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1 Einleitung

Zu Beginn des 20. Jahrhunderts stand die Entwicklung einer universell giil-
tigen Formel fiir den Strahlungstransport nicht nur aus wissenschaftlichem
Interesse im Fokus vieler Forscher. Das Plancksche Strahlungsgesetz legte
unter anderem die Grundlage zur beriihrungsfreien Temperaturmessung, der
Pyrometrie [1]. Diese war fiir Industrie und Wirtschaft von unmittelbarer
Bedeutung, so zum Beispiel im Hiittenwesen und der in Stahlindustrie [2].
In der heutigen Wirtschaft ist das genaue Verstdndnis des Warmetransports
von hoher Bedeutung. Das Thema Kiihlung zieht sich als roter Faden durch
die Industrie. Egal ob in der Halbleiterindustrie, der I'T-Branche oder der
Energiewirtschaft: Eine praktische Moglichkeit zu finden, seine Systeme und
Maschinen effektiv zu kiihlen, ist eines der zentralen Probleme des 21. Jahr-
hunderts.

Fiir Abstdnde von einigen 10nm bis zu einigen Mikrometern ist der Wér-
metransport im Nahfeld experimentell untersucht worden [3] [4] [5], wobei
Messungen gute Ubereinstimmungen mit den géingigen Theorien [6] lieferten.
Allerdings sind die Forschungsaktivitédten im Bereich des kontaktlosen Wir-
metransports, besonders im extremen Nahfeld unterhalb von 10nm, bisher
gering. Die Arbeitsgruppe um Kittel in der Arbeit von Kloppstech et al. [7]
sowie die Arbeitsgruppe um Reddy mit der Arbeit von Cui et al. [8] unter-
suchten mit als erste iiberhaupt den Warmetransport fiir Abstéinde unterhalb
von 10nm. Dabei wurde eine Warmeiibertragung beobachtet, die um meh-
rere Grofenordnungen hoher ist, als von géngigen Theorien fiir das Nahfeld
vorhergesagt wird.

Diese Masterarbeit widmet sich der Interpretation dieser Resultate. Zur Ana-
lyse der beobachteten Phinomene erfolgt zunéchst eine Einfithrung in die
Theorie des Warmetransports. Daran angeschlossen ist eine Diskussion der
wichtigsten Prozesse, die dazu beitragen. Besonderes Augenmerk liegt hier-
bei auf der Abstandsabhéngigkeit der Vorginge. Deshalb wird eine Fallun-
terscheidung fiir Warmeiibertragung zwischen Objekten mit grofsen Abstand
(Fernfeld) und kleinen Abstand (Nahfeld) zueinander, sowie fiir Objekte in
direktem Kontakt vorgenommen. Der Wirmetransport im Fern- und Nahfeld
erfolgt hierbei ausschliefslich durch elektromagnetische Felder. Im Fernfeld
wird der maximale Strahlungstransport durch das Plancksche Strahlungsge-



setz charakterisiert. Im Nahfeld wird der Warmetransport im Rahmen der
fluktuierenden Elektrodynamik beschrieben. Sind beide Oberflichen mitein-
ander in Kontakt, kénnen Elektronen und Phononen Warme zwischen den
Materialien transportieren. Hier ist die Wéarmeleitung der dominierende Pro-
7ess.

Nach diesem Kapitel wird der Versuchsaufbau vorgestellt, mit dem die Mes-
sergebnisse der Arbeitsgruppen Kittel beziehungsweise Reddy generiert wur-
den [7] [8]. Dabei wird der Aufbau und die Messmethodik vorgestellt, mit
welcher der Warmestrom im Nanometer-Bereich unterhalb von 10nm be-
stimmt wurde. Auch werden Unterschiede im Vorgehen der beiden Arbeits-
gruppen aufgezeigt. Zwischen beiden Arbeitsgruppen existiert ein starker
Disput hinsichtlich der Interpretation der Messresultate.

In Kapitel 4 werden diese Messwerte mit Hilfe der theoretischen Grundlagen
aus Kapitel 2 analysiert. In einem ersten Schritt werden dabei die Messresul-
tate der Arbeitsgruppen prisentiert. Es wird versucht, die unterschiedlichen
Resultate mit den Differenzen im Aufbau in Verbindung zu bringen. Danach
erfolgt ein Vergleich der Kompatibilitét von Theorie und Messwerten.

Im Anschluss daran wird das Snap-In-Modell vorgestellt, welches das im Ex-
periment beobachtete Warmestromverhalten beschreibt. Dieses Modell wur-
de bereits in der Arbeit von Henkel und Schmidt [9] zur Charakterisierung
des Wiarmetransports auf Nanometer-Distanzen vorgeschlagen. In Rahmen
des Modells wird die Abstandsabhingigkeit des Wérmestroms durch einen
quantisierten Warmetransport resultierend aus sich 6ffnenden Kanélen cha-
rakterisiert.

Abschlieftend werden die wichtigsten Aussagen dieser Arbeit zusammenge-
fasst. Zudem soll ein Ausblick auf aktuelle und kiinftige Anwendungsgebiete
des Nahfeld-Wiarmetransports gegeben werden.



2 Grundlagen des Warmetrans-
ports

Als Wérmetransport bezeichnet man jeden Vorgang, bei dem aufgrund ei-
nes Temperaturgradienten Energie zwischen thermodynamischen Systemen
ausgetauscht wird [10]. Die Energiemenge, welche in Folge eines solchen Pro-
zesses libertragen wird, bezeichnet man in der Physik als Wéarme. Als For-
melzeichen wird hier im Allgemeinen @) verwendet. Jedes thermodynamische
System, welches an der Ubertragung von Wirme beteiligt ist, nimmt gleich-
zeitig Energie auf und gibt sie ab. Die Netto-Wiarmemenge ergibt sich aus
der Differenz von abgegebener und aufgenommener Energie. Der Wéarme-
strom bezeichnet dabei die Wiarme, die innerhalb einer Zeit ¢ zwischen den
beobachteten Systemen iibertragen wird. In dieser Masterarbeit werden da-
bei folgende Bezeichnungen getroffen:

Q ist definiert als Wairmeleistung zwischen den betrachteten Kérpern. Im
stationiren Zustand gilt Q = %.

¢ beschreibt hingegen die Wiarmeleistung je Fliche zwischen ebenen Ober-
fldchen.

Grundsétzlich kann Wirme auf drei Arten iibertragen werden:

e Zundchst besteht die Moglichkeit, Wéarme durch Materiestrome zu
transportieren. Diese Transportart wird als Warmekonvektion be-
zeichnet und ist fiir Fliissigkeiten und Gase meist der dominierende
Prozess. Sie spielt allerdings im hier betrachteten Fall keine Rolle. Zwi-
schen den Objekten besteht in unseren Versuchen kein Kontakt. Zudem
befindet sich zwischen ihnen ein Vakuum [1] [10].

e Stehen die betrachteten Systeme in Kontakt, so kénnen Elektronen
und Phononen bei Streuprozessen Energie iibertragen. Aus der Ther-
modynamik wissen wir, dass die Systeme dabei einer Gleichverteilung
der Energien entgegen streben, bis zwischen ihnen keine Temperatur-
differenz mehr besteht. Da dabei der Warmestrom von warm zu kalt
hoher ist als andersherum, ist der Energietransport von warm nach kalt
gerichtet. Diese Art der Warmeiibertragung wird als Wirmeleitung



bezeichnet [10]. In Abschnitt 2.3 wird dieser Vorgang niher erldutert.

e Stehen die betrachteten Systeme nicht in Kontakt miteinander, son-
dern sind zum Beispiel durch ein Vakuum voneinander getrennt, kann
kein Teilchenstrom fiir einen Wéirmeaustausch sorgen. Warmeiiber-
tragung findet hier ausschlieflich durch elektromagnetische Strah-
lung statt. Folgerichtig wird diese Transportart als Strahlungstrans-
port bezeichnet [10]. Von grofer Bedeutung ist dieser unter anderem
fiir den Wéarmetransport bei Sternen. Hierbei wird zwischen zwei ver-
schiedenen Abstandsregimen unterschieden, dem Fernfeld- und dem
im Nahfeldverhalten. In Abschnitt 2.1 und Abschnitt 2.2 werden diese
genauer betrachtet.

Es ist durchaus moglich, diese Finteilung weiter zu verfeinern. Im Rahmen
dieser Arbeit ist die gewdhlte Unterteilung jedoch ausreichend und zweck-
méRig.

2.1 Warmetransport im Fernfeld

Gegeben sei ein System aus zwei Korpern unterschiedlicher Temperaturen.
Beide seien jeweils an ein Warmebad gekoppelt, sodass sich ihre Temperatur
nicht dndert. Zwischen beiden Objekten wird es stets einen Warmetransport
in beide Richtungen geben. Die Warmemenge, die von heiff nach kalt trans-
portiert wird, ist dabei bei grofer als in jene, in entgegengesetzte Richtung.
In Abbildung 2.1 ist dies dargestellt.
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Abbildung 2.1: Allgemeine Darstellung des Warmetransports zwischen zwei Kor-
pern. In rot der Kérper mit hoherer, in blau jener niedrigerer Temperatur. Schraf-
fiert die jeweiligen Wérmebader. Die Pfeile stellen den jeweiligen Warmetransport
zwischen den Korpern dar.



Dabei hiingt es vom Abstand der Kérper ab, welche Effekte den Wéarmetrans-
port bestimmen. Im Fernfeld, das heift fiir 'groke’ Abstinde d' zwischen den
Koérpern, ist der Warmetransport sehr gut verstanden. Daher soll zunéchst
dieser Fall diskutiert werden.

Jeder Korper endlicher Temperatur emittiert elektromagnetische Strahlung
und somit Energie. Diese Strahlung propagiert, bis sie von einem anderem
Korper absorbiert wird.

Fiir ein System aus zwei Korpern in grofem Abstand ist die transportierte
Wirmemenge zwischen beiden bestimmt durch das Verhéltnis der vom Kor-
per in einem gegebenen Zeitintervall absorbierten und emittierten Strahlung.
Zunachst soll von idealisierten schwarzen Strahlern ausgegangen werden. Der
Begriff geht auf G. Kirchhoff (1860) zuriick [11]. Fiir einen idealen schwarzen
Strahler gilt dabei, dass das Absorptionsvermégen wellenlingenunabhéngig
stets maximal ist. Nach dem Kirchhoffschen Gesetz sind Emission und Ab-
sorption immer proportional zueinander. Somit muss der Emissionskoeffizi-
ent € maximal, also € = 1 sein. Das emittierte Spektrum héngt ausschlieflich
von der Temperatur des schwarzen Kérpers ab [12]|. Analog wird ein Korper,
der gar nicht absorbiert oder emittiert, also fiir den ¢ = 0 gilt, als idealer
weilser Korper bezeichnet.

Fiir reale Strahler gilt immer 0 < € < 1. Sie werden graue Korper genannt,
wenn Absorptions- und Emissionsvermégen dennoch unabhéngig von der
Wellenldnge der Strahlung sind. Das Spektrum hat dann die selbe spektra-
le Verteilung wie bei einem schwarzen Strahler. Die Intensitét ist allerdings
geringer.

Die Erklarung des Spektrums, also der Energieverteilung der Strahlung ei-
nes schwarzen Korpers in Abhéngigkeit von Frequenz oder Wellenlidnge, ge-
lang Max Planck im Jahre 1900 unter Einfithrung der Quantenhypothese?.
Das nach ihm benannte Plancksche Strahlungsgesetz beschreibt dabei das
gesamte Spektrum eines schwarzen Strahlers. Damit verbindet es die Strah-
lungsgesetze nach Wien (1896) und nach Rayleigh und Jeans (19003), welche
jeweils nur fiir kleine, beziehungsweise grofe Wellenldngen mit experimen-
tellen Daten iibereinstimmen [12].

In Abhéngigkeit von der Frequenz v und der Temperatur 7" lautet das planck-

b Grofe’ Abstinde bedeuten in diesem Zusammenhang, dass fiir den Abstand d zwi-
schen den Koérpern gilt:

d > A, (2.1)

wobei A\, = ﬁ fiir die thermische Wellenlénge steht. Warum dies sinnvoll ist, wird
T™TmRp

in Abschnitt 2.2 erldutert.

2Quantenhypothese: Der Energieaustausch zwischen Oszillatoren und dem elektroma-
gnetischen Feld erfolgt, anders als in der klassischen Physik, nicht kontinuierlich sondern
in diskreten 'Quanten’. Dieses Postulat gilt als Beginn der Quantenphysik.

3] Rayleigh versffentlichte das Gesetz erstmals 1900, J.Jeans korrigierte Fehler bei den
Vorfaktoren und verdffentlichte das iiberarbeitete Gesetz 1905.



sche Strahlungsgesetz:

{3 1

3 hy
" ewT — 1

Uv,T) = , (2.2)

wobei U(v, T) die spektrale Energiedichte, ¢ die Lichtgeschwindigkeit und h
das Plancksche Wirkungsquantum ist. Eine Integration von Gleichung (2.2)
iiber alle Frequenzen liefert dann die Strahlungsleistung des schwarzen Kor-
pers:

P= / Uy, T)dv = 0 AT, (2.3)
0

mit der Stefan-Boltzmann-Konstante o. A beschreibt dabei die Gesamto-
berfliche des Korpers. Dies ist das Stefan-Boltzmann-Gesetz?* fiir schwarze
Korper. Die T*-Abhiingigkeit der Strahlungsleistung fiihrt dazu, dass der
Strahlungs- und somit der Wiarmetransport fiir hohe Temperaturen effekti-
ver ist als fiir niedrige. Fiir graue Korper wird Gleichung (2.3) durch einen
Faktor €(T) ergénzt, der den gewichteten, gemittelten Emissionsgrad be-
schreibt:

P = e(T)o AT*. (2.4)

Fiir eine obere Abschitzung des Warmetransport durch Strahlung bietet es
sich an, von der Annahme eines schwarzen Strahlers auszugehen, also € = 1.
Betrachten wir Oberflichen der Temperatur 7, und T.. Es gelte T, > T..
Die Oberflichen seien durch ein Vakuum der Dicke d voneinander getrennt.
Die abgegebene Warmeleistung iiber die heifte Oberfliche A;, entspricht der
Strahlungsleistung, also:

Qn = o AT}, (2.5)

wobei Ay, die Oberfldche des heiffen Korpers beschreibt.
Der Wéarmetransport von der warmen zur kalten Oberfliche ist allerdings
von der Geometrie abhéngig. Nur Strahlung, welche die kalte Oberfliche

erreicht, kann auch absorbiert werden. Sei Fj. = % der Sichtfaktor. Er
h

ergibt sich aus dem Verhéltnis der Strahlungsleistung Qhe, die vom heiken
auf den kalten Korper iibertragen wird, und der Gesamtstrahlungsleistung
des heilsen Koérpers Q Der Transport von kalt nach warm ldsst sich analog
vorstellen. Fiir die Wérmeleistung von der warmen zur kalten Oberfliache
ergibt sich

Qne = 0 ATy Fe. (2.6)

Analog gilt fiir den Strom von heif zu kalt:

Qen = 0 AT Fop,. (2.7)

“Nach Jozef Stefan, der 1879 das Gesetz empirisch bestimmte [13] und Ludwig Boltz-
mann, der es 1884 aus den Maxwell-Gleichungen herleitete [14].



