eine Drift zum Elektrodenrand aufwiesen.
Durch den Einbau vier zusétzlicher Fithrungsstangen in das Hubsystem
(s. Abb. A.2) konnte dieses Problem weitestgehend behoben und das Ver-
kippen minimiert werden.

Abb. A.2: Aussteifung des Hubsystems
durch zwei zusétzliche Fithrungen.

¢ Es zeigte sich, dass die Verwendung der Membran-Strahlteiler im Detek-
tor dazu gefiihrt hat, dass der Schall der Umgebung, insbesondere der
Pumpen und aller anderen Gerdusche im Labor, von der Membran in
reflektierender Richtung aufgenommen wurde und so das Leistungsdich-
tespektrum gestort hat. Der Detektor wurde so umgebaut, dass der Laser
die Photodiode in Transmission beleuchtet.

¢ Im Laufe der Untersuchungen wurde beobachtet, dass die Gleichgewichts-
position des Partikels im LDM sich im Plasmabetrieb iiber mehrere Stun-
den verschoben hat. Diese Drift konnte auf eine Erwdrmung des Plasma-
gefdfles zuriick gefiihrt werden. Es ist davon auszugehen, dass die mecha-
nische Kopplung des LDMs an die Vakuumkammer bei Temperaturande-
rungen eine Verschiebung des Mikroskops und damit der Partikelposition
zur Folge hat oder sich die Falle bei grofseren Temperaturschwankungen
verstellt. Es wird daher empfohlen den experimentellen Aufbau bei lan-
geren Messungen dahingehend zu verdndern, dass das LDM und der op-
tische Aufbau eine Einheit bilden, die wiederum von der Plasmakammer
entkoppelt ist.
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Da es tiblich ist und weil die zeitliche und raumliche Auflésung grofser ist,
werden Siliziumdioden zur Positionsbestimmung in optischen Pinzetten
eingesetzt. Ein Ziel war es deshalb, die verwendeten Detektoren ebenfalls
zu kalibrieren und zu verwenden. Dazu muss das Partikel in der Falle
um eine definierte Distanz ausgelenkt werden oder auf das Partikel eine
bereits bekannte Kraft ausgetibt werden. Hierfiir wurden einige Ansétze
verfolgt:

1. Durch ein zeitlich definiertes Abschalten des Einfanglasers und des
in dieser Zeit freien Falls des Partikels, wiirde es eine definierte Strecke
fallen. Das Problem bestand allerdings darin, dass der Laser verzogert ab-
schaltet bzw. wieder emittiert. Dadurch konnte keine genaue Zuordnung
zum Diodensignal erfolgen.

2. Bei bekanntem elektrischen Feld im Kondensator erfahrt das Partikel
eine definierte Kraft, wenn die Partikelladung ebenfalls bekannt ist. Diese
musste allerdings bestimmt werden. Hierfiir wurde ein Faraday-Becher
konstruiert. Allerdings konnten damit die relativ geringen Ladungen der
Partikel nicht gemessen werden.

3. Auch eine definierte Ladungsdnderung des Partikels innerhalb des Kon-
densators, beispielsweise durch UV-Strahlung, hétte ebenfalls eine Kraft-
und damit eine Positionsdanderung zur Folge. Das Problem bestand darin,
dass zum einen die Auflosung des LDMs nicht ausreichend ist, um die
Ladungsdanderung durch einzelne Elektronen detektieren zu kénnen und
zum anderen, fiir eine stiarkere Auslenkung - bei einer Ladungsanderung
von einem Elektron - ein weitaus hoheres elektrisches Feld und damit ei-
ne hohere Spannung am Kondensator anliegen miisste. Dies konnte mit
den experimentellen Gegebenheiten nicht realisiert werden.
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