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i Einleitung

Die kiinstliche Erzeugung radioaktiver Isotope erlaubt es, den engen Bereich des Tals der 3-Sta-
bilitat zu verlassen und die Eigenschaften von Kernen mit exotischen Protonen - zu - Neutronen -
Verhéltnissen zu untersuchen. Die Anstrengungen in den letzten Jahrzehnten haben dazu
gefiihrt, dafl zusétzlich zu den iiber 250 bekannten stabilen Isotopen heute mehr als 2500 instabi-
le Isotope bekannt sind. Ziel der Forschung ist es, die Eigenschaften dieser Kerne zu untersuchen
und im Rahmen von theoretischen Modellen zu verstehen. Insbesondere im Hinblick auf grund-
legende kernphysikalische Fragestellungen wird derzeit weltweit zum einen daran gearbeitet, mit
stirkeren Projektilstromen und leistungsfihigeren Targets sowohl die Zahl der zur Verfiigung
stehenden Isotope als auch die Strahlintensitit weiter zu erh6hen. Zum anderen wird in stei-
gendem Mafle auch auf die Verbesserung der Strahlqualitdt geachtet: Ein idealer Strahl fiir
viele Préazisionsexperimente wére ein isotopenreiner Ionenstrahl mit verschwindender Energie-
unschérfe und Strahlemittanz. Da die verschiedenen Methoden zur Produktion der instabilen
Teilchen in sehr unterschiedlichen Strahleigenschaften resultieren (Energie, Energieunschirfe,
Divergenz, Ladungszustand etc.), werden zur Ann&herung der Strahlqualitéit an das genannte
Idealbild unterschiedliche Konzepte verfolgt:

Eine an der GSI Darmstadt beispielsweise genutzte Technik zur Erzeugung instabiler Isotope ist
die Fragmentierung der Projektilteilchen. Die mit relativistischen Geschwindigkeiten im Frag-
mentseparator (FRS) erzeugten und massenseparierten Isotope werden zur Durchfiihrung von
Prézisionsexperimenten in den Experimentier-Speicherring ESR eingeschossen und gespeichert.
Die aus dem Produktionsmechanismus resultierende hohe Impulsunschérfe der in den ESR, inji-
zierten hochgeladenen Teilchen wird dort mittels Elektronenkiihlung verringert. Hierzu wird
dem Strahl gespeicherter Ionen ein Elektronenstrahl mit sehr niedriger Impulsunschérfe tiberla-
gert. Durch Coulomb-St68e werden die Geschwindigkeitsunterschiede zwischen den gespeicherten
Teilchen und den Elektronen abgebaut und die Strahldivergenz verkleinert.

Bei der ISOL-Technik (Isotope Separator On Line)! werden instabile Isotope durch Beschuf
eines geeigneten Targets mit einem hochenergetischen Primérstrahl (i.d.R. Protonen) durch
Spallation oder Spaltung gewonnen. Nach der Extraktion der Reaktionsprodukte aus dem Tar-
getbereich werden die instabilen Teilchen ionisiert, beschleunigt und nach einer on-line Massen-
separation den Experimenten mit einer Energie von typisch mehreren zehn keV zur Verfiigung
gestellt. Auch an den ISOL-Einrichtungen wird fiir viele Experimente eine Verbesserung der
Qualitdt des vom Separator gelieferten Strahls gewiinscht. Aufgrund der relativ niedrigen Strahl-
energie konnen an ISOL-Einrichtungen Strahlkiihler verwendet werden, die auf Fallentechniken
und der Dampfung der Ionenbewegung in einer Puffergasatmosphére beruhen. Fiir den Nachbe-
schleuniger REX [Habs98] am Massenseparator ISOLDE beispielsweise wird eine Penningfalle
zur Akkumulation, Kiithlung und Pulsformung des Ionenstrahls eingesetzt werden [Ames98]. An
den ISOL-Einrichtungen in Leuven und Jyviskyld werden im Rahmen eines européischen Netz-
werks [EXOT98] dhnliche Konzepte zur Strahlkiihlung und -fithrung verfolgt.

Die weltweit fithrende Einrichtung bei der Produktion instabiler Isotope mit der ISOL-Technik
ist der on-line Massenseparator ISOLDE am CERN, mit dem bereits radioaktive Ionenstrahlen
fiir iiber 600 Isotope mit Halbwertszeiten bis unter 10 ms produziert wurden. Die Eigenschaf-

'Eine Ubersicht iiber ISOL-Einrichtungen sowie Details der ISOL-Technik gibt [EMIS96].



2 EINLEITUNG

ten des kontinuierlichen Ionenstrahls sind bereits relativ gut, eine Strahlkiihlung, d.h. die Ver-
ringerung von Strahldurchmesser und -divergenz kénnte helfen, den Massenseparator ISOLDE
effizienter zu nutzen und damit das Potential von ISOLDE voll auszuschépfen und zu erwei-
tern. Direkt profitieren von einer derartigen Strahlmanipulation kénnten beispielsweise Expe-
rimente mit kollinearer Laserspektroskopie [Neug92|, bei denen die effiziente Anregung der im
Tonenstrahl gelieferten Teilchen durch den Laserstrahl vereinfacht wiirde. Ein anderes Beispiel
aus der nuklearen Festkorperphysik ist die Emissions-Channeling Technik [Hofs91], deren Em-
pfindlichkeit beim Einsatz von ortsauflésenden Detektoren mit abnehmendem Strahldurchmesser
wichst. Schliefllich sei das Transmissions-Massenspektrometer MISTRAL [Lunn96] angefiihrt,
dessen Qualitéiten erst bei einer Reduzierung der Emittanz des ISOLDE-Ionenstrahls um eine
Groflenordnung voll genutzt werden kénnten.

Zur Durchfithrung von Untersuchungen an extern erzeugten lonen in elektromagnetischen Fallen
sollten die Teilchen nicht nur gekiihlt, sondern zudem als Puls mit moglichst geringer zeitlicher
Unschérfe geliefert werden, da nur dann ein effizienter Einfang der Ionen gelingt. Fiir Fallen- und
andere Prizisionsexperimente werden daher zur Zeit Techniken entwickelt, welche die Strahl-
eigenschaften effizient, schnell und universell anwendbar an die Erfordernisse der Experimente
anpassen. Eine im Hinblick auf die abzubauende Strahlenergie recht drastische Strahlmanipu-
lation wird erforderlich, um die Fallentechnik auch an anderen Separatortypen, wie etwa am
Schwerionenseparator SHIP [Miinz79] oder gar am Fragmentseparator FRS der GSI Darmstadt
einzusetzen. Im Rahmen des Pilotprojekts SHIPTRAP [SHIP9S] ist vorgesehen, mit Hilfe ei-
nes mehrstufigen Strahlkiihlers die Abbremsung der SHIP-separierten Reaktionsprodukte von
Energien um 1 MeV /Nukleon sowie deren Pulsformung und Kiihlung bis auf Raumtemperatur
vorzunehmen.

Auch das Penningfallenmassenspektrometer ISOLTRAP am on-line Separator ISOLDE benétigt
einen Strahlmanipulator, der den kontinuierlichen Ionenstrahl in niederenergetische Pulse um-
formt. Die bisher eingesetzte Technik zur Pulsformung begrenzte die Anwendbarkeit des Spek-
trometers wegen der Verwendung eines Oberflachenionisationsschritts im Ionenquellenteil der
Apparatur auf die Alkali- und Erdalkalielemente. Durch den Einsatz einer Paulfalle zur Ak-
kumulation des ISOLDE-Teilchenstroms und Pulsformung kann die Anwendbarkeit von ISOL-
TRAP auch auf die iibrigen Elemente ausgedehnt werden. Bereits vor einigen Jahren wurde
ein Prototyp einer Paulfalle als Ionenakkumulator erfolgreich am ISOLDE-3 Massenseparator
getestet. Aufgrund der Erfahrung mit diesem System wurde von unserem Kollaborationspart-
ner R.B. Moore und seinen Mitarbeitern in Montreal ein neuer Paulfallen-Ionenakkumulator
fiir das ISOLTRAP-Experiment konstruiert. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde dieser
Tonenakkumulator am ISOLTRAP-Experiment bis zur Einsatzreife weiterentwickelt. Die hierzu
erfolgten systematischen experimentellen und rechnerischen Untersuchungen werden im ersten
Teil der Arbeit beschrieben.

Der neue Paulfallen-Tonenakkumulator wurde inzwischen in mehreren Strahlzeiten erfolgreich zu
Massenmessungen herangezogen; im Rahmen dieser Arbeit erfolgten Massenmessungen an den
neutronenarmen Quecksilberisotopen #4=197Hg. Diese Untersuchungen sind im zweiten Haupt-
teil dieser Arbeit dokumentiert. Das Interesse an der Bestimmung von Kerneigenschaften im
Bereich der untersuchten Hg-Isotope ist vor allem in der Kernformkoexistenz begriindet, die sich
hier besonders deutlich zeigt. Erste Hinweise auf das Auftreten konkurrierender Kernzustinde
mit unterschiedlicher Deformation in dieser Massengegend lieferten sowohl die Beobachtung, dafl
die Isotope L1838 Hg gegeniiber ihren benachbarten geraden Hg-Isotopen deutlich erhohte
Kernladungsradien aufweisen, als auch die Messung einer groien Isomerieverschiebung in '8°Hg



[Dabk80, Ulm86]. Da aufgrund der Nihe zum Hauptschalenabschlufl bei der Protonenzahl Z = 82
keine starken Abweichungen von einer sphérischen Kernform erwartet wurden, setzten auf die
genannten Messungen hin umfangreiche experimentelle und theoretische Untersuchungen zur
Kernstruktur ein. Diese lieflen erkennen, dafl nicht nur bei den neutronenarmen Hg-Isotopen,
sondern auch bei vielen benachbarten Kernen im Bereich 78 < Z <84 Kerneigenschaften von
der Konkurrenz unterschiedlicher erlaubter Kernformen geprigt sind. Die Anregungsspektren
der geraden Quecksilber- und Platinisotope beispielsweise lassen im Bereich der Neutronenzahl
um 100 < N <110 (Mitte einer Neutronen-Hauptschale) neben einem Anregungsband, das von
den schwereren, nur leicht oblat deformierten Kernen bekannt ist, ein zweites, tiefliegendes An-
regungsband erkennen, welches als Rotationsspektrum eines stark prolat deformierten Kernes
interpretiert wird [Wood92]. Die geraden Isotope 1"8186Pt weisen sogar im Grundzustand die
stark deformierte Kernform auf. Die theoretische Beschreibung der Lage der Energieniveaus
bis hin zum Grundzustand erfordert fiir die Kerne, bei denen Formkoexistenz beobachtet wird,
eine detaillierte Kenntnis der Wechselwirkung zwischen den koexistierenden Konfigurationen
[Drac94, Hard97]. Da die Stéirke dieser Wechselwirkung empfindlich mit der Protonenkonfigura-
tion variieren und sich zudem im Bereich der geschilderten Formiibergénge abrupt &ndern sollte,
wurden insbesondere im Bereich der neutronenarmen Osmium-, Platin- und Quecksilberisotope
Diskontinuitéten bei den Grundzustandsmassen vorhergesagt [Wood81]. In diesem Zusammen-
hang erscheint es lohnenswert zu untersuchen, ob sich die von [Barb73, Audi93] beobachtete
Irregularitit der Massenwerte fiir die Hf-, Ta- und W-Isotope im Bereich der Neutronenzahlen
N =108,110 bis hin zum Quecksilber oder weiter fortsetzt.

Systematische Untersuchungen der Anregungsenergien wurden inzwischen fiir Isotope bis nahe
an die Protonendripline vorangetrieben; so liegen fiir die Platinisotope inzwischen Messungen
bis hin zum 7Pt vor [Sewe98], bei den Hg-Isotopen wurde '"Hg erreicht [Carp97]. Experimen-
telle Massenwerte fiir eine groflie Zahl neutronenarmer Gold-, Platin- und Quecksilberisotope
waren dagegen entweder unbekannt, oder die verfiigharen Daten weichen soweit vom systema-
tischen Trend dieser Massengegend ab, dafl die Richtigkeit dieser Messungen angezweifelt wird
[Audi95]. Um den EinfluB der o.a. Kernstruktureffekte auf die Massenwerte zu untersuchen,
ist eine Genauigkeit der Massenbestimmung im Bereich weniger zehn keV erforderlich. Eine
Herausforderung bei der Bestimmung der Grundzustandsmassen auf diesem Genauigkeitsniveau
stellen die in dieser Massengegend gehiuft auftretenden isomeren Kernzustdnde mit niedriger
Anregungsenergie dar. Bei den im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Messungen an den
Quecksilberisotopen wurde dieser Schwierigkeit mit einer erhohten Massenauflosung begegnet,
die erlaubte, in einigen Féllen die Grundzustinde und die isomeren Kernzustinde aufzultsen.
Da einige Quecksilberisotope mit N < 110 {iber a-Zerfallsreihen mit weiteren Isotopen im Be-
reich der Kernladungszahlen 76 < Z <88 verbunden sind und fiir die meisten Mitglieder dieser
Zerfallsreihen prézise Qo-Werte vorliegen, fithrt die Massenbestimmung der neutronenarmen
Quecksilberisotope direkt zur Festlegung der Massen mehrerer Dutzend weiterer Isotope.



ii Massenmessungen mit dem ISOLTRAP-Experiment

In diesem Kapitel wird auf das Prinzip von Massenmessungen mit Hilfe einer Penningfalle ein-
gegangen. Danach folgen ein Uberblick iiber das Penningfallenmassenspektrometer ISOLTRAP
sowie eine Schilderung des Meflablaufs. Die folgenden Ausfiihrungen beschrianken sich auf das
zum Verstédndnis der in Teil II wiedergegebenen Massenmessungen Notwendige. Fiir ausfiihrli-
che Darstellungen der Theorie einer Penningfalle sei auf [Brow86, Kret92] verwiesen, detaillierte
Angaben zum ISOLTRAP-Experiment sind in [Boll96, Raim97] zu finden.

Penningfallenmassenspektrometrie

Die bisher genauesten Massenbestimmungen von stabilen Teilchen wurden mit Penningfallen-
spektrometern durchgefithrt und haben eine relative Mef3unsicherheit von %" ~ 10710 erreicht
[Brad97]. Dieser extrem niedrige Fehler resultiert aus der Moglichkeit, die Eigenfrequenzen der
gespeicherten Teilchen iiber einen langen Zeitraum zu beobachten. Die Speicherung geladener
Teilchen in einer Penningfalle wird durch die Uberlagerung eines homogenen Magnetfeldes in
z-Richtung mit einem geeigneten statischen elektrischen Quadrupolfeld erreicht. Wihrend das
elektrische Quadrupolfeld nur einen geringen Bewegungsspielraum in axialer Richtung zulidft,
begrenzt das Magnetfeld die Bewegung in radialer Richtung dadurch, dal es die Teilchen zu
Kreisbahnen veranlafit. Die Bewegung eines geladenen Teilchens der Masse m und der Ladung
q in einer Penningfalle ist eine Uberlagerung dreier unabhingiger Oszillationen: In axialer Rich-
tung zeigt das Teilchen eine harmonische Schwingung, zusétzlich kann es in radialer Richtung
sowohl eine langsame Magnetron- als auch eine sog. reduzierte Zyklotronbewegung ausfithren.
Die Summe der Kreisfrequenzen der beiden Radialbewegungen ist die Zyklotronfrequenz

we =q/m - B,

mit der sich das Teilchen im Magnetfeld B bei nicht vorhandenem elektrischen Feld bewe-
gen wiirde. Eine Massenbestimmung ist demnach iiber die Messung der Zyklotronfrequenz w.
moglich, wenn die Stiarke des Magnetfelds bekannt ist. Diese Information wird durch die Messung
der Zyklotronfrequenz eines Referenzteilchens mit gut bekannter Masse erhalten. Die gesuchte
Masse und die des Referenzions sind daher iiber die Frequenzverhéltnisse direkt — und ohne Zwi-
schenschritte iiber weitere Teilchen (wie es beispielsweise bei Massenmessungen iiber Q-Werte
von Kernzerfillen der Fall ist) — miteinander verkniipft.

Der experimentelle Aufbau und seine Funktionsweise

Der experimentelle Aufbau des ISOLTRAP-Experiments ist schematisch in Abb. ii.1 wiederge-
geben. Hauptbestandteile der Apparatur sind eine Paulfalle sowie zwei Penningfallen. Mit der
Paulfalle und der unteren der beiden Penningfallen (,,Kiihlerfalle“) wird eine Ionenpréparati-
on vorgenommen, bevor in der oberen Penningfalle die Massenmessung der gespeicherten Ionen
tiiber die Bestimmung der Zyklotronfrequenz erfolgt. Aufgabe der Paulfallenapparatur ist es, den
kontinuierlichen ISOLDE-Ionenstrahl direkt in niederenergetische Ionenpulse umzuformen, die
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Abbildung ii.1: Der experimentelle Aufbau des ISOLTRAP-Massenspektrometers.

effizient in der Kiihlerfalle eingefangen werden konnen. Die Paulfalle, die im Rahmen dieser Ar-
beit installiert wurde, 16st die bisher verwendete Oberflichenionisationsquelle ab und erweitert
so die Anwendbarkeit von ISOLTRAP auch auf nicht oberflichenionisierbare Elemente. Eine
detaillierte Beschreibung der Paulfallenapparatur ist Gegenstand von Kap. I-2.
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Continuous injection Pulsed injection

Abbildung ii.2: Kontinuierlicher (links) und dynamischer Einfang (rechts) von Ionen in die
Kiihlerfalle sowie deren gepulster Ausschuf.

Préazisionsmassenmessungen mit der Mef3falle setzen voraus, dafl die Ionen gekiihlt, isotopen-
rein und als Puls mit gleichbleibenden ionenoptischen Eigenschaften geliefert werden. All diese
Vorgaben werden durch den Einsatz der Kiihlerfalle, einer grofien zylindrischen Penningfalle
erfiillt [Raim97]. Diese erlaubt, extern produzierte Ionen entweder als Puls oder kontinuierlich
einzufangen, massenselektiv zu kiihlen und als Puls auszuschieflen. Die beiden durch die Damp-
fung der Ionenbewegung in Anwesenheit eines Puffergases unterstiitzten Einfangtechniken sind
in Abb. ii.2 verdeutlicht. Beim kontinuierlichen Einfang miissen die einlaufenden Ionen wihrend
der ersten axialen Oszillation geniigend Energie verlieren, um die Falle nicht mehr verlassen zu
konnen. Entscheidend fiir die Effizienz des kontinuierlichen Einfangs ist das Verhéltnis der Ener-
gieunschirfe des Ionenstrahls zum Energieverlust wihrend des ersten Umlaufs: Erst wenn dieser
grofler als die Energieunschérfe wird, kann ein verlustfreier Einfang stattfinden. Nach dem Ein-
fang werden die Ionen in weiteren Oszillationen zum Fallenzentrum hin gekiihlt. Durch geeignete
Verdnderung des Fallenpotentials wird die kalte Ionenwolke nach Abschlufl einer Akkumulati-
onszeit als Puls aus der Kiihlerfalle extrahiert. Beim dynamischen Einfang wird das Potential
der einschuflseitigen Endkappen solange abgesenkt, bis der Ionenpuls in die Falle eingelaufen
ist. Danach wird das Potential der unteren Endkappen wieder auf das Speicherpotential erhoht,
wodurch der Tonenpuls gefangen wird.

Die Kiihlung der Radialbewegung in einer Penningfalle gestaltet sich wegen des instabilen Cha-
rakters der Magnetronbewegung aufwendiger als die Kiithlung der axialen Bewegung. Ohne wei-
tere Maflnahmen wiirde die ddmpfende Kraft zu einer Aufweitung der Magnetronbewegung
und damit zum Verlust der Ionen fithren. Durch den Einsatz eines azimuthalen Quadrupol-
Wechselfelds mit der Frequenz w. der gespeicherten Ionen kann jedoch erreicht werden, daf
die Magnetronbewegung an die Zyklotronbewegung gekoppelt wird und damit beide Radialbe-
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Abbildung ii.3: Kiihlresonanz fiir 1?8Xe. Gezeigt ist die Zahl der aus der Kiihlerfalle aus-
geschossenen Ionen in Abhéngigkeit von der Frequenz des anregenden Wechselfelds. An
die Datenpunkte ist eine gaufische Kurve angepaflt.

wegungen gekiihlt werden [Sava9l]|. Da die Zyklotronfrequenz w. von der Masse abhingt, ist
dieses Puffergaskiihlverfahren massenselektiv. Die Massenauflosung dieses Verfahrens zeigt sich
bei der Aufnahme einer sog. Kiihlresonanz (vgl. Abb. ii.3). Hierzu wird die Anzahl der aus der
Kiihlerfalle ausgeschossenen Ionen als Funktion der Anregungsfrequenz registriert. Ionen, die vor
Beginn der Anregung eine Position auflerhalb der Fallenachse eingenommen haben, relaxieren
in das Fallenzentrum, wenn die Anregungsfrequenz den Wert der Zyklonfrequenz erreicht. Beim
nachfolgenden Ausschufl kénnen nur solche Ionen die Falle durch eine kleine Austrittsblende in
der oberen Endkappe verlassen und mit einem Teilchendetektor nachgewiesen werden, die sich
nahe der Fallenachse befunden haben. Die mit der Kiihlerfalle erreichte Massenauflosung betragt
etwa x -~ = 10°; dies ist zur Abtrennung isobarer Kontaminationen in der Regel ausreichend.

Die zweite Falle, eine kompensierte hyperbolische Penningfalle [Stol92], dient der Bestimmung
der Zyklotronfrequenz w, mit dem Ziel der Massenmessung. Hierzu wird wie schon in der Kiihler-
falle die Ionenbewegung mit einem azimuthalen Quadrupolfeld der Frequenz wy angeregt. Wenn
die Anregungsfrequenz mit der Zyklotronfrequenz iibereinstimmt, kann eine anfingliche reine
Magnetronbewegung in eine reine Zyklotronbewegung iiberfithrt werden. In einem solchen Re-
sonanzfall erfahren die gespeicherten Ionen eine deutliche Steigerung an Radialenergie. Diese
Zunahme an Radialenergie resultiert beim Durchflug durch das inhomogene Magnetfeld in der
Driftstrecke zum Teilchendetektor in einer Flugzeitverkiirzung: Die Radialenergie wird beim
Durchlaufen der Driftstrecke in axiale Energie konvertiert, weshalb sich eine hohe Radialenergie
beim Ausschufl aus der Falle in einer kurzen Laufzeit zum Detektor duflert. Auf diese Weise
kann aus der Messung der Flugzeit in Abhéngigkeit der Anregungsfrequenz die Zyklotronfre-
quenz bestimmt werden [Graf80].
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Der Mef3ablauf

Der Meflablauf einer Flugzeitmessung zur Bestimmung der Zyklotronfrequenz in der Mef}falle
gespeicherter Tonen setzt sich wie folgt zusammen: Die Messung beginnt mit der Umformung
des kontinuierlichen, vom ISOLDE-Separator mit einer Energie von 30keV gelieferten Ionen-
strahls in niederenergetische Ionenpulse mit Hilfe der Paulfalle. Hierzu wird der Ionenstrahl
zunichst elektrostatisch vor der auf nahezu 30kV betriebenen Paulfalle retardiert. Die in die
Paulfalle eintretenden Ionen werden mit Hilfe eines Puffergases kontinuierlich eingefangen und
akkumuliert. Auf die Besonderheiten beim kontinuierlichen Einfang in eine Paulfalle wird in
Kap. I-1.3 niher eingegangen. Je nach Stérke des Ionenstroms und der Halbwertszeit der zu un-
tersuchenden Isotope werden Sammelzeiten zwischen 60 ms und 1s eingesetzt. Der Gasdruck des
Puffergases betriigt in der Paulfalle etwa p4, =2-10~* mbar. Nach Abschlufl der Akkumulation
wird die gesammelte Ionenwolke durch ein starkes axiales Feld unter Synchronisation mit einer
geeigneten Phase des speichernden hochfrequenten Feldes aus der Paulfalle extrahiert und als
Puls zur Kiihlerfalle mit einer mittleren Energie von 2.2keV transportiert. Bei diesem Transfer
wird mit Hilfe zweier spannungsgepulster Driftréhren eine zweimalige Anpassung von Strahl-
potentialen vorgenommen, um den Ionenpuls von der auf ISOLDE-Strahlpotential arbeitenden
Paulfalle in die auf nahezu Erdpotential betriebene Kiihlerfalle zu iiberfithren. Wegen der ho-
hen Energieunschérfe des von der Paulfalle gelieferten Ionenpulses (AE ~100eV) werden die
Tonen vor dem Eintritt in die Kiihlerfalle nur bis auf eine mittlere Energie von wenigen hundert
eV abgebremst und anschliefend in der Kiihlerfalle in einen axialen Potentialtopf von nahe-
zu 700eV Tiefe dynamisch eingefangen. Nach dem Einfang wird die Energie der gespeicherten
Tonen in der axialen Bewegung und der reduzierten Zyklotronbewegung durch Stéfle in einer
Helium-Puffergasatmosphire bei einem Druck von etwa pg. =1-10~% mbar abgebaut.