Abbildung 2.2: Veranschaulichung fiir Sichtfaktor und Reziprozitatsbeziehung.

Der Anteil der von heifs auf kalt {ibertragenen Strahlungsleistung lisst sich
fiir einen diffusen Strahler ausdriicken durch den Raumwinkel €. = ﬁﬁ
unter dem der kalte Korper der Flache A, dem heifen in einer Entfernung
d erscheint. Abbildung 2.2 dient zur Veranschaulichung des Sachverhaltes.
Damit ldsst sich der Sichtfaktor schreiben als Fj. = % Daraus ergibt

sich unmittelbar die Reziprozitatsbeziehung:
Achh = Ahic- (28)

Setzt man nun Gleichung (2.8) in Gleichung (2.7) ein und betrachtet die
Differenz von Gleichung (2.6) so ergibt sich der Gesamtwarmestrom von heifs
nach kalt zu:

Q = o ApFre(Tyy — T2). (2.9)

Fiir eine gegebene Geometrie hingt der Warmestrom einzig von der Tempe-
ratur der Oberflachen ab. Fiir reale Kérper mit einem Emissionsgrad € < 1
ist der resultierende Wiarmestrom stets kleiner als der durch das Stefan-
Boltzmann-Gesetz vorhergesagte Wert. Zudem fiihrt ein von der Wellenlénge
abhéngiger Emissionsgrad zu einer verdnderten Temperaturabhingigkeit. In
der Praxis ist das T*-Potenzgesetz daher nicht streng giiltig.

2.2 Warmetransport im Nahfeld

Fiir groke Abstédnde zwischen den betrachteten Objekten ist der Wéirme-
transport sehr gut durch das Plancksche Strahlungsgesetz beschrieben. Dies
andert sich, wenn der Abstand d zwischen den Oberflachen vergleichbar mit



der thermischen Wellenldnge Ay, wird. Dieser Bereich wird als Nahfeld be-
zeichnet. Der Warmetransport kann hier um mehrere Gréfenordnungen gro-
fser sein, als es durch Schwarzkorperstrahlung zu erkléren wire. Konduktion
und Konvektion spielen hier weiterhin keine Rolle. Beide Effekte bendtigen
klassisch ein Medium. Wir konzentrieren uns hier jedoch auf Kérper, welche
durch ein Vakuum voneinander getrennt sind. Der sogenannte "superplanck-
sche Wirmetransport” muss somit durch elektromagnetische Wechselwirkun-
gen vermittelt werden. Die Beschreibung, der dabei auftretenden Effekte,
erfolgt allgemein im Rahmen der fluktuierenden Elektrodynamik [6] [15]. Im
ersten Teil dieses Abschnittes soll daher jene urspriinglich von Rytov, Le-
vin und Mitarbeitern entwickelten Theorie vorgestellt werden. Es wird sich
zeigen, dass evaneszente Oberflichenmoden entscheidenden Einfluss auf der
Wairmetransport haben.

Auch Effekte aus der Quantenmechanik kénnen eine Rolle spielen, wie das
Tunneln von Teilchen. Hierbei kénnen Teilchen wie zum Beispiel Elektro-
nen durch Bereiche hindurch transportiert werden, welche klassisch undurch-
dringbar wiren. Fine Erlauterung dieses Effekts wird in Unterabschnitt 2.2.2
gegeben.

2.2.1 Fluktuierende Elektrodynamik

Der Warmetransport im Nahfeld erfolgt durch elektromagnetische Felder.
Diese lassen sich durch die makroskopischen Maxwell-Gleichungen vollstan-
dig beschreiben. Im Rahmen der fluktuierenden Elektrodynamik (FED) wer-
den die Gleichungen dabei durch fluktuierende Strome j’(w, Z) ergénzt. Diese
beschreiben die fluktuierenden Quellen der elektrischen und magnetischen
Felder innerhalb des Mediums. Es ergeben sich die stochastischen Maxwell-
Gleichungen [6] [15]:

V x E(w,#) = iwpoH (w, T),
V x H(w,Z) = j(w, &) — iwe(w)E(w, ) (2.10)

wobei pg die magnetische Feldkonstante und e(w) die dielektrische Funktion
bezeichnet. Die Stromdichte ;(w, ¥) lésst sich dabei als stationérer stochasti-
scher Prozess betrachten. Aus dem Fluktuations-Dissipations-Theorem folgt
fiir ein homogenes, lokales und isotropes Medium der Beziehung:

e

(ja(w, ), 55w, %)) = drEo(w, T)€" (w)dapd(F — &)0(w — ') (2.11)

und
(jo( T, w), j5(E,w)) = (ol w)", j5(Fw)*) = 0. (2.12)

Hier entspricht ¢’ dem Imaginiranteil der dielektrischen Funktion und
Ey(w,T) = %" + eﬁg‘gw der mittleren Energie eines harmonischen Oszillators,
wobei 8 = k%T [15]. (-,-) gibt dabei an, dass der Mittelwert der betrachteten




Grofse zu bilden ist und Produkte zu symmetrisieren sind.

Die fluktuierenden Eigenschaften der elektrischen und magnetischen Felder
E und H sind durch die fluktuierenden Eigenschaften der Quellstréme be-
stimmt. Die Felder lassen sich ausdriicken als Integrale iiber das die Quellen
enthaltende Volumen:

-

E(w, @) = iwuo/dgx’GE(f, 7)) (w, ),

-

H(w,Z) = iwuo/dga:'GH(f, 7)j(w, 7). (2.13)

Dabei beschreiben die Tensoren G¥ und G die dyadische elektrische be-
ziehungsweise magnetische Greensche Funktion. Die Behandlung dieser wird
ausfithrlich in [15] durchgefiihrt.

Gleichung (2.11) und Gleichung (2.13) liefern die Korrelationsfunktionen
(En(Z,1), Ha(2, 1)), (Ea(Z,t), Eg(Z,t")) und (Ha(Z,t), Ha(&,t')) der fluk-
tuierenden Felder. Daraus lassen sich der Poynting-Vektor und die Energie-
dichte bestimmen. Dazu miissen Temperatur und Materialeigenschaften des
Mediums bekannt sein. Zusitzlich bedarf es der Bestimmung der Greenschen
Funktionen, angepasst an ein konkretes Problem [15].

Zur Beschreibung des Warmetransports zwischen zwei Oberflachen ist der
Poynting-Vektor entscheidend. Betrachten wir die Geometrie aus Abbildung 2.3.

/// \\\\
7 NN
7 _ NN
',//?/51 £=¢, Si\s
'/=T1 T=T,
0 d z
Medium 1 Vakuum Medium:2

Abbildung 2.3: Halbraumgeometrie: Zwei semi-unendlich ausgedehnte Medien 1
und 2, welche zwischen 0 < z < d durch ein Vakuum getrennt sind.

Der Energiefluss von Medium 1 zu Medium 2 ist gegeben durch die Normal-
komponente des Poynting-Vektor Si2 von Oberfliche 1 nach 2. Der Ener-
giefluss von Medium 2 nach 1 ist entsprechend durch jene des Poynting-
Vektor So1 gegeben. Zur Bestimmung des Warmetransports bietet sich fol-
gendes Vorgehen an. Zunéchst wird der Energiefluss von 1 nach 2 bestimmt.



Der Poynting-Vektor Si2 enthilt dabei alle Informationen {iber die Quellen
des elektromagnetischen Feldes in Medium 1 bei einer Temperatur 7. Da-
mit kann der Warmestrom von 1 nach 2 bei T} charakterisiert werden. Fiir
die gegebene Geometrie entspricht die z-Komponente des Poynting-Vektors
der Warmestromdichte ¢. Fiir die entgegengesetzte Richtung wird mit dem
Poynting-Vektor So; analog vorgegangen. Der Netto-Wéarmetransport ergibt
sich aus der Differenz der beiden entsprechenden Komponenten der Poynting-
Vektoren. Fiir den differenziellen Netto-Energietransfer gilt somit [6]

W= lim 22702

: 2.14
T —T> Tl - T2 ( )

Zu beachten ist dabei, dass die elektrischen und magnetischen Felder als
Superposition von je einer senkrechten und zwei parallelen Polarisations-
komponenten bezogen auf die Einfallsebene zu betrachten sind. Diese Kom-
ponenten werden als separate Wellen beschrieben. Die konkrete Berechnung
der Poynting-Vektoren ist sowohl in [6] als auch in [15] durchgefiihrt. Die
Normalkomponente des Poynting-Vektor Syo ergibt sich aus [15]:

(S12) = €ap: (Ea, Hp)

[e%e] 2.3 _Nn
=ea5z/ dwEo(w,mM
0

(2.15)

X / P2 Gz, 7)GE (2, 7)) + c.c.
/<0

Hierbei steht c.c. fiir komplex konjugiert. Ey und €;” sind dabei genauso
definiert, wie in Gleichung (2.11). Das Integral iiber 2z’ < 0 berticksichtigt
dabei alle Quellen in Medium 1. Zur Auswertung dieses Integrals ist zundchst
das Integral iiber das Quellvolumen fz, <0 A3z’ G%GET ausfithren. Dazu miis-
sen zunéchst die auf das Problem angepassten Greenschen Funktionen be-
stimmt und eingesetzt werden®. Zur Bestimmung der Normalkomponente
des Poynting-Vektors bleibt dann ein Integral iiber alle Wellenldngen. Dieses
lasst sich in einen Integralausdruck iiber alle Wellenvektoren in der xy-Ebene
iibersetzen. Anzumerken ist, dass der Poynting-Vektor dabei additiv die Bei-
trage der beiden unabhéngigen Polarisationsrichtungen der Felder beinhaltet
[6].
Mit diesem Integralausdruck fiir den Poynting-Vektor lisst sich auch der dif-
ferenzielle Energietransport W = g—; bilden. Dieser wird in zwei Beitrédge
zerlegt:

W = WPrP 4 Jyeve, (2.16)

Wir kénnen die beiden Beitrige jeweils in ihre senkrechte und parallele Po-
larisation beziiglich der Einfallsebene aufteilen. Wir erhalten somit vier un-
abhéingige Komponenten. Betrachten wir zunéchst den zweidimensionalen

°Die Bestimmung der Greenschen Funktion und Auswertung ist im Detail in [15] durch-
gefiihrt.
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Wellenvektor Exy parallel zur Oberfliche. WP™P beinhaltet das Integral {iber
alle Wellenvektoren kg, € [0,%[. Damit gilt k2, = k2 + k2 < (£)?. Da fiir
den Wellenvektor k gilt [k|2 = k2 + kf! + k2 = (¥)?, sind alle z-Komponenten
k. des Wellvektors reell. Diese Wellen kénnen ungeddmpft ins Vakuum in
z-Richtung propagieren. Der Wirmebeitrag von WP™P ist vom Abstand d
unabhiingig, solange d?> < A. A ist dabei die Fliche des betrachteten Kor-
pers. Fiir hinreichend grofe d erhalten wir einen Ausdruck fiir den Strah-
lungstransport, der dem Stefan-Boltzmann-Gesetz entspricht.

Wev ergibt sich aus dem Integral iiber alle Wellenvektoren k,, € [£,oc0l.
Hier gilt allerdings k2 + k‘z > (2)2. Es ist ersichtlich, dass damit k2 < 0 gils.
Die z-Komponenten des Wellenvektoren ist somit rein imagindr. Die Wellen
konnen in z-Richtung nicht propagieren und klingen im Vakuum exponen-
tiell schnell ab. Das k-Integral liefert hier eine ﬁ—Abstandsabhéingigkeit. n
héngt dabei von den Eigenschaften der dominierenden Wellen ab. Dieser
Anteil beschreibt die evaneszenten Moden an der Oberfliche des Mediums
[6]. Bei evaneszenten Moden handelt es sich um Moden, welche sich parallel
zur Oberfliche ausdehnen kénnen und senkrecht zur Oberfliche exponentiell
schnell abklingen. Dieses Verhalten ist in Abbildung 2.4 angedeutet fiir den
Spezialfall eines Oberflichen-Polaritons.

Vakuum

Y :

C @ ¢ o

Metall

Abbildung 2.4: Darstellung eines Oberflichen-Polariton. Die Oberfléche liegt ent-
lang der Oberfliche zwischen Metall (unten) und Vakuum (oben). Durch die La-
dungen an der Oberfliche, entstehen exponentiell abklingende Felder. Das Intensi-
tétsverhalten ausgehend von der Oberfliche in der xy-Ebene ist rechts zu sehen.

