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Gespeicherte lonen in der Paulfalle:

V oruntersuchungen zur Lebensdauermessung des metastabilen 6D4,-Zustands des “°Ral,
Speichereigenschaften von ***Ba’ und ®N," bei Variation des Puffergasdrucks

Zusammenfassung:

Auf Paulfallen basierende Experimente spielen eine wichtige Rolle in verschiedenen Bereichen der
Physik, z.B. der Atomphysik zum Test theoretischer Modelle und der Massenspektroskopie. Die
vorliegende Arbeit widmet sich beiden Themengebieten und gliedert sich entsprechend in zwel
Tellbereiche:

1) Erdalkali-lonen sind aufgrund ihrer Energieniveaus optimale Kandidaten flr L aserspektroskopie-
Experimente mit lonenfallen und bestens geeignet, um mittels der spektroskopischen Daten die
theoretischen Modelle zu testen. Lediglich fir Ra’ fehlen bislang als einzigem Erdalkali-lon diese
Daten wie z.B. die Lebensdauern der metastabilen Niveaus. Diese wéren auch von Interesse fir
bereits geplante Radium-Experimente zur Paritatsverletzung. Im ersten Teil dieser Arbeit wird der
Aufbau eines Laser-Paulfallenexperiments zur Messung der Lebensdauer des 6D3, Zustands von
225Ra’" dokumentiert und es werden Testmessungen mit **Ba* vorgestellt.

2) Fur die Verwendung der Paulfalle in der Massenspektroskopie und zur Analyse von
Reaktionsprodukten ist die Kenntnis der Lage der im Speicherbereich auftretenden nichtlinearen
Resonanzen wesentlich, ebenso wie deren Veranderung durch Dampfung und Raumladung. Im
zweiten Teill dieser Arbeit werden detalllierte Untersuchungen der Speicherung grof3er
puffergasgekihlter lonenwolken an zwei unterschiedlichen Paulfallen-Experimenten vorgestellt.
Am ersten wurden **Ba’-lonenwolken kontinuierlich durch Laserspektroskopie bzw. tber einen
elektronischen Nachweis beobachtet, wahrend das zweite N,'-Molekiilionen automatisiert
destruktiv nachwies.

Am N,'-Experiment wurden zwei hochaufgeloste Messungen des ersten Speicherbereichs
durchgefiihrt, die erstmals eine direkte Uberprifung der theoretisch berechneten Verlaufe der
Resonanzen mit experimentellen Daten erlauben. Die Nachweiseichung erméglichte dabei zum
ersten Mal die Angabe absoluter lonenzahlen. Im Gegensatz zu vergleichbaren friheren Messungen
wurden hierbei die sich Uberlagernden Speicherbereiche von 4 ssimultan gespeicherten lonensorten
beobachtet und zur Analyse der Resonanzen herangezogen.

Die nichtlinearen Resonanzen wurden untersucht bei Variation von Puffergasdruck und lonenzahl,
wobel kollektive Resonanzen ohne zusétzliche externe Anregung beobachtet wurden. Die
gemessenen Raumladungsverschiebungen wurden mit theoretischen Modellen verglichen.

Bei Variation des Puffergasdrucks wurde mit Bariumionen die réaumliche Ausdehnung der
lonenwol ke gemessen und mit Stickstoffionen die Verschiebung des Punktes optimaler Speicherung
bestimmt. Dabei wurde festgestellt, dal3 der zum Ioneneinfang optimale Puffergasdruck kleiner ist
alsder, bel dem die langsten Speicherdauern erzielt werden.

Mit gespeicherten N,'-lonen wurde die Position extern angeregter kollektiver und individueller
Resonanzen im Frequenzspektrum bei Anderung der Parameter lonenzahl, Puffergasdruck und
Dauer der Anregung untersucht, ebenso wie die Resonanzform, die mit theoretischen Linienformen
verglichen wurde. Bei Anderung der Fallenparameter wurden verstarkende Effekte zwischen nahen
kollektiven Resonanzen festgestellt.

Die Beobachtung, welche der im Frequenzspektrum vorher identifizierten Bewegungs-Resonanzen
sich bel Variation der Fallenparameter a bzw. g Uberlagern, ermdglicht eine bislang nicht
beschriebene einfache Methode der Bestimmung von nichtlinearen Resonanzen im
Stabilitatsdiagramm.
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1 Einleitung

Das menschliche Streben nach Erkenntnis ist die Triebkraft der Physik. Durch Messungen an
maoglichst einfachen Systemen versuchen wir Physiker den Geheimnissen der Welt auf die Spur zu
kommen, um sie als mathematische Gesetzméfdigkeiten zu formulieren. Dabel wére es unser
Waunschtraum, die Objekte unserer Forschung vollig isoliert von der sie umgebenden Welt in aller
Ruhe beobachten zu konnen.

Mit der Erfindung der lonen- und Atomfallen ist fir die Atomphysik dieser Traum nahezu
Wirklichkeit geworden. Die Verleihung der einen Halfte des Nobelpreises 1989 an Wolfgang Paul
und Hans G. Dehmelt unterstreicht die Bedeutung der von ihnen entwickelten lonenfallen.

Mit diesen Fallen ist die Speicherung elektrisch geladener Teilchen - von Metdlpartikeln Uber
Molekile und lonen bis hin zu Elektronen — im Vakuum Uber lange Zeiten moglich. Dies hat bis
heute einige der genauesten und spektakul &rsten Experimente der Physik ermdglicht.

Als Beispiel soll hier die beriihmte Messung des g-Faktors des freien Elektrons von Dehmelt 1987
mit einer Unsicherheit von 102 [Dehm87] erwahnt werden, die vor wenigen Jahren von Gabrielse
um den Faktor 6 verbessert wurde [Gabr06]. Ebenfalls mit Hilfe von Penningfallen wurde die
Masse des Elektrons mit einer Genauigkeit von 2¢10° [Dyck95] und in unserer Arbeitsgruppe der
g-Faktor des gebundenen Elektrons auf 5¢107° bestimmt [H&ff00, Verd04]. Die erstmalige
Speicherung und Beobachtung eines einzelnen lons (Ba") durch Neuhauser, Toschek und Dehmelt
[Neuh80] in einer Paulfalle z&hlt ebenso zu den herausragenden Experimenten in der Geschichte
der Laserspektroskopie wie die erste direkte Beobachtung einzelner Quantenspriinge an einem Ba'-
lon [Nago86].

Zu den prazisesten Experimenten tberhaupt gehdren die optischen Frequenzstandards mit Hilfe
gespeicherter lonen, deren Genauigkeit in den letzten Jahren von verschiedenen Arbeitsgruppen
immer weiter verbessert wurde [Rafa00, Oska06]: inzwischen ist mit einzelnen in Paulfallen
gespeicherten lonen eine Unsicherheit von wenigen 10 erreicht [Rose08].

Und nicht zuletzt hat die Technik der lonenfallen erst die Erzeugung von Antiwasserstoff am
CERN?! erméglicht [Amor02, Gabr02].

Daneben haben die lonenfallen eine Vielzahl weiterer Messungen moglich gemacht. Diese fallen
zum Uberwiegenden Tell in die beiden Bereiche Massenspektrometrie und Spektroskopie mit Hilfe
von Lasern und Mikrowellen.

Die sogenannten Penningfallen [Penn36] — nach dem von Pierce [Pier49] 1949 beschriebenen und
von Dehmelt 1959 umgesetzten Speicherprinzip — sind vor allem herausragende Instrumente zur
genauen Bestimmung von Massen sowie von g-Faktoren. Als Beispiel mogen hier die an
ISOLTRAP? am CERN durchgefiihrten Massenmessungen von tiber 200 kurzlebigen Nukliden mit
einer Massenaufl6sung von typischerweise 10 [Blau03, Kell03] und g-Faktor Messungen an Ba’
und Ca" in der Gruppe von G. Werth stehen [Hubr9l, Tomm03]. Das Speicherprinzip - die
Uberlagerung eines statischen elektrischen mit einem homogenen magnetischen Feld - macht die
Verwendung eines (supraleitenden) Magneten nétig, womit Manipulation (z.B. mittels Lasern oder
Mikrowellen) und Detektion der lonen durch die Bohrung des Magneten erfolgen muf3.

! CERN: centre europeenne pour larecherche nucleaire
2 |SOLTRAP: Tandem-Penningfallen Massenspektrometer am "on line isotope mass separator” |SOLDE



6 Kapitel 1. Einleitung

Die nach ihrem Erfinder benannte Paulfalle', die in dem von Paul und Steinwedel 1953
eingereichten Patent erstmals erwahnt wird [Paul56], ist vom Aufbau her einfacher. Dank der
Verwendung ausschliefdlich elektrischer Felder kann der Aufbau kompakt bleiben, weswegen die
Paulfalle, sowie das Quadrupol-Massenfilter [Paul53], aus dem sie urspriinglich entstand, trotz einer
Massenaufldsung von nur 10* en kommerzieller Erfolg wurden. Als Restgass und
Spurenanalysator von verschiedenen Firmen angeboten, dienen sie seit vielen Jahren in Physik,
Chemie, Medizin, Militéar und Umwelttechnik.

Nach der Entwicklung des Lasers? zeitgleich mit der der Paulfalle, fiihrte seit den siebziger Jahren
die Kombination beider Geréte zu einem enormen Fortschritt in der Atom- und Molekulphysik.
Durch Laserspektroskopie an gespeicherten lonenwolken konnte die Prézision der ehemals mittels
Spektrallampen durchgeftihrten Experimente wesentlich gesteigert werden. Eine weitere erhebliche
Steigerung der Prézision wurde durch die Erfindung des sogenannten Laserkihlens erreicht, bei
dem die Bewegungsenergie der gespeicherten lonen mittels Photonenrlickstol3 reduziert wird
[Wine75a, Wine78]. Die Linienverbreiterung aufgrund des Dopplereffekts wird hierdurch
verringert und die Bewegungsenergie der lonenwolke soweit reduziert, dal3 sich ein lonenkristall
bilden kann (siehe z.B. [Died87] oder aus unserer ArbeitsgruppeAlt98], [Bloc00] und [Seib00];
einige neuere Arbeiten finden sich von der Gruppe um Drewsen [Drew04]). Um eine noch grof3ere
Mef3genauigkeit zu erhalten, versucht man das Lamb-Dicke Kriterium [Dick53] zu erfiillen, d.h. die
Amplitude der lonenbewegung mufR kleiner sein as die Wellenlange des Ubergangs. 1985 wurde
das Lamb-Dicke Regime fiir einen optischen Ubergang mit einzelnen Ba'-lonen [Jani85] erreicht
und 1989 konnte erstmals der quantenmechanische Grundzustand der lonenbewegung mit Hg"
[Died89] erreicht werden. Eine derartige Reduzierung der Bewegungsenergie ist in der klassischen
Paulfalle nur mit einem einzelnen lon mdglich, da die Falle nur einen feldfreien Mittelpunkt besitzt,
an dem das Speicherfeld nicht zum Aufheizen der lonen fuhrt. Um &hnliches auch mit mehreren
lonen erreichen zu kénnen, ist es nétig, eine Falle zu konstruieren, bel der das Speicherfeld entlang
einer Achse verschwindet, anstatt nur an einem einzigen Punkt. In solchen linearen Fallen ist es
gelungen, Ketten von lonen in den Grundzustand zu kihlen. Derart préparierte lonen bieten
optimale V oraussetzungen fir Hochprazisionsexperimente.

Nach einem Vorschlag von Cirac und Zoller 1995 [Cira95] bieten in Fallen gespeicherte lonen auch
eine Mdglichkeit zur Realisierung eines Quantencomputers. Nach ersten Schritten wie dem Kihlen
von lonenketten in den Grundzustand [Sack00] und dem Adressieren einzelner lonen in der Kette
[N&geQ9] ist inzwischen sowohl von Gruppen am NIST als auch in Innsbruck das Verschranken der
Zusténde von 6 bzw. 8 lonen gelungen [Leib05, H&ff05]. Auch wurde die Miniaturisierung soweit
vorangetrieben, dal3 auf Halbleiterchips eine grélRere Anzahl segmentierter Fallen Platz findet
[Stic05, Aminl0].

Nicht zuletzt fur die prézise Messung atomphysikalischer Grofden, wie die Bestimmung von
Lebensdauern angeregter Zustéande oder Hyperfeinaufspaltungen, sind gespeicherte "kalte" Ionen
bestens geeignet:

L ebensdauer messung am Radiumion

Die Messung atomphysikalischer GrofRen ist ein wichtiger Beitrag, um die bestehenden
theoretischen Modelle zum Aufbau der Elektronenhiille von Atomen zu Uberprifen. Dabel muf3
man, um den Aufwand der theoretischen Berechnungen in akzeptablen Grenzen zu halten, nach
geeigneten Systemen suchen: Alkaliatome mit ihrem einzelnen AulRenelektron bieten hier die

! Dieser Name hat sich im Bereich der Massenspektroskopie nicht durchgesetzt, siehe z.B. [Marc89], wo der Begriff
QUISTOR (quadrupole ion store) gebraucht wird.

2 Der erste Laser wurde 1960 von Maiman [Maim60] gebaut. Die Wegbereiter des Lasers wurden mit Nobelpreisen
geehrt: 1964 Charles H. Townes, Nikolai G. Basov und Aleksandr M. Prokhorov fir ihre Beitrége zur Entwicklung von
Maser und Laser und 1981 Nicolaas Bloembergen und Arthur Schawlow fir ihre Beitrdge in nichtlinearer Optik und

L aserspektroskopie.
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besten Voraussetzungen. Die selbe Konfiguration findet sich aber auch bel einfach ionisierten
Erdalkaliatomen. Auf diese konzentrieren sich daher die lonenfallen-Experimente. Die dabei am
einfachsten zu messenden Groéf3en sind gj-Faktoren und Lebensdauern der metastabilen Niveaus. In
unserer Arbeitsgruppe wurden in der Vergangenheit eine ganze Reihe derartiger Experimente
durchgefiihrt. So wurden die g-Faktoren von Ba" und Ca" mit einer Genauigkeit von 10° ermittelt
[Hubr91, Knol96, TommO03], sowie die Lebensdauern der metastabilen Niveaus von Ba' [KnBe92],
Sr* [Gerz87] und Ca’ [Arbed4,Gudj96, Bloc99] gemessen, teilweise mit verschiedenen Methoden
und Uber die Jahre hinweg mit immer weiter erhohter Prazision. Fir einen Vergleich mit der
Theorie wére es wichtig, wenn von allen lonen der zweiten Hauptgruppe des Periodensystems diese
Daten vorldgen. Nachdem die Lebensdauern der stabilen Erdalkaliionen gemessen wurden (mit
Ausnahme von Be" und Mg", die keine derartigen metastabilen Zustande aufweisen), stand nur
noch die Messung an Ra" aus, um die Reihe zu vervollstandigen.

Die Kenntnis derartiger Daten des Ra’ spielen auch eine Rolle fir die Durchfiihrung von
lonenfallenexperimenten zur Messung paritétsverletzender Effekte (engl.: parity non-conservation,
PNC). Ein solches Experiment wird von Fortson [Fort93, Koer03] an gespeicherten Ba'-lonen
durchgefiihrt. Das Ersetzen des Ba™ durch Ra” wiirde die GroRe des zu beobachtenden Effekts um
den Faktor 20 erhdhen, da dieser mit der dritten Potenz der Kernladungszahl skaliert [Geet98].
Voraussetzung hierfirr ist allerdings die Kenntnis der atomphysikalischen Daten des Ra’ in €inem
ghnlichen MalRe, wie sie fiir das Ba" vorliegen.

Bislang wurden an Ra und Ra’ die Spektren vermessen [Rasm34, Rasm33] und Hyperfeinstruktur
und Isotopieverschiebung an einer Vielzahl von Isotopen untersucht [Ahma83, Wend87, Ahma88].
In den letzten Jahren wurden Energieniveaus und Lebensdauern der metastabilen Zustande
berechnet [Dzub01, Dzub06, Saho07, Pal09], sowie Messungen der Lebensdauer des *P;-Zustands
des Ra [Scie06] und weiterer |sotopieverschiebungen und Hyperfeinstrukturkonstanten des Ra’
durchgeftihrt und eine untere Grenze fir die Lebensdauer des 6Ds/»-Zustands angegeben [VerslQ].

Diese Arbeit

Das 2002 gestartete Experiment hatte zum urspriinglichen Ziel, die Lebensdauer der metastabilen
D-Niveaus - insbesondere die des 6D3/,-Zustands - mittels Laserspektroskopie an in einer Paulfalle
gespeicherten “*Ra’-lonen zu messen. Das *°Ra wurde an der ISOLDE am CERN gesammelt und
lag in einer nicht exakt bestimmbaren Menge von maxima 10" Atomen vor. Aufgrund dieser
geringen Menge wurden mit der Apparatur umfangreiche Testmessungen mit Ba'-lonen
durchgefihrt, die ein einwandfreiles Funktionieren des Experiments sicherstellen sollten, um ein
Verschwenden des kostbaren Radiums zu verhindern. Nach diesen Testmessungen wurde
schliefdlich der Versuch unternommen, Radiumionen zu speichern und die Fluoreszenz zu
detektieren. Dies scheiterte jedoch bedauerlicherwei se ebenso wie der durch einen Besuch von Prof.
B. P. Das motivierte Versuch, die Speicherung von Ra’-1onen wenigstens auf elektronischem Wege
nachzuweisen.

Bei den Tests mit Ba'-lonen wurden einige Messungen zum Verhalten des Signals grofer
lonenwolken bei Variation des Restgas- bzw. Puffergasdrucks durchgefihrt. Hierbei wurden starke
Schwankungen des elektronischen Signals ebenso untersucht, wie lonenwolkendurchmesser und
nichtlineare Resonanzen mittels Laserspektroskopie. Diese Messungen bilden die Basis des
zweiten, umfangreicheren Tells dieser Arbeit.

Diese Untersuchungen der Druckabhangigkeit der Speichereigenschaften wurden zunéchst erganzt
und dann fortgefthrt an der Apparatur, die heute im F-Praktikum des Instituts steht und an der die
bislang weltweit genauesten Messungen nichtlinearer Resonanzen in der Paulfalle durchgefiihrt
worden sind (von Ruths, Hennig, Alheit, Holzki und Hoefer; weitere Autoren und Referenzen in
Kapitel 6). Zudem wurden die kollektiven Resonanzen, bel denen Alheit und Holzki Abweichungen
von der erwarteten Kurvenform beobachteten [Alhe97, Holz97], einer genaueren Untersuchung
unterzogen. Die Messungen erfolgten an dieser Apparatur mit gespeicherten Stickstoffmolekilionen
(N2, die destruktiv nachgewiesen wurden.
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DasZidl
"...and things that should not have been forgotten were lost..."
(Aus dem Prolog des Films "Lord of the Rings")

In einem Labor sammelt sich das spezielle Wissen Uber die gerdtespezifischen Eigenheiten, die
kleinen experimentellen Feinheiten, sowie die algemeine experimentelle Erfahrung fast
ausschliefdlich in den Kopfen der dort tatigen. Zwar fillen die Geréteeinstellungen die Laborbiicher,
die Aufbauarbeiten und Ergebnisse einzelner (Probe-) Messungen lassen sich in Diplomarbeiten
nachlesen und die Ergebnisse des funktionierenden Experiments schliefdlich sind in
Veroffentlichungen und Dissertationen verewigt. Das entscheidende Wissen aber zum Aufbau und
wissenschaftlichen Betrieb eines Experiments wird meist nur von Mitarbeiter zu Mitarbeiter
weitergegeben. Da ich an beiden Experimenten - dem Ba'/Ra’-L ebensdauer-Experiment und der
N,"-Apparatur - sowohl Erster nach langjahriger Pause war als auch vorerst der Letzte bin, ist mir
diese Tatsache besonders bewulft.

Damit obiges Filmzitat nicht auf die hier verwendeten Apparaturen zutrifft, enthélt diese Arbeit eine
fir eine Dissertation sicher ungewohnliche Menge experimenteller Details. Denn es ist ein
lohenendes Unterfangen, die Experimente fortzusetzen:

Zwei der bewilligten 4 Strahlzeiten fiir das Sammeln von ?*°Ra.am CERN konnten wahrend meiner
Zeit des Experimentierens aus technischen Grinden nicht genommen werden. Diese noch tbrigen
Strahlzeiten konnten die Basis dafir sein, das in Kapitel 4 beschriebene, vom Prinzip her einfache
Radiumexperiment wiederaufzunehmen und erstmals die Lebensdauer des metastabilen 6Da),-
Zustands zu bestimmen?. Auch eine weitere Messung der Lebensdauer des 6Ds/-Zustands erscheint
angesichts der Diskrepanz von Uber 20 % zwischen dem vor kurzem gemessenen Wert und den 4
theoretischen Arbeiten sinnvoll.

Wie sich in Kapitel 5 und 6 zeigen wird, sind auch nach dieser Arbeit noch einige Fragen zur
Speicherung grof3er lonenwolken offen. Die bestehende Apparatur ist zur weiteren Erforschung der
Phé&nomene geeignet bzw. relativ einfach ausbaubar.

Neben der Darstellung der Ergebnisse meiner Messungen ist es das klare Ziel dieser Arbeit, die
Grundlagen fur das Experimentieren mit den vorhandenen Apparaturen zu liefern und zur
Fortflhrung der bisher durchgefihrten Arbeiten zu motivieren.

! Allerdings kénnte die Arbeitsgruppe von Jungmann in Groningen, die die neuesten Messungen an Radium veréffent-
lichte [VerslQ], diesrelativ einfach durch den Einsatz eines Lasers der Sy,-Py,- Wellenldnge (468 nm) durchfihren.
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2 Speicherungvon lonen in der Paulfalle

2.1 Entwicklungsgeschichte

Die Entwicklung der Paulfalle Anfang der 50er Jahre wurde durch Fortschritte in einem ganz
anderen Bereich der Physik, der Beschleunigerphysik, ermdglicht. Courant, Livingston und Snyder
hatten 1952 ihre Theorie des Fokussierens geladener Tellchenstrahlen mittels alternierend angeord-
neter Quadrupolmagneten veroffentlicht [Cour52] und Blewett [Blew52] zeigte noch im gleichen
Jahr die Analogie der Fokussierung mittels elektrischer Quadrupolfelder. Die Theorie der
Fokussierung war eigentlich schon 1950 von dem Griechen N. C. Christofilos [Cour53] entdeckt
worden, seine Arbeit wurde aber zu dieser Zeit Ubersehen. W. Paul und seine Kollegen in Bonn
erkannten als erste die Moglichkeit, mit elektrodynamischen Quadrupolfeldern ein Massenspektro-
meter zu verwirklichen [Paul53] und erwéhnten in dem von ihnen 1953 darlber eingereichten
Patent [Paul56] auch gleich die Moglichkeit des Baus einer lonenfalle mit einer etwas geénderten
Elektrodenkonfiguration. Im gleichen Jahr wurden nach dem selben Prinzip unabhangig davon von
Post und Heinrich ein Massenspektrograph [Post53] und von Good eine Teilchenfalle [Good53]
vorgeschlagen.

Von der Gruppe in Bonn wurden 1955 mit dem Massenfilter erste Experimente zur |sotopentrenn-
ung verdffentlicht [Paul55], erste Tests mit der lonenfalle wurden im Rahmen der Diplomarbeit von
Berkling 1956 durchgefuihrt [Berk56] und die ersten Publikationen erschienen bald darauf
[Paul58alb, Fisch9].

U+Weosint

Abb. 2.1: a) Massenfilter; durch Variation der an den Elektroden anliegenden Gleich- und Wechsel spannungs-
amplituden 183t sich erreichen, da nur Teilchen eines bestimmten Masse-Ladungs-Verhéaltnisses
eine stabile Bahn innerhalb des HF-Quadrupolfelds beschreiben. Sie werden also in radialer
Richtung gespeichert und verlassen das Filter am Ende wieder. Die Bahnen aller Ubrigen Teilchen
sind instabil, d.h. sie weiten sich auf, womit der Flug auf den Elektroden endet.

b) Elektrodenanordnung einer klassischen Paulfalle, bestehend aus Ring und Kalotten.
(Diedrei Bilder links stammen ausder original Patentschrift vom 24.12.1953, rechts aus [Alt98b])

In den Folgegahren beschéftigten sich aul3er der Gruppe in Bonn nur wenige mit den spezifischen
Eigenschaften der Paulfalle: Wuerker et al. speicherten darin geladene, makroskopische Partikel
und studierten die Bewegung der Teilchen [Wuer59] und Dehmelt speicherte lonen, um an ihnen
Spektroskopi eexperimente durchzufiihren. Die Tendenz ging in den 60er Jahren ansonsten mehr zur
praktischen Nutzung des Massenfilters und zur Erfindung neuer Elektrodengeometrien.
Erwahnenswert seien hier das Monopol-Massenfilter von U. v. Zahn [Zahn63], das eine extrem
schnelle Entwicklung zum kommerziellen Gerd 1966 erfuhr, und die sog. "Rennbahnfallen”
[Dree64, Chur69], die quasi ein zusammengebogenes endloses Massenfilter darstellten und die
Vorlaufer der spéteren linearen Fallen wurden.
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Abb. 2.2: a) Monopol von U. v. Zahn und b) Rennbahn-Falle von Church. Aus[Daws76, Zahn63, Chur69].

Erst nach der Verdffentlichung von Rettinghaus 1967 zur Analyse niedriger Partialdriicke mit Hilfe
einer Paulfalle [Rett67] ist wieder eine starke Zunahme des Interesses an der Paulfalle an der Zahl
wissenschaftlicher Publikationen erkennbar. Diese ist seither stdndig gestiegen, wobel Anfang der
90er Jahre eine enorme Zunahme der Verdffentlichungen registriert werden kann. (Diese Entwick-
lung ist in der chronologisch geordneten und mit Publikationstiteln versehenen Literaturliste von
Pradip K. Ghoshs Buch "lon Traps' gut nachvollziehbar [Ghos95].)

1988 entwickelte Prestage eine neue Fallengeometrie, um eine sehr viel grolRere Zahl von lonen in
der Néhe des feldfreien Mittelpunkts der Falle speichern zu kénnen [Pres88, Pres89]: Die seitdem
gebauten linearen Paulfallen bestehen im Prinzip aus einem Quadrupol-Massenfilter, an dem
zusétzliche Endelektroden angebracht sind. Durch Anlegen einer Gleichspannung an diese erhalt
man ein statisches Potential in axialer Richtung, welches die lonen am Verlassen der Falle hindert.
Dadurch verliert man zwar die Mdglichkeit, simultan positiv und negativ geladene lonen zu
speichern, dies wird aber meist ohnehin nicht ausgenutzt. Daftr kdnnen in diesem Fallentyp ganze
Ketten von lonen auf der feldfreien Mittelachse gespeichert werden, anstelle von dem einzelnen lon
im Mittelpunkt der "klassischen" Paulfalle. Zudem ist der Zugang zu den lonen sehr viel einfacher,
denn die Endelektroden sind meist so ausgebildet, dal3 die Langsachse der Falle frei von Bauteilen
ist, so dal3 z.B. fur den Einschul® von Lasern keine zusétzlichen L6cher in die Elektroden des
Quadrupolfelds gebohrt werden missen. Was die Form und Befestigung der Endelektroden betrifft,
gibt es je nach Anwendungszweck und Einschuldrichtung der zur Spektroskopie verwendeten Laser
verschiedene Konfigurationen; beinahe jede Arbeitsgruppe hat hier ihre eigene Form entwickelt.
Eine Ubersicht tiber die bis 2000 publizierten Typen findet sich in [Seib00].

Abb. 2.3: In unserer Arbeitsgruppe eingesetzte lineare Falle [Bloc02]. Geschenkt von Takashi Nakamura vom
Ingtitute for Laser Science, University of Electro-Communications, Chofu, Tokyo. Ahnliche, noch sehr
viel starker segmentierte Paulfallen, dienen bel Beschleunigerexperimenten zum Herunterbremsen
und " Portionieren" deslonenstrahls (GSI, CERN).

Seit dem ITD™ 700 der Firma Finnigan MAT, das ab 1984 verkauft wurde, erschienen dann auch
auf Paulfallen basierende Massenspektrometer und (Rest-) Gasanalysatoren neben den Quadrupol-
Massenfiltern auf dem Markt und sorgten mit ihren kommerziellen Erfolgen fir eine weitere
Verbreitung der Falle.
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Im Folgenden sollen die theoretischen Grundlagen der Speicherung von lonen in der klassischen
Paulfalle dargestellt werden:

2.2 Die Theorie der idealen Paulfalle!

2.2.1 Das Fallenpotential
Zur Speicherung der lonen wird eine zur Fallenmitte gerichtete Kraft bendtigt,

F~-r". 2.1
Mit
F =- exgradf 22

und der Festlegung auf n =1, d.h. eine lineare Kraft, folgt ein Potential der Form:

f
f(xy,2)= I—g(ax2 +by? +cz?) 2.3

0

Wobel f o ein Potential und | eine Lange ist, so dal3 die prinzipiell frei wahlbaren Koeffizienten a,
b, c dimensionslos sind. Im a's ladungsfrei angenommenen Innenraum der Falle muf3 das Potential
der Laplace-Gleichung

Df =0 2.4
gehorchen, weswegen gilt
atb+c=0, 25

woraus die zwei einfachsten Méglichkeiten fur die Wahl der Koeffizienten folgen:

a= b und c=-2a (lonenfalle) 2.6
a=-b und c= 0 (Massenfilter)

Das Potential (2.3) kann mit der Wahl a =1 und der Einflihrung von Zylinderkoordinaten
(r =+/x* + y? ) in folgender Form geschrieben werden®:

f(r,z):fl—zo(rz- 27%) 2.7

0

Darausist ersichtlich, dai die Aquipotentialflachen durch

! Die Herleitung folgt in diesem Unterkapitel im Wesentlichen zunéchst der Darstellung von M. Hoefer [Hoef97]. Zur
Darstellung der Lésung der Bewegungsgleichung waren [McLab1, Meix54, Daws76, Marc89, Ruth92, Ohle92] am
hilfreichsten.

2 eigentlich f (r,y ,2), mit der Wahl in (2.6) ist jedoch schon Radial symmetrie vorausgesetzt.
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(r?-2z°)=CHAHZ, C = const. 2.7
gegeben sind. Das Vorzeichen von C legt die Form der Aquipotentialflachen und damit der
Elektroden fest: positives C fuhrt zu einem einschaligen rotationssymmetrischen Hyperboloid,
negatives C zu einem zweischaligen, ebenfalls rotationssymmetrischen Hyperbol oid.

Die Elektrodenform erhdt man mit

Cpsdo= 17 =(r?-22°) (Ring) 28

Coy ¥E=-222=(r2- 27%) (Kalotten), 2.9

und ro fur den inneren Radius der Ringelektrode, sowie 2z, fir den inneren Abstand der Kalotten
(siehe Abb. 2.4). Hieraus ersichtlich (C¥5 =C  ¥s =-C , ¥; ) ist das Verhdltnis von ro zu zo

r, =/2%z,, 2.10

das bei gefordertem reinem, rotationssymmetrischem Quadrupolfeld die einzige (technisch einfach
realisierbare) Elektrodenkonfiguration darstellt, bei der Ring und Kalotten die gleichen Asymptoten
aufweisen’.

Aus den unterschiedlichen Vorzeichen der Koeffizienten in (2.6) wird deutlich, da3 die
dreidimensionale Speicherung nicht alleine mit Hilfe statischer Potentiale realisiert werden kann.
Man bendtigt daher ein sich zeitlich anderndes Potential der Form:

f o(t) =U, +V, cosWm 211

Dieses Potential wird auch als Fuhrungsfeld bezeichnet, mit der Fuhrungsfeldfrequenz W2p und
der Gleichspannungs- bzw. Wechsel spannungsamplitude Ug bzw. V.
In der Praxis sind drei verschiedene Arten, die Spannungen an die Elektroden anzulegen, dblich:

- Anden Ring wird das Potential f o angelegt, an die Endkappen -f . Diesist die
urspringlich von Paul fur das Massenfilter vorgeschlagene Konfiguration.

- Nach Dawson und Whetten [ Daws68b] kann man auch die Kalotten erden und das
Potential f o an den Ring anlegen.

- Eine weitere Methode ist das Anlegen von Ug an beide Ka otten und von VcosWt an

den Ring.
! Die Asymptoten des Hyperboloids [Bron91] % i y: oz’ —
a b? ¢?
sind gegeben durch den (Doppel-) Kegel g . y_z2 . é - o
a b c
und aufgrund von Rotationssymmetrie gilt a=b

was zur Folge hat, dal3 wegen der Erfullung der Laplace-Gleichung (2.4 und 2.5) das Verhaltnis zwischen aund c ein-
deutig festgelegt ist. Von (2.10) abweichende Verhatnisse (d.h. andere Offnungswinkel des Asymptotenkegels) filhren
ebenso wie unterschiedliche Asymptoten von Ring und Kalotten zu einem Feld, das der Anfangsbedingung eines reinen
Quadrupolpotentials (2.3) nicht genugt. Allerdings sind (siehe S. 13) auch noch grundsétzlich kompliziertere Arten, ein
reines Quadrupol potential zu erzeugen, moglich.
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Die dritte Methode wurde von Bonner [Bonn77] vorgeschlagen, bel ihm und in [Marc89] findet
sich auch eine Berechnung fur alle 3 Varianten. Methode 2 bietet einige praktische Vorteile (die
Endkappen sind "frei" fir das Anlegen zusétzlicher Spannungen, z.B. fir den Nachweis), weswegen
ich nur diese von uns verwendete Konfiguration beschreibe. Zunéchst sei aber darauf hingewiesen,
dal? man das Quadrupolpotential aus Abb. 2.4 auch z.B. mit dem gleichen Ring, aber einer Kalotte,
deren Form einer anderen Aquipotentialflache entspricht (z.B. 30 V in Abb. 2.4.) erzeugen kann.
Die dieser Aquipotentialflache entprechende Spannung muR an einer derartigen Kalotte natiirlich
angelegt werden; dann éndert sich auch bel reinem Quadrupolpotential das Verhaltnis ro zu zo.
Weitere Moglichkeiten ergeben sich, wenn man davon abgeht, dal3 die Elektroden
Aquipotentialfachen sein miuten. Wang und Wanczek [Wang93a] geben an, wie man die Falle aus
Ringen bzw. aus Widerstandsdraht bauen konnte. Damit andert sich das Potential Uber die
Elektrodenoberfléche und je nach Art des Potentialverlaufs ergibt sich eine vollig andere als die
hyperbolische Elektrodenform.

Zuruck zu der von uns verwendeten zweiten Methode:

'
0 0 [ 60{ 70( 804 90| 100 Volt

+ —00
UO it VO COS(QI:) achse

r

Abb. 2.4: Schematische Darstellung der Paulfalle mit geerdeten Endkappen und am Ring angelegter Spannung.
Rechts: Verlauf der Aquipotentialflachen mit beispielhaften Spannungen. Grafik aus [Hoef97].

Das Speicherpotential ergibt sich aus der Form des Potentials (2.7)*,

f(r,z):fl—zo(arz- 2az® +¢) 2.12

0

dem Ansatz einer Gleich- und Wechsel spannung (2.11) und den Randbedingungen, dal? das
Potential am Ring f o und an den Kalotten Null betragen muf3

f f
f(r,,0)=f ,= I—Zo(aro2 +c) und f(0,z)=0= |—2°(- 2az; +c¢), 2.13
0 0
|2 |2
woraus mit (2.10) a=—= und c = folgt, 2.14
2r, 2
zu f(r,zt) 1o 0(? (r?-22° +r?)
2r,
+V
bzw. f(r,zt)= U°2+ZCOSVVt(r2 - 222 +17) 2.15
r0

! noch in allgemeiner Form mit Faktor aund einer Konstante ¢
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2.2.2 Die Bewegungsgleichung

Wird ein geladenes Teilchen der Ladung e und Masse m in das Quadrupol potential (2.15) gebracht,
so erhdlt man aus der Differentialgleichung

mr+eNf (r,zt) =0 2.16

die Bewegungsgleichungen des Teilchens:

[ +—=_(Uy+V, cosW) X =0 217
mr,
2e

- — (U, +V,cosW) xz=0 2.18
mr,

Mit Einfthrung der finf dimensionslosen Parameter t, a;, a;, g und g,

W 8eU deV,
=—, a =-2a =- 0 , z:-2r: 0 2.19
2 ’ oW a q mr W
lassen sich die Bewegungsgleichungen zurtickfihren auf die Mathieusche Differentialgleichung:
d’u 2 = = 2.2
t2+(au- g, cosZ )xu =0, u=r,z .20

Die Lésung der Mathieuschen Differentialgleichung® sowie Betrachtungen zur Stabilitat der
Ldsungen sind nicht trivial, so dald der Rechenweg hier nur mit Angabe der wichtigsten Zwischen-
schritte beschrieben wird. Ausfuhrlicher findet sich diesin [McLa51] und vor allem in [Meix54].
Die Mathieusche Differentialgleichung besitzt as DGL 2. Ordnung einen zweidimensionalen
L6sungsraum mit zwei unabhangigen Lésungen u; und u, as Basis. Die allgemeine Losung ist
somit eine Linearkombination der beiden.

Aus algemeinen Betrachtungen zur Art und zur p-Periodizité der Koeffizienten von (2.20) folgt
die Anwendung des Theorems von Floguet:

Es gibt genau dann eine spezielle Ldsung von (2.20) mit
ut +p)° €™ xuit)t 0, u=Au +Bu,, (AB)! (0,0) 2.21
wenn fur b gilt: cos(pb,) =u,(P) . 2.22

Dann heil3t b , charakteristischer Exponent zum Parameterpaar a,q und alle Werte 2k + b, (k

ganzzahlig) sind ebenfalls charakteristische Exponenten. Eine Losung mit der Eigenschaft (2.21)
nennt man Floguetsche Losung.

! Diese von E. Mathieu 1868 bei der Untersuchung von Schwingungen einer elliptischen Membran erstmal's erwahnte
Gleichung taucht bei einer Vielzahl von Schwingungsproblemen auf. Eine grof3e Zahl von Arbeiten aus diesem
Themenbereich entstanden um die Mitte des 20. Jahrhunderts. Im Zeitalter der Computer existieren einige (auch
kommerzielle Mathematikprogramme), die die Berechnung erleichtern. Vorsicht ist jedoch bei der Benutzung geboten,
daz.T. einfache N&herungen (siehe Kapitel 2.2.5) verwendet werden.
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Eine Floquetsche Ldsung zum charakteristischen Exponenten b , besitzt eine Fourier-Entwicklung:

+¥ .
U(t)= @ Gy 22 2.23
n=-¥
Fur die Koeffizienten gilt lim | c,,,,["" =0 2.24

n® * ¥
und durch Einsetzen von (2.23) in die DGL (2.20) erhdlt man die Rekursionsformel*
- Xy, +[a' (b +2n)2] S B O =0 2.25

Die Folge der ¢,y ist fur q* O bisauf einen konstanten Faktor eindeutig bestimmt und konvergiert
fir n® ¥ gegen 0. Diedreigliedrige lineare Rekursion (2.25) 1813 sich umformen zu:

Con_ - ~4 2.26
Can-2 (b +2n)? - a+q><CZL+2
C2n

d.h. durch Einsetzen erhdt man den Kettenbruch:

Con_ _ "9 2.27
Coavz (b +2n)2- a+qx ~ 9
(b +2n+2)%- a+qgx

-q
(b+2n+4)*-a+--.

Ersetzt man in dem Kettenbruch n durch (n-1), so erh@lt man eine weitere Relation zwischen ¢,
und Czn-2. Mit diesen zwei Kettenbriichen kann man dann die Beziehung zwischen a, qund b
erhalten:

2 2.28

2
b =a+ 2

(b +2)?- a- 9
(b+4)?- a-

2
(b-4)?2-a ]

Wegen der Invarianz der Mathieuschen Differentialgleichung unter der Transformationt > -t

d.h. unter Zeitumkehr, erhdlt man eine zweite, von 2.23 linear unabhangige, Floquetsche L dsung, so
dal? die allgemeine L 6sung einfach durch die Linearkombination der beiden dargestellt ist:

+¥ +¥
[¢} i [¢} -

ut) = Axg c,, ™" +Bxg c,, x " 2.29
n=-¥ n=-¥

bzw. unter Verwendung trigonometrischer Funktionen:

+¥ +¥
ut) = AtxQ c,, xcos(b, +2n)t ]+ Btx§ c,, xsin[(b, +2n)t | 2.29b
=-¥ =-¥

n=- n=-

Dabei sind A" und B' festgelegt durch die Anfangsbedingungen fir den Ort

! der Index von b wird im Folgenden der Ubersichtlichkeit halber weggelassen und erst wieder ab (2.32) eingefiigt
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+¥
ut =0) = Atx3 c,, 2.30
n=-¥
und die Geschwindigkeit
+¥
ut =0)=Bd&J (b +2n)c,, . 2.31
n=-¥

2.2.3 Stabilitét der Lésungen®

Die Betrachtung von (2.29) liefert grundsétzliche Aussagen Uber die Stabilitét von Losungen, sowie
die Frequenzen der lonenbewegung in Abhéngigkeit von b, bzw. a und g.

Ist b rein imagindr, so fiihren die Faktoren €®' bzw. e ™' unmittelbar zu instabilen,
nichtperiodischen L &sungen.

Ist b komplex und ungleich Null, so sind die L ésungen instabil und nichtperiodisch.

Ist b reell und eine rationale, nicht ganze Zahl, so sind die L ésungen stabil und periodisch.

Ist b reell und eine irrationale Zahl, so sind die Lésungen stabil und nicht periodisch, d.h. sie
reproduzieren sich niemals exakt in irgendeinem Intervall.

Ist b reell und eine ganze Zahl, so gibt es eine nicht-triviale, beschrénkte, 2p-periodische Losung;
ale anderen Ldsungen sind nicht beschrankt [Meix54]. Diese L 6sungen werden M athi eu-Funktionen
integraler Ordnung genannt und bilden die Grenze zwischen stabilen und instabilen Regionen im
Stabilitétsdiagramm (s.unten). Die Periodizitdt bei geradem b ist p, bei ungeradem 2p [Daws76].

Diese Grenzen heif3en auch charakteristische Kurven.

In der (a, )-Ebene trennen somit die Linien ganzzahliger b die stabilen und instabilen Gebiete. Die
sich so ergebende Stabilitatskarte (auch Struttsche oder Ince-Struttsche Karte genannt) ist in Abb.
2.5 dargestellt.

ay

B, ar
al/ a0 \b: A

Abb. 2.5 Stabilitatskarte der Mathieuschen Differ entialgleichung nach [Meix54]. Die Kurven zu geradem b sind
symmetrisch zur a-Achse, die zu ungeradem b asymmetrisch; dennoch ist das gesamte Diagramm
symmetrisch. Die stabilen Bereiche sind schraffiert dargestellt. Die a,, bzw. b,, (m =0, 1, 2...) bilden die
p- bzw. 2p-periodischen L dsungen.

! Siehe hierzu [McLa51] S. 59 f., [Meix54] S. 131, [Daws76] S. 16 und [Marc89] S. 41. Ob die Aussagen von [Meix54]
und [Daws76] zum letzten Punkt der Stabilitétsbetrachtung miteinander vereinbar sind, bleibt offen.
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Um fir die Paulfalle eine anschauliche Darstellung der Stabilitdt von (a, q)-Parameterpaaren
bezlglich aler drei Raumrichtungen zu erhalten, Gberlagert man die Stabilitétskarten fir r- und z-
Richtung. Dabel wahlt man as Koordinaten tblicherweise a, und g, und muf3 die Stabilitatskarte
fur r-Richtung entsprechend (2.19) umskalieren.
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Abb. 2.6: Stabilitatsdiagramm der klassischen Paulfalle. Rechts dargestellt ist ein kleiner Ausschnitt aus dem
Diagramm, der sogenannte er ste Stabilitatsbereich mit den Linien mit konstantem b (Iso-b-Linien).

In Abb. 2.6 [Ruth92] ist rechts der fur die Speicherung von lonen genutzte erste Speicherbereich
abgebildet. Die Speicherung von Teilchen in den anderen Uberschneidungsgebieten von r- und z-
stabilen Bahnen ist prinzipiell moglich, wird aber praktisch nicht durchgefuhrt, da wegen des
groleren a und g die benttigten Spannungen (bel gleichbleibender Frequenz) deutlich groR3er sind
as im ersten Speicherbereich'. Zu bemerken ist noch, daR die obigen Diagramme nur den
theoretisch moglichen Speicherbereich zeigen, ohne zu beriicksichtigen, dald prinzipiell stabile
Bahnen grof3er Bewegungsamplitude eventuell wegen der endlichen Fallengrdf3e nicht gespeichert
werden, d.h. der experimentelle Speicherbereich etwas innerhalb der gezeigten Grenzen liegt.

2.2.4 Das Frequenzspektrum
An der Form der allgemeinen Losungen (2.29b) der Mathieuschen Differentialgleichung lassen

sich fur einen festen Arbeitspunkt (a,, q,) die Frequenzen der lonenbewegung unter Verwendung
von t =% W (vgl. (2.19)) ablesen:

W mit n=0,+£1,+2,... 2.32

Die Anteile hoherer Frequenzen nehmen allerdings wegen der bereits erwahnten Konvergenz der
Cony fr grof3e | n | (vgl. (2.24)) rasch ab. Insgesamt ist die lonenbewegung kompliziert, nur unter
bestimmten Umstanden, d.h. wenn die Schwingungsdauern in r- und z-Richtung Kkleinste

! Experimentelle Beobachtungen der Speicherung in héheren Stabilitatsbereichen haben Fischer mit Elektronen in der
Paulfalle (Bis tiber den 90. z-stabilen Bereich hinaus [Fisc59]) und Dawson und Binggi mit einem Massenfilter im
zweiten Stabilitatsbereich [Daws84b] gemacht. Theoretische Betrachtungen zum zweiten Stabilitétsbereich finden sich
in [DawsB84a, Jieb93].
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gemeinsame Vielfache der Dauer einer Speicherfeldperiode sind, entsprechen die Teilchenbahnen
Lissgjous-Figuren. (Vgl. mit der Stabilitétsbedingung fur rationale Zahlen). Abbildung 2.7 zeigt die
Teilchenbewegung in einem Experiment von Wuerker [Wuer59]:

Abb. 2.7: Bewegungen von Metallpartikeln in einem Quadrupolfeld. Abbildungen aus[Wuer59].

2.2.5 Naherungen

Die zur Berechnung der an die Fallenelektroden anzulegenden Spannungen Up und Vo, d.h. zur
Berechnung von a, und q, nétigen Kettenbruchgleichungen verlangen wegen ihrer Unhandlichkeit
nach einer einfachen, fir den praktischen Gebrauch geeigneten Ndherung. Da die Grundfrequenz
(n = 0) die grofite Amplitude besitzt, vernachl&ssigt man die hdheren Schwingungen und kann die
Mathieusche DGL durch die gewohnliche Schwingungsgleichung ersetzen [Fisc59 und Wuer59].

Adiabatische N&herung:
Fir die von Dehmelt al's adiabatische Naherung bezeichnete Bedingung a, g << 1 liefert eine
Potenzreihenentwicklung der Beziehung zwischen a, g und b:

2

bZ»a, S 2.33
2
Setzt man dies nun in der Rekursionsformel (2.25) ein, so wird diese fir n =0 zu

cz+c_2:-q—2“>co, und cZ:C_Z:-qZ“x:O 2.34

folgt aus der Potenzreihenentwicklung der c,, [Meix54]. Unter Anwendung einiger
Additionstheoreme fUr trigonometrische Funktionen und mit der Substitution (aus (2.19) und
(2.32))

u

w :b—2“W bt =w,t 2 =W 2.35

ergibt sich fir die lonenbewegung im Speicherpotential

u(t) = c,VAZ + B {1- q—2“cos(Wt)} cos(w,t-j ) 2.36
mit der Phase
j = arctangeb‘ “Bg 2.37

EA+Bg
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Das lon fuhrt aso in r- und z-Richtung jeweils eine Uberlagerung zweier harmonischer
Schwingungen aus, ndmlich einer langsamen Makro- oder Sikularbewegung w ,, deren Amplitude
mit der Fihrungsfeldfrequenz W, der Mikrobewegung, moduliert ist.
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Abb. 2.8: Darstellung der Teilchenbewegung flr verschiedene Wertepaare (a, ) nach der adiabatischen
N&herung. Jeweils dargestellt sind r(t) und z(t). Anmerkung: Die Speicherbereichsgrenzen wurden
nicht nach adiabatischer Naherung sondern numerisch berechnet.

Ausgehend von dieser oder dhnlichen Uberlegungen existieren einige theoretische Modelle, die
prinzipiell unter die Rubrik "N&herungen” fallen. Diese beschéaftigen sich aber im Gegensatz zur
bisherigen Betrachtung nicht mit dem Sachverhalt einer Probeladung im Fallenfeld, sondern mit
lonenwolken; sie werden daher in Kapitel 2.3 angesprochen. Anstelle von (2.33) existiert noch eine
weitere, genauere Naherung fiir den Zusammenhang zwischen a, q und b:*

b, =S, - (a-Da’  (a,+7q°  (%,’+58,+29q° U

2.38
8" 2a,-1%-q° 32a-D°a-4 643 -D%@ - 4@ - 9g

Die Gute der Naherungen soll mit einer numerischen Rechnung mittels der Mathi eu-Funktionen
von Mathematica®5.1 anhand des Stabilitatsdiagramms verglichen werden.

Wie in Abbildung 2.9 zu sehen ist, sind die Abweichungen zur numerischen Rechnung fir grofere
Werte von b immens. Die Nadherungen sind alenfalls fur kleinere bis mittlere Werte von b
brauchbar. Bei ihrer Verwendung stellt sich daher immer die Frage der Anwendbarkeit (auch Abb.
2.8 kann daher nur tendenzielle Ergebnisse zeigen). Auch die Naherung der Teilchenbewegung als
Uberlagerung zweier harmonischer Schwingungen sollte man unter Beachtung der von McLachlan
gemachten Stabilitatsbetrachtung fir reelle, irrationale b sehen (siehe S. 16).

! Diese Naherung wird tiblicherweise J. P. Carrico [Carr72] zugeschrieben, sie steht jedoch schon in [McLa51, S. 82],
also einer noch tber 20 Jahre dlteren Publikation, worin verwiesen wird auf [McLa45].
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Abb. 2.9: Unterschied der berechneten Stabilitdtsdiagramme: rot: numerisch (Mathematica®5.1), blau:
Naherung nach McLachlan (siehe (2.38)) und gelb: adiabatische Néherung (siehe (2.33)). Jewells
gezeichnet sind dieLinien by, =0, ¥4, %, %, 1

Eine sehr anschauliche Beschreibung des Speichermechanismus von Dehmelt [Dehm67, Alt98b]
soll hier noch kurz wiedergegeben werden:

Ein Teilchen in einer Paulfalle wird in z-Richtung in der einen Halbperiode des Fuhrungsfelds zum
Zentrum hin und in der néchsten vom Zentrum weg beschleunigt (in r-Richtung genauso, aber um
180° phasenverschoben). Da das Teilchen eine erzwungene Schwingung ausfihrt, befindet es sich —
bei geeigneter Wahl der Fuhrungsfeldfrequenz in Bezug auf seine Eigenfrequenz — weiter entfernt
vom Fallenzentrum wéahrend der Beschleunigung auf die Fallenmitte hin und ndher am Zentrum
wahrend der Beschleunigung von diesem weg. Well das elektrische Feld proportional zum Abstand
vom Fallenzentrum stérker wird, ist die Beschleunigung auf das Zentrum hin stets grof3er als die
Beschleunigung vom Zentrum weg. EsS resultiert also im Mittel eine auf das Fallenzentrum
gerichtete Kraft.

2.3 Diereale Paulfalle

2.3.1 Historischer Uberblick

Schon frih in der Entwicklungsgeschichte des Quadrupol-Massenfilters fanden Fritz von Busch und
W. Paul 1961 [Busc6la/b] innerhalb des theoretisch stabilen Bereichs Signaleinbriiche, die sie
analog zur Theorie der Teilchenbeschleuniger mit starker Fokussierung [Hage57, Barb58] als
nichtlineare Resonanzen - hervorgerufen durch Feldfehler - deuteten. Mit der Beschreibung der
Feldfehler durch hohere Multipole zusétzlich zum Quadrupolfeld und der Resonanzbedingung
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W=n, s, + n,w,, [n|+[n|=N, N, n,n,ganz' 2.39

lieferten sie auch den theoretischen Hintergrund zur Berechnung der Lage der Resonanzen. Die
Gruppe in Bonn beschrieb auch den Einflud der Raumladung einer lonenwolke auf das
Speicherpotential [Paul58b] sowie die Auswirkungen eines Uberlagerten Resonanzfelds bzw. eines
Magnetfelds [Fisch9].

1968 und 1969 widmeten sich P. H. Dawson und N. R. Whetten den nichtlinearen Resonanzen fur
den dreidimensionalen Fall der Paulfalle [Daw68alb, Daw69a/b]. Die Lage der Resonanzen ergab
sich aus der auf 3 Dimensionen erweiterten Uberlegung von Busch und Paul, zusétzlich berechneten
sie die Form der Resonanzen flr verschiedene Feldfehler (d.h. unterschiedliche Multipolordnungen)
und fur unterschiedliche Stérken der Fehler. Die in den theoretischen Berechnungen eingesetzten
Wichtungsfaktoren fir die Stéarke der Feldabweichung wurden ferner mit der Fertigungsprazision
der im Experiment existierenden Falle in Beziehung gebracht. Sie entwickelten ein fur die damalige
Massenspektrometriemethode interessantes Verfahren, den Speicherbereich durch Anlegen einer
Zusatzspannung zwischen den Endkappen gegenuber den Resonanzen zu verschieben und so eine
resonanzfreie Speicherbereichspitze zu erhalten.

Fir Uber 20 Jahre wurden dann keine weiteren Untersuchungen der nichtlinearen Resonanzen mehr
vorgenommen. Erst die Beobachtung eines Punktes innerhalb des Speicherbereichs, an dem fast
keine Speicherung moglich war, durch Guidugli und Traldi [Guid9l] anderte dies. lhre beim
Messen mit einem Finnigan-Paulfallen-Massenspektrometer gemachte Beobachtung nannten sie
"Black Hole" und spéter "Black Canyon" [Guid92]. Andere Autoren beobachteten &hnliches
[Morr91, Yost92], worauf sich Finnigan MAT dazu entschlof3, ihr Betriebsgeheimnis zu |Uften und
zu erkléren, dal3 die Geometrie der Falle nicht der ideal erwarteten entsprach (Endkappendistanz um
ca. 11% vergrofRert). Vedel [Vede90b] hatten dhnliche Beobachtungen in einer nichtkommerziellen
Falle gemacht und auch Yoda [Yoda92] hatte reduzierte lonenzahlen und Speicherzeiten bel
bestimmten Werten von g beobachtet.

1993 lieferten Eades, Johnsen und Yost das erste fast komplett aufgenommene experimentelle
Speicherdiagramm mit grob erkennbaren Resonanzstrukturen [Eade93]. Die ersten hochaufgel dsten
Messungen eines grof3en Teils und die erste vollstandige Messung des gesamten Speicherbereichs
wurden 1995 von Alheit, Hennig und Morgenstern durchgefiihrt [Alhe95, Morg94]. 1996
untersuchten Alheit und Kleineidam einen grofderen Bereich mit hoher Auflésung, zudem wurde
erstmals die Abhangigkeit der Resonanzen von der lonenanzahl [Alhe96b] sowie Seitenbénder der
Resonanzen bel externer Anregung beobachtet [Alhe96, Klei95].

1987 beobachteten Jungmann et al., dal3 bei der gleichzeitigen Speicherung verschieden schwerer
lonen ein Zusammenfallen der Makrofrequenzen, d.h. kollektive Oszillation, auftritt, wenn der
M assenunterschied nicht zu grof3 ist [Jung87].

Welitere kollektive Effekte traten zutage, as 1990 in den beli externer Anregung erhaltenen
Frequenzspektren eine Aufspaltung der Bewegungsresonanzen beobachtet wurde [Vede90a,
Vede90b]. Diese trat bei Uberschreitung einer kritischen Anregungsamplitude auf und lief sich als
Resonanzen der kollektiven bzw. individuellen lonenbewegung bel Anwesenheit von Dampfung
erklaren [Alhe97b]. Rickblickend mul3 allerdings festgestellt werden, dal3 die kollektiven
Resonanzen schon 1965 von Rettinghaus beobachtet und richtig gedeutet worden waren [Rett65].
Erstmals wurden auch Resonanzen hoherer Ordnung in k beobachtet [Alhe96b, Chu9§],
entsprechend einer Erweiterung der obigen Resonanzbedingung zu:

! An den Wert N wurde noch eine hier nicht naher erlauterte Bedingung gekniipft, die die Zahl der Resonanzen
einschrankte, was aus heutiger Sicht nicht korrekt erscheint. Auch Dawson und Whetten machten eine derartige
Einschrankung.
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k X\W=n >, +n,xv,, n +n,=N, k, n;, n;, N ganz 2.40
Das Auftreten und die Starke der Resonanzen sowie deren Mechanismus berechneten Franzen,
Wang und Wanczek zu Anfang der 90er Jahre [Fran9l, Wang92, Wang93b, Wang94, Fran93,
Fran94, Wang93c].

Bel der Anregung der lonenbewegung mittels eines zusétzlichen elektrischen Felds erwartet man
zudem das Auftreten parametrischer Resonanzen. Diese wurden dann auch 1998 beobachtet,
allerdings mit einem Unterschied in der kritischen Anregungsamplitude bei geradzahligen und
ungeradzahligen Resonanzen [Razv98, Scha99]. Dieses "odd-even staggering” genannte Phdnomen
klarte Tommaseo 2004 [TommO4].

Ein weiterer bei Fallenexperimenten zu beobachtender Effekt ist die sogenannte Raumladungsver-
schiebung, d.h. die Verschiebung des Stabilitétsbereichs und der Bewegungsfrequenzen - und damit
auch der Resonanzen - bel der Speicherung grof3er lonenzahlen. Seit Fischer [Fisc59] gibt es hierzu
eine Vielzahl von experimentellen Beobachtungen und theoretischen Modellen (siehe Kapitel
2.3.4).

2.3.2 Abweichungen vom idealen Quadrupolpotential

Bezogen auf die in Kapitel 2.2 dargestellte ideale Theorie ergeben sich fir die in Experimenten
verwendeten Fallen folgende Abwel chungen:

a) Dain der Falle mindestens ein lon gespeichert sein soll, ist genaugenommen schon die
Laplace-Gleichung (2.4) Df =0 fir das gestellte Problem ungeeignet.

b) Ring und Kalotten haben im Gegensatz zu den Rotationshyperboloiden (2.8, 2.9) eine
endliche Ausdehnung.

¢) In Ring und Kalotten existieren Offnungen fiir lonenerzeugung, Lasereinschul? und
Nachwels.

d) Die Elektrodenoberflachen und die Justage der Elektroden beim Zusammenbau der Falle
unterliegen gewissen Toleranzen.

€) Durch die lonenerzeugung konnen sich auf den Fallenelektroden Ablagerungen bilden,
die aufgrund elektrochemischer Effekte zu lokalen Potentialen fihren.

f) Durch die Offnungen der Fallenelektroden kann ein Durchgriff duRerer Potentiale ins
Falleninnere erfolgen.

g) Der Frequenzgenerator liefert kein exakt frequenzreines und amplitudenstabiles
Speicherfeld.

h) Wechselwirkungen zwischen den gespeicherten lonen einerseits und zwischen lonen und
Molekilen des Restgases andererseits wurden bisher vernachl&ssigt.

i) Tendenziell kleine Effekte wie die Spiegelladung der Ionen, das Erdmagnetfeld oder die
Gravitation wurden nicht berticksichtigt.
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Dies alles fuhrt dazu, dal3 zum Einen die Rotationssymmetrie gebrochen ist, und zum Anderen das
Speicherpotential nicht mehr quadratisch und damit die auf die lonen wirkende Kraft nicht mehr
linear ist. Als Folge der Nichtlinearitét erhdt man anstelle von (2.17 und 2.18) gekoppelte
Differentialgleichungen, und damit im Endeffekt nichtlineare Resonanzen, d.h. bel bestimmten
Speicherparametern nehmen die lonen aus dem HF-Speicherfeld Energie auf, was zu einer
Aufweitung der Bahn und somit zu lonenverlust fuhren kann. Speichereigenschaften und
Resonanzen sind dabei abhangig von der Zahl gespeicherter lonen und vom Restgasdruck in der
Apparatur.

2.3.3 Feldfehler

Wollte man die Bedingungen, denen ein lon in einer realen Falle ausgesetzt ist, exakt modellieren,
so muifdte man zunéchst das Potential einer solchen Falle mit allen oben genannten Eigenschaften
der Elektroden und der vom Frequenzgenerator gelieferten Spannung berechnen. Damit — und mit
Hinzunahme aller weiteren obigen Effekte — wére dann die Bewegungsgleichung des lons bzw. der
lonen aufzustellen und zu |6sen. Abgesehen vom rechnerischen Aufwand und der sicher nicht
exakten Losbarkeit des Problems, wére hiermit aber nur die Falle eines einzigen Experiments
beschrieben und eine Vergleichbarkeit solcher Rechnungen fir verschiedene Fallen wére nicht von
vorneherein  gesichert. Daher wird Ublicherweise das Fallenpotential  durch  eine
Multipolentwicklung dargestellt, so dal3 sich die Unterschiede verschiedener Fallen sehr einfach
durch zahlenmdliigen Vergleich der Koeffizienten der verschiedenen Multipol ordnungen ergeben.

Angesichts dieses Vorteils der Methode wird Ublicherweise ihr Nachteil auf3er acht gelassen:
Vergleicht man experimentelle und theoretische Daten mit dem Ziel, Werte fur die Koeffizienten
der Multipolentwicklung zu erhalten, so werden auch ale Effekte (und dies kann nicht unerheblich
sein), die diese Methode nicht erfassen kann, in den Koeffizienten abgebildet.

Im Folgenden werden die Resonanzbedingung, die Frequenzspektren der lonenbewegung und der
Entstehungsmechanismus der nichtlinearen Resonanzen nach Wang, Franzen und Wanczek
[Wang93b, Fran94, Wang93c]| dargelegt:

Jedes rotationssymmetrische® Potential kann in Kugelkoordinaten in einer Reihe

k

. s &&r O
f(r.j.q)=f,t)*Q c —x= P.(cosq) 2.41

k=0 0@d

entwickelt werden mit f , dem Potential (2.11) und den Legendre-Polynomen Py. In Zylinderko-
ordinaten ergibt sich daraus unter Vernachl&ssigung des ersten, konstanten Terms:

! Diesist schon die erste Einschrankung der Giiltigkeit dieser Methode. Sieist in vielen realen Fallen aufgrund von
Bohrungen in den Elektroden und Justagefehlern von Kalotten und Ring nicht erfillt.
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Die jeweils zu den ¢, gehdrenden Terme' sind die Multipolkomponenten der Ordnung 2k. Das
Potential kann als Summe aus idealem Quadrupolpotential und rotationssymmetrischem

Storpotential f geschrieben werden. Man konstruiert nun die Hamiltonfunktion in kartesischen
Koordinaten und separiert sie in einen Hauptteil Hp und einen Stérungsteil H':

H=H,+H¢ mit 2.43

P er_j +|D_5 +£(Uo +V, cosWt)(x* +y*- 2z°)  und H G::E(U0 +V, cos\W) -
2m 2m 2m r? re

0 0

H, =

Mit dem Hamiltonformalismus werden nun die Bewegungsgleichungen abgeleitet und mit (2.19)
auf die Form der jetzt inhomogenen Mathieuschen Differentialgleichungen gebracht, die tUber die
partielle Ableitung des Storpotentials gekoppelt und nicht mehr analytisch 16sbar sind:

2
d’x +(a, - 29, cosZ)xx:%(aZ +2q, cos2 )‘EIL
X

t2

2

d’y 1 i
+(a, - 2q, cos2& =—(a,+2q9,cos2 )— 244
dtZ ( y qy )Xy 4( z qz )ﬂy
2 ~
d f+(az- 2qzcosZ)><z:1(az+2qzcosZ)E
t 4 9z

! Esist zu beachten, daR diese Terme je nach Autor und Publikation unterschiedlich ausfallen, da die hier
dimensionslosen ¢, an anderer Stelle womdglich Vorzeichen, Faktoren und rq in unterschiedlichen Potenzen enthalten.
Die Darstellung oben folgt direkt aus den L egendrepolynomen.