Mit den néchsten beiden Schritten werden mogliche isobare Kontaminationen durch das mas-
senselektive Puffergaskiihlen vom Transfer in die Prézisionsfalle ausgeschlossen: Zunéchst wird
die Amplitude der Magnetronbewegung aller gespeicherten Ionen soweit erhoht, dafl ein Aus-
schufl durch das Austrittsloch in der oberen Endkappe der Falle nicht mehr mdoglich ist. Diese
Mafinahme erfolgt unselektiv durch Anregung der Ionenbewegung mit einem azimuthalen Dipol-
wechselfeld der Magnetronfrequenz. Wihrend der nachfolgenden resonanten Anregung der Ra-
dialbewegung mit einem azimuthalen Quadrupolwechselfeld der Frequenz w. werden die Ionen
einer ausgewdhlten Sorte wieder in das Fallenzentrum zuriickgebracht. Die derart selektierten
und gekiihlten Ionen werden danach durch Anlegen geeigneter, in Richtung der Ausschufiend-
kappe abnehmender Spannungen an die Fallenelektroden aus der Kiihlerfalle extrahiert. Mit
Hilfe einer Transferoptik wird das Ionenpaket bis auf eine Energie von 1keV beschleunigt und
in die Prézisionsfalle tiberfiihrt, wo es nach erneuter Retardierung dynamisch eingefangen wird.

Die Zunahme der Radialenergie bei der Konversion der Magnetronbewegung in die Zyklotronbe-
wegung fillt umso deutlicher aus, je grofler die anfangliche Amplitude der Magnetronbewegung
ist. Um eine grofle Radialenergieerhohung und damit einhergehend eine signifikante Abnahme der
Flugzeit zum Detektor zu erhalten, wird die Magnetronbewegung gezielt angeregt. Wie schon bei
der Vorbereitung des massenselektiven Puffergaskiihlens wird dies wiederum durch Anregung der
Tonenbewegung mit einem azimuthalen Dipolwechselfeld der Frequenz der Magnetronbewegung
erreicht. Nach dieser Priparation folgt die Umwandlung der Magnetronbewegung in die redu-
zierte Zyklotronbewegung durch resonante Anregung der Ionenbewegung mit einem azimuthalen
Quadrupolwechselfeld. Anschliefend werden die Tonen mit Hilfe geeigneter Spannungspulse an
der oberen Endkappe aus der Meffalle extrahiert und mit geringer axialer Energie in die Drift-
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Abbildung ii.4: Zyklotronresonanzkurve fiir 2° Pb-Ionen. Das Diagramm zeigt die mittlere
Flugzeit der Ionen von der Prézisionsfalle zum Detektor in Abhéngigkeit der Frequenz des
anregenden Quadrupolfelds. An die Datenpunkte ist das theoretische Linienprofil ange-
pafBit. Die Anregegungszeit betrigt 8s, die Auflésung nahezu v/Avpywy = 3-106.

strecke im inhomogenen Teil des Magnetfelds iiberfithrt. Die dort beginnende Konversion von
radialer in axialer Energie schligt sich entsprechend der bei der Anregung aufgenommenen Ra-
dialenergie in einer deutlichen Flugzeitdnderung nieder. Die Teilchen erreichen schliellich einen
Teilchendetektor und werden mit einem Vielkanalanalysator zeitaufgelost registriert, welcher
zeitgleich mit den Ausschuflpulsen gestartet wurde.

Zur Bestimmung der Zyklotronfrequenz wird die Flugzeitmessung unter Variation der Anre-
gungsfrequenz bei der Konversion der Magnetronbewegung in die reduzierte Zyklotronbewegung
in der Priézisionsfalle wiederholt. Dabei wird eine sog. Zyklotronresonanzkurve erhalten; ein Bei-
spiel hierfiir ist in Abb. ii.4 fiir 2°Pb-Ionen gezeigt. Das theoretisch zu erwartende Linienprofil
ist aus der Fouriertransformierten der zeitlichen Energieaufnahme der Zyklotronbewegung in
den Frequenzraum unter Beriicksichtigung der nichtlinearen Abbildung der Radialenergie in die
Flugzeit zu erhalten [K6ni95]. Die durchgezogene Linie in Abb. ii.4 stellt eine Anpassung dieses
Linienprofils an die Meflwerte dar. Die Halbwertsbreite der Resonanzkurve Av wird vom Fou-
rierlimit bestimmt, das eine hohe Auflésung nur zusammen mit einer langen Konversionszeit Ty
zwischen den beiden Radialbewegungen zulédfit

Av o< 1/Ty.

Im Beispiel der gezeigten Zyklotronresonanz fiir 2° Pb-Ionen betriigt die Anregungszeit 8s, dabei
wird eine Auflésung von v/Avewwy = 3-10° erreicht.



Teil 1

Die Paulfalle als Ionenmanipulator



1 Grundlagen

Im Folgenden wird die Bewegung geladener Teilchen in der Paulfalle, einem elektrischen Hoch-
frequenz-Quadrupolkifig, beschrieben. Des weiteren wird untersucht, wie Ionen aus einem kon-
tinuierlichen Teilchenstrahl in eine Paulfalle eingefangen und nach einer Zeit der Akkumulation
als Puls abgegeben werden kénnen. Die zum Einfang erforderliche Kiithlung der Ionen bildet mit
einigen Modellrechnungen den dritten Schwerpunkt dieses Kapitels.

1.1 Prinzip der Speicherung in einer Paulfalle

Die Bewegung eines geladenen Teilchens kann allein unter Zuhilfenahme elektrostatischer Fel-
der nicht in allen drei Dimensionen auf einen kleinen Raumbereich begrenzt werden. Nachdem
E.D. Courant 1952 entdeckt hatte, daf eine rdumlich alternierende Abfolge statischer Felder zur
Stabilisierung einer Teilchenbahn fithren kann [Cour52], wurde bald darauf erkannt, dafl auch
mit einem oszillierenden elektrischen inhomogenen Feld im Zeitmittel eine fokussierende Kraft
in Richtung abnehmender Feldstirke zu erhalten ist [Paul53]. Das einfachste Potential, mit dem
in mehreren Raumrichtungen z,y, z eine Speicherung von Ionen erreicht werden kann, ist das
Quadrupolpotential, welches sich allgemein als

V(t,z,y,2) = Vi(Qt) - (cxx® + cyy? + c.27) (1.1)

angeben 148t. Darin beschreibt V;(€Qt) den von der Zeit ¢ abhéngigen, mit der Kreisfrequenz 2
oszillierenden Anteil. Die Konstanten c;, ¢y, ¢, werden durch die Geometrie der felderzeugenden
Elektroden und durch die Laplacegleichung AV = 0 bestimmt, welche ¢, + ¢, + ¢, = 0 fordert.

Eine zur Erzeugung eines dreidimensionalen Quadrupolfeldes geeignete Elektrodengeometrie ist
in Abb. 1.1 wiedergegeben. Diese nach Wolfgang Paul [Paul58] als Paulfalle bezeichnete An-

Abbildung 1.1: Die Paulfalle.

—_
—_
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Potential [a.u.]

Abbildung 1.2: Potentialform in einer Paulfalle. Links: Zu einem bestimmten Zeitpunkt
wirkt das Feld in radialer Richtung zentrierend, in der z-Richtung repulsiv. Rechts: In der
darauffolgenden Halbperiode ist das Speicherverhalten umgekehrt. Im Zeitmittel wirkt das
Potential aufgrund der Feldinhomogenitéit anziehend.

7
¢
7

ordnung besteht aus zwei Endkappen und einer Ringelektrode, deren Oberflichen Rotationshy-
perboloiden bilden. Mit den Bezeichnungen rq fiir den Innenradius des Rings und 2z fiir den
Abstand der Endkappen lauten die Gleichungen der Oberflichen

2 .2
2 r T
=__D 1.2
=g (1.2)
fiir die Ringelektrode und
2
22 = % + 22 (1.3)
fiir die Endkappen. Definiert man die charakteristische Fallengrofie d durch
2
P =G+ )2, (1.4)
lassen sich die in (1.1) verwendeten Konstanten mit
c: =1/(2d%),cp = ¢, = (1.5)
angeben [Knig83|] und das Potential von (1.1) lautet in Zylinderkoordinaten
V(t,r, z) = Vi(Qt)(2* —r%/2)/(2d?). (1.6)

In Abb. 1.2 sind Potentialflichen in der z-z bzw. y-z-Ebene gezeigt, wie sie zu einer bestimmten
Phase 2 - t der Hochfrequenz und eine Halbperiode spéater auftreten. Im ersten Fall wirkt das
Sattelpunktpotential in radialer Richtung zur Fallenmitte hin anziehend, in der Richtung der
Symmetrieachse (z) dagegen abstoflend. Eine Halbperiode spiter ist die Situation genau umge-
kehrt. Wie in Kap 1.1.4 nidher untersucht wird, heben sich im zeitlichen Mittel die Kréfte nicht
auf und es verbleibt eine auf das Fallenzentrum gerichtete riicktreibende Kraft.
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1.1.1 Die Bewegungsgleichungen

Um Ionen in einer Paulfalle zu speichern, wird ein zeitlich schnell oszillierendes Potential verwen-
det. Durch Einsatz eines zusétzlichen Gleichspannungspotentials lassen sich die Speichereigen-
schaften der Falle &ndern. Zur Herleitung der Bewegungsgleichungen 148t sich der zeitabhingige
Anteil V;(Qt) des Potentials aus (1.1) in der Form

Vi(t) = U — Veos(§2t) (1.7)

angegeben, wobei U einen Gleichspannungsanteil und V' die Wechselspannungsamplitude be-
zeichnen. Damit erhilt man fiir ein einzelnes Teilchen der Masse m und Ladung e aus (1.6) die
ungekoppelten Bewegungsgleichungen

e U—Veos(Qt)

e (1.8)
. e U — Veos(Qt)
Z == 7ET * Z. (1.9)

Diese Differentialgleichungen lassen sich durch Einfithrung der dimensionslosen Stabilitéatspara-
meter

e 4U
a, = 2a7‘ m (110)
e 2V
= = —2q = PP (1.11)
und einer Phasenvariablen
§=0t/2 (1.12)
in eine einheitliche vereinfachte Form iiberfiihren:
P50 - 2qc0s26)s = 0 (1.13)
— a—2qcos2&)s = 0. .
ez ¢

Diese Differentialgleichung ist als normierte Mathieusche Differentialgleichung! bekannt. In ihr
ist s fiir r bzw. 2z eingesetzt, entsprechend a fiir a,,a, und ¢ fiir ¢.,q,. Durch Anwendung des
Floquet-Theorems [McLab51] erhélt man als allgemeine Losung der Differentialgleichung (1.13)
eine unendliche Reihe harmonischer Funktionen:

o0 o
s(€) = d'e" N e b e DT cppe S (1.14)
n=—oo n—=——oo

Die Konstanten a’, &’ in dieser Reihe werden durch die Anfangsbedingungen der Ionenbewe-
gung bestimmt. Die Entwicklungskoeffizienten co,, und der Faktor u im Exponenten héngen in
komplizierter Weise von den Stabilitdtsparametern a, q ab.

1.1.2 Stabilitdt der Losungen

Die Forderung nach dauerhafter Speicherung von Ionen in der Paulfalle bedeutet, dafy die Am-
plitude der Ionenbewegung fiir alle Zeiten beschrinkt bleiben muf. Aus (1.14) ist ersichtlich,

!Bine Sammlung von Anwendungen der Mathieuschen Differentialgleichung, wie z.B. das inverse Pendel oder
die elliptische Membran, findet sich in [Ruby96].
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Abbildung 1.3: Stabilitdtsdiagramme fiir die Mathieusche Differentialgleichung.

Links: Gebiete sind schraffiert, in denen die Wahl der Stabilitdtsparameter a,q zu stabi-
len Losungen fithrt. Fiir eine stabile Bewegung in radialer und axialer Richtung muf} das
durch (1.10), (ay = —2a,, g- = —2q,) verkniipfte Paar von Stabilitdtsparametern eine sta-
bile Losung zulassen. Zur Hlustration ist ein solches Parameterpaar mit Pfeilen verbunden.
Mitte: Uberlagerung entsprechend (1.10) skalierter Stabilititsdiagramme der radialen und
axialen Bewegung. Nur in den iiberlappenden Bereichen erhélt man eine stabile Geamtbe-
wegung. Rechts: Vergrofiert gezeichneter erster Stabilitdtsbereich fiir die Gesamtbewegung
mit einigen Iso-(-Linien fiir beide Bewegungen (siehe Text).

daf} dies nur fiir ein rein imaginéres p erfiillt werden kann, folglich definiert man zur Charak-
terisierung des Losungsverhaltens einen rellen Sdkularparameter 3 = iu. Die Abhéingigkeit des
Parameters G von a und ¢ 1483t sich allgemein nicht in geschlossener Form angeben, fiir kleine
Werte a und ¢ kann jedoch eine Néherung [Carr72]

— (a —1)¢? (5a + 7)g* (9a2 + 58a + 29)¢5
B=yla— 2(a—1)2—¢? B 32(a—1)3(a —4) B 64(a — 1)5(a — 4)(a — 9)

(1.15)

verwendet werden. Der Verlauf der Kurven in der Parameterfliche (a,q), die Bereiche stabiler
Losungen von Gebieten instabiler Losungen trennen, folgt aus der Forderung, da3 § natiirlich
wird. In dem in Abb. 1.3 a gezeigten Stabilitdtsdiagramm sind Bereiche in der Parameterfliche
(a, q) schraffiert gezeichnet, die zu stabilen Losungen fithren. Die Begrenzungslinien dieser Gebie-
te wurden fiir ¢ < 0.5 aus Potenzreihenentwicklungen nach [McLa51] berechnet, fiir hohere Werte
von g wurde eine Nullstellenbestimmung von Kettenbriichen geméfl [Tabl67] durchgefiihrt. Die
Stabilitdtsparameter fiir die axiale Bewegung (a, g,) haben nach (1.10) den (—2)-fachen Wert
der Parameter fiir die radiale Bewegung (a,, ¢,). Ein Stabilitéitsdiagramm fiir die Gesamtbewe-
gung besteht daher aus den Schnittflachen iiberlagerter, entsprechend skalierter Stabilitétsdia-
gramme der axialen und radialen Bewegung. Eine solche Uberlagerung ist in Abb. 1.3 b fiir die
Parameter (a.,q,) gezeichnet. In dem gezeigten Bereich der Stabilitéitsparameter erkennt man
fiinf Schnittflichen, in denen eine stabile Gesamtbewegung zu erhalten ist. Der flichenmifBig
grofite und experimentell am einfachsten zu erreichende stabile Bereich liegt nahe am Ursprung.
Er ist in Abb. 1.3 ¢ vergroflert gezeigt. Fiir a =0, d.h. kein Gleichspannungsanteil, erstreckt er
sich von ¢, =0 bis ¢, =0.91. Wie in Kap. 1.1.3 gezeigt wird, bestimmt der Parameter § die
Grundfrequenz der Bewegung in der Paulfalle. In Abb. 1.3 ¢ sind daher zusétzlich einige Linien
gleicher 3-Werte eingezeichnet, die sog. Iso-3-Linien. Letztere wurden analog dem in [Marc89)
beschriebenen Verfahren berechnet.
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Abbildung 1.4: Bewegung eines geladenen Teilchens in einer Paulfalle. Die obere Reihe
zeigt Ortskurven in der Radialebene fiir drei Wertepaare der Stabilitdtsparameter a, und
gr- Die untere Reihe gibt die zugehorige Bewegung in axialer Richtung wieder mit den
entsprechenden Stabilitdtsparametern a, = —2a, und ¢, = —2q,. Links: Fiir ¢ < 1 ist
die Bewegung eine langsame Makrobewegung, der eine kleine schnelle Mikrobewegung
uberlagert ist. Mitte und rechts: Beispiele fiir Bewegungen mit Arbeitspunkten am Rande
des ersten sowie im zweiten Stabilitidtsbereich.

1.1.3 Bewegung eines geladenen Teilchens in einer Paulfalle

Aus der Losung (1.14) der Mathieugleichung ist ersichtlich, da§ die Bewegung eines geladenen
Teilchens in der Paulfalle im allgemeinen als eine Summe von Schwingungen vieler verschiede-
ner Frequenzen geschrieben werden mufl. Liegen die Stabilitdtsparameter a, ¢ allerdings nahe bei
0, so kénnen Beitrége mit |n| >1 in (1.14) vernachléssigt werden. Dann nimmt die Losung der
Mathieugleichung eine einfache Form an: Die Bewegung s(t) setzt sich zusammen aus einer lang-
samen Makrobewegung S(¢) mit grofier Amplitude und einer hochfrequenten Mikrobewegung
d(t) mit kleiner Amplitude. Anhand der in Abb. 1.4 (links) fiir den Fall ¢ < 1 wiedergegebenen
Ortskurven lassen sich die zwei genannten Komponenten der Bewegung leicht erkennen. Zum
Vergleich sind in Abb. 1.4 Bewegungen mit Arbeitspunkten am Rande des ersten Stabilitdtsbe-
reichs (Mitte) sowie im flichenméBig zweitgrofiten Stabilitdtsbereich am Punkt ¢,=3.75, a,=2.6
gezeigt (rechts). Deutlich zu sehen ist, daf fiir die Félle mit hohen Stabilitdtsparametern hohere
Frequenzkomponenten wesentlich beitragen.

Im Folgenden soll die Bewegung fiir Arbeitspunkte nahe des Ursprungs des Stabilitétsdiagramms
néher betrachtet werden. Ausgehend von dem Ansatz



16 KAPITEL 1. GRUNDLAGEN

s(t) = S(t) +6(t) (1.16)

erhélt man aus (1.13) mit § < S und der auf dem grofien Frequenzunterschied der Bewegungs-
komponenten beruhenden Niherung 6 > S

2
ng = —(a —2qgcos2¢)S. (1.17)

L&aBt man weiterhin nur einen geringen Gleichspannungsanteil U zu, d.h. a < ¢ und beriicksich-
tigt, daf} die Makrobewegung S fiir die Betrachtung der Mikrobewegung ¢§ als zeitlich konstant
angesetzt werden kann, ist die Losung von (1.17) eine harmonische Bewegung :

0= —g cos(2¢). (1.18)

Ein Vergleich mit dem Gradienten des Potentials nach Gln. (1.6) zeigt, dafi die Mikrobewe-
gung gegeniiber dem elektrischen Feld um 180° aufler Phase ist; weiterhin ist ersichtlich, dafl
sich die Amplitude der Mikrobewegung proportional zu der der Makrobewegung verhélt. Die
Zeitabhéngigkeit von S erhélt man durch Einsetzen von (1.18) in die Mathieugleichung (1.13)

d?s

€& =—aS + a% cos 26 — 2¢8S cos 26 — %S cos® 2¢ (1.19)

und einer anschliefenden Mittelung von s iiber eine Periode der Mikrobewegung;:

2

q
= = =—)S. 1.20
Wird diese Gleichung von der Phasenvariablen ¢ nach der Zeit ¢ riicktransformiert
dQS q2 QQ
e Iy 1.21
=+ L)s, (1.21)

148t sich ablesen, dafl auch die Makrobewegung eine harmonische Schwingung darstellt
S(t) o sin(wt + ¢) (1.22)
mit einer beliebigen Phase ¢ und der Kreisfrequenz

2

w= a+g§l (1.23)

2
Verwendet man die Nidherung 3 = /a + ¢%/2, die sich aus (1.15) fiir a,q < 1 ergibt, wird

ersichtlich, dal der Sdkularparameter 8 das Verhéltnis der Makrofrequenz zur Hochfrequenz des
Feldes angibt

w
f=2g. (1.24)

Addiert man entsprechend dem oben genannten Ansatz Makro- und Mikrobewegung zusammen,
erhilt man fiir die Gesamtbewegung

s(t) = so - sin(wt + @) - (1 — gcos(ﬂt)), (1.25)

wobei die Phase ¢ und die Amplitude sy von den Anfangsbedingungen festgelegt werden.
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1.1.4 Das Dehmeltsche Potentialtopfmodell

Wie oben gezeigt, wird fiir kleine Stabilitdtsparameter a, g die Bewegung eines geladenen Teil-
chens in einer Paulfalle von der harmonischen Makrobewegung dominiert. Eine solche Bewegung
148t sich aus einem Parabelpotential herleiten. Dieses sog. Pseudopotential [Dehm67] erhélt man,
wenn man die Gleichung

d*S dD
— = —e— 1.26
" T s (1.26)
auf (1.21) anwendet, (ohne Gleichspannungsanteil), und anschlieflend iiber S integriert:
P m ¢
D =—— =05 1.2
(5=2"1s (1.27

In drei Dimensionen lautet dieses Potential nach Einsetzen der Stabilitdtsparameter ¢, g,
e V? (r2
m 402d} " 4
Durch Einsetzen der entsprechenden Dimensionen der Falle berechnen sich die Potentialtiefen
D, in radialer bzw. D, in axialer Richtung zu

e V2 2 e V2 2

D(r,z) = + 2%). (1.28)

- & = 2 1.29
T m1602d43 0 T T ma02ds 0 (1.29)
Wie in [Dehm67] gezeigt wird, kann allgemein fiir ein inhomogenes Speicherfeld E
E(x,y,2,t) = Eo(x,y, 2) - cos(Q) (1.30)
mit Raumanteil E() das Pseudopotential angegeben werden
e 1 =2

Auf diese Formulierung wird in Kap. 3.3 zuriickgegriffen, um das Speicherverhalten der in dieser
Arbeit eingesetzten, von der hyperbolischen Form abweichenden Paulfalle zu untersuchen.