Fir hinreichend grofe d konvergieren der Anteil der evaneszenten Moden
gegen 0, aufgrund des exponentiellen Abklingverhaltens. Die transportierte
Wirmemenge ist fiir diesen Fall also durch den Beitrag von WP™P gegeben.
Somit ist die fluktuierende Elektrodynamik bei grofen Absténden kompati-
bel mit der zuvor getroffenen Fernfeldbetrachtung (6] [15].
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Fiir Absténde, die vergleichbar mit der thermischen Wellenldnge sind, prégt
sich eine Abstandsabhéngigkeit der propagierenden Wellen aus [6]. Diese ent-
stehen durch Mehrfachreflexionen zwischen den Oberflichen. Das Vakuum
wirkt hier als Resonator. Der Anteil, der die evaneszenten Moden beinhaltet,
wird erst fiir kleine Absténde relevant. Thr exponentielles Abklingen sorgt da-
fiir, dass sie nur fiir kleine Abstdnden von Bedeutung sind.

Abbildung 2.5 zeigt die sich ausprigende Abstandsabhingigkeit von WPrP
zu kleinen Distanzen hin.

” E
[:vin?r(] s
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3 Nk
w0t 0
’ // .
0L L s L n ik o T T T T
010 0% 23107 307 107 SA0° eady 0 v 20 >0 . >
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Abbildung 2.5: Numerisch erstellte Frequenzspektren der Beitridge der propagieren-
den (im Bild mit "sin” bezeichnet) und evaneszenten (im Bild mit ”exp” bezeichnet)
Moden zum differenziellen Netto-Wirmeiibertrag zwischen zwei Kérpern mit den
Temperaturen 77 = 315K und 75 = 0K. || steht dabei fiir die parallel polarisierten
und L fiir die senkrecht polarisierten Anteile relativ zur Einfallsebene.

Links: Spektrum WP™P fiir Abstinde d — oo (gestrichelt) und d = 10 ym

Rechts: Spektrum W@ fiir d = 2 ym

Entnommen aus Polder und van Hove, Theory of radiative heat transfer between
closely spaced bodies, Abb.4/5, Physical Review B, 1971 [6], Nachdruck mit Er-
laubnis der (©2018 American Physical Society

Der Beitrag der evaneszenten Moden iibertrifft bereits bei d = 2 um den
der propagierenden [6]. Bei kleineren Absténden ist der Warmeiibertrag fast
ganzlich durch die evaneszenten Moden bestimmt.

Um ein Aussage iiber die Grofenordnung dieses Beitrags treffen zu konnen,
ist es niitzlich sich die Energiedichte (u) oberhalb der Oberflichen anzuse-
hen. Anzumerken ist, dass der Poynting-Vektor nur im Nahfeld Informatio-
nen iiber die evaneszenten Moden enthalten kann, da er nur den Energiefluss
beschreibt. Es gilt [15]:

(u) = %0<F72> + %&72% (2.17)

wobei (E2) und (H?) die Korrelationsfunktionen der elektrischen und ma-
gnetischen Feldanteile beschreiben. Die Berechnung erfolgt analog zu der des
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Abbildung 2.6: Numerische Ergebnisse fiir die Energiedichte oberhalb eines Au-
Halbraumes. Aus S.-A.Biehs Theorie Anwendung thermisch induzierter Nahfeldef-
fekte, S.29, [15], International License: Creative Commons Attribution 4.0.

Poynting-Vektors in Gleichung (2.15). Fiir das Nahfeld dominiert der Bei-
trag der evaneszenten Moden zur Energiedichte den der Propagierenden [15].
Der Betrachtung aus [6] folgend, haben zwischen Metallen bei Distanzen im
Bereich um 10 nm evaneszente TE-polarisierte Moden den gréfiten Anteil an
der Energiedichte. Dies ist in Abbildung 2.6 dargestellt. Der Beitrag dieser
Feldkomponenten zur Wirmeleistungsdichte lésst sich laut Polder und van
Hove [6] ndherungsweise bestimmen durch

0,574 pooky

Irgev ™~ 7 TX(T, —Ty) fir | —Thl < Ty, Tp.  (2.18)

T= % ist die mittlere Temperatur im Versuchsaufbau. 77 und 75 stehen
dabei fiir die Temperaturen der jeweiligen Oberflichen 1 und 2. o bezeich-
net die elektrische Leitfdhigkeit und pg die magnetische Feldkonstante. Fiir
Temperaturen, wie in den Versuchen, die an spéterer Stelle betrachtet wer-
den, ergeben sich Warmeleistungsdichten in der Grokenordnung von 106%.
Es ist daher zu erwarten, dass der Warmetransport im Nahfeld durch diese
Moden den Wirmetransport der Schwarzkorperstrahlung (im gleichen Tem-
peraturbereich ~ 102%) deutlich iibertrifft.

Es bleibt zu untersuchen, welcher Natur diese evaneszenten Oberflaichenmo-
den sind.

In [15] wird gezeigt, dass fiir Gold Plasmonen eine entscheidende Rolle spie-
len kénnen. Diese Quasiteilchen beschreiben die quantisierte Schwingung der
Elektronen im Material. Die Schwingung entspricht der im Drude-Modell
vorhergesagten Plasmaschwingung. Oberflichenplasmon sind an der Ober-
fliche lokalisierte Plasmaschwingungen, welche an das elektromagnetische
Feld koppeln kénnen (Vergleiche Abbildung 2.4). Anschaulich kann das ex-
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ponentiell abklingende Feld, das durch Oberflichenplasmon erzeugt wird, im
Nahfeld in das gegeniiberliegende Medium eindringen und in diesem Plas-
maschwingungen anregen. Dadurch trigt es nun auch zum Energie- und
damit Wirmetransport bei. Die Kopplung der evaneszenten Oberflichen-
moden kann auch als Tunneln® exponentiell gedimpfter Photonen zwischen
den Oberflachen interpretiert werden [15]. Oberflachenplasmon sind jedoch
fiir die spéter betrachteten Experimente nicht von Bedeutung. Grund dafiir
ist ihre hohe Anregungsenergie. Ein Vergleich des thermischen Spektrums
kpT bei den jeweiligen Versuchstemperaturen mit der Frequenz der Ober-
flichenplasmon wgp zeigt, dass fwgp > kT ist. wgp ist hierbei etwa im
UV-Bereich, wihrend die Frequenz der thermischen Strahlung im infrarotem
liegt. Oberflichenplasmon lassen sich daher in den hier spiter betrachteten
Versuchsreihen nicht thermisch anregen.

Im Gegensatz zu ihnen kénnen Phononen thermisch angeregt werden. Es
muss zwischen akustischen und optischen Phononen unterschieden werden.
Erstere bezeichnen eine quantisierte Schwingung der Kristallatome. Diese
schwingen dabei in Phase. Das entspricht der Ausbreitung akustischer Wel-
len, was die Nomenklatur begriindet [16]. Zum Wérmetransport iiber ein
Vakuum koénnen nur optische Phononen beitragen. Bei diesen schwingen be-
nachbarte Kristallatome gegenphasig. Sind diese zusétzlich unterschiedlich
geladen, entstehen starke Dipolmomente [16]. Im Gegensatz zu akustischen
kénnen optische Phononen daher an das elektromagnetische Feld koppeln.
In diesem Fall spricht man von Phonon-Polaritonen. In Gold spielen sie fiir
den Wirmetransport aber keine Rolle. Optische Phononen kénnen nicht in
Kristallen mit einatomarer Basis, wie Gold, angeregt werden, da die Gitte-
ratome hier keine schwingendes Dipolmomente auspréigen kénnen. [16].

Die Beschreibung des Warmetransports im Rahmen der fluktuierenden Elek-
trodynamik ist fiir das Nahfeld sehr erfolgreich. Allerdings wurden vor den
Versuchsreihen von Kloppstech et al. [7] und Cui et al. [8] unterhalb von
10nm keine Experimente durchgefiihrt, um die theoretischen Vorhersagen
zu iiberpriifen. Einerseits ist der technische Aufwand zur Realisierung sol-
cher Messungen sehr hoch. Andererseits gab es durch die gute Ubereinstim-
mung der FED mit den Messdaten bei groferen Absténden keinen Grund
unterhalb von 10 nm etwas Anderes zu erwarten [3] [4] [5]. Dies ist insofern
wichtig, als dass die Experimente, die hier diskutiert werden, genau diesen
Bereich untersuchen. Auch andere Arbeitsgruppen konnten Abweichungen
von der FED fiir sehr kleine Absténde feststellen [17].

Im Nahfeld konnen noch weitere Effekte beobachtet werden, welche einen
Einfluss auf den Warmetransport haben. So sind zum Beispiel auch Flek-
tronen in der Lage durch die Vakuumbarriere zu tunneln. Im Folgenden soll
dieser Effekt ndher diskutiert werden.

5Der Begriff Tunneln wird im folgenden Abschnitt ausfiihrlich am Tunneln von Elek-
tronen erklart.
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2.2.2 Tunneln von Elektronen

In der klassischen Physik werden Elektronen als massive Teilchen verstanden.
Sind zwei Oberflichen wie im hier betrachteten Fall durch ein Vakuum von-
einander getrennt, so kénnen Elektronen nach klassischer Auffassung nicht
von einer zur anderen Seite wandern. Jedoch wird fiir sehr kleine Abstéinde
genau das beobachtet:

Es ist experimentell moglich, einen elektrischen Strom zwischen zwei nahe
benachbarten Oberflichen zu detektieren. Dieses Phinomen wird als Tunnel-
effekt bezeichnet. Er lisst sich quantenphysikalisch erkliren’. Jedes quanten-
mechanische Teilchen kann durch eine Wellenfunktion ¥(x,t) vollstandig im
Ortsraum beschreiben werden. Das Betragsquadrat |¥(z,t)|? der jeweiligen
Wellenfunktion entspricht dabei der Aufenthaltswahrscheinlichkeit des Teil-
chens in einem bestimmten Bereich. Das Verhalten des Realteils von ¥(x)
ist in Abbildung 2.7 dargestellt.

Nach Regeln der Quantenmechanik ist diese endlich in der Potenzialbarriere

1.4

1.2¢

1.0}

0.6

0.4¢

0.2}

0.0 L
-8 -6 —4 =2 0 2 4 6 8

position z

Abbildung 2.7: Darstellung des Tunneleffektes: Die von links einlaufende Elektro-
nenwelle trifft auf eine Potenzialbarriere. Hier kann sie nicht propagieren und klingt
exponentiell ab. Der Realteil der Wellenfunktion am Ende der Barriere ist ungleich
0. Daher kann das Elektron rechts der Barriere weiter propagieren.

und klingt exponentiell ab. Wie in Abbildung 2.7 skizziert, kann das Elek-
tron mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit durch die Barriere transmittiert
werden.

Der zugehorige Transmissionskoeffizient T gibt die Wahrscheinlichkeit des
Durchschreitens der Potenzialbarriere an. Er 14sst sich aus der Schrodinger-
gleichung herleiten. Aus der Berechnung folgt als Abhangigkeit T(E,d)

e~ 2 mit Kk = 7”2771(;/_]5) Dabei ist V das Potenzial der Barriere, E die
Energie des Teilchens, m seine Masse und d die Dicke des Potenzials [18].

"Diese Betrachtung lisst sich fiir jedes Elementarteilchen und viele Quasiteilchen durch-
fiihren und wird hier beispielhaft am Elektron durchgefiihrt.
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Dies gilt zumindest fiir das in Abbildung 2.7 skizzierte Kastenpotenzial. Dar-
aus ldsst sich zweierlei schlussfolgern:

Abhingigkeit von d

Der Transmissionskoeffizient héngt exponentiell vom Abstand der Ober-
flachen ab. Dies fiihrt dazu, dass der Logarithmus der Stromstérke li-
near mit dem Abstand skaliert. Daher kann durch Messung der Strom-
stdrke sehr einfach der Abstand der Oberflichen zueinander bestimmt
werden. Dies ist das Grundprinzip der Rastertunnelmikrokopie. Mit
dieser ist es moglich die Topografie von Oberflichen mit Angstrémauf-
16sung zu untersuchen und darzustellen.

Abhingigkeit von F
Damit Elektronen tunneln kénnen, miissen im Material, in das sie
iibergehen, die entsprechenden Zustédnde unbesetzt sein. Zwischen den
Oberflichen daher eine Spannung angelegt. Diese erhéht auf einer Seite
das Energieniveau der Elektronen. Da die Energie beim Tunneln nicht
verandert werden und hohere Energieniveaus nicht besetzt sind, treibt
die Spannung einen Tunnelstrom an.

Typischerweise wird der Beitrag des Tunnelstroms zum Wiarmetransport
durch das Stromwérmegesetz beschrieben. Darauf wird in Unterabschnitt 4.2.2
anhand der Messdaten eingegangen.

2.2.3 Welitere Ansitze

Im Folgenden werden einige andere Ansétze diskutiert, die zum Warmestrom
beitragen kénnen.

In [7] wird angefiihrt, dass das Tunneln von Phononen den gemesse-
nen Warmestrom verursachen kénnte. Das Phononentunneln wird in der
Forschung diskutiert. Phononen machen den groften Anteil der Wirme-
kapazitdt eines Festkdrpers aus. Der Warmetransport in Festkérpern wird
hauptséchlich von Elektronen und Phononen getragen [19]|. Es liegt ange-
sichts der Messergebnisse in [7] daher nahe ihre Rolle im Ubergangsregime
zwischen Nahfeld und Kontakt genauer zu untersuchen. Tatséchlich zeigen
einige Experimente, dass fiir Abstdnde unterhalb von einem Nanometer ein
sehr effektiver Warmetransport stattfindet. Dieser tibertrifft den erwartba-
ren Transport durch Schwarzkérperstrahlung um 10 Gréfenordnungen [17].
In Altfeder et al. wird diese sehr effektive Warmeiibertragung zwischen ei-
ner Platinspitze und einer Goldoberfliche durch einen als Phononentunneln
bezeichneten Effekt beschrieben.

Das Phianomen des Phononentunnelns als Ursache fiir den gigantischen War-
mestrom ist jedoch problematisch. So handelt es sich bei Phononen eben
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Abbildung 2.8: Durch die thermische Vibration der Spitze wird eine Vibration in
der Oberflache erzwungen.