2 Grafiken nach [Marc95.
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Davon ausgehend wird nach einer linearen und einer nichtlinearen kanonischen Transformation (die
genaue Rechnung ist in [Wang93b] angegeben) eine Erzeugende der Losung des Gleichungs-
systems hergeleitet, womit man eine Bedingung fur b, erhalt, bei der die Losungen der Bewegung
unbeschrankt anwachsen:

+n,—= =K 2.45

mit n,,n,,n, kT Z und |n,|+[n,|+[n,[=N
N ist die Resonanzordnung und kann fir ein k die Werte k, k-2, k-4 ... annehmen (K ist der Index
der Summe in 2.41 und 2k die Multipolordnung)®. Bei Rotationssymmetrie des Speicherpotentials
vereinfacht sich die Resonanzbedingung mit by=by=b, und n, =n, +ny, zu:

r

n&+nz&:k 2.46
2 2

und bel Multiplikation mit W
nw, +nw, =k W 247

Man sieht also, dal3 nichtlineare Resonanzen dann auftreten, wenn eine Linearkombination der
Makrofrequenzen gleich einem ganzzahligen Vielfachen der Fuhrungsfeldfrequenz ist. Ist diese
Bedingung erfillt, nehmen die lonen Energie aus dem Speicherfeld auf. Was dabei anschaulich
geschieht, beschreibt Franzen [Fran94], auch nachzulesen in [Marc95]:

Zunéchst ist es dazu nltzlich, das Frequenzspektrum der lonenbewegung im Fall unterschiedlicher
Multipole kennenzulernen:

Fihrt man eine Fourieranalyse der 1onenbewegung (hier beschrankt auf die z-Bewegung) durch, so
ergibt sich fur das Speicherfeld mit reinem Quadrupol potential das Frequenzspektrum nach (2.32):

0,6 °
0,4-
g 9]
E. 0w
N 021
O
| i
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Abb. 2.10: Berechnetes Frequenzspektrum der z-Bewegung eines lons im reinen Quadrupolfeld (W =1 MHz,
m=47 amu, w, = 0,27 MHz). AuRBer der Grundfrequenz der Sakularbewegung w, sind nur die soge-
nannten Seitenbandfrequenzen W- w,, WHw, etc. zu sehen. Enthommen aus [Fran94].2

und fur das Feld mit zusétzlich 20% eines ungeraden Multipols, d.h. k in (2.41) ungerade (z. B. hier
Hexapol):

! Diese Bedingung ist, wie Franzen selbst schreibt [Fran94, S.37], nicht korrekt, da es hthere Ordnungen geben kann,
die zugehdrigen Resonanzen aber schwach sind.

2 Zur Nomenklatur: w, ist die Grundfrequenz der S&kularbewegung, Frequenzen nw, sind die hheren Harmonischen,
Frequenzen k W+ w, bezeichnet man als Serien der Seitenbander der Grundfrequenz und k W= nw,, n>1 als
Seitenbander der héheren Harmonischen (siehe auch bei Franzen, diese Nomenklatur entspricht nicht ganz der fir eine
modulierte Trégerfrequenz tblichen Bezeichnungsweise, da hier w, als "Tréger" eine kleinere Frequenz als die
"Modulation” W besitzt).
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Abb. 2.11: Berechnetes Frequenzspektrum der z-Bewegung eines lons in einem Quadrupolfeld mit 20%
Hexapol-Anteil (W= 1 MH2z). Zu sehen sind die Grundfrequenz der Sékularbewegung, noch héhere
Harmonische 2w,, 3w, etc., die Seitenbandfrequenzen W-w,, WHw, etc. und Seitenbander hoherer
Harmonischer. Zudem tritt die Speicherfeldfrequenz Wauf. Entnommen aus [Fran94].

und fur das Feld eines Quadrupols mit 20% Anteil eines geraden Multipols, d.h. kin (2.41) gerade
(z. B. hier Oktopol):
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Abb. 2.12: Berechnetes Frequenzspektrum der z-Bewegung eines lonsin einen Quadrupolfeld mit 20% Oktopol-
Anteil (W =1 MH2z). Zu sehen sind im Gegensatz zum Hexapolfeld in Abb. 2.11 wesentlich weniger
Frequenzen, da nur die ungeraden héheren Harmonischen 3w,, 5w, etc., und die entsprechenden
Seitenbander der héheren Har monischen erzeugt werden. Aus [Fran94].

Wie man sieht, gibt es im Fall des reinen Quadrupolfelds in Abbildung 2.10 nur die Seitenbander
einer einzigen Frequenz. Stellt man sich vor, dald man im Stabilitatsdiagramm von kleinen a und g,
und damit von b, zu immer hoheren Werten wandert, dann erhoht sich dabel wegen (2.32) w,,
wéhrend sich W-w;, in gleichem Mal3e verringert. Dies geschieht ebenso mit den Frequenz-Paaren in
den Intervallen Whbis 2W, 2W bis 3Wusw. (siehe Abb. 2.13a)

a 0,033 : : b) 003 ; :
0’02_ '_-‘0,02"‘ - - 2] = e 4 |de -
£ 5 2
. ) o ]| s g
%0,01- - - & NOO]'Q g g8 .
[ S S S ARG WS 58
0 04 08 12 16 MH] 0 04 08 12 1.6 IMH]

Abb. 2.13: Wandern der Frequenzen bei Erhéhung von b fir a) Quadrupol und b) Oktopol. Details siehe Text.
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Wenn diese Frequenz-Paare sich schliefdlich treffen — und sie treffen sich in alen Intervallen
gleichzeitig — nimmt die lonenbewegung Energie aus dem Speicherfeld auf und es kommt zu einer
im Stabilitdtsdiagramm beobachtbaren Resonanz. Beim Beispiel des Quadrupolfelds passiert dies
fiar w=W2, d.h. fir b = 1. Dies liegt auRerhalb des Speicherbereichs, somit gibt es keine z-
Resonanz (und gleichermalen auch keine r-Resonanz) im reinen Quadrupolfeld. Stellt man sich nun
vor, es gabe im Frequenzspektrum sowohl w; mit Seitenbandern als auch w;,, so ergeben sich die
Maoglichkeiten, dal3 sich die Frequenzen treffen und es zu einer Resonanz kommt fur w, = w, und
w, = W-w,. Letzteres liegt aul3erhalb des stabilen Speicherbereichs, so dal3 es nur eine einzige
Quadrupolresonanz gibt:

W, =W,
Und diese Resonanz ist sicherlich extrem schwach ausgeprégt, da hier die Speicherfeldfrequenz
nicht auftritt, d.h. es findet nur ein Energieaustausch zwischen r- und z- Bewegung des lons statt
und nicht mit dem Speicherfeld.
Fur die gerade und ungerade Multipol-Beimischung (Abb. 2.11 und 2.12) gilt dasselbe Schema.
Starke Resonanzen entstehen, wenn die Fuhrungsfeldfrequenz beteiligt ist, d.h. wenn Resonanzen
der Art nyw, = k W (Harmonische treffen auf Seitenbander, d, h, eigentlich ngw, = K W+ ng wy
und n, = Ny Ny ) auftreten. Oder wenn bel Betrachtung sowohl der r- als auch der z-Richtung
n,w, + n-w, = k W erfillt ist (Seitenbander einer Bewegungsrichtung treffen auf Harmonische der
anderen Bewegungsrichtung). Schwache Resonanzen treten auf, wenn die Fuhrungsfeldfrequenz
nicht beteligt ist (Harmonische bzw. Seitenbdnder einer Bewegungsrichtung treffen auf
Harmonische bzw. Seitenbander der anderen). Prinzipiell gilt natlrlich auch noch: Treffen sich zwel
Frequenzen hoher Amplitude, so ist die Resonanz stark, umgekehrt ist sie schwach.

Die Stérke der Resonanz wird allerdings auch dadurch bestimmt, ob sie durch gerade oder ungerade
Multipole erzeugt wird. Wie man an den Potentialen in Abbildung 2.14 sieht, flhrt ein ungerader
Multipol aufgrund seiner Asymmetrie in der einen Schwingungsrichtung zu einer Verstarkung, in
der anderen zu einer Schwéchung des Quadrupolpotentials — unabhéngig vom Vorzeichen des
Multipols. Als Folge andert sich die Schwingungsfrequenz eines Teilchens im Potential bel
Anderung seiner Schwingungsamplitude nur wenig durch die Beimischung eines ungeraden
Multipols. Bei geraden Multipolen hingegen andert sich die Frequenz deutlich — und in
Abhangigkeit vom Vorzeichen des Multipols. Wahrend sich aso in einer Resonanz die
Schwingungsamplitude des Teilchens vergrof3ert, kann es passieren, dald sich gleichzeitig seine
Schwingungsfrequenz so weit andert, dal? die Resonanzbedingung nicht mehr erflllt ist, worauf die
Schwingungsamplitude wieder sinkt und das ganze wieder von Neuem beginnt. Dies ist wegen der
kleinen Freguenzverschiebung bel ungeraden Multipolen unwahrscheinlicher als bel geraden,
weswegen die ungeraden prinzipiell zu stérkeren Resonanzen fihren, da die Teilchen hier lénger in

Resonanz bleiben.
Oktopol
\ Fallen-
zentrum
Kraft

linear

Fo Hexapol

Fallen-
zentrum

linear Potential Potential

Abb. 2.14:DinneLinien: lineare Kraft und quadratisches Potential. Dick Uberlagert links mit einem Hexapol-,
rechts mit einem Oktopolpotential. Dargestellt ist zusétzlich dick dieresultierende Kraft. Man erkennt
die unter schiedliche Auswirkung gerader und ungerader Multipolbeimischungen. Bild nach [Marc95].
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Auftreten und Eigenschaften der nichtlinearen Resonanzen:
Nichtlineare Resonanzen treten auf fur: ~ nw, +nw, =k W,  |n|+|n,[=N
Entsprechend lautet die Bezeichnung einer Resonanzlinie im Speicherdiagramm: (N/n,/n;)

Gekoppelte Resonanzen (Summenresonanzen, d.h. n, > 0 und n, > 0, und Differenzresonanzen, d.h.
nn; < 0) und nicht gekoppelte Resonanzen (n, = 0 oder n, = 0) mit k # 0 nehmen Energie aus dem
Speicherfeld auf und sind daher relativ stark. Differenzresonanzen mit k = O flhren nur zu einem
Energieaustausch zwischen r- und z-Bewegung und sind daher sehr schwach.

Prinzipiell ist der gesamte Speicherbereich voll mit Resonanzen [Wang93c]. Bedingt durch die
Stérke der Resonanzen fihrt jedoch nur ein kleiner Teil davon zu lonenverlust.

Eine Resonanzlinie kann nicht einer einzelnen Multipolordnung zugeordnet werden, sie besteht aus
den Beitragen aler (geraden/ungeraden) Ordnungen. Korrekt ist daher eine Bezeichnung der
Resonanzlinien nach der Resonanzordnung N und nicht nach der Multipolordnung. Hohere
Ordnungen tragen allerdings immer weniger zur Resonanz bei.

1 l 1 l 1 I 1 I 1 I 1 I 1 I 1 I 1 l 1 I 1 l 1 I 1 I 1
7/3/4) (612/4) (5/1/4) (4/0/4)

-0,4 -

0,5 -

0,6 —

7 -

Abb. 2.15: Theoretisches Stabilitatsdiagramm mit Summenresonanzen und nicht gekoppelten Resonanzen der
Ordnung N = 3 bisN = 8 fur k = 1. Alle Resonanzen einer Ordnung N schneiden sich in eéinem Punkt.
Oberhalb dieses Knotens sind die Linien von links nach rechts in der Reihenfolgen, =0, ..., n, =N
geordnet. Auf den Linien b, = 0 bzw. b, = 0 sind die Knoten zu sehen, an denen sich alle Linien einesn,
bzw. n, treffen. Am Knoten n, = 4 ist beispielhaft die Abfolge der sich treffenden Resonanzen
entsprechend der Nomenklatur (N/n,/n,) angegeben. Diagramm ber echnet mit Mathematica®5.1.
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Ist die Rotationssymmetrie der Falle schwach gebrochen, so entstehen anstelle der einzelnen
Resonanzlinien der radialen Bewegung Doppellinien entsprechend  nowy + nywy + nw, = KW

Es existieren unterschiedliche Resonanzlinien im Speicherdiagramm fir gerade und ungerade
Multipole entsprechend der unterschiedlichen Ausprégung der Frequenzspektren — die Spektren
aler ungeraden Multipole untereinander unterscheiden sich nur in den Amplituden der Frequenzen,
nicht aber in den auftretenden Frequenzen selbst. Gleiches gilt fir die geraden Multipole. Bei
hoheren Multipolen sind die hoheren Harmonischen und deren Seitenbénder starker as bei
niedrigeren Multipolen.

Die Abbildungen 2.15 bis 2.18 zeigen den Verlauf der Resonanzlinien der niedrigsten Ordnungen N
im Speicherbereich, von denen ein Aufreten im Experiment wahrscheinlich ist bzw. vermutet
werden kann. Dargestellt sind Summen- und Differenzresonanzen sowie nicht gekoppelte
Resonanzen fur k = 1, Differenzresonanzen fir k = 0 sowie Summen- und nichtgekoppelte
Resonanzen fur k = 2. Die Diagramme und Linien wurden mit Hilfe von Mathematica®5.1
numerisch berechnet, das Programm dazu stammt von A. Drakoudis, der damit die Resonanzen der
linearen Paulfalle berechnete [Drak05].

| ' | ' | ' | ' | ' | ! | ' | ! | . | 1 | ) | ' |
02 - (61-1/5) (7/-2/5) (8/-3/5) (9/-4/5)

0,1+

0,0 H

-0,1 -

Abb. 2.16: Differenzresonanzen mit n, < 0, n,> 0 fiir K = 1 biszur Ordnung N = 9. Auch hier treffen sich auf der
Linieb, =0 alleLinien einesn,. Am Knoten n, = 5wird die Abfolge der Resonanzen gezeigt.
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Abb. 2.17: Oben die Differenzr esonanzen mit n, >0, n, < 0 fir k = 1 biszur Ordnung N = 9. Bei b, = O treffen alle
Linien eines n, aufeinander, die Knoten sind jedoch schwerer zu erkennen, ebenso die Abfolge der
Linien, daher sind alle Resonanzen benannt.
Unten die Differenzresonanzen fur k = 0, bei denen w; und w, gleich sind bzw. in den angegebenen
Verhaltnissen stehen. Dazu die Linie (keine Resonanzlinie) 2b,” = b,?, bei der die Potentialtopftiefen in
radialer und achsialer Richtung gleich sind.
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013 [ | 1 | 1 | 1 | 1 | 1 | [ | 1 | . | 1 | Il
(9/316) (8/2/8) (7/1/6) (6/0/6)

0,2 -

0,1 5

Abb. 2.18: Stabilitatsdiagramm mit Summenresonanzen und nicht gekoppelten Resonanzen fur K = 2 bis zur
Ordnung N = 9. Die Resonanzverlaufe sind dhnlich der fir k = 1 auftretenden Linien. Alle Linien, bei
denen sowohl n, alsauch n, durch 2 teilbar sind, entsprechen genau diesen Linien aus Abbildung 2.15.

2.3.4 Raumladung

Bel der bisherigen Betrachtung wurde stets von einer einzelnen Probeladung im Potential der Falle
ausgegangen. Speichert man jedoch Ladungen, so beeinflufd deren Potential das der Fale. Die
Abschwéchung des Speicherpotentials durch die Raumladung, die maximale lonendichte, die
raumliche Verteilung sowie die Energie der lonen in der Fale sind GrofRen, die beim
Experimentieren mit lonenwolken von Interesse sind. Zur Beschreibung existieren eine Vielzahl
von theoretischen Modellen, von denen einige hier kurz angesprochen werden sollen; einen guten
Uberblick liefern Ruths [Ruth92] oder das Buch von Major, Gheorghe und Werth [Maj005].

Dehmeltsches Pseudopotential
Ausgehend von den Uberlegungen der adiabatischen Naherung kann man in Gleichung (2.36) tiber

die Mikrobewegung des gespeicherten Tellchens mitteln und erh@lt daraus eine harmonische
Bewegung mit Sakularfrequenz w;/,, der man ein Parabel potential zuordnen kann.

.2 .2
0] ez 0

fy= Dr?i +D,E22 2.48
o L

mit den Potentialtopftiefen D, und D,, wobei die kinetische Energie der lonen
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eD, = % mw/ry
2.49
eD, = %mwfzé

nicht Uberschreiten darf, da sie sonst nicht gespeichert werden. Mit (2.10), (2.19), (2.33) und (2.35)
erhét man

eVv? §] 1 1
D=——9 4+70 phzw. D ==|gl|V,+=U
"oAmrf W 2 r 8|qr| °27°
2.50
eVv? U 1 1
D=——9 .70 pw. D =>|ql|V,- ZU
*AmZZW 2 2 8|qz| 0 27°

Diese Gleichungen erhdt man auch mit dem von Major und Dehmelt [Mg068] stammenden und
von Dawson [Daws76] weiterentwickelten Pseudopotentialtopfmodell®. In diesem wird die
lonenbewegung zerlegt in Mikro- und Makrobewegung, d.h. einen Anteil mit kleinerer (d) und
einen mit grélBerer Amplitude (Z), wobel gilt d << Z. Nach Erhalt obiger Gleichung kann man
Uberlegungen zur Berechnung der maximalen lonendichte anstellen:

Ohne Gleichspannungsoffset Uy und mit (2.10) und (2.48) ergibt sich das Pseudopotential
Y(XV,2)= D—Zz(x2 +y? +47%) 251
4z;

und die Poissongleichung - unter der Bedingung, dal3 das Potential der lonen maximal das des
Speicherfelds aufheben kann -

Df =-DY =—/— 252

liefert die maximale Ladungsdichte

D .
M e = 3e02 2 . (e, elektrische Feldkonstante) 2.53
ZO
bzw. als maximale lonendichte
E,mW ,

254

Verschiebung des Stabilitatsdiagramms und der Bewegungsfrequenzen

Bel Speicherung grolierer Zahlen geladener Teilchen fuhren deren Ladungen dazu, dal3 nun jedes
lon ein effektives Speicherpotential sieht, das aus der Modifikation des Fallenpotentials durch die
dieses abschwéachende Raumladung entsteht. Dies hat eine Verschiebung des Speicherbereichs zur
Folge. Mit dem einfachen Ansatz von Fischer [Fisc59], dal3 die Raumladung sich gleichmaliig tber

! Auch Wuerker und Fischer machten bereits den Ansatz eines statischen Pseudopotentials [Wuer59, Fisc59]
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das Feld verteilt, kann der Einflul® der homogenen Raumladung r durch eine Zusatzgleichspannung

DU, die in dle Richtungen die aufReren Spannungen abschwécht, ausgedriickt werden. Fischer
errechnet:

DU, =-DU, =- 2.55
4e0
Damit ergeben sich durch die lonenwolke neue Werte der Parameter a, und a;:
& rrio
4ecU , - T
a =a +Da =- eg % & mit Da € _«
r,Raumlad. T T mr02 sz ’ T eo mvvz
2.56
® rr?

az,RaumIad. = az + Daz =

mrZW

Schwebel et al. [Schw75] erhalten mit der Annahme, dal3 das Raumladungspotential die gleiche
Form wie das Pseudopotential annimmt, ein etwas anderes Ergebnis:

8 e
Da_Z = L].Da_r =—_ Xy 2.57
3e, MW
-0.4 4
x,y-stable
-0.2 )&\
@\y \\
° [Traa N\ \
-Ag
Z-stable x
| / ~ _
+025 02 04 0.6 o8 T -~ = ideal )
g —e | — mit Raumladung ¢ Y/p,=1
0.8

Abb. 2.19: Verschiebung des Stabilitatsbereichs aufgrund der Raumladung nach Fischer (links, [Fisc59]) und
Schwebel (rechts, [Schw75]).

Der Verschiebung des Stabilitétsbereichs ist alerdings die Annahme zugrundegelegt, dal’ die Zahl
der gespeicherten lonen Uber den Speicherbereich konstant ist.

Mit der Annahme eines sphédrisch symmetrischen Pseudopotentialtopfs berechnen Meis,
Desaintfuscien und Jardino [Meis88] die Verschiebung der Sdkularfrequenz in Abhangigkeit der
lonendichte.
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mit der lonendichte n im Zentrum der lonenwolke, die Uber 1onenenergie bzw. —Temperatur mit der
lonenzahl verknipft ist. Formeln zur Berechnung von Wolkenradius und Temperatur, sowie von der
maximalen |onendichte werden angegeben.

Theoretische Daten zur Energie- und Geschwindigkeitsverteilung der lonen und deren raumliche
Verteilung liefern zwel weitere Modelle, die jedoch nicht eigentlich zu den Raumladungsmodellen
gehoren:

Das Phasenraummodell

Das von Paul, Osberghaus und Fischer [Paul58a] entwickelte Phasenraummodell beschreibt die
lonenbewegung unter vollstdndiger Berlcksichtigung des  zeitabhangigen  Potentias.
Geschwindigkeit und Ort eines lons sind charakterisiert durch Ellipsen im Phasenraum. Unter
Berticksichtigung von Anfangsort und —Geschwindigkeit, sowie der maximalen Auslenkung, die
die lonenbahn in der Falle erreichen kann, lassen sich die maximale kinetische Energie des lons, die
mittlere kinetische Energie, die Geschwindigkeitsverteilung und die Ortsverteilung der lonen
bestimmen.

Dieses Modell ist unabhangig von der adiabatischen Naherung und damit in seiner Gultigkeit nicht
auf kleine Bereiche des Stabilitatsgebiets begrenzt.

Das Brownsche lonengasmodell

von R. Blatt ist ein phanomenol ogischer Modellansatz [Blat86, Siem88], bei dem die Bewegung der
lonen in der Falle as Brownsche Bewegung infolge von Stof3en bei Anwesenheit des
Fallenpotentials angenommen wird. Die Mathieusche Differentialgleichung wird demnach erweitert
durch einen Dampfungsterm und durch eine fluktuierende Kraft, die die statistische Natur der
Stof3prozesse beschreibt. Diese — nun Langevin-Gleichung genannte inhomogene DGL — fuhrt unter
Verwendung der adiabatischen Naherung zu Ausdriicken fir die kinetische Energie der lonen. Die
Ortsverteilung der lonen 183t sich dann als Funktion der mittleren kinetischen Energie berechnen,
unter Einfluld der D&mpfung, d.h. der Stof3raten der 1onen untereinander und mit dem Restgas.

2.3.5 Déampfung

Abgesehen vom Brownschen lonengasmodell beschreibt keines der obigen Modelle den Einfluld
einer Dampfung auf die lonenbewegung, die aber aufgrund von Wechselwirkungen der lonen
untereinander bzw. der lonen mit den Restgasmolekilen in der reden Falle auftritt. Stéf3e in der
Falle kdbnnen dabei zwel Auswirkungen haben:

Zum Einen kann der Stol3 quasielastisch ablaufen. Das lon bleibt dabei in erster N&herung
gespeichert [Paul58b], da die kinetische Energie eines Restgasteilchens klein gegentiber der Tiefe
des Fallenpotentials ist. Eine genauere Betrachtung Uber viele aufeinanderfolgende Stof3prozesse
von Magor und Dehmelt [Mg068] zeigt, dal’ das Verhdlitnis der Massen der Stof3partner beachtet
werden mul3. Ist die Masse des Restgasmolekils sehr viel grofder als die des lons, steigt die
kinetische Energie des lons Uber viele Stol3prozesse hin exponentiell an. Ist sie sehr viel kleiner, so
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gibt das lon seine Energie ab, bis idederweise seine "Temperatur" gleich der des Restgases ist. In
Penningfallen trifft diese Aussage tatsachlich zu, in Paulfallen liegen die durch dieses sogenannte
Puffergaskiihlen erreichten Temperaturen wegen des sténdigen Aufheizens der lonen durch das
Fallenwechselfeld deutlich Uber der des Restgases [Knig79]. Sind die Massen gleich, so ergibt sich
alein aufgrund des Stof3es keine Energieédnderung.

Zum Anderen kann wahrend eines Stol3es ein Ladungsaustausch stattfinden. Hier ist es zunachst
von Bedeutung, ob das Tellchen, das nach dem Stol3 geladen ist, bei den vorliegenden
Fallenspannungen gespeichert werden kann. Es kommt jedoch auf3erdem noch darauf an, ob das
Teilchen die gleiche Bewegungsrichtung wie das lon zuvor hat. Wenn nicht, dann wird es zunéchst
durch das Fallenfeld aufgeheizt, was zum Verlust des Teilchens aus der Falle fihren kann.

Wechselwirkungen der lonen untereinander sind durch die Coulombkraft gegeben, die fur eine
Kopplung der lonenbewegung sorgt. Diese tritt immer stérker zutage, je geringer die kinetische
Energie der lonen ist. Die Aufldsung von Massenspektren [Jung87] ist dadurch genauso bedingt wie
die schon erwéhnten kollektiven Resonanzen [Alhe97b]. Wird die lonenwolke durch externe Mittel
gekuhlt, so nimmt der Einflufd der Coulombkraft im Verhaltnis zur kinetischen Energie immer mehr
zu, bis sich schliefdlich ein lonenkristall bildet [Wine87].

Erste Berechnungen der Mathieuschen Differentialgleichung unter Berilicksichtigung eines
Dampfungsterms hat Kotowski durchgefiihrt [Koto43]. Die von ihr berechnete Ausweitung des
stabilen Bereichs bel Vergrofierung der Dampfung spielt eine tragende Rolle bel der Erklarung des
Verhaltens der parametrischen Resonanzen (siehe Kapitel 3).
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Abb. 2.20: Stabilitatskarte bei Dampfung [Koto43, Meix54]. Grau dargestellt sind die Gebiete stabiler Lésung
der Mathieuschen Differentialgleichung ohne Dampfung (siehe auch Abb. 2.6). I, 11, Il und 1V geben

die entsprechenden Grenzlinien der Stabilitat bei einer von IV nach | steigenden Dampfung an.

Weitere Untersuchungen der Dampfung aufgrund von analytischen Berechnungen und gewissen
Naherungen bzw. numerischen Rechnungen haben Hasegawa und Uehara [Hase95] bzw. Nasse und
Foot [Nass0l] fur jewells sehr starke Dampfung durchgefiihrt. Offensichtlich ist jedoch die
Unvereinbarkeit in den Ergebnissen im Hinblick auf die Rechnung von Kotowski, denn dort ergibt
sich eine Erweiterung und keine V erschiebung des stabilen Bereichs.
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Abb. 2.21: Auswirkung der Dampfung auf die Stabilitatsbereiche. a) Verschiebung und VergroRerung der
Speicherbereiche | und Il bel Dampfung zu |I' und IlI' [Hase95]. b) Bei kleinen Dampfungs

parametern — hier b genannt — zeigt sich das gleiche Verhalten wie links, bei grd3eren verschmelzen
die Speicherbereiche. Nach Nasse und Foot [Nass01].

Ein wesentlicher Aspekt der in realen Fallen auftretenden Dampfung ist die Tatsache, dal? die
Angabe der dimensionslosen Parameter a und q zur Charakterisierung der Falleneinstellungen nicht
mehr ausreicht und stattdessen die Angabe von Vy, Ug und W vorzuziehen ist. So hat eine Falle mit
4-fach hoherer Spannung und doppelter Frequenz zwar die gleichen Parameter wie eine andere,
sonst identische Falle, die lonen legen dort aber in gleicher Zeit einen doppelt so langen Weg mit
der doppelten Anzahl an Stof3en mit dem Restgas zurlck.

M agnetfeld

Aul¥er bei Hochprazisionsexperimenten oder bei Experimenten, bei denen es auf die Vermeidung
einer unkontrollierten Zeemannaufspaltung atomarer Niveaus ankommt, wird selten der Aufwand
betrieben, die in einem Labor unvermeidlichen Magnetfelder fir den Falleninnenraum zu
kompensieren. Alleine schon das Erdmagnetfeld und die zum Erreichen niedriger Restgasdriicke
Ubliche Verwendung von lonen-Getter-Pumpen mit ihren Magneten, macht eine Untersuchung der
Auswirkung von Magnetfeldern auf das Speicherverhalten der Paulfalle sinnvoll. Fischer [Fisc59]
und Schwebel [Schw75] haben fir ein axiales Magnetfeld die gednderten Bewegungsgle chungen
aufgestellt und festgestellt, dal’ sich das Magnetfeld lediglich als Verschiebung Da, bemerkbar
macht.

4w? _ 9B,

Da, = —*- mit der Zyklotronfrequenz ~ w,

, 2.59
W 2m

Abb. 2.22: Veréanderung des Speicherbereichs der Paulfalle durch den EinfluR eines axialen homogenen
Magnetfelds; aus[Schw75].
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Ubliche Streumagnetfelder haben wenig EinfluR auf die Stabilitdt und Bewegung von lonen, je
leichter die gespeicherten Teilchen jedoch sind, desto grof3er wird der Effekt.

Spiegelladung

Ladungen in der N&he von elektrischen Leitern induzieren Spiegelladungen. Diese in der
Elektrodynamik allgemein bekannte Tatsache fuhrt bei Anwesenheit gespeicherter Teilchen durch
die Induzierung von Ladungen in den Elektroden zu einer leichten Veranderung des
Falenpotentials. Van Dyck und Porto [VanD89, Port01l] berechnen die Verschiebung der
Bewegungsfrequenzen als Funktion der lonenladung unter der Modellannahme, die Falle
entsprache einer Kugel mit einem effektiven Radius um die mittige lonenladung. Der Vergleich
zwischen Modellrechnungen und gemessenen Frequenzverschiebungen beriicksichtigt dort jedoch
nicht die Raumladungsverschiebung.

Einige weitere Arbeiten sollen hier kurz erwdhnt werden: Todd hat Anfang der 80er Jahre in
[Todd80a, Todd80b, Todd80c] eine grofe Zahl an theoretischen und experimentellen Daten zur
rdumlichen Verteilung, zu Geschwindigkeit und kinetischer Energie der lonen sowie zu
Raumladungseffekten zusammengetragen. André und Vedel stellten mittels eines verallgemeinerten
Phasenraummodells numerische Rechnungen unter Berticksichtigung des Einflusses von Stéf3en
(sowohl der lonen untereinander als auch mit dem Restgas) an. Energie und lonendichteverteilung
wurden berechnet [Vede83], in [Vede84] unter Einbeziehung der Raumladung. Weiterhin erfolgte
die Betrachtung der Groéfen lonendichte, Energie und Makrofrequenz bel Variation der onenzahl
[Vede85).

Trotz der grofRen Zahl an Rechnungen und Modellen existieren wenige, die mehr als einen der oben
genannten Storeffekte auf einmal berticksichtigen. Keines der Modelle beschreibt — unter der
Randbedingung aler auf ein lon einwirkenden Krafte — die lonenbewegung derart, dald aus der
Rechnung die experimentell beobachtbaren Effekte reproduziert werden. Sevugargjan und Menon
haben in [Sevu00] einen Versuch unternommen, eine vollstandigere Berechnung durchzufiihren®.

Neben Nachteilen wie Aufheizeffekten, lonenverlust, Verschiebung der Bewegungsfrequenzen und
Dekohérenzeffekten lassen sich aber auch positive Aspekte der oben genannten "Storungen'
aufzeigen: Unter Ausnutzung der nichtlinearen Resonanzen &% sich z.B. die Auflésung bei
Verwendung der Falle als Massenspektrometer erhdhen [Hoef97]. Und die in den Elektroden
induzierten Spiegelladungen werden entsprechend der Idee von Wineland und Dehmelt in
verschiedenen Hochprazisionsexperimenten zur Detektion der lonen genutzt [Wine75b].

1 7. B. wird hier aber die Raumladung al's Gleichspannung in die Berechnung hineingesteckt — sieist in dem Sinne am
Ende der Rechnung kein Ergebnis.
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3 Schwingungen und Resonanzfor men

Nachdem in Kapitel 2.3 die Bedingungen fir das Auftreten von Resonanzen der lonenbewegung in
der Paulfalle dargelegt wurden, sollen hier ganz allgemeine theoretische Betrachtungen zu linearen
und nichtlinearen Schwingungen, jeweils ohne bzw. mit Anwesenheit von Dampfung und unter
Einflu? &ul¥erer Zwangserregung bzw. parametrischer Anregung angestellt werden. Die sich daraus
ergebenden Gesetzméalligkeiten Gber den Verlauf von Resonanzkurven bilden die Basis fur das
Versténdnis der im experimentellen Teil der Arbeit (sehe Kapitel 6) gezeigten Linienformen der
Resonanzen. Dieses Kapitel stellt eine Zusammenfassung der Ergebnisse aus [Land76, Hage78,
Schm75, Forb66, Kneu95] dar, ohne dal? dabel auf alle Herleitungen eingegangen wird.

3.1 Der Harmonische Oszillator

3.1.1 Freie Schwingung

Der frei schwingende harmonische Oszillator ist charakterisiert durch eine linear mit der
Auslenkung anwachsende Kraft und die Bewegungsgle chung

X+wZx=0 mit w,= % 3.1

wobe k den Koeffizienten der ricktreibenden Kraft und m die Masse des schwingenden Teilchens
bezeichnet; w , ist die sich daraus ergebende Eigenfrequenz des Systems. Das Frequenzspektrum
welist daher eine einzige diskrete Frequenz auf, unabhangig von der Grof3e der Auslenkung.

Die Hinzunahme einer linearen geschwindigkeitsabhangigen Dampfung g x

5+ x+w2x=0 3.2
m

fuhrt zu einem Abklingen der Schwingungsamplitude. Dabel ist die Stérke der Dampfung
entscheidend: bel unterkritischer Dampfung verbreitert sich im Frequenzspektrum die oben
genannte Frequenzlinie und hat nun die Form einer Lorentz-Kurve, be kritischer oder
Uberkritischer Dampfung ergibt sich das Spektrum der Debye-Relaxation [Kneu95]. Im folgenden
wird nur noch der unterkritische Fall betrachtet.

A A A

a 4 b 4 C

1.0 ) 4 1.0 ) 4 10F ) 4

05F 4 05F o 4 05

0.0 | »@- 0.0 »@-4 0.0} = *0
1 1 1 ol)o 1 1 1 m 1 1 1 OIJ‘n 1 1 1 m n 1 m

Abb. 3.1: Frequenzspektrum des harmonischen Oszillators a) ohne Dampfung b) mit unterkritischer
Dampfung c) mit tberkritischer Dampfung.
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3.1.2 Erzwungene Schwingung

Unter dem Einflul? einer &ul3eren periodischen Kraft F coswt ergibt sich die Bewegungsgleichung
der erzwungenen Schwingung:

F
X+WZ X = —coswt 33
m

Die Bewegung ist durch folgende Eigenschaften charakterisiert: Nach einem Einschwingvorgang
oszilliert das Teilchen mit der Frequenz der Erregung, dabei ist esim Bereich 0< w <w, in Phase
mit der Erregung, im Bereichw, <w < ¥ in Gegenphase; bel w = w, tritt also ein Phasensprung
von p auf. An diessr Stelle wird die Schwingungsamplitude des Systems unendlich
("Resonanzkatastrophe').

Unter bestimmten Anfangsbedingungen und bei bestimmten Verhaltnissen von w zu w, kdnnen
Sub- und Ultraharmonische angeregt werden [Kneu95, S.113], vergleichbar mit den bei anharmon-
ischen Schwingungen beobachteten Resonanzen.

| st die obige Schwingung geddmpft, also

F
X+gx+ng=—coswt, 34
m m

so wird der Phasensprung gegléttet und die Schwingungsamplitude in Resonanz bleibt beschrankt.
Bel Vergroferung der Dampfung sinkt die maximale Schwingungsamplitude wahrend die Breite
der Resonanzkurve zunimmt. Die Frequenz-Amplituden-Beziehung ist dabei gegeben durch:

Wo-1- F A ohne Dampfung bzw.

2
W, mw;

35

0 .
-w;x  mit Dampfung

20,2 T 2

2 2 2
we__9 1 F 9%
w 2m*wg - w}

3[\)
2,
3[\)
N
3[\)
[

mit A der Schwingungsamplitude des Systems.

1Al a) 1Al b)

in Phase in Gegenphase in Phase in Gegenphase

N R T

Abb. 3.2: Resonanzkurve bei er zwungener Schwingung: a) ohne Dampfung b) mit Dampfung unter schied-
licher Starke.
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3.1.3 Parametererregte Schwingung

Anders as bei der erzwungenen Schwingung wird hier das System durch eine periodische Ander-
ung eines Schwingungsparameters angeregt, mit h << 1 dem Koeffizienten der Parametererregung:

X+WZ X =hw/ xcoswt , 3.6

Gleichung 3.6 lalét sich UberfUhren in die Mathieusche Differentialgleichung (2.20), wobei —
abgesehen von Faktoren — h dem Parameter q und wo/w dem Parameter a entspricht. Parametrische
Resonanzen nennt man die instabilen Lésungen von (3.6 bzw. 2.20), entsprechend den instabilen
Gebieten in Abbildung 2.5: fur kleine Anregungsamplituden h treten sie dort auf, wo die Spitzen
der instabilen Bereiche die a- bzw. Frequenz-Achse bertihren, d.h. fir alle Anregungsfrequenzen

w = 2Wq ,  hganzzahlig. 3.7
n

Dies ist dargestellt in Abbildung 3.3 (vergleichbar einem gedrehten Bild von Abbildung 2.5). Fir
parametrische Resonanzen charakteristisch ist die beschrankte Breite der Resonanzen auf der
Frequenzachse, der sogenannte Resonanzbereich. Dieser ist fiir n = 1 gegeben® durch das Intervall

hw, hw

2w, - <e< 2w,+ 20. 3.8

Fur groRer werdende n sinkt die Breite der Bereiche schnell ab, und zwar wie h". AuRerhalb dieser
Instabilitatsbereiche ist die Schwingungsamplitude des Systems gleich Null.

Allgemein gilt weiter, dal3 parametrische Resonanz nur auftritt, sofern das System eine beliebig
kleine Verschiebung aus dem Ruhezustand aufweist. Sind x und x zu Anfang Null, erfolgt keine
Anregung [Land76].

Auch bel Dampfung treten parametrische Resonanzen auf. Aufgrund der Ausweitung der stabilen
Bereiche (vergleiche Abb. 2.20 und Abb. 3.3) ist dazu jedoch eine gewisse Schwellenamplitude der
Anregung notig

2
h =29 3.9
mw,
n=4 n=3 n n=1 B instabir
h | \ | [ stabir
3 5 w
T3 “

Abb. 3.3: Dielnstabilitatsbereiche der Mathieuschen Differentialgleichung und die sich daraus ergebenden par -
ametrischen Resonanzen. Deutlich ist zu sehen, dai die Breite e der Resonanzber eiche mit steigendem
n sinkt und bei Dampfung (gestrichelt) eine Schwellenamplitude hs zur Anregung nétig ist. Mit
Dampfung sinkt auch die Breite e; des Resonanzber eichs bel gegebener Anregung h. Nach [Hage78].

Y'n =1 gilt auch fir die weiteren Formeln (3.9), (3.10), (3.16) und (3.27).
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Diese wachst® mit n proportional zu g¥". Gleichzeitig verringert sich durch die Dampfung die
Breite des Resonanzbereichs:

.2 2 .2 2
MO'JM<G< 2w, + [0 O 310
e 2 g m e2g m

Sowohl mit als auch ohne Dampfung wéchst die Amplitude in Resonanz unbeschrankt an.

3.2 Der anharmonische Oszillator

Das Hinzuflgen nichtlinearer Terme der ricktreibenden Kraft in die Bewegungsgleichung sowie
auch deren Erweiterung um nichtlineare Dampfungsterme fihrt dazu, dai3 fur die Gleichung im
algemeinen keine geschlossene Losung mehr angegeben werden kann. Dies ist nur noch in
besonderen Ausnahmefallen moglich. Aufgrund unterschiedlicher Naherungsmethoden kann man
bisweilen deutlich voneinander abweichende Ldsungen ein und des selben Problems erhalten. Zur
Bestimmung der Resonanzkurven wurde fir die erzwungene Schwingung das Verfahren der
harmonischen Balance verwendet (siehe [Hage78]), das fir nichtlineare Terme niedriger, ungerader
Potenz in der Bewegungsgleichung brauchbare Ergebnisse liefert. Zur Bestimmung der Kurven der
parametrischen Resonanz  wurden die durch die Methode der nichtlinearen
Integrodifferentialgleichungen und sukzessiven Approximation erhaltenen Ergebnisse von Schmidt
[Schm75] tibernommen.? Allgemein gilt, dai3 bei groReren Abweichungen von der Linearitat immer
hohere Ordnungen der Naherungsverfahren zur Losung nétig sind.

3.2.1 Freie Schwingung

Die allgemeine nichtlineare Schwingungsgleichung ist nun gegeben durch

k .
X+g>‘<+w§>€1 ex =0 311
m =

mit g den Ruckstellkoeffizienten und k einer beliebigen ganzen Zahl. Die nichtlinearen Glieder in
der Bewegungsgleichung fuhren zu hoheren ungeraden Harmonischen in deren Lésung und die
Schwingungsfrequenz wird nun amplitudenabhangig (siehe unten in 3.2.2 Abb. 3.4). Zudem
tauchen im Frequenzspektrum bei Systemen mit mehreren Freiheitsgraden nun die sogenannten
Kombinations- oder Kopplungsschwingungen auf [Land76].

! Bei genauerer Untersuchung zeigt sich nach [TommO04], dai3 aufgrund des Verlaufs der Grenzkurven der Stabilitét die
ungeradzahligen Resonanzen bei sehr geringer D&mpfung eine verhdltnisméldig hthere Schwellenamplitude bendtigen
als die geradzahligen. Bei grof3er werdender Dampfung verringert sich dieser Unterschied.

2 Dort wurde tiblicherweise nach der zweiten Naherung abgebrochen, aufschluRreich ist der Vergleich mit den
Ergebnissen dritter Néherung [Schm75, S. 50f und S. 72ff].
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3.2.2 Erzwungene Schwingung

Gleichung 3.11 wird bei erzwungener Schwingung zu*

. 9., ,.¢& . _F
X+=X+WwW e X' =—coswt 3.12
- 0 XA € o

=1

und fiihrt in harmonischer Nherung? zur Amplituden-Frequenz-Beziehung (fiir k = 5):

2

w _ g 3e3xA2 5e5xA4 - F2 gzvvz - _37e3A2_57e5xA49 3'13
W 2mwg 4 8 W \mA n? §4m2w2 4 8 5

Die Nichtlinearitét flhrt zundchst dazu, dal3 die in Abbildung 3.2 eingezeichnete Mittenlinie der
Resonanz — die sogenannte Skelett- oder Ruckgratkurve — verbogen wird. lhr Verlauf wird
beschrieben durch die Terme vor der Wurzel in Gleichung 3.13. Ist aul3er e; nur ein anderer
Koeffizient ungleich Null oder haben alle vorkommenden K oeffizienten das gleiche Vorzeichen, so
kann man die Unterscheidung in "unter"- und "Uberlineare" Ruckstellkraft vornehmen: bei einer
unterlinearen Kraft verbiegt sich die Resonanzkurve zu niedrigeren Frequenzen hin, bel tUberlinearer
Kraft zu groferen Frequenzen. Fur unterschiedliche Vorzeichen der Koeffizienten kodnnen
"umgekippte" Resonanzkurven auftreten.

a ™ p) &t 0)

0 ' ‘

2

005 152 0 05 1 15 &,

Abb. 3.4: Uberlineare (a) und unterlineare (b) Kraft und die dazugehérigen Resonanzkurven. (c) " Umgekippte"
Resonanzkurve flr positives e; und negatives es.

Allgemein — und nicht durch die Naherung 3.13 reproduziert - gilt, dafd durch die Nichtlinearitét
bedingt die Schwingungsamplitude in Resonanz auch ohne Dampfung (g = 0) beschrankt bleibt. Die
Nichtlinearitét der Schwingungsgleichung fuhrt des weiteren dazu, dal3 das System Schwingungen
mit seiner Eigenfrequenz w, ausfihrt, auch wenn die Anregungsfrequenz bestimmte, deutlich von
W, verschiedene Werte annimmt. Dies tritt auf fir

w = gwo, p, q ganz, 3.14

! Es sei hier angemerkt, dai d|e g nicht dimensionslos sind. Wollte man dies erreichen, mif3te man eine Lénge X,
einfiihren und schreiben x//x/ . Dieswird hier aus Griinden der Ubersichtlichkeit nicht getan.

2 Details zur harmonischen Naherung und zur Herleitung finden sich in Kapitel 3.3, wo diese fiir die nichtlineare
Paulfalle durchgefihrt wird.
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d.h. es werden Sub- und Ultraharmonische angeregt. Die Breite und Amplitude dieser Resonanzen
nimmt mit steigenden p, g ab. Deren Kurven haben genau den Charakter parametrischer
Resonanzen (vgl. dazu Abb. 3.5 und 3.6). Zusétzliche Dampfung fihrt zu einer Verschiebung der
Resonanz zu kleineren Frequenzen hin, sowie zu einer Verringerung der Resonanzamplitude. Der
Einflu’ von Dampfung und Erhdhung der Anregungsamplitude soll in Abbildung 3.5 verdeutlicht
werden.

0 05 1 15

Abb. 3.5: Resonanzkurve der erzwungenen nichtlinearen Schwingung bei unterschiedlicher Dampfung (links,
eingetragen sind lediglich die Rickgratkurven bel grofter und geringster Dampfung) und bei
Variation der Anregungsamplitude (rechts).

3.2.3 Parametererregte Schwingung

Die allgemeine nichtlineare Schwingungsgleichung bel parametrischer Anregung ist gegeben durch
(3.15); dabei wurden noch zwei Terme nichtlinearer Dampfung eingefigt, wobel bz und bs deren
Koeffizienten sind.*

" . o b4 S
x+gx+gx2x+—5x4x+wjé e, x =hwg xcoswt 3.15

m m m v}

Unter Beriicksichtigung aller Terme bisk = 5 ergibt sich in zweiter Naherung®

2 2
& g
Lozt % p: A“ g B pe? 3.16
W, 4 mw; 8mvv &

Wie schon vorher bel der erzwungenen Schwingung gibt auch hier die Nichtlinearitét die
Ruckgratkurve vor (d.h. die Terme vor der Wurzel).

Anregungsamplitude und lineare D&mpfung geben vor, ob Uberhaupt Resonanz stattfindet und wie
breit diese ist. Ausschliefdlich die nichtlinearen Dampfungsterme begrenzen die Amplitude der
Schwingung in Resonanz.® Im Gegensatz zur erzwungenen Schwingung wird diese nicht durch die
Nichtlinearitét beschrankt. Im Fall von sowohl parametrischer Anregung als auch Zwangserregung
fuhrt letztere zu einer Verbreiterung der Resonanz und zu ener nichtverschwindenden
Schwingungsamplitude aul3erhalb des Resonanzbereichs.

! Auch diese sind, wie schon die g, nicht dimensionslos. Anstelle der hier gewahlten Démpfungsterme sind auch andere
mdglich, die entsprechend ihrer Ordnung in x aber zu dhnlichen Auswirkungen fuhren [Schm75 S. 61f].

2 Details der Rechnung siehe [Schm75]. Im Vergleich zu (3.13) fehlt hier z.B. der Dampfungsterm vor der Wurzel; dies
kann durch die N&herungsmethode bedingt sein (siehe spéter in Kapitel 3.3.2).

® Diesist nur in zweiter Naherung richtig.
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A A A A A
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1 1 (\ 1 1 1

0 1 24. 0 1 280 1 2 &0 1 2% 2-10123 &

Abb. 3.6: Nichtlineare parametrische Resonanz. a) Resonanz bei Variation der Anregungsamplitude, b) bei
Variation der linearen Dampfung, c) bei VergrolRerung der héheren Dampfungsterme (links bz bzw.
rechtsbs) und d) bei zusétzlicher Zwangserregung.

3.2.4 Stabilitét der Schwingung

Abbildung 3.4 und 3.6 zeigen Resonanzkurven, die deutlich das sogenannte Sprungphanomen
aufweisen. In den Uberhdngenden Gebieten der umgekippten Resonanzkurven wéaren dadurch drei
unterschiedliche Schwingungsamplituden des Systems mdglich (siehe auch Abb. 3.7).
Stabilitétsbetrachtungen zeigen jedoch, daf3 die mittlere Amplitude instabil ist, d.h. durch jede
beliebig kleine Stérung wirde das System einen der anderen Zustdnde annehmen. Der Wechsel
zwischen den beiden stabilen Resonanzlinien ist durch geeignete endliche Stérungen méglich.

A Al
e

g ——— ——
y
3

Abb. 3.7: Stabilitétsverhalten bei zunehmender (links) und abnehmender (rechts) Frequenz. Stabil sind die
jeweilsfett gedruckten Bereiche der Resonanzkurven. Aus [Schm75].

3.3 Berechnung der Resonanzen in der Paulfalle

Die Nichtlinearitét der Paulfalle wurde in Kapitel 2.3.3 in Form einer Multipolentwicklung
ausgedriickt. Um spéter aus experimentellen Linienformen die diese Falle charakterisierenden
Koeffizienten der Entwicklung zu erhalten, wird im Folgenden die Linienform auf Basis der
Bewegungsgleichung mit Multipolentwicklung berechnet.

3.3.1 Erzwungene Schwingung mit der Methode der harmonischen Balance

Bei Vereinfachung der Multipolentwicklung (2.42) fir das Speicherpotential der Paulfalle durch die
Einschrankung (r = 0) erhalt man:

& 7 22 2 4
f(zr :O):fO(t)@l—+C2—2+C3—3+C4_+_“
é o 0 I I

3.17

IS
[ ey @]
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bzw.

- é :
F(2) =-eNf =f (1) clg- czéaz- cgﬁzz- mit f ,(t) =U, +V, cos\Wm 3.18

2 3
e I I I

e eniy enid

Bel der Harmonischen Néherung ist es notig, dal3 beim Ansatz z= Asinx sich die Naherung

z" » Bsinx durchfihren &3, wobei sich A und B nur durch Faktoren voneinander unterscheiden.
Alle Terme mit n ungerade kénnen dies nicht erfillen, weswegen sie vernachl&ssigt werden. Dies
ist ndherungsweise zuldssig, da bel ungeraden Multipolen nur eine kleine Verdnderung der
Resonanz stattfindet (siehe S. 27). Die harmonische Naherung ist jedoch nur brauchbar fir kleine n.
Somit ergibt sich die Bewegungsgleichung der geddmpften erzwungenen Schwingung bei
Entwicklung bis zum Dodecapol:

e 2 4 u Fo. (t
2+f0(t)><Eécz—2z+04—423+c6%25’(,+22:—EXt ). 3.19
Mg Ty 0 e a M m

Um eine einfache Ldsung zu ermdglichen, und da ohnehin ein harmonischer Ansatz gemacht
werden soll, wird spéter in der Rechnung das zeitabhangige Potential f o(t) durch den Axialanteil des
effektiven Potentials aus der adiabatischen Naherung (s. Gl. 2.48 und 2.49)

.2
ez 0
f,e =D, "2 % und D, :Emwjzg 3.20
M ¥ 2e
unter Beachtung von (2.10) ersetzt werden. Mit
z= Asinwt 3.21
wird
3 A3 3 31 .. . 33 . 3.
z2=Asn"wt=A Z(Ssmwt- sin3wt) » A Zsmwt :ZA z
3.22
5 5 . 5 s 1 . . . 55 . 5 4
z2=Asn’wt=A E(1Osmwt- 5sin3wt +sin5wt) » A §smwtng z
und durch Einsetzen des Ansatzes (3.21) in (3.19), wobei man schreibt
Fee®) _ P coswt + P,sinwt, P?=P?+P/ 3.23
erhat man
e u
P=IWA P =-WlA+E, 2o, o AT+, ATGA (1) S 3.24
m e Io o o O m

Nach Einsetzen in P? =PR?+P/ , Auflésen nach w?/wZ und mit der in (3.20) beschriebenen
Vereinfachung der lonenbewegung ergibt sich die Amplituden-Frequenz-Beziehung

w? 3A° 15A*  g°? 1 [P* ,®eg® cw., 3cwZA® 15cwZA* 0
S TGt G 2Tz 19 4 2 2.2 2.4 -
W, 2r; 8y 2mw; w\A g4m m 2mer; 8m’r,

bzw.
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2
P
W_ =G, +C4WBA2 +CefT1A4 \/A? +go (go B B 2”1)04A2 B ZMCGAA) 3.25
WO
. o 2 3 15 P
mit den Substitutionen 2= 9 = =—, Pb=— 3.26
% 2mPw? m 2r? m g’ % w?

3.3.2 Parametererregte Schwingung®

Bel dem von Schmidt verwendeten Verfahren werden die nichtlinearen Bewegungsgleichungen
mittels Greenscher Funktionen in aquivalente Integrodifferentialgleichungen Gberfuhrt, die mit
Hilfe der sukzessiven Approximation durch eine Folge von Naherungen gelost werden. Die
Rechnungen werden in [Schm75] Uberwiegend nach der zweiten Naherung abgebrochen. Auf diese
Weise werden dort viele algemeine sowie einzelne Spezialféle parametrischer Anregung
berechnet. Die Rechnungen zur gleichzeitigen Parameter- und Zwangserregung [Schm75 S. 52ff]
ermdglichen einen Vergleich dieser Methode mit der oben durchgefihrten Rechnung; nach der
Methode der harmonischen Balance. Schmidt kann zwar den Term der Anregung (P?/A?) in obiger
Losung (3.25) reproduzieren (bei reiner Parameteranregung steht hier z.B. nur P, s.u.), es fehlen
jedoch der Dampfungsterm vor der Wurzel, sowie die amplitudenabhangigen Terme unter der
Wurzel vadllig. Die Ergebnisse des Verfahrens werden hier fur nichtlineare Terme bis ¢; und zwel
zusétzliche nichtlineare Dampfungsterme vorgestellt:

Die Bewegungsgleichung (3.15) wird mit (3.18) und (3.20) zu

9., - 2w b32b54

Z+=7+Wyz+c,—> 72+, 3y Z+=27"7+=7'2=hw/ zcoswt 3.26
m o ry m
womit sich die Amplituden-Frequenz-Beziehung ergibt:
w? 3c 15¢ h2 & g b, .0
—2:02+—‘;A2+ 6 A4 A4 3.27
W 2r, mw; 8mvv o

! Nach G. Schmidt [Schm75]



48

Kapitel 3. Schwingungen und Resonanzformen




4.1 Radium 49

4 Experiment
zur Lebensdauer messung der metastabilen Niveaus am “°Ra’

Die urspriingliche Zielsetzung dieser Arbeit war die Messung der Lebensdauer des 6D3/o-Niveaus
am “®Ra’". Aus verschiedenen, spéter in diesem Kapitel noch nsher genannten Griinden ist dies
nicht gelungen. In diesem Kapitel werden zunschst die Eigenschaften von Radium und **Ra’
charakterisiert, bevor die Mef3methode erléutert wird und die Beschreibung des experimentellen
Aufbaus erfolgt. Es folgen die zur Uberprifung des Aufbaus mit **®*Ba‘ durchgefiihrten
Testmessungen und das Experiment mit *°Ra’.

4.1 Radium

Radium ist ein radioaktives Folgeprodukt des Urans (eine der drei nattirlichen Zerfallsreihen), das
daher immer in sehr geringen Mengen mit diesem zusammen vorkommt (z.B. enthélt eine Tonne
Pechblende UO, 0,34g Radium). Es ist das schwerste der Erdalkalimetalle und wurde 1898 von
Marie und Pierre Curie entdeckt. Radium diente friher zur Definition der Einheit der
Radioaktivitat: die Radioaktivitat von 1g **°Ra wurde als 1 Curie (Ci ) definiert, was 3,7*10° Bq
entspricht. Die chemischen Eigenschaften sind @hnlich denen des Bariums (siehe Kapitel 4.5), die
Reaktionsfahigkeit und der Metalcharakter sind jedoch stérker. Die Salze des Radiums sind
selbstleuchtend (blau) und werden durch die Wirkung der radioaktiven Strahlung zerstért. Flammen
werden durch Radiumsalze karminrot gefarbt. Das weil3glanzende Metall ist an der Luft aul3erst
unbestandig und wird sofort schwarz. [Lit: Gmel28, Dens94].

Eigenschaften von Radium:

Schmel zpunkt: 700°C
Siedepunkt: 1140°C
Dichte: 5,50 g/cm®
lonisierungsenergie: 5,28 eV

Radium besitzt ausschlieflich instabile Isotope, das bei weitem langlebigste ist das *°Ra mit einer
Halbwertszeit von 1600 Jahren, das sich aufgrunddessen gut fir Experimente im Labor fern von
Beschleunigern oder grofderen Mengen an Radioaktivitét eignet und somit hier verwendet wurde.
Als Isotop mit gerader Massenzahl (die Ordnungszahl von Raist 88) besitzt es keinen Kernspin und
damit auch keine Hyperfeinstruktur-Aufspaltung, was fir die Laserspektroskopie von Vorteil ist, da
kein optisches Pumpen in Hyperfeinniveaus stattfindet.

Ra 213 Ra 223 Ra 224 Ra 225 Ra 226 Ra 227 Ra 228 Ra 229 Ra 230
2,74 11,43d 3,64d 14.8d 1600 a 41m 575a 40m 1h
a 6,62; (3] a 5,7164; 5,6076 a 5,68556; b 03.. a 4,78450; b 13.. b™0,05,...
6,52 g 270; 154; 144; | 5,4489 g 40 4,6019 g 27; 300; g€
e 338 g 241 € g 186,..s 115 308,... S 36;51<2 b b
s 130; 10,7 s 12 $¢<0,0001

Abb. 4.1: Ausschnitt aus der Nuklidkarte mit den langlebigen Nukliden [Seel74]. Von *®Ra bis *Ra sind
insgesamt 33 Nuklide untersucht. Das im Experiment verwendete ““Ra ist Teil der natiirlichen Uran-
Radium-Zerfallsreihe. Es zerfallt tiberwiegend durch a-Zerfall zu ?Rn, zu einem sehr geringen
Anteil (3,2¥10° %) zerfallt esauch durch *C-Zerfall.
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4.2 #°Ra’- lon

Ra ll, das einfach positiv geladene Radiumion, besitzt die Elektronenkonfiguration des Edelgases
Radon mit einem zusétzlichen Elektron auflerhalb der abgeschlossenen Schaen — d.h.
[15°2572p°35%3p°3d'%4s%4p° 4d 04 1*5s°5p°5d'°6526p°] 7s *. Diese wasserstoffahnliche Konfiguration
vereinfacht das Termschema und erleichtert theoretische Berechnungen. In Abb. 4.2 ist der fUr das
Experiment relevante Ausschnitt des Termschemas mit den entsprechenden optischen Ubergéangen
dargestellt. Die Ubergangswellenldngen stammen aus den Untersuchungen des Rall-Spektrums von
Rasmussen aus dem Jahr 1933 [Rasm33], die die bisher einzigen Messungen dieser Art am **Ra’
darstellen. Durch die Laserspektroskopie-Experimente von Neugart et a. [Ahma83, Wend87,
Arno87, Ahma88] am Cern zur Messung von Hyperfeinstruktur, Isotopieverschiebung und des
magnetischen Kernmoments sind diese Werte prinzipiell bestétigt worden — ebenso wie durch die
neuen Messungen von Versolato [Versl0]. Bis heute existieren keinerlei experimentelle Daten zu
den Verzweigungsverhdtnissen beim Zerfall der P-Niveaus und auf3er der kirzlich gemessenen
Lebensdauer des 6Ds>-Niveaus [VerslO] auch nicht zu den Lebensdauern. Fur neutrales Radium
gibt es seit 2006 einen experimentellen Wert der Lebensdauer des P-Zustandes [Scie06].
Theoretische Werte der Lebensdauern des Ra” wurden berechnet von [Dzuba01] und spater von
[Saho07] und [Pal09]. Letztere sind im Termschema elngetragen:

t =4,73 ns*

7Py,

87,7 %* 1,5 %* 10,8 %*

1,97
t =8,72 ns* 801,970

72D, et 707,80 (802,20)
t=0232s*
91 %* 9 9%+ 6 D5/2
381,442 468,228 (1079.12) t = 0,638 s*
(381,55) (468,36) - — D
e 7 3/2
-7 ,’/
7
(727,64), _ -7 (827,51)
7 P d
7 -7
7 b <
7 P
2 et
7°Sy0

Abb. 4.2: Termschema des ?*Ra’-lons. Die S-P und P-D Ubergange sind elektrische Dipoliiber gange (durchge-
zogene Linien), die S-D Ubergénge sind im Wesentlichen elektrische Quadr upoliiber gange (Linien ge-
strichelt). Eingetragen sind die experimentellen Wellenléngen (in nm) nach Rasmussen [Rasm33]* und
in Klammern die aus den Energieniveaus [Moor71] berechneten Werte. Berechnete Lebensdauern
und Verzweigungsver haltnisse nach *[Pal09], gemessene nach **[Versl0].

4.3 Lebensdauermessung: Methode

Bel mit lonenfallen durchgefihrten Lebensdauermessungen gibt es prinzipiell 2 unterschiedliche
Methoden, um lonen in den metastabilen Zustand anzuregen und 5 grundsétzlich verschiedene
V orgehensweisen, was den Nachweis und die Bestimmung der L ebensdauer angeht:

! Bei Ba' stellten Karlsson et al. [Karl99] fest, daR die auf die gleiche Weise wie bei Ra' entstandenen Ba'-Spektren
von Rasmussen [Rasm33a] durch die Methode bedingt L iicken und falsche Intensitéten aufweisen.
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Die Préparation der lonen im 6Dgz,-Zustand kann entweder durch direkte Anregung auf dem
verbotenen Ubergang mittels Laserstrahlung von 827,51 nm erfolgen oder durch optisches Pumpen,
wenn man den Dipolibergang bei 468,23 nm mittels Laserstrahlung anregt und sich wegen des
Zerfalls des P-Niveaus in S- und D-Zusténde dabei immer mehr lonen im metastabilen Zustand
"sammeln". Da man — aufgrund der geringen Menge experimenteller Daten Uber Ra' - zunéchst den
468 nm-Laser bendtigt, um tberhaupt die Fluoreszenz von Ra’" zu sehen, d.h. die Ubergangswellen-
lange zu treffen und somit Ra™ in der Falle nachzuweisen, wurde fir dieses Experiment die
indirekte Art der Anregung gewahlt.

Fir die Bestimmung der Lebensdauer der D—Niveaus stehen dann folgende Methoden zur Wahl:

a) Puldlasermethode 1.
A
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b) Pulslasermethode 2:

TPy
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¢) Pump-Probe-Methode:
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Fluoreszenz

Nach Abschaten des anregenden Lasers (auch en
Pulslaser ist hier einsetzbar) direkte Beobachtung der
Fluoreszenzlichtabnahme auf dem S-D Ubergang. Pro
Laserpuls wird eine Messung gemacht, aufgrund der
geringen Fluoreszenzlichtintensitét auf dem beobach-
teten Ubergang sind — abhéngig von der Sensitivitét des
Photomultipliers — sehr viele Messungen ndtig, die
dann addiert werden. Eine Lebensdauermessung mit
einer Genauigkeit im Prozentbereich dauert dadurch ca
eine Stunde, wéahrend der die experimentellen
Bedingungen konstant gehalten werden muissen.

Waéhrend der Puldaser lauft, wird fortwahrend die
Fluoreszenzlichtintensitat des S-P Ubergangs detektiert.
Die wéahrend einer Pulsfolge aufgenommene Intensi-
tatskurve ist eine Funktion von Laserpulsdauer, Puls-
pause, Lebensdauer des metastabilen Niveaus und
Verzweigungsverhditnis des P-Zerfalls. Die Zeit von
Laserpuls zu Laserpuls muld dabel kleiner as die
Lebensdauer selbst sein. Diese Methode ist die vom
apparativen Aufwand her einfachste Art der Lebens
dauermessung. Der Nachwels kann auch auf dem S-D
Ubergang erfolgen, die Fluoreszenzlichtintensitat ist
dann geringer, stérendes Streulicht vom Pulslaser wird
jedoch dadurch vermieden.