Abschlielend sollen anhand einiger Zahlenwerte die Groflenordnungen der wichtigsten Kenn-
groBen von Paulfallen vermittelt werden. Tab. 1.1 gibt hierzu einige Beispieldaten aus der Lite-
ratur an, zum Vergleich sind typische in dieser Arbeit verwendete Betriebsparameter angefiigt.

Tabelle 1.1: Beispiele fiir Betriebsparameter von Paulfallen

70 20 U Vv Q/27 | Teilchen a. q: Or B D, D. Referenz
[mm] | [mm] | [V] | [V] | [kHz] VI | V]

10 7.1 -100 | 700 1000 Krt -0.27 | 0.95 | 0.47 | 0.53 | 41.4 | 82.8 | [Paul5§]
8.98 6.35 0 707 0.2 Al 0 0.23 | 0.08 | 0.17 | 10.2 | 20.5 Wuer59)

20 14.14 | -15 | 600 500 88Srt 1 -0.03 [ 0.66 | 0.27 | 0.48 | 24.8 | 49.6
20.32 | 14.37 0 375 650 BNat 0 09 [ 034096 [ 212 424
7.2 5 -10 | 375 | 2000 Ca™ [-0.02 | 044 | 0.19 [ 0.28 | 10.3 | 20.6 | [Gudj95]

[ 641 [ 531 [ 0 [2300] 983 [ ™°Cs* | 0 [0.03]0.01]0.02] 46 [ 9.2 | Diese Arbeit |

[

[
0.391 | 0.25 t 0 200 | 18000 | *®*Bat 0 027 ] 013|027 ] 57 9 [Neuh78]

[

[

§ Makroskopische Al-Kérnchen mit e/m = .0053 C/kg
20 und rg bezeichnen hier den halben Abstand der Endkappen bzw. den Radius der Ringelektrode, wobei die Elektroden-

geometrien deutlich von der idealen hyperbolischen Form abweichen.
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1.1.5 Beschreibung der Ionenbewegung im Phasenraum

Wie in den vorangegangenen Kapiteln hergeleitet wurde, bewegt sich ein einzelnes geladenes
Teilchen in einer Paulfalle auf einer recht komplizierten Bahn. Die Untersuchung der Dynamik
einer Vielzahl von Teilchen mag daher zunéchst als schwieriges Unterfangen erscheinen. Wenn
die Beschreibung jedoch nicht im Ortsraum, sondern in dem aus Orts- und Impulskoordinaten
aufgespannten Phasenraum durchgefiihrt wird, lassen sich die Eigenschaften eines Ensembles
von Teilchen in eleganter und einfacher Weise darstellen.

Da die Bewegungen in den drei Raumrichtungen nach Gln. (1.8) und (1.9) ungekoppelt sind,
geniigt eine separate Betrachtung der Fliachen (s, 3),s = s, sy, s, im Phasenraum. In Abb. 1.5
sind Trajektorien fiir eine radiale Bewegung am Arbeitspunkt ¢, = —.02 und fiir eine axiale
Bewegung bei ¢, = .8 im Phasenraum gezeigt. Es fillt auf, dafl die Teilchenbahnen zu Zeiten
gleicher Hochfrequenzphasen Ellipsen schneiden. Dies 148t sich herleiten, wenn man die Orte
(s,8) = (s,5)(&o) im Phasenraum bei einer festen Phase £, des Fiihrungsfeldes fiir alle Teilchen
berechnet, die auf ihrer Bahn dieselbe maximale Auslenkung s, erreichen. Dazu wird die
stabile Losung der Mathieugleichung (1.13) analog (1.14) mit den Konstanten A’, B’ sowie den
Entwicklungskoeffizienten Cs,, als unendliche reellwertige Reihe

s(€) = A i Cop cos (2n + B)E + B’ i Cop sin (2n + 5)¢ (1.32)

n=—oo n=—oo

angegeben. Zum Zeitpunkt der Phase & lautet diese Losung und ihre Ableitung

s(&) = A'si(&)+ B's2(&) (1.33)
§(&) = A'51(&) + B'sa(&), (1.34)
T T T T T 3 [ T T T T T ]
002
Wt ]
0.01 [ 1+ i
Y Y
%x 000 [ %N or T
001 AT T
- -2 B ]
-0.02 /
1 1 1 1 " 1 3 C 1 1 1 1 1 ]
1.0 0.5 0.0 05 1.0 4 2 0 2 4
s, 2

Abbildung 1.5: Zu Zeiten gleicher Phase der Hochfrequenz erreichen die Trajektorien von
Tonen in einer Paulfalle immer wieder dieselben Ellipsen im Phasenraum. Links: Eine
Trajektorie (fett gezeichnet) fiir die radiale Bewegung, ¢, = —.02, sowie vier Ellipsen fiir
£€=0, w/4,7/2 und 37 /4. Rechts: Dasselbe fiir die axiale Bewegung bei ¢, =0.8. Man
beachte, dafl im Vergleich zur Radialbewegung die Lage der Ellipsen fiir £ =0 und 7 /2
sowie 7/4 und 37 /4 vertauscht ist.
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wobei die auftretenden unendlichen Summen durch

(&) = > Cancos(2n+ B (
s6) = —d Con(2n+B)sin 20+ )& (
s2(0) = Zzo:,oo Cansin (2n + B)&o (1.37
(&) = D> Con(2n+ B)cos(2n+ B (

abgekiirzt wurden. Nach Berechnung der Konstanten A’ und B’ aus (1.33) und (1.34) 148t sich
zeigen [Todd80], dafl alle Punkte (s,3) = (s,$)(§) im Phasenraum auf einer Ellipse mit dem
Flacheninhalt 7e liegen. Die Gleichung dieser Ellipse lautet

51(&o

52(&o

e =T's® +2As5 + B, (1.39)

wobei die Parameter I', A und B von der Phase & sowie den Entwicklungskoeffizienten Cs,, und
damit von den Stabilitdtsparametern abhéngen. Unter Verwendung der Determinanten

_ [s1(80) 51(%0) -

 s2(0) $2(%0) n;m Con- n;m 20+ 5)Cn (140)

lauten diese Abhéngigkeiten explizit
L= (57(%)+5(&)/W (1.41)
B = (si(&) + s3(¢0))/W (1.42)
A = —(s1(%0)51(&0) + 52(&0)32(80)) /W, (1.43)

zusétzlich gilt die Relation

B-T—A%=1. (1.44)

Die Léngen der Halbachsen hi 2(&p) der Ellipse sind aus den Parametern €,I', A, B {iber

hLQ(fo) = \/26/(F+B:|: (F+B)2 —4) (1.45)

zu bestimmen. Der Winkel 6(§p), den die eine Halbachse der Ellipse h; mit der s-Achse bildet,
berechnet sich geméfl

tan(26(&p)) = —24/(B - T). (1.46)
Der mit der Fléche der Ellipse verkniipfte Parameter ¢ wird nach
0o 2
=W,/ ]Zn:m cgn‘ (1.47)

von der maximalen Auslenkung s,,4, bestimmt, die das Teilchen auf seiner Bahn in der Paulfalle
erreicht. Somit ist eine Ellipse nach (1.39) als die Menge aller Startpunkte anzusehen, die simt-
lich zu Teilchenbahnen mit denselben Maximalamplituden und damit auch denselben mittleren
Energien fithren. Nach jeder weiteren Hochfrequenzphase hat sich das Teilchen deshalb wieder
auf derselben Phasenraumellipse einzufinden. Ein solcher eine Periode spéter auftretender Punkt
(s,8)(& + ) 1laBt sich in einfacher Weise aus dem Punkt (s, $)(£) mit Hilfe einer Transfermatrix
ermitteln [Goui68]: 2

() = (T om e i ) ().

2Es sei hier daran erinnert, da8 keine allgemeine geschlossene Losung fiir die Mathieugleichung bekannt ist.
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Fiir die Berechnung eines Punktes (s, $)(§ + A&), Al # 7 aus (s, $)(€) muB auf Néherungs-
methoden zuriickgegriffen werden, moéchte man nicht auf eine numerische Integration der Ma-
thieugleichung ausweichen. Ein Ausweg ist es, den Anteil der zu iiberbriickenden Phase A&, der
nicht mit (1.48) behandelt werden kann, in viele Abschnitte zu zerteilen, in denen der Faktor
f = a—2qcos2¢ in der Mathieugleichung als konstant angenommen werden kann [Daws74]. Fiir
jedes Phasenstiickchen § ist dann entsprechend dem Vorzeichen von f die Bewegungsgleichung
d*s 9

zu integrieren, wobei h? dem iiber den Phasenabschnitt gemittelten Wert von f entspricht. Als
Losung dieser Gleichung ergibt sich fiir das positive Vorzeichen in (1.49)

<z>§+5 N (20:51(2)5) Slii}ézfisﬂh) ' (Z) . (1.50)
(), (e oy (e}

Vielfachmultiplikation der entsprechenden Matrizen aus (1.50) und (1.51) ergibt dann die
gewiinschte Transfermatrix fiir den Ubergang (s, $)(§) — (s, $)(€ + AE).

bzw. fiir das negative

Der besondere Vorteil der Untersuchung der Bewegung im Phasenraum ist bereits an diesem
Punkt fiir die Betrachtung der Eigenschaften eines Ensembles von Teilchen sichtbar: Fiir ei-
ne statistische Verteilung von Teilchen, die alle dieselbe mittlere Energie besitzen, kann ohne
Kenntnis der Anfangsbedingungen und der recht komplexen Ortskurven die Verteilung der Orts-
und Impulskoordinaten angegeben werden - eine einfache Ellipse im Phasenraum, die mit der
Zeit ihre Lage, aber nicht die Fléiche éndert.

mac

mac

—
N

\/
—
.
AN

macromotion + micromotion = combined motion

Abbildung 1.6: Fiir kleine Mathieuparamter 148t sich die fiir eine bestimmte Hochfrequenz-
phase £=¢§; gezeichnete Ellipse der Gesamtbewegung (rechts) als eine unter dem Einfluf3
der Mikrobewegung (mitte) verzerrte Ellipse der harmonischen Makrobewegung (links)
beschreiben. Man beachte, daf§ bei den Ellipsen der Mikrobewegung zu jedem Zeitpunkt
nur der Punkt angenommen wird, bei dem die Auslenkung und die Feldamplitude ent-
gegengesetzter Phase sind. Daher hat die Ellipse der Gesamtbewegung die gleiche Fléche
wie die der Makrobewegung.
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Fiir die in dieser Arbeit relevanten Arbeitspunkte ¢ <« 1, a =0 erweist sich eine einfache Beschrei-
bung des Phasenraumverhaltens nach Moore [Moor93] geeignet. Wie in Abb. 1.6 gezeigt, sind
die Phasenraumellipsen zum Zeitpunkt der Phase ¢ durch den Einflufl der Mikrobewegung mo-
difizierte Ellipsen einer harmonischen Bewegung, der Makrobewegung. Anhand der Gln. (1.21)
und (1.23) lassen sich Ort S und Geschwindigkeit S der Makrobewegung als Funktion der Phase
& zu

S = Sosin(BE +¢), S = SoBeos(BE + o) (1.52)

angeben mit einer durch die Anfangsbedingung bestimmten Amplitude Sy und einer statistisch
verteilten Phase ¢. Nach Elimination der Variablen £ erhilt man hieraus die Gleichung der in
Abb. 1.6 links gezeichneten Ellipse

s2  §?

S5 s
Der Flicheninhalt dieser Ellipse liBt sich hieraus als 7352 ablesen. Auch die Mikrobewegung
wird durch Ellipsen im Phasenraum représentiert. Im Unterschied zu der Ellipse der Makrobe-
wegung nach Gln. (1.53), bei der zu jedem Zeitpunkt die Phasen ¢ statistisch gleichverteilt sind,
wird bei der kohérenten Mikrobewegung zu einem Zeitpunkt nur der Punkt erreicht, bei dem
die Auslenkung 0 geméfl Gln. (1.18) mit dem elektrischen Feld 180° aufler Phase ist. Zu einem
bestimmten Zeitpunkt liegen daher die Punkte im Phasenraum auf einer Linie, wie in Abb. 1.6
Mitte angedeutet. Dieser Umstand hat zur Folge, dafi die Ellipse der Mikrobewegung der der
Gesamtbewegung keine weitere Fliache zufiigt.

1. (1.53)

Die gesamte Transformation kann in folgender Weise formuliert werden: Unter Beibehaltung
der Fliche wird die Ellipse der Makrobewegung zunichst in Richtung der s-Achse um einen
Faktor « gestreckt und anschlielend mit einer kombinierten Streck- und Drehoperation um den
Winkel (&) zwischen der s-Achse und der Geraden vom Nullpunkt durch den Punkt maximaler
Auslenkung sy, in die richtige Form iiberfiihrt. Zur Verdeutlichung der verwendeten Parameter
ist in Abb. 1.7 links fiir den Fall einer axialen Bewegung bei {=7/4 die Lage einer Ellipse im
Phasenraum (s, $,) mit einigen charakteristischen GroBen wiedergegeben, wihrend im rechten
Teil die Schritte der genannten Transformation veranschaulicht werden.

Mit Hilfe zweier Matrizen Mejng und My, 188t sich die Transformation von den Punkten der
reinen Makrobewegung (s, $)mqc auf die Punkte (s, $) in einfacher Weise angeben

] s (v 0 1 O) (s) < ol 0 )(s)
=M My, = = . (1.54
<3> clons t”t<3>nmc (01/7> (tanefl & e~ \ptang’ 1/7) (s ) e Y

Wie aus Abb. 1.7 abzulesen, hingen die in den Matrizen Mg und My;;; verwendeten Parameter
~ und " in einfacher Weise mit den bereits eingefiihrten Ellipsenparametern zusammen:

v = VBB (1.55)

tan(¢)) = —A/B. (1.56)

Eine Methode, den Streckungsparameter v und den Winkel ¢’ zu ermitteln, besteht darin, die
Mathieugleichung fiir bestimmte Phasen £ und Mathieuparameter ¢ numerisch zu integrieren
und die erhaltenen Phasenraumpunkte mit der Ellipsengleichung zu vergleichen. Bei derartigen
Rechnungen konnten fiir die Parameter v und 6’ bei der Phase 37 /4, bei der ' sein Extremum
annimmt, auf empirischem Weg Formeln gewonnen werden [Moor95]:

Vemsna = 14331073 ld/ 17 (1.57)
tan(9l)|§:37r/4 = —q-(1+0.66-|q| 2'5). (1.58)
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Abbildung 1.7: Zur Angabe der Lage von Ellipsen im Phasenraum. Links: Illustration der
Winkel 6, 60" sowie charakteristischer Punkte der Ellipse und deren Abhéngigkeit von den
Parametern €, A, B, (siehe Text). Rechts: Die Ellipse zu einer Hochfrequenzphase kann
mit einer Streckung sowie einer kombinierten Streck- und Drehbewegung aus einer Ellipse
fiir eine einfache harmonische Bewegung unter Beibehaltung des Flicheninhalts gewonnen
werden.

Vergleicht man die hieraus berechenbaren Naherungswerte mit den exakten Werten, die sich
recht aufwendig nach Gln. (1.41) bis (1.43), (1.55) und (1.56) berechnen lassen [Bonn79], erhélt
man im Bereich |g| < 0.8 Ubereinstimmung von besser als 1%. Fiir beliebige Phasen ¢ konnten
im Rahmen dieser Arbeit die beiden zuletzt zitierten Formeln erweitert werden

v = 1+41.57-107%- €% —0.531 - ¢ - cos(2¢) (1.59)
tan(f') = ¢- (14 0.611|q/*'%) - sin(2¢ + ¢ - 0.3 - sin(2€)) (1.60)

und geben die exakten Werte im gesamten Bereich |g| < 0.4, 0 <& < mit einer Abweichung von
hochstens 0.01 wieder. Zusammen mit Gln. (1.54) erlauben die beiden letztgenannten Beziehun-
gen, mit geringem Rechenaufwand die Lage der Phasenraumellipse fiir alle Phasen festzulegen.

1.1.6 Die Verteilung im Phasenraum, Temperatur

Um Aussagen iiber die beim Ausschufl der Teilchen aus der Paulfalle zu erwartende Pulsform zu
erhalten, ist eine Kenntnis der Verteilung der Teilchen im Orts- und Impulsraum erforderlich.
Diese Verteilungen und die angemessene Zuordnung einer Temperatur fiir ein Ensemble von N
Teilchen erhilt man aus der Betrachtung der Teilchendichte im Phasenraum. Unter der Annah-
me, daf} sich die gespeicherte Ionenwolke in einem thermodynamischen Gleichgewichtszustand
befindet, héingt die Teilchendichte im 6-dimensionalen Phasenraum der Ortskoordinaten X und
Impulse P mit der Energie E und der Temperatur 7" {iber die Beziehung

d°N(X,P) _ =
7dX3dP3 xX e kT (161)
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zusammen; k bezeichnet die Boltzmann-Konstante. Wegen der bereits diskutierten Unabhéngig-

keit der Bewegungen in den drei Raumrichtungen zerféllt Gln. (1.61) in die drei Beziechungen
d*N
dsds

x e*%, s = (z,y,2), (1.62)

wobei zur Vereinfachung der Notation wieder auf die phasenabhingigen Variablen s, $ iiber-
gegangen wurde. Die Gesamtenergie der harmonischen Makrobewegung nach Gln. (1.52) ist
gegeben durch

QQ
E= mT(s'2 + 32s2), (1.63)
woraus fiir die Phasenraumdichte folgt:
d*N mQ?(5% + B%s?)
— A — . 1. 4
dsds ~ A oxpl st (1.64)

Der Proportionalitdtsfaktor A wird durch die Forderung bestimmt, dafl die Integration {iber
die gesamte (s, $)-Fliche die Teilchenzahl N liefert. Eine Integration von Gln. (1.64) iiber die
Variable $ bzw. s ergibt eine gaufische Dichteverteilung in den konjugierten Variablen s bzw. s
mit Standardabweichungen o ;e und o; mqc fiir die Makrobewegung

AN [ d2N 2 2 kT
E o s = AV2rosmac exD(— =), Osmac = -] —  (1.65)
ds ’ 2 ’ m

ds d3 202 30
—00
AN T &N 42 2 kT
. = ds = AV270 s mac - ) $;mac — S\ - L.
ds ds dz 48 = AV IO mac xp(=3 gmac) 7% ol 'm (1.66)

Eine weitere Integration einer der letzten beiden Gleichungen legt den Proportionalitéitsfaktor
zu A =1/(2705 mac O4,mac) fest.

Die Phasenraumdichte fiir die Gesamtbewegung folgt als Anwendung des Satzes von Liouville.
Dieser verlangt, dafl die lokale Phasenraumdichte bei linearen Transformationen in den Koor-
dinaten s, § erhalten bleibt, wie sie die Abbildung der Ellipse der Makrobewegung auf die der
Gesamtbewegung sowie deren zeitliche Entwicklung darstellen. Daher ist die Phasenraumdichte
zu einem bestimmten Zeitpunkt durch Umkehrung der Transformation (1.54) und Einsetzen des
Ergebnisses in die Gleichung fiir die Phasenraumdichte der Makrobewegung (1.64) zu erhalten

d?N(€) 52 (v — sytan? §')?
=A — — . 1.67
dsds ~ P\ T2y202, 207, (1.67)

Wie bereits fiir die Makrobewegung gezeigt, sind in entsprechender Weise fiir die Gesamtbe-
wegung die Orts- und Geschwindigkeitsverteilungen zu erhalten. Nach einigen Umformungen
gelangt man wiederum zu gaufischen Verteilungen mit Standardabweichungen og und oy:

dN(§) N 52 os

ds 527705 eXP(—T‘?), O smac =y=VvB-p3 (1-68)
dN (§) N 52 o tan?6¢’ r

ds V 27TO'$ exp( 20’? )7 035,mac * ﬁ2 7 ﬁ ( 69)

In Abb. 1.8 ist das Verhiltnis der Standardabweichungen os/0s mae und 03/0; mac fiir verschie-
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Abbildung 1.8: Sowohl Ort s als auch Geschwindigkeit § fiir die Makro- und die Gesamt-
bewegung sind gaufiverteilt mit Standardabweichungen o,,0; und o5 mac, 0smac. Links
gezeigt ist das Verhéltnis von os/0s mac, rechts 03/0s mac fiir verschiedene Mathieupara-
meter ¢ als Funktion der Phase 2¢ in Polardarstellung.

dene Mathieuparameter g als Funktion der Phase 2¢ in Polardiagrammen aufgetragen. Man
erkennt, daf} sich fiir kleine ¢ das Verhéltnis fiir o, kaum von 1 unterscheidet. Die Breiten o
nehmen jedoch auch bei kleinsten ¢ im Zeitmittel schon fast das Zweifache des Wertes fiir 0 ;mac
an.

Es sei betont, dafl die Mikrobewegung wegen ihrer nicht-statistischen Natur im Phasenraum kein
Volumen einnimmt und daher zu der Temperatur als Ma#8 fiir die Energie einer ungeordneten Be-
wegung nicht beitrigt. In der Literatur werden gelegentlich die Gln. (1.65) und (1.66) der Orts-
und Geschwindigkeitsverteilungen nicht wie hier auf die Makrobewegung bezogen, sondern auf
tber die HF-Zyklen gemittelte Verteilungen. Derartige Zuordnungen beziehen die Energie der
Mikrobewegung in die Temperatur ein und fithren daher im Vergleich zu der hier verwendeten
Temperaturdefinition zu hoheren Temperaturwerten. Wird die Temperatur aus Messungen von
rdumlichen Dichteverteilungen bestimmt [Scha81], ergibt sich fiir kleine g kein nennenswerter
Unterschied aufgrund solcherlei unterschiedlicher Temperaturdefinitionen, da als Konsequenz
aus Gln. (1.68) das iiber die Phase &£ gemittelte Verhéltnis < 0g/0s mac > =< v > kaum von 1
abweicht. Im Fall der Geschwindigkeitsverteilung unterscheiden sich die Temperaturwerte auf-
grund der verschiedenen Definitionen aber um mindestens einen Faktor 1.93, wie man aus dem
nach Gln. (1.69) folgenden Verhéltnis < 03/0 mac > =< /I'/# > berechnen kann.

1.2 Kiihlung

Die Kiihlung von Ionen in einer Paulfalle, d.h. eine Reduzierung der Breite der Teilchenverteilung
im Orts- und Impulsraum, ist im Hinblick auf die Verwendung der Paulfalle als Ionenbuncher
aus zwei Griinden notwendig: Zum einen fiihrt der Einschufl extern erzeugter Ionen in eine
Paulfalle ohne Energieentzug zum Verlust der Ionen an den Fallenelektroden, da die Maximal-
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amplitude der Bewegung in einer Paulfalle dann stets grofler als die anfiangliche Auslenkung
ist. Zum anderen ist fiir einen einfachen Strahltransport und einen effektiven Einfang in der
nachfolgenden Apparatur eine gespeicherte Ionenwolke moglichst geringen Phasenraumvolumens
wiinschenswert.

Zum Kiihlen der Ionen in der Paulfalle des ISOLTRAP-Experiments wird ein Puffergaskiihl-
verfahren angewandt. Dieses zeichnet sich im Vergleich zu anderen Kiihlverfahren (wie etwa
Laserkiihlen) durch relativ geringe experimentelle Anforderungen, grofien Einsatzbereich und
kurze Kiihlzeiten aus.

1.2.1  Energieverlust im Modell der St63e harter Kugeln

Das Puffergaskiihlverfahren beruht auf dem Energieverlust der lonen durch die Wechselwirkung
mit Gasmolekiilen. Die Stoe zwischen den Ionen und den Gasmolekiilen fithren in einer Paulfalle
nur dann zu einer effektiven Kiihlung, wenn die Masse des Puffergasteilchens niedriger ist als
die des Ions. Dieser Sachverhalt soll im Folgenden néher betrachtet werden.