Oben rechts: Energiediagramme fiir inelastische Tunnelprozesse: (a) Phononenemis-
sion, (b) resonante Emissions-Reabsorption. Bild aus Igor Altfeder et al., Phys. Rev.
Lett. 105 (2010) 166101 [17] Entnommen mit Genehmigung der ©2018 American
Physical Society

nicht wie bei Elektronen um Teilchen, sondern um quantisierte Gitterschwin-
gungen, die sich als Quasiteilchen beschreiben lassen. Sie bendtigen ein Me-
dium um sich auszubreiten. Der von Altfeder vorgeschlagene Mechanismus,
welcher dennoch eine Art Tunneln durch das Vakuum ermdglicht, basiert auf
einer starken elektromagnetischen Kopplung (vgl. Abbildung 2.8). Durch das
elektrische Feld gelingt das Tunneln der Phononen {iber Umwege. Die ther-
mischen Bewegungen von Ladungen in der Messsonde erzeugen dabei ein
veranderliches, elektromagnetisches Feld. Dieses koppelt an die Probenober-
flache und erzeugt dort atomare Schwingungen. Das ist nur ein moglicher
Ansatz fiir eine Kopplung von Phononen iiber das Vakuum hinweg. Tat-
séchlich werden von anderen Autoren auch andere Kopplungsmechanismen
als Phononentunneln bezeichnet. So wird in der Arbeit von Mika Prunnila
und Johanna Meltaus [20] gezeigt, dass akustische Phononen in piezoelektri-
schen Medien erheblich zum Wéarmetransport im Nahfeld beitragen konnen.
Auch kénnen Phononen in diesen Materialien zu Ladungsdichteverschiebun-
gen fiihren. Dadurch kann eine sehr effektive Kopplung iiber das Vakuum hin-
weg entstehen. Auf diese Art kénnten akustische Phononen signifikant zum
Wiérmetransport beitragen |20]. Sellan et al. [21] hingegen beschreiben, dass
fiir Abstdnde unterhalb von 1nm Berechnungen der Gitterdynamik durch-
aus auch klassisch einen Phononentransport zwischen Oberflichen zulésst.
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Der dadurch induzierte Warmetransport kann um bis zu 8 Grofsenordnungen
groker als der durch Schwarzkorperstrahlung sein [21]. Der bei Altfeder [17]
beobachtete Warmestrom, der noch zwei Grofenordnungen dariiber liegt,
wird zuriickgefiihrt auf einen durch Deformation verursachten Wérmestrom,
wie er in [20] beschrieben ist. In [21] wird zudem der Begriff "Tunneln” fiir die
beschriebenen Effekte kritisiert, da, nach Ansicht der Autoren, keine klas-
sisch undurchdringliche Barriere durchdrungen wird.

Die verschiedenen Gruppen, die sich bislang mit der Rolle von Phononen
beim Wirmetransport im Ultranahfeld® beschiftigt haben, kommen zusam-
mengefasst zu sehr unterschiedlichen Ergebnissen. Einigkeit besteht vor al-
lem darin, dass Phononen fiir Abstdnde < 1nm einen grofen Einfluss auf
den Wirmetransport haben kénnen.

In Cui et al. [8] wird dariiber hinaus die Moglichkeit erwogen, dass Verun-
reinigungen fiir den anormal grofen Wirmestrom [7] [8] verantwortlich sind.
Tatséchlich kénnen Adsorbatschichten auf der Oberfliche den Wérmetrans-
port erheblich erhéhen [22]. Fremdatome kénnen thermisch Schwingen und
so optische Phononen an der Oberfliche bilden. Dadurch ist es moglich, dass
Oberflachenphononen ausgebildet werden. Auch kann der Tunnelstrom be-
einflusst werden, was Auswirkungen auf die Abstandsmessung haben kann.
Zusatzlich besitzen andere Stoffe als Gold andere Zustandsdichten an der
Oberfliche. Die Betrachtung im Rahmen der FED wiirde daher auch zu an-
deren Vorhersagen fiir den Warmetransport fithren. Bei Cui et al. 8] wird
nun sogar angenommen, dass die Adsorbaten auf den Oberflichen den ge-
ringen Spalt zwischen ihnen {iberbriicken. Dadurch wiirde eine molekulare
Briicke zwischen den Oberflichen entstehen [23].

2.3 Wairmetransport bei Kontakt

Bisher trugen fast ausschlieflich elektromagnetische Effekte zum Wirme-
transport bei. Dies dndert sich, sobald die betrachteten Oberflachen in Kon-
takt miteinander stehen. Da im Rahmen dieser Arbeit Festkorper betrachtet
werden, gibt es keine Konvektion. Jedoch setzt im Kontaktfall Warmeleitung
ein. Hauptverantwortlich fiir diese Art des Warmetransports sind Elektro-
nen und Phononen [16]. Diese kénnen sich durch den gesamten Festkorper
bewegen. Der Wiarmetransport durch Teilchen und Quasiteilchen wird zum
dominierenden Prozess. Dadurch kann wesentlich effektiver Warme trans-
portiert werden als durch Strahlung.

Betrachten wir einen Festkorper, der am linken Ende die Temperatur 7; und
am rechten die Temperatur 7T, besitzt. Es gelte T} > T,. Weiterhin sei der
mittlere Teilchenstrom null, es gelte also J;; = J; ..

Da die mittlere Energie der Elektronen rechts kleiner ist als links, bewirkt
der in beide Richtungen ablaufende Teilchenstrom einen Energietransport

8Hier: Feld zwischen zwei Objekten im Abstand unterhalb von 10 nm.
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vom Ort der héheren zum Ort der niedrigeren Temperatur. Dies entspricht
der Definition eines Warmestroms. Unter den hier getroffenen Annahmen
gelte also ¢; > ¢ wobei ¢; die Warmestromdichte von links nach rechts be-
zeichnet.
Als Mals dafiir, wie effektiv Wérme in Festkérpern transportiert wird, defi-
nieren wir die Wirmeleitfihigkeit x als Proportionalitdtskonstante zwischen
dem treibenden Temperaturgradienten VI und der resultierenden Wéarme-
stromdichte ¢ [19]:

Gg=—rVT. (2.19)

Diese Definition setzen wir zunéchst vollig analog fiir Phononen und Elektro-
nen. Die Wirmeleitfahigkeit in drei Dimensionen 14sst sich dabei bestimmen
als

1
K= gcvvf, (2.20)

wobei cy die Warmekapazitdt des betreffenden Teilchens beschreibt, ¢ die
mittlere freie Wegldnge und v die mittlere Geschwindigkeit. Bei Phono-
nen entspricht dies der Schallgeschwindigkeit, bei Elektronen der Fermi-
Geschwindigkeit. Fiir Metalle iiberwiegt der elektronische Anteil zur Wérme-
leitfahigkeit dem phononischen im Allgemeinen deutlich. Dies liegt einerseits
daran, dass die Fermi-Geschwindigkeit (~ 10°2) wesentlich grofer als die
Schallgeschwindigkeit (~ 10° ) ist [16]. Die Wirmekapazitéit der Phononen
ist daftir im Allgemeinen viel hoher als die der Elektronen [19]. Die elektro-
nische thermische Leitfihigkeit ist fiir Metalle im allgemeinen um etwa 102
grofer als die phononische [16].

Fir Metalle wird die Warmeleitfihigkeit durch die Elektronen bestimmt.
Da dies auch fiir die elektrische Leitfahigkeit gilt, liegt es nahe, beide mit-
einander zu vergleichen. Das fithrt zum Wiedemann-Franz-Gesetz:

K 7'('2]{%
—=—2 2.21
5= 32 I (2.21)
mit der temperaturunabhéngigen Lorenz-Zahl L
K 7r2k7%3
=— =2 2.22
To 3e2 7 (222)

welche fiir sehr hohe oder tiefe Temperaturen im Vergleich zur charakteristi-
schen Temperatur O p in guter Ubereinstimmung mit experimentellen Daten
steht?. Ballistischer Transport sorgt im Regime dazwischen fiir Abweichun-
gen. Dass dieses Gesetz nur fiir Leiter zutrifft, ist ein guter Indikator dafiir,
dass hauptséchlich geladene Teilchen (Elektronen) zur Warmeleitung beitra-
gen.

 Abweichungen entstehen durch phononische Wirmeleitung. Dieser ist fiir tiefe Tem-
peraturen klein und fiir hohe Temperaturen temperaturunabhéngig.
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Die charakteristische Temperatur ©@p wird als Debye-Temperatur bezeich-
net. Sie ist im Debye-Modell eine materialspezifische Grofke. Das Debye-
Modell ist eines der frithesten Quantenmodelle zur Beschreibung der War-
mekapazitit eines Gitters und wurde von Peter Debye 1912 vorgeschlagen
[24]. ©p beschreibt die Temperatur, bei der im Debye-Modell gerade alle
Schwingungsmoden der Phononen besetzt sind. Darunter beginnen einzelne
Moden auszufrieren. Fiir Metalle liegt diese typischerweise bei ~ 102 K [19].
Das Modell selbst basiert auf der linearen Naherung der Dispersionsrelation
des Schwingungsspektrums. Bis heute ist das Debye-Modell von grofer Be-
deutung. Fiir sehr hohe Temperaturen stimmt es per Konstruktion mit dem
klassischen Dulong-Petit-Gesetz fiir die Warmekapazitat des Gitters iiberein.
Ebenfalls beschreibt es sehr gut das Verhalten Warmekapazitit bei Tempera-
turen, die viel kleiner als die Debye-Temperatur sind. Im Temperaturbereich
dazwischen, der auch fiir die hier diskutierten Daten relevant ist, stellt das
Debye-Modell nur eine gute Ndherung der Realitédt da. Dies liegt daran, dass
fiir den mittleren Temperaturbereich die hochste angeregte Schwingungsfre-
quenz, die im Debye-Modell mit der Debye-Frequenz gleichgesetzt wird, von
der tatsdchlichen Maximalfrequenz abweicht. Diese ist allerdings entschei-
dend fiir die Berechnung der Schwingungsenergien und Zustandsdichten der
Phononenzusténde [19].

Aus Gleichung (2.20) folgt, dass die Warmeleitfahigkeit von der Warmekapa-
zitdat abhéngt. Da diese fiir Phononen temperaturabhéingig ist, gilt dies auch
fiir die Warmeleitfihigkeit. Unter Vernachldssigung der Elektron-Phonon-
Streuung ergibt sich fiir die Wiarmeleitfahigkeit der Phononen folgendes Tem-
peraturverhalten: In Abbildung 2.9 ist das Verhalten von Silizium gezeigt.
Die experimentellen Daten stimmen mit den theoretisch erwarteten gut {iber-
ein. ©p steht auch hier fiir die Debye-Temperatur. Fiir sehr tiefe Tempera-
turen sind nur wenige Phononen angeregt. Mit steigender Temperatur steigt
die Anzahl der besetzten Schwingungszustinde oc 72 an und damit auch
die Wirmekapazitit. Dadurch nimmt die Wirmeleitfihigkeit mit 7% zu. Fiir
hohere Temperaturen und mehr Phononen erhéht sich allerdings auch die
Streurate. Dadurch steigt die Warmeleitfihigkeit langsamer an. Fiir Tempe-
raturen oberhalb von ©p sind alle Phononenzustiande besetzt. Die Warme-
kapazitit steigt nicht weiter an. Durch die fiir hohe Temperaturen effektivere
Phonon-Phonon-Streuung nimmt die freie Weglédnge und damit die Warme-
leitfahigkeit ab [16].

Fiir Metalle dominiert in der Regel die elektronische Wirmeleitfihigkeit.
Auch diese zeigt eine ausgeprigte Temperaturabhingigkeit. Sie lassen sich
aus dem Wiedemann-Franz-Gesetz und der Temperaturabhéngig der elektri-
schen Leitfahigkeit o beziehungsweise des elektrischen Widerstands p in den
verschiedenen Temperaturbereichen ableiten [16].

Zu erwarten ist, dass fiir sehr niedrige Temperaturen zunéchst die Warmeleit-
fahigkeit linear ansteigt und ein Maximum erreicht. Dies liegt an der linearen
Temperaturabhingigkeit der Warmekapazitit. Wird die Temperatur weiter
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Abbildung 2.9: Wirmeleitfihigkeit von hochreinem Si (6p = 645K) (nach
C.J.Glassbrenner, G.A.Slack, Phys. Rev. 134, 1058 (1964)). Abb. entnommen aus
Grofs/Marx-Festkorperphysik, 2012, Seite 263 [16].

erhdht, nimmt steigt die Phononenzahl. Elektron-Phonon-Streuung sorgt fiir
eine Abnahme der Wirmeleitfahigkeit. Dieses Verhalten gilt fiir reine Me-
talle. In sehr unreinen Metallen oder Legierungen dominiert die Streuung
an Storstellen und unterdriickt so die elektronische thermische Leitfahigkeit,
was in Abbildung 2.10 fiir verschiedene Stoffe dargestellt ist. Fiir Kupfer und
Aluminium ist das erwartete Verhalten fiir Metalle gut erkennbar [16]. Fiir
die Legierungen ist die Leitfdhigkeit des Kristalls bedeutsamer und beein-
flusst signifikant die Warmeleitfahigkeit des Metalls.
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Abbildung 2.10: Temperaturabhéngigkeit der Warmeleitfihigkeit von reinen Me-
tallen (Cu,Al) und Legierungen (Messing, Konstantan, Edelstahl). Entnommen aus
Groft /Marx-Festkorperphysik, 2012, Seite 303 [16].

Nicht nur Phononen und Elektronen tragen zur Warmeleitung bei. So kén-
nen zum Beispiel in Materialien mit magnetischer Ordnung auch Magnonen
Wirme transportieren. Andere Quasiteilchen konnen ebenfalls Einfluss neh-
men. Im Rahmen dieser Arbeit kann jedoch auf eine tiefere Beschreibung
dieser verzichtet werden. Es ist zu erwarten, dass ihr Einfluss im betrach-
teten Experiment zu vernachlissigen ist. Eine genauere Beschreibung der
Transportmechanismen in Festkorpern kann zum Beispiel in [16] oder [19]
gefunden werden.
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3 Experimenteller Aufbau

Nachdem die grundlegenden Transportmechanismen dargelegt sind, sollen
diese in Kapitel 4 auf die Messergebnisse angewendet werden, die in der
Arbeitsgruppe von Kittel von Kloppstech et al. [7] und in der Arbeitsgruppe
von Reddy von Cui et al. [8] generiert wurden.