Hier wird fur die Messung ein zweiter Laser auf dem
D-P Ubergang — der Probelaser — bendtigt. Nach dem
Anregungspuls erfolgt nach einer Wartezeit Dt der
Probepuls, wahrend die Fluoreszenzlichtintensitat auf
dem S-P Ubergang aufgenommen wird. Viele derartige
Messungen werden durchgefiihrt, wéhrend dabel Dt von
Messung zu Messung variiert wird. Wird der
Probelaser statt zwischen Ds, — Py zwischen Dsp, —
Ps eingesetzt, kann zusétzlich der Wirkungsquer-
schnitt fur stofRinduziertes Feinstrukturmischen be-
stimmt werden.
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d) "Electron shelving" (Messung t ps.): Wahrend sowohl auf dem S-P als auch auf dem Dagjp-

Py, ("Rickpumplaser") Ubergang die kontinuierlichen

| acer Laser permanent eingeschaltet sind, und so eine hohe

? Fluoreszenzlichtintensitét detektiert wird, erfolgt beim

Einschalten des "shelving" Lasers optisches Pumpen in

den Dy, Zustand und die detektierte Intensitét sinkt.

» Der beim Ausschalten des D3,-Ps, — Lasers erfolgende

t Fluoreszenzlichtanstieg ist eine direkte Funktion der

Ds/>-Lebensdauer. Die Dauer der Gesamtmessung ist

“\f' sehr kurz und entspricht etwa der Lebensdauer. Laser-

; kuhlen der lonen erfolgt jedoch nur, wenn der D3j»-Psj2

t Laser aus ist, wahrend die lonenwolke sich in der
tbrigen Zeit wieder aufheizen und expandieren kann.*

Fluoreszenz
A :

€) "Quanten Jumps': L aser Diese 1975 von Dehmelt vorgeschlagene Methode

+_ entspricht Methode d), wobei nun das Experiment
jedoch mit einem einzelnen lon durchgefihrt wird (bel

Paz r alen oben erwdhnten Methoden werden lonenwolken
)t verwendet). Daraus ergibt sich, daR man statt einer

A Fluoreszenz Fluoreszenzkurve Dunkel- und Hell-Zeiten des lons

T detektiert, je nachdem, ob das lon sich im Ds/, Zustand

< > befindet oder am Kihlzyklus teilnimmt. Die Messung

)t vieler Dunkelzeiten und deren Auftragung in einem

Haufigkeit Histogramm ergibt die Lebensdauer. Da ein einzelnes

lon im Falenmittelpunkt vergleichsweise geringe

M Stérungen erféhrt, ist dies die genaueste Methode zur

T  Bestimmung der Lebensdauer metastabiler Zustande.

Vor Beginn aler Arbeiten war geplant, Methode d) anzuwenden, da diese in unserer Arbeitsgruppe
am “°Ca" im Vergleich zu €) nicht wesentlich schlechtere Ergebnisse geliefert hatte [Gudj96,
Bloc99], dabei aber einfacher zu redlisieren ist. Die Diode fir den Rickpumplaser, sowie das fir
dessen Aufbau im Littrow-Design (siehe [Alt98b], der den in unserer Arbeitsgruppe bewdhrten
Aufbau beschreibt) notwendige optische Gitter waren schon gekauft, als klar wurde, dal3 der fiir den
Kuhlibergang gedachte, an einem anderen Experiment vorhandene Titan-Saphir-Laser nicht zur
Verfiigung stehen wiirde’. Da jedoch ein seit langerer Zeit ungenutzter Pulslaser vorhanden war,
wurde das Experiment entsprechend Methode b) aufgebaut. Dies hat den prinzipiellen Vorteil, daf3
anhand der Mef3daten sowohl die Lebensdauer als auch das Verzweigungsverhdtnis des P-Niveaus
bestimmt werden kénnen. Auferdem ist nicht nur die Bestimmung der Lebensdauer des Da»-
Niveaus samt Verzweigungsverhdtnis des Py»-Zustands moglich, sondern bel Verwendung des
Riickpumplasers und Anregen des 381,4 nm-Ubergangs auch die Lebensdauer von Ds, und das
Verzweigungsverhaltnis von Ps,. Bei der erstmaligen Anwendung dieser Methode bei Ba' in
unserer Arbeitsgruppe erhielt Schneider 1979 fir die Lebensdauer des D3, Zustands 17,5 s
[Schn79]® und Knab-Bernardini 1992 mit einer verbesserten Methode 48,0 s [KnBe92]. Die
Diskrepanz zu Dehmelts Messung 1997 von 79,9 s mit Methode €) [Yu97] erklart sich durch das
bei den verschiedenen verwendeten Arbeitsdriicken unterschiedlich grof3e Feinstrukturmischen.

! Diese Methode wurde kiirzlich zur Bestimmung der Ds,-L ebensdauer beim Ra" angewendet [Verso10].

2 An diesem ware fiir das Ra"-Experiment ein Umbau der Frequenzverdopplung und ein Umriisten des Spiegel satzes auf
den neuen Wellenlangenbereich nétig gewesen, so dal3 ein kurzfristiger Einsatz dieses Lasers ausgeschlossen war.
Zudem waére es ntig gewesen, den Titan-Saphir-Laser unter Stickstoff- oder Edelgas-Atmosphére zu betreiben, da die
unverdoppelte Wellenlénge von 936 nm in der N&he der Absorptionslinien von Wasser liegt.

3Im gleichen Jahr fhrte auch Blatt eine L ebensdauermessung durch, allerdings am Dsj,-Niveau und mit einer leicht ab-
gewandelten Form dieser Methode: Aus der unterschiedlichen Gleichgewichtsfluoreszenz nach vielen Laserpulsen 183t
sich bei Variation der Repetitionsrate des Lasers ebenfalls die Lebensdauer bestimmen. Er erhielt t = 23 s[Blatt79].
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Schneider maR bei 2*107 bis 2¢10° mbar ohne genauere Untersuchung des Restgases; Knab-
Bernardini im Druckbereich von 6,2 10°® bis 3,4* 10> mbar bei recht genauer Kenntnis der Restgas-
Partialdriicke und unter Verwendung der Quenchqguerschnitte von Hermanni [Herm86]. Dehmelt et
al. malen dagegen bei 3*10™ mbar. Ein moglichst geringer Restgasdruck ist daher fiir die
Genauigkeit der Messung entscheidend. Die Methode soll nun noch genauer betrachtet werden:

Waéhrend des Laserpulses werden moglichst alle lonen in der Falle vom Grundzustand in den Py,
Zustand angeregt, der nur eine sehr kurze Lebensdauer hat. Ein Teil der lonen zerfdlt zurtick in den
Grundzustand, wobel dessen Fluoreszenzlicht detektiert wird, der andere Tell zerfdlt in den
langlebigen metastabilen Zustand (siehe Abbildung 4.3). Beim néachsten Laserpuls stehen nun
weniger lonen fir die Anregung zur Vefigung und entsprechend ist auch die
Fluoreszenzlichtintensitét geringer als beim letzten Puls. Dies setzt natlrlich voraus, dal? die Zeit
zwischen den Pulsen deutlich kiirzer ist als die Lebensdauer des metastabilen Zustands. So geht dies
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Abb. 4.3: Schema der Puldasermethode. Von Puls zu Puls steigt die Zahl der lonen im metastabilen D-Zustand,
bis schliefdlich ein Gleichgewicht erreicht wird zwischen der Nachbildung von Ionen dieses Zustands
und dem Zerfall von lonen dieses Zustands in den Grundzustand. In gleichem Mal3e nimmt die
Fluoreszenzlichtintensitét auf dem S-P Ubergang ab. Die Intensitat pro Pulsist dabei im Wesentlichen
eine Funktion von der Pulsrate, dem Verzweigungsverhaltnis des Zerfalls des P-Niveaus und der
L ebensdauer des D-Niveaus.

nun von Puls zu Puls weiter, bis schliefdich ein Gleichgewicht erreicht wird zwischen dem Fillen
des metastabilen Niveaus aus dem Zerfall des P-Zustands und seinem Zerfall in den Grundzustand.
Zur Detektion kann man entweder den S-P oder den P-D Ubergang wahlen: ersterer hat aufgrund
des Verzweigungsverhaltnisses (das ist so bei Ba', Ca’, Sr* [Gall67]) eine hohere Intensitét, dafiir
jedoch auch einen héheren Untergrund aufgrund des Laser-Streulichts, wahrend letzterer keine
Stdrungen durch den Laser aber auch eine niedrigere Intensitét aufweist.

Nimmt man an, der S-P Ubergang wére bei der Anregung durch den Laserpuls geséttigt und beim
néchsten Laserpuls befanden sich keine lonen mehr im P-Zustand, so erhalt man [Knab92]*

! Die genaue Formel ohne vereinfachende Annahmen findet sich in [Schn79, bzw. Schn79a].
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1- e‘gT ? 1- e'gT 0 n
— (gT- In(2- p))
= ¥ -
len( | ) 1. G ) N0 + 1. G ) N xe 4.1

mit: N, (T): Zahl der lonen im Sy,-Niveau direkt vor dem (n + 1)ten Laserpuls,

g: Zerfallsrate des metastabilen Da»>-Niveaus,

p: Verzweigungsverhaltnis (Pyz = Dz2)/( Pyz = Si2)
T: Zeit zwischen zwei Laserpulsen

n: Nummer des Laserpul ses

No: Gesamtzahl der lonen im Ké&fig

Knab-Bernardini gibt in ihrer Arbeit eine detaillierte Auflistung der Schwachen dieses Verfahrens,
sowie eine verbesserte Variante an [Knab92]. Aufgrund des anfangs schon erwahnten Ausgangs
meiner Messungen, wird darauf hier verzichtet. Allerdings soll noch bemerkt werden, dal? die
Anwesenheit von Restgas in der Apparatur die Lebensdauer verkirzt, so dal3 die Lebensdauer-
messung bei verschiedenen Restgasdriicken durchgeftihrt werden mul3, um eine Extrapolation der
Lebensdauer auf Druck Null durchfiihren zu konnen.

Die Schwierigkeit des Experiments lag — das war von Beginn an klar — nicht alleine in der
L ebensdauermessung selbst, sondern vor allem in der Erzeugung und Detektion von Ra" in der
Falle. Noch erwéhnt werden soll, dal3 bel Verwendung des 1079 nm-Lasers ein Umbau auf Pump-
Probe-Technik c) relativ einfach mdglich gewesen wére.

4.4 Experimenteller Aufbau
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Abb. 4.4: Schematische Dar stellung des Gesamtaufbaus.

Der Versuchsaufbau des Experiments besteht im Wesentlichen aus der Paulfalle in einer Vakuum-
apparatur, dem optischen und elektronischen Nachweis und dem Lasersystem. Die Laserstrahlung
zur Anregung des S-P Ubergangs wird in die Falle fokussiert, die Detektion des Fluoreszenzlichts
geschieht zur Verminderung von Streulicht senkrecht dazu. Der Zeitpunkt des Laserpulses wird von
einer schnellen Photodiode registriert, die die Nachweiselektronik auf NIM-Basis triggert. Das von
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einem ADC digitalisierte Photomultipliersignal wird von einem PC weiterverarbeitet. Dieser kann
auch Pulsfolgenbeginn und -ende einer Laserpulssequenz des Pumplasers und bel Bedarf auch
Gitter- und Etalonwinkel des Farbstofflasers zur Veranderung der Laserwellenldnge steuern. Der
elektronische Nachweis ist ein vollig unabhangiges System und nicht an den PC gekoppelt. Eine
relativ grobe Messung der Laserwellenlange ist mittels eines Monochromators maoglich.

4.4.1 DiePaulfalle

Die in diesem Experiment verwendete klassische Paulfalle hat einen Radius r, von 2 cm und das
Verhdtnis r, zu z, betrégt 2. Die Falle wurde 1979 bzw. 1980 von Schaaf und Schmeling dazu
benutzt, die raumliche Verteilung einer Ba'-lonenwolke bei verschiedenen Arbeitspunkten der Falle
Zu bestimmen [Scha81]. Dazu waren 7 mm breite Kreuzschlitze aus der Ringelektrode der Falle
gesdgt worden [Scha79, Schm80], die irgendwann spédter wieder mit entsprechend passend
eingesetzten und verschweilten Stahlstlicken aufgeflllt worden waren. Daraus resultieren Ober-
flachenunebenheiten von bis zu 0,3 mm. In diesen Verflllungen existieren in Laserstrahlrichtung
zwei Bohrungen von 8 mm Durchmesser. Dazu in senkrechter Richtung befinden sich Lécher mit 6

Abb. 4.5: Die Falle: Schema [Blat81], technische Zeichnung und Photo (im Vordergrund die Elektr onenkanone).

und 5 mm Durchmesser. Eines dieser Locher wurde fir eine Elektronenkanone genutzt. Die obere
Endkappe besteht aus einem von einem Ring eingefaldten Stahlnetz, dessen Asymmetrie und
Abweichung von der idealen Form bis 0,5 mm betragt. Dieses Stahlgitter weist eine effektive
Transmission von etwa 58,5 % auf'. Die untere Endkappe besteht aus Stahl und ist im Gegensatz
zur Ringelektrode poliert. In ihr befinden sich in der Mitte zwei 1angliche Offnungen zur Aufnahme
der Filamente oder "Schiffchen" zur lonenerzeugung. Die Befestigung der Falle am Vakuumtopf
erfolgte mit Gewindestangen und mit durch Keramikhtilsen isolierten Verschraubungen. Auch die
Elektroden der Falle selbst sind mittels mit Keramikhtlsen isolierten Schrauben miteinander
verbunden, dabei bilden jeweils 3 der Hilsen die Abstandhalter zwischen Endkappe und Ring.

Vakuumaufbau
Die Falle befindet sich im Zentrum eines Vakuumtopfs mit 6 Anschlissen. Unten am Topf

angebracht ist ein Adapterstiick mit StromdurchfUhrungen, darunter ein Kreuzstiick mit dem
Nadelventil fur Puffergaseinlald und dem Ventil zur Turbopumpe zum Evakuieren der Apparatur.

! Die Dicke der Stahldrahte betragt 0,4 mm, ihr Abstand 1,7 mm. Unter der Annahme, daR nur Lichtstrahlen, die nicht
auf die Gitteroberflache treffen, so transmittiert werden, dal3 sie vom Nachweis verwertet werden, ergibt sich obiger
Wert. Bel Reflexionen sind Strahlen denkbar, die solchen, die direkt aus der Falle kommen, dhneln, was die Trans-
mission erhoht. Die Fertigungsweise der Kalotte - ein ebenes Gitter mit quadratischen Maschen wird auf eine hyperbo-
lische Form angepaldt und an einen Ring angeschweil3t - bedingt eine Verzerrung der Maschen und eine Vergroferung
der Maschendichte bei Draufsicht, was die Transmission verringert. Die Grof3e dieser Effekte wird als klein eingestuft.
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Darunter befindet sich eine lonengetterpumpe (Saugvermogen 50 1/s). Am Nadelventil fur den
Puffergaseinlald ist ein mit dem entsprechenden Puffergas gefillter Ballon angebracht, sowie ein
System mit zwel weiteren Ventilen, das es gestattet, den Bereich zwischen Nadelventil und Ballon
mit Hilfe einer Drehschieberpumpe zu evakuieren, um die Reinheit des Puffergases zu gewahr-
leisten. Aullerdem bestand die Moglichkeit, das Puffergas zunéchst durch ein mit flissigem
Stickstoff gekiihltes Kupferrohr zu leiten, um eventuell vorhandenen Wasserdampf auszukonden-
sieren; da dies jedoch bei den Messungen mit Ba" keinen Unterschied machte, wurde die Vorricht-
ung nicht weiter verwendet. Die Einkopplung der Laserstrahlen erfolgt durch das Rohr mit Glas-
fenster (in Abb. 4.6 rechts), die Laserstrahlen verlassen die Apparatur auf der anderen Seite durch

Druckmessung ~

l

Turbopumpstand  lonen-Getterpumpe

Drehschieberpumpe Puffergasballon

Abb. 4.6: Vakuumaufbau; der untere Teil ist um 90° gedreht gezeichnet, ebenso wie das Druckmef3ger at
eigentlich nicht nach oben, sondern nach hinten angebaut ist.

ein Glasrohr, das zur Vermeidung von Reflexionen mit einem Fenster im Brewsterwinkel ab-
schliefd. Im oberen Flansch ist ein Glasriissel mit eingelassen, dessen grof¥flachiges Sichtfenster
sich dicht Uber der oberen Fallenelektrode befindet. An einem der zwei restlichen Flansche des
Vakuumtopfs befindet sich ein Sichtfenster zur Kontrolle von Elektronenkanone und den Filamen-
ten, an dem anderen ist ein Blindflansch befestigt. Zwischen dem Vakuumtopf und dem
Brewsterfenster befindet sich ein Rohr mit langerem Abzwelg, an dem ein Druckmef3gerat des Typs
Varian Multi Gauge installiert ist’. Da die Apparatur zuvor iber mehrere Jahre beliiftet gewesen
war, wurde die Getterpumpe (Varian VACION 50 |/s, Modell 912-6002) zuné&chst separat und ohne
Magnete bei ca. 420°C ausgeheizt. Nach Ausheizen der gesamten Apparatur bei 240-290°C lief3
sich ein Restgasdruck von 9¥10°° mbar erreichen’. Durch EinlaR von Puffergas — es wurde
entweder Helium oder Stickstoff verwendet — wahrend des Betriebs der Ionengetterpumpe waren
beliebige, zeitlich stabile Driicke zwischen 1,2¢10° und 3*10° mbar einstellbar®. Die Verwendung

! Dieses befand sich — noch vom Vorgéngerexperiment — urspriinglich an der Stelle des seitlichen Sichtfensters. Die
Gluhemission des Druckmef3geréts fuhrte hier jedoch zu einer erheblichen Erhdhung des Streulichts in der Falle. Zudem
wurde seine Funktion durch das an der nur ca. 1 cm entfernten Ringelektrode anliegende Fallenfeld derart gestort, daf3
wahrend des Betriebs der Falle keine Druckmessung moglich war.

2 Die Temperaturen wurden mit FeCuNi-Thermodrahten gemessen. Bedingt durch das langsame Aufheizen und Ab-
kihlen der Apparatur, um ein Springen der Glasfenster zu vermeiden, dauert ein Ausheizen 4 bis 5 Tage. Der Enddruck
stellt sich nach Abkihlen und Umschalten von Turbo- auf lonengetterpumpe Ublicherweise nach mehreren Wochen
ein. Dies kann beschleunigt werden, wenn man nach dem ersten Tag des Pumpens mit der Getterpumpe fir einige
Minuten Stickstoff bis ca. 10 mbar einl&t. Darunter kann jedoch die Gesamtlebensdauer der Getterpumpe leiden.

% Bei EinlaR von Puffergas bei ausgeschalteter Getterpumpe lieflen sich zuvor bestimmte Puffergasdriicke nur ungenau
erreichen, zudem dauerte es sehr lange (Uber eine halbe Stunde), bis sich ein stabiler Druck eingestellt hatte. Die von
[Knab92] empfohlene zusétzliche Verwendung der Turbopumpe zum Einstellen eines Puffergasdrucks hatte trotz
Beachtung des Druckgefélles immer eine Verunreinigung des Gases in der Apparatur und damit schlechtere Enddriicke
zur Folge.
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von Helium als Puffergas bewirkt eine deutliche Verschlechterung des erreichbaren Enddrucks,
daher wurde — wann immer moglich — Stickstoff eingesetzt.

Erzeugung des Speicherfelds

Die Endkappen wurden extern entweder geerdet oder mit dem elektronischen Nachweis verbunden,
der Ring wurde auf3erhalb der Apparatur mit einem Koaxialkabel niedriger Kapazité und minimaler
Lé&nge an den Fuhrungsfeldverstérker angeschlossen. Die Kapazitét der Falle (Ring gegen geerdete
Kalotten) zusammen mit der des Koaxialkabels lag dabei mit 44 pF weit unter dem kritischen Wert
von 100 pF der zur Verfigung stehenden Fuhrungsfeldverstérker. Der fir das Experiment
ausgewahlte Fuhrungsfeldverstéarker GAF760907(3) mit Hochspannungsréhre ist eine Entwicklung
des institutseigenen Elektroniklabors von 1976 und erlaubt als einziges der vorhandenen Geréte die
Einspeisung einer Sagezahnspannung von bis zu 30 Hz Uber den DC-Eingang, was fir die
Verwendung des elektronischen Nachweises benttigt wurde. Bei den moderneren
Flhrungsfeldverstarkern war nur eine Einkopplung Uber einen externen Tiefpald moglich gewesen,
dies fuhrte aber zu starken Aufladungseffekten der Ringelektrode wahrend der lonenerzeugung. Mit
GAF760907(3) wurde Ublicherweise ein Fallenfeld der Frequenz W2p = 400 kHz erzeugt, wobei je
nach Abstimmung bis zu 2,5 kV , erreicht werden konnten. Der DC-Anteil des Feldes war von 0 V
bis +100 V variierbar. Zeitliche Amplitudenschwankungen der Hochspannung wéahrend der ersten
Betriebsstunde betrugen bis zu 20%, was durch ein frihzeitiges Einschalten vor dem
Experimentieren verbessert werden konnte.

Erzeugung von Ba'- und Ra’-Ionen

In den zwei Offnungen der unteren Kalotte befindet sich auf Hohe der inneren Endkappen-
oberfléche je ein Filament, das mit Hilfe eines Stromnetzgerétes (Dual Power Supply GAN 740814)
geheizt werden kann und das as Trager des zu untersuchenden Materials dient. Die genaue
Anordnung ist in Abbildung 4.7 dargestellt. Beim Heizen des Filaments werden sowohl [onen as
auch Atome abgedampft, in einem durch die Saha-Langmuir-Gleichung ausgedriickten Verhaltnis,

+
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mit N* bzw. N der Anzahl abgedampfter lonen bzw. Atome, | der lonisierungsenergie des Atoms,
W, der Austrittsarbeit fur Elektronen aus dem verwendeten Metall, kg der Boltzmann-Konstante
und T der Temperatur des Metalls'. Zudem werden, abhéngig von der Filamenttemperatur, auch
Elektronen emittiert, wobei die Stromdichte der Glihemission Ige gegeben ist durch

e W, 0
| e = AT? expg- o 4.3
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mit A der Richardson-Konstante. Dadurch sind zwei Prozesse der lonenerzeugung maglich. Zum
Einen kann das lon direkt durch Oberflachenionisation entstehen, zum Anderen kdnnen von der
Filamentoberfl&che auch neutrale Atome abgedampft werden. Letztere konnen durch die ebenfalls
vom gluhenden Filament emittierten Elektronen in der Falle ionisiert werden. Zu diesem Zweck ist
auch zusétzlich der Einsatz der Elektronenkanone moglich (ihr Einsatz ist aber nicht grundsétzlich

! Zusétzlich spielen auch noch die Oberfl &chenbeschaffenheit, der Bedeckungsgrad der Oberflache mit dem
abzudampfenden Material und die Stérke auferer Felder eine Rolle.
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Abb. 4.7 Linkes Bild: Anordnung der Filamente in der unteren Endkappe; links ein Rheniumband, rechts ein
Rhenium-Schiffchen. Die Filamente sind an Stahlhaltern festgeschweil3t, die zusammen mit den
Stromzufihrungen an einer Scheibe aus Makor angeschraubt sind (siehe Darstellung in der Mitte).
Die Filamente liegen auf gleicher Hohe mit der Elektrodenoberfléache, um das Fallenfeld moglichst
wenig zu stéren. Rechtes Bild: Die Elektronenkanone, bestehend aus einem Draht aus thoriertem®
Wolfram (d = 0,1 mm) und einer Ziehblende aus Kupfer; beides montiert auf einem Makortré&ger, der
hinter einem der Ldcher in der Ringelektrode angebracht wird (siehe auch Abb. 4.5).

notwendig). Die beiden Prozesse treten in einem hier nicht bekannten Verhédtnis auf. Die lonen
werden dabei am Rand des Potentials gebildet oder haben eine so hohe Anfangsenergie, dal3 sie nur
aufgrund von Stofen mit dem Puffergas in der Falle gespeichert werden. lonen, die so nicht
geniigend abgebremst werden, treffen entsprechend des Verlaufs der Feldlinien in der Falle an zwei
charakteristischen Punkten auf die Fallenelektroden auf und bilden dort einen Niederschlag (siehe
Abbildung 4.8).

e

Abb. 4.8: Durch die lonenerzeugung bildet sich ein schwacher Nieder schlag des verdampften Materials auf der
oberen Kalotte und ein starker Niederschlag auf der Mitte der Ringelektrode, was aus den zwei
Feldlinienverlaufen (links) wéhrend einer Fuhrungsfeldperiode klar wird. Barium-Nieder schlag auf
der Ringelektrode (rechts).

Fur die Erzeugung von Bariumionen wurden zwei verschiedene Arten von Filamenten und auch
zwei Methoden der Aufbringung von Barium verwendet:

- Die Filamente bestanden aus ca. 2 mm breiten und ca. 2 cm langen Platin- bzw. Rhenium-
blechen der Dicke 0,015 mm bzw. 0,001 inch. Die Filamente wurden mit 2 bis 3 Ampere
geheizt, wahrend mehrere Tropfen einer BaCl,-Ldsung aufgetropft wurden. Die mit weil3em
Niederschlag tiberzogenen Filamente wurden dann in die Falle eingebai.

- 4 mm breite Bleche des gleichen Materials wie oben wurden zu einer "Tasche" oder eéinem
"Schiffchen" gebogen (siehe Abbildung 4.7). In die Offnung wurde ein Stiick metallischen
Bariums gelegt. Die Ergebnisse der zwel Methoden sind in Kapitel 4.5 dargestellt.

! Durch die Thorierung wird die Austrittsarbeit der Elektronen verringert. Austrittsarbeit von Wolfram: 4,52 eV, von
Thorium: 3,40 eV und von thoriertem Wolfram: 2,63 eV
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Um die Nachteile der Radiochemie, d.h. die Handhabung grof3erer Mengen radioaktiven Materials,
zu vermeiden, wurde das Radium an ISOLDE am CERN auf die Filamente aufgebracht. Durch
einen auf ein Urancarbid-Target treffenden Protonenstrahl und die anschlief3ende M assenseparation
wurden wahrend zweier Strahlzeiten die Fragmente der Masse 226 auf zweil
nebeneinanderliegende Filamenten des erstgenannten Typs fokussiert. Da zu diesem Zeitpunkt noch
keine Ergebnisse aus den Tests der mit Barium belegten Filamente vorlagen, bestand eines der
Filamente aus Rhenium, das andere aus Platin. Platin hat mit 5,66 €V eine hohere Austrittsarbeit als
Rhenium (4,97 €V). Aufgrund seiner hohen Austrittsarbeit ist der Effekt der Oberfléchenionisation
bei Verwendung von Platinfilamenten sehr viel grof3er als mit Rhenium (lonisierungsenergie von
Ra 5,28 eV, von Ba 5,21 eV)? Es muR jedoch beachtet werden, da3 Pt mit einigen Metallen
niedrigschmel zende L egierungen bildet, was zu friihzeitigem Reif3en solcher Filamente fiihren kann
(weiteres dazu in Kapitel 4.5), und dal3 die Legierungsbildungen des Radiums groftenteils
unerforscht sind. In dieser Hinsicht ist Re unproblematischer und besitzt ohnehin auch in reiner
Form einen sehr viel hdheren Schmelzpunkt (3350 K anstelle von 2040 K bei Platin). Auch werden
von einem Rheniumfilament wegen der niedrigeren Austrittsarbeit mehr Elektronen emittiert, so
dal? der zweite Prozef3 der lonenerzeugung hier grofier ist.

In der Planungsphase des Experiments war die maximal zu erwartende Gesamtmenge an Radium
mit 10" Atomen abgeschétzt worden (siehe Kapitel 4.6.1). Eine derartige Zahl an Ra-Atomen sollte
prinzipiell ausreichen, um die Falle fur das Experiment einige Male fullen zu kdnnen. Schupp
[Schu87, Knab87] hat z.B. mit Pt- und Re-Filamenten mit 4,5+ 10" bzw 3* 10" ***Ba-Atomen seine
Falle jeweils ca. 100 Mal fiillen kénnen. Ahnliches gelang Knab [Knab90] mit 10 Atomen *'Ba
und Marx [Marx94] mit 10" Atomen *°Eu.

Demgegenuber stehen die Versuche von Arbes [Arbe94], der mit auf Platinfilamenten
aufgebrachten ca. 10" “*Ca-Atomen keine detektierbaren lonenzahlen speichern konnte und die
Experimente von Gudjons [Gudj93], dem dasselbe trotz detaillierter Untersuchungen mit 10
Atomen nicht gelang. Dabel zu beachten ist, dal? all diesen Experimenten erfolgreiche Versuche mit
den jewells stabilen bzw. haufig vorkommenden | sotopen vorangegangen waren.

Dies macht deutlich, dal3 es aufgrund der wenigen mdoglichen Fallenfillungen mit Radium
unbedingt notwendig war, die Apparatur und die Mefmethode mit Hilfe eines in gréferen Mengen
vorhandenen hnlichen Materials - Barium - zu testen und zu optimieren.

4.4.2 Laser, Monochromator und optischer Nachweis

Fir das Experiment zur Anregung des S-P Ubergangs wurde ein kommerzieller Laseraufbau der
Firma Lambda Physik verwendet. Dieser ist eine Kombination aus einem mit einem He-N»-
Gemisch betriebenen Excimerlaser EMG101 M SC und einem von diesem gepumpten Farbstofflaser
FL2001. Der Puldaser verflugt Uber eine ILC-Einheit (intelligent laser control), die an diesem
Experiment alerdings lediglich zum Einstellen der Entladungsspannung und zur Kontrolle des
Gasdrucks in der Laserrohre (neben der etwas groben Manometeranzeige am Laser selbst)
verwendet wurde. Die Option der Leistungsstabilisierung konnte nicht genutzt werden, da hierfur
die Laserpuldeistung bei Stickstoffbetrieb nicht ausreicht. Die Antelle von Stickstoff und Helium
an der Lasergasfillung bel einem Gesamtdruck von etwa 1 bar sowie die Entladungsspannung
wurden innerhalb der von Lambda Physik genannten Grenzen variiert, um eine moglichst hohe
Laserleistung bei akzeptabler Beanspruchung des Lasers zu erhalten (s. Abb. 4.9). Die
Laserpuldeistung wurde dabel mit Hilfe eines aus der Arbeitsgruppe von Professor Huber
ausgeliehenen Powermeters bestimmt. Fir eine grobe Kontrolle der Laserleistung wéahrend der
Experimente stand ein Coherent 210 Pulslaser Power Meter zur Verfiigung. Aufgrund der wahrend

! Eigentlich 4 Filamente, der Strahlfleck war jedoch klein genug, um auf die zwei mittleren Filamente zu passen.
2Bel Verwendung eines Platinfilaments bei einer Temperatur von 1000 K betréagt der lonisierungsgrad tiber 98%, bei
einem Rheniumfilament der selben Temperatur nur knapp 3%.



60 K apitel 4. Experiment zur Lebensdauermessung der metastabilen Niveaus am ?°Ra’

des Betriebs absinkenden Pulsleistung muf3 die Gasfillung je nach Beanspruchung des Lasers bis zu
einem Mal pro Tag ausgetauscht werden. Die maximal erzielbare gemessene Pulsenergie lag mit
neuer Gasfiilllung bei 5 mJ*, die maximale Repetitionsrate war mit 30 Hz angegeben.
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Abb. 4.9: Links: Optimierung der Laserpulsleistung bei Variation des Stickstoff-Partialdrucks bei ca. 940 mbar
Helium in der Gasfullung sowie bei Variation der Entladungsspannung. Veréanderungen der Strahl-
qualitat und der Leistungsschwankungen wurden dabei nicht festgestellt. Ublicherweise wurde der
Laser nun mit einer Fullung von 940 mbar Helium und 30 mbar Stickstoff bei 21 kV betrieben.
Rechts: Abnahme der Laserleistung bei Dauerbetrieb (30 Hz) mit einer Gasfilllung (experimentelle
Mef3punkte und vom Hersteller angegebene Kurve).

Der Laserstrahl mit dem rechteckigen Querschnitt von 10 mal 26 mm und einer Wellenlange von
337 nm tritt in den Farbstofflaser ein. Dieser ist so konstruiert, dal3 sowohl der Laseroszillatorstrahl
als auch der Vorverstérkerstrahl durch dieselbe Farbstoff-Kuvette verlaufen. Dies ist hier auch die
einzige Kivette, da in diesem Fal kein Hauptverstarker verwendet wurde. Der entsprechende
Strahlengang der vom Pulslaser kommenden Strahlen ist in Abbildung 4.10 schematisch dargestellt.
Die Wellenlénge des sich im Oszillator ausbildenden Laserstrahls kann Uber die Verkippung eines
optischen Gitters variiert werden. Ebenfalls innerhalb der Oszillatorcavity befindet sich ein Etalon
zur Reduzierung der Bandbreite des Lasers. Sowohl Gitter- as auch Etalonwinkel lassen sich mit
Hilfe einer Steuerungselektronik? tiber Schrittmotoren variieren. Die Steuerung ist tiber den PC zur
Experimentsteuerung ansprechbar, Gitter- und Etalonwinkel lassen sich aber auch manuell am
Laser verstellen. Zum Betrieb bei den S-P-Ubergangswellenlangen von Barium (493 nm) bzw.
Radium (468 nm) wurde a's Laserfarbstoff Coumarin 307 bzw. 47 verwendet. Die Bandbreite des
Lasers betragt laut Herstellerangaben 6 GHz ohne und 1,2 GHz mit Intracavity-Etalon.
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Abb. 4.10: Pumpstrahlverlauf innerhalb des Farbstofflasers FL 2001 in Draufsicht (links). Rechts der Oszillator
mit Gitter, Etalon und " Prism-Beam-Expander" .

Zur Variation der Laserleistung besitzt der FL2001 sowohl im Oszillatorpumpstrahl als auch im
Vorverstarkerpumpstrahl ein Abschwéchungsgitter. Das erstere kann wegen der geringen

! Berechnet unter Verwendung der vom Hersteller angegebenen L aserpulsdauer von 4-6 ns. Herstellerangabe: 7 mJ.
2 Stepmotor Control for Dye Laser FL. 2002
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Pulsenergie des Stickstofflasers nicht verwendet werden. Da das zweite Gitter keine stufenlose
Verstellung der Laserausgangsleistung erlaubt, wurde zuséizlich hinter der Kivette eine drehbare
Polarisatorfolie as Abschwéacher installiert. Die maximal erreichbare Pulsenergie bel Verwendung
von Coumarin 307 lag bei 60 mJ ohne und 7 mJ mit Etalon und ohne jegliche Abschwécher. Vor der
Gehausedffnung fur den Austritt des Laserstrahls wurde eine Sammellinse installiert, so dal3 sich
der Strahlfokus in der Falle befindet. Hinter dem Laser dienen zwei Spiegel zur Justage des Strahls
durch die Falle, unmittelbar vor dem Vakuumfenster sorgt eine variable Blende fir eine Redu-
zierung des Streulichts', hinter der Apparatur schlief}t dann ein Beamdump den Strahlengang ab.

M onochromator

Die Wellenlange des Farbstofflasers 183t sich prinzipiell bei Kenntnis der Gitterordnung und dem
Wellenlangenbereich des jeweils verwendeten Laserfarbstoffs Uber die Gitterwinkel-Anzeige
bestimmen. Fir Barium existierten hier bereits Werte dieser Anzeige aus friheren Experimenten
[Laborbiicher des Ba'-Experiments von G. Tommaseo und A. Drakoudis]. Um hier im Hinblick auf
das Radium eine bessere Kontrollméglichkeit zu schaffen, wurde ein Monochromator der Firma
Jarrell-Ash, Model N°5 mit Hilfe von drei in der Arbeitsgruppe verflgbaren bekannten
Laserwellenlangen geeicht und zur Bestimmung der Wellenlangen dieses Experiments verwendet.
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Abb. 4.11: Eichung des Monochromators mit Hilfe der Wellenlangen eines Helium-Neon-L asers (632,8 nm) und
zweier zum Treiben der Ubergange an “°Ca* (S-P Ubergang 397,0 nm, P-D Ubergang 866,5 nm) an
einem anderen Experiment der Arbeitsgruppe verwendeten Laser. Zur Korrektur wurde eine lineare
Abweichung des M onochr omator s angenommen.

Optischer Nachweis

Der optische Nachweis der lonen erfolgte senkrecht zur Laserstrahlrichtung. Um einen mdglichst
grol3en Anteil des Fluoreszenzlichts der lonen auf die Photokathode des Photomultipliers zu leiten,
wurde eine aus insgesamt 4 Linsen bestehende Optik aufgebaut. Die Anforderungen an die
Konstruktion waren einen moglichst grof3en Raumwinkel zu erfassen, eine maximale Transmission
durch das Linsensystem selbst zu erhalten und dabei eine geringe Gesamtvergrof3erung zu erzielen,
damoglichst die gesamte lonenwolke auf der Photokathode des Photomultipliers abgebildet werden
sollte.

Aufgrund des Vakuumaufbaus mit dem bis kurz Uber die Falle reichenden Glasriissel mit planem
Glasfenster wurden alle Linsen aul3erhalb der Vakuumapparatur angebracht. Dabei wurde ein

! Es hat sich als vorteilhaft erwiesen, die Offnung der Blende etwa zweimal so groR wie den Strahldurchmesser zu
wéhlen, um eine optimale Streulichtunterdriickung zu erzielen. Bei kleineren Blendentffnungen erhtht sich das
Streulicht wieder aufgrund von Beugung an der Blende.
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zweilinsiges Objektiv. moglichst grof3en Linsendurchmessers so nahe, wie es der Glasrissel
erlaubte, Uber der Falle installiert. Auf diese Weise werden 11% des gesamten Raumwinkels erfalt.
Knapp 10 cm Uber dem Objektiv entsteht das reelle Zwischenbild der lonenwolke. An dieser Stelle
kann eine Blende eingesetzt werden, um das Streulicht zu reduzieren. Direkt Uber der Blende dient
ein Interferenzfilter fir 493 nm bzw. bei Radium fir 468 nm zur Restlichtunterdriickung. Das
Zwischenbild wird vom ebenfalls zweilinsigen Okular auf die Photokathode abgebildet, wobei
Brennweite und Linsendurchmesser des Okulars daraufhin optimiert wurden, einen mdglichst
grof3en Teil des ankommenden Lichts zu transmittieren. Die Gesamttransmission der in Abbildung
4,12 gezeigten Optik liegt bei 71% bel einer VergrofRerung von 4. Daraus ergibt sich mit
Berucksichtigung des Raumwinkels eine Gesamteffizienz von ca. 8% (ohne Interferenzfilter).
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Abb. 4.12: Aufbau des optischen Nachweissystems:. Falle, Linsensystem und Photomultiplierhalterung. M af3e
in mm.

Als Photomultiplier diente ein Hamamatsu R464, der Aufbau war jedoch darauf ausgelegt worden,
auch einen empfindlicheren Hamamatsu R943-02 aufnehmen zu konnen. Dieser muld im Betrieb
mit flissigem Stickstoff gekiihlt werden, daher beinhaltet die Halterung des Photomultipliers einen
Kuhler sowie eine Moglichkeit, den Raum zwischen Photomultiplierfrontfléche und dem Okular zur
Verhinderung von Kondenswasser mit einem wasserfreien Gas — zum Beispiel Stickstoff — fluten zu
konnen. Ein Verschlul3 zum Schutz des Photomultipliers komplettiert den Aufbau. Entsprechend
dem unterschiedlichen internen Abstand von der Photomultiplierfrontflache zur Kathode bei den
beiden Typen wurde fir den R464 ein Adapterstiick verwendet, um den korrekten Abstand zum
Okular herzustellen.
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Das vom Photomultiplier gelieferte elektrische Signal wird von einem ADC (Modell EHM 820718,
vom Elektroniklabor des Instituts gebaut) in einen 16,5 MHz-Pulszug umgewandelt, dessen Lange
proportional zur Ladung des Analogpulses ist. Nach Umwandlung von NIM zu TTL-Standard er-
folgt Uber eine Vielkana zdhlerkarte (Eigenentwicklung unserer Arbeitsgruppe) die Datenaufnahme
im PC. Da der Pumplaser zu Beginn eines Pulses extrem hohe el ektromagnetische Stérungen aus-
sendet, sind diese trotz zusétzlicher Abschirmung auch auf der Signalleitung vom Photomultiplier
zum ADC zu finden. Die Stérungen sind von der Grof3enordnung des Signals selbst und erfolgen
direkt vor diesem (siehe Abb. 4.13). Esist daher nétig, dem ADC ein Zeitfenster (Gate) zu liefern,
wéahrend dem die Datenumwandlung erfolgt. Allerdings funktionierte der Pumplaser bei externer
Triggerung durch den PC nicht korrekt und auch bel frellaufendem Laser war die Zeitspanne
zwischen dem lasereigenen Triggersignal und dem Laser-Lichtpuls nicht konstant, sondern
schwankte um 100 bis 200 ns, so dal3 ein Triggern des Gates auf diese Weise nicht moglich war. Es
wurde daher eine schnelle Photodiodenschaltung (Eigenentwicklung des Ca'-Labors) im Gehéuse
des Farbstofflasers installiert, von der ein Reflex des Oszillatorpumpstrahls aufgenommen wird.
Das Photodiodensignal durchléauft ein Filter (da auch hier erhebliche Stérungen auf der Leitung
existieren), wird durch einen ORTEC-100 MHz Diskriminator in eéin NIM-Signal umgewandelt und
liefert mit Hilfe eines variablen Delays (EDF750602) das bendtigte Gate fir den ADC. Die gesamte
Schaltung ist schnell genug, um das Gate bis zu 30 ns vor dem Photomultipliersignal beginnen zu
lassen.
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Abb. 4.13: Photodiodensignal (Ch 1), das Gatefir den ADC (Ch 2), sowie das Signal des Photomultipliers mit
den durch den Pumplaser verursachten Stérungen (Ch 3).

4.4.3 Elektronischer Nachweis

Um das mdgliche Szenario, dal3 man kein optisches Signal von Radium erhélt und daher einfach
erneut lonen erzeugt — ohne zu wissen, ob nun wirklich keine lonen gespeichert waren — zu
verhindern und also das wenige vorhandene Radium nicht for Gberfliissiges Erzeugen zu
verschwenden, wurde ein elektronischer Nachweis instaliert. Mit dieser von Fischer [Fisch9]
entwickelten Methode 183 sich die Existenz grof3erer gespeicherter lonenwolken nachweisen, sowie
eine grobe Massenbestimmung durchfihren. Dabel nutzt man die Makrobewegung (s. Kapitel 2.2.4
bzw. 2.2.5) der geladenen Teilchen —in diesem Fall in axialer Richtung — aus:

Legt man an die Kalotten eine Wechsel spannung an und variiert die Frequenz, so nehmen die lonen
Energie auf und ihre Schwingungsamplitude vergrofdert sich, wenn die Frequenz der auf3eren
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Anregung gleich der Makrofrequenz der lonen ist, d.h. die gespeicherten lonen bilden einen
frequenzabhangigen Widerstand. Dieser entspricht elektrisch gesehen einem Serienschwingkreis
(auch Siebkette genannt), bei dem die Impedanz in Resonanz sinkt. Gleichzeitig entsteht beim
extern anregenden System ein Spannungseinbruch. Allerdings ist der Effekt sehr klein und die
Impedanz in Resonanz immer noch in der GrofRenordnung von MW (weiterflihrende Details finden
sich in [Stah94, Stah98, Rett65, Ohle92]). Um den Effekt beobachtbar zu machen, geschieht die
externe Anregung Uber einen Parallelschwingkreis gleicher Resonanzfrequenz und mdglichst hoher
Glte, dessen Kapazitét durch die Fallenendkappen gebildet wird. Bei diesem wird die Impedanz in
Resonanz maximal, so dal? der kleine Spannungsunterschied Uber einen grof3en Widerstand abfallt
und beobachtbar wird. Technisch geschieht dies, indem dieser Spannungsunterschied tber einen
zweiten, induktiv gekoppelten Schwingkreis nachgewiesen wird. Anschlief3end wird das Signal
verstérkt und durchléuft einen Tiefpald oder Demodulator (Abbildung 4.14).
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Abb. 4.14: 1onenbewegung und elektronischer Nachweis. Oben: In Resonanz verursacht die gréRer werdende
lonenbewegung eine Spannungsidnderung, dhnlich einem Schwingkreis. Der sehr kleine Spannungs-
abfall wird uber die hohe Impedanz eines externen Parallelschwingkreises (dabei werden andere
Frequenzen stark unterdriickt) nachweisbar. Darunter experimentelle Realisierung und Schaltplan.

! Prinzipiell ist nach Kapitel 2.3 natiirlich auch die Anregung bei anderen Frequenzen méglich, dort ist der Effekt
jedoch kleiner.
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Statt, wie bisher beschrieben, die Frequenz der externen Anregung zu variieren [ Gabo81], kann man
auch die Frequenz der lonen verandern, z. B. indem man U, mit einem Rampengenerator variiert.
Dies ist technisch einfacher zu realisieren, da somit die Schwingkreise des Nachweises, genauso
wie Verstéarker und Demodulator, fur eine feste Frequenz optimiert werden kénnen. In Abbildung
4.14 (Mitte) sind zusétzlich im Nachweisschwingkreis Siebketten zur Erde eingezeichnet. Diese
dienen der Unterdriickung der auf den Kalotten auch zu findenden Fregquenz des Fuhrungsfelds.

Da die Rampenspannung der Fuhrungsfeldgleichspannung, bel der eine lonensorte die
Makrofrequenz des Nachweisschwingkreises aufweist, massenabhangig ist, ergibt sich nun eine
Moglichkeit der Massenbestimmung. Aus den Gleichungen (2.35), (2.33) und (2.19) folgt in
adiabatischer Naherung die Spannungsabhangigkeit der Bewegungsfrequenz der lonen
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Abb. 4.15: Schema des elektronischen Nachweises [Fisc59] sowie die Spannungsrampe, das nicht demodulierte
und das demodulierte Signal einer Barium-lonenwolke. Die Struktur im nicht demodulierten Signal
ist ein Darstellungsfehler des digitalen Oszilloskops.

Der in diesem Experiment verwendete elektronische Nachweis mit der Bezeichnung NVO1
(Nachweisverstarker 01) ist ein Eigenbau der Arbeitsgruppe und entspricht dem Gerét von Ifflénder
[1ff176] (weiterentwickelt aus [Beck75]). Die fir elektronische Nachweisschwingkreise angegebene
Gute muid man differenziert betrachten: Der Nachweis mit in der Falle gespeicherten lonen besteht
aus 3 gekoppelten Schwingkreisen (Serienschwingkreis der lonen, paralleler Nachweisschwingkreis
und Verstarkerschwingkreis). Die so durch Variation der Anregungsfrequenz bei Beobachtung der
lonensignalamplitude erhaltenen Guten lagen zwischen Q = 224 und Q = 180 [Ferr04]. Eine
Messung ohne lonen — d.h. nur die zwei Schwingkreise des Nachweises bel Beobachtung der
Signalhthe des nicht demodulierten Ausgangs — ergab Q = 166:4". Letzteres entspricht etwa dem

! In einem Testaufbau wurde auch die Giite der einzelnen Nachweisspule zusammen mit einer Testkapazitét bestimmi:
Q = 21,9. Hier enthalten sind jedoch auch noch Einflisse aus der Testkapazitdt. Ebenfalls aus den Messungen eines
Testaufbaus stammt der Wert fur die Nachweisspulenkapazitét, die im Prinzip fur alle frequenzabhangigen Stor-
Widerstdnde einer Spule steht: 49+15 pF, dieseist etwa so grol3 wie die Kapazitét von Falle und Zuleitungen (44pF).
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Impedanzpeak in Abb. 4.14 oben, wahrend ersteres grob dem Impedanzdip der lonen zugeordnet
werden kann. Die externe Anregung erfolgte mit einem kommerziellen Frequenzgenerator Stanford
Research Systems SRS Model DS340, dessen Amplitude durch einen P-Abschwéacher reduziert
wurde. Als Rampengenerator diente ein GAF94091 Dreiecksgenerator des Elektroniklabors. Als
gunstige Werte im Betrieb erwiesen sich eine Rampenfrequenz von 12 bis 15 Hz bei einem
Rampenhub von ca. 10 V. Die Amplitude der externen Anregung lag dabei Ublicherweise bel
7 mVp, bei einer Anregungsfrequenz von 58,3 kHz.

4.5 Testmessungen mit **Ba’

Aufgrund der geringen Menge an Radium und der vielféltigen Probleme, die beim Aufbau einer
Apparatur auftreten konnen, wurde vor den eigentlichen Messungen mit Radium (s. Kapitel 4.6)
zunéchst eine Testmessung mit Barium durchgefihrt, die die Funktionsfahigkeit des
experimentellen Aufbaus sicherstellen sollte.

45.1 Barium

Das Element Barium wurde 1774 von van Gahn entdeckt und kommt in der Erdrinde mit einer
Haufigkeit von 2,6* 10 Gewichtsprozent vor. Barium, das zweitschwerste der Erdalkalimetalle, ist
ein silberweiRes weiches Metall, das an der Luft schnell anl&uft und daher in Ol aufbewahrt werden
mul3. Die léslichen Bariumsalze — zum Beispiel BaCl, — sind sehr giftig (Rattengift), die
unléslichen dienen unter anderem als Rontgenkontrastmittel. Bariumnitrat Ba(NO3), erzeugt eine
grine Flammenfarbung [Dens94].

Schmel zpunkt: 726°C
Siedepunk: 1696°C
Dichte: 3,62 g/cm®
lonisierungsenergie: 521 eV

Schmelzpunkt und lonisierungsenergie, die beiden fir die lonenerzeugung mal3geblichen Grofien,
sind fast identisch mit denen des Radium.

Es existieren 9 Bariumisotope, von denen die sieben stabilen in folgenden Anteilen im natirlichen
Gemisch vorkommen:

Ba131 Ba 132 Ba 137 Ba 138

145m|a15d Oh 40, , e s prm 112 719
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Abb. 4.16: Ausschnitt ausder Nuklidkarte mit den Haufigkeitsver haltnissen der stabilen | sotope. [Seel 74]

Barium hat die Ordnungszahl 56, wodurch die geraden Isotope keinen Kernspin und daher auch
keine Hyperfeinstruktur besitzen. Das mit 71,9 % am haufigsten vorkommende ***Ba besitzt mit 82
Neutronen einen einfach magischen Kern.

Das einfach geladene Bariumion (Ba" oder Ba Il) ist isoelektronisch zum Céasiumatom. Es besitzt
die abgeschlossene Elektronenkonfiguration des Edelgases Xenon mit einem Leuchtelektron im
6°Sy-Niveau: [15°25°2p°3s%3p°3d'%45%4p°4d'%55°5p°]6s . In Abb. 4.17 ist der fir das Experiment
relevante Ausschnitt des Termschemas mit den entsprechenden optischen Ubergéngen dargestelIt.
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Abb. 4.17: Dargestellt sind die untersten Feinstruktur niveaus des Bariumions mit deren Uber gangswellenlangen
(in Luft) in nm nach [Karl99]. Aufgrund der Auswahlregeln flr elektrische DipolUbergénge sind die
5D-Niveaus metastabil. Im Termschema eingetragen sind die Lebensdauern der Niveaus nach
[Pinn95, Yu97, Made9Q].

Dem Radium-Experiment entsprechend wird mit dem Pulslaser der Ubergang Sy.-Py» angeregt,
dazu wird statt des Laserfarbstoffs Coumarin 47 Coumarin 307 verwendet (das L ésungsmittel ist in
beiden Fallen Methanal).

4.5.2 Erzeugung von Bariumionen

Wie schon beim experimentellen Aufbau  beschrieben, wurden zwei verschiedene
Ausgangsmaterialien (metallisches Barium und BaCl,) auf zwei unterschiedlichen Tragerfolien
(Platin und Rhenium) getestet. Da die Art der Auftragung des Ausgangsmaterials sich ohnehin nicht
mit der Aufbringung von Radium auf die Filamente vergleichen |&a, wurden keine detallierten
Vergleichsmessungen durchgefiihrt, jedoch die folgenden grundsétzlichen Erfahrungen gemacht:
Nach anféanglichen Versuchen mit BaCl, wurde spater nur noch metallisches Barium verwendet, da
sich so die Falle problemloser und schneller fillte und das elektronische Signal auf eine viel
grolRere Anzahl gespeicherter lonen schlief3en liel3. Das liegt sicherlich daran, dal3 sich bel den
metallischen Stiickchen eine wesentlich gréf3ere Menge Barium auf den Filamenten befindet, al's bei
den eingedampften BaCl,-Tropfen. Ein Barium-Sttickchen typischer Grofse wog 13+2 mg, das sind
etwa 6* 10" Atome.

In den insgesamt 2 Jahren des Experimentierens mit mehr als tausend Ma Erzeugen und zeitweise
mehreren Stunden kontinuierlichen Erzeugens wurden 3 solcher Stiickchen verbraucht, ein weiteres
war langere Zeit in Benutzung, bevor das Filament wegen zu hohen Stromsrif3.

Was das verwendete Filamentmaterial angeht, wurden folgende Beobachtungen gemacht: Die
Platin-Filamente bedirfen nattrlich schon aufgrund ihrer niedrigeren  Schmelztemperatur
wesentlich groRerer Vorsicht. Die 0,015 mm dicken und 2 mm breiten Filamente schmolzen in
leerem Zustand bel Stromen von ca. 6,5 A, bel Belegung mit BaCl, jedoch schon bei 4 bzw. 5 A.
Ein Schiffchen-Filament aus dem 4 mm breiten, gefalteten Platin gleicher Dicke Uberstand leer 7 A
problemlos, nach Einflllen eines Barium-Stlickchens schmolz dieses bei 6 A, das Filament
leuchtete kurz zuvor an dieser Stelle griin auf und brannte durch'. Der ganze Vorgang dauerte

! Alle diese Beobachtungen wurden im Vakuum bei Restgasdriicken niedriger als 10 mbar gemacht.
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wenige Sekunden. Ahnliche Erfahrungen mit Platin als Tragermaterial waren in unserer
Arbeitsgruppe schon friher mit Kalzium [Benz94, Abel90] gemacht wurden. Platin bildet — soweit
bekannt [Mass90] — mit den Erdalkalimetallen Be, Ba, Ca niedrigschmelzende Legierungen. Im
Gegensatz zu CaPt, wo ein komplettes Phasendiagramm existiert, ist das in Abbildung 4.18
gezeigte Phasendiagramm fur Ba-Pt jedoch nur fir hohe Pt-Anteile vorhanden, was auf den Bereich
eines geschmolzenen Ba-Stiickchens nicht zutrifft.
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Abb. 4.18: Phasendiagramm der Ba-Pt Legierung (Schmelzpunktkurve bei Variation des Mischungsver-
héltnisses) nach [Mass90]. Ahnliche Diagramme gibt es auch fir die Pt-Erdalkalimetall-Mischungen
Pt-Be, Pt-Ca; fur Pt-Ra fehlen derartige Daten. Dennoch ist beim Radiumexperiment wegen der
geringen Zahl implantierter Ra-Atome ein Schmelzen des Pt-Filaments aufgrund von Legierungs
bildung unwahr scheinlich.

Mit dem verwendeten Stromnetzgerdt GAN 740814 (Dua Power Supply) und den damit maximal
verfligbaren 10 A war es nicht mdglich, die Rhenium-Filamente — mit oder ohne Barium —
durchzubrennen. Die Filamente hatten eine Dicke von 0,001 inch und ansonsten die gleichen
Abmessungen wie die aus Platin. Hierbel konnte gut beobachtet werden, dal3 das Barium bei einer
Filamenttemperatur von 600+100 °C schmilzt, was prinzipiell mit der Schmelztemperatur von
Barium von 726 °C vertraglich ist:. Rhenium scheint hier keine Legierung zu bilden — in [Mass90]
existieren auch keine derartigen Daten. Im Lauf vieler Erzeugungsvorgange bildet das Barium im
Rheniumschiffchen eine dunkelgraue bis schwarze sprode Masse, die, wieder an die Luft gebracht,
wie Barium zu einem hellweil3en Pulver zerfallt.

Aufgrund ihrer Robustheit wurden im Experiment fast ausschliefdlich Re-Filamente eingesetzt, die
als Schiffchen mit Barium-Sttickchen bei Stromen von 3 bis7 A betrieben wurden.

Der Nachteil der Re-Filamente, bei hohen Stromen selbst Materia abzudampfen und so die
Umgebung mit einem grauen Niederschlag zu versehen, wurde angesichts der grof3en Mengen an
Barium-Bedampfungen (siehe Abb. 4.7) in Kauf genommen. Durch den Niederschlag auf dem fir
den optischen Nachweis genutzten Glasfenster des Vakuumaufbaus verringert sich natrlich diein
4.4.2 berechnete Transmission.

Bei Stromen von typischerweise 6,5 A (Rhenium-Schiffchen) geniigt eine Erzeugungsdauer von ca.
10 Sekunden, um die Falle mit lonen zu fillen, dies geschieht am besten bei einem Puffergasdruck
von etwa 10™° mbar N, um die heiRen lonen zu thermalisieren. Bei kontinuierlicher lonenerzeugung
wurden Strome zwischen 4 und 6 A verwendet.

! Der groRe Fehler resultiert daraus, daR zwischen dem arbeitsgruppeneigenen und einem aus der Arbeitsgruppe von
Prof. Huber entliehenen Pyrometer je nach Mef3bereich zwischen 80 und 150°C Anzeigendifferenz bestand. Abhangig
vom Dichteunterschied flissigen und festen Bariums ist auch eine Schmelztemperaturerniedrigung aufgrund des
niedrigen Drucks denkbar.
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4.5.3 Elektronischer Nachweis und Massenspektren

Nach dem Abstimmen® des in Kapitel 4.4.3 vorgestellten elektronischen Nachweises lassen sich die
Massen der wahrend des Erzeugens vom Filament emittierten lonen bestimmen. Die mit BaCl,
belegten Filamente lieferten folgende Massen:

Rhenium-Filament: Masse [amu] 31 83 141 170 261
Platin-Filament: Masse [amu] 28 43 72 137 176
Zuordnung N, K* Cs'/Ba’

Dabei konnen N,*, K™ und Cs" oder Ba' identifiziert werden. In frilheren Barium-Experimenten hat
Stahl [Stah94] bei Re-Filamenten die Erzeugung groRer Mengen Kaliumionen beobachtet® und den
Massenpeak bei 175 amu als BaCl," gedeutet. Blatt [Blat791 und Schupp [Schu87] stellten bei Pt-
Filamenten die storende Erzeugung von Casiumionen fest®. Das unbekannte, schwere, negative
Molekilion mit der Masse 261 trat bei Re-Filamenten sowohl bei Verwendung von N, als auch bei
He as Puffergas und auch bel leerem Filament auf. Masse 75 kann eventuell eine Zink-
Verunreinigung sein, wie sie bei Rasmussen bei RaCl, auftrat.

Die Fehler der Massenmessung liegen bel ca. + 5%. Dabei spielen Grolen wie Restgasdruck,
lonenzahl, DC-Rampengeschwindigkeit, die Spannungsstabilitdt des Fihrungsfeldgenerators und
die Feinabstimmung der Schwingkreise eine Rolle. Wie in Abbildung 4.19 am Beispiel eines
Barium-Signals zu sehen ist, hat das Nachweissignal eine asymmetrische Linienform, zudem
unterscheiden sich die Rampenspannungen, bel denen das lonensignal auftritt, bei auf- und
absteigender Rampe. Beides wird durch Signallaufzeiten und Nachschwingen der Elektronik, die
Abstimmung der Schwingkreise, den Tiefpal¥filter des Nachweises, sowie die durch den DC-
Rampenoffset notige AC-K opplung des Oszilloskops verursacht®.

Ritter [Ritt88] hat 1988 in unserer Arbeitsgruppe die Signalformen elektronisch nachgewiesener
Europium- und Bleiionen mit Simulationsrechnungen verglichen. Die mit unterschiedlichen lonen-
zahlen durchgefiihrten Messungen und Rechnungen zeigen, dal? die Signalform des elektronischen
Nachweises in hochstem Mal3e von der Feinabstimmung des Nachwei sschwingkreises abhangt. So
kann durch Verstimmen des Drehkondensators in beliebiger Weise ein Absorptions- oder
Dispersionssignal erzeugt werden. Letzteres bildet den Allgemeinfall des Nachweissignals.

Wahrend der lonenerzeugung findet eine Verschiebung des lonensignals zu niedrigeren DC-
Spannungen bzw. htheren Massen statt, dies wird durch die grof3e Zahl der sich in der Falle befind-
enden Ladungen - lonen und Elektronen — und durch den Flul3 grofierer Ladungsmengen Uber die
Fallenelektroden verursacht. Bel hohen Filamentstromen kann ein Absinken der Fallenspannungen
Uber die Spannungsanzeigen des Fuhrungsfeldverstérkers beobachtet werden. Die Elektronen-

! Sowohl der Nachweis- als auch der Verstarkerschwingkreis miissen dazu mit den Drehkondensatoren so abgestimmt
werden, dal3 man am nicht demodulierten Ausgang die maximale Signalamplitude der Anregungsfrequenz erhélt. Dies
gelingt am Besten bei ausgeschalteten Fallenspannungen (eine an den Nachweiseingdngen anstelle der Falle
angeschlossene Testkapazitét in GroRe der Fallenkapazitét erleichtert das erstmalige Abstimmen). Ist der Nachweis
soweit grob abgestimmt, werden bei eingeschaltetem Fallenfeld die Drehkondensatoren der an den Zuleitungen
angebrachten Siebketten so eingestellt, dal? hier die Einfllsse der Fallenwechselspannung minimiert sind. Danach
miissen gegebenenfalls die Schwingkreise des Nachweises noch einmal korrigiert werden.

2 Abel [Abel90] hat die Abdampfraten von K* von Platinfilamenten bei Variation des Heizstroms vermessen.

% Schupp beobachtete, da? die Cs-Emission bei niedrigen Filamenttemperaturen tberwiegt, bei htheren Temperaturen
sinkt sie wieder, wéhrend die Emission von Ba weiter steigt. Blatt untersuchte die Stérke und den zeitlichen Verlauf des
abgedampften Barium-lonenstroms bei unterschiedlichen Filamentmaterialien.

* Das Rauschen riihrt zum groRRen Teil aus dem Betrieb der lonen-Getterpumpe her. Noch deutlich gréRere Stérungen
verursacht der Einsatz der Turbopumpe. Die Hohe des Nachweissignals ist tatsdchlich auch unterschiedlich, je
nachdem, ob das Filament — aufgrund der jeweiligen Erdung des Stromnetzgerétes — gegeniiber der Kalotte positiv oder
negativ ist, oder frei "floated". Das jeweils nicht verwendete Filament wurde zur Verringerung von Feldstérungen
immer geerdet.
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kanone emittiert, ebenso wie das Pt-Filament, K*-lonen; interessant ist, da? bei Kanonenstromen
Uber 1,45 A die Signale der negativen Molekilionen zum Verschwinden gebracht werden.
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Abb. 4.19: Druckabhéngigkeit des elektronischen Nachweissignals einer gespeicherten Ba'-lonenwolke. Beim
Durchlaufen des lonensignals wird die lonenwolke aufgeheizt, da sie in Resonanz mit der externen
Anregung ist. Puffergaskiihlen durch das Restgas (N,) verhindert den Verlust der lonen. Bei standig
eingeschaltetem elektronischem Nachweis tritt lonenverlust bei niedrigen Driicken - ab 107 mbar -
ein. Bei hoheren Driicken als 10 mbar geniigt wegen der starken Dampfung durch das Restgas die
hier eingestellte Anregungsamplitude nicht mehr, um ein lonensignal zu sehen.