Wie bereits in Kap. 1.1.3 gezeigt wurde, fiihrt ein geladenes Teilchen in der Paulfalle fiir ¢ < 1
in einer Dimension eine Bewegung geméf Gln. (1.25) aus:

s(t) = so - sin(wt + @) - (1 — gcos(ﬂt)). (1.70)

Unmittelbar nach einem Stoff mit einem Gasteilchen hat sich der Ort s(¢) praktisch nicht
geéndert, aber die Phase ¢ und die Amplitude sy wechseln aufgrund der Geschwindigkeitséinde-
rung zu ¢’ bzw. sj:

s'(t) = s(t) = ) - sin(wt + ¢') - (1 — %cos(Qt)). (1.71)

Fiir die Geschwindigkeiten v, v" vor und nach dem Stof gilt entsprechend
v(t) = so (cos(wt + P)w(l — g cos(t)) + sin(wt + qﬁ)gQ cos(Qt)) (1.72)
V() = s (cos(wt + ¢ w(1 — gcos(Qt)) + sin(wt + ¢’)%Q cos(Qt)) (1.73)

Die relative Anderung der Gesamtenergie der Bewegung £ = (Eges — Eges)/ Eges bei einer Kol-
lision unter Beriicksichtigung moglicher Energieaufnahme aus dem elektrischen Feld wird durch
das Verhiiltnis (s{,/s0)? — 1 gegeben. Elimination der Phase ¢ aus den Gln. (1.70) bis (1.73)

ergibt
7\ 2 ’
£ = (7) —1= — 1+ (%)%cos®(wt+ @) + sin®(wt + ¢)
%/ sin(2(wt + ¢))(% — 1)%Qsin(Qt)

w (1 —4cos(2)) (1.74)

sin(wt + ¢)(% — 1)2Qsin(Qt)
w(1 — 4 cos(2t))

+

Fine Mittelung {iber die Mikro- und die Makrobewegung unter Mitnahme des ersten nichtver-
schwindenden Terms in ¢ ergibt nach einigen Umformungen

<E>— ;((g)2+<i—1)2.<1+f’6q2)—1>. (1.75)
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Fiir zentrale elastische Stofle harter Kugeln lautet der relative Energieiibertrag AE/E bei einem

Stof3 )
AFE v’ K
- () Sl=ae (1.76)

Hierbei wurde das Verhéltnis der Massen der StoSpartner mgqs/mion mit k£ abgekiirzt. Setzt
man diesen Energieiibertrag in Gleichung (1.75) ein und vernachlissigt den Term mit ¢2, erhilt

man das Ergebnis
2Kk — 2
<E>S=kK——03. 1.77
" (14 k)2 (177)
Fiir Werte 0 < k < 1 ist dieser Ausdruck stets negativ, es ist also ein Kiihleffekt zu erwarten. Fiir
# > 1 hingegen wird der Ausdruck positiv, es wird also im Mittel mehr Energie aus dem HF-Feld
absorbiert als durch die Stofle verloren geht. Bei gleichen Massen tritt keine Energieinderung

auf, wie bereits von H. Dehmelt fiir diesen Fall argumentiert wurde [Dehm67].

In Abb. 1.9 links und Mitte ist gezeigt, wie eine Kollision zu einer Anderung der Gesamtenergie
der Bewegung fiihrt. Die StéBe finden bei der willkiirlich gewéhlten HF-Phase £ = 3/47 und
nahe der maximal positiven Auslenkung statt. Zur Vereinfachung der Zeichnung ist nicht, wie
in Abb. 1.5, die komplette Trajektorie im Phasenraum wiedergegeben, sondern es sind nur
die Ellipsen gezeigt, die die Ionenbahn bei der HF-Phase £ = 3/47 beriihrt. Wenn nur wenig
Impuls tibertragen wird, fithren die Sto8e mehrheitlich auf kleinere Ellipsenbahnen, wie im linken
Bild illustriert. In diesem Fall tritt im Mittel ein Kiihleffekt ein. Bei grofien Impulsiibertragen
hingegen fithren die St6e vermehrt auch auf grofiere Ellipsenbahnen, hier kann das Ton im Mittel
Energie aus dem HF-Feld aufnehmen. Dies ist im mittleren Bild gezeigt, wo fiir k = 1 das Ion
direkt nach dem Stof} ruht, dann aber eine gréoflere Bahn verfolgt.

5 Paul trap
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Abbildung 1.9: Zum Energieverlust bei Stoiprozessen in einer Paulfalle.

Die Abb. links und Mitte zeigen anhand vereinfachter Trajektorien im Phasenraum, wie
— je nach Groe des Impulsiibertrags — eine Kiihlung (links) oder eine Aufheizung (Mitte)
des lons eintreten kann. Rechts ist die mittlere effektive Energieéinderung in Abhingigkeit
vom Massenverhéltnis der Stolpartner mgyqs/mion aufgetragen. Die Werte resultieren aus
einer Simulation elastischer Stofiprozesse harter Kugeln in einer Paulfalle (¢, =0.03, a =0).
Zum Vergleich ist der Energieverlust eingetragen, wie er in einem Parabelpotential ohne
Aufheizung durch das HF-Feld zu erwarten wire. (Weitere Diskussion siehe Text.)
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L&Bt man auch nicht-zentrale Sto8e zu, ist gegeniiber Gln. (1.77) ein um die Hélfte reduzierter
Energieiibertrag zu erwarten, da die zuléssigen Energieiibertréige gleichverteilt von 0 bis zum
Maximalwert fiir zentrale Stofie variieren kénnen. Diese Uberlegung wird bestétigt durch ei-
ne Simulation der Stofiprozesse in einer (dreidimensionalen) Paulfalle mit Betriebsparametern
q. = .03, 2 =271 MHz. Die Rechnung erfolgte in Analogie zu dem in Anhang B beschriebenen
Verfahren zur Stoflsimulation mit realistischen Streupotentialen. Um den statistischen Fehler der
Simulation fiir den Energieverlust < £ > auf etwa 10~3 einzuengen, wurden pro Molekiilmasse
108 StoBprozesse verfolgt. Die Energie des Ions vor dem Stof betrigt 10eV. Die hierbei gefun-
denen Werte < £ > (k) sind in Abb. 1.9 rechts gezeigt. Im gesamten gezeigten Bereich von
k betrégt der Unterschied zu den halben Werten aus Gln. (1.77) nicht mehr als 0.3%. Zum
Vergleich ist der Energieverlust eingetragen, wie er in einem idealisierten Parabelpotential ohne
Aufheizung durch das HF-Feld zu erwarten wére.

Obwohl das Modell der Stéfe harter Kugeln fiir ein Versténdnis des Kiihlprinzips geeignet ist,
sollte dennoch nicht versucht werden, daraus quantitative Aussagen z.B. iiber Kiihlzeiten abzu-
leiten. Die Wechselwirkung zwischen dem Ion und den Gasteilchen wird nur fiir hohe Energien
des Ions realistisch durch dieses einfache Modell angendhert. Die langreichweitige Wechselwir-
kung des ITons mit den vom Ion polarisierten Puffergasmolekiilen 148t das Gas vielmehr als ein
viskoses Medium wirken, durch das das Ion eine ddmpfende Kraft erfahrt.

1.2.2 Dampfung und Mobilitat

Zur Beschreibung der Bewegung eines geladenen Teilchens in einer Paulfalle unter dem Einflul
einer ddmpfenden Kraft wird die Mathieugleichung (1.13) um einen Reibungsterm mit einer
Dampfungskonstanten y erweitert:

d*s ds Q?
w+’7%+z(a—2QCOSQ£)S = 0. (1.78)
Diese Differentialgleichung 148t sich durch die Transformation
t
s:w'exp—% (1.79)

auf die Mathieugleichung (1.13) fiir die Variable w zuriickfiihren, wobei jedoch a durch a—(v/$)?
zu ersetzen ist. Fiir starke Dampfung (d.h. 7/ ~ 1) werden die Stabilitéitsbereiche betricht-
lich vergrofiert, aber auch verzerrt und verschoben [Hase95]. Dann kénnen Arbeitspunkte, die
im ungedédmpften Fall stabile Ionenbahnen erwarten lassen, sogar zu instabilen Bahnen fithren.
Weiterhin ist zu beachten, daf§ die Makrofrequenzen mit wachsender Démpfung zunehmend
von den aus Gln. (1.13) resultierenden Frequenzen abweichen. Fiir die in diesem Experiment
relevanten niedrigen Dampfungskonstanten kénnen die beiden genannten Effekte allerdings ver-
nachléssigt werden. Im Bereich schwacher Dampfung (7/Q < 1) fithrt das Ion die aus der Losung
der Mathieugleichung bekannten Oszillationen aus, wobei Orts- und Geschwindigkeitsamplitude
exponentiell mit der Zeitkonstante 2/v geddmpft werden.

Realistische Dampfungskonstanten ~ fiir spezielle Ion/Puffergas-Kombinationen lassen sich aus
Mobilitdtsmessungen erhalten. Dabei wird untersucht, mit welcher Driftgeschwindigkeit vy sich
ein Ion in einer Gasatmosphére unter dem Einflufl eines elektrischen Feldes E;l bewegt. Die
Beziehung zwischen Driftgeschwindigkeit und Feldstirke wird durch die Mobilitit K des Ions
ausgedriickt:

=K -E,. (1.80)
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Die Dampfungskonstante v 148t sich nach einem Vergleich des stationédren Limits der Bewe-
gungsgleichung

dvg - 4.7 . dvg
’ +YVa = %Eelv tlgéloﬁ =0 (1.81)

mit Gln. (1.80) durch die Mobilitét ausdriicken:

qg 1
== —. 1.82
Y= R (1.82)
Da die Mobilitdt K sowohl mit dem Druck p als auch der Temperatur 7' skaliert, findet man
in der Literatur die reduzierte Mobilitit K tabelliert, aus der die genannten Abhingigkeiten

herausdividiert sind:
273.16 Kelvin D

T 1013 mbar’
Wenn die kinetische Energie des Ions einige eV nicht iiberschreitet, kann die Mobilitdt im Rah-
men einiger Prozent Abweichung als konstant betrachtet werden. In Tabelle 1.2 sind fiir einige
ausgewéahlte StoBpartner Mobilitdtsdaten fiir kleine Driftgeschwindigkeiten aus der Literatur
wiedergegeben [Elli76, Eli78]. Weiterhin wurden Dampfungskonstanten nach Gln. (1.82) fiir
Raumtemperatur (7 = 300 K) und einen Druck von p=10"% mbar eingetragen. Wie bereits aus
der Theorie der Stofe harter Kugeln zu erwarten ist, zeigt sich fiir gleiche Tonen eine Abnahme
der Mobilitéit mit steigender Masse des Stofipartners. Zu einer weitergehenden Beschreibung des
experimentell gefundenen Verhaltens ist die Hinzunahme von Polarisationseffekten erforderlich,
hierzu sei auf Anhang A verwiesen.

Ko=K (1.83)

Tabelle 1.2: Mobilitdat und Dampfungskonstante

| Ton/Molekiil | Ko [em?/Vs] | y [1/s] |

K'/He 21.6 103
K*/Ne 7.45 298
KT /Ar 2.66 836
K*/N, 2.53 879
Cs'/Ho 8.3 35.6
Cst/Ne 6.0 109
Cst/Ar 2.11 309
Cs™ /N, 2.21 205
CsT /Kr 1.3 502
Cst /Xo 0.89 733
Hg' /He 19.7 21.9
Hg™ /Ne 5.96 72.5
Hg™/Ar 1.85 234
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1.2.3 Gleichgewichtsverteilungen

In der vorangegangenen Beschreibung des Kiihlprozesses blieb unberiicksichtigt, dafy das Puffer-
gas eine endliche Temperatur besitzt. Im thermischen Gleichgewicht mit den Puffergasmolekiilen
kann die gekiihlte Ionenwolke daher kein verschwindendes Phasenraumvolumen haben, wie es
die Losung der Gleichung (1.78) fordert. Eine Bestimmung der Gleichgewichtsverteilungen der
Tonen erfordert eine realistische Beschreibung der Bewegung geladener Teilchen in der Paulfalle
unter dem Einfluf} statistisch erfolgender Stéfle mit den Puffergasmolekiilen.

Zur Beschreibung einer derartigen Bewegung in Analogie zur Brownschen Bewegung wird die
Mathieugleichung (1.13) um zwei Terme erweitert [Blat86] und erhélt dann die Form der
Langevin-Gleichung [Chan43]:

d? ds = Q2 F(t
> S+f(a—2qcoth)s:L

@5, .98 . 1.84
a2 Va T m (1.84)

Der Effekt der St68e mit den Gasmolekiilen duflert sich wie in Gln. (1.78) in einem Reibungsterm
mit der Ddmpfungskonstanten 7 und einem Term mit der fluktuierenden Kraft F'(¢), der die
Diffusion des Ions im Gas beschreibt. Eine Untersuchung der Losung der Langevin-Gleichung
(1.84) zeigt, daB sich fiir ¢ — oo eine Orts- und Geschwindigkeitsverteilung einstellt, die einer
Gauf3verteilung nahekommt, sofern die Parameter a,q,~ eine stabile lonenbewegung zulassen
[Blat86].

Eine @hnliche Analyse der Stofprozesse fiir Césium-Ionen [Vede83], die ebenfalls auf der Unter-
suchung statistisch erfolgender Stofle mit den Puffergasmolekiilen beruht, kommt zu folgendem
Ergebnis. Fiir leichte Gasatome (Helium, Neon) sollten die Endverteilungen der gaufischen Form
nahekommen mit Standardabweichungen, wie sie fiir eine Ionenwolke in Kap. 1.1.6 hergeleitet
wurden. Abweichungen von der gaulschen Form sollten umso signifikanter werden, je schwerer
die Gasmolekiile sind und je weiter der Arbeitspunkt (a,q) vom Ursprung der Parameterebene
entfernt ist.

Im Folgenden soll der Kiihlprozef einer Cs-Ionenwolke in Gasatmosphéren von Helium, Argon
und Xenon anhand einer Simulation veranschaulicht werden. Die den einzelnen Streuprozessen
zugrundeliegenden Streupotentiale wurden nach einem in Anhang A beschriebenen Verfahren
aus experimentellen Mobilitdtsdaten gewonnen. Fiir Details der Simulation sei auf Anhang B
verwiesen. Als Ergebnis dieser Simulation zeigt Abb. 1.10 die zeitliche Entwicklung der Phasen-
raumpunkte fiir die z-Bewegung, betrachtet jeweils bei der HF-Phase £ =0. Fiir die Simulation
wurde ein Gasdruck von p = 5-10~* mbar sowie eine Temperatur von 7, yas=300 K angenommen.
Der Arbeitspunkt der Paulfalle liegt bei ¢, = .03, a = 0, die Frequenz Q /27 betriagt 1 MHz. Zum
Zeitpunkt ¢t =0 (oberste Reihe) starten die Cs-Ionen mit einer willkiirlich gew#hlten Gesamt-
energie von 10eV und statistisch verteilter Phase in der Makrobewegung. In allen drei Féllen
werden nach einiger Zeit Verteilungen erreicht (unterste Reihe), deren Form bei einer weiteren
Simulation der Stofiprozesse keine Anderung mehr zeigt. Die Form dieser Gleichgewichtsver-
teilungen hingt von der Wahl der Stoflpartner, der Gastemperatur und dem Arbeitspunkt der
Paulfalle ab. Die zeitliche Entwicklung zum Gleichgewicht hin ist in den drei Féllen unterschied-
lich. Wihrend bei Cst in He ein Gleichgewicht erst bei etwa 80ms erreicht wird, erfolgt dies
bei den StoSpartnern Cs™/Ar bei 24 ms und bei Cs* /Xe bereits nach 10 ms. Weiterhin 148t die
Simulation erkennen, dafl die Ionen in den schweren Gasen deutlich weiter gestreut werden, als
es bei Helium der Fall ist.
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Abbildung 1.10: Simulation der Kiihlung einer Cs-lonenwolke in einer Paulfalle durch St6fe
mit Puffergasatomen (links: Helium, Mitte: Argon, rechts: Xenon). Dargestellt ist die zeit-
liche Entwicklung der Phasenraumpunkte fiir die xz-Bewegung, betrachtet jeweils bei der
HF-Phase £ =0. Alle Tonen haben zur Zeit t =0 eine Gesamtenergie der Makrobewegung
von 10eV (oberste Reihe). In allen drei Fillen ist ein Gasdruck von p = 5-10"*mbar ange-
nommen. Die Temperatur des Gases ist Tyqs = 300 K. Der Arbeitspunkt der Paulfalle liegt
bei ¢, =0.03, a=0.
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Da in einer reellen Falle die maximale Bewegungsamplitude durch die Fallenelektroden begrenzt
wird, fiihrt eine starke Diffusion schnell zum Verlust der Teilchen. Somit sollten die schweren
Gasmolekiile trotz der zunéchst vorteilhaft erscheinenden kurzen Kiihlzeiten fiir eine dauerhafte
Speicherung von lonen weniger geeignet sein. Experimentell wird diese Rechnung bestétigt durch
die Beobachtung, dafl mit Xenon im Gegensatz zu den anderen Gassorten keine Speicherung von
Ba-Ionen in einer Paulfalle beobachtet werden konnte [Cout82]. In die gleiche Richtung geht die
Beobachtung einer anderen Gruppe, dafl die Speicherzeiten von Barium-Ionen in einer Paulfalle
in Anwesenheit von Xenon als Puffergas deutlich kiirzer ausfielen als bei He und Ng [Yoda89].

Die Verteilungen von Ort z und Geschwindigkeit v, nach Erreichen des Gleichgewichtszustands
sind in Abb. 1.11 fiir die HF-Phase £ = 0 wiedergegeben. An die Werte aus der Simulation
wurde jeweils eine GauBkurve angepafit. In Ubereinstimmung mit den zitierten Rechnungen
aus der Theorie der Stoiprozesse werden fiir Helium nahezu gauiférmige Verteilungen erreicht.
GemiB den Uberlegungen aus Kap. 1.1.6 sollten fiir eine Cs-Ionenwolke im thermodynami-
schen Gleichgewicht mit sich selbst bei den gewéhlten Fallenparametern Standardabweichungen
20, = 2¢/kT/m/w, = 41mm und 204,/4 ~ 2¢/kT/m = 274m/s erreicht werden. Fiir Ar-
gon und besonders Xenon sind die berechneten Verteilungen deutlich breiter und weichen von
der gauBschen Form ab. Die Ursache dieser Verbreiterungen ist in der Abnahme des mittleren
Kiihleffekts in Anwesenheit schwerer Gasmolekiile zu sehen, die bereits in Kap. 1.2.1 behandelt
wurde.
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Abbildung 1.11: Simulierte Gleichgewichtsverteilungen einer Cs-Ionenwolke nach Ende des
Kiihlprozesses durch Stéfle mit Puffergasatomen (links: Helium, Mitte: Argon, rechts: Xe-
non). Gezeigt ist die Ortsverteilung der Punkte (oben) sowie die Geschwindigkeitsvertei-
lung (unten) fiir die z-Bewegung, betrachtet jeweils bei der HF-Phase £ =0. An die Werte
aus der Simulation wurde jeweils eine Gaukurve angepafit. Weitere Parameter wie in
Abb. 1.10.
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1.3 Einfang und Akkumulation

Extern erzeugte Ionen kénnen mit einer der beiden im Folgenden beschriebenen Einfangme-
thoden in einer Paulfalle gespeichert werden: Beim dynamischen Einfang wird das speichernde
HF-Feld erst dann eingeschaltet, wenn ein Grofiteil der in die Falle einlaufenden Ionen das Fal-
lenzentrum erreicht hat. Dagegen bleibt beim kontinuierlichen Einfang das HF-Feld permanent
angeschaltet.

Die dynamische Einfangmethode 148t sich wegen der begrenzten Abmessungen und Tiefe des ef-
fektiven Potentials einer Paulfalle nur fiir niederenergetische Ionenpulse kurzer zeitlicher Dauer
anwenden. Nach dem Anschalten des Feldes werden die Ionen dauerhaft gespeichert, deren Pha-
senraumkoordinaten innerhalb des (6-dimensionalen) Phasenraumellipsoids liegen, das zu Teil-
chenbahnen mit Amplituden fiihrt, die kleiner sind als die Fallendimensionen. Wie in Kap. 1.1.5
gezeigt wurde, dndert dieses Ellipsoid periodisch mit der Frequenz des HF-Felds seine Lage im
Phasenraum. Die Einfangeffizienz, definiert als die Zahl der Ionen, die dauerhaft gespeichert
werden, im Verhéltnis zur Gesamtzahl der in die Falle einlaufenden Ionen, wird daher mit der
Phase variieren, bei der das Speicherfeld angeschaltet wird. Bei richtig gew&hlter HF-Phase
kann die Einfangeffizienz sehr hoch werden: Simulationen zum Einfang von Ionenpulsen mit
realistischen Energieverteilungen und Pulslingen und idealisierten Einschulbedingungen lassen
Einfangeffizienzen von 0.3 bis hin zu 1 erwarten [O82]. In einem Experiment, bei dem extern
erzeugte laserdesorbierte Kohlenstoffcluster-lonen in eine Paulfalle dynamisch eingefangen wur-
den, konnten Einfangeffizienzen von etwa 25% beobachtet werden [Craw93]. Wie aus der o.a.
Phasenraumbetrachtung zu erwarten ist, zeigte sich auch im Experiment eine deutliche Variation
der Einfangeffizienz mit der HF-Phase, bei der das HF-Feld aktiviert wurde. Fiir die Akkumu-
lation von Ionen ist die dynamische Einfangmethode nur bedingt geeignet. Um einen weiteren
Tonenpuls in die Falle einzulassen, ist das speichernde HF-Feld kurzzeitig, in Bruchteilen ei-
ner HF-Periode phasenrichtig ab- und wieder anzustellen. Dabei kann die bereits gespeicherte
Tonenwolke expandieren, ein Teil der Ionen wird an den Fallenelektroden verloren gehen.

Fiir die Speicherung und Akkumulation von Ionen aus einem kontinuierlichen Strahl bietet sich
eine andere, experimentell einfachere Einfangmethode an, bei der das speichernde HF-Feld per-
manent angeschaltet bleibt. Bei dieser, als kontinuierlichen Einfang bezeichneten Methode, kann
im Gegensatz zum gepulsten Einfang ohne Kiihlung der Ionen keine dauerhafte Speicherung er-
reicht werden. Die Zeit, die das Ion vom Eintritt in die Falle bis zum Auftreffen auf einer der
Fallenelektroden verbringt, hingt von mehreren Faktoren ab. Unter den moglichen Einschufor-
ten fithrt ein Einschufl durch den Spalt zwischen der Ringelektrode und einer der Endkappen zu
den kiirzesten Speicherzeiten. Die zwei weiteren naheliegenden Mdoglichkeiten, Einschufl durch
ein Loch in einer der Endkappen entlang der z-Achse, oder durch ein Loch in der Ringelektrode,
sind im Hinblick auf Speicherzeiten ungefihr gleichwertig, wie aus Ionenbahnsimulationen her-
vorgeht [Schu81]. Weiterhin entscheiden Einschufiwinkel und -energie iiber die Verweildauer des
Tons in der Falle. Wichtigster Parameter fiir die Speicherzeit ist die HF-Phase, bei der das Ion
in die Falle einlduft. Je nach HF-Phase kann die Speicherzeit zwischen 0 und einigen tausend
HF-Perioden betragen. In letzterem Fall geniigt eine geringe Dampfung der Ionenbewegung, da-
mit das Ion nicht mehr die Elektroden erreichen kann und somit eine dauerhafte Speicherung
eintritt.