Damit dies moglich ist, werden im Folgenden die beiden Versuche vorgestellt.
Zunichst wird dafiir das Setup von Kloppstech dargelegt. Da der Aufbau von
Cui auf dem selben Messprinzip basiert, wird dieser nicht im Detail erldutert.
Stattdessen werden die Unterschiede zum Aufbau von Kloppstech aufgezeigt.
Der Versuchsaufbau, der bei Kloppstech et al. [7] verwendet wurde, besteht
aus einem modifizierten Rastertunnelmikroskop, einem sogenannten Raster-
Wirmemikroskop (NSThM!). Der Aufbau ist in Abbildung 3.1 schematisch
dargestellt.

Messgerat

(NSThM)

Messspitze

Abbildung 3.1: Schema des Versuchsaufbaus nach Kloppstech.

Links: Messspitze iiber der Probenoberfliche

Rechts: Querschnitt durch die Messspitze mit dem Thermoelement (in braun die
Goldbeschichtung, in weif der Platindraht).

!Near-field scanning thermal microscope
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Die Tunnelspitze wird dabei durch ein miniaturisiertes Au-Pt-Thermoelement
ersetzt. Die Oberfliche der Messspitze ist aus Gold. Sie befindet sich iiber
einer planen Goldoberfliche, die als Probe dient. Der Abstand d zwischen der
Goldspitze und der Oberfliche betrigt dabei einige Nanometer. Die Tempe-
ratur der Spitze liegt beim Versuch bei 280 K wihrend die Probenoberfliche
auf 120 K gekiihlt ist [7]. Fiir Raumtemperatur, welche etwa der Temperatur
der Spitze entspricht, liegt die charakteristische thermische Wellenldnge bei
7,8 um [25]. Sie ist damit grober als der Abstand der Oberflachen zueinander.
Somit sind Einfliisse evaneszenter Felder auf den Warmetransport in nicht
vernachldssigbarer Gréfenordnung zu erwarten.

Die Bestimmung des Warmestroms erfolgt iiber das Thermoelement (siehe
Abbildung 3.2). Dabei wird ein Platindraht mit Glas ummantelt, welches

Messung der Differenzspannung
@ Vergleichsstelle ]

Vergleichsstelle

Vergleichstemperatur T,

Metall 2 Metall 1

Messtemperatur T, ‘

Messstelle Messstell mm——-

Abbildung 3.2: Links: Reduzierte Variante eines Thermoelements. Die beiden Me-
talle sind an der Messstelle verbunden. Da T, # Ty und beide Metalle unterschied-
lich sind, kann dank des Seebeck-Effekts an der Vergleichsstelle an beiden Metallen
eine Differenzspannung gemessen werden. Daraus lisst sich die Temperatur an der
Messstelle ableiten.

Rechts: Schematische Darstellung des im Experiment eingesetzten Thermoelements.

elektrisch und thermisch ein guter Isolator ist. Der Platindraht wird da-
bei aus dem Glasmantel herausgefiihrt und zu einer diinnen Spitze geformt.
Dieser Aufbau wird anschlieffend mit einer Goldschicht von etwa 100 nm
bedampft. Der Spitzenradius betrégt danach etwa 30nm [7] [26]. An der
Spitze entsteht so eine Verbindung zwischen Gold und Platin. Der Glasman-

24



tel trennt {iberall sonst die beiden Metalle voneinander. In Abbildung 3.2 ist
dieses Thermoelement veranschaulicht. Bringt man nun die Spitze des Ther-
moelements in die Nihe der kélteren Probenoberfliche setzt ein Wérmestrom
zwischen beiden ein. Dadurch sinkt die Temperatur an der Messstelle unter
jene der Vergleichsstelle. Der Seebeck-Effekt? setzt ein. Durch ihn entsteht
eine Spannungsdifferenz zwischen Mess- und Vergleichsstelle. Aus dieser 14sst
sich der Wérmestrom bestimmen.

Da die Abstandsabhéngigkeit des Warmestroms im Nahfeld von Interesse
ist, muss zusétzlich der Abstand zwischen der Messstelle und der Probeno-
berfliche bestimmt werden. Das Nahfeld-Rasterwdrmemikroskop wird dazu
als Rastertunnelmikroskop benutzt. Die Spitze lasst sich in allen Raumrich-
tungen hoch prizise mittels Piezoelementen platzieren. Um den momentanen
Abstand zwischen der Goldoberflache und der Spitze des Rasterwdrmemikro-
skops zu bestimmen, wird die exponentielle Abhéngigkeit des Tunnelstroms
vom Abstand der Proben ausgenutzt. Durch Messung der Stérke des Tun-
nelstroms kann so fiir gegebene Temperaturen sehr prizise der Abstand bis
zu etwa 1nm zwischen den Oberflichen bestimmt werden [7]. Fiir grofere
Absténde wird auf die Piezoaktoren vertraut. Diese Elemente nutzen den
inversen Piezoeffekt® aus, um Bewegungen der Spitze im Sub-Nanometer-
Bereich zu ermoglichen. Theoretisch ist damit das Auflésungsvermégen der
Piezoaktoren unbegrenzt. Sie eignen sich daher perfekt zur Ausrichtung der
Messspitze. Ist ein Startpunkt mit bekanntem Abstand zur Probe bestimmt,
lasst sich die Spitze fast beliebig genau iiber der Probe fiir den gesamten
Messbereich platzieren.

Zwingend notwendig fiir die Durchfithrung aussagekréftiger Messungen mit
diesem Aufbau ist die Durchfithrung im Ultrahoch-Vakuum (UHV). Auch
muss die Probenoberfliche hochrein sein. Wie in Abschnitt 2.2 angespro-
chen, beeinflussen Fremdatome auf der Oberfliche den Warmetransport er-
heblich. Die Erzeugung eines Ultrahoch-Vakuums um den Versuchsaufbau
ist dabei Laboralltag. Versuchsdurchfithrungen im UHV sind Standard fiir
zahlreiche Experimente. Bei den Versuchen in [7] wurde bei 10719 mbar ge-
arbeitet. Die Reinigung der Goldoberfliche bei Kloppstech et al. erfolgte in
mehreren Zyklen durch Sputtern-Phasen mit Argon-lonen und anschliefsen-
den Annealing-Phasen. Um die Spitze zu reinigen, wurde sie mit Elektronen
beschossen. Zusétzlich wurde zur Sicherstellung der Qualitdt der Probeno-
berflache vor jeder Messung ein Bild der Oberflichentopografie erzeugt. Eine
detaillierte Beschreibung der Reinigung ist in Supplement 2 von Kloppstech
et al. [7] zu finden.

Wie in der Arbeitsgruppe Kittel wurden auch in der Arbeitsgruppe Reddy

2Fiir eine Erklirung des Seebeck-Effektes sei auf entsprechende Literatur, zum Beispiel
auf Groft/Marx, Festkorperphysik, Kapitel 9, Seite 432, 2012 hingewiesen [16].

®Beim inversen Piezoeffekt erzeugt eine angelegte Spannung eine Lingeninderung
im Piezoelement. Diese Lingenénderung héngt nur von der angelegten Spannung ab
Grofs/Marx, Festkorperphysik, Kapitel 11, Seite 649, 2012 [16].
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Versuche fiir Absténde kleiner als 10 nm durchgefiihrt. Das Messprinzip unter
Nutzung eines Raster-Warmemikroskops ist dabei in beiden Versuchsreihen
dasselbe. Im Versuchsaufbau und der Préparation der Proben bestehen al-
lerdings einige Unterschiede. Dies ist insofern iiberraschend, da es potenziell
den Vergleich der Ergebnisse erschweren kann. Dabei geht durchaus aus der
entsprechenden Arbeit [8] hervor, dass die Versuche die Richtigkeit der Re-
sultate von Kloppstech et al. [7] priifen sollen. Um in Kapitel 4 die Messwerte
dennoch vergleichen zu konnen, werden die Unterschiede im Folgenden ana-
lysiert.

In Tabelle 3.1 sind die Differenzen im Versuchsaufbau gegeniibergestellt.

Tabelle 3.1: Unterschiede im Versuchsaufbau von Kloppstech [7] und Cui [§]

Kloppstech et al. Cui et al.
Temperatur Probenoberfliche 120K 343 K
Temperatur Messspitze 280K 303K

Material Thermoelement Gold und Platin | Gold und Chrom

Abstand Probe-Messspitze 0,2nm — 7nm 0,lnm — 5nm

Radius der Messspitze R =30nm R =150nm

Besonders auffillig ist der Unterschied im Spitzenradius und bei der Tem-
peratur. Bei Cui et al. [8] wird ein Spitzenradius verwendet, der 5 mal so
groly ist wie jener bei Kloppstech et al. Festzuhalten ist ebenso, dass die
mittlere Temperatur und die Temperaturdifferenz deutlich variieren. Ferner
ist bei Kloppstech et al. die Messspitze warmer als die Probenoberfliche.
Bei Cui ist dies genau umgekehrt. Es ist schwer nachzuvollziehen, warum
diese Unterschiede bestehen. Besonders die umgekehrte Wahl von heif und
kalt erscheint recht willkiirlich. Zwischen den Arbeitsgruppen Kittel [7] und
Reddy [8] besteht ein grofer Disput um die Deutung von experimentellen
Daten im Ultranahfeld. Insofern ldsst sich die Widerlegung der Aussagen
aus Kloppstech et al. durchaus als eine Absicht der Arbeitsgruppe Reddy in-
terpretieren. Dies wird durch das unterschiedliche Setup erheblich erschwert.
Nachvollziehbar hingegen sind die verschiedenen Probenpréparationen. Der
Argumentation von Reddy et al. folgend, basieren die Ergebnisse in Klopp-
stech et al. auf einer schlechten Probenreinigung. Entsprechend wurden in
Cui et al. Daten nach verschiedenen Reinigungsverfahren verglichen.
Inwiefern die Messwerte dennoch vergleichbar sind, wird anhand der Ergeb-
nisse in den folgenden Kapiteln diskutiert.
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4 Messresultate und Interpre-
tation

Kapitel 4 und Kapitel 5 bauen auf die Veroffentlichung von C. Henkel und
P.P. Schmidt [9] auf. Wie in dieser Arbeit soll auch hier versucht werden, die
experimentellen Daten theoretisch zu beschreiben. Dazu sollen die in Kapi-
tel 2 besprochenen Grundlagen verwendet werden.

Die Arbeitsgruppen um Kittel und um Reddy erhielten in ihren Versuchen
unterschiedliche Resultate. Um diese auf ein gemeinsames theoretisches Fun-
dament zu stellen, ist zunéchst die Herkunft der Unterschiede zu kldren. Das
soll anhand der jeweiligen Messaufbauten und Préparationen erfolgen. Da-
mit wird gepriift, inwieweit die Messergebnisse iiberhaupt vergleichbar sind.
Als Erstes sollen die fluktuierende Elektrodynamik und andere gut verstan-
dene Effekte darauf angewendet werden. Sollten géngige Theorien nicht zur
Erklarung des Wiarmetransports ausreichen, werden stufenweise Erweiterun-
gen eingefiihrt. Diese entsprechen den in Unterabschnitt 2.2.3 présentierten
Ansitzen. Ziel des Kapitels ist es, die Messergebnisse aus Kloppstech et al.
und Cui et al. mit den theoretischen Erwartungen fiir den Wérmetransport
in Einklang zu bringen.
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4.1 Die Messresultate

Die Ergebnisse von Kloppstech et al. und Cui et al. sind in den nachfol-
genden Abbildungen aufbereitet. Zusétzlich sind sie in Tabelle 4.1 nochmals
zusammengefasst und gegeniibergestellt. Zunédchst werden die Messresultate
von Kloppstech et al. in Abbildung 4.1 vorgestellt:
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Abbildung 4.1: Abstandsabhingiger Warmestrom und Tunnelstrom. Die Leistung
des Wiarmestroms (blau) steigt ab etwa 5 —6 nm Abstand linear an. Die Daten sind
der linken Skala zugeordnet. Der Tunnelstrom (rot) setzt ab etwa 1 nm Abstand ein
und steigt dann exponentiell an. Die zugehorige Kurve bezieht sich auf die rechte
Skala. Nach Abb. 2 aus Kloppstech et al., Nature Commun. 8 (2017) 14475, [7],
International License: Creative Commons Attribution 4.0.

Bei einem Abstand zwischen Probenoberfliche und Spitze des Thermoele-
ments von etwa 5 — 6 nm setzt ein Warmetransport ein, welcher mit kleiner
werdenden Abstdnden linear ansteigt. Fiir den geringsten vermessenen Ab-
stand betrigt die Warmeleistung etwa 500nW. Die Stromstérke des Tun-
nelstroms der Elektronen ist ebenfalls gemessen worden. Er setzte bei etwa
1nm ein und stieg anschliekend exponentiell an. Beim geringsten Abstand
lag die Stromstérke bei etwa I = 50 nA. Fiir den Abstand d wird eine Mess-
genauigkeit von 90 pm angegeben. Fiir den kleinsten Abstand ergibt sich eine
thermische Leitfahigkeit

@ 3V (4.1)

G=AT™3%

Anders als in zum Beispiel Polder und van Hove [6] handelt es sich bei AT
nicht um eine differenzielle Leitfdhigkeit. Die Temperaturdifferenz ist dafiir
zu grok.