Ein Versuch mit einem leeren und einem mit einem Ba-Stlick belegten Re-Filament zeigte, dal3 mit
beiden die Falle mit lonen der Masse 136+ 7 amu gefillt werden kann. Im Fall des leeren Filaments
koénnen dies entsprechend der Beobachtungen von Blatt und Schupp nur Casiumionen sein, die
wegen der geringen Massenaufldsung des el ektronischen Nachwei ses nicht von den Bariumionen
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Abb. 4.20: lonensignal bei Masse 136+7: Fullung der Falle mit lonen dieser Masse mittels einesleeren und
eines mit Barium gefillten Filaments.

unterschieden werden konnen. Bei dem mit Barium belegten Filament fillte sich die Falle zwar bei
deutlich niedrigeren Filamenttemperaturen, jedoch war hier keine Aussage Uber das Verhdtnis der
Zahl von Barium- und Casiumionen méglich. Eine groRe Zahl miterzeugter Cs'-lonen hétte
nattrlich eine niedrige Fluoreszenzausbeute beim optischen Nachweis zur Folge.
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4.5.4 Optisches Bariumsignal und
Versuch einer Lebensdauermessung des 5D, Zustands des Ba"

Wegen der langen Lebensdauer des 5D3, Niveaus und der relativ hohen Wahrscheinlichkeit, dieses
nach dem Anregen des 6Py, Zustands zu bevolkern (das Verzweigungsverhdltnis (6Py,-6Sy12) zu
(6Py2-5D3/2) betragt 2,77(30) [Gall67]), ist zum Auffinden der Fluoreszenz ein Mechanismus zum
Entleeren des metastabilen Niveaus nétig. Dies kann durch einen Rickpumplaser bei 649,7 nm
geschehen oder einfacher durch Stol¥elaxation mittels des ohnehin zur Kuhlung der lonen
anwesenden Puffergases. Die Rate der so durch StoRe induzierten Ubergédnge ist abhangig von der
Anzahl Stof3e induzierender Teilchen pro Volumen (n), der Relativgeschwindigkeit der Stof3partner
(Vr) und dem Wirkungsquerschnitt des Ubergangs s

Sy — Sol
O = n<VR S it

), mit der Quenchrate (v s ) 4.6
Hermanni [Herm86, Herm89] hat an Bariumionen die Quenchraten und die Wirkungsquerschnitte
fur Helium, Neon, Wasserstoff und Stickstoff bestimmt. Wasserstoff und Stickstoff haben danach
eine um etwa zwei Grofsenordnungen hohere Quenchrate. Die fur das Experiment entscheidende
Messung der Fluoreszenzrate einer Bariumionenwolke in Abhangigkeit vom Puffergasdruck wurde
von Drakoudis mit Stickstoff durchgefiihrt [Drak99].
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Abb. 4.21: Ba'-Fluoreszenz in Abhangigkeit vom Stickstoff-Puffer gasdruck [Drak99].

Somit wurden fiir die Signalsuche Stickstoff-Driicke im Bereich von 10™ bis 10* mbar eingestellt.
Nach Austausch des wenig sensitiven Photomultipliers gegen einen besseren gleichen Typs und
einer starken Abschwéachung des Lasers mit Hilfe der Polarisatorfolie wurde das optische Barium-
Signal gefunden®. Die Abweichung der Fluoreszenz von der mit Hilfe des Monochromators
errechneten Wellenlange betrug 200 GHz bzw. 0,15 nm.

Mit optimierten Bedingungen (Strahljustage, Streulichtunterdriickung, Einstellung des ADC-Gates)
war es moglich, ein deutlich verbessertes optisches Signal zu erhalten.

! Dem vorausgegangen war wochenlanges Suchen mit einem Photomultiplier, der an ca. 50 mit cw-Lasern angeregten
Ca'-lonen getestet, diese mit einem Signal-zu-Rausch Verhdltnis von 1 nachwies, der aber gepulstes Streulicht erst
detektierte, wenn dieses mit blofZem Auge problemlos zu beobachten war. Die Sensitivitét des neueren Photomultipliers
war hier um mehr als eine Grof3enordnung héher.

Die Energie des Laserpulses geniigt auch bel starker Abschwéchung zur Anregung der lonen. Nach G. Werth erhalt
man bei ansonsten optimierten Bedingungen noch Fluoreszenz, wenn der Laser soweit abgeschwécht ist, dal? man ihn
mit blofRem Auge nicht mehr sehen kann.
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Abb. 4.22: Fluoreszenz einer Barium-lonenwolke bei einem No-Puffergasdruck von 7,510° mbar nach
Optimierung aller Einstellungen. Der Scanbereich von 300 Gitterschritten entspricht 0,23 nm bzw.
288 GHz. Das bei der Fluoreszenzsuche zuer st erhaltene Signal war um den Faktor 10 schwacher und
kaum zu identifizieren.

Verglichen mit frilheren Experimenten mit Ba' und Pulslasern, z. B. bei [Iffl76, Knab92, Drak99],
ist jedoch die Signalstérke ebenso wie das Signal-zu-Rausch Verhdltnis deutlich schlechter. Die
Ursachen liegen in dem verwendeten Lasersystem bzw. in der bedingten Eignung des optischen
Nachweises (Photomultiplier und Elektronik) im Zusammenspiel mit dem Pulslaser.

Der verwendete Pumplaser (EM G101 MSC, Baujahr 85, 2002 Einstellung des technischen Supports
seitens Lambda-Physik) zeigte extreme Schwankungen der Pulsenergie, die bis zum kompletten
Aussetzen einzelner Pulse ging. Der Laser hatte zuvor schon an einem anderen Experiment bei der
Verwendung als mit KrF bzw. ArF betriebener Excimer-Laser durch hohe e ektronische Stérungen
und starke Pulsschwankungen zu Problemen und zum Scheitern eines Experiments gefiihrt (siehe
[Wein90, Fink90, Schedl, Ruth92]). Die Signalverarbeitung des optischen Nachweises zeigte
aufgrund der starken elektronischen Stérungen im Raum eine Neigung zu Fehlmessungen wie
falschem Triggern, Gate-Springen, Mehrfach-Gates etc. und auch der Einsatz von Verstéarkern
hinter dem Photomultiplier erwies sich hier trotz sorgfétiger Abschirmmalinahmen als
problematisch. Ein weiteres Problem stellt die Tatsache dar, dai3 die Wellenlénge von 493 nm nicht
im Konversionsmaximum von Coumarin 307 liegt. Bei Pulsen niedriger Energie kann es somit
passieren, dal3 der Farbstoff-Laser nur Fluoreszenzlicht, aber keine Laserstrahlung emittiert. Unter
Umstanden kénnen so durch den Pumpvorgang die Energieschwankungen verstarkt werden.

Ein Einsatz der Methode b) zur Lebensdauermessung funktioniert nur, sofern die schwankende
L aserleistung dennoch zur Séttigung des Ubergangs ausreicht. Ist dies nicht der Fall, so miite die
Pulsenergie wahrend der Lebensdauermessung mit aufgenommen und der Fitkurvenverlauf unter
Berticksichtigung der zur Séttigung nétigen Energie Puls fir Puls ssmuliert werden. Dies ist wegen
der Komplexitét der Formel (Gleichung 4.1 gibt die Fluoreszenz unter vereinfachten Bedingungen
an) nur schwer durchfiihrbar. Effektiv kénnte hier nur die Pump-Probe Methode bel gleichzeitiger
Pulsenergiemessung zu sinnvollen Ergebnissen fihren.

Abbildung 4.23 zeigt den "erniichternden” Versuch einer Lebensdauermessung. Dabel kann nicht
ganzlich ausgeschlossen werden, dal3 moglicherweise die Wellenlénge des Farbstofflasers wéhrend
einer Messung nicht konstant blieb. Hier lag jedoch keine Testmoglichkeit vor. Die Messung der
Ausbleichung des Laser-Farbstoffs bel ausgefallener Farbstoffpumpe zeigt zumindest, dal3 bel
stabileren Signalen die prinzipielle Aufnahme einer Lichtabnahme wohl méglich gewesen wére.
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Abb. 4.23: Links: Versuch der Lebensdauermessung bei einem N,-Puffergasdruck von 1,05*10° mbar. Gemittel-

te Fluoreszenz aus 21 Messungen. Zum Vergleich rechts die Messung von Schneider [Schn79] unter
ahnlichen Bedingungen.

350 40
rauf

< 300 - runter E 35
E B 30 ¢
3 250 - ¥ a .
N \HM‘ A N 25 4
5 I S .
§ 200 ‘w ‘\“ / | 5 20 | 0.....0.0o.ooo..oooo.......ooo....o..o.oo....o
B 150 [ A A f@x - \“N [ o
&5 ‘D(\W/M\/ﬁ V;}L‘ /AQ/VV\[\/V\/ L_f 15 -

100 ‘ ‘ : 10 ‘ ‘ : : :

493,89 493,91 493,93 493,95 0 0,3 0,6 0,9 1,2 15 1,8
Wellenlange [nm] Zeit [s]

Abb. 4.24: Links Spidl des Lasergitters, Barium-Fluoreszenzsignal bei Gitterscan auf- und ab. Rechts: Messung
der Ba'-Fluoreszenz bei gleichzeitiger Ausbleichung des L aser-Farbstoffs (bedingt durch einen Defekt
der Farbstoffpumpe), was einen Riickgang der Laserleistung bewirkte.

Offen bleibt, ob der Photomultiplier vom Typ Hamamatsu R464 eine gute Wahl war. Frihere
Experimente verwendeten Vavo XP 2233B Photomultiplier. Der Nachweis erfolgte in diesem
Experiment immer auf dem mit Laserstreulicht verbundenen S-P Ubergang, da die Quanteneffizienz
des R464 bei 493 nm um etwa den Faktor 40 hoher ist, als bei Nachweis auf dem P-D Ubergang bei
650 nm (siehe Datenblatt Hamamatsu [Hama98]).

4.6 Experiment mit “°Ra’

Nachdem die Testversuche mit Barium nicht zufriedenstellend verlaufen waren und gezeigt hatten,
dal3 mit dem vorhandenen System die erfolgreiche Durchfiihrung der L ebensdauermessung an Ra'-
lonen unwahrscheinlich war, wurde die Falle mit den Radium enthaltenden Filamenten bestiickt,
um die Methode der lonenerzeugung zu testen und — wenn mdglich — die Speicherung von Ra’
elektronisch oder optisch nachzuweisen.

4.6.1 Radium auf Tragerfilamenten

An ISOLDE am CERN konnen mit einem auf ein Target auftreffenden hochenergetischen
Protonenstrahl aus dem Proton-Synchrotron Booster (PSB) durch Massenseparation der Fragmente
eine Vielzahl von radioaktiven Nukliden produziert werden. An diesen kénnen Experimente online
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durchgeftihrt werden oder die gewlinschten Fragmente an zwel Probenstationen gesammelt werden.
In diesem Fall traf der Protonenstrahl auf ein Urancarbid(UC,)-Target und die Fragmente der Masse
226 wurden auf 2 Filamenten (Re und Pt) implantiert. Bei Verwendung des UC,-Targets geben die
CERN-Tabellenwerke (1SOL DE-homepage 2006) folgende Ausbeuten an:

26Ra: 2,2*10° Atome/s
226pr: 7 2%10° Atome/s

Die Daten errechnen sich aus den Tabellenangaben bel Beriicksichtigung eines Protonenstroms von
2 mA und koénnen um den Faktor 2-3 (nahe der Stabilitéat) bzw. um eine Grofdenordnung (weitab von
der Stabilitét) von den tatsachlichen Werten abweichen. Daten zur Produktion von #°Th, **Ac und
225Rn liegen nicht vor.

Damit l&ge die Gesamtmenge an **°Ra in zwei 8-Stunden Schichten bei 1,3*10™ Atomen. Die
insgesamt tatséchlich gesammelte Menge Radium ist nur ungenau bestimmbar. Einen ersten
Anhaltspunkt lieferte an CERN die Kalibration eines in den Strahl einfahrbaren Faraday-Cups
mittels 23U und der Messung des *®U-Stroms am Strahlrohrende (am Ort des Probenhalters)?.
Damit lief3 sich aus der Messung des Stroms der Masse 226 am Faraday-Cup der Strom an der
Probe zu 18 pA d.h. 1,8%10° Teilchen/s berechnen. Dies enthdt ale produzierten Teilchen der
Masse 226 und liegt etwas unter dem fiir 2°Ra tabellierten Wert.

Etwa 2 Stunden nach den ersten 8 Stunden Bestrahlung wurde die Radioaktivitét der Probe
gemessen: 120 kBq — zu diesem Zeitpunkt ist von den 5*10* Atomen **Ra nach Gleichung 4.7
eine Aktivitat von 68 Bq zu erwarten und die 2* 10° Atome ?°Fr sind bereits zu **Ra zerfallen und
tragen zu keiner mef3baren Radioaktivitdt mehr bei; die recht hohe Aktivitdt mufd also von anderen
Nukliden der Masse 226 stammen. Eine Auflistung der moglicherweise gebildeten Radionuklide
mit ihren Zerfallsreihen zeigt Abbildung 4.25.

Fur die Aktivitat A einer Probe von urspriinglich No Tellchen nach einer Zeit t gilt:

A=l XNyt mit | ===—=, 4.7

wobei | die Zerfallskonstante, t die Lebensdauer und Ty, die Halbwertszeit bezeichnet. Nach der
zweiten Bestrahlung wurde die Aktivitdt (Energieaufgeloste Gammaspektroskopie) an den
einzelnen, offenen Filamenten grob bestimmt. Dabel wurden die Intensitdten dreier Linien
gemessen:

90 keV: 5600 Bq (Pt-Filament) bzw. 5000 Bq (Re-Filament)

158 keV: 2800 Bqg (Pt-Filament) bzw. 2800 Bg (Re-Filament)

230 keV: 4000 Bq (Pt-Filament) bzw. 4000 Bg (Re-Filament)

Die Aktivitdt ergibt sich dabei unter Berlicksichtigung des Raumwinkels und der Effizienz des
Detektors zu:

158 keV: 100 kBq

230 keV: 140 kBq

Diese beiden Linien stammen aus dem Zerfall des *°Ac, womit sich zumindest die Actiniumaus-
beute mit Hilfe der Zerfallswahrscheinlichkeiten in [Fire96] auf ca. 1*10™ Atome zuriickrechnen
|al3t. Die 90 keV-Linie paldt hier eigentlich gar nicht (siehe auch die Linienangaben in Abb. 4.25),
sollte dies die 72 keV-Linie des Ac-Zerfalls sein, mifdte sie eigentlich die gleiche Aktivitét
aufweisen wie die 158 keV-Linie.

! Bezeichnung: FC90
2 Diese Messung darf aus Strahlenschutzgriinden nicht mit den Fragmenten der Masse 226 durchgefiihrt werden.
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Abb. 4.25: Zerfallsschemata der produzierten Nuklide der Masse 226 mit Angabe von Zerfallsart (a nach unten,
b™ nach links, electron capture nach rechts), Halbwertszeit, Verzweigungsverhdaltnis und den
starksten gLinien der Zerfélle angeregter Tochterkerne nach [Fire96]. Die Werte in Klammern
geben die gEnergien in keV an, wo sie fehlen, erfolgt ein Zerfall mit mind. 98% in den
Grundzustand. Man sieht, daf die Linie von “*Ra quasi identisch ist mit den Linien von *°Fr und
#8Ac (bei electron capture).

Der Strahlenschutz des CERN flhrte eine dhnliche, detailliertere Messung durch — bei alerdings
bereits in einem Vakuumrohr verpackter Probe. Die Vermessung der Linien ca. 30 Stunden nach
Bestrahlungsende fuihrte zu keinem Wert fir die Zahl der Radiumatome, da die starke Linie des
Actinium-Zerfalls die demgegeniber sehr schwache Linie des Radium-Zerfalls Uberdeckte (siehe
auch im Zerfallsschema oben). Die Messung wurde 2 Wochen spéter wiederholt mit der Angabe der
berechneten Aktivitéten zum Zeitpunkt der ersten Messung von nun

200 Bqaus*®Ra-Zerfall (N =~ N = 10" Atome Ra) und
600 kBq aus *®Ac-Zerfall (No = 2*10™ Atome Ac)

Die beiden zuriickgerechneten Ausbeuten fir Ac stimmen somit recht gut Uberein. Uber die
Ausbeuten anderer moglicher Nuklide mit Masse 226 konnen jedoch keine Angaben gemacht
werden. Die kompletten Gammaspektren des Strahlenschutzes verblieben leider beim CERN, so
dai3 eine genaue Klarung, was in welcher Menge auf das Filament aufgebracht wurde, hier nicht
moglichist.

Eine Messung mit einem Handmonitor ergab eine Woche spéter — bei Berlicksichtigung des
Raumwinkels — eine Gesamtaktivitét von noch etwas Uber 2000 Bg. Mehr als 2 Jahre spéter beim
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Einbau der Filamente in die Falle betrug die mittels Handmonitor gemessene Gesamtaktivitat der
Filamente:

Pt-Filament: ca. 160 Bqg

Re-Filament: ca. 140 Bq

Zwar stehen somit insgesamt Messungen der Aktivitét der Probe zu 5 verschiedenen Zeitpunkten
zur Verflgung, daraus 182 sich aber wegen der grofdtenteils unbekannten Ausbeuten, der sehr
ungenauen Messungen und der fehlenden Gesamtspektren keine definitive Zahl an Radiumatomen
auf den Filamenten berechnen. Da in den Zerfalsreithen einige langerlebige Nuklide vorhanden sind
(**®Rn, #%Pb, #Pa und #°Po) 14t sich aus diesen auch bei Abwesenheit von ?°Ra ein ahnliches
Abklingverhalten erzielen. Schon hypothetisch angenommene Rn-Ausbeuten von 10° Atomen/s
oder &hnliche Ausbeuten firr #°U (und damit #*°Po) wiirden die errechnete Zahl an Radiumatomen
drastisch reduzieren.

Aus den letztgenannten Gesamtaktivitdten 183 sich lediglich eine Obergrenze fir das Pt-Filament
von 1,2*10" und fiir das Re-Filament von 1,0 10" Atomen Radium berechnen. Die tatséchliche
Zahl kann deutlich niedriger sein.

4.6.2 Die Suche nach einem “°Ra’-Signal

Nach den Ergebnissen der Tests mit Barium wurden die beiden oben beschriebenen Filamente mit
dem Radium in die Apparatur eingebaut, um die Erzeugungsparameter zu testen und — sofern
moglich — die Speicherung von Radiumionen nachzuwei sen.

Beim Erzeugen mit dem Rhenium-Filament konnten zwar auch recht schnell lonen der Radium
entsprechenden Masse el ektronisch nachgewiesen werden, die Polaritét der 1onen stellte sich jedoch
beim Variieren der Fallenspannungen als negativ heraus, so dald man wegen der umgekehrten
Polaritdt nun mit Gleichung 4.4 eine Masse von ca. 260 amu erhélt. Dies entspricht den schon in
45.3 beschriebenen unbekannten Molekidlionen. Zundchst wurde versucht, ein optisches
Fluoreszenzsignal zu erhalten bei Speicherparametern, bei denen sowohl das Molekillion als auch
Ra" gespeichert werden konnen. Jedoch auch nachdem die Fallenspannungen derart eingestellt
worden waren, dal3 nur noch Ra” gespeichert werden sollte, war kein eindeutiges optisches Signal
zu finden.

Mit dem Platin-Filament wurde das stérende Molekilion nicht nachgewiesen. Allerdings konnte
auch hier kein Radium-Signal identifiziert werden (elektronische Signale waren bel ca. 30 und ca.
140 amu zu beobachten, entsprechend den auf S. 69 gemachten Angaben) und das Filament brannte
schlief3dlich bei einem Heizstrom von 5 A durch.

Insgesamt waren die Strome bei beiden Filamenten mit 2 A beginnend von Erzeugungsversuch zu
Erzeugungsversuch sukzessive erhdoht worden. Beim Rhenium-Filament wurde dies bis 6,7 A
weitergefiihrt'. Die Experimente wurden zunéchst durchgefiihrt bei Helium-Puffergasdriicken von
10° bis 10° mbar und danach — auch wenn hier laut Gmelin [Gmel28] die Gefahr einer Reaktion
mit Radium besteht - bei Stickstoff-Puffergasdriicken von 2* 10 bis 3*10” mbar. Der Scanbereich
um die mittels Monochromatoreichung (siehe Kapitel 4.4.2) errechnete Lasereinstellung fur die S-P
Ubergangswellenlange betrug 2 nm, was bei einer Abschétzung der Ungenauigkeit aus der Eichung
und aus der Kenntnis der Ubergangswellenlange von insgesamt maximal 0,5 nm vollig ausreichend
sein sollte.

Nachdem es auf diese Weise nicht gelungen war, ein Signal von Radiumionen zu beobachten, sollte
zuletzt noch getestet werden, ob wahrend des Erzeugungsprozef3es Uberhaupt in groferer Menge
Radiumatome vom Filament abgedampft werden. Einen solchen Test hat auch Ifflander bel seiner
Suche nach Fluoreszenz bei Barium durchgefihrt [I1ff176]. Fir diesen Versuch stand nur noch das
Rheniumfilament zur Verfigung, bei dem dies wegen der geringen Wahrscheinlichkeit der

! Die mit dem Pyrometer bestimmte Filamenttemperatur betrug hier 1050+100 °C
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Oberflachenionisation aber auch den meisten Sinn ergibt. Die Wellenlénge des Lasers wurde bei
Beibehaltung des Farbstoffs Coumarin 47 auf die des atomaren S-P Ubergangs, d. h. auf 482,6 nm
[Moor71Y], eingestellt und bei den Scans um etwa 2,4 nm variiert. Auch hier konnte keine
Fluoreszenz beobachtet werden, alerdings liegt die Wellenlange auch am oberen Ende des mit
Coumarin 47 moglichen Bereichs® (436-486 nm, Maximum bei 453 nm, nach [Brac00]). Bei
Coumarin 307 ergdben sich jedoch &hnliche Schwierigkeiten am unteren Ende des
Wellenlangenbereichs (478-547 nm, Maximum bel 504 nm, nach [Brac0Q]).

Zum Abschluf3 des Experiments wurden mittels Handmonitor noch einmal die Aktivitaten der
Filamente bestimmt:
Rest des Pt-Filaments: 5 Bq (entspricht dem Untergrund)
Re-Filament: 28 Bq

Der zu den vorangegangenen Messungen fehlende Rest an Aktivitét 183t sich hauptséchlich auf dem
Ring und der oberen Kalotte der Falle nachweisen. Radium ist somit von den Filamenten
abgedampft worden.

4.6.3 Mogliche Grunde fir das Scheitern des Experiments
1) Es wurden keine Ra’-lonen erzeugt

Auch wenn die oben beschriebene Abnahme an Radioaktivitét auf den Filamenten zeigt, dal3 hier
entsprechende Teilchen erfolgreich abgedampft wurden, bleibt natiirlich die Mdglichkeit, daf’ hier
kein Ra oder Ra’ sondern eine Radiumverbindung in die Falle emittiert wurde. Aufgrund der
Reaktivitét von Radium konnte es schon in der Zeit, in der die Filamente der Luft ausgesetzt
waren®, zur Bildung einer solchen Verbindung gekommen sein. Eine Reaktion mit Stickstoff (nach
[Gmel28] fuhrt die Reaktion von Ra mit Stickstoff zu einem schwarzen Pulver) kann hier nicht
ausgeschlossen werden. Aufgrund der schon erwahnten friheren erfolgreichen Experimente mit
13'Ba und **3Ba, (die an der Luft auch reagieren,) erscheint dieser Grund jedoch unwahrscheinlich.

2) Erzeugte Ra’-lonen wurden nicht gespeichert

Dal3 Uberhaupt keine Ra'-lonen gespeichert worden wéren, ist hochst unwahrscheinlich, da
wahrend der Suche nach Fluoreszenz auch die Speicherspannungen variiert wurden, so dafi
ausgeschlossen werden kann, dal3 Radiumionen wéhrend aller Versuche wegen nichtlinearer
Instabilitéten der Falle nicht gespeichert worden wéren. Funktionsstorungen durch Nichtanliegen
von Fallenspannungen an den Elektroden kénnen ebenso ausgeschlossen werden, da N,", Cs™ und
das negative Molekilion elektronisch nachgewiesen wurden. Allerdings ist bei der verwendeten
Erzeugungsmethode denkbar, dal3 nur ein sehr geringer Anteil der vom Filament abgedampften
Tellchen von der Falle eingefangen wird. Schmeling erreichte zwar Einfangeffizienzen bis zu 2%
[Blat79a], Schupp erzielte jedoch nur 10° bis 10° [Schu87]. Die von mir bei den Testmessungen
gemachte Erfahrung, dal3 bei Verwendung eines Bariumsttickchens die Falle deutlich besser zu

! die Werte aus [Moor71] beruhen auf einem 1934 von Russel durchgefilhrten Vergleich der Daten von Rasmussen
[Rasm34a] mit theoretischen Modellen und dem Bariumspektrum [Russ34].

¢ Experimentell wurde ein Ende des "Lasens" bei 484,3 nm festgestellt, ab dieser Wellenlange emittiert der Laser nur
noch diffuses blaues Licht. Im verwendeten Wellenlangenbereich von 481,7 bis 484,1 nm félt die Intensitét des
Laserpunktes innerhalb des Lichtflecks stark ab.

3 Bei der Entnahme aus dem Strahlrohr am CERN, bei der dortigen Messung der Aktivitét, bei Ankunft in Mainz und
beim Einbau in die Fale waren die Filamente jeweils kurzzeitig der Luft ausgesetzt. Wahrend der restlichen Zeit
befanden sie sich in einem mit einer Turbopumpe evakuierten Behélter.
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fullen war, as mit den mit gelostem BaCl, betraufelten Filamenten, sowie die starken
Bedampfungen der Elektroden aufgrund nicht gespeicherten Bariums (s. Abb. 4.7) bestétigen die
schlechte Einfangeffizienz. Es ist daher wahrscheinlich, dal3 Ra™ nicht in den Mengen gespeichert
wurde, wie es bei den Barium-Testexperimenten der Fall war.

3) Gespeicherte Ra’-lonen werden nicht detektiert

Dal? mit dem elektronischen Nachweis kein Signal einer Radium-lonenwolke detektiert wurde,
zeigt, dal3 die Falle auf keinen Fall vollstandig gefillt war. Nimmt man an, dal} die Fl&che des
Nachweissignals nach [Stah94] proportional® zur lonenanzahl ist, und ferner, da das maximale
Signal einer Fallenfilllung etwa 10° lonen entspricht, so muf eine lonenwolke mindestens 10* [onen
enthalten, um mit dem verwendeten Nachwels Uberhaupt detektiert zu werden. Die Zahl der
gespeicherten Radiumionen mul3 demnach geringer gewesen sein.

Bei Betrachtung des optischen Signals von Ba'" (siehe Abb. 4.22) bei vollstandig gefiillter Falle?
wird Kklar, dal3 auch der optische Nachweis nicht sensitiv genug war, um eine derart kleine Zahl von
lonen gepulst zu detektieren. Es ist nicht auszuschlief3en, dal3 die bei friheren Experimenten
verwendeten Photomultiplier® vom Typ Valvo XP 2233B hier besser geeignet gewesen wéren.
Allerdings fuhrten die vom Pumplaser verursachten starken elektronischen Storungen auf der
Signalleitung vom Photomultiplier zum ADC auch zu einem schlechten Signal-zu-Rausch
Verhdltnis. In dem letzten vorangegangenen Bariumexperiment in der Arbeitsgruppe erhielten
Tommaseo und Drakoudis 1999 [Tomm97, Drak99] mit anderem Pumplaser und anderem
Photomultiplier gentigend gute Signal-zu-Rausch Verhatnisse.

4.6.4 Zusammenfassung und Ausblick

Prinzipiell hétte das angestrebte Ziel, die Lebensdauer der metastabilen Niveaus des “°Ra’ zu
messen, mit den zur Verfligung stehenden Geréten funktionieren kdnnen. Aufgrund von Problemen
des Lasersystems und eventuell des Nachweises in Verbindung mit der Moglichkeit, da? Ra’ in
nicht ausreichender Menge von den Filamenten erzeugt werden kann, ist dies jedoch nicht
gelungen.

Sollte das Experiment in dhnlicher Form wiederaufgenommen werden, wére es sinnvoll, einige
V erbesserungen durchzufihren:

Will man bei der Erzeugungsmethode bel den bestrahlten Filamenten bleiben, so lief3en sich
die ba dem Rhenium-Filament sehr stérenden Verunreinigungen durch vorheriges,
ausreichendes Ausheizen verringern. Wieviel "ausreichend" ist, 18% sich am besten
ermitteln, wenn das Ausheizen mit in der Falle eingebauten Filamenten bei elngeschaltetem
elektronischem Nachweis durchgefihrt wird. Auf jeden Fall mul? der Ausheizstrom hoher
sein, als der spéter fiir das Erzeugen geplante Strom®.

Als Erzeugungsmethode erscheint die von Scielzo [Scie06] vielversprechend, d.h. die
Verwendung eines Ofens mit Radium aus der chemischen Abtrennung aus einer
Thoriumquelle bei zusétzlicher Verwendung einer zur lonisierung eingesetzten Elektronen-

! Bei groRen lonenzahlen ist dies nach Stahl jedoch nicht mehr ohne weiteres giiltig.

2 Der Nachweis dazu wird in Kapitel 5.1 erbracht.

3 Photomultiplier dieses Typs standen alerdings diesem Experiment nicht zur Verfiigung.

* Mit "ausreichend" ausgeheizten Filamenten kam es leider zu keiner Ra-Sammlung mehr. Die Sammlung 2004
scheiterte am Defekt des Urancarbid-Targets und 2005 war vor dem Abbau des Experiments kein Sammlungstermin
mehr moglich.
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kanone. Dies hétte jedoch eine viel hdhere zu handhabende Radioaktivitét zur Folge. Das
gleiche gilt fir das von Rasmussen 1933 in einer Menge von "ein Paar Milligramm"
verwendete RaCl,, das entsprechend den Versuchen mit BaCl, eingesetzt werden konnte.
Versolato [Versl0] speichert direkt die hinter Beschleuniger, Target und Massenseparator
produzierten, ionisierten Radiumatome.

Bei Belbehaltung der Pulslasermethode, die hier angewendet wurde, sollte der Excimerlaser
wegen der hohen Pulsschwankungen nicht mehr als Stickstofflaser betrieben werden. Bel
Betrieb mit ArF oder KrF wére es moglich — und zu testen — ob die von Ruths [Ruth92]
angegebenen geringeren Schwankungen erreicht werden koénnen. Dabel sind natlrlich
eventuell andere as die hier verwendeten Laserfarbstoffe nétig. Die hohen elektronischen
Stérungen blieben aber auf jeden Fall; daher wére der Einsatz eines anderen Pumplasers von
Vorteil.

Bei Umstieg auf eine der Mel3methoden mit cw-Lasern ist der Nachweis weniger oder auch
einzelner lonen moglich. Dies wéare eine grofe Verbesserung, da zumindest bel der
Erzeugungsmethode mit den Filamenten nur relativ wenig Radium zur Verfligung steht.
Insgesamt ist hier jedoch ein hoherer apparativer Aufwand vonndten. Der nétige
Ruckpumplaser (Diode und Gitter) ist jedoch schon vorhanden.

Der ADC und die tibrige auf NIM-Einschiben basierende Elektronik ist sehr anfalig gegen
elektronische Stérungen. Eine Weiterverwendung ist nur bel Beseitigung der Stérungsguelle
(Pumplaser) sinnvoll.

Weitere, vertiefende Details fir die Puldasermethode finden sich in den Arbeiten von Blatt,
Schneider und Knab [Blat79, Schn79, Knab92].
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5.1 Experimenteller Aufbau 81

5 Experimente mit Ba'-lonenwolken
mittels eines frequenzver doppelten M OPA-L aser systems

"Lalk uns das mal schnell ausprobieren..."*
Alexandros Drakoudis

Der Einsatz eines Lasers aus einem frilheren Bariumexperiment mit fester, fir den S-P-Ubergang
bei Ba" geeigneter Wellenlange war lediglich als kurzer Test gedacht. In diesem sollte die Frage ge-
klért werden, ob das in Kapitel 4 gezeigte Fluoreszenzsignal moglicherweise wegen einer zu grof3en
Anzahl miterzeugter und mitgespeicherter Casiumionen so niedrig ausfiel (siehe Kapitel 4.5.3). Ein
Einsatz dieses Lasers fur das Ra’-Experiment selbst war aufgrund der Wellenlange nicht méglich.
Das mit dem MOPA-L asersystem erhaltene starke Fluoreszenzsignal zeigte, dal fur das in Kapitel 4
geplante Experiment prinzipiell geniigend Ba'-lonen gespeichert wurden, d.h. die dortige niedrige
Signalhéhe durch technische Probleme des Lasers und des Nachweises bedingt waren. Weiteres
Ziel der experimentellen Arbeit wurde nun die Untersuchung der Speichereigenschaften puffergas-
gekuhlter lonenwolken bei Variation des Drucks. Diese hier erstmals durchgefiihrten Messungen
erfolgten an zwei unterschiedlichen Apparaturen: In diesem Kapitel werden die Arbeiten an der
bereits beschriebenen und nun auf den MOPA-Laser umgerUsteten Apparatur vorgestellt.

5.1 Experimenteller Aufbau
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Abb.5.1: Schematische Darstellung des Gesamtaufbaus. Im Vergleich zu Abbildung 4.4 wurden folgende
Anderungen vorgenommen: das Pulslasersystem wurde durch einen kontinuierlichen, frequenz-
verdoppelten MOPA-Laser ersetzt, dadurch wird die vorher eingesetzte Trigger elektronik Gberfliissig
und der Nachweis geschieht kontinuierlich durch single photon counting. Die Laserwellenlange wird
nun Uber ein Michelson-Interferometer bestimmt. Weitere Anderungen sind die elektrische Steuerung
der Fallenwechselfeldamplitude sowie die elektrische Verstellung des Einkoppel spiegels.

! In den zwei Stunden vor einer Geburtstagsfeier in der Arbeitsgruppe wurde ein 5 Jahre lang nicht mehr verwendeter
MOPA-Laser aus dem Keller geholt, angeschlossen, neu justiert und damit phdnomenal erweise sofort beim ersten
Versuch ein starkes lonensignal gesehen.
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Die grofte Anderung zu dem im vorherigen Kapitel beschriebenen Aufbau besteht im Austausch
des gepulsten gegen ein kontinuierliches Lasersystem bel gleicher Wellenldnge. Der Tausch des
Lasers bedingt auch eine Anderung des Detektionsschemas. Der optische Nachweis erfolgt nun
durch "single photon counting”, d.h. die kontinuierlich auftretenden Fluoreszenzphotonen erzeugen
Photomultiplierpulse, die verstdrkt und Uber einen Diskriminator und Za&hler pro Zeiteinheit
aufgenommen werden. Durch den Einsatz des cw-Lasers (cw: continuous wave) ist es moglich, bei
der Wellenldngenmessung den relativ ungenauen Monochromator durch ein Michelson-
Interferometer zu ersetzen. Zusétzliche Anderungen wurden fiir einzelne Mef3reihen eingebaut: So
wurde der Einkoppelspiegel mit einem Motorantrieb versehen, um die lonenwolke rédumlich
abtasten zu kénnen. Zur kontinuierlichen Variation der Fallenparameter wurde zeitweise ein anderer
Flahrungsfeldverstarker verwendet, der mit einer Steuerung fir die Fallenwechsel spannungs-
amplitude versehen wurde. Der Vakuumaufbau mit Falle, lonenerzeugung', elektronischem und
optischem Nachweis (Optik und Photomultiplier) wurden beibehalten, so dal3 im Folgenden nur die
Anderungen zum vorherigen Aufbau genauer beschrieben werden.

5.1.1 Laser

Zur Anregung des S-P Ubergangs bei Barium bei 493 nm wurde ein kommerzieller MOPA-L aser
SDL 5762 aus einem friheren Bariumexperiment verwendet. Dieser war zur Erzeugung der nétigen
Wellenldnge von Tommaseo und Drakoudis frequenzverdoppelt worden [Tomm97, Drak99]. Ein
optischer Isolator zur Reduzierung von Feedback, ein Monitor-Etalon sowie ein Wavemeter auf
Basis eines Michelson Interferometers komplettieren den Laseraufbau.

Zum Experiment

pl--J-5

Monitor-Etalon Blende

Chopper
(bel Bedarf)

MOPA-Laser | 9860m | Faraday- Z| PN [ [ aseem /

Isolator

Blendd V{ |\ 986 nm
KNbOs-
Kristal
¢--c- N

Zum Wavemeter

Abb. 5.2: Aufbau des L aser systems

Die Wellenlange des Lasersist mittelseines ILX Lightwave LDC 3900 Laserdioden Controlers
Uber Dioden- und Verstarkerstrom sowie tber die Lasertemperatur einstellbar. Eine grobe Ein-
stellung der Laserwellenlange ist mit Hilfe der Lasertemperatur in einem Bereich von etwa 0,5 nm
maoglich. Zum feineren Durchfahren der Wellenlange ist der Diodenstrom vom PC Uber das Turbo-
Pascal-Programm, das auch die Datenaufnahme des Experiments durchfihrt, ansteuerbar. Eine
maogliche, noch feinere Einstellung der Wellenlange Uber den Verstarkerstrom ist nicht sinnvoll, da
sich hierbel auch die Laserleistung stark und vor allem nichtlinear &ndert [Tomm97]. Die obigen

! Die Erzeugung der Ba'-lonen erfolgte ausschliefflich mit dem zu einem " Schiffchen" gebogenen Rhenium-Filament
mit Barium-Stiickchen.



5.1 Experimenteller Aufbau 83

Laserparameter missen jedoch so gewahlt werden, dald der Laser einmodig lauft. Die hier
ublicherweise angewendete Anderung der Wellenlange durch Variation des Diodenstroms verluft
nicht vollig linear, was jedoch be den durchgeflhrten Experimenten wenig storte; die
aufgenommenen optischen Resonanzen koénnen leicht verzerrt sein. Die Laserleistung nimmt bel
Erhéhung des Diodenstroms leicht zu, weswegen bel den Messungen — je nach Effektivitdt der
Streulichtunterdriickung - eine Erhéhung des Streulichtuntergrunds auftrat.
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Abb. 5.3: Veranderung der Laserwellenlénge Giber den Diodenstrom des MOPA: Nichtlinearitat der Wellen-
langenanderung links und rechts dabel ansteigender Untergrund durch die sich vergr63ernde
Laserleistung bei nicht optimaler Streulichtunterdrtickung.

Die Ausgangseistung des MOPA betrégt nach Herstellerangaben 1 W bei 986,8 nm, hinter der
Frequenzverdopplung stehen noch etwa 400 pW [Tomm97], bei 493 nm zur Verfiigung'. Dazu ist
es notig, aulder dem Winkel auch die Temperatur des Kaliumniobat-V erdopplungskristalls mit Hilfe
eines Peltierelements zu optimieren. Aufgrund stark unterschiedlicher friherer Angaben wurde die
Temperaturabhangigkeit der Konversionseffizienz mit elner zuvor geeichten Mefsanordnung aus
einem Pt100 Temperaturfihler samt Multimeter aufgenommen. Die optimale Konversion wird bei
24,2°C erreicht (siehe Abb. 5.4), was den Wert von Drakoudis bestétigt.
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Abb. 5.4: Leistung der frequenzver doppelten Laserstrahlung bei Variation der KNbOs-Kristalltemperatur.

Zwischen MOPA-Laser und Frequenzverdopplung ist zur Reduzierung von optischem Feedback ein
Isolator FR 985/5 der Firma Gsanger aufgebaut. Das verbleibende Feedback war dennoch so
stérend, dal3 alle optischen Aufbauten im Strahlengang leicht dejustiert werden mufdten. Auch das
Feedback von der |solatoroberfléche selbst storte den Laser im Betrieb; als Abhilfe wurde zwischen

! Bei der Leistungsmessung miissen verdoppelter und unverdoppelter Strahl voneinander getrennt werden, die Verluste
durch Reflexion am dazu verwendeten Prisma wurden nicht berticksichtigt.
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Laser und Isolator eine kleine Blende eingesetzt. Nach diesen Malinahmen zur Feedback-
Reduzierung betrug die Laserleistung noch maximal 40 pW bel 493 nm. Die vom |solator
ausgekoppelten Teilstrahlen wurden zur Wellenlangenmessung des unverdoppelten Strahls sowie
zur Kontrolle des Lasers durch das Monitor-Etalon verwendet.

Die Waeéllenlangenmessung erfolgte mit einem am Ingtitut fur Quantenoptik der Universitat
Hannover im Rahmen einer Diplomarbeit entwickelten Michelson-Interferometer mit einer
relativen Genauigkeit von mindestens 1*10°. Zur Kontrolle, ob der Laser “"single-mode" oder
"multi-mode” lauft, wurde auf einem Oszilloskop das von einem Melles Griot optical spectrum
anayzer mit Cavity gelieferte Signal beobachtet.

Die Linienbreite des MOPA-Lasers wird vom Hersteller mit 1 MHz angegeben, entsprechend
betragt die des frequenzverdoppelten Strahls 2 MHz.

5.1.2 Optischer Nachweis

Der optische Nachweis erfolgt weiterhin auf dem auch fir die Anregung genutzten S-P Ubergang
bei 493 nm. Alle optischen Teile blieben dabei zum in Kapitel 4.4.2 beschriebenen Aufbau
unverdndert. Da die Laserstrahlung nun kontinuierlich erfolgt, und damit auch die Emission von
Fluoreszenzphotonen durch die gespeicherten lonen, wird nun das "single photon counting”
genannte Nachweisverfahren angewandt, d.h. es wird die Zahl der Fluoreszenzphotonen pro
Zeiteinheit bestimmt. Dazu werden die typischerweise zwischen 3 und 20 mV hohen
Photomultiplierpulse mit Hilfe eines Fast Amplifier/Discriminator 7011 verstarkt und in TTL-Pulse
umgewandelt. Diese werden an einen externen Zahler vom Typ HP 5245L sowie an die
Vielkanalzéhlerkarte im PC weitergel eitet, wo sie vom Turbo-Pascal Programm ausgel esen werden.

5.1.3 Erzeugung des Speicherfelds

Fir Messungen, bel denen der elektronische Nachweis (siehe Kapitel 4.4.3) eingesetzt werden
sollte, wurde weiterhin der schon vorher beschriebene Fuhrungsfeldverstérker GAF 760907-3
verwendet, da sich hier die DC-Spannung verzerrungsfrei rampen lief3. Dieser eignet sich jedoch
nicht fir Experimente, bel denen die Fallenspannung kontinuierlich verandert werden soll. Fir die
Beobachtung von nichtlinearen Resonanzen wurde daher der Fihrungsfeldverstarker GHF 961028
(vom Versuch "Paulfalle” aus dem Fortgeschrittenen-Praktikum I1) verwendet. Bel diesem kann
Uber den Drehknopf die Spannungsamplitude kontinuierlich und linear verandert werden. Eine
Ansteuerung der Spannung Uber den PC wie im Praktikum (siehe Kapitel 6) ist hier leider nicht
moglich gewesen, da die Falenspannung bei der Kommunikation zwischen PC und
Fuhrungsfeldverstarker kurzzeitig auf Null zusammenbricht. Somit muf3te der Drehknopf der
Spannungseinstellung kontrolliert variiert werden, was durch Einsatz und Umbau der weiter unten
beschriebenen elektrischen Spiegelverstellung realisiert wurde.

5.1.4 Elektrische Spiegelverstellung

Zur Messung der rdumlichen Dichteverteilung der lonenwolke mul? die Position des Laserstrahls in
horizontaler oder vertikaler Richtung variiert werden. Schaaf und Schmeling [Scha79, Schm@80,
Scha81] haben dies manuell bei sehr grof3en lonenwolken durchgefiihrt. Um eine deutlich feinere
und schnellere Abtastung zu erhalten, wurde am Einkoppel spiegel ein Motorantrieb installiert. Zum
Einsatz kam ein Toshiba DGM-043-2A Motor mit Getriebe, der mit Hilfe eines grof3en Treibrads
weiter untersetzt wurde und die Justageschraube des Spiegelhalters antrieb. Durch Variation der
Motorspannung (DC-Power Supply: Veltron Mod. 405) lief3 sich die Drehgeschwindigkeit an der
Justageschraube bis auf 210 Sekunden pro Umdrehung herabsetzen. Der Betrieb des Motors flhrte



5.2 Fluoreszenzsignal der Ba'-lonen 85

durch die Funkenbildung an den Kohlen je nach Drehrichtung und —geschwindigkeit zu einer
Stérung des Photomultipliersignals, so dal? eine Entstorung nétig wurde (siehe Abbildung 5.5). Zur
Messung von Dichteverteilungen der Ilonenwolke wurde der Beamdump hinter dem
Auskoppelfenster entfernt und Start- und Endposition des Laserpunkts auf der Wand hinter der
Apparatur abgelesen. Daraus errechnet sich der in der Falle vom Laser Uberstrichene Bereich.

Motorgehduse
Spiegelhalter g
100 nF 100 nF
| | /X\
M otor 30 nF
Q
Spule: | |
Getriebe 8 Windungen, | |
Innendurch-
messer 6 mm 100 nF
Spannungsversorgung

Abb. 5.5: Elektrische Spiegelver stellung: Schema und Entstérung des Motors.

5.2 Fluoreszenzsignal der Ba'-lonen

Mit dem beschriebenen experimentellen Aufbau war es moglich, in der Falle gespeicherte Ba'-
lonenwolken mit gutem Signal-zu-Rausch-Verhdtnis optisch zu detektieren. Abbildung 5.6 zeigt
das Fluoreszenzsignal der Bariumionen.
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Abb. 5.6: Fluoreszenz gespeicherter Ba'-lonen. Der Laserscan iiber 7,5 GHz zeigt ein Signal-zu-Rausch-Ver-
haltnis von etwa 100. Laserbedingt sind die Verzerrung und der Anstieg des Streulichtunter grunds.

Das Fluoreszenzsignal entspricht einer Gaul3kurve und somit dem durch Dopplereffekt verbreiterten
Linienprofil
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mit lp der Gesamtintensitét, ¢ der Lichtgeschwindigkeit, wo der Resonanzfrequenz, kg der
Boltzmannkonstante sowie m der atomaren Masse und T der durch die Temperatur ausgedriickten
kinetischen Energie des lons. Die natiirliche Linienbreite des betrachteten S-P Ubergangs betragt
25 MHz.

Aus der Dopplerbreite des Fluoreszenzsignals &%t sich somit die Temperatur der lonenwolke
bestimmen. Die Breite des abgebildeten Signals von 1,8 GHz entspricht einer Temperatur von
2400 K. Dies ist ein typischer Wert fur puffergasgekihlte lonenwolken in Paulfallen. Dal3 die
Temperatur der lonen hoher liegt, as die des Puffergases von etwa 300 K, liegt an der aulRerhalb
des Fallenmittel punkts stattfindenden Aufheizung der lonenwolke durch das Fallenwechselfeld. Die
lonentemperatur 83t sich reduzieren, indem man die Zahl der lonen verringert, da sich dann ein
kleinerer Anteil der lonen weit vom Fallenmittelpunkt entfernt befindet. Auch eine niedrigere
Fallenwechsel spannungsamplitude U, bzw. ein kleinerer Fallenparameter q fihren zu einer
niedrigeren Temperatur der lonen. Bel Werten von g zwischen 0,42 und 0,66 (bei a » 0) und
unterschiedlichen lonenzahlen wurden Temperaturen zwischen 600 K und 2500 K bestimmt.

Bei Variation der Laserleistung durch Abschwéchung wurden im Bereich der mit diesem Laser-
aufbau mdglichen Leistung keine Anzeichen einer Séttigung des Fluoreszenzsignal s festgestel|t.

Von Abbildung 5.6 abweichende, zunachst beobachtete Signalformen lief3en sich auf Stérungen
durch optische Ruickkopplung sowie auf multimode-Betrieb des Lasers zurtckfihren (Abb. 5.7).
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Abb. 5.7: Signalform bei multimode-Betrieb des L aserslinks sowie bei starkem optischem Feedback rechts.

Barium liegt in der Falle im natirlichen Isotopengemisch vor, somit wére bel der Linienbreite des
Lasers von 2 MHz und den kleinsten erreichten Dopplerbreiten von ca. 900 MHz eine Beobachtung
der Hyperfeinstruktur der Isotope 135 und 137 wie bei Ifflander [Iffl77] von der Auflosung her
moglich gewesen; da hier jedoch ein cw-Laser verwendet wurde (Ifflander: Pulslaser) tritt bei den
| sotopen mit Hyperfeinstruktur optisches Pumpen auf, so dal3 die Signahohe der Hyperfeinlinien
relativ zur Fluoreszenz von **Ba’ so gering ist, daR man sie in Abb. 5.6 nicht sieht. Die
| sotopieverschiebung im Bereich von ca. 200 MHz bei ***Ba’ und **Ba’ [Wend84] ist dagegen von
der Auflésung her nicht detektierbar gewesen.

Ein Vergleich der Signalstarke mit friheren Experimenten [Drak99, Tomm97], die ebenfalls
sowohl den MOPA-Laser a's auch einen (anderen) Pulslaseraufbau verwendeten, zeigt, dal3 fir das
L ebensdauerexperiment mit gepulster optischer Detektion prinzipiell gentigend Bariumionen in der
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Falle waren. Dabel kann ein groerer Antell an Cs-lonen zwar nicht ausgeschlossen werden
(s. Kapitel 4.5.3), er falt aber ads Grund fur die niedrige Signalhohe bei den Experimenten mit
Pulslaser aus'.

Mit Hilfe des MOPA-Lasersystems wurden nun einige — als Einzelexperiment schon bekannte -
Messungen an Ba'-lonenwolken systematisch durchgefuihrt, wobei hier erstmals speziell der
Einflud des Puffergasdrucks auf die Mefdergebnisse untersucht werden sollte. Es wurde die
Speicherzeit der lonen in der Falle bestimmt, nichtlineare Resonanzen im Speicherbereich
beobachtet sowie die rdumliche Verteilung der lonen in der Falle aufgenommen.

5.3 Nichtlinear e Resonanzen

Zur Aufnahme von Schnitten durch den Speicherbereich, d.h. der Aufnahme des Fluoreszenzlichts
bei Variation von Vo bzw. q wurde der Fihrungsfeldverstérker GHF 961028 entsprechend 5.1.3 am
Poti der Wechselspannungsamplitude mit dem in 5.1.4 beschriebenen Antrieb versehen. Bel
derartigen Messungen wurden Start- und Endspannung jeweils notiert und durch Blocken des
Laserstrahls kenntlich gemacht (siehe Abbildung 5.8). Die Spannungen dazwischen ergeben sich
unter der Annahme einer gleichmaiigen Drehbewegung und so zeitlich linearen
Spannungsanderung. In der Nachbearbeitung der Daten wurde nur der Bereich zwischen den
"Blockstellen" beriicksichtigt und entsprechend skaliert.
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Abb. 5.8: Rohdaten der bel den Schnitten durch das Stabilitatsdiagramm eingesetzten Me3methode: Blocken
des L aserstrahls kennzeichnet den Start- und Endpunkt der Messung, dazwischen wird Vg kontinuier-
lich geéndert, wahrend jede Sekunde die Zahl der Fluoreszenzphotonen aufgenommen wird.

Bel den in Abbildung 5.9 gezeigten Schnitten durch das Speicherdiagramm wurde jeweils vorher
der Puffergasdruck durch Offnen eines Nadelventils bei laufender Getterpumpe eingestellt. Die
Falle wurde dann bei einem g-Wert guter Speicherung mit lonen gefiillt und dann g vergrof3ert bzw.
verkleinert, so dal? jedes Einzeldiagramm aus zwei Messungen zusammengesetzt ist. Deutlich ist zu
erkennen, dald sich bei Verdnderung des Puffergasdrucks sowohl die Signalhthe, als auch die
Auspragung des g-Schnittes andert. Resonanzen sind z.B. bei 1150 V und 1400 V durch den dort
stattfindenden lonenverlust erkennbar. Die Form der Fluoreszenzkurve — bel niedrigem Druck mehr
oder weniger konstant abfallend und bel hohem Druck treppenformig —ist auf die Dampfungseigen-
schaften des Puffergases (Puffergaskiihlen) zurtickzufiihren: bei niedrigem Druck ist die Speicher-
zeit in der Falle kiirzer (siehe 5.4) und es werden auch beim Scan Uber schwache Resonanzen lonen
verloren. Bei hohem Druck wird die lonenbewegung stérker gedampft, wodurch sich die Speicher-
zeit verlangert und nur bei starken Resonanzen lonenverlust auftritt. Die Anderung der maximalen
Signalhohe ist durch die Zentrierung der lonenwolke durch das Puffergaskiihlen und durch die
druckabhéangige Quenchrate (siehe Abb. 4.21) bedingt. Die Messungen sind jedoch recht ungenau

! Vergleiche dazu die Signal-zu-Rausch-Verhé tnisse von Abb. 4.22 und Abb. 5.6
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und lassen daher keine quantitativen Schltisse zu. Soist in Abb. 5.10 auch nicht feststellbar, ob und

wie sich bel einer Resonanz deren Breite mit der Dampfung durch Puffergas andert.
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Abb. 5.9: Schnitte durch das Stabilitatsdiagramm bei a = 0 bei unterschiedlichen N»-Puffergasdricken. Jedes
Diagramm besteht aus zwei Messungen, die jewells etwa in der Mitte des Speicherbereichs bei voller

Falle begonnen wurden.
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Abb. 5.10: Einzelne Resonanz. Eine Abhéngigkeit der Resonanzbreite vom N,-Druck ist hier nicht bestimmbar.
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Mit Hilfe mehrerer g-Schnitte bel jeweils unterschiedlichem a kann grob der Speicherbereich
bestimmt sowie die Lage der Resonanzen mit der Theorie (s. Kapitel 2.3.3) verglichen werden. Eine
eindeutige Zuordnung der Resonanzordnung ist nur bedingt mdglich, wie in Abbildung 5.11
deutlich wird. Wahrend dieser Messungen wurden permanent |onen erzeugt.
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Abb. 5.11:Links: Die bel jewells konstantem a und variiertem g durchgefihrten Messungen der Fluoreszenz-
intensitét ergeben ein grobes Bild des Speicherbereichs, in dem nichtlineare Resonanzen deutlich
erkennbar sind. Rechts: Darstellung der Resonanzen als Punkte. Grau hinterlegt ist jeweils das Abb.
2.15 entsprechende theor etische U-V-Diagramm mit nichtlinearen Resonanzen (nach [S61103]).

Beim kontinuierlichen Erzeugen wird alerdings das Fallenfeld durch eine grof3e Zahl emittierter
Elektronen und die am Filament anliegende Spannung verzerrt. Um die Auswirkungen einer lokalen
Spannung (z.B. einem Kontaktpotential vergleichbar) auf den Speicherbereich zu untersuchen,
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Abb. 5.12: Effekt einer Zusatzspannung an einem der Filamente. Wahrend eine kontinuierliche Verschiebung
der Resonanzen nicht beobachtet wird, ist die Verkleinerung des Speicherbereichs deutlich
erkennbar. Aufgetragen ist bei a = 0 und einem Stickstoff-Puffergasdruck von 2*10* mbar jeweils die
Signalhohe [4/s] gegen die Fallenwechselspannung [V ).
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wurde an eines der Filamente eine Zusatzspannung angelegt (siehe Abb. 5.12). Durch die
zusétzliche Spannung wird der Speicherbereich verkleinert. Ein dhnlicher Effekt 183t sich bel dem
Anlegen einer Zusatzspannung an eine Kalotte beobachten. Bel negativer Spannung ist eine
VergrofRerung des Speicherbereichs zu erkennen, dies kdnnte jedoch gerade eine Kompensation der
Effekte der permanenten |onenerzeugung bedeuten. Dawson und Whetten haben 1968 empirisch bei
der Untersuchung von Massenspektren mittels einer Paulfalle festgestellt, dald die Aufsplittung der
Massenpeaks, die von durch die Spitze des Speicherbereichs laufenden nichtlinearen Resonanzen
verursacht wird, bei Anlegen einer zusétzlichen Spannung ("Bias'-Spannung) an eine Kalotte
verschwindet [Daws68b]. Dies passiert, da sich dadurch das Speicherdiagramm relativ zu den
Resonanzen verschiebt, so dal3 die Speicherbereichspitze frei wird von starken Resonanzen
[Daws69a]. Da Dawson und Whetten die Verschiebung qualitativ und nur fir einen kleinen Bereich
des Speicherdiagramms angeben, wurde hier eine Messung mit 10 % Biasspannung (das heil3,
Upias = 0,1 * Up) durchgefihrt und mit dem normalen Speicherbereich aus Abb. 5.11 verglichen. Die
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Abb. 5.13: Effekt einer Biasspannung an einer der Kalotten. Links: Auswirkung verschiedener DC-Zusatzspann-
ungen auf den Schnitt durch das Speicherdiagramm bel a = 0: Verkleinerung des Speicherbereichs
und Verschiebung der starksten Resonanzen. Rechts: Verschiebung des Speicherbereichs samt
Resonan-zen bei 10 % Biasspannung (blau); zum Vergleich grau der Speicherbereich aus Abb. 5.11.

Messung bestétigt prinzipiell die von Dawson und Whetten beschriebene Verschiebung bel b, = 0,
alerdings scheint sich auch die Stabilitétsbereichsgrenze bel b, = 1 zu verschieben. Die
Verschiebung und Stauchung des stabilen Bereichs &hnelt dem von Drakoudis fir lineare Paulfallen
berechneten Einflul? der axialen Speicherspannung auf das Stabilitétsdiagramm [Drak05]. Eine
systematische Verschiebung der Resonanzen nach [Daws694] ist hier — eventuell auch durch die zu
geringe Auflosung und zu kleine Anzahl von Schnitten durch das Diagramm bedingt — nicht gut zu
erkennen. Der entscheidende Effekt auf die Diagrammspitze (in Abb. 5.13 die obere) ist wegen des
schon vorher einsetzenden starken lonenverlusts nicht nachpriifbar.

5.4 Speicherzeit

Der Puffergasdruck beeinfluf’t die Speicherzeit der lonen in der Falle mal3geblich. Bei geringen
Dricken ist die Dampfung der lonenbewegung durch das Puffergas gering, so da3 die
Speicherzeiten grof3er lonenwolken relativ kurz sind. Bei Erhohung des Drucks wird das
Puffergaskuihlen effektiver und die Speicherzeiten langer. Dabei nimmt aber auch der lonenverlust
durch Ladungsaustausch zwischen lonen und Puffergas zu, so dafi3 bei hohen Driicken die Speicher-
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zeit wieder kirzer wird. Dabei hangt die Speicherzeit ab von der Masse der lonen und Puffergas-
molekile sowie von den Wirkungsquerschnitten fur Stéfe und Ladungsaustauschreaktionen.
Weiterhin hangt die Speicherzeit von den Speicherparametern a und g der Falle und der Nahe dieser
Parameter zu den Speicherbereichsgrenzen oder nichtlinearen Resonanzen ab (siehe [Alhe97]).
Ifflander [Iffl76] beobachtete bel Speicherzeitmessungen puffergasgekihlter lonenwolken ein
Phanomen, das Gudjons 20 Jahre spéter auch bei lasergekihlten lonenwolken sah und erklérte
[Gudj96b]: Auf dem exponentiellen Abfall der Fluoreszenz sind Oszillationen erkennbar, die
unterschiedlich regelmaldig auftreten, bisweilen mit nahezu konstanter Frequenz. Diese erkléaren
sich dadurch, dal3 eine lonenwolke am Rand einer nichtlinearen Resonanz durch Energieaufnahme
eine Aufweitung erfahrt — die Fluoreszenz nimmt ab. Durch die Aufweitung verandern sich jedoch
die effektiven Speicherparameter, so dal3 sich die lonen nicht mehr in Resonanz befinden, worauf
sich die lonenwolke wegen Laser- oder Puffergaskihlung wieder verdichtet und die detektierte
Fluoreszenz wieder zunimmt, dabei kommt sie aber wieder in Resonanz usw. Es wurde von
Gudjons beobachtet, dal’ die Oszillationsfrequenz der lonenwolke davon abhéngt, wie nahe die
Speicherparameter an einer Resonanz gewahlt werden [Wert07].

Auch in diesem Experiment wurden Fluoreszenzanderungen, die den langsamen Schwankungen bel
Ifflander dhneln, beobachtet. Rund um den Resonanzknoten N = 5 (s. Abb. 2.15) wurden 49
Speicherzeitmessungen bel unterschiedlichen g im Bereich von 0,535 bis 0,580 (a = 0) durch-
gefuhrt. Dabel konnte keine Korrelation zwischen Schwingungsfrequenz und Nahe zur Resonanz
festgestellt werden, da die Fluoreszenzénderungen unregelmaliig und schwach ausgepragt blieben.
Esist moglich, dal? diese Korrelation nur bei lasergekiihiten lonenwolken deutlich genug hervortritt.
Bel der gesamten Messung kann jedoch auch ein Schwanken der Laserfrequenz durch
temperaturbedingte Drifts samt M odensprtingen nicht vollig ausgeschlossen werden.
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Abb. 5.14: Schwankungen der Fluoreszenz wéhrend der Speicherzeitmessung. Diese kénnen durch die am Rand
einer Resonanz auftretenden periodischen Dichteschwankungen der |onenwolke entstehen.

Bel den Speicherzeitmessungen ist in der Zeit unmittelbar nach dem Erzeugen der lonen ein
unterschiedliches Verhalten der Fluoreszenzausbeute bei niedrigen und hohen Puffergasdriicken zu
beobachten (siehe Abbildung 5.15). Bei niedrigem Druck sinkt die Fluoreszenz zunéchst schneller
als wahrend des danach erfolgenden exponentiellen Abfalls. Bel hohem Druck hingegen steigt die
Fluoreszenzrate nach Abschalten der Erzeugung zunéchst an, bevor ein exponentieller Abfall
erfolgt. Mehrere Effekte spielen hier kurz nach der lonenerzeugung eine Rolle:

Die lonenwolkeist zu Anfang sehr heil3 und die lonenverlustrate ist abhangig von der onen-
temperatur — je hoher die Temperatur, desto grofier der lonenverlust.

Wahrend einer Speicherzeitmessung ist der Puffergasdruck fest eingestellt. Jedoch emittiert
das Filament beim Erzeugen auch viele neutrale Atome und durch seine Hitze gast das
umgebende Material aus, so dal3 sich direkt nach dem Erzeugen auf3er dem Puffergas noch



92 Kapitel 5. Experimente mit Ba'-lonenwolken mittels eines MOPA-L asersystems

weitere zur Kuhlung geeignete Stol3partner in der Falle befinden. Dieser "Dreck” erhdht den
effektiven Puffergasdruck, verschwindet aber nach dem Erzeugen relativ schnell wieder.

Mitgespei cherte negative lonen kdnnen nach [Mao71] dazu fuhren, dal3 mehr positive lonen
gespeichert werden konnen, da die Limitierung der Speicherkapazitdt der Falle durch die
Raumladung (siehe Gleichung 2.53) nun erst bel einer htheren Zahl an lonen erreicht wird.
Die beim Gluhen des Filaments zusammen mit den lonen emittierten und durch die Falle
fliegenden Elektronen konnten einen ahnlichen Effekt haben. Demgegeniber stehen

alerdings die Aussagen von [Repr94], dal3 Elektronen in der Falle zu einem erhthten
lonenverlust flhren.

Die beobachtete Fluoreszenz ist nicht alleine von der Zahl der gespeicherten lonen
abhangig: zum Einen hangt sie von der lonendichte in dem vom Laser getroffenen Bereich
der lonenwolke innerhalb des durch die Optik beobachteten Fallenausschnitts ab. Zum
Anderen erhoht sich die Quenchrate — und damit die Fluoreszenzausbeute — bei

VergroRerung des Puffergasdrucks (siehe Abb. 4.21) oder durch den oben erwahnten
"Dreck".

Daraus lassen sich folgende Interpretationen des in Abbildung 5.15 gezeigten Verhaltens ableiten:
Bel niedrig eingestelltem Puffergasdruck verlassen wegen der geringen Kihlung anfangs sehr viele
heiRe lonen die Falle. Zudem sinkt die Quenchrate nach dem Erzeugen stark, da die im Verhdltnis
zum Puffergas relativ grof3e Menge "Dreck” rasch abnimmt. Damit ergibt sich ein sehr starker
anfanglicher Fluoreszenzabfall.
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Abb. 5.15:Bei den Speicherzeitmessungen sinkt die Fluoreszenz bei niedrigen Puffergasdriicken anfangs sehr
stark, wahrend bei relativ hohen Driicken, (z. B. bei Stickstoff-Driicken tiber 3*10° mbar) zunéchst
ein Anstieg der Fluor eszenz beobachtet wird™.