In Abb. 1.12 links ist die genannte Abhéngigkeit von der HF-Phase anhand einer Simulation ver-
deutlicht. Cs-Tonen werden mit einer Energie von 8 eV bei unterschiedlichen HF-Phasen parallel
zur Fallenachse durch ein Loch in einer Endkappe in eine willkiirlich dimensionierte Paulfalle
eingeschossen (rg = v/229p = 40mm, Q/27 =1 MHz, V = 3kV). Die Trajektorien der Ionen, die
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Abbildung 1.12: Zur HF-Phasenabhéngigkeit des Einschufiprozesses. Im Bild links sind
Trajektorien von Ionen gezeigt, die zu drei unterschiedlichen HF-Phasen in die Paulfal-
le eingeschossen werden. Im grofiten Teil einer HF-Periode fithrt das HF-Feld zu einem
schnellen Verlust des lons an einer der Elektroden. Dies ist anhand der Beispiele mit
¢ =7/36 und £ = 197/36 verdeutlicht. Fiir £ = 7/12 verweilt das Ion 72 HF-Perioden in
der Falle, bis es die Endkappe erreicht. Im Bild rechts wird die Ionenbewegung durch ein
Puffergas gerade soweit geddmpft, dal das Ion die Elektrode nicht mehr erreichen kann
und eine dauerhafte Speicherung eintritt. Weitere Parameter siehe Text.

_
TN

bei den Phasen £ = 197/36 und £ = 7/36 starten, enden sehr bald an den Endkappen. Im ersten
Fall 148t das elektrische Feld das Ion gar nicht in die Falle hinein, dagegen erfahrt das Ion im
zweiten Fall eine starke Beschleunigung. Das Ion, das bei & = m/12 startet, verweilt dagegen
72 HF-Perioden in der Falle, bis es die Endkappe erreicht. Bei der im Bild rechts gezeigten
Ionenbahn wird die Oszillation des bei & = /12 startenden Ions durch ein Puffergas gerade
soweit geschwicht, dafl das Ion nicht mehr bis zur Endkappe ausgelenkt wird und so dauerhaft
gespeichert wird.

Die Grofle der Phasenfenster einer HF-Periode, in denen die Dadmpfung der Bewegung zu einer
permanenten Speicherung fiithrt, nimmt mit steigender Ddmpfung zu. Die im Experiment er-
reichbare Einfangeffizienz richtet sich demnach wesentlich nach dem Puffergasdruck, der in der
Paulfallenapparatur unter Vakuumgesichtspunkten und unter Vermeidung von Uberschligen an-
gewandt werden kann. Auch die Eigenschaften des kontinuierlichen Ionenstrahls beeinflussen die
Finfangeffizienz. Die Qualitidt des Strahls wird von der Energieunschérfe in Strahlrichtung und
der Grofie der beanspruchten Flichen im Phasenraum der Koordinaten senkrecht zur Bewe-
gungsrichtung bestimmt. Dieser Fldcheninhalt, ausgedriickt als Produkt der Winkeldivergenz
und der Breite des Strahls, wird als Emittanz bezeichnet. Nur wenn die Paulfalle (zusammen
mit der fiir den Einschufl notwendigen Ionenoptik) die Strahlemittanz und die Energieunschérfe
aufnehmen kann, ist die Strahlqualitét fiir die Einfangeffizienz kein begrenzender Faktor.

Die genannten Abhéngigkeiten erlauben keine pauschale Angabe der beim kontinuierlichen Ein-
schuf} in eine hyperbolische Paulfalle erreichbaren Einfangeffizienz. Als Obergrenze erscheint
jedoch aufgrund der begrenzten Grofle der Phasenfenster ein Wert von einigen Prozent reali-
stisch.
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Als Moglichkeit die Effizienz zu erhohen, bietet sich an, die Ionen zeitlich in ein HF-Phasenfenster
zu fokussieren. In einem Experiment, in dem der Einschufl von Ionenpulsen mit den HF-
Phasenfenstern synchronisiert wurde, konnte eine Einfangeffizienz von bis zu 50% erreicht werden
[Moor88].

1.4 Ausschufl der akkumulierten Ionen

Zum Ausschuf} der in einer Paulfalle gespeicherten Ionen sind inzwischen einige Techniken ent-
wickelt worden. Zum einen kénnen die Mathieuparameter durch geeignete Wahl der Spannungen
U und V so gewéhlt werden, dafl die Bewegung von Ionen mit einem bestimmten Bereich von
Ladungs- zu Massenverhéltnissen in axialer Richtung instabil wird. Fiir diese Ionen nimmt die
Amplitude der z-Bewegung exponentiell zu, bis die Teilchen die Paulfalle durch ein Loch in einer
der Endkappen verlassen. Dieses massenselektive Auschufiverfahren wird bevorzugt angewandt
bei Paulfallen, die in kommerziellen Massenspektrometern eingesetzt werden [Marc89]. Eine
ghnliche Methode beruht darauf, die z-Bewegung gezielt durch ein axiales Dipol-Wechselfeld
resonant anzuregen. Diese als ,, Tickle* bekannte Anregung wird durch Anlegen einer zusitz-
lichen Wechselspannung mit der Frequenz der axialen Makrobewegung an die Endkappen der
Falle erreicht. Wegen der Abhéingigkeit der Frequenz der Makrobewegung von der Masse der
geladenen Teilchen ist auch dieses Auschuflverfahren massenselektiv. Daher wird diese Methode
neben dem Nachweis der gespeicherten Ionen mit Hilfe eines Teilchendetektors [Fulf80] auch zur
Entfernung einer unerwiinschten Ionensorte aus einer Paulfalle verwendet [Vede95]. Fiir einen
Einsatz der Paulfalle als Ionenbuncher sind die beiden bisher genannten Ausschuffimethoden we-
nig geeignet. Zum einen geht stets die Hélfte der Tonen beim Ausschufl verloren, da die Ionen
gleichverteilt zu beiden Endkappen getrieben werden. Zum anderen ist die zeitliche Ausdehnung
des erzeugten lIonenpulses (einige zehn bis hundert ps) fiir einen effizienten Einfang der Ionen
in der Kiihlerfalle des ISOLTRAP-Experiments zu grof3.

Zur Erzeugung sehr kurzer Ionenpulse mit einer Zeitunschérfe von 1us und weniger kénnen die
Tonen durch ein starkes axiales elektrisches Feld aus der Falle getrieben werden. Ein solches
Feld 148t sich mit geeigneten Spannungspulsen erzeugen, die an eine der beiden Endkappen
(oder beide) angelegt werden. Diese Methode stellt praktisch die Umkehrung des in Kap. 1.3
beschriebenen dynamischen Einfangs dar. Wie beim Einfangprozef ist auch beim Ausschufl zu
unterscheiden, ob das Speicherfeld beim Auslaufen der Ionen aus der Falle angeschaltet bleibt
oder nicht.

Bleibt das Speicherfeld angeschaltet, werden sowohl Energie- und Zeitunschérfe als auch die mitt-
lere Energie des Ionenpulses wesentlich von der HF-Phase bestimmt, bei der der Ausschufipuls
ausgegeben wird. Nur bei bestimmten HF-Phasen, die von der Ionenmasse abhéngen, wird eine
fiir einen effizienten lonentransport geeignete Phasenraumverteilung erreicht. Diese Verteilung
wird weiterhin von der Stirke und Dauer der zum Ausschufl verwendeten Spannungspulse beein-
fluBt. Aufgrund dieser Abhéngigkeiten werden bei einer Flugzeitanalyse der aus einer Paulfalle
ejizierten Ionenpulse unter Variation der Ausschufiparameter recht komplexe Flugzeitspektren
beobachtet [Wald79]. Diese Flugzeitspektren gestatten im Vergleich mit Flugzeitverteilungen,
die aus simulierten Phasenraumverteilungen hervorgehen, Riickschliisse auf die Ionenverteilung
in der Falle vor dem Ausschufl zu ziehen [Lunn92al. Auch fiir die im ISOLTRAP-Experiment
eingesetzte Paulfalle wurde im Rahmen dieser Arbeit ein derartiger Vergleich angestellt, dieser
ist in Kap. 4.2 beschrieben. Auf die hierzu erforderliche Simulation der Phasenraumverteilungen
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wird in Kap. 3.2 ndher eingegangen.

Wenn das Speicherfeld fiir die Dauer des Ausschusses deaktiviert werden konnte, sollte die
mittlere Energie der Ionen im Puls unabhéingig von Masse der Ionen und der HF-Phase sein, bei
der der Ausschuf} eingeleitet wird. Im Hinblick auf eine Reduzierung der beim Strahltransport
zu beachtenden Parameter der Ionenoptik wire diese Ausschufimethode zu bevorzugen, wenn
es gelidnge, die hochfrequente Speicherspannung in hinreichend kurzer Zeit abzustellen. Siehe
hierzu auch Kapitel 3.2.2.



2 Aufbau der Paulfallenapparatur

Das Funktionsprinzip der Paulfallenapparatur des ISOLTRAP Massenspektrometers zur Umfor-
mung eines kontinuierlichen Ionenstrahls in kurze niederenergetische Ionenpulse ist in Abb. 2.1
dargestellt. Um die vom Massenseparator ISOLDE im kontinuierlichen Strahl mit einer Ener-
gie von 30 bis 60keV gelieferten Ionen in die Paulfalle einfangen zu kénnen, werden die Ionen
zunéchst auf eine Energie von einigen eV abgebremst. Dies erfolgt im elektrischen Feld zwischen
einer geerdeten Strahlrohre und der ISOLDE zugewandten Endkappe der Paulfalle. Die Paulfalle
wird hierzu auf einem Potential betrieben, das der Strahlenergie von ISOLDE entspricht. In der
Paulfalle werden die einlaufenden Ionen durch Energieverlust aufgrund von Stéfen mit Puffer-
gasatomen eingefangen und gekiihlt, wie in Kap. 1.3 diskutiert wurde. Anschlieend wird die
gesammelte Ionenwolke durch geeignete Spannungspulse an den Endkappen der Paulfalle mit
einer Energie- und Zeitverteilung ausgeschossen, die von der Phase der HF-Wechselspannung
abhéngt, bei der der Ausschufipuls ausgegeben wird. Durch geeignete Wahl dieser Phase kann die
Phasenraumverteilung des ejizierten Pulses entsprechend den Anforderungen von ISOLTRAP
gewdhlt werden. Um diesen Puls in die Kiihlerfalle einfangen zu konnen, die sich auf nahezu
Erdpotential befindet, durchliuft der Ionenpuls ein Strahlrohr, dessen Potential wihrend des
Durchflugs des Tonenpulses um die Spannung der Paulfallenapparatur erniedrigt wird.

Vor einigen Jahren wurde bereits ein Prototyp einer Paulfalle als Ionenakkumulator erfolgreich
am ISOLDE-3 Massenseparator getestet [Moor92]. Aufgrund der Erfahrung mit diesem System
wurde von R.B. Moore und seinen Mitarbeitern in Montreal ein komplett neuer Paulfallen-
Tonenakkumulator fiir das ISOLTRAP-Experiment konzipiert. Der Aufbau der Paulfalle zu-
sammen mit einer Testionenquelle und erste Testmessungen daran erfolgten im Rahmen der
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Abbildung 2.1: Funktionsprinzip der Paulfallenapparatur.

36



2.1. DIE PAULFALLE 37

Doktorarbeit von M. Ghalambor [Ghal96a]. Nach Abschlufl dieser Testmessungen erfolgte der
Umzug der Paulfalle zum CERN im Frithjahr 1996, worauf die Paulfallenapparatur im Dezember
1996 erstmalig in einer Strahlzeit eingesetzt werden konnte.

Da seit der Anfertigung der genannten Dissertation einige Modifikationen und Erweiterungen
an der Paulfallenapparatur vorgenommen wurden, werden die Paulfalle sowie die Ionenquelle in
den folgenden Kapiteln im Detail beschrieben. Auf die Steuerung der Paulfallenapparatur, die
im Rahmen der vorliegenden Arbeit in die Steuerung des ISOLTRAP-Experiments integriert
wurde, wird in Kapitel 2.4 eingegangen.

2.1 Die Paulfalle

Die Neukonstruktion der Paulfalle fiir das ISOLTRAP-Experiment sollte folgenden Anforderun-
gen geniigen:

e Die Falle sollte grofitmogliches Phasenraumvolumen bieten. Mit der im Jahr 1990 an
ISOLDE-3 zum Einsatz gekommenen Paulfalle als Ionenakkumulator wurde eine Ein-
fangeffizienz von 4-10~* mit Xe-Ionen erreicht [Moor92]. Die damals verwendete hyper-
bolische Falle hatte einen Ringradius von 79 = v/229 = 20.3mm. Mit einer gréBeren Falle
und der damit einhergehenden Steigerung des verfiigharen Phasenraumvolumens sollte eine
Erhohung der Einfangeffizienz erreichbar sein. Im Hinblick auf die bei gleicher Speichertiefe
mit der Fallendimension steigende HF-Amplitude (vgl. Gln. (1.29)) erschienen Paulfallen
mit Ringdurchmessern von etwa 10 cm realisierbar.

e Der Aufbau der Fallenelektroden sowie deren Versorgung sollten hohe HF-Amplituden
zulassen. Die Einfangeffizienz der 1990 verwendeten Paulfallenapparatur stieg etwa mit
der dritten Potenz der HF-Amplitude an, um bei der hochstmoglichen HF-Amplitude
von 1150V den genannten Maximalwert von 4-10~% zu erreichen. Dieses Verhalten lief
eine weitere Steigerung der Einfangeffizienz erwarten, wenn eine héhere HF-Amplitude
eingesetzt werden konnte. Um auch bei der gewiinschten Vergréflerung der Falle noch
Potentialtiefen von einigen eV zu erreichen, sollte die HF-Amplitude etwa 10kV betragen
konnen.

e Es ist ein Retardierungssystem vorzusehen, das den lonenstrahl moglichst verlustfrei in
das Falleninnere fiithrt. Aufgrund der endlichen Emittanz des ISOLDE-Ionenstrahls (etwa
35 ™ mmmrad [StSi98]) geht mit einer Reduzierung der Energie der Ionen um einen Faktor
von etwa 500 eine starke Aufblihung des Strahls einher. Diese Strahlverbreiterung ist beim
Design der Ionenoptik zu beachten.

e Die im Bereich der Paulfalle auftretenden hohen Spannungen zusammen mit dem Einsatz
eines Puffergases erfordern einen sorgfiltigen Entwurf der Ionenoptik unter Vermeidung
iiberméfiger Feldstdrken. Neben der Offsetspannung der Paulfalle, die der Strahlenergie
von ISOLDE entspricht (bis zu 60kV), sind die hohe HF-Amplitude sowie die zum Aus-
schufl nétigen Spannungspulse im Bereich einiger kV an den Endkappen zu beachten, um
Uberschlige zu vermeiden.

e Im Hinblick auf den Fertigungsaufwand sollte eine moglichst einfache Elektrodenstruktur
angestrebt werden.
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Abbildung 2.2: Vereinfachtes Schnittbild der Paulfallenapparatur.

Das unter diesen Gesichtspunkten gewéhlte Design der Paulfallenapparatur ist anhand des ver-
einfachten Schnittbilds in Abb. 2.2 gezeigt. Die Paulfalle ist in einen Haltering eingesetzt, welcher
zusammen mit den zwei angrenzenden Rohrstiicken den hochspannungfithrenden Teil der Va-
kuumapparatur bildet. Die Trennung dieses Abschnitts von den zwei benachbarten geerdeten
Strahlrohren erfolgt mit zwei Plexiglasisolatoren (4 cm Breite, 30.9 cm Auflendurchmesser, ca.
10 cm Kriechstrecke). Fiir die Vakuumkomponenten der Paulfallenapparatur kommen speziell ge-
fertigte Aluminiumwerkstiicke zum Einsatz. Die Abdichtung erfolgt mit Vitondichtringen. Zwei
ebenfalls speziell angefertigte Durchfithrungen an der Oberseite des 4.2 cm breiten Halterings
dienen neben dem elektrischen Anschlufl auch der mechanischen Fixierung der Ringelektrode.
Zur Versorgung der iibrigen Elektroden sind als Durchfiihrungen Ziindkerzen aus dem Motor-
sportbedarf verwendet.! Auch das Regelventil fiir den Puffergaseinlal ist an diesem Haltering
angebracht. Zur Evakuierung der Vakuumapparatur sind zwei Turbomolekularpumpen mit ei-
nem Saugvermogen von jeweils 4501/s eingesetzt.

Zur Verdeutlichung der Elektrodenstruktur der Paulfalle ist eine Fotografie und eine Ausschnitt-
zeichnung in Abb. 2.3 wiedergegeben. Ein zylindrisches Rohrstiick mit abgerundeten Kanten
bildet die Ringelektrode. Die Form der Endkappen wurde mit zwei konischen Abschnitten grob
einem Rotationshyperboloid angen#hert. Mit einem Ringdurchmesser von 12.8 cm und einem
Abstand der Endkappen von 10.6cm ist diese Elektrodenanordnung m.E. die bisher grofite
Paulfalle. Die deutlich von der idealerweise hyperbolischen Form abweichende Geometrie wurde
neben Kostengriinden aus folgender Uberlegung heraus gewéhlt. Besonders im Bereich der Off-
nungen in den Endkappen treten neben dem Quadrupolanteil am elektrischen Feld auch hohere
Multipolanteile auf, die eine Kopplung der axialen Bewegung an die radiale bewirken. Die damit
mogliche Nutzung des radial verfiigbaren Phasenraums der Paulfalle sollte einen effizienten Ein-
fang erleichtern [Moor92a]. Wie im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrte Simulationen zeigen,
ist die Wahl der Fallengeometrie im Hinblick auf eine hohe Einfangeffizienz nicht optimal. Ein

!Bei der Wahl der Ziindkerzen fiir die Verwendung als Durchfiihrung ist darauf zu achten, da8 die Ziindkerze
eine durchgehende, gut leitende Verbindung aufweist. Die Erfahrung zeigte, daf§ bei manchen Ziindkerzentypen
die Verbindung hochohmig ausgefiihrt ist.



2.1. DIE PAULFALLE

39

/ Endcaps\>
Q@

LEAW
3
/>

Injection

- 128

Pulsed
i cavity

T

electrode

Ring electrode

- 106 ———— ==

Ejection
electrode

Abbildung 2.3: Die Paulfalle fiir ISOLTRAP. Schnittbild und Fotografie.
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Vergleich berechneter Einfangeffizienzen bei verschiedenen Fallengeometrien findet sich in
Kap. 3.3

Die Ionenoptik zum Einschufl besteht aus einer geerdeten Driftrohre, der einschuflseitigen End-
kappe der Paulfalle und einer in die Endkappe eingesetzten Einschuflelektrode. Die Einschuf3-
elektrode ist erforderlich, um den Ionenstrahl auch unter dem Einflul des HF-Felds an der
Eintrittsoffnung der Endkappe ins Falleninnere zu fokussieren. Die Ionenoptik fiir den Ausschuf3
der Tonen entspricht bis auf zwei Modifikationen der Einschufloptik. Zum einen ist die Aus-
schuflelektrode leitend mit der Ausschuflendkappe verbunden, da sich keine Notwendigkeit fiir
eine von der Endkappe separate Versorgung gezeigt hatte. Zum andern ist die auf die Aus-
schuflelektrode folgende Driftrohre isoliert montiert und kann {iber eine im Selbstbau gefertigte,
mittels Transformatorenol hochspannungsfest gemachte Durchfithrung angesteuert werden. Die
Lénge der Driftrohre ist mit 50 cm grofziigig gewéhlt um sicherzustellen, dafl ein von der Paul-
falle gelieferter Ionenpuls nur einen kleinen Bruchteil des Rohrs fiillt. Wird die Spannung der
Driftrohre auf Erdpotential gebracht, wihrend der Ionenpuls das Zentrum der Rohre passiert,
konnen Felddurchgriffe praktisch keine Beschleunigung des Ionenpulses bewirken.

Samtliche Elektroden der Paulfallenapparatur waren zunéchst aus Aluminium gefertigt worden.
Wihrend einer Teststrahlzeit im Sommer 1996 wurde bemerkt, dafl bis auf die einer Umladung
mit Restgasmolekiilen gegeniiber weitgehend unempfindlichen Alkalien keine von ISOLDE ge-
lieferten Ionen in der Paulfalle gespeichert werden konnten. (Alle Testmessungen vorher waren
mit Cs-Tonen erfolgt.) Ursache dieses Mifistands war ein hoher Restgasanteil von Wasser, wie
eine darauthin durchgefiihrte Restgasanalyse erbrachte. Es lag nahe zu vermuten, da3 der hohe
Wasseranteil seine Ursache in dem im Aluminium eingeschlossenen Wasser hatte, das wegen
der Oxidschicht der Aluminiumoberflichen nur langsam heraus diffundierte. Mit Riicksicht auf
die verwendeten Plexiglas- und Plastikisolatoren konnte die Apparatur nicht bei hohen Tem-
peraturen effektiv ausgeheizt werden. Als Radikalmafinahme wurden darauf mit Ausnahme der
Einschu- und Ausschuflelektroden alle anderen Elektroden aus Edelstahl neu angefertigt so-
wie die im Vakuum eingesetzten Plastikisolatoren durch keramische ersetzt. Nach vorsichtigem
Ausheizen war danach der Restgasdruck niedrig genug, dafl keine Umladungen mehr beobachtet
wurden.

Bei erwihntem Umbau wurden auflerdem die Ein- und Ausschufléffnungen in den Endkappen so-
wie den darin integrierten Elektroden vergréfiert und mit Innengewinden versehen. Dazu passend
wurde ein Satz konischer, einschraubbarer Ringe mit Innendurchmessern von 8,10 und 12 mm
gefertigt. Es war geplant, mit diesem Satz von Ringen experimentell die giinstigste Kombination
von Offnungsdurchmessern der Fallenelektroden im Hinblick auf folgende einander widerspre-
chende Anforderungen zu ermitteln. Zum einen sind moglichst geringe Durchmesser erwiinscht,
um den Puffergasdruck in der Falle hoch und auflerhalb der Falle niedrig zu halten. Andererseits
erlauben grofie Durchmesser sowohl den Einlafl des ISOLDE-Ionenstrahls als auch den Ausschufl
der akkumulierten Ionen, ohne Verluste an den Elektroden in Kauf zu nehmen. Wegen der un-
terschiedlichen Strahldurchmesser wurden auf der Einschufiseite die Ringe mit 8 mm und auf der
Ausschuflseite diejenigen mit 12 mm Durchmesser verwendet; aus Zeitmangel wurde keine weite-
re Kombination getestet. Simulationsrechnungen zum Ein- und Ausschufl der Ionen zeigen, dafl
die gewihlte Kombination fiir einen effizienten Transfer eine gute Wahl darstellt (vgl. Kap. 3.2).