Weiterhin wird eine Hysterese beobachtet. Der Einsatz des Warmetransports
beim Annéhern an (blaue Kreise) und beim Entfernen von (blaue Kreuze) der
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Probenoberflichen stimmen nicht iiberein. Die Herkunft dieser Hysterese ist
schwer zu bestimmen. Allerdings ist sie nicht sehr stark ausgeprégt und wird
im Folgenden nicht weiter betrachtet. Ohnehin liegt die Hysterese unterhalb
der Messungenauigkeit (hellblau unterlegter Bereich).

Diesen Ergebnissen sollen nun die Resultate aus [8] gegeniibergestellt werden.
Dabei wurde die thermische Leitfihigkeit fiir Proben nach verschiedenen
Reinigungstechniken bestimmt. Die Ergebnisse sind in Abbildung 4.2 bis
Abbildung 4.5 dargestellt. Betrachten wir die Resultate nacheinander:
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Abbildung 4.2: Thermische Leitfdhigkeit und Tunnelstrom fiir eine Goldoberfla-
che, die mit organischem Losungsmittel gereinigt wurde. Die Temperaturdifferenz
zwischen Messsonde und Probenoberfliche betrdgt AT = 40K. Nach Abb. 2 (a)
aus Cui et al., Nature Commun. 8 (2017) 14479, [8], International License: Creative
Commons Attribution 4.0.

In Abbildung 4.2 wurde nach der Reinigung der Probe mit einem organischen
Losungsmittel ein linearer Anstieg der thermischen Leitfihigkeit zu kleiner
werdenden Absténden hin festgestellt. Der Anstieg setzt bei einem Abstand
ein, der etwa um die Hélfte kleiner ist, als bei den Daten von Kloppstech et
al. in Abbildung 4.1. Die thermische Leitfihigkeit ist zehn mal grofser als bei
Kloppstech et al. Bei einer Temperaturdifferenz AT = 40 K entspricht dies
nach Gleichung (4.1) einer Warmeleistung von 1200 nW und damit doppelt
so viel, wie bei Kloppstech et al. [7].
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Abbildung 4.3: Ergebnisse nach einmaliger Reinigung mit Sauerstoffplasma. Nach
Abb. 2 (b) aus Cui et al., Nature Commun. 8 (2017) 14479, [8], International Li-
cense: Creative Commons Attribution 4.0.

Fiir die mit Sauerstoffplasma gereinigte Oberfliche in Abbildung 4.3 setzt
der Wirmetransport erst bei einem halb so grofien Abstand ein wie fiir
die mit organischem L&sungsmittel gereinigten. Die thermische Leitfahig-
keit ist ebenfalls maximal halb so grof. Dies entspricht einer Wirmeleistung
@ = 600nW, was etwa vergleichbar mit den Wert aus Kloppstech et al. ist.
Auch der Tunnelstrom nimmt ab. Es werden nur noch 8 nA bei grofiter An-
niherung festgestellt.

Fiir die mehrfach mit Sauerstoffplasma gereinigte Probenoberfliche in Ab-
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Abbildung 4.4: Ergebnisse nach mehrfacher Reinigung mit Sauerstoffplasma. Nach
Abb. 2 (c) aus Cui et al., Nature Commun. 8 (2017) 14479, [8], International License:
Creative Commons Attribution 4.0.
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bildung 4.4 ldsst sich kein Anstieg der thermischen Leitfihigkeit mehr fest-
stellen. Allerdings ist die Standardabweichung so grof, dass mit Sicherheit
nur eine thermische Leitfdhigkeit von G > 2,5% auszuschliefsen ist. Die
Tunnelstromstirke bei grofster Anndherung betridgt I = 3nA. Um fiir die
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Abbildung 4.5: Ergebnisse nach mehrfacher Reinigung mit Sauerstoffplasma. Die
Temperaturdifferenz zwischen Messsonde und Probenoberfliche betrigt hier AT =
130K. Nach Abb. 2 (d) aus Cui et al., Nature Commun. 8 (2017) 14479, [8], Inter-
national License: Creative Commons Attribution 4.0.

Ergebnisse aus Abbildung 4.4 eine signifikantere Aussage treffen zu kénnen,
wurde die Temperaturdifferenz zwischen Probenoberfliche und Messspitze
vergrokert. Die Oberfliche wurde dazu auf Tp = 445 K erhoht, die der Spit-
ze auf Ty = 315 K. Damit betrigt die Temperaturdifferenz hier 130 K statt
40 K. Das Signal-zu-Rausch-Verhiltnis verbessert sich dabei, da der War-
metransport linear mit der Temperatur zunimmt, wihrend das Rauschen
temperaturunabhingig ist. Auch in Abbildung 4.5 kann kein Anstieg der
thermischen Leitfahigkeit beobachtet werden. Der Tunnelstrom ist stérker
als bei der ansonsten identischen Probenpriparation in Abbildung 4.4. Ge-
messen wird ein Tunnelstrom von Iy = 6nA [8]. Grund fiir die Anwendung
verschiedener Reinigungsverfahren ist die Annahme, dass die erhdhte ther-
mische Leitfdhigkeit, die in Abbildung 4.2 dargestellt ist, aufgrund von Ver-
unreinigungen entsteht.

Sollte diese Hypothese richtig sein, so missten die Messwerte aus [7] mit
jenen der Messreihe aus [8], bei welcher die Probenoberfliche nur durch or-
ganisches Losungsmittel gereinigt wurde, gut vergleichbar sein. Dies soll zu-
néchst grob phianomenologisch in diesem Abschnitt gepriift werden.
Tatséichlich zeigt sich ein linearer Anstieg der thermischen Leitfahigkeit in
beiden Versuchen, jeweils aufgrund einer linearen Zunahme der Wérmeleis-
tung bei sich verringernden Abstéinden. Die maximale thermische Leitfahig-

31



keit ist dabei jedoch bei Cui et al. etwa um den Faktor 10 grofer, als bei
Kloppstech et al. Der Grund dafiir ist im Versuchsaufbau zu vermuten. Wie
in Tabelle 3.1 bereits aufgefiihrt, ist der Radius der Messspitze bei Cui et
al. um etwa den Faktor 5 groker. Dadurch vergréfert sich auch die Fliche,
iiber welche Warme iibertragen wird. Eine groffere Warmeleistung und da-
mit verbunden eine hohere thermische Leitfahigkeit ist daher zu erwarten.
Auffillig ist, dass sich die Distanz zwischen den Oberflichen unterscheidet,
ab welcher der Wiarmetransport einsetzt. Dieser Unterschied ist nicht aus
den Aufbauten herzuleiten. Dennoch sind beide Werte in derselben Gréfsen-
ordnung.

Zusammengefasst stellten beide Arbeitsgruppen einen Wirmestrom in der
Grobenordnung von einigen 100nW fest, der fiir Abstdnde unterhalb von
10nm einsetzt. Dieser zeigt in beiden Experimenten dieselbe Abstandsab-
héngigkeit. Zudem konnte nach Cui et al. [8] gezeigt werden, dass sich dieser
Effekt scheinbar durch eine andere Praparation der Probenoberflache unter-
driicken lasst.

Tabelle 4.1: Ergebnisse der Versuche von Kloppstech et al. [7] und Cui et al. [8]
Die Daten von Cui et al. beziehen sich auf das Setup, bei dem die Probenoberflache
sowie die Messspitzenoberfliche mit Aceton gereinigt wurden (vordere Spalte) be-
ziehungsweise nach einfacher Plasmareinigung (hintere Spalte). Die vordere Spalte
bei Kloppstech et al. bezieht sich auf die Messung beim Annihern an die Probeno-
berflache, die hintere auf das Entfernen von ihr.

Kloppstech et al. Cui et al.
Radius R der Messspitze 30 nm 150 nm
Mittlere Temperatur T 200K 323K
Temperaturdifferenz dT 160K —40K
Kritische Entfernung d, 5nm 6 nm 2,5nm 1,5nm

maximale Wirmeleistung Qo | 500n'W | 500nW | 1200nW | 800 n'W

Tunnelstromstérke I bei dg 50nA 50nA 10nA 3nA

Einsetzen des Tunnelstroms dr 1nm 1nm 0,45nm | 0,35nm
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4.2 Interpretation der Daten

Da wir nun die Beobachtungen beider Gruppen isoliert haben, setzen wir
diese in einen physikalischen Kontext. Gemé#f der Argumentation in Ab-
schnitt 2.2 soll in folgenden Schritten vorgegangen werden:

Wirmeiibertragung nach FED
Die Experimente untersuchten den Warmetransport im Nahfeld. Stan-
dardméfig wird dieser durch die fluktuierende FElektrodynamik be-
schrieben. Das soll auch hier zunéchst versucht werden.

Wirmeiibertrag durch Tunneleffekte
Sollte die FED den Wirmestrom nicht erkliren, liegt es nahe, Effekte
wie das Tunneln von Elektronen und Phononen in Betracht zu ziehen.

Wirmeiibertrag durch Kontamination
Liefern diese bekannten Phinomene keine Erklarung fiir den Wérme-
strom, sollte der Aufbau untersucht werden. Daher soll fiir diesen Fall
der Ansatz aus Cui et al. [8] verfolgt werden. Hier werden Kontamina-
tionen, also ein fehlerhaft praparierter Versuchsaufbau, fiir den Wir-
mestrom verantwortlich gemacht.

Beginnen wir mit der fluktuierenden Elektrodynamik.

4.2.1 Warmeiibertrag nach FED

Im Nahfeld kann im Rahmen der fluktuierenden Elektrodynamik nach Polder
und van Hove [6] ein im Vergleich zum Stefan-Boltzmann-Gesetz um mehre-
re Gréfsenordnungen erhohter Warmestrom erwartet werden. Verantwortlich
dafiir sind die Kopplung evaneszenter Felder zwischen den Oberflichen. In
Unterabschnitt 2.2.1 wurde die Theorie der fluktuierenden Elektrodynamik
bereits vorgestellt.

Die Wirmeleistungsdichte, welche die FED vorhersagt, ist bezogen auf die
Arbeiten von Kloppstech [7] und Cui [8] um zwei Grékenordnungen zu klein.
Zudem sollte der Warmestrom fiir Distanzen unterhalb von einigen 10 nm in
Metallen nicht ansteigen, da die Anzahl der zum Wirmestrom beitragenden
evaneszenten Moden nicht weiter zunehmen sollte [27].

Um diesen Unterschied zu verdeutlichen: Fiir Gold sollten Oberflichenplas-
mon-Zustdnde und andere evaneszente Moden erst ab etwa 600 K hinreichend
thermisch angeregt sein, um den Wérmetransport zu erkléren [22]. Dies liegt
deutlich {iber dem Temperaturbereich bei Kloppstech et al. [7] und Cui et
al. [8]. Hierbei ist allerdings zu erwéhnen, dass sich die fluktuierende Elek-
trodynamik, wie sie Polder und van Hove [6] herleiten, sich nicht einfach auf
die vorgestellten Messergebnisse anwenden lisst. Bei Polder und van Hove
wird, wie in Unterabschnitt 2.2.1 beschrieben, von einer Halbraumgeome-
trie ausgegangen. Diese ist am einfachsten theoretisch zu beschreiben. Die
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sich dafiir ergebenden Zusammenhinge lassen sich nicht unmittelbar auf die
Platte-Spitze-Geometrie iibertragen. Die Anwendung der Theorie erfordert
zudem Kenntnisse iiber die Materialeigenschaften der Probe, insbesonde-
re der dielektrischen Eigenschaften [27]. Bei Kloppstech et al. wurden da-
her dielektrische Eigenschaften und Probengeometrie innerhalb der Theorie
fiir eine besser Anndherung an das Experiment angepasst. Die entstehenden
komplexen Gleichungen wurden numerisch geldst. Dennoch liefsen sich Theo-
rie und Messergebnisse nicht miteinander in Einklang bringen [7].
Insgesamt kann die FED den anormalen Warmestrom nicht erklaren, der in
[7] und [8] beobachtet wurde.

4.2.2 Wairmeiibertrag durch Tunneleffekte

Da die fluktuierende Elektrodynamik allein nicht ausreicht, um den Warme-
strom zu erkldren, werden weitere Effekte betrachtet. In diesen Abschnitt
folgt daher eine Diskussion iiber die Einfliisse des Tunnelns von Elektronen
und Phononen auf den Warmestrom. Als Erstes soll das besser verstandene
Elektronentunneln besprochen werden.

Der Tunnelstrom setzt in beiden Versuchsreihen erst bei Abstdnden unter
einem Nanometer ein und zeigt dann eine exponentielle Abstandsabhéngig-
keit. Beides kann nicht den linearen Anstieg des Warmestroms erkléren, der
schon bei mehreren Nanometern einsetzt. Damit kann das Tunneln von Elek-
tronen nicht fiir den gemessenen Wirmestrom verantwortlich sein.

Auch ist sein Beitrag zur Warmetiibertragung nachdem er einsetzt zu klein,
um diesen entscheidend zu beeinflussen. In Unterabschnitt 2.2.2 wurden die
theoretischen Grundlagen bereits ausgefiihrt. Der Wéarmeiibertrag durch den
Tunnelstrom kann wie bei jedem beliebigen elektrischen Strom betrachtet
werden. Beim Tunneln verlieren Elektronen im Vakuum keine Energie. Im
Medium, in das sie hineintunneln, verhélt sich der Tunnelstrom so wie je-
der anders erzeugte elektrische Strom. Das Stromwérmegesetz findet daher
auch hier Anwendung. Durch den elektrischen Widerstand im Material wird
elektrische Energie in Wéarmeenergie umgewandelt. Mathematisch ldsst sich
diese @) als Integral der elektrischen Leistung P,; iiber die Zeit berechnen,
also:

Q= /0 Py(t)dt. (4.2)

In Kombination mit dem Ohmschen Gesetz U = RI und der elektrischen
Leistung P,; = U1, wobei U fiir die elektrische Spannung, I fiir die Strom-
starke und R fiir den elektrischen Widerstand steht, folgt aus Gleichung (4.2)
fiir die Warmeleistung @ bei gleichmégiger Erwérmung

Q=P,=UI=IR (4.3)

Fiir beide Arbeitsgruppen wurde die Stromstérke des Tunnelstroms gemes-
sen. Fiir Kloppstech et al. betrug die maximale gemessene Stromstirke e, =
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50nA. In der Arbeit wird zusétzlich eine Tunnelspannung von Ur = 500 mV
angegeben [7]. Daraus folgt nach Gleichung (4.3) eine Wirmeleistung von
Q = 25nW. Damit ist der Wérmetransport durch Tunnelelektronen kleiner
als die Messunsicherheit des Warmestroms in Kloppstech et al. [26].