Bei hohen Puffergasdriicken spielt der "Dreck" im Verhdltnis zum Puffergas praktisch keine Rolle;
somit erfolgt kein Absinken der Quenchrate. Beobachtbar wird dadurch die Fluoreszenzzunahme
durch Zentrierung und Verdichtung der lonenwolke.

! Diestritt nur bei optischer Detektion auf. Bei dem spéter in Kapitel 6 verwendeten destruktiven Nachweisist dies

nicht zu beobachten, somit mul3 der Effekt Gber die Sensitivitét der Detektionsmethode auf 1onendichte und Quenchrate
begriindet sein.
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5.5 Raumliche Verteilung der lonenwolke

Die bisher ausfuhrlichsten Messungen zur rdumlichen Verteilung grof3er lonenwolken haben
1979/80 Schaaf und Schmeling an genau der in diesem Experiment verwendeten Falle
durchgefiihrt’. Die Messungen erfolgten damals manuell und mit relativ wenigen Datenpunkten, so
dald die einfache Montage eines elektrischen Antriebs an den Justagespiegel genauere und
schnellere Messungen erhoffen lief3.

5.5.1 Zeitliche Anderung der Dichteverteilung

Bei den zundchst mit Stickstoff als Puffergas durchgefihrten Messungen fiel sofort die im
Vergleich zum friheren Experiment [Scha79, Schm80] deutlich kleinere lonenwolkengrofl3e auf
(siehe auch spéter) und bei einer der ersten Messungen wurde eine doppel hockrige Dichteverteilung
beobachtet:
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Abb. 5.16: Drei aufeinanderfolgende Messungen der raumlichen Dichteverteilung einer 1onenwolke bei Ander-
ung des Puffergasdrucks. Anomale Verteilung der lonenwolke bei einem Stickstoff-Puffergasdruck
von 3,2*10”° mbar. Der Laserstrahldurchmesser betrug ca. 2 mm, die Scan-Dauer jeweils ca. 3 Min.

Aufgrund der Laserbreite von 2 MHz im Vergleich zur Dopplerbreite von ca. 1 GHz (siehe
Abb. 5.6) tritt eine Selektion von Geschwindigkeitsklassen auf, d.h. nur lonen einer bestimmten
Geschwindigkeit in Bezug auf die Laserstrahlrichtung werden angeregt und die so erhaltene
Fluoreszenzverteilung entspricht nicht zwangslaufig der Dichteverteilung der lonenwolke. Es ist
jedoch deutlich eine Veranderung der rdumlichen Verteilung der beobachteten Geschwindigkeits-
klasse bei Variation des Puffergasdrucks zu erkennen. Ein Vergleich mit danach durchgefihrten
Messungen |a%t auf eine Ausdehnung und nachfolgende Verdichtung der Wolke schliefden. Dies
waére z.B. vergleichbar mit Berechnungen und Messungen aus der Plasmaphysik fir Nichtneutrales
Plasma in einer Penningfale, wo sich nach einer Anregung torusférmige Vertellungen ausbilden
konnen, die nach kurzer Zeit wieder in eine Gaul3verteilung Ubergehen [Dris90, Malm88]. Eine
derartige Anderung der Verteilung in Paulfallen wurde auch von Schaaf und Toschek [Scha79]
beobachtet, jedoch dort nicht als direkte Folge einer Variation des Puffergasdrucks. Die hier

! In den Fallenring waren damals Kreuzschlitze gesagt worden, um die Position des Laserstrahls in der Falle iiber mehr
als 15 mm variieren zu kdnnen. Diese Schlitze wurden inzwischen wieder verfillt (siehe Kapitel 4.4.1, auch Abb. 4.5
und 4.7).
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gemachte Beobachtung wurde jedoch im Rahmen weiterer Messungen nicht reproduziert, was
entweder an fur diesen Effekt schwierig zu treffenden experimentellen Bedingungen liegt, oder
daran, dal3 die Beobachtung moglicherweise durch einen nicht festgestellten Mef3fehler verursacht
wurde.

Die Anderung der Dichteverteilung — und die These der Ausbildung eines Torus — wird alerdings
durch den Dichteanstieg zu Beginn der Speicherzeitmessungen (siehe Abbildung 5.15) bei
vergleichbar hohem Puffergasdruck unterstiitzt. Auch die hier im Anschlu® in Kapitel 5.6
beschriebenen, mit dem elektronischen Nachweis gemachten Beobachtungen bei Druckvariation im
ahnlichen Puffergasdruckbereich kénnen als Hinweis auf dieses Phanomen gedeutet werden.

5.5.2 lonenwolkendurchmesser bei Verwendung von He- und N,-Puffergas

Die Dichteverteilung einer lonenwolke verandert sich mit ihrer Temperatur. Cutler berechnete in
den 80er Jahren die Dichteverteilung einer lonenwolke in einer Paulfalle fir verschiedene
lonentemperaturen [Cutl85, Cutl86]. Damit lassen sich aus gemessenen Dichteverteilungen
Rickschlusse auf die lonentemperatur ziehen bzw. zusétzliche verteillungsverdndernde Effekte
beobachten, wenn man die Temperatur Uber das Dopplerprofil bestimmt und die gemessene
Dichteverteilung mit der fir die Temperatur erwarteten vergleicht.
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Abb. 5.17: Links: Dichteverteilung einer lonenwolke in einer Paulfalle nach Cutler [Cutl85]. Rechts das Beispiel
zweier typischer, im Experiment gemessener radialer Dichteverteilungen.

Um die Auswirkungen des Puffergasdrucks auf die Dichteverteilung zu studieren, wurden daher
experimentell die Verteilungen bei Stickstoff-Puffergasdriicken zwischen 1*10° mbar und
2*10* mbar bestimmt. Bei einem Laserstrahldurchmesser von nun 1 mm erbrachten die Messungen
mit radialen lonenwolkendurchmessern® zwischen 0,94 mm und 1,24 mm (FWHM) jedoch keine
signifikante Druckabhangigkeit. Zwei typische Dichteverteilungen sind in Abbildung 5.17 gezeigt.
Aus der Form der Verteillungen |&l3t sich durch Vergleich mit Cutlers Diagrammen keine eindeutige
lonentemperatur ablesen’. Es ist nur deutlich, da3 Cutlers Kurve fiir 1000 K zu abgeplattet ist, und
die Kurven fur hohere Temperaturen sich in der Form dhneln, so dal3 man von mehr als 1000 K,
eher 3000 K ausgehen kann, was im Einklang mit den Berechnungen aus 5.2 steht.

Um herauszufinden, ob die Grof3e der lonenwolke merklich vom Puffergas abhangt, und vor alem,
um die Ergebnisse mit denen von Schaaf und Schmeling vergleichen zu kdnnen, wurde die

! Auch hier ist nur eine Geschwindigkeitsklasse selektiert.
2 Der Vergleich ist eher qualitativ, daim Experiment die Zahl der lonen nicht bekannt ist und sich die Masse der lonen
in Experiment und Berechnung unterscheiden.
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Dichteverteilung der lonenwolke nun mit Helium als Puffergas gemessen. Mit etwas grof3erem
Laserstrahldurchmesser als zuvor wurden bei einem Helium-Puffergasdruck von ca. 2*10™° mbar
radiale lonenwolkendurchmesser (FWHM) von 1,1 mm bis 1,7 mm gemessen. Die gegentiber der
Messung mit Stickstoff etwas grof3eren Werte entsprechen der bei diesem Versuch schlechteren
Laserstrahlqualitdt. Ein Unterschied in der Dichteverteilung ist zwischen Helium und Stickstoff als
Puffergas somit nicht feststellbar.

Die hier gemessenen Wolkengrof3en sind damit deutlich kleiner as bel Schaaf und Schmeling:
Schaaf hatte ohne Puffergas in radialer Richtung 11 mm und in axialer 7 mm als Wolkendurch-
messer gemessen. Dabel waren allerdings permanent mittels eines Bariumofens lonen erzeugt
worden, was zu einer Aufheizung der gespeicherten lonen fihrte. Bei der vorliegenden Arbeit
erfolgten die Messungen jewells mehrere Minuten nach dem Erzeugen. Schmeling erhielt in
radialer Richtung bei Heliumdriicken zwischen 2*107 Torr und 5%10° Torr Wolkendurchmesser
von 3,6 mm bis 2,5 mm und mal3 hier eine entsprechende Druckabhangigkeit. Er stellte allerdings
fest, dai3 eine weitere Erhdhung des Heliumdrucks zu einem Aufheizen der lonen und zu lonenver-
lusten fuhrte. Dies wurde von mir nicht beobachtet, zudem sind die von mir gemessenen Werte des
Wolkendurchmessers kleiner als die Druckabhangigkeit von Schmeling erwarten |&3t. Da die Falle
ansonsten mit der damaligen identisch ist, kann man darauf schlief3en, dal3 die damalige Aufweitung
der lonenwolke, ebenso wie der erhdhte lonenverlust, durch die Feldfehler bedingt waren, die die
damals in die Ringel ektrode geschnittenen (und inzwischen zugeschweil3ten) Schlitze verursachten.

5.6 Abhangigkeit der M akrofrequenz vom Puffer gasdruck

Beim Arbeiten mit dem elektronischen Nachweis falt auf, daf’ die hiermit erhaltenen Signale
keinesfalls stabil sind —weder was die Rampenspannung, bel der sie auftreten, noch was ihre Form
und Amplitude angeht. Einiges hierzu ist in Kapitel 4.5.3 bereits beschrieben. Andert man bei
permanent eingeschaltetem elektronischem Nachwels den Puffergasdruck, so zeigen sich
verschiedene Effekte (das hier verwendete Puffergasist Stickstoff):

Bei Driicken niedriger als 107 mbar verliert man die lonen relativ schnell, dadie
Puffergaskiihlung zu gering im Vergleich mit der Anregung der lonen durch den
Nachweisist.

Bel Erhohen des Puffergasdrucks ist zundchst ein Anstieg der Signalstarke zu beobachten,
was darauf zurtickzufthren ist, daf3 sich aufgrund der Kihlung mehr lonen in der Nahe des
Fallenzentrums aufhalten, die gleichzeitig angeregt werden.
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Abb. 5.18: Elektronischer Nachweis: in Abhangigkeit vom Puffergasdruck andert sich die Signalhéhe (links) und
(rechts) die Rampenspannung Uy, bei der das | onensignal auftritt (= Makrofrequenzander ung).
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Bei weiterer Erhdhung des Drucks fuhrt die Dampfung der lonenbewegung durch die StolRe
mit den Puffergasatomen zu einer Verringerung der Schwingungsamplitude der Ionen bei
Anregung durch den Nachweis. Die Signalhthe verringert sich nun wieder. Gleichzeitig
andert sich die Makrofrequenz w;, der lonen bei Anderung der Dampfung (s. Abb. 5.18).

Mehrfach aufgetreten ist bei Druckanderungen um 3* 10 mbar eine sehr starke und relativ plétzlich
einsetzende Wanderung des Signals zu anderen Rampenspannungen, d.h. eine Anderung der
Makrofrequenz der lonen. Bel Verringern des Drucks vergrofi3ert sich w; plétzlich, erhéht man dann
den Druck wieder, so verkleinert sich w, wieder bis zum Erreichen des vorherigen Werts — d.h. eine
groRere Anderung der Raumladung durch lonenverlust hat nicht stattgefunden. Der gesamte
Vorgang zeigt ein Hystereseverhalten. Hier wurde lediglich der Druck — und damit die Kihlleistung
— gesndert, was bei den eingestellten Fallenparametern offensichtlich zu einer kritischen Anderung
der Wolkenform fihrte. Interessanterweise geschah dies bel dem gleichen Puffergasdruck, bei dem
in einer anderen Messung die in Abb. 5.16 gezeigte Anderung der Dichteverteilung auftrat.
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Abb. 5.19: Hysteresever halten des elektronischen Nachweissignals: die Makrofrequenz der 1onen andert sich bei
einem bestimmten kritischen Druck (d.h. bei einer bestimmten Kuhlleistung) sprunghaft. Da kein
merklicher lonenverlust auftritt, muR eine Anderung der Form der 1onenwolke stattgefunden haben.

5.7 Vor- und Nachtelleder Meld3methode

Die Apparatur weist (auch im Vergleich zu der im néchsten Kapitel beschriebenen) enige
prinzipiell vorteilhafte Eigenschaften auf, wie z.B. die puffergasunabhéngige Erzeugung von lonen,
die Uber weite Bereiche nicht destruktiven Nachweise (elektronisch und optisch) und die daraus
folgende, fur manche Untersuchung praktische Moglichkeit, kontinuierlich mit der gleichen
lonenwolke zu arbeiten. Auch die grundsétzliche Moglichkeit, Gréf3e und Dichte von lonenwolken
Zu messen, ist nicht unerheblich. Jedoch auch die prinzipiellen Vorziige beinhalten Schwierigkeiten
im Detalil, vor allem bel dem Zi€l, die jewellige Mef3grofie in Abhéngigkeit vom Puffergasdruck zu
bestimmen.

a) Detektionsmethode

Die elektronische Nachweismethode hat den Nachteil, relativ ungenau zu sein. So ist die Masse,
bei der ein lonenpeak nachgewiesen wird, nicht prézise, zusétzlich konnen bei grofderen |onen-
wolken kollektive Effekte nicht ausgeschlossen werden, z.B. dal3 schwache Massenpeaks durch
die Anwesenheit einer grof3en Zahl von lonen einer anderen Masse verschwinden [Stah94] bzw.
dald zwei getrennte Massenpeaks ab einer bestimmten Wolkengréfe nur noch ein Signal bilden
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[Jung87]. Dal3 die Signalhéhe mehr von der Abstimmung des Schwinkreises als von der Zahl
der lonen abhangt, macht zusétzlich die Vergleichbarkeit von Messungen problematisch.

Der optische Nachweis dagegen ist vollig unsensitiv auf andere, moglicherweise
mitgespeicherte lonensorten, die das Verhalten einer lonenwolke aber mitbestimmen. Auch
wird — zumindest bei einem schmalbandigen Laser — nur eine Geschwindigkeitsklasse von
lonen selektiert. Zudem ist bel der Variation des Puffergasdrucks die Signalhohe nicht nur durch
die lonendichte, sondern auch durch zwei andere druckabhangige Effekte bestimmt: Zum Einen
andert sich die Quenchrate der metastabilen Niveaus mit dem Druck, so dal3 die aufgenommene
Fluoreszenz bei Druckénderung eine Funktion von Quenchrate und Kompression der Wolke
durch das Puffergaskihlen ist. Zum Anderen war die Einstellung eines gewlnschten Drucks nur
maoglich — dann allerdings sehr prézise — wenn die lonen-Getterpumpe permanent lief. Die
Entladung der lonengetterpumpe brennt jedoch bei Erhéhung des Drucks mit immer grofierer
Lichtintensitét (Abb. 5.20), was trotz Interferenzfilter zu einem merklichen Streulichtuntergrund
fuhrt. Ein Knick im Vakuumsystem zwischen Falle und Pumpe wirde allerdings das Problem
leicht beheben.
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Abb. 5.20: Licht der lonen-Getter pumpe bei Variation des Stickstoff-Puffer gasdrucks
b) Lasersystem

Mit dem MOPA-Lasersystem konnte zwar ein lonensignal mit sehr viel besserem Signal-zu-
Rausch-Verhdltnis erhalten werden, ganz unproblematisch war die Einstellung geeigneter
Laserparameter fur einen storungsfreien Betrieb aber nicht: Laserstrome und —Temperatur
mufdten immer wieder korrigiert werden, um einen Multimode-Betrieb des Lasers zu vermeiden.
Modenspriinge und Multimode-Betrieb wurden dadurch beglnstigt, dal3 die Temperatur im
Labor trotz Klimaanlage und verspiegelter (und abgedunkelter) Fenster taglich um mehrere
Grad schwankte.

c) Melsablauf mit einer lonenwolke

Die Messungen wurden alle so durchgefihrt, dal3 zu Beginn die lonen erzeugt wurden (oder
sich schon eine Weile in der Falle befanden) und dann die Messung durchgefuhrt wurde.
Wahrenddessen findet gemdl? der Speicherzeit ein permanenter lonenverlust statt, der natirlich
druckabhangig ist. Beim Scannen von g kommt noch lonenverlust in den Resonanzen dazu, so
dal? zum Beispiel eine Folge von Resonanzen nicht als solche, sondern als treppenférmiger
Signalverlauf aufgenommen wird. Dabei wirkt sich die Scangeschwindigkeit wegen der
unterschiedlichen Verweildauer in den Resonanzen auch auf die Form des Signals einer
Resonanz aus. Dazu kommit, dal3 nicht garantiert ist, dal? jede Messung mit der gleichen Anzahl
von lonen startet. Die Effizienz des loneneinfangs in die Falle ist wegen der Puffergasstofie
druckabhéangig. Zumindest fir einige Messungen hétte eine Erzeugung von immer der gleichen
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Menge lonen fir jeden einzelnen Mef3punkt (und nachfolgendes Leeren der Falle) deutlich
besser interpretierbare Ergebnisse geliefert. Das im nachsten Kapitel beschriebene Experiment
erfillt diese Anforderungen zumindest teilweise.
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6 Experimentean N, -lonenwolken
bei Variation von lonenzahl und Puffergasdruck

Im letzten Kapitel wurden bei Untersuchungen des Puffergaseinflusses auf das Speicherverhalten
grol3er lonenwolken enige interessante Effekte beobachtet. Das dort verwendete Mel3prinzip setzte
den Beobachtungen, insbesondere der Einfliisse des Drucks auf die nichtlinearen Resonanzen,
jedoch deutliche Grenzen. Deshalb wurden diese Messungen nun an einer Apparatur mit anderem
Mef3ablauf und lonennachwels durchgefiihrt, die hier besser geeignet war, mit der jedoch die
Mef3grofen lonentemperatur und —dichte nicht zuganglich waren:

Mit diesem experimentellen Aufbau konnten aufler den nichtlinearen Resonanzen im
Speicherbereich und den Speicherzeiten zusdtzlich auch Resonanzen im Frequenzspektrum der
lonen — wie Makrofrequenzen, deren Linearkombinationen und parametrische Resonanzen — bel
Anderung von Druck und lonenzahl untersucht werden. Die erreichte Genauigkeit bei der
Betrachtung all dieser Resonanzen lag hier weit Uber der in Kapitel 5 gezeigten.

Die Untersuchungen wurden mit gespeicherten N,"-lonenwolken bei Verwendung von Helium oder
Stickstoff* als Puffergas durchgefiihrt.

Dieses Kapitel beschreibt zunachst in 6.1 ausfihrlich den Aufbau des Experiments, Unterkapitel 6.2
erlautert dann detailliert das Zustandekommen des lonensignals vom Prozef3 der 1onenerzeugung
bis zur Abspeicherung der digitalen Daten unter Betrachtung einer Vielzahl von beeinflussenden
Parametern. Am Ende wird die Eichung des Nachweises auf absolute onenzahlen durchgefthrt. In
6.3 wird der experimentell aufgenommene erste Speicherbereich mit theoretischen und friheren
experimentellen Daten verglichen, der Einflul3 von Puffergas und lonenzahl auf Speicherbereich
und Resonanzen untersucht und erstmals das Auftreten kollektiver Resonanzen im Stabilitatsscan
gezeigt. Kapitel 6.4 widmet sich der Speicherdauer der lonen in der Falle; bel unterschiedlichen
Puffergasdriicken und mehreren gespeicherten Massen auftretende Effekte werden beschrieben.
Kapitel 6.5 zeigt Untersuchungen extern angeregter Resonanzen bei Beobachtung des Frequenz-
spektrums. Massenbestimmungen und die Bestimmung von Resonanzordnungen werden mittels der
Resonanzen getestet, Mutter-Tochter-Resonanzen detailliert untersucht und kollektives Verhalten
der lonen beobachtet. Auch hier werden wieder die Einflisse von lonenzahl und Puffergasdruck
gezeigt.

6.1 Experimenteller Aufbau

Die Messungen wurden an einer schon seit vielen Jahren in Betrieb befindlichen Apparatur
durchgefihrt. Urspriinglich aufgebaut von H. Knobloch [Knob87] und weiterentwickelt von H.
Weinreuter [Wein90], T. Fink [Fink90] und nachfolgend K. Scheler [Sche9l] wurde sie im Verlauf
der Doktorarbeit von R. Alheit [Alhe97] mehrfach veréndert, was am Besten in den wahrenddessen
entstandenen Diplomarbeiten von T. Ruths [Ruth92], C. Henning [Henn94], S. Kleineidam
[Klei95], M. Hoefer [Hoef97] und M. Holzki [Holz97] nachvollzogen werden kann. Wéahrend der
ganzen Zeit war die Apparatur Bestandteil eines Experiments zur Photodissoziation von H," und
wurde dabel gleichzeitig sehr erfolgreich bel der Erforschung der nichtlinearen Instabilitéten der
Paulfalle eingesetzt [Alhe95, Alhe96, Alhed6b, Alhed7b, Chu98, Razv98]. Danach zog die
Apparatur um in das Fortgeschrittenen Praktikum Teil 2 fur Physiker und wird dort seitdem
verwendet. Im Wintersemester 2002/2003 wurden Umbaumal3nahmen nétig, die von Stefan Krause

! Bei der Verwendung von Helium als Puffergas verbessert sich der Restgasdruck in der Apparatur nach einer Messung
nur sehr langsam, so dal3 im Laufe der Zeit mit immer schlechteren (d.h. héheren Driicken) gearbeitet werden muf3, will
man nicht viele Tage zwischen einzelnen Messungen warten. Wegen der hheren Pumprate der Getterpumpe fir
Stickstoff wurden die Experimente auch mit Stickstoff als Puffergas durchgefiihrt, was die Betrachtung eines groferen
Druckbereichs méglich macht, jedoch den hier nicht quantitativ erfal3baren Effekt des Ladungsaustauschs zur Folge hat.
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und mir durchgefiihrt wurden. Dabei wurde ein neues Programm zur Experimentsteuerung
geschrieben [Krau04]! und die externe Beschaltung des Experiments iberarbeitet. Der zum Zeit-
punkt dieser Arbeit aktuelle Stand des experimentellen Aufbaus wird im Folgenden beschrieben.

ADC
[:] SEV
I |
lonenoptik
PC L
Nachweispuls r e .
i )Fal | e<
Anregung | /N
1
Filhrungsfeld (D
Druck- Getter- Puffer-
lonenerzeugung messung pumpe gas

Abb. 6.1: Schematischer Gesamtaufbau des Experiments

Der Versuchsaufbau besteht im Wesentlichen aus einer Paulfalle in einer Vakuumapparatur, einer
Elektronenkanone zur Erzeugung der lonen und enem destruktiven, massenselektiven
lonennachweis (siehe Abb. 6.1).

Die lonen werden mit Hilfe der Elektronenkanone durch Elektronenstof3ionisation aus dem in der
Falle vorhandenen Restgas erzeugt. Nach einer gewissen Speicherzeit, in der die lonen z.B. eéinem
Anregungsfeld ausgesetzt werden, werden sie durch Anlegen einer Extraktionsspannung aus der
Falle entfernt und zum Nachwels auf einen Sekundarelektronenvervielfacher (SEV) fokussiert.
Dessen Signal wird von einem ADC digitalisiert und vom Mefdrechner verarbeitet. Dieser steuert
den Ablauf des Experiments, d.h. die Dauer der lonenerzeugung (kiinftig Erzeugungszeit genannt),
die Verweildauer der lonen in der Falle, d.h. die Zeit zwischen Erzeugung und Extraktion der lonen
(Wartezeit), die Falenspannungen und bei Bedarf die Frequenz und Amplitude einer externen
lonenanregung. Im Mef3programm kann eine Sequenz von Messungen eingestellt werden, in deren
Verlauf der Computer einen der folgenden Versuchsparameter fortlaufend andert: Erzeugungszeit,
Wartezeit, Anregungsfrequenz oder Fallenwechselspannungsamplitude. Das nach der Detektion
erhaltene lonensignal wird gespeichert und graphisch gegen den sich andernden Parameter
aufgetragen.

6.1.1 Die Paulfale

Die in diesem Experiment verwendete klassische Paulfalle hat einen Radius r, von 2 cm und das
Verhdltnis r, zu z, betrégt J2. Die aus Kupfer bestehende Ringelektrode weist zwel
gegenlberliegende Bohrungen von 8 mm Durchmesser fUr den im friheren Experiment bendtigten
Laser auf. Im rechten Winkel dazu existiert eine weitere Bohrung von 4 mm Durchmesser, die

! Dies wurde nétig, da das Steuerprogramm von Michael Holzki (V organgerprogramme fiir unterschiedliche

M efanwendungen stammten von Thorsten Ruths und Raimund Alheit, verbessert von Carsten Henning und Stephan
Kleineidam) wegen Rechnerdefekt an einen neuen PC hétte angepaldt werden muissen, was jedoch unmdglich war, da
das alte Pascal-Programm nur noch als ausfiihrbare exe-Datei und nicht mehr als Quellcode vorlag.
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einmal zum Elektroneneinschul? verwendet wurde. All diese Bohrungen sind fir den momentanen
Einsatz der Falle nicht mehr n6tig, Sie tragen aber zu einem verstérkten Auftreten von nichtlinearen
Resonanzen bei. Die untere Endkappe besteht ebenso wie der Ring aus Kupfer und weist in der
Mitte eine Bohrung von 3 mm Durchmesser zum Einschul3 von Elektronen in die Falle auf. Die
obere Endkappe besteht aus poliertem Stahl. In ihr befindet sich zur lonenextraktion in der Mitte ein
Loch von 20 mm Durchmesser, in das ein Drahtnetz eingeschweildt ist. Dessen Oberfléache fuhrt
naherungsweise die hyperbolische Form der Endkappe fort. Ring und Kalotten sind mittels mit
Keramikhilsen isolierten Schrauben miteinander verbunden, dabei bilden jeweils 3 der Hilsen die
Abstandhalter zwischen Endkappe und Ring. Die gesamte Falle ist mit Gewindestangen mit durch
Keramikhilsen isolierten Verschraubungen an einer Stahlplatte befestigt, die ihrerseits mit
Gewindestangen am Vakuumtopf befestigt ist und die auch den Aufbau der Elektronenkanone tréagt
(siehe Abbildung 6.2). Im Vergleich zu der in Kapitel 4 beschriebenen Falle sind hier in den
Elektroden selbst weniger Offnungen vorhanden, jedoch ist die Liicke zwischen Ring und Kalotten
sehr viel grofl3er, so dal? nicht ohne weiteres von einer Konfiguration mit geringeren Feldfehlern
ausgegangen werden kann.

2cm

Abb. 6.2: Schnittzeichnung der verwendeten Falle. Das Foto zeigt den Aufbau samt Elektronenkanone.

6.1.2 Vakuumaufbau

Die Fdle befindet sich im Zentrum eines Vakuumtopfs, um den sich eine gréfere Zahl von
Vakuumbauteilen gruppieren (siehe Abbildung 6.3):

Am oberen Flansch des Topfes schliefdt sich ein Rohr gleichen Durchmessers an, in dem der
Nachweis untergebracht ist. Der obere Flansch des Rohres enthélt Stromdurchfihrungen, Uber die
der destruktive lonen-Nachweis mit den Spannungsversorgungen und der Elektronik zur
Datenaufnahme verbunden ist.

An zwei seitlichen Anschliissen des Vakuumtopfs befinden sich vom friheren Experiment zur
Dissoziation von H," noch Flansche mit Glas-Metall-Ubergangen, die auf der einen Seite ein
Einkoppelfenster und auf der entgegengesetzten Seite ein Brewsterfenster tragen. Diese Fenster
werden beim jetztigen Experiment nicht mehr bendtigt. Unten am Vakuumtopf angebracht ist ein
Adapterstiick mit Stromdurchfhrungen, darunter schlief3en sich noch zwei Vakuumrohre bis zur
lonengetterpumpe (Saugvermdgen 30 I/s) an'.

! Dielange Strecke von ca. 1 m zwischen Getterpumpe und Falle und die Verwendung einer Pumpe mit kleinem Mag-
neten war im friiheren H,"-Experiment nétig, um den stérenden EinfluR des Pumpenmagnetfelds zu minimieren (siehe
[Hoef97]). Heute wére das untere Rohr Uberfliissig und es kdnnte wieder eine stérkere Pumpe eingesetzt werden, da das
Magnetfeld im F-Praktikumsbetrieb und bei den hier beschriebenen Experimenten keine mef3bare Rolle spielt.
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Das obere dieser Vakuumrohre besitzt einen seitlichen Anschlul3, an dem sich ein T-Stiick befindet.
An dem einen Anschluf® des T-Stiicks ist Uber Ventile und einen Rohrbogen der Wellschlauch eines

mobilen Turbopumpstands zum
Evakuieren der Apparatur angebracht. Am
anderen T-Stuck-Anschlul3ist ein weiteres
T-Stick angeschraubt, das zum Einen
einen Restgasanalysator VG ARGA und
zum Anderen ein Nadelventil und einen
Ballon fir den Puffergaseinlald trégt.
Nadelventii und ARGA waren am F-
Praktikumsexperiment bei Beginn meiner
Messungen noch nicht vorhanden, so dai3
einige wenige erste Messungen zunachst
ohne Kenntnis des Restgasdrucks er-
folgten. Mit Hilfe eniger charakteris-
tischer, druckabhangiger Grol3en, wie z.B.
der Zeit bis die Falle mit lonen geflllt ist
und der Signalhthe bel geflllter Falle,
kann jedoch nachtréglich auf den damals
herrschenden Druck geschlossen werden.
Nach teillweisem Ausheizen der Apparatur
wurde ein Restgasdruck von 3*10° mbar
erreicht. Durch Einlal3 von Puffergas bei
gleichzeitig  laufender  Getterpumpe
konnten beliebige, zeitlich stabile Driicke
bis tiblicherweise 1* 10" mbar (das ARGA
falt aus bei ca 5*10° mbar) eingestellt
werden. Als Puffergas wurden Stickstoff
und Helium verwendet. Der ARGA-
Restgasandlysator auf Basis  enes
Massenfilters  ermdglicht  es,  die
Partialdricke der haufigsten Restgas-
bestandteile bel Einlal3 eines Puffergases
aufzunehmen (Abb. 6.4).
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Abb. 6.3: Vakuumaufbau. Einzelne Bauteile sind zur besseren
Ubersicht gegeniiber dem tatsichlichen Aufbau um
90° bzw. 45° gedreht dar gestellt.
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Abb. 6.4: Mit dem ARGA gemessene Partialdr icke des Restgases bei Einlal3 von Helium (rechts) und Stick-
stoff (links) als Puffergas. Auffallend ist in beiden Féllen der Anstieg des Sauer stoffpartialdrucks.
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6.1.3 Speicherfeld und externe Anregung

Die Speicherspannung wird auf den Ring der Falle gegeben und durch den Fuhrungsfeldverstérker
GHF961028 (Eigenentwicklung des Elektronik-Labors des Ingtituts) erzeugt, der einen AC-
Spannungsbereich von 0 bis 2500 V,, und einen DC-Spannungsbereich von —200 V bis +200 V bei
748,8 kHz aufweist. Uber den Experimentrechner kann die AC-Spannung vom Programm aus
variiert werden'. Beide Spannungsanteile konnen auch manuell am Fihrungsfeldverstarker
eingestellt und mittels der umschaltbaren Anzeige kontrolliert werden. Die vom Programm
eingestellte, die angezeigte und die tatséchlich anliegende Spannung stimmen dabei nicht perfekt
Uberein, wobei die Abweichung von der Abstimmung des Geréts auf die Fallenkapazitét abhangt.
Bel der fur die Experimente dieses Kapitels gewahlten Abstimmung betrug die Abweichung bis zu
5 %. Mit Hilfe der Funktion

VO,tats‘ichlich [VPP ] = 0’96 >e\/O,MeBprograrrm [VPP ] + 10’6 [VPP ]

konnen die abgespeicherten Datensdtze bei Spannungen ab 150 V, Korrigiert werden, so daf3 nur
noch eine geringe Restabweichung von ca. 0,8 % bleibt.

Die beiden Endkappen sind Uber jeweils 100 W-Widerstande geerdet. Um die lonen nach dem
Speichern extrahieren zu konnen, ist an der oberen Endkappe ein HV-Schalter samt
Spannungsversorgung (Oltronix 0 bis -500V) fur den negativen Extraktionspuls angeschlossen.

An beide Endkappen kann zudem ein Wechselfeld zur Quadrupolanregung der |onenwolke angel egt
werden. Dazu dient ein vom Experimentrechner Uber GPIB-Verbindung® angesteuerter SRS
Funktionsgenerator (Model DS 335), der gegen die an den Endkappen bei der Extraktion der lonen
auftretenden Spannungen durch Relais geschiitzt wird®. Mit diesem lassen sich tiber den PC
Wechsel spannungen mit Frequenzen von 0 — 3,1 MHz und Amplituden von 0,04 — 10 V,, entweder
als Festfrequenz oder als Sweep einstellen.

6.1.4 lonenerzeugung

Die Erzeugung der lonen geschieht durch Elektronenbeschul3 des in der Falle befindlichen
Restgases, das zu einem grofen Tell aus molekularem Stickstoff besteht. Der Einschuld der
Elektronen in die Falle geschient mit Hilfe einer Elektronenkanone durch die Bohrung in der
unteren Kalotte. Die e-Kanone besteht aus einem 0,1 mm starken, thorierten Wolframdraht mit 7
Wicklungen* als Gliihfaden, einer Ziehblende zur Beschleunigung der Elektronen in Richtung Falle,
einer Fokusblende in unmittelbarer Néhe des Gluhfadens zur Fokussierung des Elektronenstrahls
durch die Kalottenbohrung und einer unter dem Faden angebrachten Elektrode, an die eine
Gegenspannung angelegt werden kann. Die Ziehblende und die Elektrode unterhalb der
Gluhfadenwicklung sind aus diinnem VA-Blech, die Fokusblende ist aus einem ca. 4 mm starken
Stick Stahl gefertigt (siehe Abb. 6.5).

! Der GAF 961028 besitzt zwei analoge Eingange zur externen Steuerung von AC — und DC- Spannungsanteil des
Fuhrungsfelds. Der Steuerungs-PC beinhaltet eine DAC-Karte, somit ist prinzipiell die Steuerung beider Spannungen
Uber das Programm mdglich, jedoch ist momentan das Rampen der DC-Spannung fehlerhaft. Der AC-Spannungsanteil
|43t sich bei den derzeitigen Programmparametern tiber den Computer von 0 - 2000 Vpp variieren.

2 Eingestellte Adresse: 19

% Das Relais an der unteren Kalotte ist inzwischen eigentlich tiberfliissig, da das Anlegen eines zusétzlichen positiven
Extraktionspulses dort zu keiner Erhthung des lonensignal s filhrte [Hoef97, Alhe97]. Nur wahrend der Arbeit von S.
Kleineidam wurde die Kombination von zwel Pulsen verwendet [KIei95]. Davor wurde ein positiver Puls zum sicheren
endguiltigen Leeren der Falle verwendet [Ruth92].

* Nach AbschluRR der Messungen fiir diese Arbeit brannte wahrend des F-Praktikums der Glithfaden durch. Er wurde
durch einen Faden mit 4 Wicklungen ersetzt, was fiir das bestehende Experiment im Gegensatz zum H,"-Experiment,
wo eine moglichst kurze Erzeugungszeit, d.h. mdglichst hohe Erzeugungseffizienz bendtigt wurde, unerheblich ist.
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Waéhrend des Experimentierens wird der Gliuhfaden mit Hilfe eines Prézisions-Stromgebers
(Digistant 6422, Instabilitat® <10®, siehe auch [Sche91]) permanent mit einem Strom von 1,4 A
geheizt. Mittels einer Spannungsquelle (Oltronix B505, 0 — 400 V) wird die unter dem Faden
befindliche Elektrode auf eine gegeniber dem Faden negative Spannung gelegt, so daf3 die
emittierten Elektronen nach oben in Richtung Falle gedriickt werden. Die Fokusblende liegt
ebenfalls gegentiber dem Faden auf leicht negativem Potential (Spannungsquelle: Oltronix B504,
0-100V), die Ziehblende ist geerdet. Das Gesamtsystem aus Gluhfaden, Gegenspannungs-

1

Ziehblende Fokushlende

Gegenspannungs-
Elektrode
/

Abb. 6.5: Elektronenkanone. Foto und schematische Dar stellung. Die Ziehblende ist — elektrisch isoliert —an der
unteren Kalotte befestigt, darunter sind auf der Tré&gerplatte (siehe auch Abb. 6.2) die dicke Fokus-
blende, der Faden und die Gegenspannungsblende montiert.

Elektrode und Fokusblende wird im Mefizyklus fur die Zeitdauer der lonenerzeugung auf ein
gegenlber Ziehblende und Falle negatives Potential von etwa -300 V gelegt, so dal3 die vom Faden
emittierten Elektronen mit ausreichender kinetischer Energie in die Falle beschleunigt werden. Da
die lonisierungsenergie von N 15,58 eV betrégt, kann die lonisierung sowohl durch die Elektronen
aus der Kanone as auch durch Sekundérelektronen erfolgen. Nach, bzw. vor dem
Elektroneneinschufd wird das Potential auf 0 V geschaltet, so dal3 in dieser Zeit keine Elektronen in
die Falle gelangen. Die Schaltung des Potentials (Spannungsquelle: Oltronix B505, 0 - 400 V)
erfolgt durch einen Hochspannungsschalter, der vom Experimentrechner durch TTL-Pulse variabler
Lénge gesteuert wird. Die Dauer der Erzeugungszeit ist so am Rechner zwischen 9 und 30000 ms
einstellbar. Da die Erzeugungszeit auf jeden Fall lang im Vergleich zur Fuhrungsfeldperiode ist,
erfolgt hier keine Synchronisation mit der Phase des Fuhrungsfelds.

Die Anordnung zur lonenerzeugung entspricht im Prinzip der von Thorsten Ruths gebauten und
ausfuhrlich getesteten [Ruth92]. Carsten Henning hat diese wahrend seiner Diplomarbeit weiter
verbessert und die aktuell im Experiment verwendete Kanone gebaut [Henn94]. In seiner Arbeit
finden sich Messungen zur Optimierung der Spannungen der Elektronenkanone, bei Stephan
Kleineidam [Klei95] Messungen zur Emission des Fadens bel unterschiedlichen Stromen.

! Diese Konstanz war beim H,"-Experiment nétig, vor allem im Hinblick auf das durch den Gliihfaden erzeugte
Magnetfeld. Zur heutigen Untersuchung von Resonanzen gespeicherter 1onenwolken wiirde auch eine geringere
Konstanz der Stromquelle gentigen.
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6.1.5 lonennachweis

Zum Nachweis der lonen wird ein destruktiver TOF-Nachweis (time of flight) verwendet. Die sich
in der Falle befindlichen positiven lonen werden durch Anlegen eines negativen Spannungspulses
an die obere Kalotte aus der Falle beschleunigt. Die lonen werden dann nach einer gewissen
Flugstrecke, die zur zeitlichen Trennung unterschiedlicher lonensorten dient, von einer lonenoptik
auf einen Sekundarelektronenvervielfacher (SEV) fokussiert. Der auch as lonenmultiplier
bezeichnete SEV erzeugt ein zur Anzahl der primér auftreffenden lonen proportionales Signal, das
grof3 genug ist, daid es direkt ohne weitere Verstéarkung von einem ADC digitalisiert werden kann
und an den Mefdrechner zur Speicherung weitergeleitet wird.

Das Mef3prinzip des destruktiven Nachweises wurde an dieser Apparatur seit 1992 [Ruth92]
verwendet’, 1994 wurde das anfangs dazu verwendete Channeltron durch den jetzt noch
verwendeten SEV ersetzt.

Der Nachweis, bestehend aus Sekundarelektronenvervielfacher und lonenoptik ist an drel
Gewindestangen am oberen Flansch hangend in der Apparatur eingebaut (siehe [Henn94], S. 50)

Sekundér elektronenvervielfacher:

Der Nachweis der lonen geschient mittels eines lonenmultipliers der Marke Philips (XP 1600
series). Dieser besteht aus 16 Dynoden, die tber eine Spannungsteilerkette miteinander verbunden
sind (siehe Abb. 6.6). Die Widerstande des Spannungsteilers sind dabel in Glas eingeschmolzen,
um ihre Vakuumtauglichkeit zu gewéhrleisten. An die erste Dynode des SEV wird eine negative
Spannung von typischerweise -1300 bis -2000 V angelegt, hinter der letzten Dynode befindet sich
die Anode, die auf Erdpotential liegt. Die auf die erste Dynode auftreffenden lonen I6sen aus dem
Dynodenmaterial (CuBe) Sekundérel ektronen aus, die zur néchsten Dynode beschleunigt werden,

Dn: n-te Dynode
A: Anode
Unm: Multiplierspannung

J 0 U XV XV XNV XNV XV XD NV VD D AWV /W AW A

C
=z

Abb. 6.6: Foto des Nachweissystems bestehend aus lonenoptik (Netz und Zylinder, unten im Bild) sowie dem
SEV mit den Widerstanden des Spannungsteilers [Henn94]. Daneben schematische Darstellung des
SEVs[KIlei95] und Zeichnung des ionenoptischen Systems aus Netz und Zylinder [Henn94].

! Davor wurde ein elektronischer Nachweis verwendet, shnlich dem in Kapitel 4.4.3 beschriebenen.
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wo sie wiederum Sekundarelektronen erzeugen. Laut Spezifikation betragt der Verstarkungsfaktor
des gesamten Multipliers 107 bei einer Kathodenspannung von -2500 V, die Quanteneffizienz liegt
fir positive lonen mit einer Energie von 1 keV his 3 keV zwischen 15% und 30%". S. Kleineidam,
der den SEV zahlreichen Tests unterzogen hat, erhielt bei seinen Abschétzungen fur H einen um
den Faktor 15 hoheren als den angegebenen Verstarkungsfaktor [Klei95]. Die Gesamtzahl an
Sekundarelektronen trifft wahrend etwa 5ns an der Anode ein, was mit einem Oszilloskop Uber
einen 50WWiderstand gemessen als Spannungspuls mit einer Anstiegszeit von ca. 3 ns und einer
Hdohe von einigen hundert Millivolt beobachtet werden kann.

Um die Lebensdauer des SEV zu erhthen, wird die Hochspannung beim Mef3ablauf nur wahrend
der Nachweisphase von ca. 30 ms Dauer an der Kathode angelegt. Nach Alheits Abschétzung
[Alhe97, S. 61] verlangert diese Mainahme? die L ebensdauer etwa um den Faktor 1000.

Der Umstieg von einem Channeltron auf den SEV brachte damals laut Henning eine Vergréf3erung
der lonensignale um mehr as eine Grofdenordnung. Allerdings verschlechterte sich das Vakuum
durch die glasgekapselten Widersténde des SEV um eine Grélenordnung.

lonenoptik:

Der Abstand von der oberen Kalotte bis zur Kathode des SEV betrégt 70 mm. Daraus ergeben sich
Laufzeitunterschiede unterschiedlicher lonensorten, die eine zeitliche Signaltrennung und
Diskriminierung moglich machen. Wegen der langen Flugstrecke missen jedoch die lonen auf die
Kathode des SEV fokussiert werden. Dazu dient eine lonenoptik bestehend aus einem Netz und
einem Zylinder® (beides aus VA-Stahl). An beide werden negative Spannungen angelegt, wobei
nach Tests von Henning [Henn94] eine hohe Netzspannung (ab —700 V) alleine schon genlgt, um
ale extrahierten lonen auf die SEV-Kathode zu lenken. Bei geringeren Netzspannungen wird eine
zusétzliche Zylinderspannung bendtigt, um eine vergleichbare |onenausbeute zu erhalten.

Im Experiment liegen die Spannungen an der lonenoptik permanent an. Die Spannung am
Beschleunigungsnetz wird durch ein DC-Power Supply HP Harrison 6110 A (0 V bis —3000 V)
bereitgestellt, die am Zylinder von einem HV Power Supply Canberra 3002 (0 V bis —2000 V). Der
Spannungspuls an der oberen Kalotte und die SEV-Spannung werden fir den Nachweis der lonen
auf die Phase des Fuhrungsfelds getriggert geschaltet. Wie Tests von M. Holzki [Holz97] gezeigt
haben (siehe auch [Wald79]), hat die Phase des Fihrungsfelds einen grof3en Einflu® auf Form und
Grofe des lonensignals. Die Spannung fir die Endkappe wird von einer Oltronix B 605 D
Spannungsquelle (0-500 V) erzeugt und Uber einen vom Experimentrechner tber TTL-Pulse
ansteuerbaren HV-Schalter an die obere Kalotte angelegt. Der SEV erhélt seine Spannung von einer
Fluke 408 B Hochspannungsquelle, ebenfalls durch einen Hochspannungsschalter (2 Elektronik-
Boxen) vom Rechner gesteuert.

Das Signal des SEV wird weitergeleitet an einen ADC (EHM 820713, Eigenbau des
Elektroniklabors, dhnlich SEN FE 286). Dieser erhalt von der Experimentelektronik ein Steuergate,
das zeitlich mit dem Eintreffen des SEV-Signals abgeglichen werden muf3. Der ADC erzeugt einen
NIM-Pulszug mit einer Frequenz von ca. 15 MHz und einer Dauer, die proportional der wahrend
des Gates eingetroffenen elektrischen Ladung ist. Dieser Pulszug wird in einen TTL-Pulszug
umgewandelt und an die Vielkanalz&hlerkarte im Rechner weitergeleitet, wo die Anzahl der Pulse
gezahlt, abgespeichert und graphisch dargestellt wird.

! Nach R. Alheit [Alhe97, S. 61]. Der Wert deckt sich mit dem von M. Holzki [Holz97, S. 29] angegebenen von ca.
20%, wohingegen S. Kleineidam, der eine Nachweiseichung durchgefiihrt hat, die Nachweiseffizienz des SEV mit 30-
45% fir Betriebsspannungen zwischen -1400 V und -2800 V angibt [Klei95, S. 39].

2 Ohne diese MalRnahme wiirde bei der lonenerzeugung ein nicht geringer lonenstrom auf die SEV-Kathode treffen.

% Der Zylinder besteht aus zwei separaten Halbschalen, die extern elektrisch verbunden sind.
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6.1.6 Mef3zyklus und Experimentsteuerung

Eine Messung besteht an diesem Experiment bedingt durch die destruktive Art des Nachweises aus
vielen Einzelmessungen, wobei der Mef3zyklus (Abb. 6.7) bestehend aus Erzeugungszeit, Wartezeit
und Nachweiszeit fortlaufend wiederholt wird:

Erzeugungszeit Wartezeit Nachweiszeit
< >« >« >
—_— ov Gluhfadenpotential
-300 bis-450 V
Optionale Anregung
ov ObereKalotte
-210 bis-370V
oV SEV-Spannung

-1200 bis -2400 V

Abb. 6.7: Zyklus einer Einzelmessung. Erzeugungszeit und Wartezeit kénnen vom Anwender eingestellt werden,
die Nachweiszeit ist gekennzeichnet durch den ca. 1,3 ms langen Extraktionspuls, die wahrend ca.
30 ms anliegende SEV-Spannung sowie die vom PC zur Datenverarbeitung bendtigte Zeit, bevor dieser
einen neuen Zyklus startet.

Der gesamte Mef3ablauf ist dabei automatisiert und wird von einem PC mit Hilfe eines von Stefan
Krause [Krau04] geschriebenen Turbo-Pascal-Programms gesteuert. Als Schnittstelle zwischen PC
und Experiment dient eine von Christoph Gerz entwickelte Vielkanalplatine, Uber die die zeitliche
Steuerung von Erzeugung, Wartezeit und Nachweis sowie die Datenaufnahme erfolgt. Die
Ansteuerung des FUhrungsfeldverstéarkers erfolgt Uber eine DAC-Karte, die Steuerung des
Frequenzgenerators Uber eine GPIB-Karte. Am Experimentrechner kénnen im Turbo-Pascal-
Steuerprogramm unterschiedliche Mef3ablaufe eingestel It werden:

Signalhdhenmessung: Diese Art von Messung ist zur manuellen Einstellung und Optimierung der

Séttigungsmessung:

Experimentparameter’ (Spannungen und Phasenlage von Erzeugung und
Nachweis) gedacht. Im Programm werden daher lediglich die Parameter
Erzeugungszeit, Wartezeit® und optional eine externe lonenanregung mit
festen Werten von Frequenz und Amplitude sowie die gewinschte Anzahl
von Datenpunkten eingestellt, so dal3 der Rechner den Mef3zyklus immer
wieder mit konstanten Parametern wiederholt, so dal3 ale externen
Einstellungen justiert werden konnen, wahrend man das lonensignal auf dem
Oszilloskop oder dem Monitor beobachtet.

Diese Messung dient dazu, das Fullen der Falle mit lonen zu beobachten und
die SEV-Verstdrkung mit Hilfe der SEV-Hochspannung auf den ADC

! Dies sind die Spannungen der |onenerzeugung (Fadenpotential, Fokussierung, Gegenspannung) und des Nachweises
(Extraktionspuls, Zylinderspannung, Beschleunigungsnetz) sowie die Phase des Extraktionspul ses. Auf3erdem mul3 das
Gate fir den ADC auf das lonensignal abgestimmt sowie das "Pedestal" des ADC eingestellt werden.

2 Die Auswurfzeit wird immer auf den Wert 30 ms gesetzt.
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abzustimmen®. Im Programm einstellbar sind daher minimale und maximale
Erzeugungszeit (einstellbare Werte zwischen 9 ms und 30000 ms) sowie die
Zahl der Datenpunkte. Der Computer erhdoht nun von Mef3zyklus zu
Mefdzyklus die Erzeugungszeit um einen konstanten Wert. Im Programm
eingestellt wird aulRerdem die (konstante) Wartezeit und optional eine externe
lonenanregung mit festen Werten von Frequenz und Amplitude.

Stabilitétsdiagramm: Mit diesem Programm lassen sich Schnitte durch das Stabilitétsdiagramm
durchfihren, vergleichbar denen in Kapitel 5.3. Dabel werden vom Rechner
wahlweise Vo oder Uy von Mefizyklus zu Meldzyklus schrittweise vom
eingegebenen minimalen bis zum eingegebenen maximalen Spannungswert
erhéht (maximale Vo-Auflosung ca. 1 V)% Erzeugungszeit, Wartezeit und
eine optionale externe lonenanregung werden als feste Parameter angegeben.

Speicherzeit: Um Speicherzeitmessungen vergleichbar denen in Kapitel 5.4 durchfthren zu
konnen, wird hier bel sonst festen Parametern (Erzeugungszeit, optionale
externe Anregung) die Wartezeit von einem eingegebenen Minimalwert
schrittweise bis zu einem eingegebenen Maximalwert vergrofiert.

Makrofrequenzen:  Mit dieser Messung kann das Anregungsspektrum der lonen aufgenommen
werden. Die Anregungsfrequenz wird vom Programm zwischen den
eingegebenen Minimal- und Maximalwerten schrittweise vergrof3ert. Feste
Parameter der Messung sind die Anregungsamplitude des Funktions-
generators® sowie Erzeugungs- und Wartezeit.

In Abbildung 6.8 ist der Schaltplan des Experiments im Gesamtuiberblick dargestellt. Der zeitliche
Ablauf einer Mef3sequenz soll kurz anhand des Schaltplans erklért werden. Dabei wird von einer
Stabilitdtsdiagramm-Messung mit eingeschalteter externer Anregung ausgegangen, um ale
Funktionen miteinzubeziehen. Alle Spannungsversorgungen und das Fallenfeld seien eingeschaltet,
ebenso der Fadenstrom und der Funktionsgenerator.

Uber die Vielkanalzahlerkarte gibt der PC das TTL-Signal zum lonenerzeugen. Das Signal lauft in
den mit LED-Anzeigen bestiickten Buffer ("Lichterkette"), wo wahrend anliegendem TTL-Signal
die oberste LED ("Erzeugungszeit") leuchtet. Das Signal wird tber ein LEMO-Kabel (alle TTL-und
NIM-Signale laufen im Experiment iiber LEMO-Kabel) an den Schaltverstarker* fiir das negative
Fadenpotential gegeben. Somit wird das Potential der Elektronenkanone fir die Dauer des TTL-
Signals auf negative Spannung gelegt und die Elektronen gelangen in die Falle, wo sie
Restgasmolekile ionisieren. Wenn das TTL-Signal des Rechners nach der im Mef3programm
eingestellten Erzeugungszeit endet, stoppt auch die lonenerzeugung. Gleichzeitig mit dem Ende des
"Erzeugungssignals' wird vom Computer das nachste TTL-Signal gesendet und am Buffer leuchtet
die 2. LED der "Lichterkette" auf. Das weitergeleitete TTL-Signal 6ffnet, solange es anliegt, die
Relais an den Endkappen, so dal? die externe lonenanregung durch den SRS-Funktionsgenerator
wahrend der Wartezeit eingeschaltet ist>. Beendet der Rechner das TTL-Signal fiir die Wartezeit, so
trennen die Relais den SRS von den Kalotten®. Der Rechner sendet das nachste TTL-Signal
"Auswurfzeit" fir 30 ms an den Buffer, worauf die dritte LED aufleuchtet. Das TTL-Signal

! Der SEV kann deutlich hohere Signale produzieren als der ADC verarbeiten kann.

2 Die Variation von U, funktioniert momentan aufgrund des Programms nur innerhalb bestimmter Spannungsbereiche.
Fir Vo kénnen Werte zwischen 50 und 2000 V pp eingestellt werden.

3 Die Spannung kann zwischen 0,04 und 10 Vp eingestel It werden. Dies entspricht jedoch nicht den tatsachlich an den
Kalotten anliegenden Amplituden, da diese Uber 100 W (statt Giber vom SRS-Ausgang verlangte 50 W) geerdet sind.

* Schaltplan bei [Holz92, Anhang]

® Soll der Funktionsgenerator zum massenselektiven Entleeren der Falle wahrend der Erzeugungszeit verwendet
werden, mufd das TTL-Signal fur die Relais am Buffer in die oberste Buchse gesteckt werden.

® Ohne Trennung zerstort der dann folgende Extraktionspuls den Endstufentransistor des SRS.
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durchlduft einen Pulskiirzer* (30 ms auf 330 ns), wird in ein NIM-Signal umgewandelt und teilt sich
auf. Zum Einen erzeugt es ein Gate (zundchst NIM, dann umgewandelt in TTL), das Uber einen
Schalter und ein HV-Relais die Hochspannung fir den SEV fir eine fest eingestellte Zeit an diesen
anlegt. Zum Anderen lauft es Uber einen Gate-Generator (geschaltet als Delay) in einen weliteren,
den es wiederum verzogert verlaldt, wobei es erneut aufgeteilt wird, wovon wieder ein Teil einen
Gate-Generator passiert. Alle Gate-Generatoren haben die vom Fihrungsfeldverstarker als TTL-
Signal gelieferte und dann in NIM-Signale umgewandelte Flhrungsfeldfrequenz als Zeitbasis.

Signal
PC
GPIB Fadenpotential
Oltronix B 505
Steuerung Steuerung
VU UD o e
-
Ext. in -
+ +
Fihrungsfeldverstarker -
GHF 961028 . ke, Buffer Schaltverstarker
ms - ns Lichterkett i
A G B B TTL ichterkette |TTL TTLin
- TTL
TTL TTL
Level Translator Level Translator
EDF 760702 EDF 760702
ina | i o NI
y input input
Gate Generator | ___| |___| Gate Generator
| i EDF 731199 start start | EDF 731199 &
inpu SEV - Spannung
delayed | out gate |
Gate Generator “ ?\ITI\: HV Fluke 408 B — =
) SEN 608 start i
input Jelayed Level Translator
Gate Generator | out EDF 760702
EDF 731199 start TTL L
delayed [ out HV-Schalter
Delay Unit = =  +10V
EDF 750602
(\
in IV inll (\) Zylinderspannung
HV Canberra 3002
Gate Former +12V
|
out IV outll T | - | -
Relais obere e I —
gate Endkappe W e -7 s .
ADC in r 505 Beschleunigungsnetz
EHM 820713 - HP Harrison 6110 A
- 100 Q|
out 500 |_
Relais untere Y
NIM_ T NIM Endkappe et
Level Translator Level Translator I = R_
EDF 760702 EDF 760702 = +
- = Fokussierung
| TIL TTL +12V = Oltronix B 504
Extraktionspuls Funktionsgenerator — G
Oftronix B 605 D HV=Schalter SRS DS 335 4| Dt R
+ - Adresse 19 T
B R -+
Fadenstrom
Digistant 6422

Abb. 6.8: Gesamtschaltplan des Experiments (Spannungsquellen fir 5V und 12 V nicht eingezeichnet).

Die zwei verbliebenen Signale laufen nun beide — eines noch weiter verzégert durch eine Delay-
Einheit — in den Gate-Former. Ein Signa verl&ft den Gate-Former, um — wieder in ein TTL-Signa
verwandelt — den Hochspannungsschalter fir den Extraktionspuls zu 6ffnen, wodurch an der oberen
Kaotte die Spannung zur Extraktion der lonen anliegt. Das andere der beiden den Gate-Former
verlassenden Signale ist das Zahlgate fur den ADC. Gibt man dieses Zahlgate und das vom SEV
gelieferte lonensignal auf ein Oszilloskop und nimmt zum Triggern den Extraktionspuls, so kann

! Nétig, da die Vielkanal zahlerkarte nur Pulse im ms-Bereich ausgeben kann; Schaltung bei [Holz92, Anhang].



110 Kapitel 6. Experimente an N,"-lonenwolken

man mit Hilfe der Drehknopfe am Gate-Former zwei Dinge tun: Durch Einstellen der Phase des
Extraktionspulses beziiglich der Fuhrungsfeldperiode 183 sich die lonensignalhthe optimieren.
AulRerdem kann das Zahlgate innerhalb gewisser Grenzen stufenlos in Dauer und zeitlicher Position
beziiglich des Extraktionspul ses variiert werden, wodurch das mit dem ADC aufzunehmende |onen-
Signal von den Signalschwingungen durch die Extraktion und unerwiinschten lonensorten selektiert
werden kann (siehe auch 6.2). Der ADC wandelt das lonensignal mit einer kurzen Verzégerung' in
einen NIM-Pulszug, der — umgewandelt in TTL — von der Vielkanalzdhlerkarte im Rechner
eingelesen wird. Das Einlesen wird nicht tGber einen Trigger extern aktiviert, sondern die Kandle
werden nach einer bestimmten Warteschleifenzahl nach dem "Auswurfzeit"-Steuersigna vom
Computer gedffnet, ausgelesen® und gespeichert.

Der Computer stellt die Daten als Mef3punkt im Diagramm dar und zeigt den "count” des letzten
MeRpunkts und die "counts’ der jeweiligen Kanae (optional®) an. Entsprechend der Vorgaben des
Speicherdiagramm-Menis andert der Rechner nun die SRS-Frequenz, die Uber GPIB an den
Funktionsgenerator gegeben wird und die Spannungen des Fuhrungsfeldes. Dazu wird Uber eine
DAC-Karte eine analoge Steuerspannung an die Steuereingange des Fuhrungsfeldverstérkers gelegt.
Dann beginnt der néchste Zyklus.

6.2 lonensignal

Ein experimentelles Signal ist niemals frei von gewissen Eigenschaften der Mef3methode und zu-
sétzlich immer belastet durch Einflisse des technischen Aufbaus. So zeigen bel diesem Experiment
die am Ende auf dem Computermonitor dargestellten Signalhthenverlaufe bei Anderung von Mef3-
parametern - insbesondere dem Puffergasdruck - niemals die reinen funktionellen Zusammenhéange
der lonenspeicherung. In den Mef3daten enthalten sind auch immer die Charakteristika von lonen-
erzeugung und -nachweis und deren Abhangigkeit von den verwendeten Mel3parametern. In diesem
Unterkapitel wird zunéchst das Signal erkléart, danach lonenerzeugung und Nachwels vor allem im
Hinblick auf Puffergasdruckénderungen betrachtet und einige technische Probleme erértert.

6.2.1 Flugzeitspektrum und Signalverarbeitung

In Abb. 6.9 wird das vom SEV gelieferte lonensignal mit dem Oszilloskop betrachtet. Ebenfalls
dargestellt sind dort das TTL-Signal des Extraktionspulses, das Datenaufnahme-Gate fir den ADC
sowie der vom ADC gelieferte 15 MHz-Pulszug. Das Signal zeigt das Flugzeitspektrum der
gespeicherten lonensorten, wobei der Zeitpunkt des Eintreffens der lonen entsprechend der
Beschleunigung

die ein geladenes Teilchen im elektrischen Feld erfahrt und der zurtickgel egten Wegstrecke

s=Lar? nach t= 2~Sm proportional zu \/E ist.
2 eNU e

! Die Verzogerung kann Gerétintern durch Einl6ten eines K ondensators variiert werden.

2 Sollte irgendwann der Rechner gewechselt werden miissen, so muf? auch die Schieifenzahl gedndert werden, da diese
von der Rechnergeschwindigkeit abhangt. Die Anderung erfolgt tiber das "V ersuchsleiter-Menii". Diesist auch notig,
wenn der ADC durch einen der anderen baugleichen oder durch SEN FE 286 ersetzt werden sollte, da deren interne
delay-K apazitédten meist unterschiedlich sind (natirlich kdnnten auch die Kapazitéten angeglichen werden).

% Im "Versuchs eiter-Mentii" einstellbar.
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Aus dieser groben Abschétzung erhalt man fur die in Abbildung 6.9 im Flugzeitspektrum gezeigten
Peaks die Massen 22, 28, 30 und 35" (28 und 30 praktisch zusammen).

...............................

NIM-Signal Extraktionspuls —» Yideo

NIM-ADC-Gate ———————»

SEV-Signal > | 3 .....

AR EEEER]

RN

TTL-ADC-Pulszug —— p | : P
s N Koppung

P

.................................................

Abb.6.9: Von oben nach unten: NIM-Signal des Extraktionspulses, Datenaufnahme-Gate fur den ADC,
Flugzeitspektrum der lonen mit Peaks der Massen 22, 28, 30 und 35 (mit Stérungen durch das
Schalten des Extraktionspulses), sowie 15 MHz-Pulszug des ADC. Daten zusammengestellt aus
mehreren Oszilloskop-Aufnahmen (1ne/Div, SEV-Signal 50 mV/Div, sonst 1 V/Div).

Wie in der Abbildung zu sehen ist, wird das Gate um die zu betrachtende lonensorte gelegt, so dafi3
der ADC nur die in diesem Fenster eintreffende Ladung aufsummiert und eine der Ladungsmenge
proportionale Anzahl von Pulsen ausgibt. Diese werden von der Vielkanalzahlerkarte gezahlt? und
der Zahlenwert dann vom PC ausgelesen. Das Ergebnis dieser Einzelmessung wird dann auf dem
Monitor als Datenpunkt entsprechender Signalhthe in einem Diagramm dargestellt. Abbildung 6.10
zeigt eine Messung aus vielen Einzeldaten, etwa vergleichbar den in Kapitel 5 durchgefihrten
Sweeps Uber g (vgl. Abb. 5.9 —5.13).
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Abb. 6.10: Ergebnis einer M essung mittels automatisierter Datenaufnahme Uber ADC, Vielkanalzéhlerkarte und
PC. Dargestellt ist das Ergebnis eines g-sweeps, wie er auch schon in Kapitel 5 gezeigt wurde.
Wahrend dort jedoch kontinuierlich gemessen wurde, ist hier jeder Einzelpunkt das Ergebnis eines
MefRzyklus bestehend aus Erzeugung, Speichern und Nachweis.

! Nach grober Berechnung wurde der 2. Peak als N,* mit m = 28 festgesetzt, woraus sich die Massenverhaltnisse aus
den Flugzeitverhdtnissen ergeben (siehe auch spéter). M. Holzki hat fir diese Apparatur eine detailiertere Berechnung
durchgefihrt, die jedoch wegen Auswirkungen des Fihrungsfelds, nicht genau bekannter elektrischer Felder des Nach-
weises und aufgrund von Dampfung Diskrepanzen zwischen Berechnung und Messung von ca. 20 % ergab [Holz97].