In Tabelle 2.1 sind Betriebsparameter der Paulfalle aufgelistet, wie sie typischerweise in den
Strahlzeiten verwendet wurden. Als Strahlpotential wurde ein gegeniiber dem an ISOLDE
tiblichen Wert von 60 keV um die Halfte reduzierter Wert gewahlt, da die Vakuumdurchfithrung
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zum Anschluf} des gepulsten Driftrohrs noch nicht die entsprechende Spannungsfestigkeit erreicht
hat. Zur Messung des Puffergasdrucks in der Paulfalle wurde voriibergehend eine Mefréhre
zusétzlich am Haltering der Paulfalle angeflanscht.

Tabelle 2.1: Betriebsparameter der Paulfalle.

Abmessungen:

Abstand der Endkappen 10.6 cm
Innendurchmesser der Ringelektrode 12.8cm
Durchmesser Einsschufiloch 8 mm
Durchmesser Ausschuflloch 12mm

HF-Spannung;:
an Ringelektrode 2.3kV, 980kHz

Gleichspannungen: [kV]

Element beim Einfang beim Ausschufl
Einschufirohre 0 0
Einschuflelektrode 27.9 27.9
Einschuflendkappe 30 33
Ringelektrode 30 30
Ausschuflendkappe 30 27
Ausschufelektrode 30 27
Gepulstes Driftrohr 27 27 — 0
Puffergasdruck:

Im Falleninneren ca. 10~% mbar

2.2 Die Ionenquelle

Um auch auflerhalb der Strahlzeiten von ISOLDE Testmessungen mit der Paulfalle durchfiihren
zu konnen, wurde zusammen mit der Paulfalle eine 60keV Oberflichenionisationsquelle ent-
wickelt [Ghal96]. In Abb. 2.4 ist ein vereinfachtes Schnittbild dieser Ionenquelle wiedergegeben.
Das Kernstiick der Quelle ist ein konisch geformtes Heizrohrchen aus Spezialstahl 2, das mit
Casium-Zeolith gefiillt ist. Das Rohrchen wird direkt durch einen starken elektrischen Strom
geheizt, wobei sich wegen der konischen Form ein Temperaturgefille von der diinnsten Stelle an
der Vorderseite zum dickeren riickwértigen Ende bildet. Die niedrigere Temperatur im dicke-
ren Teil des Rohrchens reicht aus, um das Césium aus dem Zeolith herauszuheizen. Im heiflen
vorderen Teil sind Wolframdréhte in das Rohrchen gestopft, an denen das Césium ionisiert wird.

Im Feld zwischen dem Rohrchen, an dem die Beschleunigungsspannung anliegt, und einer auf
Erdpotential gehaltenen Elektrode werden die Ionen beschleunigt; mit einer Extraktionselek-
trode kann das Strahlprofil beeinflufit werden. Bei Heizstromen von 40-45 A kénnen von der

*Die verwendete Stahlsorte Inconel 601 (61% Ni, 22.5% Cr, 14% Fe) zeichnet sich neben einem hohen spezifi-
schen Widerstand von 1.19 mOhm mm durch hohe Oxidationsfestigkeit bei Temperaturen bis zu 1250 °C aus.
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Abbildung 2.4: Vereinfachtes Schnittbild der Tonenquelle.

Quelle Ionenstrome von 1-100 pA geliefert werden; fiir kurze Zeit kénnen bei hohem Heizstrom
(55 A) sogar bis zu 50nA erreicht werden. Eine Zeolithfiillung des Rohrchens reicht bei einem
durchschnittlichen Ionenstrom von 100 pA fiir mehrere Wochen Betrieb.

Die Emittanz der Testionenquelle wurde zu 1.3 m mm mrad bestimmt und liegt damit fast einen
Faktor 30 unter dem typischen Wert der ISOLDE-Ionenquellen. Diese Unterschiede in der Strahl-
qualitéit schlagen sich deutlich in der erreichbaren Einfangeffizienz der Paulfalle nieder, vgl.
hierzu Kap. 3.1.4.

Die Testionenquelle ist im Offline-Betrieb anstelle eines kurzen Elements des vom Massensepara-
tor ISOLDE kommenden Strahlrohrs in einem Abstand von 2.95m vor der Paulfalle eingebaut.
Daher muf} bei einem Wechsel zum Strahlbetrieb mit ISOLDE unter Brechung des Vakuums die
Testionenquelle gegen das erwéihnte Stiick Strahlrohr getauscht werden und steht dann nicht zur
Verfiigung. Im Hinblick auf eine Verwendung als Referenzionenquelle bei Massenmessungen und
die Vermeidung des zeitraubenden Umbaus wurde im Rahmen dieser Arbeit eine neue Ionen-
optik entworfen. Diese sollte alternativ die seitliche Einfithrung des Strahls der Testionenquelle
oder das Passieren des ISOLDE-Strahls erméglichen, ohne dabei eine mechanische Positionie-
rung eines Strahlfithrungselements erforderlich zu machen. Im Rahmen der Dissertation von
F. Herfurth [Herf] wird das Konzept dieser Ionenoptik derzeit weiterentwickelt. Es ist geplant,
ab den fiir Herbst 1998 geplanten Strahlzeiten eine derartige Ionenoptik einsatzbereit zu haben.
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2.3 Ionenoptik

In diesem Abschnitt wird ein Uberblick iiber die ionenoptischen Elemente gegeben, die zum
Strahltransport bis zur Paulfalle und zum Transport des Ionenpulses zur Kiihlerfalle von ISOL-
TRAP eingesetzt werden.

Im Offline-Betrieb der Paulfalle mit der Testionenquelle geniigt zur Fokussierung des lonen-
strahls auf die Eintrittstéffnung der Paulfalle eine Einzellinse. Diese Linse ist 86 cm vor der
FEinschufirohre in das Strahlrohr eingesetzt, ihre optimale Betriebsspannung betrigt 10.7kV
fiir einen 30keV-Ionenstrahl. Das letzte Quadrupol-Paar der ISOLDE-Strahlfiihrung vor der
Paulfalle, das sich direkt an die Testionenquelle anschlie3t, wird im Offline-Betrieb lediglich als
Ablenker betrieben.

Im Strahlzeitbetrieb mit dem ISOLDE-Separator wird das Strahlfithrungssystem von ISOLDE
fiir einen moglichst verlustfreien Transport und effizienten Einschufl der Ionen in die Paulfal-
le genutzt. Die ionenoptischen Eigenschaften dieses Strahltransportsystems wurden im Rahmen
dieser Arbeit neu berechnet. Ziel war dabei, die Emittanz des ISOLDE-Strahls am Ort der Retar-
dierung vor der Paulfalle zu berechnen, um in einem Vergleich mit der Akzeptanz der Paulfalle
die theoretisch mogliche Einfangeffizienz zu bestimmen. Diese rechnerische Untersuchung des
Strahltransportsystems wird in Anhang D dargestellt. Dort sind auch die im Strahlzeitbetrieb
verwendeten Spannungen in einem Vergleich mit berechneten Werten wiedergegeben.

Die wesentlichen Bestandteile des von der Paulfalle zur Kiihlerfalle fithrenden Strahltransport-
systems sind ein elektrostatisches Linsensystem, ein ebenfalls elektrostatischer 90°-Ablenker und
eine zweite spannungsgepulste Driftrohre. Letztere ist erforderlich, um die Ionen beim Einschufl
in die praktisch auf Erdpotential arbeitende Kiihlerfalle bis auf wenige eV Energie abbremsen
zu konnen. Eine detaillierte Beschreibung der eingesetzten ionenoptischen Elemente von der
Paulfalle bis zur Kiihlerfalle mit Angabe der Betriebsparameter findet sich in Anhang E.

Zur Untersuchung des zeitlichen Verhaltens der aus der Paulfalle ausgeschossenen Ionenpulse
kénnen im Abstand von 0.93m und 2.76 m vom Fallenzentrum zwei Mikrokanalplattendetekto-
ren (MCPs) in den Strahlengang gefahren werden. Der Einsatz eines Paars von MCP-Detektoren
nach der Paulfalle ist erforderlich, um aus der Flugzeitdifferenz die mittlere Energie der Ionen-
pulse zu berechnen. Diese Information erleichtert deutlich die Auffindung der Betriebsparameter
fiir die nachfolgende Ionenoptik, insbesondere fiir den energieselektiven 90°-Ablenker.

2.4 Ansteuerung

Der Betrieb der Paulfallenapparatur zusammen mit der Testionenquelle stellt folgende Anfor-
derungen an die Experimentsteuerung:

e Fiir die Ionenoptik der Ionenquelle und der Paulfalle sind mehrere Gleichspannungen in
einer Hohe erforderlich, die dem Strahlpotential von ISOLDE entspricht. Diese Spannungen
sollten auf wenige Volt genau einstellbar sein.

e Zur Erzeugung des Speicherpotentials der Paulfalle wird eine hochfrequente, um das Strahl-
potential oszillierende Speicherspannung mit einer Amplitude von einigen kV benétigt.
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Abbildung 2.5: Versorgung der Paulfallenapparatur.

e Zum Ausschufl miissen mit der HF-Phase synchronisierte Ausschufipulse von mehreren kV
Signalhohe bereitgestellt werden.

e Die Spannung des Driftrohrs zur Potentialanpassung muf} in einer Zeit von Strahlpotential
auf Erdpotential gebracht werden kénnen, die gering gegeniiber der Flugzeit des lonenpul-
ses durch das Driftrohr ist.

e Sowohl der Heizstrom der Testionenquelle als auch der Puffergasdruck sollte von einer
Regelung konstant gehalten werden.

e Zum Schutz vor Uberschligen ist eine Sicherheitsschaltung vorzusehen, die die Hochspan-
nungen abstellt, wenn der Druck in der Vakuumapparatur unzuléssig hoch wird.

Abb. 2.5 zeigt schematisch, wie die Elemente der Paulfallenapparatur angesteuert werden. Samt-
liche Spannungen fiir den Betrieb der Paulfalle und der Ionenquelle weichen maximal wenige
tausend Volt von der Spannung der verwendeten Ionenquelle ab. Daher wird mit einem stabi-
lisierten Hochspannungsnetzteil > zunichst ein Hochspannungskiifig auf die dem Strahlpotential
entsprechende Spannung gelegt (typisch 30kV). Von der Spannung des Kéfigs ausgehend werden
dann mit weiteren Netzteilen alle notwendigen Betriebsspannungen abgeleitet. Ein Trenntrans-
formator 4 {ibernimmt die Stromversorgung der Gerite im Kifig.

3Spellman
‘DEL Electronics
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Waihrend des Einfangs der Ionen wird die Spannung des Kifigs direkt an die Endkappen der
Paulfalle gelegt. Zum Ausschufl der Ionen aus der Paulfalle werden mit Hilfe zweier Netztei-
le und Transistorschalter® Spannnungspulse mit Signalhéhen von +3kV und einer Zeitdauer
von 10 us erzeugt und an die Endkappen ausgegeben. Die im Rahmen dieser Arbeit aufgebau-
te Ansteuerung des gepulsten Driftrohres zur Potentialanpassung ist in Anhang C im Detail
wiedergegeben. Die Synchronisation des Ausschufipulses mit einer gewahlten HF-Phase erfolgt
mit einem fiir diese Anforderung entwickelten Gerit, der ,KickBox“®. Die Ubertragung der
Ausschuflsignale von der erdseitig betriebenen KickBox an die in den Hochspannungskéfig ein-
gebauten Transistorschalter erfolgt mit Hilfe einer analogen Lichtleiterverbindung”. In gleicher
Weise wird das einer Frequenzdekade® entnommene HF-Signal an die Verstirkerschaltung im
HV-Kifig weitergeleitet. Diese Verstirkerschaltung, mit der resonant Speicherspannungen bis
zu 12kV Amplitude erzeugt werden konnen, ist in Anhang C néher beschrieben.

Zur Ansteuerung der Spannungsversorgungen und Regelschaltungen im Hochspannungskifig
wird ein Feldbus? eingesetzt. Mit Hilfe dieses Bussystems koénnen analog Kleinspannungen und
digitale Signale ausgegeben und eingelesen werden. Die Ansprache des Bussystems erfolgt tiber
eine serielle Lichtleiterverbindung nach der Schnittstellennorm RS-485.

Waihrend der Testphase der Apparatur in Montreal wurde die Paulfallenapparatur von einem
Macintosh Rechner gesteuert, iiber dessen Schnittstelle der Feldbus direkt programmiert werden
konnte. Um bei der Integration der Paulfallenapparatur in das ISOLTRAP-Experiment die be-
stehende Steuerung nicht mit einem weiteren Rechnersystem zu belasten, wurde die Ansteuerung
der Paulfallenapparatur im Rahmen dieser Arbeit zu den Aufgaben des VME-Bussystems der
ISOLTRAP-Steuerung hinzugefiigt. Das aus einer Kombination von PC und VME-Bus-Rechner
beruhende Experimentsteuerungs- und Datenaufnahmesystem von ISOLTRAP ist Gegenstand
zweier Diplomarbeiten [Emme93, Rohd93], neuere Entwicklungen daran sind in der Disserta-
tion von D. Beck dokumentiert [Beck97]. Da der VME-Bus-Rechner iiber die von der RS-485
geringfiigig abweichende RS-232 Schnittstelle verfiigt, erfolgt die Ansprache des Feldbusses iiber
einen im Selbstbau gefertigten Schnittstellenwandler. Das Startsignal fiir den Ausschufl der Ionen
wird wie die meisten der zeitkritischen Signale an ISOLTRAP einem Memorymodul ° entnom-
men.

Bei der Programmierung der Steuerung der Paulfallenapparatur auf den VME-Bus-Rechner
wurden unter Ausnutzung der Echtzeitfdhigeit dieses Rechensystems Regelungen zur Konstant-
haltung des Heizstroms der Ionenquelle und des Puffergasdrucks eingebaut. Der Heizstrom der
Tonenquelle wird mit einem motorgesteuerten Stelltransformator, einem Trenntransformator und
einem Hochstromtransformator auf den gewiinschten Wert gebracht. Die Einstellung des Puffer-
gasdrucks erfolgt iiber ein Einlaiventil im HV-Kifig an der Paulfalle, das von einer im Selbst-
bau gefertigten Steuereinheit versorgt wird. Als Regelgrofle wird die Ausgabe einer Penning-
Vakuummefirohre genommen, die den anfallenden Druck im Bereich der Einschufiréhre mifit.
Mit dieser Mefrohre ist auch eine Sicherheitsschaltung verbunden, die die Versorgung der Paul-
fallenapparatur unterbricht, falls der Druck fiir einen sicheren Betrieb zu hoch wird.
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3 Rechnerische Untersuchungen von Eigenschaften
der Paulfalle von ISOLTRAP

In diesem Kapitel wird zunéchst die Frage behandelt, welche Einfangeffizienz mit der fiir ISOL-
TRAP entwickelten Paulfalle unter realistischen Betriebsbedingungen theoretisch erreichbar ist.
Waihrend der im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Messungen stellte sich heraus, daf} die
Effizienz der verwendeten Paulfalle zur Pulsformung nicht den Erwartungen gerecht wurde (vgl.
Kap. 4.5). Aufgrund dieser Erfahrung kam der Untersuchung der Verlustmechanismen beim Ein-
fang von Ionen in die verwendete Paulfalle wachsende Bedeutung zu. Den zweiten Schwerpunkt
dieses Kapitels bildet die Simulation der Pulseigenschaften der aus der Paulfalle ausgeschossenen
Ionen. Diese Rechnung bildet die Grundlage fiir die in Kap. 4.2 beschriebene Auswertung der
beobachteten Flugzeitspektren. Abschliefend werden in Abschnitt 3.3 einige Rechnungen zum
Einflufl der Fallengeometrie auf die Einfangeffzienz vorgestellt und Moglichkeiten zur Steigerung
der Einfangeffizienz aufgezeigt.

3.1 Berechnung der Einfangeffizienz

Wie bereits in Kapitel 1.3 ausgefiihrt wurde, héingt die Einfangeffizienz sowohl von der Strahlqua-
litdt als auch von den Eigenschaften der Paulfalle ab. Wie gut die Paulfalle bei einer bestimmten
Wahl von Betriebsparametern geeignet ist Tonen einzufangen, wird quantitativ durch die Ak-
zeptanz der Falle o ausgedriickt. Diese Grofle mifit den Anteil der Ionen in einer HF-Periode,
die einer dauerhaften Speicherung in der Falle entgegengehen, bezogen auf die Zahl aller Ionen,
die die Punkte (z,y, z) einer senkrecht zur Strahlachse gewihlten Ebene z = 2y in Richtung der
Paulfalle mit Geschwindigkeitskomponenten v,, v, verlassen. Wegen der Zylindersymmetrie der
Paulfalle kann die Abhéngigkeit der Akzeptanz von den Phasenraumkoordinaten x, y, v, v, auch
in den Radialkoordinaten r und deren Zeitableitung dr/dt ausgedriickt werden; es tritt keine
Winkelabhéngigkeit auf. Die Strahlqualitéit spiegelt sich in der Dichteverteilung des Ionenstrahls
im Phasenraum der transversalen Koordinaten x,y wieder. Da im Strahltransportsystem von
ISOLDE Dipol- und Quadrupolablenker eingesetzt werden (vgl. Anhang D), ist der vom Mas-
senseparator gelieferte Ionenstrahl nicht symmetrisch um die Strahlachse. Zum Vergleich mit der
Akzeptanz der Paulfalle wird die Verteilung des Ionenstrahls ebenfalls in der Ebene z = zg ermit-
telt und in Abhéngigkeit von den Radialkoordinaten r, dr/dt umgeschrieben. In dieser Notation
wird die Dichteverteilung im Folgenden als Emittanz n bezeichnet.

Die Einfangeffizienz €;,; ist das Produkt der in der Ebene z = zy ermittelten Gréflen o und 7,
integriert iiber die vom Ionenstrahl beanspruchte Flache im Phasenraum:

€inj = //a(r,v) -n(r,7y) drdy . (3.1)

Die Zeitableitung dr/dt steckt hier in der Winkelvariablen v, welche den Quotienten aus dr/dt
und der axialen Geschwindigkeit des Ions v, bezeichnet. Fiir die Rechnung soll davon ausgegan-
gen werden, dafl der Strahl keine Energieunschérfe aufweist.

46



3.1. BERECHNUNG DER EINFANGEFFIZIENZ 47

3.1.1 Berechnung der Akzeptanz der Paulfalle, Reibungsansatz

Zur Berechnung eines Akzeptanzwertes a(r,~y) der Paulfalle wird folgendermafien vorgegangen.
Ausgehend von einer Startebene vor dem Paulfallenzentrum wird numerisch eine Ionenbahn
mit den Anfangsbedingungen v,,r,v,&y verfolgt und gepriift, ob ein Ion auf dieser Bahn bei
bestimmten Betriebsparametern der Paulfalle dauerhaft gespeichert werden kann. Diese Rech-
nung wird unter schrittweiser Variation der Startphase £ wiederholt, um den Zeitanteil einer
HF-Periode, der zu einer dauerhaften Speicherung von Ionen zur Verfiigung steht, mit ausrei-
chender statistischer Sicherheit zu ermitteln.

Zur Bahnverfolgung wird das fiir den Einschuf} in die Paulfalle relevante elektrische Feld benétigt.
Wegen der Zeitabhingigkeit des Speicherpotentials sind auch die Potentialbeitrige einzelner
Elektroden erforderlich. Die Beitréige aller Elektroden der Paulfalle wurden mit dem Programm
SIMION 6 auf einem 0.5 mm x 0.5 mm Gitter in der r, z-Ebene als Losung der Laplacegleichung
ermittelt. Fiir die Bestimmung eines einzelnen Akzeptanzwerts sind bei geringen Gasdriicken
einge tausend Ionenbahnen zu verfolgen. Berechnungen von Ionenbahnen in zeitabhédngigen Fel-
dern in diesem Umfang erschienen mit dem Programm SIMION nicht in einem akzeptablen
Zeitrahmen durchfithrbar. Aus diesem Grund wurde die Bahnverfolgung von der Potentialbe-
rechnung mit SIMION getrennt und zur Aufgabe eines im Rahmen dieser Arbeit entwickelten
Programms INJECT gemacht. Die von SIMION berechneten Potentialbeitrdge werden von IN-
JECT als Grundlage der Feldberechnung genommen.

Zur Simulation der Dampfung der Ionenbewegung durch ein Puffergas wird bei der numeri-
schen Losung der Bewegungsgleichung der Reibungsterm aus Gleichung (1.78) eingesetzt. Die
Stéarke der Dampfungskonstanten wird aus dem Gasdruck und der reduzierten Mobilitdt Ky ent-
sprechend den Gln. (1.81) und (1.82) abgeleitet. Die ddmpfende Kraft wirkt in der Simulation
ausschliefllich und konstant im Falleninneren. In der Simulation wird gepriift, ob das Ion in einer
Flugzeit von bis zu 10ms auf eine Bahn mit Maximalamplituden r <5mm und |z| <5mm um
das Fallenzentrum gebracht werden kann und dabei eine kinetische Energie von nicht mehr als
100 meV erreicht. Ist dies der Fall, gilt das Ion als dauerhaft gespeichert.

Bereits fiir einen Satz von Betriebsparametern der Paulfalle mufl ein dreidimensionaler An-
fangswertbereich (7,7, &) durchgegangen werden. Wéhrend der Laufzeit des Programms kénnen
zudem die Einschuflenergie Ej,;, die HF-Amplitude V, die Spannung der EinschuBelektrode
Umjr und der Puffergasdruck p in frei wihlbaren Schrittweiten durchgefahren werden, um die
Abhéngigkeit der Einfangeffizienz von diesen Parametern rechnerisch zu untersuchen. Feste Pa-

Tabelle 3.1: Feste und variable Parameter der Einschuflsimulation zur Berechnung der Akzep-
tanz.

Konstante Wert Parameter Wert
Q 984400 Hz Vv 2000 bis 6000V
Mion 133u DAr 2:10~4 bis 2:10~2 mbar
UPtatform 30000V Ep 29850 bis 30150 eV
UmnjEnd 30000V Umjri 26000 bis 30000V
Ugjgnd 30000V r 0 bis 8.2mm
ol -80 bis 20 mrad
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rameter der Simulation sind die Frequenz des Speicherfeldes €2, die Masse des Ions m;,, sowie
die Spannungen am Hochspannungskéfig Upjaiforn und an den ein- und ausschuflseitigen End-
kappen der Falle, Uryjpng und Ugjgnq. Als Puffergas wird Argon angenommen. Typische Werte
fiir die Parameter der Simulation sind in Tabelle 3.1 aufgelistet.