Bei Cui et al. ergibt sich fiir den Tunnelstrom in der Messreihe mit der
durch organische Lésungsmittel gesiuberten Probe bei maximal 10 nA eine
Wiirmeleistung von @ = 5pW [8]. Hier lisst sich der Beitrag zum Wirme-
transport vernachléssigen.

In Unterabschnitt 2.2.3 wurde zudem die in Altfeder et al. [17] angefiihrte
Méglichkeit des Tunnelns von Phononen beschrieben. Altfeder erklirt dies
durch einen sehr effektiven Kopplungsmechanismus. Dabei koppeln die ther-
mischen Schwingungen eines Fremdatoms an der Messspitze an jene der Pro-
benoberfliche. Dadurch kénnen Phononen von der Probe {iber das Vakuum
auf die Messspitze iibertragen werden. Dieser Tunneleffekt setzt laut Altfe-
der et al. aber erst bei Absténden unter einem Nanometer ein. Als Grund
fiir den anormalen Wérmestrom wére es damit ausgeschlossen. Allerdings
ist die Beschreibung nach Altfeder die erste ihrer Art. Das Phononentunneln
ist bisher als physikalischer Effekt kontrovers diskutiert. Bemerkenswert ist,
dass der Effekt in den Versuchen von Kloppstech und Cui scheinbar nicht
zu beobachten ist. In Kloppstech et al. wird daher der Gedanke gedufert,
dass der gigantische Warmestrom eben durch das Tunneln von Phononen
verursacht wird.

Zumindest in der Art, wie in Altfeder et al. [17] beschrieben, ist dies nicht
moglich. Auch andere Arbeitsgruppen diskutieren die Méglichkeit, dass Pho-
nonen zum Wérmestrom iiber ein Vakuum beitragen [20] [21]. Jedoch passen
auch hier die Abstandsabhingigkeiten nicht zu den hier diskutierten Mess-
daten. Ob ein dhnlicher Effekt tatsichlich zu dem Wérmestrom fiihrt, kann
nicht ausgeschlossen werden. Zu diesem Zeitpunkt ist es jedoch nicht beleg-
bar.

4.2.3 Wairmeiibertrag durch Kontamination

Der Versuch, den Wiarmestrom aus |7] und [8] durch bekannte Nahfeldeffekte
zu beschreiben, ist damit nicht zufriedenstellend. Somit muss die Méglichkeit
eines fehlerhaften Versuchsaufbaus erwogen werden.

In Cui et al. [8] wird angefiihrt, dass der Warmestrom durch Kontamina-
tion verursacht wird. Die Effekte von Kontaminationen sind in Unterab-
schnitt 2.2.3 bereits diskutiert. Gegenmafnahmen, um Verschmutzungen zu
verhindern, sind teilweise in Kapitel 3 beschrieben.

Aufgrund des geringen Abstands zwischen der Messspitze des NSThM und
der Probenoberflache in den Versuchen [7] [8] kénnen bereits kleine Verunrei-
nigungen die Messresultate signifikant beeinflussen. Sie kénnen den Abstand
variieren oder sogar Briicken zwischen den Oberflichen bilden lassen. Des-
halb wurden die Experimente im UHV bei 1071 mbar durchgefiihrt. In [22]
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konnte jedoch gezeigt werden, dass sich selbst bei diesen Bedingungen eine
Adsorbatschicht auf der Probenoberfliche absetzt. Die Menge des kondensie-
renden Restgases ldsst sich durch die Hertz-Knudsen-Gleichung bestimmen,
insofern der Restdruck p des Gases sowie dessen Temperatur T und seine
Bestandteile mit ihrer Masse M bekannt sind [22]| [28]. Die Anzahl N der
Molekiile, die sich dann pro Zeit und Fliche auf der Oberfliche absetzen,
lautet [28]:

N — a(p 7peq) (44)

V2rkgToM
« entspricht dabei dem Kondensationskoeffizienten, kg ist die Boltzmann-
Konstante und pe, beschreibt den Gleichgewichtsdruck des Kondensats an
der Oberfliche. Da das Restgas an der Probenoberfliche ablagert, muss die
Reinigung moglichst unmittelbar vor der Messung stattfinden. In [7] wird
beschrieben, dass die Probe nach der Reinigung unter UHV-Bedingungen
gelagert und vor der eigentlichen Messung untersucht wurde. Konnten da-
bei "Inseln” auf topografischen Aufnahmen gefunden werden, welche durch
Kontamination entstanden, wurde der Reinigungszyklus wiederholt. Gemes-
sen wurde erst, wenn die Aufnahmen keine Verunreinigungen mehr zeigten.
Es ist bekannt, dass solche Verunreinigungen den Wirmestrom verdoppeln
kénnen, auch wenn kein direkter Kontakt der Oberflichen entsteht. Selbst
ohne die Entstehung eines direkten Kontaktes kdnnen Fremdatome die Kopp-
lungsmechanismen zwischen den Oberflichen beeinflussen [22]. Wie in Ab-
schnitt 2.2 bemerkt, betrdgt die Diskrepanz zwischen der gingigen Theorie
der fluktuierenden Elektrodynamik und den Messwerten mehrere Grofen-
ordnungen. Um diese zu erkléren, miissten die Verunreinigungen tatséchlich
Briicken zwischen der Messsonde und der Probenoberfliche bilden.
Bei Cui et al. [8] wurden verschiedene Reinigungstechniken verwendet. Da-
durch sollte nachgewiesen werden, dass der Warmestrom auf schlechte Rei-
nigung zuriickzufiithren ist.
In Cui et al. [8] werden dazu Messungen der thermischen Leitfahigkeit in
einem Setup unternommen, in welchem nur die Reinigungsmethode der Pro-
benoberfliche verdndert wird (vgl. Abbildung 4.2 bis Abbildung 4.4). Die
Messergebnisse lassen eindeutig einen Zusammenhang zwischen dem verwen-
deten Reinigungsverfahren und den Messergebnissen fiir die Warmeleitfahig-
keit beziehungsweise die Stromstéarke des Tunnelstroms erkennen. Das weist
allerdings nur nach, dass die Probenpréparation die Messergebnisse beein-
flusst.
Die Theorie hat zudem auch Schwichen. Die topografischen Aufnahmen fiir
die Probenoberfliche in den Versuchen bei Kloppstech et al. [7] belegen, dass
die Oberfliche zum Zeitpunkt der Aufnahme frei von Verschmutzungen war.
Sollten Fremdatome also die Liicke iiberbriickt haben, miissten diese sich in
der Zeit zwischen der topografischen Aufnahme und der eigentlichen Mes-
sung abgesetzt haben. Aus Gleichung (4.4) ldsst sich eine obere Grenze fiir
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die Menge der an der Oberfliche adsorbierenden Teilchen ableiten. Das Rest-
gas sollte wie Luft zusammengesetzt sein. Wir betrachten in guter Naherung
daher das Restgas als No. Nehmen wir zusétzlich an, dass jedes Molekiil,
das die Oberflidche beriihrt, an ihr kondensiert (o« = 1) und kein Molekiil
von der Oberfliche verdampft beziehungsweise sublimiert (pe, = 0). Nach
Gleichung (4.4) adsorbiert pro Stunde und Quadratnanometer im Schnitt
ein Molekiil'. Dies ist zu wenig, um in der Zeit zwischen topografischer Auf-
nahme und Wirmestrommessung durch Adsorbaten 5nm zu {iberbriicken.
Damit es zu einem Kontakt kommt, miisste nach der topografischen Un-
tersuchung bereits eine mehrere Nanometer starke Verunreinigung auf der
Oberfliche sein. Es ist zumindest erstaunlich, dass diese auf den topografi-
schen Aufnahmen nicht zu sehen sind. Dies ldsst erhebliche Zweifel an der
Richtigkeit der Theorie zu.

Fiir T = 200K und p = 10~ 1% mbar.
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5 Das Snap-In-Modell

Es zeigt sich, dass keine der beschriebenen Ansétze den anormalen Wiarme-
strom zufriedenstellend erklirt. Das Tunneln von Phononen und Kontamina-
tion sind plausible Erklarungen fiir die Messergebnisse. Jedoch weisen heide
Ansitze auch Schwichen auf und lassen sich mit den aktuell vorliegenden
Daten nicht eindeutig beweisen. Der Versuch, den Warmestrom theoretisch
zu beschreiben, muss damit fiirs Erste als gescheitert betrachtet werden.

In diesem Abschnitt soll daher zumindest phinomenologisch beschrieben
werden, was in den Messungen zu beobachten ist. Dazu soll das Snap-In-
Modell dienen. Das Modell wird zunéchst in seinen Grundziigen vorgestellt
und danach auf die vorliegenden Messdaten angewandt. Es soll {iberpriift
werden, wie Modellparameter aus den experimentellen Daten bestimmt wer-
den kénnen. Abschliefsend sollen mégliche Kopplungsmechanismen diskutiert
werden, welche den Warmetransport tragen kénnten.

5.1 Das Modell

In diesem Abschnitt soll die Grundidee des Modells erldutert werden. Grund-
lage ist die prozimaity force approzimation, auch bekannt als Derjaguin appro-
zimation. Sie erleichtert es erheblich, theoretische Aussagen bei der experi-
mentell vorliegenden Geometrie zu treffen. Die in der Theorie am einfachsten
zu beschreibende Geometrie wére ein Aufbau aus zwei parallelen Platten im
Abstand d zueinander. Ein solcher Versuchsautbau ldsst sich jedoch selbst bei
grokeren Abstédnden schwer umsetzen. Eine Platte-Platte-Geometrie mit Ab-
stdnden von wenigen Nanometern wiirden eine extrem genaue Ausrichtung
der Platten zueinander erfordern. Selbst kleine Abweichungen von der perfekt
parallelen Positionierung der Oberflichen zueinander wiirden zu grofen Ab-
standsunterschieden zwischen verschiedenen Stellen an der Oberfliche fiih-
ren. Um im Nanometer-Bereich zu messen, diirfte zudem nichts zwischen
den Platten sein, das einen Kontakt herstellt. Dadurch wiirde unmittelbar
Wirmeleitung einsetzen. Dennoch miisste man sicherstellen, dass die Ober-
flichen stabil und parallel zueinander bleiben'. In den Experimenten nach
Kloppstech et al. [7] und Cui et al. [8] wurde stattdessen der ebenen Pro-

'In anderen Versuchen wurde diese Geometrie dennoch realisiert, so zum Beispiel in [5].
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(NSThM)

Messspitze

PFA

Abbildung 5.1: Oben: Versuchsgeometrie aus Messspitze des NSThM und der Pro-
benoberfliche. (a) zeigt die Spitze, welche sich in guter Ndherung durch einen Kegel
mit sphérischem Ende beschreiben lasst. (b) veranschaulicht die prozimity force ap-
prozimation (PFA). Das sphérische Ende des Kegels wird in kleine diinne Schichten
zerlegt. Zur Wirmeleitung trégt nur der Teil der Scheibe bei, der nicht durch die
darunterliegenden Schichten verdeckt ist. In beiden unteren Bildern ist der kleinste
Abstand d eingetragen.

benoberfliche eine Spitze gegeniiber gesetzt. Durch diese wird an einem Ort
der Probe fiir einen wohldefinierten Abstand der Wérmestrom detektiert.
Der genaue Versuchsaufbau sowie das Messprinzip fiir den Warmetransport
sind bereits in Kapitel 3 erldutert. Zur Visualisierung des Folgenden sei der
Versuchsaufbau in Abbildung 5.1 nochmals skizziert. Diese Anordnung ist
experimentell verhdltnisméfig einfach. Die Spitze lasst sich als spitzer Ke-
gel anndhern, welcher ein sphéirisches Ende besitzt. In der Theorie ist diese
Halbkugel-Platte-Geometrie schwer zu beschreiben. Die prozimity force ap-
prozimation wird nun verwendet, um die Spitze-Platte-Geometrie mit einer
Platte-Platte-Geometrie anzundhern. Dabei wird die gekriimmte Oberfliche
der Spitze durch ebene Schichten approximiert. In Abbildung 5.1 ist dies
veranschaulicht. Dadurch l&sst sich die Messgrofse theoretisch durch die Ad-
dition der Beitrige der einzelnen ebenen Platten beschreiben.
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Diese Beschreibung dient als Grundlage fiir das Snap-In-Modell. Hier wird
davon ausgegangen, dass ab einem kritischen Abstand d. der Warmestrom
spontan einsetzt. Fiir alle Abstéinde d > d. ist der Warmetransport dann zu
vernachlissigen. Damit trdgt nur die Fliche A, zum Wérmetransport bei,
die einen geringeren Abstand als d. zwischen Spitze und Probenoberflache
aufweist. Nach proximity force approzimation wird die gekriimmte durch eine
ebene Oberfliche angenihert. Die Projektion der Spitzenoberfliche auf die
Probenoberfliche wird mit der aktiv am Warmestrom beteiligten Oberfliche
gleichgesetzt. Damit ergibt sich fiir die Flache:

A, = 7r?
. — (R — (R~ (de — d)?)
r = 7(2R+d — d.)(d — d)
i e ~2rR(d. —d), R>d.—d

Abbildung 5.2: Skizze zur Spitzenoberfliche, welche im Snap-In-Modell zum War-
metransport beitragt

Die Fliache A, hdngt somit linear vom Abstand d zwischen Oberfliche und
Messspitze ab.