2 Die Vielkanalzahlerkarte zahlt zunachst in den ersten Kanal, nach einer im Programm eingestellten Zeit wird auf den
néchsten Kanal gewechselt, da der erste Kanal beim Erreichen der Maximalzahl wieder bei 0 beginnen wirde. Das
Wechselintervall zwischen den Kandlen ist so gewahlt, dal? bei der Pulsfrequenz des ADC (ca. 15 MHZz) kein Kanal
"Uberlaufen” kann. Der PC liest dann die Karte aus und summiert dabei Uber die verwendete Anzahl von Kandlen.
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6.2.2 Technische Effekte

Verschiedene der technischen Lésungen am Experimentaufbau fihren zu unerwiinschten Effekten,
diese werden hier — von der Erzeugung bis zur Datenspeicherung — erlautert:

Glihfadenpotential:

Bel der lonenerzeugung sollte idealerweise die gesamte lonenkanone wahrend der Erzeugungszeit
auf konstantes, negatives Potential gelegt werden (vgl. Abb. 6.7). Durch den Schaltverstéarker
bedingt andert sich jedoch die Lage dieses Spannungspulses beziiglich Erde bei Variation der
Erzeugungszeit. Bel Vergrofderung der Erzeugungszeit zeigt sich eine zunehmende V erschiebung
des gesamten Pulses zu positiven Spannungen hin, so dal3 der Puls nun einen immer grof3er
werdenden positiven und einen immer kleineren negativen Antell hat. Bei einer Gesamtpulshéhe
von z. B. Ublichen 356 V pendelt sich der positive Anteil bel grof3eren Erzeugungszeiten bei etwa
205 V en (siehe Abb. 6.11, links), so dal3 die effektiv gegeniiber der geerdeten Kalotte der Falle
wirksame Beschleunigungsspannung fur die Elektronen auf ca. 150 V abgesunken ist. Diese
Eigenart des Schaltverstarkers hat zur Folge, dal3 bel anderen Erzeugungszeiten as der, bei der die
Einstellungen® optimiert wurden, die Erzeugungseffizienz geringer ist. Die GroRe des Effekts ist
nicht direkt mef3bar, man kann ihn aber mit einer entsprechenden Verdnderung der Gesamtpul shohe
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Abb. 6.11: Links: Positiver Versatz der Spannung zur Beschleunigung der lonen vom Gliuhfaden zur Falle. Ver-
wendet wurde die Ubliche Hohe des Spannungspulses von -356 V. Rechts: Veranderung der Signal-
hoéhe bei Variation der Gesamtpulshéhe (Beschleunigungsspannung) und konstanter Erzeugungszeit.

vergleichen, die zu einer Signalhthenverringerung von bis zu 25% fuhren kann. Sowohl eine
Vergroféerung als auch eine Verringerung der Spannung bewirken einen Riickgang der Signalhohe;
eine Verringerung von 356 V auf 150 V bedeutet hier einen Signalriickgang um etwa ein Viertel.
Dies kann aber nur a's grobe Abschétzung dienen. In den Sattigungsmessungen mufite dieser Effekt
tendenziell dazu fuhren, dal’ die Signalhdhe bei léngeren Erzeugungszeiten gegentiber sehr kurzen
Erzeugungszeiten etwas abgeschwaéacht wird.

Fuhrungsfeldamplitude:

Bel der Extraktion der lonen aus der Falle tritt das Problem auf, dal3 der an die obere Kalotte
angelegte Extraktionspuls von der selben Gréflenordnung wie die Fallenwechse spannungs-
amplitude ist, so dai} letztere einen Einfluld auf die kinetische Energie der die Falle verlassenden
lonen hat. Da die Extraktion bel einer Phase von ca. 180° geschieht, d.h. gerade wenn die lonen im
Fallenfeld ohnehin nach oben beschleunigt werden, fuhrt eine Erhthung der Fallenwechsal -

! Dies gilt fiir den alten Schaltverstarker, mit dem alle in dieser Arbeit beschriebenen Experimente durchgefiihrt
wurden. Nach dessen Defekt wahrend des F-Praktikums wurde er durch einen neuen, baugleichen ersetzt. Dessen
Charakteristik wurde hier nicht mehr getestet.

2 Optimieren der lonenerzeugung: Das Signal vom SEV wird auf ein Oszilloskop gegeben und die Signalhthe
beobachtet, wahrend Gegenspannung und Fokussierungsspannung bei ca. 350 V Fadenspannung auf maximales Signal
einjustiert werden.
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Abb. 6.12: Zeitliche Verschiebung der Massenpeaks des Flugzeitspektrums bei Variation der Fallenwechsel-
spannungsamplitude V,. Vor den lonensignalen elektronische Stérungen durch das Schalten der
Extraktionsspannung. Der 17 amu-Peak verschwindet bei ca. 800 V ebenso wie der Stickstoffpeak bei
Uber 1200 V aufgrund des jeweiligen Speicherbereichsendes. Die hier zusammengesetzten Oszillos-
kopausdrucke wurden bei den Messungen zu Kapitel 6.3.1 durchgefuhrt, daraus ergibt sich die
Massenzuordnung. Alle Einzelbilder wurden mit identischen Oszilloskopeinstellungen aufgenommen.
Up=0V, Ugey =-1850 V, P = 510 mbar.

SEV-Spannung:

spannung zu einer Verkirzung der Flugzeit. In
Abbildung 6.12 sieht man, dal sich der Stickstoff-
Peak bei Vergrofierung von Vo von 200 V,, auf
1000 Vp, um ca. 200 ns verschiebt, der 4. Peak
(Masse 44) verschiebt sich bei einer Anderung von Vg
von 200V, auf 1800 V5, um ca. 400 ns.
Problematisch ist diese zeitliche Verschiebung im
Hinblick auf die Massenselektion mit Hilfe des an den
ADC angelegten Gates. Da das Gate in festem
zeitlichem Abstand auf den Extraktionspuls folgt,
verandert sich wahrend eines Scans von Vg durch das
Stabilitatsdiagramm die im Gate befindliche Massen-
vertellung, was zu Verfdschungen der Signalhdhe
fuhrt und alle spder bei den Messungen
beschriebenen Probleme verursacht, die dadurch
entstehen, dal? man effektiv statt einer lonensorte
mehrere beobachtet, die Signalhthen aber nicht
trennen kann.

Eine weitere Grol3e, die die Flugzeit der lonen
von der Fale zum Detektor beeinflufi
(alerdings in sehr viel geringerem Mal3e als die
Fuhrungsfeldamplitude), ist die am
Detektoreingang anliegende negative
Verstérkungsspannung. Thre Erhdhung verkiirzt
die Flugzeit. Bei Variation der
Verstérkungsspannung andert sich allerdings
vor alem die Signaform (siehe Abbildung
6.13). Offensichtlich nimmt bel den spater
eintreffenden lonen schwererer Masse die
Verstérkung beim Erhdhen der SEV-Spannung
nicht im gleichen Mal3 zu, wie bei den zuerst
eintreffenden lonen. Der Effekt erschwert die
Interpretation von Signalhdhen, zu denen
mehrere lonensorten beitragen.

Abstimmung SEV-ADC:

200 mV/Div £

“Sonsbv

Abb. 6.13: Anderung der Signalform bei Variation
der am Detektoreingang anliegenden nega-
tiven Verstarkungsspannung. U, = 0 V,
Vo =600V, P =2¥10° mbar N,.

Der SEV ist dank seiner grof3en moglichen Verstérkung in der Lage, Ausgangssignale von etwas
Uber einem Volt Peakhohe zu liefern. Der ADC vertragt jedoch maximal Eingangsladungen, die bel
den hier Ublichen Peakformen etwa 170 mV Signalh6he entsprechen. Somit kann die Verstéarkung
des SEV selten ausgenutzt werden und das Aufldsungsvermogen des Nachweises wird durch den



114 Kapitel 6. Experimente an N,"-lonenwolken

ADC beschrankt. Die Tatsache, dal3 man nicht am Limit des SEV arbeitet, kommt allerdings seiner
L ebensdauer zugute.

ADC-Gate und Pedestal:

Die derzeit eingesetzte Steuerungs-Elektronik zeigt ein mehr oder weniger regelméaldiges zeitliches
Springen des Gates am ADC gegentiber Extraktionspuls und lonensignal. Dieses Springen ist mit
ca. 50-80 ns nicht unerheblich gegenliber der Gatelange von meist etwa 300-400 ns, weswegen in
vielen Melidatensdtzen ein breites ,,Band‘ von Signalhdhen beobachtbar ist. Im schlimmsten Fall
kommen Probleme mit der Einstellung des Pedestal des ADC hinzu, die ,, Aussetzer in Hohe des
gerade eingestellten Pedestal-Werts zur Folge haben. Das Pedestal wird daher meist nicht so
eingestellt, dal3 der Untergrund oder Offset klein ist bzw. bei dem im Datenblatt angegebenen Wert
liegt, sondern daf? die , Aussetzer* und das Rauschen des ADC minimal sind*. Abbildung 6.14 zeigt
eine Messung mit stark ausgepragtem "Band" und einer grof3en Anzahl von Aussetzern.
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Abb. 6.14: Durch héufiges zeitliches Springen des Gates fir den ADC verursachtes Mef3werte-, Band”, sowie
durch die Einstellung des ADC bedingte ,, Aussetzer“. Das ADC-Pedestal war bel dieser Messung auf
ca. 60000 eingestellt.

Datenaufnahme:

Funktioniert die Datenaufnahme computerseitig nicht, wird fir diesen Datenpunkt der
unphysikalische Signalhthen-Wert ,-1“ abgespeichert. Dies geschieht etwa alle 100 bis 200
Datenpunkte einmal. In einigen Diagrammen, wo die "-1" als Mel3wert stért, wurde sie durch den
jeweils vorangegangenen Mef3wert ersetzt, in den meisten taucht sie jedoch nur deshab nicht auf,
well die Diagramme nur den physikalisch relevanten Bereich ab 0 zeigen.

6.2.3 Das Fullen der Falle

Abbildung 6.15 zeigt funf typische Ergebnisse von Séttigungsmessungen, bei denen von Mef3punkt
zu Mel3punkt die Erzeugungszeit erhdht wurde. Bel den mit den SEV-Spannungen 1550, 1525 und
1500 V durchgefiihrten Messungen ist die Verstéarkung des SEV so grol3, dal3 die maximale ADC-
Eingangsladung erreicht und Uberschritten wird. Der ADC liefert dann ca. 1250 counts. Bei den
Messungen mit geringerer SEV-Spannung — und damit Vertérkung — ist der gesamte Verlauf des
Falleflllens sichtbar.

! Am Pedestal des ADC sollte normalerweise laut Datenblatt — ohne Signal am ADC-Eingang — eine Einstellung
gefunden werden, so dal3 der ADC-Ausgang ca. 1000 counts liefert. Je nach verwendeter Vielkanalzéhlerkarte (es
existieren mehrere) wird vom PC ein um den Faktor 256 htherer Wert eingelesen (dies ist momentan am Experiment
der Fall), so dal3 das Pedestal eigentlich auf 25000 counts justiert werden mufte.
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Abb. 6.15: Sattigungsmessungen zur zeitlichen Beobachtung der Fallenfillung. Bei den ersten drei Graphen
wird das Signal des SEV so grof3, da’ der ADC in Séttigung geht und seinen Maximalwert von ca.
1250 counts liefert (Pedestal von den MelRwerten abgezogen und durch 256 getellt, um die
tatsachlichen ADC-counts zu erhalten). Die anderen beiden Graphen zeigen den zeitlichen Verlauf
der Fallenfiillung unter den eingestellten Bedingungen (Speicherparameter: Uy = 0V, Vo = 396 V,,
P = 1*10° mbar). Die Falleist voll ab ca. 10 s Er zeugungszeit.

Die Falleist hier ab etwa 10000 ms Erzeugungszeit gefillt und auch eine weitere Verlangerung der
Erzeugungszeit erhoht die gespeicherte lonenzahl nicht. Verandert man jedoch den Fadenstrom der
Elektronenkanone, so &ndert sich die maximal erreichbare Fallenfillung (siehe Abbildung 6.16).
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Abb. 6.16: Sattigungsmessung bel verschiedenen Stromen der Elektronenkanone. Links Mef3daten bei 300 ms
Wartezeit (Pedestal abgezogen und durch 256 geteilt, um die tatsachlichen ADC-counts zu erhalten).
Rechts auf Zeitpunkt O zur iickger echnete Mef3kurven. Ug=-4,2V, V=618 V,, P = 1* 108 mbar N,.

Allerdings zeigen die Séttigungsmessungen in den Abbildungen 6.15 und 6.16 links nicht die
tatsachliche Fallenflllung, da die lonen zwischen Erzeugungszeit und Nachwels fir eine Weile
gespeichert werden® und wahrenddessen ein Teil bereits verloren geht. Wiederholt man diein Abb.
6.16 links gezeigte Messung bei unterschiedlichen Wartezeiten, so kann man die Signalhhen auf
Wartezeit Null zuriickrechnen? (siehe Abb. 6.16 rechts).

Nun einige Details zur lonenerzeugung und den dabei eine Rolle spielenden Grofien:

! Technische Griinde des experimentellen Aufbaus bedingen eine Mindestlange des MefRzyklus.
2 Bei dieser Riickextrapolation wurde vereinfachend ein exponentieller Abfall der Signalhthe wahrend der Wartezeit
angenommen. In Kapitel 6.4 wird die Speicherzeit ausfihrlicher betrachtet.
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Fir die Messung oben (Abb. 6.16) wurden Fadenstrome zwischen 1,30 A und 1,38 A verwendet.
Nach Messungen von S. Kleineidam zur Fadenemission [Klei95, S. 34] entspricht dies
Elektronenstrémen von 23 YA bis 88 pA, diein die Falle eingeschossen werden (siehe Abb. 6.17).
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Abb. 6.17: Fadenemission der im Experiment verwendeten Elektronenkanone nach S. Kleineidam [Klei95],
rechtsdiefir die Sattigungswertein Abb. 6.16 relevanten Daten.

Dies entspricht einem Strahl von 1,4*10™ bis 5,5*10" Elektronen pro Sekunde, die die Falle
durchqueren. Bel typischen Beschleunigungsspannungen von 200 bis 350 V haben sie Geschwin-
digkeiten von etwa 8000 bis 11000 km/s und werden vom Fallenfeld aufgrund von dessen Radial-
symmetrie nur unwesentlich abgelenkt. Auf ihrem Weg durch die Falle treffen sie auf Restgasatome
und -molekile, die je nach Anzahl, Stof3wirkungsquerschnitt und |onisationsenergie in unterschied-
licher Menge ionisiert werden. Bei der Messung oben betrug der Restgasdruck 1* 10® mbar, d.h. die
Dichte der Gasmolekille ca. 2,7*10° Molekiile/cm®. Unter der vereinfachenden Annahme, nur die
innerhalb eines Kubikzentimeters um das Fallenzentrum erzeugten lonen wirden gespeichert,
werden im Folgenden nur die Molekile innerhalb dieses Bereichs betrachtet. Die mittlere freie
Weglange der Elektronen ist nach [Wutz88] gegeben durch

_ 6,65X0°

le =42 ¥ as mit | Gas mxmbar  fur Luft 6.1

und die Kollisionsrate betragt n=-— 6.2

mit v der Geschwindigkeit der Elektronen. Die Zahl der Sto3e entlang der Flugstrecke sist damit

<T<m

le le

Bei 10® mbar betragt die mittlere freie Weglange der Elektronen in Luft 3,8*10° m und die
Kollisionsrate 220 bis 290 pro Sekunde. Damit ergeben sich fur ein Elektron auf der Flugstrecke
von einem Zentimeter im Mittel 2,6¥10 Kollisionen mit Restgasmolekiilen. Bei obigem Elektro-
nenstrom sind es somit 3,7¢10 bis 1,5¢10° Kollisionen pro Sekunde innerhalb des Kubikzenti-
meters. Die kinetische Energie der Elektronen ist mit 200 bis 350 €V grol3 im Verhdltnis zur
lonisationsenergie der Molekile (N2: 15,58 eV, O,: 12,07 eV, [Gmel36, Gmel58]), und es besteht —
berechnet mit den Daten von [Inter29] bei einer Kollision im Mittel eine Ionisationswahrscheinlich-
keit von ca 13 %. Ob die gebildeten lonen gespeichert werden, héngt nun wesentlich von den

! Angesichts der Restgaszusammensetzung (siehe Abb. 6.4) erscheint es sinnvoll, den Wert fiir Luft zu verwenden.
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Speicherparametern sowie dem Anfangsort des lons und der Fuhrungsfeldphase zum Zeitpunkt der
lonisation ab [Fisc59]. Aufler durch den Elektronenstol? werden die lonen nun durch das
Fuhrungsfeld aufgeheizt, so dal3 eine Speicherung vieler lonen nur stattfindet, wenn diese durch
Stolke mit anderen Restgasmolekillen thermalisiert werden. Durch derartige Stol3e kann es auch zu
Sekundérionisation oder Ladungsaustauschreaktionen kommen. Bel gerader Bewegung des Primér-
ions kame es innerhalb eines Zentimeters Flugstrecke zu etwa 1,5* 10 derartigen Kollisionen, der
Weg wird jedoch durch den Einflul3 des Fallenfelds auf das lon um ein vielfaches verlangert.

Das lon wird nun — sofern seine kinetische Energie die Potentiatopftiefe der Falle (siehe Kapitel
2.3.4) nicht Ubersteigt und je nach dem, wie gut die Speicherbedingungen fir seine Masse erflllt
sind — gespeichert. Wie viele lonen gespeichert werden, hangt von mehreren Faktoren ab, bei
gentgend langen Erzeugungszeiten stellt sich ein Gleichgewicht zwischen Erzeugung- und
Verlustmechanismen ein:

Erzeugung & Kihlung: lonen werden mit etwa konstanter Rate erzeugt. Auch die Kihlrate bleibt
waéhrend der Erzeugung theoretisch konstant, in der Praxis ist meist eine
Druckerhéhung und damit eine steigende K ihlrate feststellbar.

V erlustmechanismen:

Coulombabstof3ung: Wahrend die Fale sich fillt, sinkt aufgrund des Potentials der
gespeicherten lonen die noch "freie" Potentialtopftiefe der Falle und damit
die maximae kinetische Energie, die ein lon noch haben darf, um
gespeichert zu werden. Zudem nimmt die Zahl der lon-lon-Kollisionen zu.

kinetische Energie: Stole mit Elektronen, lonen und Atomen kénnen die kinetische Energie
der gespeicherten lonen so erhdhen, dal sie nicht mehr gespeichert werden
konnen.

Spei cherbedingung: Gespeicherte lonen konnen durch Stof3e neutralisiert oder mehrfachioni-

siert werden und erfiillen dann nicht mehr die Speicherbedingungen.

Phase des Feldes: Trotz relativ geringer Energie werden lonen nicht mehr gespeichert, wenn
ein Umladungsprozeld oder niederenergetischer Stold zu unginstiger Phase
des Fiihrungsfel ds geschieht.

Fur ein einzelnes lon ist die Wahrscheinlichkeit, dal? es aufgrund eines hochenergetischen Stol3es,
der Anderung des lonisationszustands oder eines Ereignisses bei unpassender Phase nicht mehr
gespeichert wird, Uber die Erzeugungszeit konstant, die Wahrscheinlichkeit insgesamt fir en
solches Ereignis wéchst proportional mit der lonenzahl.

Das Potential der gespeicherten lonen reduziert pro hinzukommendem lon die Tiefe des noch
dbrigen, effektiven Speicherpotentials und damit die maximale kinetische Energie, mit der lonen
noch gespeichert werden. Dabei verlduft die Abnahme der Restpotentialtiefe linear mit der
Zunahme der gespeicherten lonen (siehe lineare Abhangigkeit zwischen gefillter Potentialtopftiefe
und Ladungsdichte, Gleichungen 2.48 bis 2.54). Entsprechend verkleinert sich der speicherbare
Ausschnitt aus der Energieverteilung der lonen.

Um Messungen an der Apparatur zu vergleichen oder die Geschwindigkeit des "Falleflllens' zu
ermitteln, geniigt das Anpassen einer Exponentialfunktion bzw. einer linearen Funktion, sofern es
um die Anfangssteigung der Sattigungskurve geht.

Am Ende bleiben z.B. ca. 25000 puffergasgekihlte lonen in der Falle (volle Falle in Abb. 6.16 bel
1,38A und mit Nachweiseichung® nach S. Kleineidam). Dafir, da bei unterschiedlichen

! Die Zahl bezieht sich jedoch nur auf die letztendlich nachgewiesenen lonen.
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Erzeugungsstromen die Falle am Ende unterschiedlich voll ist, gibt es theoretisch zwel
Erkl&rungsmaglichkeiten:

a) Die vielen beim Erzeugungsvorgang in der Falle befindlichen Elektronen kompensieren
durch ihre Ladung etwas die abstol3ende Wirkung der Coulombkraft zwischen den positiven
lonen, wodurch sich bel mehr anwesenden Elektronen - d.h. htherem Fadenstrom - mehr
speicherbare lonen in der Falle sammeln kénnen.

b) Wahrscheinlicher ist, daf?3 unterschiedlich starkes Puffergaskiihlen zu den Unterschieden in
der maximal speicherbaren lonenzahl fuhrt. Verlangert man wéahrend einer Messreihe die
Erzeugungszeit, so kann man wahrenddessen einen Druckanstieg feststellen. Dieser ruhrt
daher, dai die Elektronen am Ende ihrer Bahn durch die Falle auf das Metall der Endkappe
treffen und dort adsorbierte Atome und Molekile herausschlagen. Bei einem hoheren
Elektronenstrom werden entsprechend mehr Atome und Molekile freigesetzt, die in der
Fale als Stof3partner zur lonenkiihlung beitragen. Die freigesetzten Teilchen kdnnen auch
direkt ionisiert aus der Oberflache treten und so entsprechend ihrer kinetischen Energie zum
Teil selbst gespeichert werden.

6.2.4 Druckabhangigkeit der Signalhdhe

Wie schnell und mit wie vielen lonen sich die Falle flllt, hangt, wie oben schon angedeutet, auch
vom Restgas- bzw. Puffergasdruck in der Apparatur ab. Dabei spielt es eine wesentliche Rolle, ob
Stickstoff oder Helium as Puffergas verwendet wird'. Die Signalhthe, die man am Ende eines
Mef3zyklus erhdlt, zeigt jedoch nicht nur die Druckabhangigkeit der lonenerzeugung, sondern hangt
auch von der Druckabhangigkeit der Speichereigenschaften und des Nachweises ab.

| onener zeugung:

Bel der Verwendung von Stickstoff als Puffergas steigt die Erzeugungseffizienz, wenn sich mehr
Molekile im Raum der Falle befinden, da der von der Elektronenkanone kommende
Elektronenstrahl auf eine grofiere Anzahl Stickstoffmolekiile treffen kann. Die Kollisionsrate hangt
dabei linear vom Restgas-Druck ab. Einsetzen von Gleichung 6.1 in 6.2 ergibt fur Stickstoff:

\

n= xp 6.4
42 5,90 5 mxmbar

Modifiziert wird die Anzahl der pro Zeiteinheit in der Falle eintreffenden Elektronen durch
lonisation von Restgasmolekilen schon vor der Falle; die Flugstrecke vom Glihfaden bis zur
unteren Endkappe ist etwas langer als die Flugstrecke der Elektronen in der Falle, daher werden vor
der Falle etwas mehr Restgasmolekiile ionisiert, alsin ihrem Inneren. Dies beeinflufdt die Bewegung
der Elektronen in Richtung Falle und die Anzahl dieser Elektronen ( € + N, -> 2 € + Ny"). Die
lonisation vor der Falle ist jedoch auch linear vom Druck abhadngig, so dal3 insgesamt die
lonenerzeugung in der Falle weiterhin eine lineare Abhangigkeit vom Druck behélt. Diese |83 sich
gut in den Anfangssteigungen von Séttigungsmessungen beobachten, wenn die Speicherparameter
fUr Stickstoff gunstig sind (s. Abb. 6.18). Dann spielen die Speichereigenschaften noch keine grof3e
Rolle und die Druckabhangigkeit des Nachweises andert nichts an der Kurvenform.

1 Wenn in diesem Kapitel von Stickstoff oder Helium al's Puffergas geschrieben wird, sind immer die Gasgemische der
Partial druckdiagramme (Abb. 6.4) gemeint. Druckangaben beziehen sich immer auf den Gesamtdruck.
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Abb. 6.18: Anfangssteigungen (d.h. Steigungen der Graphen aus Sattigungsmessungen bei kleinen Erzeugungs-
zeiten) mit linearen Fits bel unterschiedlichen SEV-Spannungen bei Variation des Stickstoffdrucks.
Bei flr die Speicherung der Masse 28 guten Speicher parametern von Vo = 398 V,, Uo=0V zeigt die
Anfangssteigung hier die lineare Abhangigkeit der Erzeugungsrate vom Stickstoffdruck®.
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Abb. 6.19: Fiillungszeit® der Falle aus Sattigungsmessungen bei Uy = 0V und V, = 398 Vpp bzw. 580 V,, doppelt-
logarithmischen Auftragung im Inlet. Die Fullungszeit sinkt mit steigendem Puffergasdruck zunachst
stérker als eine Exponentialfunktion, zu hohen Dricken hin jedoch deutlich schwécher.

Die Zeit, die zur Fullung der Falle benttigt wird, ist ebenfalls stark druckabhéngig (Abb. 6.19).
Sowohl die Kuhlleistung als auch die lonenbildung erhdhen sich bel Verwendung von Stickstoff-
Puffergas mit dem Druck, so dal3 die Fullungszeit nahezu exponentiell abféllt. Bei htheren Driicken
ist dies den Messungen jedoch nicht mehr anzusehen, da dann der druckabhéngige lonenverlust in
der Wartezeit zwischen Erzeugung und Nachweis das lonensignal dominiert.

Speicher eigenschaften:

Mit dem Druck &ndert sich die Zahl der Kollisionen der gespeicherten lonen mit Puffergas- bzw.
Restgasmolekiilen. Dabel findet je nach Masse der Kollisionspartner und deren kinetischer Energie
eine Verbesserung ("Kihlung") oder Verschlechterung ("Aufheizung”) der Speicherbedingungen
statt [Mgj068]. Direkte Auswirkungen hat dies auf die Speicherdauer der lonen und auf die Anzahl
an lonen, bei der die Falle voll ist. Verwendet man bei der Speicherung von Stickstoffionen

! Bei anderen Speicherbedingungen (z.B. bei Uy = 0V und V, = 580 Ve bzw. 1250 V ,— d.h. Masse 40) zeigen die
Anfangssteigungen ein Maximum bei ca. 5* 10" mbar, da dann der lonenverlust wahrend der Wartezeit die Messung
bereits deutlich beeinfluf.

2 Die Fulllungszeit wurde durch Fit einer einfachen Exponentialfunktion an die Séttigungsmessungen bestimmt.
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Stickstoff als Puffergas, so zeigt sich innerhalb des untersuchten Druckbereichs wegen der
verhdtnismaldig grofRen Masse des Puffergases eine auffalige Druckabhangigkeit der maximalen
Signalhdhe: von niedrigen Driicken ausgehend, werden wéahrend der Erzeugungsphase nicht nur
mehr lonen erzeugt, sondern auch mehr lonen aufgrund einer zundchst besser werdenden Kihirate
von der Falle eingefangen. Mit zunehmendem Druck steigt aber auch die Zahl an Kollisionen, die
einen lonenverlust zur Folge haben. Die Kurven zeigen daher ein Maximum bel einem
charakteristischen Puffergasdruck und einen Abfall zu hoheren Dricken, bel denen die
Verlustmechanismen immer stdrker dominieren (Abb. 6.20). Dieser Effekt wurde auch von
Schwebel [Schw75] bei der Speicherung von Ar® in Argon-Puffergas beobachtet. Dieselbe
Kurvenform mit Maximum erhdlt man auch, wenn man die Signalhthen nach einer nicht
maximalen Erzeugungszeit bel verschiedenen Driicken vergleicht.
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Abb. 6.20: Druckabhangigkeit der maximal speicherbaren lonenzahl (links) und der lonenzahl nach einer
kurzen Wartezeit!, hier Anfangssignalhhe genannt (rechts). Bei der Speicherung von Stickstoffionen
und der Verwendung von Stickstoff-Puffergas wird die maximale Signalhéhe bei zwei verschiedenen
Arbeitspunkten im Speicherdiagramm jeweils beim gleichen Puffergasdruck erreicht. Die groéfite
Anfangssignalhthe wird jedoch bei einem héheren Druck erreicht. Bei Verwendung von Helium als
Puffergas zeigt sich das Maximum bei noch héherem Druck, was durch die niedrigere Kihlleistung
desleichteren Helium bedingt ist.

Bei einem sehr vidl leichteren Puffergas wie Helium liegt dagegen die maximale Signalhdhe bel
einem deutlich hoheren Puffergasdruck, was entsprechend dem Massenunterschied zu Stickstoff
plausibel ist. Der Abfall der Signalhohe bel weiter steigenden Driicken deutet sich in der Kurve von
Helium nur leicht an. Hier ist die Grenze des mit der Apparatur untersuchbaren Druckbereichs
erreicht, da der ARGA-Restgasanalysator nur fiir Driicke kleiner als 5*10™ mbar geeignet ist. Wie
man in Abbildung 6.20 sehen kann, ist bei niedrigen Dricken das Puffergaskiihlen mit Helium
deutlich ineffizienter als mit Stickstoff.

Nach Ende der Erzeugungszeit fuhrt das Puffergaskihlen zu einer Druckabhangigkeit der
Speicherdauer. In Abbildung 6.21 sind die Speicherzeiten bei Stickstoff- und Helium-Puffergas
gegenuibergestellt. Die Kurve von Stickstoff zeigt im Gegensatz zu der von Helium kein
ausgepragtes Maximum. Entsprechend der schwereren Masse und dem oben beschriebenen
Maximum bel der erreichbaren Signalhdhe kann man vermuten, dal3 bel sehr geringen Driicken ein
Maximum existiert, die Daten sind in diesem Druckbereich jedoch nicht aussagekréftig genug,

! Die Werte nach einer kurzen Wartezeit entsprechen dem jeweils ersten Melwert einer Speicherzeitmessung, d.h. dem
Wert 10 ms nach Ende der Erzeugungsphase. Die Mef3werte wurden entsprechend der Nachweiskalibration von S.
Kleineidam in detektierte lonenzahlen umgerechnet (siehe spéter in diesem Kapitel).
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zumal sich bei niedrigen Dricken auch die Restgaszusammensetzung beim Einlal3 von Puffergas
am starksten andert, da man nahe am mit der Apparatur erreichbaren Minimaldruck arbeitet (siehe
auch Abb. 6.4). Eine ausfihrlichere Betrachtung der Speicherzeiten findet sich in Kapitel 6.4.
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Abb. 6.21: Druckabhangigkeit der Speicherdauern von N, bei Verwendung von Stickstoff (links) und Helium
(rechts) als Puffergas (normale und doppelt-logar ithmische Auftragung). Ug = 10V, Vo =590 V.

Die unterschiedlichen Dricke, bel denen Séttigungshohe und Anfangssignalh6he einerseits und
Speicherdauer andererseits ihre Maxima aufweisen, zeigen, dal3 lonenerzeugung und Speicherung
nicht bei dem gleichen Druck am Effektivsten sind. Fur eine wirkungsvolle lonenerzeugung wird —
z.B. bei Helium — ein um eine GrofRenordnung hoherer Druck benétigt, als fur eine lange
Speicherdauer ginstig ware.

Bel Messungen an einem Arbeitspunkt der Falle, an dem Uberwiegend die Masse 40 gespeichert
wurde (s. Abb. 6.22), zeigt die Kurve der Anfangssteigung im Gegensatz zu Abbildung 6.18 ein
ausgepragtes Maximum, was darauf hindeutet, dal3 hier die Speicherung nicht so gut ist und daher
bei der Beobachtung des Falleflllens bereits friher Verlustmechanismen eine dominante Rolle
spielen. Die Messung der Fullzeit &hnelt den bereits gezeigten Messungen.
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Abb. 6.22: Speicherung von lonen der Masse 40 (Ug = 0 V und Vo = 1250 V) bei Verwendung von Stickstoff als
Puffergas. Die Anfangssteigung (links) zeigt im Gegensatz zu Abb. 6.18 ein deutliches Maximum. Die
Fullzeit (rechts) ist vergleichbar mit Abbildung 6.19.
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Nachweis:

Auch der Nachwels ist in der selben Weise vom Restgasdruck in der Apparatur abhangig wie die
lonenerzeugung, da auch hier wieder geladene Tellchen stark beschleunigt durch das Restgas
bewegt werden. Uber die freie Weglange eines Stickstoff-Molekiilions in Stickstoff-Atmosphére
[Wutz88], bzw. den Ip-Wert:

I*p= 5,9¥10"> m mbar

|&l3t sich abschétzen, wie grofl3 bel den am Detektor eintreffenden lonen der Antell von erst auf der
Flugstrecke gebildeten lonen ist. Gemél3 Abbildung 6.23 zeigt sich, dal3 dieser Effekt bei allen hier
verwendeten Driicken gegenlUber der bei den Messungen erkennbaren Genauigkeit (siehe z. B.
Abbildung 6.14) vernachl&ssigbar ist.
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Abb. 6.23: Links: Mittlere freie Wegléange von Stickstoff-Molekllionen in molekularem Stickstoff. Rechts:
Kollisionswahr scheinlichkeit berechnet fur die Flugstrecke von der Fallenmitte bis zum Detektor.

Nach [Syka92] ist die Extraktion der lonen durch ein mittiges Loch in der oberen Kalotte
puffergasdruckabhangig, da bei einem gewissen Druck die lonen durch den Kihleffekt besser in der
Falle zentriert werden und daher mit hoherer Effizienz extrahiert werden kdnnen. Da auch schon die
lonenerzeugung und -speicherung hier am Experiment druckabhangig sind, ist die Existenz eines
solchen Effekts nicht Uberprifbar. Eventuell tritt der Effekt jedoch auch wegen der mit 20 mm
Durchmesser relativ grof3 gewahlten Kalottentffnung nicht auf.

Manche der zuvor gezeigten Diagramme werden durch den Nachweis nicht endeutig
wiedergegeben: z.B. zeigt Abb. 6.22 bei den drel unterschiedlichen SEV-Spannungen eine leichte
Verschiebung des Maximums. Wenn sich mit der SEV-Spannung lediglich — wie erwiinscht - die

1,1*10°® mbar

5,1*10°° mbar 52¢10%mbar || 1,110 mbar | _ | 1,1*10°mbar | _| 4,7*10%mbar |

Abb. 6.24: Anderung der Ionenzahlverhaltnisse im Flugzeitspektrum bei Variation des Puffergasdrucks. Der
Stickstoff-Druck wurde von 5,1*10° mbar (linkes Bild) bis 4,710° mbar (rechtes Bild) sukzessive
erhoht, dabei wurden SEV-Spannung und Oszilloskop-Verstdrkung jeweils so justiert, daR die
abgebildete SignalgrolRe etwa gleich blieb. Tatsachlich ist die Peakhdhe beim Enddruck ca. 7 mal
groRer als zu Anfang. Rechts die Peaks der Massen 17, 28, 40, 44, ganz links die Massen 28 und 32.
Speicherparameter: Uy =0V, V=590 V.
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Verstérkung andern wirde, wirde sich das Maximum immer beim gleichen Druck zeigen. Die
Verschiebung liegt wahrscheinlich in der verdnderten Beschleunigungsspannung und der schon in
Abb. 6.13 gezeigten Anderung der Signalform.

Bel der Variation des Drucks éndert sich, wie anhand der Partialdriicke schon in Abb. 6.4 darge-
stellt, die Zusammensetzung des Restgasgemischs. Dies ist auch direkt anhand der sich &ndernden
lonenzahlverhdltnisse zwischen den Massen im Flugzeitspektrum sichtbar (Abb. 6.24).

6.2.5 Nachwel seichung

Will man Raumladungseffekte, zum Beispiel die Verschiebung von Resonanzen, charakterisieren,
so ist die Kenntnis der absoluten Ionenzahlen nétig. Diese ist auch ansonsten vorteilhaft, etwa wenn
man Mef3ergebnisse mit denen anderer Arbeitsgruppen an anderen Fallen vergleichen méchte.

Die relativen Verstarkungen unterschiedlicher SEV-Spannungen zueinander kann man
experimentell leicht aus den Anfangssteigungen von Séttigungsmessungen oder vergleichenden
Messungen von Signalhdhen bestimmen. Einen absoluten Test des SEV hat S. Kleineidam durch
Ausmessen der SEV-Signale einzelner lonen bei hohen Verstarkungsspannungen am Oszilloskop
und durch Weiterfiihrung dieser Messung bei kleineren Spannungen unter Verwendung des ADC*

Verstarkungsfaktor
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Abb. 6.25: Oben die von S. Kleineidam gemessene Verstarkung des XP 1600-SEV im Vergleich mit dem im
Datenblatt von Philips angegebenen Wert [Klei95]. Unten die Eichung des Nachweises auf absolute,
vom SEV detektierte lonenzahlen von S. Kleineidam [K1ei95].

! Dabei wurde zuvor die Linearitét des ADC getestet (siehe [KI€i95] S. 37).
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durchgeftihrt. Zusammen mit der Eichung des ADC erméglichte dies, die am Bildschirm des
Experiment-PCs angezeigten counts in die vom SEV detektierte lonenzahl umzurechnen. Das
Ergebnis ist in Abbildung 6.25 gezeigt, wo auch die dem Datenblatt des Philips XP 1600
lonenmultipliers entnommene Verstérkung eingetragen ist. Kleineidam stellte bel  der
Nachweiseichung fest, dal3 die gemessene Verstéarkung des SEV systematisch um den Faktor 3
hoher ist als die im Datenblatt angegebene®. Unter Beriicksichtigung des Spannungsabfalls am
Hochspannungsrelais vor dem SEV von ca. 10 % ist diese sogar um den Faktor 15 grof3er as
angegeben.

Die absolute Eichung von Kleineidam wurde getestet, indem bel kleinen lonenzahlen die
Schwankung des Signals in Abhangigkeit der SEV-Verstarkungsspannung aufgenommen wurde.
Die Signalschwankungen konnen zwar nicht vdllig eindeutig per Histogramm den erwarteten
Signalhdhenanderungen von einem, zwel, drel etc. lonen bei den entsprechenden Verstarkungen
zugeordnet werden, die Standardabweichung der Signalschwankungen verhélt sich jedoch sehr
ghnlich der erwarteten counts/lon, so dal sich die firr H," durchgefuihrte Eichung von Kleineidam
auch fir N,* bestétigt (siehe Abb. 6.26) und somit auch der Verlauf bis 1100 V sy fortgefiihrt ist.
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Abb. 6.26: Relative Eichung aus Signalschwankungen

Die Eichkurve (Abb. 6.25 unten) gibt jedoch nur die Zahl der lonen an, die an der ersten Dynode
des SEV Sekundarelektronen produzieren, d.h. stellt nur einen Bezug zwischen der Signalhthe und
den detektierten lonen her. Um eine absolute Eichung zu erhalten, mifiten auch die im Folgenden
beschriebenen Verluste auf dem Weg der lonen von der Fale bis zum SEV sowie die
Konversionseffizienz des SEV (siehe 1. Ful3note S. 106) bekannt sein.

Kalottenéffnung und Phasenlage der Extraktion

Nach Waldren und Todd ([Holz97, S. 40], vgl. auch dort mit den Messungen von M. Holzki) erhalt
man die vollstandigste Extraktion der lonen, wenn der Puls bei einer Flhrungsfeldphase von ca.
180° beginnt?, was aus Abbildung 6.27 anschaulich hervorgeht. Bei dieser Phasenlage erhalt man
dlerdings haufig zwei oder mehrere lonensignade (sog. Echopulse) oder relativ breite
Nachweispeaks. Im Experiment wurde daher hdufig eine Phase von ca 135° be ener
Extraktionsspannung von —300 V verwendet.

! Auch C. Henning hatte schon eine héhere Verstarkung al's spezifiziert vermutet.

2 Je nach lonenmasse, Exraktionsspannung und Filhrungsfel dperiodendauer — d.h. je nachdem, innerhalb welcher Zeit
im Vergleich zur Fihrungsfeldperiode die lonen bis zur Kalotte fliegen — kann sich die Phase optimaler Extraktion auch
verschieben.
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Abb. 6.27: Fuhrungsfeldphase und vereinfachte Darstellung der Bewegung der lonenwolke in der Falle. Ist der
Ring der Falle negativ, so erfahren die lonen eine Kraft auf den Ring zu, die um so starker ist, je
weiter die lonen vom Fallenzentrum entfernt sind. Gleichzeitig driicken die geerdeten und somit im
Vergleich zum Ring positiveren Kalotten die lonenwolke von oben und unten flach. Bei positivem
Ring verringert sich entsprechend dieradiale Ausdehnung der Wolke, wahrend die achsiale zunimmt.
Die Extraktion der lonen geschieht am vollstandigsten, wahrend die radiale Ausdehnung gering ist.
Allerdings bewegt sich zu diesem Zeitpunkt die Halfte der lonen nach oben und die andere Hélfte
nach unten, weshalb es zu einer unvollstédndigen Extraktion kommen kann, bei der der Rest der 1onen
erst in der nachsten Fuhrungsfeldperiode die Falle verl&ft.

Ob die lonenwolke bel der Extraktion vollstandig durch die 2 cm im Durchmesser messende
Offnung in der oberen Kalotte paf’t, hangt Uberwiegend mit der Ausdehnung der Wolke und der
radialen Bewegungskomponente der lonen zusammen. Bel Verwendung von Helium als Puffergas
liegt das Verhdltnis von lonenmasse zu Puffergasmasse bel 7, was zumindest ahnlich dem
Verhdtnis in Kapitel 5 von Bariumionen zu Stickstoff von 4,9 ist. Da auch die Abmessungen der
Fallen bei beiden Experimenten nahezu identisch sind, kann man den maximalen Durchmesser der
Stickstoffionenwolke mit ebenfalls ca. 3 mm abschétzen'. Bei der bei Phasenlagen zwischen 90°
und 180° vorhandenen Radialbeschleunigung der lonen geniigt eine Extraktionsspannung von
300V dann sicher, um praktisch alle lonen durch die Kalottendffnung aus der Falle zu entfernen.

Beschleunigungsgitter und Ionenoptik

Auf dem Weg zum Detektor passieren die lonen zwei Gitter, zunéchst das in der Kalottendffnung
und kurz dahinter das Beschleunigungsnetz. Die geometrische Transmission des Gitters in der
Kalotte betragt ca. 64 %, die des Beschleunigungsnetzes ca. 90 %2 Die tatsachliche Transmission
ist geringer und abhangig von den Beschleunigungsspannungen, da je nach Potentiallage der
Gitterdréhte im Verhdltnis zum durch SEV-Spannung und geerdeter unterer Kalotte gegebenen
Potentialverlauf von den Gitterdrahten anziehende oder abstof3ende Kréfte auf die lonen wirken,
wodurch die lonen transversale Ablenkungen erfahren kdnnen. Bel Transmissionsmessungen an
einer Testapparatur wurden fur Elektronen beim Durchtritt durch ein Gitter mit 90 % geometrischer
Transmission beim am Experiment Ublichen Bereich von Beschleunigungsspannungen Werte
zwischen 60 % und 80 % erhalten®.

Die meisten der durch das Netz gelangten lonen werden anschlief3end durch den Zylinder auf die
Kathode des SEV fokussiert. R. Alheit gibt den lonenverlust auf dieser Strecke auf Basis einer

! Vergleiche Kapitel 5.5.2, dort wurde auch mit Puffergas Helium und einem Massenverhéltnis von 34 kein wesentlich
grofderer Wolkendurchmesser festgestellt.

2Vom Gitter der Kalotte existieren keine Angaben von Drahtdicke und MaschengréRe. Aufgrund von Fotos wurden fiir
die Drahtdicke 0,4 mm und fur die Maschengrofze 2 mm ermittelt, was obigen Transmissionswert ergibt. Das
Beschleunigungsnetz weist eine gemessene Drahtdicke von 0,06 mm und eine Maschengrof3e von 1,20 mm auf.

3 Hierbel wurde nur die einfangende Wirkung des Gitters getestet, indem der tber das Gitter abflieRende Strom ins
Verhdtnis zum am dahinterliegenden Auffénger gemessenen Strom gesetzt wurde.



126 Kapitel 6. Experimente an N,"-lonenwolken

Simulation mit SIMION mit 10 bis 20 % an'. Der Verlust von lonen auf der gesamten Flugstrecke
von der Fallenmitte bis zur SEV-K athode betragt damit etwa 76 + 6 %7

Konver sionseffizienz des SEV

Fir die Quanteneffizienz des verwendeten SEV (Philips XP 1600 series) existieren in den Arbeiten
zu diesem Experiment unterschiedliche Angaben: nach R. Alheit liegt sie fur das Kathodenmaterial
CuBe fur positive lonen mit einer Energie von 1 keV bis 3 keV zwischen 15 % und 30 % [Alhe97,
S. 61], nach M. Holzki betragt die Nachweiseffizienz des SEV ca. 20 % [Holz97, S. 29], wéhrend
S. Kleineidam fir Betriebsspannungen zwischen —1400 V und —2800 V einen Wert von 30 % bis
45 % angibt [Klei95, S. 39]. Insgesamt muf3 damit als Konversionseffizienz 27 + 6 % als Mittelwert
angenommen werden, da bel Philips keine Daten zu diesem SEV mehr erhdltlich sind.

Aus den vorangegangenen Uberlegungen errechnet sich somit eine Gesamteffizienz des Nachweises
von
6,5+2%

Die Anzahl der detektierten lonen, die man aus der SEV-Eichung erhdlt, muf3 daher mit einem
Faktor 15 multipliziert werden, um die Zahl der zum Extraktionszeitpunkt in der Falle befindlichen
lonen zu errechnen. Dies wurde bel allen in den folgenden Unterkapiteln angegebenen Ionenzahlen
getan.

Vergleich der maximalen lonenzahl mit der Theorie

Im Stabilitdtsbereich wurde an einem Punkt guter Speicherung zwischen zwei Resonanzen
(Uo =0V, Vg =580V, 107 mbar Stickstoffdruck) eine detektierte lonenzahl von 50300 + 1700
lonen bei einer Sattigungsmessung bel geflllter Falle gemessen. Aufgrund der eingestellten
Wartezeit von 300 ms bei dieser Messung und der Gesamtnachweiseffizienz von 6,5 % kann man
von ca. 900000 lonen nach Ende des Erzeugens ausgehen.

Mittels des Dehmelt'schen Pseudopotential-Modells a3t sich die maximale lonendichte nach
Gleichung 2.54 berechnen. Fir die obigen Spannungen erhdlt man eine Dichte von
1,4*10" lonen/cm®, mit der der gesamte Raum, den das Pseudopotential erfillt, gefillt ist. Als
diesen kann man das Volumen des einbeschriebenen Ellipsoids, das gerade die Fallenelektroden
berlhrt, ansehen. Das Volumen eines Ellipsoids ist gegeben durch

:gp xabc, hier mit a=b=2cm und C:\/Ecm,

womit sich ein Volumen von 23,7 cm® ergibt und eine maximale lonenzahl von 3,2¢10°. Die
Diskrepanz von mehr als 2 Grofdenordnungen zeigt, dal3 dieses einfache Modell nicht zur

1 R. Alheit schreibt in seiner Arbeit (S. 61) von einem 6 cm langen Zylinder, dies muR jedoch ein Schreibfehler sein, da
der Zylinder 1994 eingebaut wurde und eine Léange von 19 mm besitzt (dieser ist noch heute eingebaut), die Distanz
vom Netz bis zum SEV jedoch tatséchlich seit damals knapp 6 cm mifdt. — Vor 1994 war die Flugstrecke geringer und
keine lonenoptik vor dem damaligen Channeltron vorhanden. Unabhangig davon, mit welcher Zylinderlange die
Simulation durchgefiihrt wurde, kann das Ergebnis als korrekt betrachtet werden, daim Experiment sichtbar ist und in
der Arbeit von C. Hennig nachgel esen werden kann, dal? die Fokussierspannung bei den Ublicherweise verwendeten
hohen Netzspannungen quasi keinen Effekt auf die Grol3e des lonensignals hat und lediglich bei niedrigeren
Beschleunigungsspannungen Uberhaupt eine Fokusspannung nétig ist.

2 Bei der Rechnung wurde die Annahme miteinbezogen, von den gespeicherten lonen wiirden bis zu 20 % auf dem Weg
zur Kalottentffnung verlorengehen.
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Abschétzung der lonenzahl geeignet ist, da es die erhohte Kollisionswahrscheinlichkeit der lonen in
auleren Bereichen der Wolke mit den Fallenelektroden ebensowenig wie Effekte durch das
Puffergas berlicksichtigt und von einer konstanten lonendichte in der Falle ausgeht.

Nach Fischer kann man die Raumladung Uber die Verschiebung des Stabilitétsdiagramms (siehe
Gleichung 2.56) berechnen. Die (6/0/6) Resonanz (bei Ug = 0V, Vo = 605 V) ist bei voller Falle
um Dg, = 0,019 gegentiber ihrer Lage bei fast leerer Falle verschoben. Daraus errechnet sich eine
Verschiebung der entsprechenden iso-bLinie" um Da, = 0,0094, was nach Fischer einer
Ladungsdichte von 2,710 C/m® bzw. lonendichte von 1,7¢10° lonen/cm® entspricht. Auf das
Volumen des obigen Ellipsoids bezogen erhdlt man bei dieser Rechnung eine Maximalzahl von
4,010’ 1onen. Nach Schwebel (Gleichung 2.57) erhélt man ein um 4/3 groReres Ergebnis.

Auch hier sind die Abweichungen zur mit der Nachweiseichung erhaltenen lonenzahl noch
erheblich. Die errechneten lonendichten hingegen sind durchaus realistische Werte, wenn man diese
mit in lonenkristallen gemessenen Abstanden vergleicht: als mittleren lonenabstand erhdt man
40 pm (Dehmelt), 80 pum (Fischer) und 75 pum (Schwebel) nach obigen Rechnungen; fur
lasergekiihlte, kristallisierte lonenwolken hat Gudjons in einer klassischen Paulfalle Abstande von
30 um, Seibert in einer linearen Paulfalle 15-20 um gemessen [Gudj96b, Seib00]. Plausible
lonenzahlen errechnen sich mit obigen theoretischen Methoden - wie schon von Werth durchgefiihrt
[Wert83] - nur bei der Wah! von realistischen Wolkenausdehnungen, z. B. 0,5 cm®.

Meis et al. [Meis38] berechnen die lonendichte in der Mitte der Wolke aufgrund der Verschiebung
der Makrofrequenzen. Fir eine lonenwolke von ca. 200000 lonen und deren gemessene
Verschiebung der 2w , -Resonanz erh@lt man mit Gleichung 2.58 als Ergebnis eine lonendichte von
6,1* 10° lonen/cm®, was etwas niedriger als die obigen Werte ist. Um dann zwei der Parameter
lonenzahl, Temperatur oder Wolkenradius ausrechnen zu kdnnen, bentétigt man einen der Parameter
als Mefdwert. Dies eignet sich also nicht zur Berechnung der lonenzahl. Jedoch 200000 als
lonenzahl vorausgesetzt?, erhdlt man al's Wolkenradius 3,9 mm und al's lonentemperatur 860 K, was
durchaus plausible Werte sind.

Samtliche dieser relativ einfachen Modelle fuhren zu realistischen Werten der lonendichte im
Fallenzentrum. Allen fehlt jedoch zur Berechnung absoluter Ionenzahlen ein theoretischer Zugang
zur Wolkengrofie.

6.3 Systematische Untersuchung des ersten Speicherbereichs

Das experimentell aufgenommene  Speicherdiagramm  bietet eine  Vielzahl  von
Vergleichsmdglichkeiten mit der Theorie, wie zum Beispiel die Lage der Stabilitdtsgrenzen, die
Verteillung der gespeicherten lonenzahl Uber den Speicherbereich sowie den Verlauf der
auftretenden nichtlinearen Resonanzen. Zusétzlich kann der Einfluld von Puffergas und lonenzahl
auf die obigen Mef3grofRen untersucht werden. In diesem Unterkapitel geschieht dies — abgesehen
von einer manuellen Messung — mit Hilfe des Mef3programms " Stabilitatsdiagramm” (siehe Kapitel
6.1.6). Hierbel wird Up jeweils fur eine Mefdreihe manuell fest eingestellt und der Mef3rechner
variiert Vo in der eingegebenen Schrittweite und startet bel jedem Vo einen Mef3zyklus. Das
Zusammenfigen vieler derartiger Mel¥eihen ergibt dann eine Aufnahme des gesamten

! Berechnet mit Hilfe der Mathieufunktionen von Mathematica
2 Formeln fiir die Berechnung in [Meis88]
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Speicherbereichs. In der Vergangenheit wurden bereits einige derartige Untersuchungen von
groReren Teilen des Speicherbereichs mit unterschiedlichen Auflésungen durchgefilhrt'. Eine
nahezu komplette Messung des ersten Speicherbereichs existiert in [Holz97], zudem wurden von
Ruths [Ruth92] und Morgenstern [Morg94] die Stabilitétsgrenzen manuell ermittelt und Ifflander
[Iff176] mal? bereits grob die lonendichte Uber einen grof3en Teil des stabilen Bereichs.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden bei einem Restgasdruck? von ca. 1* 10 mbar zwei fast komplette
Speicherdiagramme von N," bei zwei unterschiedlichen Erzeugungszeiten aufgenommen. Der
gemessene Ausschnitt war durch die maximale Gleichspannung Uy des Flihrungsfeldverstérkers von
200 V begrenzt® und entspricht somit etwa dem von Holzki gemessenen, bislang komplettesten
Diagramm. Die Auflésung der Diagramme betragt DUo = 2,5V, DV = 2,5 V{, und somit (flr N,")
Da, = 0,0078 und Dg, = 0,0019. Bei dem in Abbildung 6.28 gezeigten Diagramm betrug die
Erzeugungszeit 200 ms und die Wartezeit 300 ms.

d:
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L | 1 1 2 | L 1 L | L 1 L | .
-40 A
i - 0,1
20 - i
0 - 0,0
20 "
T - -0,1
40 -

60 -+ L 0.2
Yo g I -
100 - - -0,3

120 - I
] L 04
140 - i
160 - ~ -0,5
180 i
| - -0,6
200 1 | 1 | 1 | 1 1 1 1 1 | 1 | I 1 1 1 1
200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000
Vo

Abb. 6.28: Speicherdiagramm von N," bestenend aus 99 g-Scans mit insgesamt ca. 20000 MefRpunkten. Die
Verstarkung des Nachweises wurde zu (betragsmafig) gr6l3eren U-Werten hin mehrfach erhéht, um
einen ausreichenden Abbildungskontrast zu erhalten, woraus die horizontalen Farbspringe
resultieren. Wie bereits im Diagramm von Holzki [Holz97] sind hier im unteren und oberen Bereich
des Diagramms — vor allem rechts davon — Linien zu sehen, die nicht zum N,"-Diagramm, sondern
zum Diagramm einer anderen Masse gehdren (s. Pfeil).

! Bisherige experimentelle Aufnahmen des Speicherbereichs: niedrig aufgel 6ste, grofRere Ausschnitte in [Eade93] sowie
[Alhe95, auch in Alhe97], der erste hochaufgel 6ste in [Alhe95 und in Morg94], grofRere und kleinere hochaufgel 6ste
Ausschnitte in [K1ei95, Alhe96, Alhe96b, Hoef97, Holz97, Alhe97] und ein beinahe komplettes hochaufgel dstes
Speicherdiagramm in [Holz97].

2 Zu diesem Zeitpunkt gab es noch kein Druckmef3gerdt (ARGA) am Experiment, der Druck wurde durch den Vergleich
von Séttigungsmessungen vor und nach Einbau des ARGA -Restgasanal ysators zuriickgerechnet.

3 Eine Gleichspannung von 216 V wére notwendig gewesen, um den kompletten theoretischen Speicherbereich von N,
zu erfassen.
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In obigem Diagramm war die SEV-Spannung immer dann nachreguliert worden, wenn das Signa
schwécher wurde. Man erkennt dadurch die Resonanzlinien wesentlich besser, jedoch entsprechen
die Graustufen nicht mehr den wahren lonenzahlverhdtnissen. Das praktisch identische
Speicherdiagramm mit Erzeugungszeit 600 ms und Wartezeit 300 ms (gleiche Auflésung DUp und

DV wie zuvor, ca. 25000 Mef3punkte) wurde daher entsprechend der Eichung aus Kapitel 6.2 in
|onenzahlen umgerechnet:

‘
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Abb. 6.29: 3-D-Dar stellung des Speicherdiagramms von N," mit insgesamt ca. 25000 M e3punkten. In z-Richtung
ist die entsprechend der Nachweiseichung errechnete lonenzahl aufgetragen. Man erkennt deutlich
das unter schiedliche Speicher vermégen in ver schiedenen Bereichen des Diagramms.*

In Abbildung 6.29 sieht man deutlich die grof3en Unterschiede im Speichervermdgen der Fale
innerhalb des stabilen Bereichs. Im Gegensaiz zu den Messungen und Berechnungen der
lonenzahldichten von Iffléander [IffI76, Iffl77] in Abbildung 6.30 rechts, liegt der Punkt optimaler
Speicherung hier viel ndher an der Spitze a, = 0/ g, = 0, namlich bei a, = -0,016 + 0,008 und g,
zwischen 0,245 und 0,307 (siehe Abbildung 6.30 links). Insgesamt ist die Speicherung besser bei
kleineren Werten von g.

! Der senkrechte Knick bei ca. 20 V entsteht dadurch, daf? eine Mefreihe fehlerhaft abgespei chert wurde und durch eine
spéter unter anderen Restgasbedingungen gemessene ersetzt wurde. Die daraus resultierenden |onenzahlunterschiede
(siehe auch in spéteren Diagrammen) erzeugen den Knick.

2 Der Fehler liegt hier bei Dg, = 0,008. Die Mel3werte von Ifflénder waren: a, =-0,03 + 10%, g, = 0,55 + 15% und die
theoretisch errechneten Werte lagen bei: a, = -0,035 und ¢, = 0,495.
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Abb. 6.30: Ausschnitt aus Diagramm 6.29 mit dem Bereich optimaler Speicherung. Im Vergleich dazu rechts die
berechneten (oben) und gemessenen (unten) Dichteverteilungen von Ifflander [Iffl76, Iffl77].

Zwei gegenldufige Effekte spielen bel der Frage, bel welchen Speicherparametern besonders viele
lonen gespeichert werden, eine Rolle: zum Einen die Potentialtopftiefe, die mit grofRer werdenden
Werten von g, und -a zunimmt und zum Anderen die Amplitude der lonenbewegung, die mit
steigendem g, anwéchst, jedoch durch Kihlmechanismen wie Puffergaskiihlen gedampft werden
kann. Bei grolRerer Dampfung wird das Maximum der lonenspeicherung bei hdheren Werten von g
liegen. Ursache des bei dieser Arbeit im Vergleich zu Iffléander bei niedri%eren Werten von q
liegenden Speicheroptimums ist daher der niedrigere Puffergasdruck von 1* 10~ mbar, wahrend dort
1,3*10" mbar herrschten. Ein Konturplot mit Linien gleicher lonenzahl wie bei Ifflander ist bei den
neuen Messungen aufgrund der Resonanzen nicht sinnvoll. Das Verhdtnis der lonenzahlen beim
Vergleich grofierer Gebiete stimmt in etwa mit Ifflénders Ergebnissen tberein.

Rechts auRerhalb des Speicherbereichs von N,* sind in Abbildung 6.28 bei genauer Betrachtung
welitere, schwache Linien zu erkennen, die zum Speicherbereich einer anderen, grof3eren Masse
gehoren miissen. Diese Linien, die sich fortsetzen bis in den Bereich des N,"-Diagramms und auch
im Diagramm von Holzki [Holz97] zu erkennen sind, werden nun weliter betrachtet:

6.3.1 Uberlagerung der Speicherbereiche verschiedener |onenmassen
Von den verschiedenen im Flugzeitspektrum auftretenden Massenpeaks wird zwar der des N,™ mit

Hilfe eines Gates fur die weitere Signalverarbeitung ausgewahlt (siehe Abb. 6.9), esist jedoch noch
ein Untergrund der Signale anderer Massen vorhanden. Die Bestimmung der Massen kann tber die
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Flugzeit erfolgen, ist dann jedoch etwas ungenau (s. S. 110f), oder alternativ dadurch, dal3 man die
Grenzen der Speicherbereiche der verschiedenen Massenpeaks bestimmt. Bel den 4 grofden im
Flugzeitspektrum auftretenden Peaks wurde dies hier durchgefiihrt, indem bei mehreren festen Ug
die Fallenwechselspannung Vo manuell variiert wurde, wahrend man den betreffenden Peak im
Flugzeitspektrum auf dem Oszilloskop beobachtete und die Spannung seines Auftauchens und
Verschwindens notierte. Dabel kann auch die Nachweisverstdrkung (SEV-Spannung) an den
entsprechenden Punkten erhoht werden, um die Grenzspannung noch genauer zu ermitteln.
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Abb. 6.31: Manuelle Messung der Speicherbereichsgrenzen der 4 gréften im Flugzeitspektrum auftretenden
lonensignale. Dazu jeweils im Vergleich die theoretischen Grenzen der den Mef3daten am besten ent-
sprechenden Massen. Bei den Massen 28 und 44 passen die Mel3werte sehr gut zu den theor etischen
Linien, bel Masse 40 sind die abweichenden Mef3punkte wahrscheinlich durch Resonanzen bedingt,
wahrend die Daten bei Masse 17 eventuell auch aus den (im Flugzeitspektrum meist nicht
trennbaren) Signalen der Massen 16 und 18 bestehen kdnnen. Um die Vergleichbarkeit mit den sonst
Ublichen a,-q,-Diagrammen zu verbessern, verlauft hier und in den folgenden Uy-V-Diagrammen die
Ug-Achse von positiven zu negativen Werten.

Die in dieser Arbeit experimentell aufgenommenen Speichergrenzen stimmen sehr gut mit der
Theorie Uberein, wéhrend ale bisher verdffentlichten Speicherdiagramme davon starke
Abweichungen zeigen. So weisen alle auf Seite 128 genannten experimentellen Diagramme eine
Abweichung von 5% bis 8% zu groleren Werten von Vg hin auf. Auch das auf gleiche Weise wie
hier manuell aufgenommene Diagramm von Morgenstern [Morg94] zeigt eine derartige
Verschiebung® — was bislang immer als Raumladungsverschiebung durch andere mitgespeicherte

! Auch Ruths [Ruth92] hat die Speichergrenzen manuell bestimmt — dort war aber vermutlich ein Umrechnungsfehler
passiert, dadort das Diagramm um bis zu 20% in entgegengesetzter Richtung zu kleinen V o-Werten hin verschoben ist.
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lonen erklart wurde'. Die Diagramme in Abbildung 6.31 passen hingegen — von einzelnen ab-
weichenden Punkten abgesehen —im Rahmen der Fehlergrenzen® zu den theoretischen Daten.

Eine Vervollstdndigung des Speicherdiagramms aus Abbildung 6.29 bis Uy = 2000 V, zeigt
deutlich eine Vielzahl von Resonanzen, die zu den Speicherbereichen von mindestens 3 weiteren
Massen gehoren (Abb. 6.32). Die charakteristischen "Spitzen" des a-g-Diagramms lassen sich mit
etwas Miihe fur 4 Massen erkennen. Links in der Abbildung ist die Spitze des N,'- Diagramms zu
erkennen, die weiteren Spitzen sind aufgrund des Kontrasts der Abbildung hier nur mit Kenntnis
des Verlaufs der Resonanzen zu identifizieren (siehe auch spéter):
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Abb. 6.32: Ergénzende Messung zum Speicherdiagramm 6.29 bei 600 ms Erzeugungszeit mit ca. 21500 Mef3-
punkten. Die Pfeile deuten auf die Speicherbereichspitzen — links die des N,". Leicht umrandet ist
linksein Teil der Messung aus 6.29 eingefigt und zur besseren Erkennbarkeit farblich angeglichen.