Die Startebene befindet sich 32 mm vor dem Ende der Einschuffirohre gerade vor der Retardie-
rungsstrecke vor der Einschuflelektrode und bildet dort die Schnittstelle zu den in Kapitel 3.1.3
dargestellten Rechnungen zur Emittanz des Ionenstrahls. Ausgabewerte des Programms sind
die erhaltenen Akzeptanzwerte fiir einen Bereich von Anfangsbedingungen r,~, der typisch in
Schritten von 0.2 mm bzw. 2 mrad durchkdmmt wird.
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Abbildung 3.1: Berechnung der Akzeptanz der Paulfalle von ISOLTRAP. Die Phasenraum-
diagramme in der oberen Bildhilfte zeigen Akzeptanzwerte der Paulfalle, berechnet fiir
die Gasdriicke pa, =5-10"*mbar (links) und p4, =5-1073 mbar (rechts). Die angegebenen
Werte g, sind die maximalen Akzeptanzwerte der Diagramme. Den Verzweigungen der
Akzeptanzflichen entsprechen zwei Typen von lonenbahnen, die mehrheitlich in dem einen
oder dem anderen der beiden Aste zur dauerhaften Speicherung fiithren. Zwei Trajektorien,
die zu den markierten Akzeptanzwerten in den beiden Asten des Akzeptanzdiagramms fiir
den Gasdruck von pa, = 5-1073 mbar beitragen, sind im unteren Teil wiedergegeben.
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Als Beispiel sind berechnete Akzeptanzwerte fiir zwei Gasdriicke, pa, =5-10"* mbar sowie
par =5-10"3 mbar als Funktion der Phasenraumvariablen r und + in einer Graustufendarstel-
lung im oberen Teil der Abbildung 3.1 wiedergegeben. In diesen Rechnungen sind als Betriebs-
parameter der Paulfalle V' =2300V und Up,;g = 27900 V angesetzt. Je nach Puffergasdruck ist
eine unterschiedliche Einschuflenergie zum Erreichen grofitmoglicher Akzeptanzwerte erforder-
lich. Fiir den Druck von p=5-10"*mbar werden bei der Einschufienergie von Epj =30115eV
maximal 1.6 Prozent erreicht, bei p=>5-10"3 mbar steigt der maximale Akzeptanzwert bei der
EinschuBenergie von Ep,; =30122¢V auf 18 Prozent. Auffillig an den Akzeptanzdiagrammen ist
die Verzweigung der Akzeptanzbereiche zu hohen Anfangswerten 7 hin. Den beiden Asten eines
Akzeptanzbereichs entsprechen zwei Typen von lonenbahnen, die mehrheitlich in dem einen oder
dem anderen der beiden Aste zur dauerhaften Speicherung fithren. Beispiele dieser Ionenbahnen
sind im unteren Teil der Abbildung 3.1 fiir verschiedene Anfangswerte 7,y bei dem Gasdruck
von pa, =5-1073 mbar dargestellt.

3.1.2 Berechnung der Akzeptanz der Paulfalle, Stoflsimulation

Bei den bisher vorgestellten Rechnungen zur Akzeptanz der Paulfalle wurde die Kiihlung der
Tonenbewegung in einer Puffergasatmosphére durch den einfachen Reibungsterm aus Gleichung
(1.78) in der Bewegungsgleichung simuliert. Dieser Dampfungsansatz ist zum Versténdnis des
Einfangverhaltens der Paulfalle und der Abhéingigkeit der Einfangeffizienz von den Betriebs-
parametern gut geeignet. Es sollte jedoch nicht versucht werden, daraus einen absoluten Wert
fiir die erreichbare Einfangeffizienz gewinnen, ohne die Grenzen des Modells zu kennen. Wie
in den Kapiteln 1.2.1 und 1.2.3 behandelt wurde, fithrt der Stof} eines lons mit einem leichten
Gasmolekiil nur im Mittel zu einer Kiihlung des lons. Ein einzelner Stofivorgang kann aber —
insbesondere bei schwereren Gasmolekiilen — auch zu einer Aufheizung oder sogar zum Verlust
des Ions an einer Elektrode fithren. Der einfache Reibungsansatz fithrt aber nach Gln. (1.79)
immer zu einer Kiihlung des Ions und eine auf diesem Ansatz beruhende Berechnung der Ein-
fangeffizienz wird daher einen unrealistisch hohen Wert liefern.

Um zu sehen, wie weit die auf dem Reibungsansatz beruhende Simulation die Einfangeffizienz
tiberschitzt, wurde die Akzeptanzrechnung fiir ausgewéhlte Stofipartner wiederholt, wobei die
Wechselwirkung des Tons und der Gasmolekiile durch die in Anhang A beschriebenen Streupo-
tentiale angendhert wurde. Die Simulation der einzelnen Stofle erfolgt in Analogie zu dem in
Anhang B beschriebenen Vorgehen. Der Einschufl eines Tons mit Startwerten £, v, r kann wegen
der zufillig gewihlten Stolparameter in einer Abfolge von St6flen einmal zu einer dauerhaften
Speicherung in der Falle fithren, ein andermal aber nicht. Deshalb wird die Startphase zufillig
gewdhlt, und der Anteil der eingefangenen Ionen an den mit -, r gestarteten Ionen wird als Maf}
fiir die Akzeptanz genommen.

Im Vergleich zu den auf dem Reibungsansatz beruhenden Simulationen benétigen die Einschuf3-
rechnungen unter Verfolgung der StoBprozesse etwa eine GréfSenordnung mehr an Rechenzeit .
Daher wurden die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Akzeptanzrechnungen auf die Stof3-
partner Cs*/He, Cs™/Ar und Cs'/Kr beschrinkt, die auch in den Testmessungen eingesetzt
wurden. Als Gasdruck wurde ein Wert von p=2-10"2 mbar angesetzt, der einen Kompromifl
zwischen dem zum Vergleich mit den experimentellen Werten erwiinschten niedrigen Gasdruck
und den niedrigen Rechenzeiten bei hohem Gasdruck darstellt.

'Die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Simulationen beanspruchten zusammen iiber vier Monate CPU-
Zeit auf den VAX-Rechnern des Mainzer Alpha-Clusters.
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Abbildung 3.2: Vergleich der Akzeptanz der Paulfalle bei Berechnung mit Reibungsansatz
(links) und mit Stofisimulation (rechts) fiir die Stofpartner Cs*/He (oben), Cs*/Ar (Mit-
te) und Cs™/Kr (unten) bei einem Gasdruck von p=2-1073 mbar. Die angegebenen Werte
Qmaq sind die maximalen Akzeptanzwerte der Diagramme. Die nach Gln. (3.2) berech-
nete effektive Akzeptanz a.p gibt den Inhalt einer dquivalenten Phasenraumfliche mit
Akzeptanzwerten 1 an.
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Die Ergebnisse der Akzeptanzrechnungen mit Stofisimulation sind in Abbildung 3.2 im Ver-
gleich mit den Resultaten einer Rechnung mit Reibungsansatz gezeigt. Als Betriebsparameter
der Paulfalle sind V' =2300V und Upyg = 27900 V angesetzt. Zum Vergleich der einzelnen Ak-
zeptanzdiagramme untereinander ist die Berechnung einer effektiven Akzeptanz . hilfreich,
welche die Grofie einer dquivalenten Phasenraumfliche mit Akzeptanz 1 angibt:

Qefp = //a(r, ) dr dry

Im Fall des Puffergases Helium liefern die Stofisimulation und die Rechnung mit Reibungsan-
satz vergleichbare effektive Akzeptanzwerte, dagegen weichen die Werte bei den Stofipartnern
Cs*/Ar und Cs™* /Kr deutlich voneinander ab. Die effektiven Akzeptanzwerte aeg bei den Rech-
nungen mit Stofisimulation sind fiir die StoSpartner Cs*/Ar einen Faktor 6.6 kleiner als bei der
Rechnung mit Reibungsansatz, bei der Kombination Cs™/Kr betriigt der Unterschied sogar
einen Faktor 7.6. Weiterhin ist erkennbar, dafl die bereits bei der Diskussion von Abb. 3.1 be-
handelte Gabelung der Akzeptanzfliche bei der Stofisimulation weniger scharf ausgeprigt ist
als bei der Rechnung mit Reibungsansatz. Zudem bieten die mit Stofisimulation ermittelten
Akzeptanzdiagramme ein umso diffuseres Bild, je schwerer das Puffergasteilchen ist.

(3.2)

z=z0

Eine Erklarung hierfiir bieten die bei den Stéfen der Ionen mit den Gasteilchen auftretenden
Impulsdnderungen und Streuwinkel. Diese Streuparameter werden umso grofler, je schwerer die
Gasmolekiile sind. Entsprechend fiihrt ein mit der Masse des Gasteilchens wachsender Bereich
von Anfangswerten -y, r zu einer Speicherung, der in der Rechnung mit Reibungsansatz nicht zum
Einfang beitrégt. Verglichen mit der Rechnung mit Reibungsansatz sind die mit Stoflsimulation
ermittelten Akzeptanzwerte bei den Puffergasen Argon und Krypton geringer, da die zufillig
auftretenden groflen Streuwinkel zur Aufheizung und letztlich zum Verlust der Ionen beitragen.
FEin Stof} eines Césiumions mit einem leichten Heliumatom fiithrt dagegen nur sehr selten auf
eine instabile Bahn.

3.1.3 Berechnung der Strahlemittanz

Zur Bestimmung der Strahlemittanz wurden zunéchst die Abbildungseigenschaften der Strahl-
fithrungssysteme von den verwendeten Ionenquellen (ISOLDE-Target bzw. Testionenquelle) bis
zur Paulfalle bestimmt. Hierzu wurde das Programmpaket GIOSP [Woll87] eingesetzt, das die
Transfereigenschaften nach Eingabe der Geometrie und Betriebsparameter der verwendeten io-
nenoptischen Elemente in eine Transfermatrix umsetzt. Das Strahlfiihrungssystem von ISOLDE
bis zur Paulfalle ist in Anhang D n#her beschrieben; dort ist auch die verwendete Eingabeda-
tei fiir GIOSP angefiigt. In einem zweiten Schritt wird mit einem im Rahmen dieser Arbeit
entwickelten Hilfsprogramm unter Verwendung der von GIOSP berechneten Transfermatrix die
Berechnung der Emittanz der Ionenquellen am Ort der gewéhlten Schnittstelle mit den Akzep-
tanzrechnungen vorgenommen.

Als Startwert der Rechnungen fiir den ISOLDE-Ionenstrahl wurde fiir die Ionenquelle ein el-
liptisches Strahlprofil im Phasenraum der transversalen Koordinaten mit einer Flidche von
35 mmm mrad angesetzt. Dieses Profil resultiert aus Simulationen der Strahleigenschaften von
ISOLDE-Ionenquellen [Mart96] und wird von Emittanzmessungen bestétigt [StSi98]. Weiterhin
1583t sich mit diesem Profil am besten die mit dem Strahlbeobachtungssystem von ISOLDE in
den Fokalebenen aufgenommene Form des Ionenstrahls reproduzieren. In Abb. 3.3 links ist die
berechnete Emittanz des ISOLDE-Strahls in der gewihlten Ebene kurz vor der Retardierung,



52 KAPITEL 3. EIGENSCHAFTEN DER PAULFALLE VON ISOLTRAP, RECHNUNGEN

20 [ T T T T T T T T ] 20 [ T T T T T T T T ]
| — | o |
T 20f . 20t y
E E ]
=40t g =40t ]
-60 | . 60 | ]
ISOLDE beam 1 Internal ion source .

_80 1 1 1 1 _80 1 1 1 1

0 2 4 6 8 0 2 4 6 8

r [mm] r [mm]
Abbildung 3.3: Die Strahlemittanz der Ionenquellen von ISOLDE (links) und der Testio-
nenquelle (rechts), berechnet fiir eine Ebene 148 mm vor dem Paulfallenzentrum.

34.7m nach dem Target wiedergegeben. Zum direkten Vergleich mit den Akzeptanzdiagrammen
wurde die Verteilung in r,y-Koordinaten umgerechnet und entsprechend der Abb. 3.1 skaliert.

Bei der analog durchgefiihrten Rechnung fiir die Testionenquelle ist fiir den Strahltransport
lediglich eine Einzellinse zu beriicksichtigen. Ausgangspunkt dieser Rechnung ist wiederum ein
elliptischer Phasenraum, aber mit der viel geringeren, experimentell bestimmten Fliche von
1.5mmmmrad [Ghal96]. Die resultierende Emittanz der Testionenquelle ist in Abb. 3.3 rechts
in gleicher Weise dargestellt wie die Emittanz der ISOLDE-Quelle.

3.1.4 Vergleich von Akzeptanz und Emittanz

Nach der Berechnung der Akzeptanz der Paulfalle und der Emittanz der Ionenquellen kann nun
geméB Gleichung (3.1) die Einfangeffizienz bestimmt werden. Wenn fiir die Akzeptanzwerte die
FErgebnisse der Stofisimulation verwendet werden, ergibt sich die FEinfangeffizienz fiir den Strahl
aus der Testionenquelle bei dem Gasdruck von p4, =2-1073 mbar zu 1.6 %. Die Akzeptanzrech-
nung mit Reibungsansatz liefle sogar einen Wert von 9.5 % erhoffen. Dahingegen berechnet sich
fiir den Strahl aus der ISOLDE-Ionenquelle die Einfangeffizienz zu 0.8 % (Stofisimulation) bzw.
3.9% (Reibungsansatz).

Fiir den Gasdruck von pa, =5-10"* mbar, der eine obere Grenze des mit dem derzeitigen Auf-
bau erreichbaren Drucks in der Paulfalle darstellt, berechnet sich die Einfangeffizienz fiir den
Strahl aus der ISOLDE-Ionenquelle zu 0.25 % (Reibungsansatz). Mit der Testionenquelle soll-
te dagegen eine Einfangeffizienz von 1.05% erreichbar sein. Beriicksichtigt man versuchsweise
auch bei diesen Werten den Faktor 5, um den sich bei dem Gasdruck von pa, =2-1073 mbar
die Effizienzwerte aus den Rechnungen mit Reibungsansatz von denen aus der Stoflsimulation
unterscheiden, ist mit dem derzeitigen Aufbau eine Einfangeffizienz von etwa 5-10™% zu erwar-
ten. Weitere Rechnungen, insbesondere die simulierte Abhéngigkeit der Einfangeffizienz von den
Betriebsparametern der Falle werden im Vergleich mit den experimentellen Daten in Kapitel 4.3
vorgestellt.
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3.2 Berechnung von Eigenschaften der ejizierten Ionenpulse

Wenn die Orts- und Geschwindigkeitssverteilung der gespeicherten Ionenwolke in der Falle vor
dem Ausschufl bekannt ist, kann die Phasenraumverteilung der ausgeschossenen Ionenpulse er-
mittelt werden. Dazu werden die Bahnen einer Anzahl von Ionen beim Ausschufl verfolgt, deren
Anfangswerte entsprechend der Dichteverteilung nach Gln. (1.67) gewé#hlt werden. Der Start-
zeitpunkt der Bahnverfolgung wird durch die Hochfrequenzphase & festgelegt, bei der der Aus-
schufipuls ausgegeben wird. Wenn die Ionen eine bestimmte Position, z.B. die eines der Teilchen-
detektoren im Strahlengang, erreicht haben, wird die Bahnberechnung beendet und die Zeit- und
Energieverteilung des Pulses ermittelt.

Um einen Wert fiir die Temperatur T' der Ionenverteilung in der Falle zu erhalten, wird die simu-
lierte Flugzeitverteilung mit experimentell bestimmten Flugzeitspektren verglichen, die mit ei-
nem Teilchendetektor aufgenommen wurden. Wenn die Simulation das experimentelle Verhalten
nicht befriedigend wiedergibt, wird die Rechnung unter Variation der Temperatur in Gln. (1.67)
solange wiederholt, bis sich die bestmdgliche Anndherung der Flugzeitspektren einstellt. Auf den
Vergleich der berechneten mit den gemessenen Flugzeitverteilungen wird in Kapitel 4.2 einge-
gangen, an dieser Stelle soll ausschliefSlich das Vorgehen bei der Simulation behandelt werden.

Die Beschreibung der Dichteverteilungen nach Gln. (1.67) vor dem Ausschuff wird wegen der
Axialsymmetrie der Paulfalle mit Vorteil in Zylinderkoordinaten r, z und mit den Geschwindig-
keiten v,, v, vorgenommen. In axialer Richtung lautet die Verteilungsfunktion

d2N(§) 1 2 ’Yg I 192
T dv. oCexXp | ~5— o + ] (vz —zQtan@,/2) ) . (3.3)

Zur Bestimmung der Verteilung in radialer Richtung wird zunéchst das Produkt der unabhingi-
gen Verteilungen d>N/(dz dv,) und d?N/(dy dv,) nach Gln. (1.67) gebildet und in Radialko-
ordinaten ausgedriickt. Eine anschlieBende Integration iiber die verbleibende Zeitableitung der
Winkelvariablen liefert das Ergebnis

d’N(€) 1 o Y
dr dv, oCTexp )~ 5 7—2+w—2(vr—rﬁtan0r/2) ) . (3.4)

Die Groflen oy mac, ¥, wr und 6, sind dieselben, die in der Verteilungsfunktion nach Gln. (1.67)
fiir die Koordinaten z,y auftreten.

Um Zahlenwerte fiir die Parameter 0,4, 7, w und 6’ in den beiden zuletzt aufgefiihrten Gleichun-
gen einsetzen zu konnen, ist die Kenntnis der Mathieuparameter ¢, und ¢, erforderlich. Wie in
Kap. 2.1 beschrieben wurde, weicht die Geometrie der verwendeten Falle von der Idealform einer
hyperbolischen Paulfalle deutlich ab. Daher kénnen ¢, und ¢, nicht direkt aus den Fallengréfien
abgeleitet werden, wie es mit den Gleichungen (1.4) und (1.11) fiir eine hyperbolische Falle
moglich wire. Das von der Elektrodenstruktur erzeugte Potential der Falle V,. unterscheidet sich
jedoch in der N&he des Fallenzentrums nur wenig von einem reinen Hyperbelpotential V;. Die
relative Abweichung |1 — V;/V;| betriigt beispielsweise in dem von |z| <30 mm und r < 30 mm
definierten Bereich um die Fallenmitte weniger als 2.6 %. Daher wird fiir die Berechnung der
Tonenverteilung vor dem Ausschufl das reale Potential der Falle durch ein Hyperbelpotenti-
al ersetzt, dessen Stérke sich aus einem Vergleich des Potentials auf der Symmetrieachse um
das Fallenzentrum herum mit einem Parabelpotential gewinnen 148t. Dieser Vergleich liefert
nach Gln. (1.6) eine charakteristische Fallengrofle fiir die dquivalente hyperbolische Paulfalle
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von d=5.21 cm. Bei den in dieser Arbeit typischerweise verwendeten Betriebsparametern von
2/2r =1MHz und V =2300V erhélt man damit fiir den Mathieuparameter der axialen Bewe-
gung q, =0.031.

Zur Bahnverfolgung wird das Programm EJECT verwendet, das in gleicher Weise wie das zur
Akzeptanzbestimmung eingesetzte Programm INJECT die von SIMION berechneten Potential-
beitriige der Fallenelektroden zur Feldberechnung nutzt. Zusétzlich zu den bereits fiir die Ein-
schuirechnung relevanten Elektroden beriicksichtigt EJECT auch das Feld der Ausschufirchre,
deren Spannung wihrend des Durchflugs des Ionenpulses von der Spannung Ugjpyperi auf eine
Spannung Ugjruperin Nahe Erdpotential gebracht wird. Die Restspannung Ugjryuperin ist expe-
rimentell schwierig zu bestimmen (vgl. Anhang C.2) und wurde als freier Parameter in die
Rechnung aufgenommen. Eine weiterer Parameter ist die Position des Teilchendetektors zpe,
die bis auf wenige Millimeter genau bekannt ist. In Tabelle 3.2 sind typische Werte fiir die
Parameter der Ausschuflsimulation zusammengefaflt.

Tabelle 3.2: Feste und variable Parameter der Ausschuflsimulation.

Konstante Wert Parameter ‘ Wert
Q 984400 Hz 2 0 bis 360°
\% 2300V T 300 bis 1000 K
Mion 133 u UEjTubeFin 0 bis 1000V
U Platform 30000V ZDet 0.92 bis 0.97m

Upger | 27900V
Umjgna | 33000V
Ugigng | 27000V
Ugjrubemi | 28110V

In den zwei folgenden Kapiteln werden Pulseigenschaften vorgestellt, die aus den Ausschufirech-
nungen unter Verwendung ausgewéhlter Parameter £ und T folgen. Im néchsten Kapitel wird
zunéchst auf die Situation eingegangen, wenn das speichernde HF-Feld wihrend des Ausschuf3-
vorgangs angeschaltet bleibt, wie es im Experiment der Fall ist. In Kapitel 3.2.2 werden dagegen
Pulseigenschaften diskutiert, die sich einstellen sollten, wenn das speichernde HF-Feld wahrend
des Ausschufivorgangs deaktiviert werden konnte.

3.2.1 Ausschufl bei Anwesenheit des Speicherfelds

Wenn das Speicherfeld wihrend des Ausschuflvorgangs angeschaltet bleibt, sind die Pulseigen-
schaften je nach HF-Phase, bei der der Ausschulpuls ausgegeben wird, deutlich unterschiedlich.
Mehrheitlich wird die Orts- und Impulsverteilung vor dem Ausschuf} in eine sowohl in der Flug-
zeit als auch in der Energie breite Verteilung abgebildet. Nur bei bestimmten HF-Phasen kann
eine Phasenraumverteilung mit sehr kleiner Flugzeit- und Energieunschirfe erreicht werden, die
fiir einen effizienten Ionentransport geeignet ist.

Zur Verdeutlichung der Phasenabhingigkeit der Pulseigenschaften sind in Abb. 3.4 Beispiele
berechneter Verteilungen im Phasenraum der axialen Energie- und Flugzeitvariablen wiederge-
geben. Die Projektionen dieser Verteilungen auf die beiden Achsen der Diagramme ergeben die
Flugzeit- und Energieverteilungen, welche den Phasenraumdiagrammen oben und rechts hinzu-
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Abbildung 3.4: Berechnete Pulseigenschaften beim Ausschufl mit aktivem Speicherfeld.
Die Bilder unten links in den beiden Bildreihen zeigen die Ionenverteilung im Phasen-
raum der Flugzeit- (TOF) und Energievariablen. Die daraus berechneten Flugzeit- und
Energieverteilungen sind dariiber bzw. rechts angefiigt. Fiir die obere Bildreihe wurde der
Ausschuflvorgang bei einer Startphase von 2£ = 78° simuliert, fiir die untere Reihe dagegen
findet der Ausschuf bei 2§ =304° statt. Die in den Phasenraumdiagrammen gezeichneten
Ellipsen umfassen etwa 95% der vom Strahl eingenommenen Fliche. Man beachte die
unterschiedliche Skalierung in den beiden Bildreihen. Weitere Parameter und Diskussion
siche Text.
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gefiigt sind. Bei den Rechnungen zur oberen Bildreihe beginnt der Ausschufl bei der Startpha-
se 26 =78° bei denen zur unteren Bildreihe bei 26 =304°. Fiir beide Simulationen wurden die
Bahnen von jeweils 10° Ionen verfolgt, deren Startwerte entsprechend den Verteilungen nach
Gln. (3.3) und (3.4) mit einer Temperatur von 540 K erzeugt wurden. Die iibrigen freien Pa-
rameter nach Tab. 3.2 lauten Ugjpuperin =503 V sowie zpe; = 936 mm 2. Der Inhalt der von der
Tonenverteilung im Phasenraum eingenommenen Flache ist unabhéingig von der HF-Phase, wie
es der Satz von Liouville fordert und betrégt etwa 22 eV us. Die Verteilung nimmt allerdings je
nach HF-Phase eine deutlich andere Form an: Bei dem Ausschuf3 bei der Startphase 26 =304°
stellt sich eine langgestreckte Phasenraumverteilung mit einer groflen Zeitunschérfe von etwa
6 us und einer Energieunschirfe von 1500eV ein. Ein derartiges Aussschufiverhalten wird im
tiberwiegenden Teil der Startphasen £ beobachtet. Dagegen wird die Verteilung bei einem Aus-
schufl mit der Startphase 2£ =78° auf einen Bereich konzentriert, der von allen Phasen ¢ die
kleinstmogliche Zeitunscharfe von 0.5 us und die niedrigste Energieunschirfe von etwa 100eV
aufweist. Um diese Unterschiede zu verdeutlichen, ist in den Phasenraumdiagrammen zusétzlich
eine Ellipse eingezeichnet, welche etwa 95% der vom Strahl beanspruchten Fliche einschlieit. Bei
der Startphase 2 =78° hat diese Ellipse lediglich eine Fliche von 55eV us, bei der Startphase
2& =304° dagegen lautet der Flidcheninhalt 638 eV us.