Betrachten wir nun das Verhalten der Warmestromdichte ¢., also des War-
mestroms, der je Flache A, tibertragen wird. Die Wirmestromdichte selbst
ist nicht abstandsabhingig. Sind die Oberflichen nahe genug, dass der Wir-
mestrom einsetzt, so ist dieser auf der aktiv beteiligten Flache sofort ma-
ximal. Der Gesamtwirmetransport wird danach gréfser mit abnehmenden
Abstand, da die aktive Fliche grofer wird. Der detektierte Wérmestrom
sollte sich dann ergeben zu

Q= qG.Ac = QC2WR(dc - d) (51)

Das Modell sagt somit einen linearen Zusammenhang zwischen dem War-
mestrom @ und dem Abstand d der Oberfliichen fiir Absténde kleiner als d,.
voraus. Dieses Verhalten der Warmestromdichte ¢, ist in Abbildung 5.3 auf
der linken Seite dargestellt, rechts das Verhalten des Gesamtwérmestroms
Q.

Fiir die nachfolgenden Betrachtungen ist fernerhin die Kanaldichte, bezie-
hungsweise die Anzahl an gedffneten Kanélen, von Bedeutung. Dazu ist es
zweckmifbig den Warmestrom zu quantisieren. Dies ist sinnvoll, da im Snap-
In-Modell die Annahme gilt, dass jeder offene Kanal denselben Beitrag zum
Wirmestrom liefert. Dieser ist dann nur von der Temperatur abhéngig. Das
Wirmeleitquantum G’ ist definiert als die maximal durch eine ballistische
Phononenmode transportierte Wirmemenge [29]. Fiir den Wirmestrom Qy
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heat flux ¢
heat current @

0 d, 0 d,
distance d distance d

Abbildung 5.3: Links: Warmeleistung je Fliche. Im Snap-In-Modell nimmt man
an, dass die Wirmestromdichte ¢. nicht vom Abstand d abhéngt, sobald d < d..
Fir d > d. gilt ¢. = 0. Rechts: Wirmestrom Q als Produkt aus Warmeleistung
je Fliche ¢ und beteiligter Fliche A.. Zwischen Q und d besteht fiir d < d. ein
linearer Zusammenhang.

je Kanal gilt dann:

7T2k§T
3h

Dieser Zusammenhang ist korrekt, wenn die Temperaturdifferenz zwischen

der Messspitze und der Probenoberfliche hinreichend klein ist. Mit Glei-

chung (5.2) ergibt sich als Zusammenhang zwischen Warmestromdichte ¢,

und Kanaldichte n.:

Qr = G'AT = AT. (5.2)

do ~ G'ATn,. (5.3)

Vergleichen wir diese Vorhersagen des Modells im néchsten Abschnitt mit
den Messergebnissen der beiden Gruppen.
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5.2 Vergleich mit den Messdaten

Bei Betrachtung der Messwerte in Abbildung 4.1 bis Abbildung 4.3 fallt
der lineare Zusammenhang zwischen Warmestrom und Abstand auf. Dies
passt sehr gut zu den Vorhersagen des Modells (siche Gleichung (5.1)). Die
experimentellen Daten seien nochmals in Tabelle 5.1 zusammengefasst. Ob-
wohl die Temperaturen bei den Experimenten, die Temperaturdifferenzen
und Spitzenradien sehr unterschiedlich sind, liegen die Werte fiir die Kanal-
und Wérmeleistungsdichte in vergleichbaren Grofenordnungen.

Die Kanaldichte ist je Quadratangstrém gegeben. Eine Einheitszelle in Gold
hat eine Flidche von etwa 16,6 A”. Das bedeutet, dass fiir eine Einheitszelle
50 und mehr Kanile gedffnet sein miissten. Es sollten allerdings nur wenige
pro Einheitszelle sein. Es bleiben zwei Dinge festzuhalten: Erstens sind die
Kanaldichte fiir alle betrachteten Messungen in derselben Groéfenordnung.
Zweitens ist der Warmestrom gigantisch und kann kaum mit Kanélen abge-
zahlt werden.

Die Unterschiede in den Werten von Kloppstech et al. und Cui et al. spiegeln
vor allem den unterschiedlichen Abstand wider, bei dem der Wérmestrom
einsetzt. Hier unterscheiden sich die Ergebnisse aus Kloppstech et al. [7] und
Cui et al. [8] um einen Faktor von 2 bis 4.

Tabelle 5.1: Mess- und Setupwerte fiir die Versuche von Kloppstech et al. [7] und
Cui et al. [8] und daraus im Rahmen des Snap-In-Modell abgeleitete Grofen.

Die Daten von Cui et al. beziehen sich auf das Setup, bei dem mit Aceton gereinigt
wurde (vordere Spalte) beziehungsweise nach einfacher Plasmareinigung (hintere
Spalte). Die vordere Spalte bei Kloppstech et al. bezieht sich auf die Messung beim
Annahern an die Probenoberfliche, die hintere auf das Entfernen von ihr.

Kloppstech et al. Cui et al.

Radius R der Messspitze 30 nm 150 nm

Temperatur Ts der Messspitze 280K 303K

Temperatur T der Probenoberfliche 120K 343K
Kritische Entfernung d, 5 nm 6 nm 2,5nm 1,5nm
Maximale Wirmeleistung Qg 5000 W 5000 W 1200nW 800 nW

Wirmestromdichte go 53%10% Y% | 441085 | 515108 | 5,7%108 0
Wiérmestromdichte ¢, nach FED 2,3 % 109 % 3,8 % 106 %

Kanaldichte n,. 1,75A72 1,46 A2 417A77 463477

Im Rahmen des Modells liegen die Werte in den betrachteten Versuchsrei-
hen sehr nahe beieinander. Das Snap-In-Modell scheint insgesamt eine gute
Beschreibung fiir die Daten der Experimente darzustellen.
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Der grofste Unterschied zwischen den Experimenten liegt eindeutig im kri-
tischen Abstand. Dies pflanzt sich in abgeschwichter Form in den iibrigen
Werten fort. Das Snap-In-Modell trifft keine Aussagen iiber den Kopplungs-
mechanismus, der den Warmetransport tragt. Die verschiedenen kritischen
Absténde kénnten daher auch auf verschiedene Kopplungsmechanismen hin-
deuten. Es wire vorstellbar, dass nicht nur ein Effekt den Warmetransport
triigt, sondern eine Uberlagerung mehrerer Effekte den anormalen, linear
ansteigenden Warmestrom verursacht. Dazu sollen im Folgenden ein paar
Uberlegungen stattfinden.

5.3 Kopplungsmechanismen

Nachfolgend soll iiber das eigentliche Snap-In-Modell hinausgegangen wer-
den. Im Rahmen des Modells wird keine Aussage getroffen, wie der Warme-
strom entsteht. Daher sollen in diesem Abschnitt verschiedene Kopplungsme-
chanismen diskutiert werden, die den riesigen Warmetransport verursachen
kénnten. Die Kopplung muss sehr stark sein, damit eine Warmeleistungs-
dichte in der Groékenordnung von 108 % zu Stande kommen kann.

Unter Beachtung der sehr kleinen Abstédnde zwischen Messspitze und Pro-
benoberfliche muss die Rauheit der Oberflichen beachtet werden. Fiir sehr
raue Oberfldchen, wie in [30], wire es vorstellbar, dass sich mehrere "Spitzen”
innerhalb des kritischen Abstands befinden. Zur besseren Vorstellung kann
als Analogie eine Gebirgslandschaft herangezogen werden, bei der es nicht
nur einen Berggipfel gibt, von dem aus betrachtet das Geldnde nur noch
abfillt. Vielmehr entsteht durch die Rauheit ein "Gelinde” mit mehreren
Gipfeln. Die aktive Flache wire damit grofer als in der Theorie angenom-
men.

Ein in letzter Zeit viel diskutierter Ansatz nennt Phononen als mégliche Er-
klarung fiir den anormalen Wirmetransport. In Gold kénnen aufgrund der
fece-Kristallstruktur keine optischen Phononen angeregt werden (vgl. Unter-
abschnitt 2.2.1). Nur diese kénnen an das elektromagnetische Feld koppeln.
Dies schliefft Phononen allerdings nicht zwingend als Warmeleiter aus.

So ist in den vorliegenden Experimenten nicht gesichert, dass die fcc-Struktur
auch tatsdchlich streng vorliegt. Beim Bedampfen der Messsonde mit einer
diinnen Schicht Gold kénnte das Metall auch amorph statt kristallin auf der
Sonde ablagern. Fiir die Probenoberfliche ist zudem bekannt, dass Gold dazu
neigt zu rekonstruieren [31]. Bulk-Phononen konnten dann durch Streuung
an der Oberfliche optische Moden anregen, da die fce-Struktur nicht mehr
streng giiltig ist.

Ebenfalls erwihnenswert ist eine Uberlegung, welche auf Andersson et al.
[32] zuriickgeht. Ein Elektronengas reagiert mit Oszillationen auf ein elektro-
magnetisches Feld. Diese fithren zu einer Ladungsdichteverschiebung. Auch
in Metallen ldsst sich dieser Effekt bis in eine Tiefe von einigen Atomla-
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Abbildung 5.4: Moglicher Mechanismus hinter dem anormalen Warmetransport:
Akustische Phononen im Volumen erzeugen eine endliche Polarisation an der Ober-
fliche. Diese entsteht, da die Kerne gegen die Elektronen schwingen und so ein op-
tisches Phonon getrieben wird. Das optische Phonon erzeugt ein elektrisches Feld,
welches auf der gegeniiberliegen Oberfliche eine Polarisation erzeugt die ihrerseits
wieder in Volumen-Phononen zerfillt.
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gen beobachten. Aus der Ladungsverschiebung resultiert eine Kraft auf die
Atomkerne. Dadurch wiederum werden optische Phononen angeregt, welche
ihrerseits in Volumenphononen zerfallen. Umgekehrt konnte dieser Mecha-
nismus eine Oberflachenpolarisation erzeugen. Diese kann elektrostatisch an
eine nahe Oberfliche koppeln und so Volumenphononen “aktivieren”. Veran-
schaulicht wird dies in Abbildung 5.4.
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6 Zusammenfassung und Aus-
blick

Die vorliegende Masterarbeit beschiftigt sich mit der Warmelibertragung
zwischen zwei durch ein Vakuum getrennte Metalloberflichen. Wir betrach-
ten dabei Abstdnde unterhalb von 10 nm. Fiir solch kleine Distanzen kann der
Wirmetransport den durch Planck-Strahlung um mehrere Gréfienordnungen
iibertreffen. Dies sagt bereits die Rytovsche Theorie der fluktuierenden Elek-
trodynamik voraus [6]. Die Experimente von Kloppstech et al. [7] und Cui
et al. [8] untersuchten erstmals explizit den Wéarmetransport fiir Absténde
unterhalb von 10nm. Die Messergebnisse iibertreffen jedoch selbst die von
der FED vorhergesagten Werte zum Teil um mehrere Grofenordnungen.
Die durch diese Versuchsreihen von Kloppstech et al. [7] und Cui et al. [§]
ausgeldste Diskussion zeigt, dass bei weitem kein Konsens besteht, wie die
Wirmeiibertragung fiir solch kleine Entfernungen funktioniert. Wahrend bei
Kloppstech et al. ein neuer Mechanismus vermutet wird, der bisher in Theori-
en zum Wérmetransport unberiicksichtigt ist, wird bei Cui et al. eine fehler-
hafte Probenreinigung vermutet. Andererseits zeigt der Verlauf der Debatte
auch, dass bisher deutlich zu wenig belastbare Daten vorliegen. Eine fundier-
te theoretische Beschreibung, die universell das Verhalten im Ultranahfeld
beschreibt, ist so nur schwer moglich.

Sollten sich die Vermutungen von Kloppstech et al. [7] fiir die Messergebnisse
bestétigen, hitte die sehr effektive kontaktlose Warmeiibertragung durchaus
grofse Relevanz fiir Wissenschaft und Industrie. Zundchst muss dafiir aller-
dings gekldrt werden, wie diese Wirmeiibertragung funktioniert.

Im Rahmen dieser Arbeit konnte festgestellt werden, dass ein Teil der ex-
perimentellen Daten von den zwei Experimenten zahlenmifsig durch eine
Fit-Formel mit relativ konsistenten Parametern beschrieben werden kann.
Trotz der grofien Abweichungen im Versuchsaufbau sind die Messresultate
also tatsdchlich iiberraschend gut vergleichbar.

Zum jetzigen Zeitpunkt ist es nicht mdglich, eine fundamentale Beschrei-
bung der Physik hinter dem anormalen Warmetransport zu treffen, der nach
den Ergebnissen von Kloppstech den theoretisch erwarteten Wert nach der
Rytovschen fluktuierenden Elektrodynamik um drei Grokenordnungen iiber-
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trifft [7]. Daher wird in dieser Arbeit versucht, ein Modell zu bilden, das zu-
mindest die Phianomenologie der Beobachtungen von Kloppstech et al. und
Cui et al. gut wiedergibt. Hierfiir dient das Snap-In-Modell.

Versucht wird, den Wirmetransport im extremen Nahfeld durch das Offnen
von Kanélen unterhalb einer kritischen Distanz zu beschreiben. Das Modell
liefert den linearen Zusammenhang zwischen dem Abstand der Messspitze
von der Probenoberfliche und dem gemessenen Warmestrom. Dabei bleibt
offen, wie Wirme durch die Kanéle iibertragen wird. Die hier vorgestellten
Uberlegungen stellen Ansitze dar, wie der Transport funktionieren konnte.
Ob eine Beschreibung durch sich 6ffnende Kanéle tatsidchlich sinnvoll ist und
welcher Natur diese Kanéle sind, muss erst in weiteren Untersuchungen ge-
kldrt werden. Auf Grundlage der verfiigharen Daten scheint die Beschreibung
ein guter Ansatz zu sein.

Das Snap-In-Modell hat die Intention, die Debatte um die physikalische Be-
schreibung des extremen Nahfeldes anzuregen. Es soll am Anfang und nicht
am Ende der Forschung in diesem Bereich stehen. Die Daten aus [7] und
[8] sowie der daraus resultierende Disput der beiden Arbeitsgruppen zeigen,
dass eine solche Debatte tiberfillig ist.
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