In Abbildung 6.33 ist die Graustufenabbildung der Daten von 6.29 durch Bereiche von 6.32 erganzt
(im rechten Bild mit Untergrundkorrektur jeden einzelnen g-Scans, links ohne diese Korrektur). Da
bei der Datenverarbeitung das ADC-Gate auf das Stickstoff-Signal eingestellt ist, tragen andere
lonensorten wesentlich weniger zur Signalstérke bel, was sich im Graustufenbild dadurch
bemerkbar macht, dal3 der Bereich von Stickstoff in der Graustufenabbildung sehr dunkel wird,
wenn man die schwereren Massen deutlich darstellen will. Aus den lonenzahlen im Bereich der
Diagrammespitzen |&% sich eine Signalunterdriickung der schwereren Massen mit Hilfe des Gates
um ungefahr den Faktor 10, 13 bzw. 25 abschétzen. Bei den beiden letzten, schwersten Massen
liegt der Fehler der Abschatzung wegen der geringen lonencounts und einer Anderung des ADC-
Pedestals (sichtbar am horizontalen Streifen in Abbildung 6.32) jedoch bei ca. + 5. Der Unterschied
zwischen den counts der N,'-Messung und der ergénzenden Messung, der bis zu 10000 lonen
betrdgt und sich im vollstdndigen Diagramm durch einen scharfen Helligkeitssprung bemerkbar
macht, liegt vermutlich an verénderten Gate-Einstellungen.

! Diese Erklarung kann nicht zutreffen, daim Experiment hier sehr viele lonen anderer |onensorten "mitgespeichert”
wurden, die Diagrammgrenzen aber dennoch passen.

% Der Meffehler beim Ablesen betrug DUp< 1V und DV < 5V, der Meffehler des Oszilloskops (Tektronix TDS
210) ist mit 3 % angegeben.
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Abb. 6.33: Erganztes Diagramm bel 600 ms Erzeugungszeit (ca. 46000 M ef3punkte); die Graustufen zeigen hier
die lonenzahl in der Falle entsprechend der Nachweiseichung. Dies macht die Verwendung
unterschiedlicher Grau-Abstufungen fiir den Bereich von N," und den der schwer eren Massen nétig.
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Abb. 6.34: Ausschnitt aus 6.32 mit den Spitzen der Speicherbereiche und den theoretischen Speichergrenzen der
Massen, die am besten zu den experimentellen Daten passen.
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Anhand der Spitzen der Speicherbereiche und deren Vergleich mit den theoretischen Linien lassen
sich die Massen 28, 32, 40 und 44 bestimmen (siehe Abbildung 6.34). Diese passen gut zu den aus
der Beobachtung der Speicherspannungen der Flugzeitpeaks (Abb. 6.31) erhaltenen Massen und
auch dazu, dald im Flugzeitspektrum bis zu 6 Massen beobachtbar waren (s. unten). Da im
Flugzeitspektrum der Peak um die Masse 17 zeitweise als Doppelpeak aufgel6st werden konnte,
kann insgesamt von folgenden in der Falle gespeicherten Massen ausgegangen werden:

Masse [u]

16

17

18

28

32

40

44

lon

O+

H,O"

N,", CO"

[N

Ar’

CO,"

Damit dhnelt die Restgaszusammensetzung derjenigen, die Dawson [Daws68b] mit Peaks bei
M =16, 17, 18, 28, 32 und 44 beobachtete.

6.3.2 ldentifikation der Resonanzlinien

Die gute Ubereinstimmung des experimentellen mit dem theoretischen Speicherbereich ermdglicht
erstmals einen direkten Vergleich der Mel3daten mit berechneten Resonanzlinien durch
Uberlagerung der Diagramme. Dieser wird im Folgenden fiir jede der 4 beobachteten Massen
durchgefihrt:

Speicher bereich von N,"(Abb. 6.35):

Die in Abbildung 6.35 dargestellte Uberlagerung von Diagramm 6.33 mit den theoretischen
Resonanzlinien nach Gleichung 2.47 (siehe auch Abb. 2.15 bis 2.18) zeigt, dal3 auch bei dieser
Messung eine Abweichung zu héheren Werten von Vg hin beobachtbar ist. Diese ist mit unter 2 %
jedoch im Gegensatz zu friheren Messungen so gering, dal3 die gemeinsame Darstellung von
experimentellen Daten und theoretischen Linien in enem Diagramm eine direkte visuelle
Zuordnung der Resonanzlinien erméglicht. Im Folgenden nun ein Vergleich der entsprechend
Kapitel 2.3.3 theoretisch erwarteten Linien mit den experimentell bei Masse 28 beobachteten:

Fir K = 0 sind keine Linien im gemessenen Diagramm erkennbar. Zwar sind die auf diesen Linien
liegenden Knoten gleicher Resonanzordnung deutlich ausgepragt, zwischen diesen ist jedoch keine
Resonanzlinie zu sehen.

Fir K = 1 sieht man die nichtgekoppelten Resonanzen n, = 0, n, = 2 bis 9, von den Resonanzen
n, = 0 sind jedoch nur n, = 2 bis 6 sichtbar, davon n, = 5 nur extrem schwach. Differenzresonanzen
sind Uberhaupt nicht zu erkennen, dafiir jedoch fast alle Summenresonanzen bis N = 9. Von diesen
sind die héheren Ordnungen mit n, = 1 auffallend schwach und insgesamt nur die Resonanzen
(8/7/1) sowie (9/8/1) nicht vorhanden. Von der 10. Ordnung dagegen sind (10/9/1) und (10/8/2) zu
sehen.

Fir K = 2 sieht man um die Knoten in der Nahe von b, = 0 fiir n, = 4, 5, 6 und 7 einige schwache
Ans‘idtze von Resonanzlinien, von denen die Linien (5/0/5) und (7/0/7) am deutlichsten sichtbar
sind".

Zusatzlich sind um die Resonanz (4/4/0) 2 Linien deutlich erkennbar, die keine Entsprechung in den
theoretischen Diagrammen finden (mit | und |1 gekennzeichnet).

! Beachte: Knoten N, =4,6, ... fir k = 2 liegen im Diagramm an den Stellen der Knotenn,, =2, 3, ... furk = 1.
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Abb. 6.35: Das experimentelle Speicherdiagramm (Abb. 6.33) mit den theoretischen Resonanzlinien der Masse

28 nach Abb. 2.15. Eingezeichnet sind die Summenresonanzen bis N = 10 sowie die n,- und n,-Knoten
und einige Resonanzzuordnungen (alles fiir k = 1). Das Speicherdiagramm weist eine Verschiebung
von nur knapp 2 % auf, dadurch ist eine Identifikation der Resonanzen bis auf wenige Ausnahmen
moglich. Die Abbildung wurde aus ca. 20 Einzelabbildungen unter schiedlicher Grauton-Abstufungen
zusammengesetzt, um maximalen Kontrast zu erhalten. Entsprechend korrelieren die Grauténe tber
das Gesamtdiagramm gesehen nicht mit der Anzahl gespeicherter lonen.
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Speicher bereich von O, (Abb. 6.36):
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Abb. 6.36: Uberlagerung des experimentellen Speicherdiagramms von Abb. 6.35 mit den theoretischen
Resonanzlinien (Summenr esonanzen fur k = 1 bisN = 7) der Masse 32 (O,").

Der Speicherbereich fir O," tiberschneidet sich praktisch géanzlich mit dem von N," sowie dem der
Masse 40. Da von beiden Massen — vor alem natiirlich von N," - wesentlich mehr lonen
gespeichert werden (siehe Abb. 6.32 bis 6.34), sind die Resonanzen von O," nur in der kleinen
Spitze des Diagramms zu erkennen, bei der keinerlei Uberlagerung mit anderen Massen besteht.
Daher sind nur die Resonanzen mit n, = 2 ansatzweise sichtbar, die von dem Knoten bel b, = 0 von
der Spitze des Speicherbereichs ausgehen.

Speicherbereiche der Massen 40 und 44 (Abb. 6.37):

Auch bei den Speicherdiagrammen der Massen 40 und 44 wird der Bereich von Resonanzen
hoherer Ordnung durch den Speicherbereich von N," iiberdeckt. Nur am Ende des N,'-Diagramms
bei hohen Werten von Ug ist die Zahl gespeicherter Stickstoffionen gering genug, daf3 die
Resonanzen der schwereren lonen schwach zu sehen sind. Die Resonanzen der Masse 44 sind
jedoch auch gut im Bereich der Masse 40 zu erkennen, da von beiden Massen etwa vergleichbare
lonenzahlen gespeichert werden. Wie nach den Beobachtungen beim N,"-Diagramm zu erwarten,
sind fur k = 1 die nichtgekoppelten Resonanzen sowie eine Vielzahl an Summenresonanzen bis
N = 8 zu erkennen. Und auch fur k = 2 sieht man wieder schwach um die Knoten in der Néhe von
b, = 0 fur n, = 4 und 5 einige Ansétze von Resonanzlinien. Im Diagramm zusétzlich sichtbar sind 2
Linien (weil3e Pfeile), die den Verlauf von Differenzresonanzen zeigen und am besten zu den
Resonanzen (8/-3/5) und (9/-3/6) der Masse 40 oder (7/-2/5) und (8/-2/6) der Masse 44 passen —
eine genaue Zuordnung ist hier nicht moéglich (siehe Abbildung 6.38).
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Abb. 6.37: Uberlagerung des experimentellen Speicherdiagramms von Abb. 6.35 mit den theoretischen
Resonanzlinien (Summenresonanzen fir k = 1 bis N = 7) der Massen 40 und 44 (CO,). Die weil3en
Pfeile deuten auf schwache Differenzresonanzen (genauer in Abb. 6.38), die schwarzen auf
Resonanzen, die woméglich von Kopplungen mit externen Frequenzen herrihren.
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Abb. 6.38: Ausschnitt aus 6.37 mit 2 Linienstiicken (weil3 umrandet), deren Krimmung zum Verlauf der weil3
dargestellten Differenzresonanzen pafdt. Die Zuordnung ist jedoch nicht eindeutig zu einer Masse
moglich, da weder der weitere Verlauf der Linien noch benachbarte Differenzresonanzen (theo-
retische Linien schwar z) experimentell sichtbar sind. Links Zuordung fir M = 40, rechtsfir M = 44.

Des Weiteren falen 2 sehr starke Resonanzen auf, die theoretisch nicht erwartet werden (schwarze
Pfeile). Die zwei Resonanzen stimmen auch nicht mit der Lage der zwei ungeklarten Resonanzen
des N,"-Speicherbereichs tiberein, die hier bei den schwereren Massen allerdings nicht auftreten.

Insgesamt zeigt sich bei allen 4 Massen eine gute Ubereinstimmung der gemessenen mit den
theoretischen Resonanzen. Fir k = 0 sind keine Linien sichtbar, was sich gut mit der Erwartung
deckt, dal’ diese Resonanzen aufgrund der fehlenden Kopplung mit dem Fihrungsfeld schwach
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ausgepragt sind (siehe Kapitel 2.3.3). Summenresonanzen und nichtgekoppelte Resonanzen flr
k = 1 treten entsprechend den Erwartungen stark auf, wobei die Stérke mit zunehmender Ordung N
abnimmt. Die an der n-Resonanz von N," (3/3/0) auftretende Aufspaltung deutet auf eine
Verletzung der Rotationssymmetrie der Falle hin, die bewirkt, daf? hier getrennte ny- und ny-Linien
auftreten. Die Verletzung der Symmetrie ist jedoch nicht so stark, da3 eine Verkirzung des
Speicherbereichs beobachtbar ware (vgl. [Alhed7, S.78]). Auch bei der Linie (3/2/1), die in diesem
hinteren Bereich des Diagramms ansonsten die stérkste radiale Komponente aufweist, ist die
Aufspaltung zu erkennen. Resonanzen fir k = 2 sind nur ansatzweise zu erkennen, was sich mit den
Erwartungen aus der Theorie deckt. Das gilt auch fir das beinahe komplette Fehlen von
Differenzresonanzen, da bei diesen fast keine Energie aus dem Fuhrungsfeld auf die lonen
Ubertragen wird [Wang93c] — lediglich zwei Resonanzlinienstiicke sind zu erkennen, deren Verlauf
den Resonanzen (8/-3/5) und (9/-3/6) der Masse 40 oder (7/-2/5) und (8/-2/6) der Masse 44
entspricht. Der weitere Verlauf der Linien ist in der hier gewéhlten Auflésung nicht zu sehen,
ebenso sind auch keine Differenzresonanzen niedrigerer Ordnung zu erkennen. Hier besteht noch
Forschungsbedarf fir zukunftige Experimente. Sollte sich die Zuordnung bewahrheiten, wéren dies
die ersten jemals experimentell beobachteten Differenzresonanzen fur k = 1.

Aufgrund der schwereren Masse ist in den Diagrammen von M = 40 und M = 44 die Auflésung der
Messung in & und g-Richtung um den Quotient der Massen besser als im Bereich der
Stickstoffionen. Die Resonanzlinien sind daher feiner und klarer zu erkennen.

Nicht der Theorie entsprechende Resonanzlinien:

Im Speicherbereich von N," tauchen 2 Resonanzen um die Linie (4/4/0) auf, die sich nicht in den
theoretischen Diagrammen wiederfinden (in Abbildung 6.35 mit | und Il bezeichnet). Ebenso fallt
in den Speicherbereichen der Massen 40 und 44 jeweils eine solche Linie auf (mit 11 und IV
bezeichnet). Die Frage, ob es sich bel den Linien um echte Resonanzen im Sinne von Gleichung
2.47 oder um einen technischen Effekt handelt, fiihrt zu folgender Uberlegung: Da praktisch
unendlich viele Resonanzlinien existieren, 183t sich fir jeden Punkt innerhalb des Speicherbereichs
theoretisch eine Resonanz angeben, die durch diesen geht. Bei einer Linie hingegen mul3 die
Resonanzbedingung 2.47 fir ale ihre Punkte erfillt sein. Bel den 4 nicht zugeordneten Linien ist
dies im Rahmen der Mef3genauigkeit der Fall, es handelt sich aso tatsdchlich um Resonanzen. Zur
Zuordnung wurden Ug-Vo-Wertepaare entlang der Linien in w; -w,-Werte umgerechnet®, woraus

man mit dem Verhaltnis der W_V\r/ - und W—V\Z/ -Werte fir jede Linie das kleinste gemeinsame Vielfache

von n,, n;, Nund k erhélt oder aternativ n, und n, so gewahlt werden, dal3 nw, +n,w, gleich

einer entlang der Linie konstanten Storfrequenz ws ist. Aus diesem Vorgehen erhdlt man folgende
Werte:

Resonanz I ] Il v
Zuordnung zu Masse [amu] 28 28 40 44
Mogliche Resonanz k (N/ny/ny) | 12(57/55/-2) | 16(59/58/1) | 5(22/20/2) | 4(19/17/2)
passende Storfrequenz [MHZ] 8,8 11,9 3,8 3,1

Die moglichen Linearkombinationen flhren zu unrealistisch grof3en Werten fir N und k, was nicht
in Einklang mit der Stérke der Resonanzen ist. Die Resonanzordnung mufite bei | und IV sogar
noch deutlich héher sein, da die obigen ganzzahligen Werte von k noch nicht genau zu den Linien

1 Mit Hilfe der Mathieufunktionen von Mathematica
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fihren'. Andererseits fiihrt auch offensichtlich nicht eine einzelne Stérfrequenz zu allen 4
Resonanzen. Zwar sind auch parametrische Anregungen [siehe Razv98] - und damit niedrigere
Storfrequenzen — denkbar, jedoch mufdten in jedem Fall noch weltere, zu diesen Storfrequenzen
passende Resonanzen zu beobachten sein.

Eine Klarung ist hier nicht moglich, sowohl die Existenz von vier verschiedenen Storfrequenzen als
auch die hohen Resonanzordnungen erscheinen angesichts der Starke der Linien unplausibel, es
handelt sich jedoch von ihrem Verlauf her um nichtlineare Resonanzen im Sinne von Gleichung
2.47 und sie treten in beiden gemessenen Gesamtdiagrammen (sowohl bei 200 ms Erzeugungszeit
als auch bel 600 ms Erzeugungszeit) auf.

Fazit:

Fir die Praxis von lonenfallenexperimenten und die Anwendung von Fallen und Massenfiltern zu
Analysezwecken sind die experimentellen Daten tiber den Verlauf der Resonanzen und ihre Stérke
von grof3er Wichtigkeit, da praktisch der gesamte Speicherbereich von ihnen durchzogen ist. Fir die
Wahl von Speicherparametern beim Betrieb einer Falle vor allem bei Prézisionsexperimenten ist die
Kenntnis der Lage der Resonanzen von grof3em Vorteil. Die Messungen fuhren auf3erdem deutlich
die Problematik vor Augen, der eine friher haufig zu Massenanalysezwecken angewandte Technik
unterliegt. Dabel werden Uy und Vg in einem bestimmten Verhdltnis durchfahren, das so gewahlt
ist, dal3 man die Spitze der Speicherbereiche streift. Je nach Steigung dieser Arbeitsgeraden erhalt
man stérkere Signale bei schlechterem Trennvermogen oder schwéchere Signale bel besserer
Auflésung. Allerdings spalten die Signale einer Masse aufgrund der nichtlinearen Resonanzen in
mehrere Peaks auf, so dal3 irgendwann die Unterscheidung zwischen den Peaks verschiedener
Massen und den Peaks einer Masse unméglich wird.

_100|||||||||||||]1|:u||| _1001|||]||||||||||||||
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0 500 1000 1500 2000 0 500 1000 1500 2000
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Abb. 6.39: Massenanalysetechnik in Theorie und Praxis. Grin: Arbeitsgeraden ver schiedener Steigung

Die in den Diagrammen dieser Arbeit aufgetretenen ungeklarten Resonanzen zeigen, dal3 durch
vermutlich externe Stérungen unerwartete Bereiche schlechter Speicherung im Diagramm auftreten
konnen. Auch in [Alhe97] finden sich 2 Resonanzen aufgrund von vermuteten Stérungen, die sich
in ihrer Lage jedoch von den hier beobachteten Linien unterscheiden. Dies zeigt, daf3 in der Praxis
das Speicherverhalten von Paulfallen vom ewarteten abweichen kann, was flr
Prézisionsexperimente unter Umsténden das genaue Untersuchen solcher Storungen erforderlich
macht.

1 Bei | und IV waren die genauen Werte von k bei der jetzigen Kombination von N, n, und n, 11,7 bzw. 4,2
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Die starke V-Verschiebung, der ale friheren experimentellen Speicherdiagramme unterliegen und
die be den Messungen dieser Arbeit — wahrscheinlich aufgrund der Eichmessungen der
Spannungsanzeigen im Mefjprogramm und am Fuhrungsfeldverstarker — nur schwach auftritt,
macht deutlich, dal3 die Zuordnung einer experimentellen Resonanzlinie ausschliefdlich dann
zweifelsfrel moglich ist, wenn diese Teil eines groferen experimentellen Resonanzmusters mit
mehreren Linien ist, das mit dem theoretischen Linienmuster verglichen werden kann'.

In der Molekilphysik werden lonenfallen zum Beispiel eingesetzt, um die Ausbeuten chemischer
Reaktionen zu beobachten, indem sowohl der Ausgangsstoff als auch das Reaktionsprodukt
gleichzeitig in der Falle gespeichert werden. Die Vielzahl unterschiedlich stark ausgepragter
Resonanzen und das unterschiedliche Speichervermdgen von Paulfallen an verschiedenen
Arbeitspunkten muissen fur die bei derartigen Experimenten jeweils verwendeten Fallen
genauestens bekannt und vermessen sein, damit reaktionskinetische Aussagen maéglich sind.

6.3.3 Raumladungsverschiebung von Speicherbereich und Resonanzen

Die in 6.3 bisher betrachteten zwel experimentellen Speicherdiagramme wurden bel
unterschiedlichen Erzeugungszeiten, 200 ms bzw. 600 ms, aufgenommen. Bei deren Vergleich
fallen keinerlei Verschiebungen durch Raumladungseffekte auf, diese liegen noch unter der
Mef3genauigkeit. Erst bei viel langeren Erzeugungszeiten ist der Effekt deutlich sichtbar. Um eine
Raumladungsverschiebung deutlich zu erkennen und Uber einen grof3en Bereich von lonenzahlen
untersuchen zu konnen, ist die Aufnahme gesamter, hochaufgelGster Speicherdiagramme zu
zeitaufwendig. Daher wurden in mehreren Bereichen des Speicherdiagramms einzelne g-scans bei
verschiedenen Erzeugungszeiten durchgeftihrt und die Verschiebung beobachtet. Spater in Kapitel
6.5 wird noch die Raumladungsverschiebung der M akrofrequenzen untersucht.

Ver schiebung des Speicherbereichs

Die Skizzen von Fischer und Schwebel (siehe Kapitel 2.3.4) verfihren zu dem Schluf3, bel
Erhéhung der lonenzahl verschiebe sich das gesamte Speichergebiet in der beschriebenen Weise.
Bei in der Vergangenheit nicht mit dem theoretischen Speicherdiagramm Ubereinstimmenden
experimentellen Beobachtungen wurden z. T. erhebliche Gesamtverschiebungen des Speicher-
bereichs entsprechend mit der Raumladung in Verbindung gebracht. Wie das Speichervermogen der
Falle in Abbildung 6.29 erahnen 1&3t, mul3 die Situation jedoch differenzierter betrachtet werden:
Dain der Praxis an unterschiedlichen Stellen im Speicherbereich von einer urspriinglich erzeugten
festen lonenzahl unterschiedlich viele gespeichert werden, missen diese Stellen eine
unterschiedliche Raumladungsverschiebung erfahren. Um ene eventuelle Verschiebung der
Grenzen des Speicherbereichs festzustellen, wurden an mehreren Stellen g-scans an den
Speicherbereichsgrenzen bei Erzeugungszeiten zwischen 50 ms und 6000 ms durchgefihrt. Eine
Auswahl ist in Abbildung 6.40 gezeigt, wo bei drei Werten von a, (bzw. Ug) charakteristische
Ergebnisse gezeigt werden.

Die Messungen stellen Schnitte durch das Stabilitétsgebiet dar (siehe Abbildung 6.40 rechts unten)
und bestdtigen die Erwartung, dald sich das Gesamtdiagramm nicht durch Raumladungseffekte
verschiebt. Die nahe b, , = 0 durchgeftihrten Messungen (in den Diagrammen links) zeigen, dal3 am

! Die Methode von Hoefer [Hoef97], bei der zusétzlich die Makrofrequenzen durch Anregung bestimmt werden, ist die
einzige alternative Moglichkeit der Resonanzbestimmung, sie ist jedoch in Randbereichen des Diagramms und an
Punkten, an denen sich die Bereiche verschiedener |onensorten Uberschneiden, unter Umstanden nicht durchfihrbar.
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Speicherbereichsbeginn trotz Erhdhung der Erzeugungsdauer nicht mehr 1onen gespeichert werden.
Das Speichervermogen der Falle 18X hier keine gréfdere lonenzahl zu, entsprechend gibt es hier
praktisch keine Raumladungsverschiebung, egal, wie lange man lonen erzeugt. Weiter von den
Bereichsgrenzen entfernt steigt das Speichervermdogen der Falle, entsprechend auch der Unterschied
in der Zahl gespeicherter lonen und somit ist an den Resonanzen bei den Bildern zu Ug =-25V und
Uo =50V deutlich eine z. T. starke Raumladungsverschiebung zu beobachten. Am hinteren Ende
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Untersuchung der Raumladungsverschiebung an den Grenzen des stabilen
Bereichs. Bei drei Werten von a, (bzw. Ug) nahe der Grenzen b, , = 0, bzw. 1 durchgefiihrte g-scans
bel Variation der Erzeugungszeit. Eine signifikante Verschiebung des Speicherbereichsbeginns ist
nicht zu beobachten. Der besseren Ubersicht halber sind die Graphen mit verschiedenen Offsets
versehen, die jeweiligen Offsets sind farbig an der y-Achse angedeutet. Das Bild rechts unten
verdeutlicht die Lage der g-scansim Stabilitatsbereich.
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bei b,, = 1 ist der Speicherbereich von Ny" durch die der drei bereits beschriebenen schwereren
Massen Uberlagert. Man sient dementsprechend Raumladungsverschiebungen dieser — hier gut
speicherbaren — lonensorten. Fir N," ist es logisch anzunehmen, da3 sich am Ende des
Speicherbereichs, wo die speicherbare lonenzahl gegen Null gehen mul3, ebenso wie am
Speicherbereichsbeginn, keine Raumladungsverschiebung stattfindet. Das Bild bei Uy = 190 V
unterstitzt dies durch das beinahe vdllige Fehlen von Raumladungsverschiebung aufgrund zu
geringer speicherbarer lonenzahlen.

Die Messungen zeigen, dal3 eine Verschiebung der Speicherbereichsgrenzen durch die Raumladung
der detektierten lonensorte nicht auftritt; innerhalb des Speicherbereichs ergibt sich jedoch aufgrund
von Raumladungseffekten eine Verzerrung (z.B. des Resonanzenmusters), da Punkte mit mehr
gespeicherten lonen sich weiter zu hoéheren g, bzw. Vo-Werten verschieben als Punkte mit
geringeren lonenzahlen. Verschiebungen aufgrund der Raumladung mitgespeicherter, nicht
detektierter (z. B. bel optischer Detektion wie in Kapitel 5) lonensorten sind prinzipiell moglich,
jedoch konnen derartige Effekte nie das gesamte Speicherdiagramm erfassen, da das Uo-Vo-
Diagramm einer Masse niemals vollsténdig durch das einer anderen Masse iiberdeckt wird™.

Verschiebung der Resonanzen

Um die Stéarke der mdglichen Raumladungsverschiebung detailliert zu untersuchen, wurden im
Bereich guter Speicherfahigkeit der Falle bei Up = 0,3 V und Vo zwischen 400 und 775 Vp, g-scans
bei 33 Erzeugungszeiten zwischen 100 ms und 10000 ms durchgefiihrt. Fir N,*-lonen entsprechen
diese Speicherspannungen den Parametern a, = 0,001 und ¢, zwischen 0,311 und 0,603, erhdht in
Schritten von DV = 1 V, d.h. Dg, = 7,8* 10“. Der Restgasdruck betrug ca. 1*10° mbar. Eine
Auswahl dieser g-scansist in Abbildung 6.41 dargestellt.

Gut zu beobachten ist mit Zunahme der lonenzahl die starke Verschiebung der Resonanzen zu
hoheren Vo hin und das Verschwinden der be 100 ms Erzeugungszeit gut ausgepragten
schwécheren Resonanzen mit n, Z 0. Man kann daher davon ausgehen, daf3 die beobachteten starken
Resonanzen Uberwiegend durch die Resonanzen (8/0/8), (7/0/7), (6/0/6) und (5/0/5) gebildet
werden. Bel den Resonanzen (8/0/8) und (5/0/5) sind neben den blicherweise auftretenden indivi-
duellen endeutig kollektive Resonanzen zu erkennen. Dies ist die erste experimentelle
Beobachtung von kollektiven Resonanzen an nichtlinearen Resonanzen im Stabilitétsdiagramm;
bislang wurden diese ausschliefdich an Makrofrequenzresonanzen (siehe Kapitel 6.5) beobachtet.

Vergleich der Raumladungsver schiebung mit der Theorie

Bereits seit den Anfangen des Experimentierens mit Paulfallen ist das Phénomen der
Raumladungsverschiebung bekannt und es wurden seither 3 Modelle zur Berechnung derselben
entwickelt ([Fisc59, Schw75, Meis88], siehe auch Kapitel 2.3.4). Die Messungen dieser Arbeit
stellen mit 33 g-scans bei Erzeugungszeiten, die einer Variation der Fallenflllung zwischen ca.
20000 und ca. 300000 Ionen entsprechen, die ersten systematischen Untersuchungen der
Raumladungsverschiebung bei grofRen lonenwolken dar. Mit diesen Daten ist ein Plausibilitétstest,
jedoch kein absoluter Test der obigen Modelle mdglich, da diese einen weiteren hier nicht
meldbaren Parameter - den lonenwolkenradius - zur absoluten Berechnung der Verschiebung
bendtigen.

! Bei lonen gleicher Polaritét sind die zu &, = 0,15, g, = 0,78 sowie &, = -0,67, g, = 1,24 gehdrenden Spitzen im Ugy-Vq-
Diagramm charakteristisch und durch lonen unterschiedlicher Masse nicht Uberlagerbar (es sei denn durch lonen
vielfacher Masse und Ladung). Von lonen unterschiedlicher Polaritét (das Ug-V o-Diagramm von lonen negativer
Ladung ist gerade das an der V¢-Achse gespiegelte Diagramm der positiven lonen gleicher Masse) konnen grof3e Teile
der Speicherbereiche prinzipiell nicht Uberlagert werden.
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Abb. 6.41: Oben: g-scan bel 100 ms Erzeugungszeit mit Zuordnung der Resonanzen (N/n,/n;), wobei die am

starksten beitragenden niedrigen Ordnungen fett gedruckt sind. Die drei niedrigsten Ordnungen
(bzw. bis Ordnung 10) sind angegeben, eine exakte Zuordnung ist jedoch nicht méglich, da bei der
Messung die Resonanzknoten der Summenresonanzen geschnitten wurden. Unten: Die g-scans bel
Erzeugungszeiten von 100 ms bis 10000 ms zeigen eine deutliche Raumladungsver schiebung sowie —
hier erstmals im Speicherbereich beobachtet - ab einer Schwellenionenzahl kollektive Resonanzen
(die scharfen Resonanzen bei (8/0/8) und (5/0/5)). Diese wurden bislang ausschlie3lich im Frequenz-
spektrum gesehen und weisen praktisch keine Raumladungsver schiebung auf. Abgesehen von der
Beschreibung in [Rett65] ist dies die einzige Beobachtung von kollektiven Resonanzen ohne externe
Anregung. Der besseren Ubersicht halber wurden die Graphen mit verschiedenen Offsets versehen,
die jeweils farbig an der rechten y-Achse angedeutet sind. Die x-Achsen geben g,- (oben) und V-
Werte (unten) an. U= 0,3V, Preggas = 1*10° mbar.

Die Resonanzmitten wurden durch Fit an die Mef3daten bestimmt und deren Position gegen die
lonenzahl aufgetragen. Letztere wurde aus den Erzeugungszeiten mit Hilfe einer bel Up=0,3V und
Vo = 398 V,, aufgenommenen Séttigungskurve berechnet. Dies ist nétig, da die Verwendung der
Signalhdhen der einzelnen Mefreithen fir den Bezug Erzeugungszeit-lonenzahl zu keinen
zufriedenstellenden Ergebnissen fuhrt, weil die Messungen an mehreren Tagen durchgefihrt
wurden und Unterschiede in den Nachwels- und insbesondere Pedestal-Einstellungen aufweisen. In
obigen Messungen sind die bei kleineren Fallenwechsel spannungen liegenden Resonanzen (z. B.
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(8/0/8)) fur den Vergleich mit der Theorie am geeignetsten, da hier das Speichervermdgen der Falle
besser mit dem Ubereinstimmt, bel dem die Séttigungsmessung durchgefiihrt wurde und zudem der
Einflul® anderer, mitgespeicherter lonensorten kleiner ist.

Die absolute Raumladungsverschiebung bei linearem Fit betragt in den Messungen zwischen 6V,
und 8 V, pro 100000 |onen.

Zur Berechnung der theoretischen Raumladungsverschiebung DU nach Fischer [Fisc59] wird nach
Gleichung 2.55 die lonendichte r bendtigt. Die Verschiebung DUy muf3 dann mit Hilfe der Iso-b-
Linie', auf der der betrachtete Parameterpunkt Uq-V liegt, in eine Verschiebung DV umgerechnet
werden, um mit den Messungen vergleichbar zu sein. Die lonendichte erhdlt man aus der
gemessenen lonenanzahl und der Abschétzung eines lonenwolkenradius®. Dieser ist im
vorliegenden Experiment nicht experimentell zuganglich, daher wahlt man ihn sinnvollerweise so,
dal? die theoretische Gesamtverschiebung bei maximaler lonenzahl mit der bel dieser lonenzahl
gemessenen V erschiebung Ubereinstimmit.

Fr die Berechnung der theoretischen Raumladungsverschiebung nach Meis [Meis88] wird mit der
gemessenen lonenzahl und unter Vorgabe eines lonenwolkenradius nach Gleichung 2.58 die
Verénderung der Makrofrequenz w, berechnet. Zusammen mit der Resonanzordnung n, und der
theoretischen Makrofrequenz bei Raumladung O kann das raumladungsverschobene Vo berechnet
werden®. Auch hier wird — wie oben — der Wolkenradius so gewahlt, da’ theoretische und
experimentelle Gesamtverschiebung Ubereinstimmen.

Mit der Anpassung eines lonenwolkenradius rp auf diese Weise miissen beide theoretische Kurven
praktisch paralel zur experimentellen verlaufen. Die Erkenntnis bei diesem Vorgehen liegt darin,
wie gut der theoretische Kurvenverlauf von der Krimmung her mit dem experimentellen
Ubereinstimmt und ob der angepalite Wert des Wolkenradius plausibel erscheint.

Entsprechend der Vorgaben liegen die theoretischen Kurven in Abbildung 6.42 nahe den
experimentellen Werten, wobei die Diskrepanz darauf beruht, dal3 das experimentelle Diagramm
um knapp 2 % gegeniber dem theoretischen verschoben ist (siehe Abb. 6.35) und letzteres als
Ausgangspunkt der Berechnungen verwendet wurde. Die Verlaufe der nach Fischer und Mes
berechneten Raumladungsverschiebungen @neln sich so stark, dal3 nicht zu entscheiden ist, ob eine
der Theorien besser mit den Meldaten Ubereinstimmt. Die Anfangs- und Endpunkte der
theoretischen Kurven sollten Ubereinstimmen, die Abweichung beruht auf Rundungsfehlern. Bel
den lonenwolkenradien ist der fir Mels angenommene etwa um den Faktor 1,6 kleiner, was jedoch
plausibel erscheint, da die Theorie nach Meis von einer sphérischen lonenwolke mit gauf3scher
Dichteverteilung ausgeht, wéhrend Fischer von ener homogenen, rotationssymmetrischen
Raumladung ausgeht, die hier als Ellipsoid mit ro? = 2 z,> angenommen ist. In beiden Fallen wurde
der Wolkenradius als konstant tber die lonenzahlen angenommen.

Beide Theorien liefern plausible, sehr dhnliche Resultate; ein absoluter Test der Theorien ist nur mit
gleichzeitiger Messung von lonenzahl, Raumladungsverschiebung sowie Wolkenradius oder
lonendichte maoglich.

Ein Vergleich der Messungen mit der von Alheit [Alhe96, Alhed97] beobachteten
Raumladungsverschiebung ist aufgrund der dort fehlenden Angabe des Parameters a, und des dort
nicht auf lonenzahlen in der Falle geeichten Nachweises nicht mdglich.

! Berechnet mit der Mathieufunktion von Mathematica® 5.1
2 Mit Radius ist hier der Radius r, des Ellipsoids gemeint, dessen Volumen gegeben ist durch

Vol :ila>b>c, a=b=r, c:r—o
3

V2
3 Berechnet mit der Mathieufunktion von Mathematica® 5.1
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Abb. 6.42: Experimentelle Daten der Raumladungsverschiebung der Resonanzen (8/0/8), (7/0/7) und (6/0/6)
sowie die nach Fischer [Fisc59] und Meis [Meis88] berechneten theoretischen Kurven. Die dazu
jeweils nétige Annahme des Wolkenradius' ist in den Diagrammen angegeben.

6.3.4 Kollektive Resonanzen im Stabilitétsdiagramm

Ab einer gewissen Grenzionenzahl wird bel lonenwolken die Speicherfel dabschirmung so grof3, dal’
die Kopplungskréfte im Inneren der Wolke tUberwiegen und kollektive Oszillation aler lonen mit
einer gemeinsamen Frequenz dtattfindet. Das Auftreten von kollektiven Effekten bei der
Speicherung grof3er lonenwolken ist seit langem bekannt, wie z. B. die beim elektronischen
Nachweis beobachtbare kollektive Oszillation zweier Massen bei grofder werdenden Ionenzahlen
[Jung87]. Auch wurde im Frequenzspektrum schon haufig der scharfe Signaleinbruch einer
kollektiven Resonanz neben dem der breiteren individuellen Resonanz beobachtet und untersucht
[Alhe97b und hier in Kapitel 6.5]. Bel der z-Bewegung der lonen beobachtete [Rett65] dabel
bislang als einziger eine kollektive Resonanz ohne externe Anregung; ein gleichartiges Signal
wurde nun erstmals bei der Aufnahme von Resonanzen im Ugp-Vo-Diagramm, ebenfalls ohne
externe Anregung, beobachtet:
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Abb. 6.43: Q-scan bel 10000 ms Erzeugungszeit mit kollektiven Resonanzen bei (8/0/8) und (5/0/5).

Wie schon in Abbildung 6.41 zu erkennen ist, beginnt das Auftreten der beiden kollektiven
Resonanzen bei unterschiedlichen lonenzahlen, zudem ist schwach zu sehen, dal? beide ebenfalls —
wie die individuellen Resonanzen — mit zunehmender lonenzahl in der Falle eine grofRer werdende
Verschiebung aufweisen. Genauer ist diesin Abbildung 6.44 dargestellt:

461 712
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460 1 T 708 - £ El‘g}
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Abb. 6.44: Auftragung der Mittenfrequenzen der kollektiven Resonanzen gegen die lonenzahl in der Falle. Als
Fehler der lonenzahl ist hier der (kleinere) statistische Fehler angegeben und nicht der absolute.

Dal3 die der Theorie nach unabhangig von der Raumladung nur bel fester Frequenz (und damit
festem V) auftretenden kollektiven Resonanzen Uberhaupt eine Verschiebung aufweisen, liegt an
den gleichzeitig ebenfalls gespeicherten und nicht mitschwingenden lonen anderer Massen. Die
Resonanz (8/0/8) liegt mit einem Vo von ca. 450 V, in der Nahe des optimal en Speicherpunktes fir
Stickstoffionen (vgl. Abb. 6.30), weshalb hier die Anteile mitgespeicherter anderer lonen gering
sind. Die von deren Raumladung verursachte Verschiebung ist damit ebenfalls klein. Die sehr viel
stérkere Verschiebung bei (5/0/5) erklart sich dadurch, dal3 bei etwas Uber 700 V, optimales
Speichervermdgen fir die Massen 40 und 44 besteht.

Dal} die kollektive Resonanz bei der hoheren Resonanzordnung schon bel deutlich kleineren
lonenzahlen auftritt (bei (8/0/8) bei ca. 40000, bei (5/0/5) bei ca. 90000 lonen), erscheint zundchst
unlogisch, erklart sich aber aus einem spéter in Kapitel 6.5 nédher beschriebenen Phdnomen: An
Punkten der Uberlagerung mehrerer Resonanzen verstarken sich diese in ihrer Wirkung, d.h. die
Resonanzen werden tiefer und vorher nicht sichtbare kollektive Resonanzen erscheinen. Die
Schnittlinie der g-scans dieser Messungen fuhrt nahe der Resonanzknoten gleicher Ordnung N

! Aus diesem Grund waren zuvor (in Abb. 6.42) nur die weniger durch andere Massen beeinfluften
Raumladungsverschiebungen bei den hoheren Resonanzordnungen quantitativ untersucht worden.
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vorbel. Der Knoten der Ordnung N = 8 liegt dabei aber viel naher am g-scan als der Knoten der
Ordnung N = 5. Somit ist bei (8/0/8) eine bessere Uberlagerung mehrerer Resonanzen gegeben,
weshal b die kollektive Resonanz hier frither, d.h. schon bei kleineren lonenzahlen, auftritt.

6.3.5 Auswirkungen des Puffergaskihlens auf den Speicherbereich

Die Auswirkungen von Dampfung auf die Grenzen des Speicherbereichs der Paulfalle werden von
zwei Theorien beschrieben, die zu zwei nicht miteinander vereinbaren Ergebnissen kommen
([Koto43, Hase95], siehe auch Kapitel 2.3.5). Die Messungen aus Kapitel 5.3 konnten hier keine
Entscheidung liefern, zeigten jedoch, dal3 die Verschiebung des Speicherbereichs aufgrund von
Dampfung durch Puffergas nicht grof3 sein kann. Zur genaueren Untersuchung der Auswirkungen
wurden daher g-scans bei a = 0 bei 22 verschiedenen Helium-Puffergasdriicken zwischen 5*10°
und 8,5¢10° mbar und bei 28 verschiedenen Stickstoff-Puffergasdriicken zwischen 2,3*10® und
4,210 mbar durchgefiihrt. Eine Auswahl ist in Abbildung 6.45 gezeigt.
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Abb. 6.45: g-scans bei a = 0 und ver schiedenen Puffergasdriicken von Helium und Stickstoff (Angaben jeweilsin
mbar). In beiden Fallen ist eine Verschiebung des Punktes optimaler Speicherung zu erkennen. Den
lonenzahlen ist ein Offset hinzugefiigt, der etwa der jeweiligen Anfangsionenzahl bei Vo = 70 V,
entspricht.

! Die Stérke der Resonanz (8/0/8) in Abb. 6.28 im Vergleich zu (7/0/7), (6/0/6) erklart, daf? die kollektive hier auftritt.
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Bei Helium als Puffergas falt bei Druckerhohung deutlich die starke Verschiebung des Punkts
optimaler Speicherung® um tiber 200 Vpp auf. Gleichzeitig nimmt die Speicherfahigkeit der Falle
(siehe auch Abbildung 6.46) enorm zu?. Dieser positive Effekt des Puffergaskiihlens ist schon lange
bekannt (z.B. in [IffI77]). Die Verschiebung zu grofReren Werten von Vo scheint zundchst die
Theorie von Hasegawa zu bestétigen, dlerdings ist zu beobachten, da3 be kleinen
Fallenwechselspannungen sich zwar die Zahl der gespeicherten lonen nicht erhéht, jedoch der
Punkt des Speicherbeginns eher noch zu kleineren Werten von V, wandert, als umgekehrt. Auch
hier Gberwiegt somit der auf die Speicherfahigkeit positive Effekt des Kihlens gegentiber eventuell
auftretenden Verschiebungen der Diagrammgrenzen. Da die Messungen bel a = O durchgefuhrt
wurden, ist alerdings ohnehin zu erwarten, da® der Speicherbeginn hauptsachlich durch
Potentialtopftiefe und onenenergie gegeben ist.

Bei Stickstoff als Puffergas ist bis zu einem optimalen Druck von 2,710 mbar wie bei Helium
eine Verschiebung des Punkts optimaler Speicherung und eine Erhdhung der Speicherfahigkeit zu
sehen; bel weiterer Druckerhohung ist beides jedoch wieder ricklaufig. Betrachtet man die
lonenzahl am Punkt optimaler Speicherung gegen den Stickstoffdruck, so zeigt die Kurve ein
deutliches Maximum bel ebendiesem Druck (siehe Abbildung 6.46). Die Kurve fur Helium besitzt,
sollte ebenfalls ein Maximum existieren, dieses bei hoheren Driicken, die mit der Apparatur nicht
zuganglich sind. Die Ergebnisse stimmen gut mit den denen aus Kapitel 6.2.4 Uberein.
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Abb. 6.46: lonenzahl am Punkt optimaler Speicherung (innerhalb der g-scans bei a = 0) bei Variation von
Helium- und Stickstoff-Puffergasdruck. Die Ergebnisse sind vergleichbar Abb. 6.20.

Um Auswirkungen des Puffergasdrucks auch in anderen Bereichen des Speicherdiagramms zu
Uberprifen, wurde Up zwischen —40 V bis +200 V in 20-V-Schritten erhdht (entspricht fir
gespeicherte Stickstoffionen einer Variation von a, um 0,062 von &, = 0,124 bis a, = -0,622) und bei
jeder dieser Fallengleichspannungen g-scans bei 7 bis 8 verschiedenen Driicken durchgefiihrt. Eine
Auswahl der Daten ist in Abbildung 6.47 dargestelit.

Die g-scans zeigen hier das selbe Verhalten wie schon bel a = 0: bei Helium nimmt die
Speicherféhigkeit mit steigendem Druck zu, wéhrend bel Stickstoff zu hdheren Dricken hin
schliefdlich immer eine Abnahme der Signalhthe beobachtet werden kann; diese tritt auch bel den
lonen mit grofRerer Masse auf. Verschiebungen des Speicherbereichs sind auch hier nicht sichtbar,
einige Resonanzen verschieben sich entsprechend der Raumladung.

1 Mit Punkt optimaler Speicherung ist hier der Punkt maximaler lonenzahl innerhalb der g-scans bei a= 0 gemeint, zur
Messung des tatsachlichen Punktes optimaler Speicherung wéren Messungen vergleichbar Abb. 6.30 nétig, da dieser
nicht bel a= 0 liegt.

2 Mit der Zunahme des He-Drucks nimmit allerdings gleichzeitig auch der N,-Druck zu (siehe Partialdriicke, Abb. 6.4)
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Abb. 6.47: g-scans bei den angegebenen Fallengleichspannungen U, bei unterschiedlichen Helium-Puffer-
gasdriicken (oben) bzw. Stickstoff-Puffergasdriicken (unten). Den lonenzahlen ist ein Offset
hinzugefigt, der etwa der Anfangsionenzahl des jeweiligen g-scans entspricht. Bei den Spannungen
Uo=—-40V und Uy =180V sieht man z.T. die Speicherbereiche der einzelnen Massen getrennt.
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Puffergasgekihlte lonen in der Paulfale zeigen im Speicherdiagramm weder das von Kotowski
(Erweiterung des Speicherbereichs in ale Richtungen) noch das von Hasegawa (V erschiebung des
Speicherbereichs zu grof3em q,) berechnete Verhalten. Ursache ist sicherlich, dal3 bei den hier im
Experiment verwendeten Dricken die Dampfungskonstante so gering ist, dald praktisch keine
Verschiebung der Speichergrenzen auftritt. Winter und Ortjohann [Wint91] haben mit
makroskopischen Partikeln zwar bei hoheren Driicken gemessen, jedoch lediglich die Verschiebung
des Punktes a = 0, b, = 1 mit zunehmender Dampfung untersucht, so dal? eine kldrende Messung
weiterhin aussteht.

Bel der Kiihlung mit dem im Verhétnis zu den gespeicherten lonen leichten Puffergas Helium fihrt
eine Druckerhdhung im beobachteten Druckbereich immer zu verbesserten Speicherbedingungen
aufgrund effizienterer Kihlung. Bel dem mit den lonen gleichschweren Puffergas Stickstoff
existiert ein optimaler Druck, bel dem die Speicherung am effektivsten — aber deutlich schlechter
als mit Helium - ist. Dal3 N,"-lonen tiberhaupt durch das Puffergas Stickstoff gekiihlt werden, ist
scheinbar ein Widerspruch zu Major und Dehmelt ([Mgo068], siehe in Kapitel 2.3.5), dieser 16st
sich jedoch dadurch, dald die lonen nach der Erzeugung einen hoheren Impuls as die
Puffergasmolekille haben und somit durch diese thermalisiert werden kénnen. Beli zu geringem
Druck ist der Kuhleffekt zu klein, bei grof3en Driicken Uberwiegt der lonenverlust die Kuhlung. Ist
das Puffergas nur wenig leichter ds die gespeicherten lonen (Puffergas Stickstoff bel gespeicherten
lonen der Masse 40 und 44), ist bei der gegebenen Genauigkeit kein Unterschied zur Verwendung
von gleichschweren lonen und Puffergas zu erkennen.

Die erhebliche Veranderung des Punktes optimaler Speicherung (siehe Abbildung 6.46 sowie 6.48)
und damit der Speicherfahigkeit der Falle bel Druckvariation kann bel Untersuchung chemischer
Reaktionen in Fallen deutliche Auswirkungen auf die Mef3ergebnisse haben.
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Abb. 6.48: L age des Punktes optimaler Speicherung von N," bei Variation des Puffergasdrucks. Bei Verwendung
von Helium als Puffergas zeigt sich im untersuchten Druckbereich eine mit dem Druck zunehmende
Verschiebung, bei Stickstoff als Puffergas existiert ein Maximum der Ver schiebung.

6.4 Speicher zeit

Bel Fallenexperimenten kommt die Signalstarke, d.h. die lonenzahl zum Nachweiszeitpunkt, immer
durch das Zusammenspiel der zwel in Kapitel 6.2.3 beschriebenen grundlegenden Mechanismen
zustande: der von verschiedenen Faktoren abhangigen Erzeugungsrate speicherbarer’ lonen

! lonen, deren Ort und Geschwindigkeit in das Akzeptanzprofil der Falle passen
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wéahrend der Erzeugungszeit und der von mehreren Effekten beeinfluten lonen-Verlustrate
wahrend Erzeugungs- und Wartezeit. Aus der Verlustrate ergibt sich direkt die Speicherzeit der
lonen. Diese ist die eigentlich mal3gebliche GroflRe wahrend des Experimentierens — vielmehr als die
gemessene Signalstérke, die ja wartezeitabhangig ist. Je langer die Wartezeit, desto tiefer und
ausgepragter zeigen sich z.B. die nichtlinearen Resonanzen (siehe [Yoda92, Eade93] und auch
spater in Kapitel 6.5); daher ist z.B. fir die Bezeichnung der Starke von Resonanzen eine Angabe
des Verhdtnisses der Speicherzeiten aulerhalb und innerhalb der Resonanz sinnvoller als die
Angabe von Intensitétsverhdtnissen [Klei95]. Da es ungleich zeitaufwendiger ist, fir jeden
Mef3punkt die Speicherzeit zu bestimmen, wird dies allerdings nur in wenigen Situationen getan.
Die experimentelle Kurve des Signalabfalls wahrend einer Speicherzeitmessung entspricht nur bel
kleinen lonenzahlen gut einer Exponentialfunktion. Bei grofReren lonenzahlen tritt zu Beginn en
starker als exponentieller Abfall auf, dessen Bedeutung mit der lonenzahl zunimmt [Alhe97]. Eine
Erklarung liefert Schwebel [Schw75]:

Der stark abfallende Anteil zu Beginn der Speicherzeitkurve ist durch die Raumladung, d.h. die
Coulombabstof3ung der lonen untereinander bedingt und von der Art

oN __ AN?,  und damit N~at?', mitdenKonstantenA a . 6.5

dt

Bei wenigen lonen dominiert dann der lonenverlust durch Stof3e zwischen lonen und neutralen
Restgasmol ekillen mit

Ol—'\I:-gN,undsomit N~e?, mitderKonstanteng:l:In—z. 6.6
dt t T,

Je nach gespeicherter lonenmasse, gewahlten Fallen-Parametern sowie Puffergasdruck und —Sorte
sind bei lonenwolken Speicherzeiten t zwischen einigen Sekunden bis zu vielen Stunden und
Tagen ublich [Iffl76, 1ffl77, Sugi90, Ruth92, Henn94, Morg94 u.a]. ES existieren wenige
ausfuhrliche, systematische Untersuchungen der Speicherdauern in Bezug auf die verschiedenen
GroRen, die diese beeinflussen: Ruths hat die Speicherdauern von H*, H," und Hs3" bei
verschiedenen Werten von V, gemessen, eine Messung der Speicherdauern um eine nichtlineare
Resonanz findet sich in [Alhe96, Alhe97, Klei95]. In diesem Kapitel wird zundchst das zeitliche
Verhalten von vier Massen im Flugzeitspektrum gezeigt und danach die Abhangigkeit der
Speicherzeit vom Puffergasdruck an vier Punkten im Stabilitétsdiagramm fir die Puffergase Helium
und Stickstoff untersucht.

Abbildung 6.49 zeigt die HOhe der vier Massenpeaks im Flugzeitspektrum bel Variation der
Wartezeit (manuelle Datenaufnahme am Oszilloskop, die Erzeugungszeit betrug immer 500 ms).
Die Trennung in einen starken und einen spéteren schwachen lonenverlust ist bel den Massen 28,
32 und 40 gut erkennbar. Der Massenpeak 44 geht anfangs im Peak der Masse 40 unter und ist erst
nach deutlichem lonenverlust dieser Masse sichtbar. Die gewahlten Fallenspannungen liegen nahe
der Grenze des stabilen Bereichs der Masse 28, weshalb bei dieser anfangs ein besonders starker
Signalabfall auftritt. Die aufaddierte lonenzahl aler Massen zeigt, dal3 bei automatischer
Datenaufnahme mit Gate und ADC aus dem Verlauf der Kurve die Speicherzeiten der einzelnen
lonensorten nicht mehr erkennbar sind. Kollektive Effekte beim lonenverlust treten nicht eindeutig
zutage, der leichte Knick (siehe Pfell) in der Kurve der Masse 40 an dem Punkt, an dem bel den
anderen Massen der schnelle Abfall endet, konnte jedoch darauf hinwelsen.
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Abb. 6.49: Zeitliches Verhalten der Signalhthe der 4 Massenpeaks bei Vo = 1100 Vp,, Ug = -4,2 V und No-
Puffergasdruck 7*10® mbar bei Verlangerung der Wartezeit. Diese Parameter bedeuten fiir Masse 28
eine grofBe Nahe zur Speicherbereichsgrenze, Der schwache Peak der Masse 44 ist erst nach
deutlichem Schwund des Peaks der Masse 40 zu erkennen. Deutlich ist die Teilung in einen
anfénglichen starken lonenverlust und einen spéteren schwachen Verlust zu erkennen.

6.4.1 Auswirkungen des Puffergaskihlens auf die Speicherdauer

Zur systematischen Untersuchung der Speicherzeit bei Anderung des Puffergasdrucks wurden nun
an vier verschiedenen Punkten im Speicherdiagramm Serien von Speicherzeitmessungen bei
unterschiedlichen Driicken von Helium und Stickstoff als Puffergas durchgefihrt. Um eine gute
Genauigkeit bei akzeptabler Mef3dauer zu erhaten, wurden dabei immer jeweils zwei
Speicherzeitmessungen durchgefiihrt — eine bel Variation der Wartezeit zwischen 10 und 310 ms
mit 100 Datenpunkten und eine weitere mit ebensovielen Mef3punkten bei Wartezeiten zwischen
300 und 3000 ms. Die zusammengesetzten Kurven wurden dann hinsichtlich der Speicherzeit
ausgewertet.
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Abb. 6.50: Beispielhafte Speicherzeitmessung fir einen Mef3punkt (charakterisiert durch Speicherparameter
und Puffergasdruck), zusammengesetzt aus 2 Einzel-M essungen. Durch Fit an die Daten ergibt sich
die Speicherzeit t.

Zunéchst wurden Messungen bei den Fallenspannungen Ug = OV, Vo = 600 Vpp durchgefihrt. An
diesem Punkt werden zwar alle auf S. 134 genannten Massen in der Falle gespeichert, bevorzugt
jedoch die Massen 28 und 32 aufgrund der N&he der Parameter zum Punkt optimaler Speicherung.
Das Verhadtnis von Ny~ zu O,"-lonen wird im Wesentlichen durch die Gaszusammensetzung
bestimmt (s. Abb. 6.4), variiert mit dem Gesamtdruck und betrégt im Mittel ca. 6:1.
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Abb. 6.51: Speicherzeiten fir Helium (links) und Stickstoff (rechts) als Puffergas bei den Fallenparametern
Uo =0V, Vg =600 V. Oben: Auftragung der durch Fits an Messungen entsprechend Abb. 6.50 bei
ver schiedenen Puffergasdriicken erhaltenen Speicherzeiten t. Auswertung der Daten durch Fit einer
Exponentialfunktion erster Ordnung. Mitte: Trennung der Mef3daten jeder Speicherzeitmessung in
einen stark abfallenden (Tyy,) und einen schwacher abfallenden Teil (Tiang) und Fit jeweils einer
Exponentialfunktion erster Ordnung. Unten: lonenzahlen direkt nach Ende der Erzeugungsphase
und nach 3000 ms.

Um die Fitergebnisse in Abb. 6.51 fur die Bereiche des schnellen und langsamen lonenverlusts
besser vergleichen zu konnen, wurden anstelle der Gleichungen 6.5 und 6.6 jewells zwei
exponentielle Fits erster Ordnung verwendet. Diese wurden separat fur die entsprechenden Bereiche
Tiang Und Ty, der Mef3daten verwendet. Dieses Vorgehen ist nicht ganz korrekt, da eigentlich die
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Gleichungen 6.5 und 6.6 oder zumindest eine einzelne Exponentiafunktion zweiter Ordnung an
jeden Datensatz angepal’t werden mifite. Wegen des aus Griinden der Mef3dauer auf 10 ms bis 3000
ms beschrankten Ausschnitts aus der Zeitskala und der Ungenauigkeiten in der Bestimmung des
Signaluntergrunds fiihrt |etzteres jedoch z.T.! zu offensichtlich falschen Fitkurven bzw. sind durch
Vorgabe einzelner Fitparameter nahezu beliebige Speicherzeiten mit entsprechenden Fehlern
generierbar. Eine einzelne Exponentialfunktion erster Ordnung an die gesamten Daten angepal3t
ergibt etwa die Speicherzeiten des stérker abfallenden Tells (siehe Abb. 6.51 oben und Mitte).

Wie man an den Anfangsionenzahlen direkt nach dem Erzeugen in Abbildung 6.51 unten erkennt,
wird das Einfangen "heif3er" lonen durch hohe Puffergasdriicke begiinstigt. Die maximale
Einfangeffizienz ist beim Puffergas Stickstoff bei ca. 7#10 mbar erreicht, bei htheren Driicken
sinkt sie wieder. Bel Helium liegt das Absinken nicht im mef3baren Druckbereich, das Maximum
der Einfangeffizienz konnte hier bei ca 1*10° mbar liegen. Der Druck, bei dem optimale
Speicherung, d.h. die langste Speicherzeit erzielt wird, ist jedoch deutlich niedriger: bei Helium bei
ca 2*10" mbar und bei Stickstoff mdglicherweise im Bereich um 1* 10 mbar (hier ist die Messung
fir eine definitive Aussage zu ungenau). Dabei deutet sich in den Daten an, dal3 die minimale
Verlustrate der 1on-lon-Wechselwirkung (1/Tyyurz) bel hdherem Druck liegt als die der lon-Restgas-
StolRe (UTiang). Wahrend das Maximum des loneneinfangs im beobachteten Druckbereich bei
Stickstoff sogar etwas hoher ist, als be Helium, sind die Speicherzeiten mit dem schwereren
Puffergas etwa um den Faktor 5 kirzer, was auch der Erwartung entspricht.

Aus den Druckabhangigkeiten von Einfangeffizienz und Speicherdauer ergibt sich die
Druckabhangigkeit der lonenzahl zu einem spéteren Zeitpunkt. Nach 3000 ms bleibt bei Helium bel
ca 1*10° mbar die grofte Zahl an lonen Ubrig, dies entspricht sehr gut den Kurven der
Einfangeffizienz und Speicherdauer. Bel Stickstoff ergibt sich nach 3000 ms eine flache Kurve
ohne ausgepragtes Maximum.

Die Untersuchung der Speicherzeiten wurde nun bel Speicherspannungen weitab vom Punkt
optimaler Speicherung an 3 Punkten im Stabilitatsdiagramm fortgesetzt:

Uo =140V, Vo= 1423 V. gespeicherte lonenmassen: M = 28, M = 32,

Uo =140V, Vo =1519 V|,: gespeicherte lonenmassen: M = 282 M =32, M = 40,
Uo =140V, Vo= 1797 V|, gespeicherte lonenmassen: M = 32° M =40, M =44
Die kleineren Massen 16, 17 und 18 werden bei diesen Spannungen nicht gespeichert.

Das grundsétzliche Speicherverhalten aufgrund der gewéhlten Fallenparameter zeigt sich immer in
den Speicherzeiten ohne Einflu3 von Kihlung, d.h. be niedrigen Puffergasdricken. Alle
Diagramme von Abbildung 6.52 zeigen hier das erwartete Verhalten: In Resonanz (1519 V) und
am Rand des Speicherbereichs (1797 V) sind die Speicherzeiten kirzer als im Bereich normaler
Speicherung. Allerdings ist auch die Speicherzeit bei |letzterem wesentlich geringer, als an Punkten
nahe dem Punkt optimaler Speicherung (vgl. Abb. 6.51). Die Speicherzeiten nehmen bel ganz
hohen Dricken immer ab, auch das entspricht der Erwartung. Die Kihlleistung von Helium im
Vergleich zu Stickstoff ist aufgrund der kleineren Masse geringer, alerdings gilt dies auch fir den
lonenverlust. Welcher Effekt eine grofdere Rolle spielt, hangt von der Speicherféhigkeit der Falle
ab. Am Rand des Speicherbereichs sind die Vorteile von Helium gering und auf einen kleinen
Druckbereich beschrénkt; in einer Resonanz und bel guter Speicherung sind die Vorteile von
Helium deutlicher.

! Wegen der Beschrénkung der Datenaufnahme auf 3000 ms vor allem bei 1angeren Speicherzeiten.
2 Die eingestellten Fallenspannungen entsprechen der starken Resonanz (3/2/1).
% Die eingestellten Fallenspannungen entsprechen der theoretischen Speicherbereichsgrenze der Masse 32.
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Abb. 6.52: Speicherzeiten fur Helium und Stickstoff als Puffergas bei Uy = 140 V, normaler Speicherung bei
Vo = 1423 V,, (oben), in einer nichtlinearen Resonanz bei 1519 V,, (Mitte) und am Rande des
Speicherbereichs bei 1797 V,, (unten). Auswertung der Daten der Speicherzeitmessungen durch Fit
einer Exponentialfunktion erster Ordnung.

6.5 M akr ofrequenzen

Die in diesem Unterkapitel betrachteten Frequenzspektren von in der Paulfalle gespeicherten lonen
werden seit vielen Jahren dazu ausgenutzt, um durch die Einstrahlung entsprechender Frequenzen
die Fale entweder massenselektiv zu flllen oder zu entleeren. Dies hat sich in der
Massenspektrometrie as prézisere Methode als das Durchstimmen der Fallenspannungen
durchgesetzt, nicht zuletzt deshalb, weil die Schrittweite von kommerziellen Frequenzgeneratoren
zur Anregung der lonen viel feiner ist, as mit vertretbarem Aufwand bei der Variation der
Fallenspannungen méglich ware'. Somit ist auch die Erforschung z.B. der Linienformen der

! Die Schrittweite des verwendeten SRS-Frequenzgenerators liegt bei 1 pHz (bei Frequenzen von 100 kHz), die des
Fuhrungsfeldverstéarkers bei ca. 0,5V, (bei Speicherspannungen im 1000 V,, — Bereich).
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Resonanzen im Frequenzspektrum viel préziser moglich. Nicht zuletzt bietet die Betrachtung des
Spektrums die Maoglichkeit, die charakteristischen Frequenzen der lonenbewegung, deren
Kopplungsmoglichkeiten sowie den grundlegenden Mechanismus des Zustandekommens der
nichtlinearen Resonanzen direkt zu beobachten.

An diesem Experiment geschieht dies mit Hilfe des Mef3programms "Makrofrequenzen”, bei dem
die Frequenz des die lonen anregenden SRS-Frequenzgenerators wahrend einer Mefdreithe von
Messung zu Messung automatisch schrittweise erhoht wird, wahrend die Ubrigen
Speicherbedingungen unverandert bleiben. Derartige Mefdreihen wurden fur verschiedene Fallen-
spannungen, unterschiedliche Puffergasdriicke, verschiedene Ionenzahlen und mit unterschiedlichen
Wartezeiten, d.h. unterschiedlicher Dauer der Anregung und Speicherung durchgefiihrt. Ebenfalls
wurde auch die Anregungsamplitude jeweils optimiert bzw. variiert. Damit liefden sich Form, Lage
und Breite der Resonanzen unter den variierbaren Bedingungen untersuchen.

6.5.1 Das Frequenzspektrum

Das Frequenzspektrum zeigt Resonanzen bel den Linearkombinationen von Makrofrequenzen und
Flhrungsfeldfrequenz

w=|kW+kw, +kw,|  mit Kk, k,=0+1+2+3.. 6.7

1 Ny

sowie bei den Frequenzen der parametrischen Schwingungen

mit n=123... 6.8

Aufgrund der Quadrupolanregung Uber die beiden Endkappen der Falle werden bevorzugt
lonenschwingungen angeregt (anschaulich erklart in [KIei95]) mit k., k, = £2.

Damit ergibt sich grob das theoretisch zu erwartende Spektrum charakteristischer Typen von
Resonanzen in der nichtidealen Paulfalle (Abb. 6.53).

2w, WA 2w +2w,) WA 2w W w, V\H-ZWr
n 2WZ W- W, \/\/-l-wr W
54 v + 4> r
= W \/\[/
c
° N
£ v I 4
% 2W+2Wz W"Wz VV+2WZ
%S > WAH2w,
Anregungsfrequenz X,y

Abb. 6.53: Zeichnung der theoretisch erwarteten Typen von Resonanzen im Frequenzspektrum: einzelne und
mehrfache Resonanzen jeder Makrofrequenz (hier: w;, w,, 2w;, 2w,), Summenresonanzen (2w, +2w,),
gebrochen rationale parametrische Resonanzen (hier: 2w,/n mit n = 3...7), sowie die Resonanz bei der
Fuhrungsfeldfrequenz. Dazu die Spiegelresonanzen im Prinzip aller vorher genannten Resonanzen
(hier: Waew,, Wiw,, WA2w,, WA2w,, WE(2w,+2wW,), parametrische nicht eingezeichnet). Kleines Bild:
Alle Resonanzen konnen unter entsprechenden Bedingungen die Struktur von kollektiver und
individueller Resonanz aufweisen (oben), bei Brechung der Rotationssymmetrie ist eine Aufspaltung
der w;- in w,- und wy-Resonanz zu erwarten.
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Franzen hat in [Fran94] die Resonanzen im Frequenzspektrum der idealen und der realen Falle bel
unterschiedlichen Beimischungen hoherer Multipole zum Fallenfeld berechnet. In der idedlen Falle
wrden nur die Resonanzen w =k Wxw, , , k=0,1, 2... auftreten, in der realen variieren Starke
und Auftreten der verschiedenen Resonanzen mit der Art der Abweichung vom idealen Quadrupol-

potential (siehe Kapitel 2.3.3). Das in dieser Falle gemessene Frequenzspektrum (Abb. 6.54) zeigt
nicht alle der erwarteten Resonanztypen.
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Abb. 6.54: Experimentelles Frequenzspektrum mit Zuordnung der Resonanzen fir M = 28, d.h. den theoreti-
schen Makrofrequenzen f e, = 142 kHZ!, fr theor. = 57 kHz. Die Resonanzen sind jeweils mit ihrer
Mittenfrequenz sowie der mdoglichen Zuordnung beschriftet. Die Mef3daten sind zur Rauschunter -
driuckung mit der Methode des gleitenden Durchschnitts (7 Punkte) gegléattet. Die Anregungs
amplitude’ betrug 1,0 V,,. Speicher parameter: Uy = -4,2 V, Vo = 620,3 Vp, Prestgas = 3* 10 mbar .

Im Vergleich mit dem theoretischen Spektrum fehlen hier die parametrischen Resonanzen mit
hoherem n, die sich experimentel| als deutlich schwéacher als die Ubrigen Resonanzen herausstel len.
Ansonsten zeigen sich alle erwarteten Resonanzen; die Tatsache, dal3 sowohl geradzahlige als auch
ungeradzahlige k. und k; gleichermalen auftreten, sowie dal3 eine Resonanz bel der
Fuhrungsfeldfrequenz existiert, zeigt nach Franzen [Fran94] dal3 die Abweichung vom idealen
Quadrupolfeld zumindest durch einen ungeraden Multipol — also wahrscheinlich Hexapol —
verursacht wird. Dies schliefdt das Vorhandensein gerader Multipole jedoch nicht aus. Interessant
ist, dal3 entgegen der Erwartung bei k, = +1 die stérkste Resonanz beobachtet wird und digjenigen
mit k;, k; = 2 lediglich die zweitstérksten Resonanzen darstellen, wohingegen die Resonanz mit
k. = +1 deutlich schwécher ist. Diese Beobachtung zieht sich - soweit beobachtbar - auch durch alle
weiteren, bel unterschiedlichen Speicherbedingungen gemachten (liber 80) Spektren.

Bel der Betrachtung dieser Spektren falt auf, dal3 die Stérke der Resonanz bei der Fuhrungsfeldfre-
gquenz W stark variiert. Die Mel¥daten lassen vermuten, dal’ diese Resonanz immer dann ausgepragt
ist, wenn man sich im Speicherdiagramm an der Stelle einer Resonanzlinie befindet. D.h. durch die
in der Resonanz veranderte lonenwolkengrdf3e oder —form wirden sich die Verhdltnisse der
effektiven Multipolordnungen (gerade oder ungerade) des Feldes, das auf die lonen wirkt,
verandern. Kleineidam [Klei95] vermutete hingegen anhand seiner Daten, dal3 sich benachbarte
Resonanzen gegenseitig verstarken und so auch die Fihrungsfel dresonanz besonders stark ist, wenn
durch die Wahl der Fallenspannungen eine andere Resonanz eine nur leicht unterschiedliche
Frequenz hat. Die vorliegenden Mefiddaten kdnnen keine der beiden Thesen eindeutig beweisen oder
widerlegen - hier ist in der Zukunft noch eine systematische und detailliertere Untersuchung nétig.

! Im gesamten K apitel werden die Resonanzen mit ihren Kreisfrequenzen w benannt, alle Frequenzangaben beziehen
sich jedoch auf die Frequenz f =w/2p.

2 Alle Angaben von Anregungsamplituden in diesem Kapitel beziehen sich auf den am SRS-Frequenzgenerator (Model
DS 335) eingestellten Wert.
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6.5.2 Das Kreuzen von Resonanzen im Frequenzbereich

Der grundlegende Mechanismus des Zustandekommens nichtlinearer Resonanzen im
Stabilitdtsdiagramm ist im Frequenzspektrum direkt beobachtbar. Die dort sichtbaren Resonanzen
der Bewegungsfrequenzen verschieben sich bei der Anderung der Fallenparameter’; bei Variation
von &, (Ug) dndern sich w,- und w,-Resonanzen gegensinnig, bei Anderung von @, (Vo) gleichsinnig
aber unterschiedlich stark, immer aber verandern sich die Resonanzen und die Spiegelresonanzen
gegensinnig. Treffen sich die Resonanzen im Frequenzspektrum, so koppeln die entsprechenden
Bewegungsfrequenzen. Dies fihrt meist zu lonenverlust und damit zu einer nichtlinearen Resonanz
im Speicherbereich (siehe Kapitel 2.3.3). In Abbildung 6.55 ist dies an einer Mefyreihe bei
konstantem U (5 V, d.h. & = -0,015) und 7 verschiedenen Vg (von 699,8 V, bis 762,1 Vp, d.h.
0,546 < g, < 0,590) bei einer Anregungsamplitude von 2 V, demonstriert. Die Resonanzen im
Frequenzspektrum 3w, und W-2w, treffen sich — durch lineare Regression bestimmt — bel
736,2 + 1,1V, ebenso treffen sich gleichzeitig 2w, und W-3w,. Aus

3w, =W2w,  folgt 5w, =W und damit die nichtlineare Resonanz (5/0/5).

450000

)
762,11V iy
400000 1 0,590 |

350000 -
300000 -
250000 -

200000 -+

lonenzahl + Offset

150000 -
100000 -

50000 -

WZ 2Wr ' \/\/‘ 3WZ 3WZ \/V‘ 2WZ W‘ 2Wr ! W WZ

0 50 100 150 200 250 300 350 400 450 500 550 600 650 700 750

Anregungsfrequenz [KHz]

Abb. 6.55: Messung der Frequenzspektren bel konstantem U, (5V, d.h. a, =-0,015) und 7 ver schiedenen V, (von
699,8 Vp, bis 762,1 V,,, d.h. 0,546 = g, < 0,590). Die Anregungsamplitude betrug 2 Vp,. Die
Resonanzen 3w, und W-2w, kreuzen sich in der Nahe der Messung bei 742,9 V, was an der
geringeren lonenzahl sichtbar ist. Die daraus folgende nichtlineare Resonanz (5/0/5) im
Stabilitatsdiagramm a3t sich somit direkt bzw. mit der Methode von Hoefer bestimmen. Die
eingezeichneten Linien dienen der Anschauung und entsprechen nicht der linearen Regression.

Der bei der Messung bei 7429 V,, sichtbare Signalriickgang zeigt den lonenverlust in der
Resonanz. Diesist somit eine weitere Art, Resonanzlinien im Speicherbereich zuzuordnen:

! Siehe Gleichung 2.35 (in adiabatischer Naherung mit 2.33), entsprechend Abbildung 2.13.
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Sind die Resonanzen, die sich im Frequenzspektrum am Ort einer nichtlinearen Resonanz kreuzen,
bestimmbar, folgt die Resonanzordnung einfach durch Gleichsetzen der beteiligten Resonanzen im
Spektrum.

Auch die Bestimmungsmethode nach Hoefer! [Hoef97] ist hier demonstrierbar: Die Frequenzen w;
und w; lassen sich am Ort der Resonanz aus den Spektren anhand der Resonanzen 2w; und 2w,
durch Extrapolation erhalten (f; = 149,1 + 0,3 kHz und f, = 81,7 + 0,5 kHz) woraus sich die einzige
Linearkombination niedriger Ordnung mit n, = 5, n, = 0 ergibt. 5*f, = 745,7 + 1,5 kHz, das ist in
sehr guter Ubereinstimmung mit der Filhrungsfeldfrequenz.

Abbildung 6.56 zeigt eine Mef¥reihe bel konstantem Vo (6854 Vi, d.h. g, = 0,531) und 7
verschiedenen Ug (von -2 V bis 4 V, d.h. 0,006 > &, > -0,012) und einer Anregungsamplitude von
0,6 V. Hier kreuzen sich die Resonanzen w, und 2w,. Gemal3

w; =2w; handelt es sich um die Differenzresonanz (3/+2/+1) fur k = 0.
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Abb. 6.56: Messung der Frequenzspektren bei konstantem V, (685,4 V,,, d.h. g, =0,531) und einer Auswahl von
7 verschiedenen Ug (von -2 V bis4 V, d.h. 0,006 > a, > -0,012) und einer Anregungsamplitude von
0,6 V. Die Resonanzen w, und 2w, kreuzen sich, ohne dal3 ein gréRerer lonenverlust beobachtbar
wére. Bei der Resonanz 2w, ist sowohl die individuelle Resonanz (links) als auch die kollektive
Resonanz zu erkennen. Die Aufspaltung der kollektiven Resonanz zeigt das Vorhandensein einer
Symmetriebrechung in radialer Richtung.

Deutlich ist zu erkennen, dal3 im Vergleich zu Abbildung 6.55 wegen der fehlenden Kopplung zum
Fallenfeld wie erwartet praktisch kein lonenverlust stattfindet. Die radiale Bewegungskomponente
der lonen zeigt neben der schwachen individuellen Resonanz eine Aufspaltung der kollektiven
Resonanz. Dies zeigt, da3 die Symmetrie der Fale in radialer Richtung gebrochen ist, was
wahrscheinlich hauptsachlich durch die unterschiedliche Zahl und Grof3e der Bohrungen im Ring in

! Diese geht vermutlich auf die von Gudjons in [Gudj96b] verwendete, mit nur zwei MeRpunkten aber ungenauere
Methode zurtick.
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x- und y-Richtung verursacht wird. Unter dieser Annahme wére wy die Bewegung in Richtung der
aten Laserstrahlbohrungen und wy die in Richtung der friiheren Elektronen-Einschul36ffnung, da
ein schwécheres Feld eine geringere Makrofrequenz bedingt. Die Aufspaltung betragt ca. 1,8 %.
Eine Verstarkung von Resonanzen durch die Ndhe anderer ist in dieser Messung nicht zu
beobachten.

Die gleichen Resonanzen bei einem anderen Arbeitspunkt und genauer betrachtet, zeigen jedoch
beim Kreuzen eine deutliche Anderung der Breite und Tiefe vor alem der kollektiven Resonanzen
2wy und 2wy. Diese sind auf der niederfrequenten Seite der w,—Resonanz gut ausgepragt,
verbreitern sich zunéchst, werden jedoch schon vor der Uberlagerung wieder schmaler, und treten
nach dem Kreuzen auf der hoherfrequenten Seite von w, sogar gar nicht mehr auf (siehe Abbildung
6.57, von unten nach oben betrachtet).
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Abb. 6.57: Verstarkung der kollektiven Resonanzen 2w, und 2w, in einem bestimmten Bereich der Anndherung
an die kollektive Resonanz w,. Die M essungen wurden bei konstantem V, (493,8 V,,, d.h. g, = 0,382)
und ver schiedenen U, (von —1,2 V bis 3,5V, d.h. 0,0037 > a, > -0,0108) durchgefihrt.

Hier ist also eindeutig eine Verstdrkung der sich anndhernden Resonanzen in einem bestimmten
Abstand zu beobachten. Das unterschiedliche Verhalten vor und nach dem Kreuzen wére durch eine
starke Nichtlinearitét im Sinne von Kapitel 3.2 erklarbar, diese zeigt sich jedoch zumindest nicht in
den Resonanzen der individuellen lonenbewegung. Eine stérkere Anharmonizitdt der kollektiven
Bewegung konnte die Ursache sein, ist bei der hier gewahlten Auflésung jedoch nicht feststellbar.
Diese wird in Kapitel 6.5.4 genauer betrachtet. Im Vergleich mit Abbildung 6.56 wére allerdings



6.5 Makrofrequenzen 161

der Schlul3 moglich, da3 die Ndhe von kollektiven Resonanzen verschiedener Bewegungs-
richtungen einen meldbaren Verstdrkungseffekt ergibt, wéahrend die Auswirkungen durch
individuelle Resonanzen zu gering sind. Dies ist plausibel, da in einer kollektiven Resonanz im
Gegensatz zur individuellen alle lonen gemeinsam schwingen.

Die Messungen wurden bei konstantem Vo (493,8 Vp, d.h. g, = 0,382) und 17 verschiedenen Uo
(von -1,2 V bis 35V, d.h. 0,004 > & > -0,011) bei einer Anregungsamplitude von 0,4 Vp,
durchgefthrt. Abbildung 6.57 zeigt eine Auswahl dieser Messungen.

6.5.3 Verhaten der kollektiven Resonanzen bei Puffergasdruckvariation

Alheit et al. [Alhe97, Alhed7b, Holz97] untersuchten die kollektiven Resonanzen im Frequenzspek-
trum genauer, wobel die Anregungsamplitude variiert wurde. Es zeigte sich, dai fir die Anregung
der Resonanzen eine Schwellenspannung nétig war. An den parametrischen Resonanzen wurde
diese von Razvi und Schéfer [Razv98, Schad9] genauer untersucht, wobei ein even-odd-staggering
auftrat, das schliefdlich Tommaseo [TommO04] erklarte. Notwendige Grundlage einer Erklarung der
Schwellenamplitude ist eine Anregung mit zumindest teilweiser Charakteristik einer parameter-
erregten Schwingung® sowie das Vorhandensein eines Dampfungsmechanismus (siehe Kapitel 3.1.3
und folgende). Dabei ist die Dampfung durch das Puffergas der wahrscheinlichste Kandidat.

Daher wurde hier das Verhalten kollektiver Resonanzen bel unterschiedlichen Puffergasdriicken
untersucht.

Bei den Fallenspannungen Vo = 589,6 Vp, d.h. g, = 0,456 und Up = 10 V, d.h. & = -0,031 wurde
das Bewegungsspektrum im Bereich von 120 bis 160 kHz genauer untersucht. In diesem Bereich
befindet sich die Resonanz 2w; (theoretische Frequenz: f = 155,1 kHz).

Zunachst wurde das Spektrum bei einer Anregungsamplitude von 1,2 V,, am SRS-Frequenz-
generator und verschiedenen Puffergasdricken vergleichend mit N, und He as Puffergas
untersucht. Abbildung 6.58 zeigt links oben eine Serie von Messungen bel Helium-Driicken von
3*10° mbar bis 3*10° mbar, rechts oben im Vergleich dazu bei Stickstoff-Driicken von
5%10° mbar bis 5*10° mbar. Da sich bei Druckanderungen die Zahl der gespeicherten lonen
bedingt durch die Erzeugungsmethode &ndert (siehe auch Kapitel 6.2.4), sind unten links die dabei
in der Falle gespeicherten lonenzahlen, gemessen bei einer Frequenz weit aul}erhalb der
Resonanzen, dargestellt, wahrend das rechte untere Bild die Messungen bei einem Restgasdruck
von 9% 10°® mbar bei unterschiedlichen Erzeugungszeiten zeigt.

Uber praktisch den gesamten Druckbereich sind die lonenzahlen bei der Verwendung von
Stickstoff-Puffergas hoher als mit Helium, was klar ist, da die lonen aus dem Restgas erzeugt
werden. Auffalend ist die maximale lonenzahl bei gleichem Druck (vergleiche mit den Daten aus
Abb. 6.51). Die Erhéhung der lonenzahl bei konstantem Restgasdruck (rechts unten) fihrt zu einer
leichten Vergrofderung der Resonanzbreite, die wegen der Aufspaltung der Resonanz nicht leicht zu
erkennen ist. Wahrend bei Anderung des Helium-Drucks die Resonanzbreite deutlich mit der
lonenzahl korreliert zu sein scheint und bei 1* 10°° mbar ihr Maximum erreicht, ist diese Korrelation
bei Variation des Stickstoff-Drucks wesentlich schwéacher ausgepragt. Aul3erdem ist zu beobachten,
daf3 diezkollektive Resonanz bei Stickstoff schon bel deutlich geringeren Dricken einsetzt als bel
Helium®.

! Dieseist gegeben, da eine elektrisch an Fallenelektroden gelegte Anregung das Fallenfeld verandert.

2 Die Frequenzverschiebung der Resonanzen bei Stickstoff kommt daher, dal? die Messungen nicht direkt aufeinander-
folgend, sondern zwischen anderen Messungen bei den jeweiligen Driicken durchgefihrt wurden. Die Neueinstellung
der Fallenparameter ist insgesamt nur auf ca. ein Prozent genau.
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Abb. 6.58: Kollektive Resonanz 2w, bei Variation der Puffergasdriicke von Helium (links oben) und Stickstoff
(rechts oben). Links unten die sich dabel dndernden lonenzahlen in der Falle und im Vergleich das
Spektrum bei Anderung der Erzeugungszeit (rechts unten), aufgenommen bei 9*10® mbar Restgas-
druck. Die unerwiinschte, bei Druckvariation auftretende |onenzahldnderung verhindert eindeutige
Zuordnungen der Resonanzbreiten zu den theor etischen Dampfungster men in Kapitel 3 (Details siehe
Text unten). Uy =10V, V= 589,6 V,; Erzeugungszeit bei den Messungen oben: 1000 ms.

Ein Vergleich mit den theoretischen Betrachtungen aus Kapitel 3 fiihrt zu folgenden Uberlegungen:
lage eine erzwungene, nichtlineare Schwingung mit Dampfung vor, mufte mit zunehmender
Dampfung die Resonanzbreite zu- und die Resonanztiefe abnehmen, dabel miifdte sich die Frequenz
der Resonanz verringern. Bel einer parametererregten, nichtlinearen Schwingung mit Dampfung
wurde hingegen eine Zunahme linearer Dampfung die Resonanz schmaler werden lassen, ein
Anwachsen nichtlinearer Dampfung hétte keine Auswirkung auf die Resonanzbreite, wére jedoch
der einzige, die Resonanztiefe begrenzende Faktor. Auf jeden Fall jedoch wirde hier eine grof3ere
Dampfung zu einer hoheren Schwellenamplitude der Anregung filhren'. Der Versuch, die

! Die theoretischen Aussagen gelten fiir ein eingeschwungenes System, was bei einer Einstrahlzeit der Anregung von
knapp 300 ms gegeben sein sollte.
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experimentellen Beobachtungen mit obiger Theorie zu erkléren, scheitert zunéachst: das breiter-
Werden der Resonanz bei Helium entsprechend einer erzwungenen Schwingung steht hier im
Gegensatz zur hoheren Anregungsschwelle, die auf eine hhere Dampfung bei Helium und das
Verhalten entsprechend einer parametererregten Schwingung deuten wirden.

Eine Erklarung |&3t sich finden unter Einbeziehung der lonenzahlen. Hiermit wéare das bel
Stickstoff bel niedrigeren Driicken einsetzende Auftreten der kollektiven Resonanz durch die dort
hohere lonenzahl erklart (siehe Kapitel 6.3.3 oder auch Alhe97b), wenn dieser Effekt den genau
gegenlaufigen Dampfungseffekt Uberwiegen wirde. Die Resonanzbreiten &ndern sich insgesamt
analog zur lonenzahl, bei Stickstoff jedoch weniger ausgepréagt als bei Helium, dabei Stickstoff die
Dampfung hoher ist, was die Breiten etwas reduziert. Eine quantitative Betrachtung wird hier
jedoch durch die Tatsache, dal? sich bel der Druckénderung nicht nur die Dampfung, sondern auch
sowohl die lonenzahl as auch die Speicherzeit andert, verhindert. Eine Anderung in der
Schwellenamplitude oder der Resonanzbreite kann nicht eindeutig der Dampfungsédnderung
aufgrund der Druckerhdhung zugeordnet werden. Messungen bei immer gleichen lonenzahlen
wurden hier einen entscheidenden Fortschritt bedeuten.

Bei einer Puffergassorte (Helium) wurde nun eine Serie von Uber 100 Mefdreihen bei verschiedenen
Driicken und Anregungsamplituden durchgefiihrt, um zu sehen, ob aus den resultierenden Kurven
der Resonanzbreiten auf eine signifikante Anderung der Schwellenamplitude geschlossen werden
kann und wenn ja, ob diese mit einer gleichzeitig festzustellenden lonenzahlanderung einhergeht.
Zu diesem Zweck wurde der Frequenzbereich von 100 bis 210 kHz genauer untersucht. In diesem
Bereich befinden sich die Resonanzen w;, + w; (theoretische Frequenz: f = 183,6 kHz) und 2w,
(theoretische Frequenz: f = 155,1 kHz) sowie die schwéchere Resonanz 2w, - w, (theoretische
Frequenz: f = 134,5 kHz)". Bei jeweils einem Puffergasdruck wurde eine Reihe von Spektren bei
unterschiedlicher Anregungsamplitude aufgenommen. Abbildung 6.59 zeigt eine derartige Reihe
bei einem Helium-Puffergasdruck von 3* 10" mbar.
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Abb. 6.59: Spektrum mit den Resonanzen 2w, - W, (fieor. = 134,5 kHZ), 2W; (fineor. = 155,1 kHZ) und w, + w;
(fineor. = 183,6 kHz) bei einem Helium-Puffergasdruck von 3*107 mbar und Anregungsamplituden
zwischen 0,6 und 5,0V, Ug =10V, V= 589,6 V.

! Auch die Resonanz w, liegt theoretisch im betrachteten Bereich, praktisch jedoch am Rand oder auRerhalb, wegen der
schon zuvor betrachteten Verschiebung der experimentellen Daten und der Raumladungsverschiebung.



164 Kapitel 6. Experimente an N,"-lonenwolken

Aus den Gesamtdaten aller Meflrethen bei unterschiedlichen Helium-Puffergasdriicken und
verschiedenen Anregungsamplituden ergeben sich die Breiten der 2w,-Resonanz in Abbildung 6.60.
Eine Extrapolation der Kurven auf Amplitude O V erscheint nicht sinnvoll angesichts der starken
Streuung der Werte innerhalb jeder Einzelmessung, aber auch aufgrund der z. T. problematischen
Bestimmbarkeit der Flanken der kollektiven Resonanzen bei htheren Anregungsamplituden.
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Abb. 6.60: Oben: Die Auftragung der Breiten der 2w;-Resonanz gegen die Anregungsamplitude a3t keine
Extrapolation auf Resonanzbreite 0 zu, da die Daten zu sehr streuen und die Kurvenenden eine
Krimmungsanderung aufweisen (siehe auch [Alh97b]). Die Anregungsamplituden, bei denen keine
kollektive Resonanz mehr sichtbar ist, sind mit einem Strich auf der x-Achse markiert. Die
Auftragung der Resonanzbreiten gegen den Druck (unten links) zeigt iberwiegend eine Abhangigkeit
von der lonenzahl (unten rechts). Der Fehler der Resonanzbreiten liegt bei 0,9 kHz und ist der
Ubersichtlichkeit halber nicht eingezeichnet. Uy =10V, V= 589,6 V.

Die Auftragung der Daten gegen den Puffergasdruck zeigt einen Bereich, in dem die Breite der
kollektiven Resonanzen maximal wird. Eine derartige Tendenz zeigen die Meldreihen bei nahezu
alen Anregungsamplituden, bel denen Bestimmungen der Resonanzbreiten moglich waren. Der
Vergleich mit den gleichzeitig durchgefiihrten 1onenzahlmessungen macht jedoch erneut deutlich,
dal3 ein Arbeiten mit konstanten lonenzahlen unerl&3ich ist, um die — wie nun klar ist — deutlich
kleineren Effekte durch Dampfung zu beobachten. Auch ist aufgrund der Kurvenform eine experi-
mentelle Suche (durch Ausprobieren) nach der Schwellenamplitude sinnvoller as eine Datensamm-
lung mit dem Ziel einer Extrapolation auf Resonanzbreite 0. Nicht zuletzt wirde eine Betrachtung
ausschliefdlich axialer Resonanzen wegen der fehlenden Aufspaltung die Auswertung vereinfachen.

Dal3 hier keine deutlichen Dampfungseffekte zu beobachten sind, bestétigen die von Tommaseo
[TommO04] verdffentlichten Messungen bei Druckénderungen von zweieinhalb Grélienordnungen,
bei denen keine Anderung der Schwellenamplitude eintrat. Diese Messungen in einer Penningfalle
erfillen zwar mit gespeicherten Elektronen im Puffergas Stickstoff nicht die Kriterien fur Puffer-
gaskihlen [Mao68], zeigen aber ebenso wie die hier gemachten Messungen, dal3
Dampfungseffekte durch das Puffergas zumindest wesentlich kleiner sind, als zundchst ange-
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nommen®. Aufgrund der Speicherzeitkurven aus Kapitel 6.4 und deren zeitlicher Zweiteilung muR
die Abhangigkeit der kollektiven Resonanzen von der lonenzahl und Déampfung und somit von
| onenwolkengrél3e und —dichte insgesamt auch eine Zeitabhangigkeit der Breite der Resonanzen zur
Folge haben.

6.5.4 Kollektive und individuelle Resonanz bei 1onenzahlanderung

Wahrend die Anderung des Puffergasdrucks nur sehr schwer ohne gleichzeitige Anderung der
lonenzahl moglich ist, kann der umgekehrte Fall, die Variation lediglich der lonenzahl leicht
durchgeftihrt werden. Der Theorie entsprechend sollte bel einer Erhohung der lonenzahl die
individuelle Resonanz eine Verschiebung zu kleineren Frequenzen erfahren [Meis88], wahrend die
kollektive Schwingung exakt mit der Schwingungsfrequenz eines einzelnen lons geschieht und
daher ionenzahlunabhéngig sein sollte. Die bisherigen Beobachtungen [Alhe97b, Holz97] innerhalb
eines kleinen lonenzahlenbereichs zeigen davon eine leichte Abweichung, deutlich gemacht durch
die Fits von Holzki. Bei einem Restgasdruck von 2,6*10°® mbar wurde an der 2w,-Resonanz nun
eine deutlich verbesserte Serie von Messungen durchgefihrt, wobei die lonenzahl bis fast zur
vollstandigen Flllung der Falle (getestet mittels Séttigungsmessung) erhoht wurde. Dies entspricht
den Messungen in Kapitel 6.3.3, hier alerdings mit externer Anregung. Diese wurde mit einer
Amplitude von 0,5 V, s0 stark gewahlt, dal3 die kollektive Resonanz bereits bei geringer lonenzahl
auftritt. Im Gegensatz zu den oben erwahnten friiheren Messungen wurde hier die Erzeugungszeit
variiert und nicht der Strom der Elektronenkanone:
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Abb. 6.61: Anderung der Frequenz der kollektiven und individuellen 2w,-Resonanz bei Variation der
Erzeugungszeit, d.h. der lonenzahl. Bei geringer lonenzahl fallen die beiden Resonanzen praktisch
zusammen. Uy =3V, Vo =398 V, Presigas = 2,6* 10® mbar, Erzeugungszeiten jeweilsrechts.

! Tommaseo vermutet, wie auch schon in [Alhe97b] erwahnt, dal? Dampfung dadurch geschieht, dal? die lonen/
Elektronen in den Endkappen Spiegelladungen induzieren und der Spiegelladungsstrom in den Widersténden der die
Endkappen verbindenden Elektronik gedémpft wird. Dies wére durch Variation der Widerstdnde Uberprufbar.
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Abbildung 6.62 zeigt die Auswertung der Mef3daten, wobel auf der x-Achse 3 Skalen eingetragen
sind: die Erzeugungszeit, die nach der Nachweiseichung aul3erhalb der Resonanz (bei ca. 150 kHz)
gemessene lonenzahl und die entsprechend einer S&ttigungsmessung berechnete Fallenfillung.
Deutlich zu erkennen ist die mit 29 % der Gesamtverschiebung nicht unerhebliche
Frequenzanderung der kollektiven Resonanz. Diese erklart sich wie schon in Kapitel 6.3.3 durch die
bei diesen Speicherparametern starke Beimischung anderer lonensorten in der Falle, deren Menge
ebenfalls erzeugungszeitabhéngig ist und deren Raumladung zu einer Abschwachung des von den
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Abb. 6.62: Frequenz der kollektiven und individuellen 2w,-Resonanz bei Variation der Erzeugungszeit aus Abb.
6.61. Diese kann Uber den Vergleich mit einer Séttigungsmessung bei gleichen Speicher parametern in
den Teil, zu dem die Falle gefiillt ist, umgerechnet werden. Dazu ist die aul3erhalb der Resonanzen bei
150 kHz jeweils gemessene |onenzahl als Skala angegeben. Im Rahmen der Mef3fehler treffen sich
kollektive und individuelle Resonanz der Theorie entsprechend bei onenzahl 1.

Stickstoffionen gesehenen effektiven Speicherfelds fuhrt. Der Anteil an der Gesamtverschiebung
von ca. 29 % bedeutet, dal3 der Falleninhalt bei diesen Speicherparametern — vorausgesetzt, die
Verteilung aler lonensorten wére homogen — zu ca. 71 % aus Stickstoffionen und zu ca. 29 % aus
anderen lonensorten bestand. Bei den Messungen von Holzki und Alheit an H," ist die geringe
Verschiebung wohl durch die Mitspeicherung einer im Vergleich zu hier kleineren Menge von H*
oder Hs" bedingt™.
Entsprechend Gleichung 2.58 1813 sich nach Meis fir die lonenzahl 330000 aus Abbildung 6.62 und
die dabei aufgetretene Frequenzverschiebung eine lonendichte von 1,2¢10° lonen/cm® berechnen.
Mit Beriicksichtigung sowohl der N»"-lonenzahl als auch dem aus der Verschiebung der kollektiven
Resonanz geschlossenen Anteil anderer lonensorten von 29 % ergibt sich aus obigen Daten eine
absolute Raumladungsverschiebung von ca.
Hz

z 7—

1000l onen

In Abbildung 6.61 deutete sich eine mit der lonenzahl einhergehende Anderung der Form der
kollektiven Resonanz an. Diese wurde daher nun bel sonst exakt gleichen Bedingungen mit erhéhter
Frequenzauflosung betrachtet. Abbildung 6.63 zeigt, dal3 bei Vergrolerung der lonenzahl die
zunéchst zu kleineren Frequenzen hin? gekippte nichtlineare Resonanz ihre Kipprichtung dndert und
sich schliefdich immer mehr zu hoheren Frequenzen hin neigt. Gleichzeitig steigt die
Resonanzbreite bei starker werdender Neigung.

! Die Speicherung dieser lonensorten ist dort zumindest in den Flugzeitspektren dokumentiert.
2 Diese Kipprichtung (bei wenigen lonen) ist die Form der kollektiven Resonanz, diein allen bisherigen
Veroffentlichungen auftritt.
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Nach Kapitel 3 wird die Resonanzbreite einer Schwingung nur durch eine starkere Anregung oder
eine schwéachere (lineare) Dampfung groler. Ersteres erfolgte hier nicht und letzteres wirde
bedeuten, dal’3 die Dampfung durch eine VergrofRerung der lonenzahl geringer wirde, und zwar in
einer Art und Weise, dal? die Resonanzstérke dabei dennoch, wie in Abb. 6.63 zu sehen, abnimmt.
Alheit beschreibt in [Alhe97b] unter Einbeziehung der damaligen MeRergebnisse' mathematisch
und anschaulich, wie der Dampfungskoeffizient mit der lonenzahl N sinken kodnnte; namlich
proportional zu VN3, Die Erklarung pafdt jedoch weniger gut zum dort als Dampfungsursache
angenommenen neutralen Gas as zur lon-lon Wechselwirkung zwischen einem als Kugel
angenommenen kollektiv schwingenden lonenwolkenteil und den sich um die Kugel individuell
bewegenden restlichen lonen. Damit wirde in einer kollektiven Resonanz eine Art lokaler Phasen-
Ubergang stattfinden. Aber auch dieses Modell erklart nicht den beobachteten Zusammenhang
zwischen lonenzahl sowie Breite und Tiefe der Resonanz. Durch das Umkippen einer Resonanz
(siehe Kapitel 3.2.4) ware ein solcher Effekt zwar mdglich, d.h. es kann die Resonanzbreite tber die
der Basis hinaus steigen, es muif3te dann aber in weiten Bereichen 2 stabile Losungen geben. Diese
werden oben nicht beobachtet, obwohl bei jedem Messpunkt [onen neu erzeugt werden und sich das
System aso jedesmal frel "wahlen" kann, welche der 2 Lésungen angenommen wird. Ursache und
Mechanismus, die zu den Beobachtungen fiihren, kdnnen hier nicht ganz geklért werden.
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Abb. 6.63: Die kollektive Resonanz 2w, zeigt bei Variation der Erzeugungszeit, d.h. der onenzahl, eine auffallige
Anderung der Resonanzform. Alle Einstellungen entsprechen denen in Abbildung 6.61, allerdings bei
hoéherer Frequenzauflésung.

Beim Richtungswechsel des Umkippens der Resonanz ist es unwahrscheinlich, dald sich das Vor-
zeichen der Nichtlinearitét andert. Wesentlich wahrscheinlicher ist es, dal’ rotationssymmetrische
Stérungen (gerade Multipolordnungen) und unsymmetrische (ungerade Multipole, siehe Franzen in
[Marc95]) unterschiedliche Vorzeichen besitzen und beim Vergrofiern der lonenwolke eine der
Stérungen stérker zutage tritt. Mit entsprechenden ¢, und cs-Termen wurden in Abbildung 6.64
theoretische Kurven entsprechend Gleichung 3.27 mit den experimentellen Daten verglichen.
Hierbei wurde, da einige Resonanzformen aufgrund vollstandigen lonenverlusts ohnehin unten
"abgeschnitten” sind, auf die eigentlich korrekte Simulation von Verlustwahrscheinlichkeiten in
Abhangigkeit der lonenbahnamplituden verzichtet. Stattdessen wurde lediglich die Resonanztiefe
der theoretischen Linien mit einem Faktor skaliert. Ein Vorgehen im Sinne eines Fits ist angesichts
der 6 freien Parameter (den Skalierungsfaktor nicht mitgezahlt) nicht sinnvoll. Die Graphen sollen
lediglich die Anderung von ¢, und cg bei sonst gleichbleibenden Parametern darstellen:

! Die Schwellenspannung der kollektiven Resonanzen zeigte eine 1/N*® — Abhangigkeit von der lonenzahl
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Abb. 6.64: Experimentelle Daten aus Abbildung 6.63 mit theoretischen Kurven nach Gleichung 3.27 unter
Anderung des Parameter s ¢, und eines Skalierungsfaktorsfur die Resonanztiefe.

Unter der Annahme, eine |onenzahl zunahme wiirde die rotationssymmetrischen® Feldabweichungen
andern, d.h. den c,-Term, ist ein positives ¢, und ein negatives cs wie im Bild oben zunichst? die
einzig mogliche Vorzeichenwahl, da der cs-Term die Spitze der Resonanzkurve dominiert. Eine
Anderung von c; aufgrund der Anderung der Raumladung anderer mitgespeicherter lonen kann
nicht ausgeschlossen werden angesichts der Tatsache, dald3 bei friheren Messungen mit fast
ausschlieflich H," [Alhe97b, Holz97] keine Resonanzformanderung auftrat. Da diese Messungen
aber nur einen kleineren lonenzahlenbereich as hier betrachtet abdeckten, wére eine erneute,
genauere Messung mit nur einer gespel cherten lonensorte notwendig.

Die Breite der Resonanzen, ihre Verschiebung und ihre Form beeinflussen die Massenaufl 6sung der
Paulfalle, wenn die Massenbestimmung, wie in technischen Anwendungen realisiert, tiber resonante
Anregung erfolgt. Die Auflésung wird dabei grundsétzlich limitiert durch die Schéarfe und Steilheit
der Resonanzkanten. Diese ist am hochsten an den Spriingen der umkippenden Resonanzen. Diese
sind jedoch nicht beliebig scharf, sondern zeigen in gewissem Mal3 die erwartete Bistabilitét:

! Deren Zahl scheint in Bezug auf die Fallenelektroden groRer: endliche Elektroden, mégliche zu groRe oder zu kleine
Abstande zwischen Ring und Kalotten, das Gitter in der oberen Kalotte, die Elektroneneinschu3dffnung in der unteren
Kalotte und der Potentialdurchgriff des lonennachweises durch das Gitter. Demgegentiber scheint die nichtsymmetri-
sche dritte Bohrung im Ring nicht so schwer ins Gewicht zu fallen. Eine Verkippung der Kalotten ist, wenn vorhanden,
sicher geringer as Fehler in den Abstanden, da sie beim Zusammenbau der Falle leichter auffallen wirde.

2 siehe K apitel 6.5.5
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Abb. 6.65: Hoherfrequente Kante der 2w,-Resonanz: Die aufgrund der umkippenden Resonanzkurve erwartete
Bistabilitdt beschrénkt die fir Massenmessungen nétige Trennschérfe in diesem Beispiel auf
ca. 40 Hz, wasfiir m = 28 einer theoretischen M assenauflésung von ca. 2*10™ entspricht.

6.5.5 Kollektive Resonanz bei Variation der Wartezeit

Die zeitliche Anderung der lonenwolke bei andauernder Einstrahlung einer Anregung kann durch
Variation der zwischen Erzeugung und Detektion liegenden Wartezeit untersucht werden.
Abgesehen vom bereits in Kapitel 6.4 behandelten lonenverlust Uber die Speicherzeit interessiert
hier besonders die zeitliche Anderung der Resonanzformen sowie vor allem der Bistabilitét der
Resonanzkanten.

Prinzipiell hat zun&chst die Verlangerung der Wartezeit — und damit der Einstrahldauer der externen
Anregung — einen ahnlichen Effekt wie eine Erhdhung der Anregungsamplitude oder eine
Erniedrigung der lonenzahl. Abbildung 6.66 zeigt das Zusammenlaufen von individueller und
kollektiver Resonanz bei hoher werdenden Wartezeiten.
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Abb. 6.66: Anderung von kollektiver und individueller Resonanz 2w, bei Variation der Wartezeit. Uy = -4,2 V,
Vo =620V, Psicksioft = 7* 10° mbar, Erzeugungszeit 1000 ms, Anregungsamplitude 0,3 Vp.
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Bei gleichen Bedingungen (Speicherparameter, Puffergasdruck, Erzeugungszeit) wie im obigen
Diagramm wurde die kollektive Resonanz nun in Abbildung 6.67 detaillierter betrachtet, rechts mit

der gleichen, links mit halbierter Anregungsamplitude:
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Abb. 6.67: Kollektive Resonanz 2w, bei gleicher (rechts) bzw. halbierter (links) Anregungsamplitude (0,3 bzw.
0,15 V) und ansonsten gleichen Bedingungen wiein Abb. 6.66. Frequenzauflésung 10 Hz.

Die Resonanz verhdt sich in beiden Fallen grundsétzlich dhnlich, bel héherer Anregungsamplitude
setzt sie, wie erwartet, friher ein, ist breiter und die Stickstoffionen gehen z.T. in Resonanz
komplett verloren. Jedoch zeigt sich auf3er dem teillweisen Ansatiz von Bistabilitée am
hoherfrequenten Rand der Resonanz im niederfrequenten Teil eine Art dritter Zustand, der sich mit
steigender Wartezeit aus zunéchst weiter gestreuten Datenpunkten entwickelt und schliefdlich bei
langen Wartezeiten mit kollektiver und individueller Resonanz verschmilzt. Auch wenn man
berticksichtigt, dal? in Resonanz die Form der Einbriiche in den lonenzahlen nicht genau der Form
der Kurve der Schwingungsamplitude entspricht, ist es schwierig, die experimentellen Daten durch
eine Kapitel 3 entsprechende theoretische Linienform (Abbildung 6.68) abzubilden. Den "dritten

ADbb.6.68: M dgliche theoretische Resonanzkurven, die dem Verlauf der Mel3daten aus Abbildung 6.67 rechts
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Zustand" als Folge des Umkippens der Resonanzkurve zu sehen, fallt schwer, da das Band von
Mef3punkten nicht oder nur wenig der Lage der zwel instabilen Zusténde entspricht. Auch sieht es —
wie noch auf weiteren Bildern zu sehen — nicht wie eine zuféllige Verteilung zwischen den zwel
stabilen Asten der Resonanz aus. Die Entwicklung der Resonanzbreite tiber den lonenverlust ist
durch Resonanzlinien nach Gleichung 3.27 nicht reproduzierbar. Wéaren die obigen schmalen
Resonanzen korrekt, mufdte es auch auf der hoherfrequenten Flanke der Resonanz zu
Zwischenzustanden kommen. Fir die Anpassung der Linien muf3te hier im Gegensatz zu Abbildung
6.64 ein positives ¢, und ein negatives c; verwendet werden.

Bei der Betrachtung der gebrochen rationalen parametrischen Resonanz W—Zzin Abbildung 6.69 ist
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Abb. 6.69: Weitere kollektive Resonanzen bei Variation der Wartezeit. Links: gebrochen rationale
parametrische Resonanz w,/2 bei einer Anregungsamplitude von 1,9 V,, (Ug =-4,2V, Vg = 620 V,
Prestgas = 3510° mbar, Erzeugungszeit 600 ms). Rechts die Resonanz 2w, bel den
Speicher bedingungen von Abb. 6.66 und auf 1*10® mbar erhéhtem Puffer gasdr uck.

genau die gleiche Form der kollektiven Resonanz zu beobachten, wobel die Mef3werte zwischen
den Zustanden weniger streuen. Die Anregungsamplitude wurde hier wesentlich hoher gewahit als
bei den vorangegangenen Messungen, da die Resonanz wesentlich schwécher ist. Bel der daneben
(Abbildung 6.69 rechts) gezeigten Resonanz 2w, wurde bei Puffergasdriicken von 10® mbar oder
niedriger mehrfach eine weitere Struktur innerhalb der kollektiven Resonanz gesehen, die in
Zukunft noch weiterer Untersuchung bedarf. Mitunter dehnt sich der dritte Zustand so weit aus, daf3
er, wie bel der Resonanz W-2w;, in Abbildung 6.70, Uber beinahe den gesamten Bereich der
kollektiven Resonanz reicht.
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Abb. 6.70: Entwicklung des Zwischenzustands bei der Spiegelresonanz W-2w, bei Variation der Wartezeit. Bei
300 ms Wartezeit erreicht dessen Breite fast die der gesamten kollektiven Resonanz. Uy = -15 V,
Vo =9154 Vy, Psiickstoft = 1* 10°® mbar, Erzeugungszeit 600 ms, Anregungsamplitude 0,3 V.

Bei der Untersuchung der Melddaten auf die fur die Massenspektroskopie entscheidende mogliche
Frequenzaufl6sung an den Randern der Resonanzen' ergibt sich Folgendes:

wahrend der dritte Zustand mit steigendem Puffergasdruck kleiner zu werden scheint?, andert sich
am hoherfrequenten Rand der 2w,-Resonanz die minimale GroRe des Uberlappungsbereichs nicht
und bleibt in der Grélenordnung von Abbildung 6.65.

Wie bei Holzki [Holz97]° ist es hier nicht moglich, die Natur des Zwischenzustands zu ergriinden.
Da die Aufnahme einzelner Meldreihen bel hoher Frequenzauflésung und langer Wartezeit bereits
Stunden dauert, konnte hier keine systematische Erforschung mehr stattfinden, zuma das
Aufnehmen vergleichender Meldreihen-Satze umfangreiche Vormessungen erfordert, um die
Mef3parameter gunstig zu wahlen. Zum Beispiel wirden Mefldrethen bel  unterschiedlichen
Puffergasdricken  Voruntersuchungen benétigen, um die Parameter Fallenspannungen,
Erzeugungszeit und Anregungsamplitude so zu wahlen, dal3 bei unterschiedlichen Driicken keiner
der Parameter mehr gedndert werden mufl3, um den Zustand zu sehen. Holzki hat den
Zwischenzustand nur bel einigen Arbeitspunkten gesehen, hier war er bel jedem untersuchten
Arbeitspunkt und jeder untersuchten Resonanz sichtbar. Auch bei der Resonanz 2w; zeigt die ndher
untersuchte hoherfrequente der beiden kollektiven Resonanzen diesen Zustand (Abbildung 6.71).

! Sofern lonen ahnlicher Massen nicht ohnehin kollektiv mit derselben Frequenz schwingen.

2 Zwischen 3*10° mbar und 1* 10°® mbar durchgefiihrten Messungen deuten dies an, sind aber wegen unterschiedlicher
Anregungsamplituden (gewahlt fur eine optimale Sichtbarkeit der Resonanz) nicht gut vergleichbar. Bei Driicken Uber
4*10® mbar wurde die Erzeugungszeit so gewahlt, dai? die Falle zu Beginn der Wartezeit maximal gefiillt war.

% Bislang die einzige ahnliche Messung mit Beobachtung von Zwischenzusténden.
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Abb. 6.71: Links: Kollektive und individuelle Resonanz 2w, (oben) sowie die Aufspaltung der kollektiven
Resonanz (unten). Rechts die hoherfrequente kollektive Resonanz bei Variation der Wartezeit.
Uo=-15V, Vo =9154 Vyp, Psiickstort = 1* 10 mbar, Erzeugungszeit 600 ms.

Weitere Untersuchungen zur Erforschung der Form der kollektiven Resonanzen bei onenzahl- und
Wartezeitvariation sind notwendig, um die Ursachen des hier nicht zufriedenstellend klérbaren
Verhaltens zu ergriinden.

Dabei gdlte es zunéchst, herauszufinden, ob ein Einflul? durch die mitgespeicherten anderen
lonensorten besteht’ und inwiefern Feldstérungen wie der Potentialdurchgriff durch das
K alottengitter eine Rolle spielen®.

An der Apparatur wéren zuvor allerdings eine Reduzierung des Gate-Springens sowie ein ADC

hoherer Auflésung zur besseren Anpassung an den Dynamikbereich des SEV hilfreiche
V erbesserungen.

! indem diese entfernt werden, beispielsweise durch Wahl der Fallenparameter in den Stabilitétsberei chsspitzen oder
durch externe Anregung der stérenden lonen z.B. wahrend der Erzeugungsphase.

2 7.B. durch auf eine Kalotte gegebene Bias-Spannungen, die die Potential stérung kompensieren oder verstérken oder
durch Variation der Extraktionsspannungen.
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7 Zusammenfassung und Ausblick

In der vorliegenden Arbeit wurden zwei Themenbereiche behandelt:

A) Der erste beschreibt das im Rahmen der Arbeit aufgebaute Paulfallenexperiment, mit dem

B)

durch laserspektroskopische Methoden atomphysikalische Daten gewonnen werden sollten, die
flr Experimente zur Paritétsverletzung von Bedeutung sind.

Obwonhl das Ziel, die Speicherung und Detektion gespeicherter Radiumionen und die Messung
der Lebensdauer des metastabilen 6Dg,-Niveaus von °Ra’ nicht erreicht wurde, liefern die
durchgefiihrten vorbereitenden Messungen mit **®Ba* und 2*°Ra" Erfahrungen fir eine
zukinftige Durchfihrung des Experiments:

Platin hat sich als Filamentmaterial bel den Untersuchungen mit Barium als problematisch
erwiesen; die gemachten Beobachtungen sind nur dadurch zu erkléren, dal3 es ene
niedrigschmelzende Legierung mit Barium bildet. Ausreichende chemische Daten hierzu
existieren bislang nicht, im Gegensatz zu Kalzium, wo dies bekannt ist. Ein &hnlich
problematisches Verhalten innerhalb der Erdalkalimetalle und somit auch bei Radium kann
vermutet werden.

Filamente aus Rhenium sind eindeutig vorzuziehen, die hier verwendeten mufiten jedoch
extrem lange und mit hoher Temperatur ausgegliiht werden, um die spétere Erzeugung
unerwinschter lonensorten zu vermeiden.

Die lonenerzeugung - genauer: der Einfang der erzeugten lonen mit der Falle - war bei den
Voruntersuchungen mit Barium bei relativ hohen Puffergasdriicken um 10”° mbar wesentlich
effektiver als bei niedrigeren Drlcken. Aufgrund der indlterer Literatur beschriebenen
Resaktivitéat des Radiums sind dabel Edelgase, z.B. Helium als Puffergas vorzuziehen.

Der zweite Teil der Arbeit beinhaltet systematische Untersuchungen zum Speicherverhaten
grofer lonenwolken in Paulfallen. Diese haben grof3e Relevanz fur die Verwendung der
Fallenin der Massenspektrometrie sowie fur Experimente, in denen Paulfallen sowohl als
Reaktionsort, z.B. fur chemische Reaktionen, a's auch as Spektrometer der Reaktionsprodukte
verwendet werden. Uber den gesamten Speicherbereich ist die genaue Kenntnis von
Speicherzeiten und speicherbaren lonenzahlen, sowie die Lage von Resonanzen essentiell, um
bei den genannten Anwendungen Aussagen z.B. Uber Reaktionskinetik und
Reaktionsausbeuten machen zu koénnen. Die Resonanzen im Frequenzspektrum, ihre Form
sowie das Auftreten von kollektiven Effekten haben enen Einflud auf die
massenspektroskopische Anwendung der Paulfalle bei Verwendung resonanter Extraktion. Ihre
Untersuchung war und ist daher ebenso wie der Einflu3 von Puffergas von technischer
Bedeutung. Nicht zuletzt galt es jedoch auch, die grundlegenden Mechanismen der kollektiven
Resonanzen welter zu erforschen.

Die Untersuchungen wurden an zwei unterschiedlichen Paulfallenapparaturen durchgefihrt:

1) Der erste verwendete den Aufbau des Radium/Barium-Experiments, bei dem **Ba’-lonen

wahlweise auf elektronischem oder optischem Weg nachgewiesen wurden.

Mit Hilfe des elektronischen Nachweises konnte bei Anderung des Stickstoff-
Puffergasdrucks im Bereich um 2*10™ mbar eine plétzliche Anderung der Makrofrequenz
der lonen beobachtet werden, die ein Hystereseverhalten aufwies und auf eine pl6tzliche
Anderung der lonenwolke bei gleichbleibender lonenzahl hindeutet. Mit dem optischen
Nachweis wurde im gleichen Druckbereich eine Anderung der Dichteverteilung der lonen
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der beobachteten Geschwindigkeitsverteilung aufgenommen, diese Messung muld in
Zukunft jedoch noch reproduziert werden. Kollektive Effekte sind ein moglicher Kandidat
fur die plétzliche Anderung.

Insgesamt zeigte sich bei den Messungen der Dichteverteilung, da? der Radius der
lonenwolke in allen untersuchten Druckbereichen ca. 1 mm betrug, wohingegen frihere
Messungen [Scha79, Schm80] annehmen liefden, die lonenwolke wiirde einen grof3en Teil
des Falleninnenvolumens ausfillen. In derin dieser Arbeit verwendeten Falle waren die
geometrischen Imperfektionen der Fallenelektroden vergleichsweise gering, daher dirfte die
frihere Aufweitung der lonenbahnen auf dem verstdrkten Vorhandensein nichtlinearer
Resonanzen beruhen.

Speicherzeitkurven bei hohen Puffergasdriicken zeigen einen Fluoreszenzverlauf, der auf
eine langsame V erdichtung der lonenwolke durch das Puffergas schlief3en 18/3.

Bei Variation des Puffergasdrucks wurden die nichtlinearen Resonanzen sowie das
Speicherverhalten entlang von Schnitten durch den Speicherbereich (bei konstantem a)
untersucht. Die Breite der Resonanzen zeigte dabei keine melRbare Anderung.

Da die genaue Vermessung von Resonanzen bel kontinuierlicher Betrachtung ein und derselben
lonenwolke standigem lonenverlust unterliegt, was die Interpretation der Daten erschwert und
die Mef3genauigkeit begrenzt, wurden die Messungen an einem weiteren Fallenexperiment
fortgefhrt:

2) Am zweiten Experiment werden fiir jeden Mef3punkt N,'-lonen neu erzeugt und nach einer
definierten Speicherzeit destruktiv nachgewiesen. Dabel verlauft die lonenerzeugung wie auch
der gesamte Mef3ablauf - Uber einen Computer gesteuert - sehr gut reproduzierbar.

An dem set vieen Jahren existierenden Experiment wurde die von Kleineidam
[Kle195] begonnene Nachweiseichung komplettiert. Damit war erstmals bei eéinem derartigen
Fallenexperiment die Angabe absoluter lonenzahlen bel gréf3eren lonenwolken méglich.

Zwe komplette, hochaufgeldste Speicherdiagramme wurden aufgenommen, dabei wurden
erstmals die Speicherbereiche von vier verschiedenen gleichzeitig gespeicherten lonensorten
as Uberlagerung in einem derartigen Diagramm sichtbar. Aufgrund der Eichung der
Falenspannungen stellen diese Messungen gleichzeitig die ersten unverzerrten
experimentellen Speicherdiagramme dar. Dies macht einen direkten Vergleich der
experimentellen Resonanzen mit den theoretisch berechneten Linien moglich. Fir die vier
Massen wurde jeweils ein solcher Vergleich durchgefuihrt, wobei im Diagramm des N," ale
Summenresonanzen fur k = 1 bis zur Ordnung 10 identifiziert werden konnten; auch einige
Linien fUr k = 2 wurden beobachtet; desweiteren wurde eine Aufspaltung der Linien mit den
starksten radialen Komponenten festgestellt, was auf die Brechung der Rotationssymmetrie
der Falle hinweist. In den Diagrammen der Massen 40 und 44 zeigten sich aufgrund der
hoheren Auflésung mit grofer Wahrscheinlichkeit die ersten  beobachteten
Differenzresonanzen zu k = 1.

Mit Hilfe der hochaufgelosten Speicherdiagramme konnte der Bereich bester
Speicherung zu &, = -0,016 + 0,008 und g, zwischen 0,245 und 0,307 bestimmt werden. Die
g.-Verschiebung dieses Punktes bei Variation des Puffergasdrucks wurde fir Stickstoff und
Helium untersucht, ebenso die dabei gespeicherte lonenzahl.

Die Dampfungseigenschaften von Puffergas lassen eine Verénderung des Speicherbereichs
vermuten, diese liegt jedoch in den untersuchten Druckbereichen von 10° bis 10° mbar
unter der Nachwelisgrenze.

Einen deutlichen Verschiebungseffekt sieht man dagegen bei der Erhéhung der lonenzahl,
die Raumladungsverschiebung ist jedoch nur dort grof3, wo sich viele lonen speichern
lassen. Daher fuhrt der Effekt insgesamt zu einer Verzerrung der Resonanzlinien innerhalb
des in seinen Grenzen unverédndert bleibenden Speicherdiagramms. Ein Vergleich der
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gemessenen Verschiebung von Resonanzlinien mit den Theorien von Fischer und Mes
[Fisc59, Meis88] liefert plausible Ergebnisse, zur Bewertung der Theorien fehlt jedoch der
hier nicht zugangliche lonenwolkendurchmesser als Mef3parameter.

Erstmals wurden bei diesen Messungen bei Variation der lonenzahl kollektive Resonanzen
im Speicherbereich beobachtet, diese treten ab einer gewissen, minimalen lonenzahl ohne
externe Anregung auf.

Die Speicherzeiten vierer gleichzeitig gespeicherter lonensorten zeigten keine signifikanten
Einflusse einer lonensorte auf die Speicherdauern der anderen, alle experimentellen
Speicherzeiten verhielten sich entsprechend den von Schwebel [Schw75] erkléarten
Gesetzmal3igkeiten.

Die Betrachtung der Speicherzeiten bel Variation des Puffergasdrucks fuihrt zu der Einsicht,
dal? die zwei Bereiche loneneinfang und lonenspeicherung bel Puffergasdruckvariation ein
unterschiedliches Verhalten zeigen: fir eine hohe Einfangeffizienz sind relativ hohe Driicke
notig, wohingegen die Speicherzeit bei niedrigeren Driicken ihren maximalen Wert erreicht.
Der loneneinfang ist erwartungsgemald mit Stickstoff effektiver, die Speicherdauer jedoch
mit Helium langer.

Die Variation der Fallenspannungen im Bereich um eine nichtlineare Resonanz fuhrt dazu,
dai3 sich im Frequenzspektrum extern angeregte Resonanzen der Bewegungsfrequenzen der
lonen kreuzen. Deren Identifikation vorausgesetzt, wird hier eine enfache
Bestimmungsmethode der nichtlinearen Resonanzen im Speicherbereich vorgestellt.
Wahrend der Anndherung zweler kollektiver Resonanzen im Frequenzspektrum wurde dabel
ein Verstarkungseffekt beobachtet.

Im Frequenzspektrum wurde die Raumladungsverschiebung einer individuellen Resonanz
bestimmt, ebenso wie die der zugehdrigen kollektiven, die auf der Zahl mitgespeicherter
lonen anderer Massen beruht. Die dabel erstmals beobachteten Forménderungen der
kollektiven Resonanz wurden genauer untersucht: wahrend die Formanderung bel Variation
der lonenzahl noch relativ einfach durch hohere Multipolordnungen des Fallenfelds,
insbesondere ¢;- und cs-Terme ungleicher Vorzeichen erklart werden kann, bedirfen die bei
Anderung der Speicherdauer beobachteten Resonanzformen und besonders die dabei
auftretenden Zwischenzusténde noch genauerer Nachforschungen.

Eine Vielzahl von Details bleiben noch in kiinftigen Experimenten zu untersuchen:

Ob sich der Speicherbereich der Paulfalle bei zunehmender Puffergasddmpfung nach der Theorie
von Kotowski [Koto43] oder nach der von Hasegawa [Hase95] veréndert, ist bel den niedrigen
Driicken — und damit Dampfungskonstanten - in dieser Arbeit nicht sichtbar. Eine Untersuchung der
Speicherbereichsgrenzen mit gespeicherten makroskopischen Partikeln bei hohen Driicken dhnlich
der von Winter [Wint91], kdnnte dies entscheiden.

Die Messungen in Abbildung 6.40V sind ein sehr starker Hinwels darauf, dal3 die Stabilitétsgrenzen
keine Raumladungsverschiebung erfahren. Diese ware demnach abhangig vom Speichervermdgen
der Falle, weswegen die bisherigen Theorien von Fischer [Fisc59] und Schwebel [Schw75] nur
innerhalb des Speicherbereichs anwendbar wéaren. Die tUbrigen Abbildungen von 6.40 an der Grenze
b = 1 sind wegen der mitgespeicherten anderen Massen leider nicht beweiskréftig. Eine
Wiederholung der Messung mit nur einer lonensorte wiirde den Sachverhalt endgultig kl&ren.

Sich anndhernde kollektive Resonanzen im Frequenzspektrum kdnnen nach den Beobachtungen in
dieser Arbeit und bel Kleineidam [Klei95] eine verstarkende Wirkung haben. Diese scheint jedoch
nicht unbedingt genau bei Uberlagerung aufzutreten, sondern bei leichter "Verstimmung'. Dies
konnte ohne apparative Anderungen am Experiment genauer untersucht werden.
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Gleiches gilt fur die Frage, unter welchen Umstéanden die W-Resonanz stark ausgepragt ist. Nach
Franzen [Fran94] spiegelt diese Resonanz das Auftreten bestimmter Multipole des Fallenfelds
wider — alerdings zeigen sich in dieser Arbeit Anderungen der Resonanzstérke bei geringfiigiger
Variation der Falenspannungen. Ob verstéarkende Effekte durch andere Resonanzen vorliegen
[Klei95] bliebe zu Uberprifen.

Ebenfalls ohne Anderungen an der Apparatur miiten die 4 nicht identifizierten Resonanzen im
Speicherbereich reproduziert und ebenso wie die Differenzresonanzen mit Hilfe der Methode von
Hoefer [Hoef97] genauer untersucht und evtl. identifiziert werden konnen.

Die genauen Ablaufe beim Zustandekommen der kollektiven Resonanzen sind weiterhin unklar.
Mogliche interessante Messungen wéaren hier zunéchst die Untersuchung der Schwellenamplituden
der kollektiven Resonanzen bei Druckvariation und lonenzahlanderung, die noch genauere
Untersuchung der Resonanzform — insbesondere der Bistabilitat und des " Zwischenzustands' sowie
eine hochaufgel 6ste Analyse der Speicherzeiten in individueller und kollektiver Resonanz.

Die Beobachtung von Jungmann [Jung87] — das kollektive, gemeinsam mit einer Frequenz
erfolgende Schwingen von lonen zweler Massen — setzt der Massenspektrometrie mit Paulfallen,
die lonenzahl betreffend, Grenzen. Dies konnte hier am Experiment genauer untersucht werden und
dabei die lonenzahl, ab der der Effekt eintritt, quantitativ bestimmt werden.

Die meisten dieser Messungen sind mit der bestehenden Apparatur mef3bar, von technischer Seite
wéren dabel die Beseitigung der Gate-Spriinge und der Einsatz eines storungsfreieren ADCs
besserer Aufldsung vorteilhaft. Sollte auch der neue Schaltverstarker fir den Extraktionspuls einen
erzeugungszeitabhéngigen Versatz aufweisen, wére eine Beseitigung oder zumindest erneute
Quantifizierung des Effekts notig. Der Effekt, dal sich im Flugzeitspektrum mit Anderung der
Fallenwechselspannung der zeitliche Uberlapp des Signals einer lonensorte mit dem Gate
verschiebt, kdnnte durch eine fallenspannungsgesteuerte Gate-K orrektur eliminiert werden.

Um Messungen mit nur einer lonensorte (s.0.) an beliebigen Arbeitspunkten im Speicherbereich
durchfihren zu kénnen, waren wahrend der lonenerzeugung die ungewollten lonensorten durch
externe Anregung der Makrofrequenzen aus der Falle zu entfernen. Die Anregung durch den
Frequenzgenerator sollte dabel — und auch generell — besser als Dipolanregung gegenphasig auf die
beiden Endkappen gegeben werden, da die derzeitige Quadrupolanregung aufgrund von
geometrischen Imperfektionen der Falle stéarkere Antelle hoéherer Multipole enthdt. Fur die
Messung von Schwellenamplituden z.B. der kollektiven Resonanzen wére ein stufenloser, auf die
tatsachlich an den Fallenelektroden anliegende Amplitude geeichter Regler der externen
Anregungsspannung vorteil haft.

Optimal, aber experimentell anspruchsvoll, wére die Kombination der zwei in dieser Arbeit
beschriebenen Experimente: wiirde man vom Prinzip her das Experiment aus Kapitel 6 zusétzlich
mit einem breitbandigen®, optischen Nachweis ghnlich dem aus Kapitel 4 versehen®, kénnten die
Theorien von Fischer [Fisc59] und Meis [Meis88] Uber die Messung von lonendichte und
Wolkenradius gleichzeitig mit dem Feststellen der Raumladungsverschiebung entsprechend
Abbildung 6.41 und 6.42 endlich Uberprift werden. Zudem kdnnte man Untersuchungen anstellen,
wie sich die lonendichte bei Auftreten von kollektiven Resonanzen verhdlt und es ware die
Moglichkeit gegeben, den Dampfungsmechanismus zu entschltisseln.

! 50 breitbandig, da? alle Geschwindigkeitsklassen der untersuchten |onensorte gleichzeitig angeregt werden. Zur
Speicherung wére jede lonensorte geeignet, die sich schnell und in einstellbarer, reproduzierbarer Menge erzeugen lief3e
und ein mit Lasern zugangliches Niveausystem aufwiese.

2 Dies wiirde spezielle Anforderungen stellen an die lonenerzeugung, da die Erzeugung einer lonensorte mit firr die
Detektion giinstigen optischen Ubergangen dabei nicht aus dem Restgas geschehen sollte.
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