FEine weitergehende Diskussion des Pulsverhaltens wird im Vergleich mit den experimentellen
Flugzeitspektren in Kap. 4.2 vorgenommen.

3.2.2 Ausschufl bei Abwesenheit des Speicherfelds

Wenn das Speicherfeld wiahrend des Ausschuflvorgangs ausgeschaltet werden kann, hiangt die
mittlere Energie der Ionenpulse nicht von der Masse der Ionen und nicht von der HF-Phase
ab, bei der der Ausschufipuls ausgegeben wird. Ebenso koénnen sowohl Energie- und Flugzeit-
unschirfe wegen der geringen Variation der Ortsverteilung mit der HF-Phase vor dem Ausschuf}
und der geringen Geschwindigkeiten im Vergleich zur Pulsenergie von mehreren keV eine nur
geringe Abhéngigkeit von der HF-Startphase aufweisen. Im Hinblick auf eine Minimierung der
beim Strahltransport zur Kiihlerfalle zu kontrollierenden Parameter wire daher dieses Ausschuf3-
szenario dem im vorigen Kapitel behandelten vorzuziehen.

Die berechneten FEigenschaften der ejizierten Ionenpulse bei deaktiviertem Speicherfeld sind in
Abb. 3.5 in gleicher Weise wie in Abb. 3.4 wiedergegeben. Die Parameter der Simulation sind
dieselben, die auch bei der Rechnung zum Ausschufl mit aktivem Speicherfeld verwendet wur-
den. Als Startphase ist 26 =78° angesetzt; bei anderen Startphasen wird aus den o.a. Griinden
keine andersartige Verteilung beobachtet. Sowohl die Zeitunschérfe von etwa 1 us als auch die
Energieunschérfe von ca. 200eV sind etwa doppelt so hoch wie die entsprechenden Werte bei
der giinstigsten Startphase beim Ausschufl mit aktivem Speicherfeld. Der Fliacheninhalt der El-
lipse, welche 95% des Strahlprofils im Phasenraum einschlieft, hat jedoch mit 30eV us einen
sehr niedrigen Wert, da das Strahlprofil nahezu auf einer Geraden zu liegen kommt.

Tonenpulse mit diesen Phasenraumeigenschaften kénnen mit dem bestehenden Strahltransport-
system ohne grofiere Verluste in die Kiihlerfalle iiberfiihrt und dort eingefangen werden. Ange-
sichts der o.a. Vorteile beim Transfer der Ionen zur Kiihlerfalle erscheint die notwendige Modi-
fikation der Elektronik zur Schnellabschaltung des hochfrequenten Speicherfelds beim Ausschufl
gerechtfertigt.

2Die Werte der freien Parameter stammen aus dem Vergleich mit den experimentellen Daten, der in Kap. 4.2
behandelt wird.
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Abbildung 3.5: Berechnete Pulseigenschaften beim Ausschufl mit deaktiviertem Speicher-
feld. Unten links ist die Ionenverteilung im Phasenraum der Flugzeit- (TOF) und Energie-
variablen wiedergegeben. Die daraus berechneten Flugzeit- und Energieverteilungen sind
oben bzw. rechts angefiigt. Die Bildreihe zeigt die Ergebnisse einer Ausschuflsimulation bei
einer Startphase von 2§ =78°; bei anderen (hier nicht gezeigten) Startphasen tritt keine
erkennbare Anderung der Verteilungen auf. Weitere Parameter wie bei der Rechnung zu

Abb. 3.4.

3.3 Fallengeometrie und Einfangeffizienz

Wie bereits bei der Beschreibung der Paulfalle in Kap. 2.1 erwidhnt wurde, weicht die Geometrie
der Paulfalle von ISOLTRAP deutlich von der Idealform einer hyperbolischen Paulfalle ab.
Im Folgenden soll untersucht werden, welchen Einflufl diese Abweichungen auf die erreichbare
Einfangeffizienz haben und wie die Einfangeffizienz durch Modifikation der Elektrodenstruktur
gesteigert werden kann.

Einen Hinweis auf mogliche Verbesserungen gibt die Betrachtung des effektiven Speicherpoten-
tials, in dem sich ein Ion in der Falle bewegt. Dieses effektive Potential setzt sich zusammen
aus den Gleichspannungs-Potentialbeitrigen aller Elektroden und dem Pseudopotential nach
Gln. (1.31), das von dem hochfrequenten Speicherfeld der Ringelektrode hervorgerufen wird.
In Abb. 3.6 oben links ist das effektive Potential als Graustufendarstellung in ein Schnittbild
der bestehenden Paulfalle eingezeichnet. Die Fallenparameter, die zur Berechnung des effektiven
Potentials eingesetzt wurden, sind die bereits in Tabelle 2.1 aufgefiihrten, fiir den Einfang ver-
wendeten Werte. Das Minimum des effektiven Potentials im Fallenzentrum ist in der Zeichnung
willkiirlich auf 0eV gesetzt. Aus Griinden der Ubersichtlichkeit ist das effektive Potential nur
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Abbildung 3.6: Vergleich von Fallengeometrien im Hinblick auf die erreichbare Einfangeffi-
zienz. Die Abbildungen auf der linken Seite zeigen neben der Fallengeometrie das ef-
fektive Speicherpotential der jeweiligen Fallengeometrie. Die Diagramme auf der rechten
Bildhélfte zeigen die zugehorigen Akzeptanzwerte, berechnet mit dem Reibungsansatz
nach Kap. 3.1.1 fiir einen Gasdruck von p4, =2-10~% mbar. Diskussion siche Text.
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bis zu einer Hohe von 14 eV eingezeichnet; in radialer Richtung wurde die Darstellung auf den
Bereich bis zur Ringelektrode begrenzt. Es fillt auf, dal der Potentialwall in radialer und axia-
ler Richtung unterschiedlich hoch ist: Wéhrend in axialer Richtung immerhin 25eV erreicht
werden, steigt das Potential in Radialrichtung nur bis auf 2.6 eV an. Die fiir diese Elektroden-
struktur mit dem Reibungsansatz fiir die Ionendémpfung berechnete Akzeptanz ist in Abb. 3.6
oben rechts wiedergegeben. Als Gasdruck wurde ein Wert von p4, = 2-10~% mbar verwendet, der
typischerweise bei den Messungen verwendet wurde. Entsprechend dem in Kap. 3.1 beschriebe-
nen Verfahren berechnet sich die bei diesem Druck fiir den ISOLDE-Tonenstrahl zu erwartende
Einfangeffizienz zu e=1.3-107%.

Es ist naheliegend, die Ursache fiir die geringe Akzeptanz der Falle in dem extrem niedrigen Wert
fiir das effektive Potential in Radialrichtung zu suchen. Zudem wurde bei den Rechnungen zur
Akzeptanz bemerkt, dafl ein Grofiteil der Bahnen einlaufender Ionen stets an der Ringelektrode
endete. Um das effektive Potential symmetrischer und in Radialrichtung héher zu machen, ohne
grofere Anderungen an der Fallenstruktur vornehmen zu miissen, bietet sich an, die Ringelektro-
de zu kiirzen. Versuchsweise wurden die Rechnungen zum effektiven Potential und zur Effizienz
mit einer nur 40 mm langen Ringelektrode wiederholt. Die Ergebnisse dieser Rechnung zeigen
die mittleren beiden Bilder der Abb. 3.6. Das effektive Potential erreicht hier in radialer und
axialer Richtung nahezu die gleiche Hohe von 9.5eV. Die Akzeptanzwerte erfahren gegeniiber
der Paulfalle mit der breiten Ringelektrode eine Steigerung um etwa eine GroBlenordnung und die
theoretische Einfangeffizienz fiir den ISOLDE-Strahl wichst auf e =1.6-1072. Abschliefend soll
noch untersucht werden, welche Einfangeffizienz zu erhalten wére, wenn die Paulfalle die ideale
hyperbolische Form hétte. Fiir eine solche Paulfalle mit Fallendimensionen von 7y =85 mm und
zp =60 mm sind die Resultate einer weiteren Potential- und Akzeptanzrechnung im unteren Teil
der Abb. 3.6 gezeigt. In diesem Fall wurde die HF-Amplitude auf 4kV erhtht, um trotz der
etwas grofier gewihlten Ringelektrode ein etwa gleich tiefes effektives Potential beizubehalten.
Besonders auffillig an dem Akzeptanzdiagramm fiir die hyperbolische Falle sind die langen Aste
der gegabelten Akzeptanzfliche. Ionenbahnen, deren Startwerte r,~ in den Enden dieser Aste
liegen, fithren in den ersten Oszillationen im Falleninneren vor allem in den dem Einschuflloch
gegeniiberliegenden Bereich zwischen der Ring- und der Endelektrode. Dieser Bereich steht prak-
tisch nur bei der hyperbolischen Falle fiir eine stabile Ionenbewegung und damit auch fiir den
Einfang zur Verfiigung. Die Effizienz, die mit der idealen Paulfalle erreichbar sein sollte, betragt
0.46 % — das ist mehr als das dreiffigfache als der Effizienzwert, der fiir die an ISOLTRAP
eingesetzte Paulfalle berechnet wurde.

Nach Abschlufl dieser Rechnungen im Sommer 1998 wurde die beschriebene Kiirzung der Ring-
elektrode durchgefiihrt, um mit Effizienzmessungen die Vorhersagen der Theorie zu {iberpriifen.
Die Ergebnisse dieser Messungen sind Gegenstand von Kap. 4.5.1.



4 Experimentelle Untersuchungen von Eigenschaften
der Paulfalle von ISOLTRAP

Ziel der im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Testmessungen mit der Paulfalle war es, die
Eigenschaften der Falle zu untersuchen und Betriebsparameter zu finden, die ein erfolgreiches
Zusammenspiel der Falle mit der ISOLTRAP-Apparatur am CERN erméglichen. Hierzu wurden
systematische Untersuchungen zur Einfangeffizienz, den Speicherbedingungen der Falle und zu
den Figenschaften der ejizierten Ionenpulse durchgefiihrt. In den folgenden Kapiteln werden die
Ergebnisse dieser Messungen mit den im vorangegangenen Kapitel dargestellten Rechnungen
verglichen.

Alle im Folgenden vorgestellten Messungen beruhen auf der Aufnahme von Flugzeitverteilun-
gen der aus der Paulfalle ausgeschossenen Ionen. Soweit nicht explizit anders angegeben, wurde
dazu folgende Vorgehensweise gewihlt. Mit der Testionenquelle wird ein Cs-Ionenstrahl mit ei-
ner Energie von nahezu 30keV erzeugt und mit Hilfe einer Einzellinse auf die Eintrittséffnung
der Einschuflelektrode fokussiert. Im elektrischen Feld vor der auf einem Potential von 30kV
betriebenen Paulfalle wird der Strahl retardiert und anschlieBend in der Paulfalle durch Wech-
selwirkung mit einem Puffergas eingefangen und akkumuliert. Nach einer geeignet gewihlten
Akkumulationszeit wird die gesammelte Ionenwolke durch ein axiales elektrisches Feld zwischen
den Endkappen der Falle als Puls aus der Falle getrieben; das Speicherfeld bleibt dabei angeschal-
tet. Der Zeitpunkt des Ausschusses wird mit einer vorgewéihlten Phase der hochfrequenten Spei-
cherspannung an der Ringelektrode synchronisiert. Wenige Mikrosekunden nach dem Austritt
aus der Falle durchléuft der Ionenpuls ein Driftrohr, dessen Spannung wihrend des Durchflugs
der Tonen um knapp 30kV auf nahezu Erdpotential erniedrigt wurde. Nach dem Austritt aus
dem spannungsgepulsten Driftrohr wird der Ionenpuls bis zu einem der beiden MCP-Detektoren
gefithrt, mit denen die Ionen nachgewiesen wurden. Die Aufnahme der Flugzeitspektren erfolgte
alternativ mit einem digitalen Speicheroszilloskop oder einem Vielkanalanalysator (MCA), die
von einem synchron mit dem Ausschufipuls gelieferten Signal gestartet wurden.

Ein Teil der hier vorgestellten Messungen (s. Kap. 4.1, 4.3.1 und 4.4) entstand wéhrend eines
Gastaufenthaltes an der McGill Universitdt im Sommer 1995, wihrend dessen die erstmalige
Pulsformung extern erzeugter Ionen mit der Paulfallenapparatur gelang. In der Zeit bis zum
Umzug der Apparatur zum CERN im Friithjahr 1996 fithrte M. Ghalambor die Untersuchun-
gen fort; aus seiner Arbeit stammt die in Kap. 4.3.2 zitierte Messung zu Raumladungseffekten.
Fin weiterer Teil der berichteten Messungen erfolgte nach der Inbetriebnahme der Apparatur
an ISOLTRAP in den Jahren 1996 und 97 (Kap. 4.2 und 4.3.2). Nach Abschlufl der in Kap. 1
und 3 wiedergegebenen Rechnungen wurden im Sommer 1998 ergéinzend Untersuchungen zur
Einfangeffizienz bei verschiedenen Puffergasen (Kap. 4.3.3) und mit einer modifizierten Ring-
elektrode (Kap. 4.5.1) vorgenommen.

4.1 Voruntersuchungen

Vor anderen Messungen wie z.B. der Einfangeffizienz war zunéchst sicherzustellen, dafl die aus
der Paulfalle ausgeschossenen geladenen Teilchen Cs-Ionen aus der Testionenquelle und keine
durch Entladungen oder Umladungen ionisierte Restgasmolekiile waren. Dazu wurde mit folgen-

60
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dem Verfahren eine Massenanalyse der ejizierten Teilchen durchgefiihrt. Die Ionen, die nach dem
Ausschufl aus der Paulfalle mit einer Energie F in das spannungsgepulste Driftrohr einliefen,
wurden nach dem Austritt aus der Driftrohre in die geerdete Strahlfiihrung auf eine variable
Energie £ + AE nachbeschleunigt. Dies erfolgte dadurch, das das Driftrohr nicht auf Erdpotenti-
al, sondern auf die Spannung U = AF /e heruntergeschaltet wurde. Aus dem Laufzeitunterschied
At der Ionen zwischen den beiden im Abstand Az voneinander positionierten Teilchendetektoren
kann die Masse bei Kenntnis des Energiezuwachses AE aus m = 2(E + AE) At? /Az? berech-
net werden. Eine Analyse von Flugzeitspektren, die im Rahmen dieser Arbeit im Sommer 1995
durchgefithrt wurde, zeigte, daf3 die Massen der ejizierten Ionen damals iiber einen breiten Be-
reich von ewa 40 u bis iiber 430 u streuten, ohne dafl eine besondere Hiufigkeit bei der Masse
von Césium zu erkennen war. Ein Beispiel dieser Flugzeitspektren ist in Abb. 4.1 wiedergege-
ben. Die Ursache des genannten Mifistands lag in einer Fehlbeschaltung der Einschuflelektrode,
wie eine nachfolgend durchgefiihrte Ionenbahnrechnung zeigte. Die Einschuflelektrode fokussiert
den Ionenstrahl erst bei einer Spannungsdifferenz von mindestens 1kV zur Kéfigspannung in
die Paulfalle. Ist die Spannungsdifferenz geringer, wird ein Teil der Ionen auf den Rand der
Einschu6ffnung gelenkt, ein anderer fliegt zuriick zur Einschufiréhre. In beiden Féllen kénnen
beim Aufprall auf die Elektrodenoberflichen Elektronen herausgeschlagen werden, welche zur
Tonisation des Restgases in der Falle beitragen kénnen. Als darauf die Einschufielektrode nicht
mehr bei der Kéafigspannung sondern bei einer um 2100 V niedrigeren Spannung betrieben wur-
de, konnten unter den ausgeschossenen lonen praktisch nur mehr solche identifiziert werden,
deren Masse mit der von Césium vereinbar war (vgl. Abb. 4.2).
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Abbildung 4.1: Ein mit dem ersten der beiden MCP-Teilchendetektoren bei ungeeigne-
ter Beschaltung der Einschuflelektrode aufgenommenes Flugzeitspektrum. Die markanten
Spitzen der Verteilung sind auf Restgasbestandteile zuriickzufithren, deren Massenwerte
aus der Flugzeitdifferenz zwischen den beiden Teilchendetektoren bestimmt wurden. Bei
einer korrekten Wahl der Spannung der Einschuflelektrode sind die in Abb. 4.2 gezeigten
Flugzeitspektren zu beobachten.
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In einer zweiten Voruntersuchung wurde ermittelt, innerhalb welchen Zeitraums der Schaltzeit-
punkt des spannungsgepulsten Driftrohrs gewihlt werden konnte, ohne dafl auch nur ein Teil
des Ionenpulses beim Passieren der Driftrohre eine Nachbeschleunigung erfuhr. Dazu wurde die
Energie der ausgeschossenen Ionen iiber die Flugzeitdifferenz zwischen den beiden Teilchende-
tektoren in Abhéngigkeit des Schaltzeitpunkts bestimmt. Wenn der Schaltzeitpunkt frither als
2.3 ps oder spéter als 11 us nach dem Ausschufl gesetzt war, wurden die Tonen mit einer Energie
von nahezu 30keV nachgewiesen. Im ersten Fall war das Driftrohr bereits auf Erdpotential ge-
schaltet, bevor die Ionen das Driftrohr erreicht hatten. Dagegen hatten die Ionen im zweiten Fall
das Driftrohr bereits verlassen, als die Spannung umgeschaltet wurde. In beiden Féllen erfolgte
entweder im Feld vor oder hinter der Driftrohre die zu vermeidende (Wieder-)Beschleunigung
auf nahezu 30keV. Wenn die Rohre dagegen zwischen 5 ps und 7 us nach dem Ausschuflpuls
geerdet wurde, wurden unabhéngig von der HF-Phase, bei der der Auschufi erfolgte, niederener-
getische Ionenpulse beobachtet. In den iibrigen Zeitintervallen hingt es von der Ausschuf3phase
ab, ob die Tonen nachbeschleunigt werden oder nicht, da die Energie und damit auch die Flugzeit
bis zur Driftrohre deutlich mit der Ausschufiphase variiert. Fiir alle nachfolgenden Messungen
wurde ein Schaltzeitpunkt von 6 us beibehalten.

4.2 Flugzeitverteilungen, Bestimmung der Temperatur

Durch den Vergleich experimentell ermittelter Flugzeitspektren mit simulierten Flugzeitvertei-
lungen kann auf die Form und die Temperatur der Ionenverteilung in der Falle vor dem Aus-
schufl geschlossen werden. Wie in Kap. 3.2 erldutert wurde, wird hierzu eine Ionenverteilung
nach Gln. (3.3) und (3.4) mit einer versuchsweise eingesetzten Temperatur angenommen und
durch Bahnverfolgung einer die Verteilung reprisentierenden Menge von Ionen ein Flugzeit-
spektrum am Ort des Detektors simuliert. Diese Rechnung wird unter Variation der Temperatur
solange wiederholt, bis sich eine Ubereinstimmung der experimentellen und der simulierten Flug-
zeitverteilungen einstellt. Um nicht zu viele der in Tab. 3.2 aufgefiihrten freien Parameter aus
einem Flugzeitspektrum extrahieren zu miissen, wurde zur Bestimmung der Temperatur der
Ionenverteilung eine Reihe von Flugzeitverteilungen bei verschiedenen Ausschufiphasen £ einer
HF-Periode aufgenommen. Diese mit dem ersten Teilchendetektor registrierten Flugzeitspektren
sind in Abb. 4.2 oben wiedergegeben. Als Puffergas wurde bei dieser Mefireihe Argon verwendet.
Deutlich zu erkennen ist die bereits aus Kapitel 3.2.1 bekannte Variation der Flugzeit mit der
Startphase.

Um aus diesen Flugzeitspektren die Temperatur zu gewinnen, wurde das in Kap. 3.2 erwéhnte
Programm EJECT zu einem Fitprogramm TOFFIT erweitert. TOFFIT berechnet einen oder
mehrere der vier freien Parameter zpe, £, T und Ugjmyuperin durch Anpassung von simulierten
Flugzeitverteilungen an die experimentellen Spektren iiber eine x?-Minimierung. Wihrend die
Detektorposition zpe: mit einer Unsicherheit von etwa 1 mm gut bekannt ist, sind die Spannung
Ugjruberin und die Startphase £ aufgrund meftechnischer Schwierigkeiten nur auf etwa 200V
bzw. 10° zu bestimmen. Nach einem ersten Programmdurchlauf, bei dem noch alle vier Para-
meter der Anpassung iiberlassen waren, zeigte sich, dal unabhéingig von der zugrundeliegenden
Messung gute Fitergebnisse mit zpe; =936 mm und Ugjpyperin =503 V zu erwarten waren. Da
diese Werte im Rahmen der MeBunsicherheit liegen, wurden sie in einer weiteren Anpassungs-
reihe wiederverwendet, in der nur noch £ und 7' variiert wurden. Bei dieser zweiten Rechnung
stellte sich ein mittlerer Wert fiir die Temperatur von etwa 540 50 K heraus. Im unteren Teil
der Abb. 4.2 sind die simulierten Flugzeitverteilungen wiedergeben, die aus dem genannten An-
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Abbildung 4.2: Beobachtete (oben) und simulierte (unten) Flugzeitspektren in Abhingig-
keit der Startphase &, bei der der Ausschuf} eingeleitet wird. Die berechneten Flugzeitver-
teilungen gehen von einer Verteilung von 10% Ionen vor dem Ausschufl mit einer Tempe-
ratur von 540 K aus. Weitere Parameter und Diskussion siehe Text.




64 KAPITEL 4. EIGENSCHAFTEN DER PAULFALLE VON ISOLTRAP, MESSUNGEN

28=125° | 0.15

020 - T=1000K 1
3 3
5, 5,
— 015 q — 0.10 B
[ ©
oy [
o il
2] w
2 2
S o010 4 9
|5} (8]
2 2
o T 0.05 g
a + a
0.05 -
«ﬁmmj
o+
0.00 i A i 0.00 _

TOF [us] TOF [us]

Abbildung 4.3: Vergleich von experimentellen Flugzeitspektren (Kreuze) mit simulierten
Flugzeitverteilungen (durchgezogene Linien), die fiir verschiedene Temperaturen der Io-
nenverteilung in der Falle vor dem Ausschufl berechnet wurden. Bei beiden Startphasen
zeigt nur die Rechnung fiir T'= 540 K gute Anndherung an das experimentelle Verhalten.

passungsverfahren resultieren. Die neben den Mef- und Simulationskurven angegebenen Werte
fiir die Startphase £ sind die aus dem Fit erhaltenen.

Zur Verdeutlichung der Empfindlichkeit der Anpassung beziiglich der Temperatur sind in
Abb. 4.3 die experimentellen Flugzeitspektren fiir zwei Startphasen zusammen mit simulier-
ten Flugzeitverteilungen fiir verschiedene Temperaturen aufgetragen. Wéhrend die berechneten
Verteilungen fiir T'= 1540 K die experimentellen Daten recht gut wiedergeben, liefert die Rech-
nung bei Raumtemperatur eine deutlich zu schmale Verteilung. Bei hohen Temperaturen, wie
im Beispiel bei T'=1000K, sollte sich neben einer Verbreiterung auch eine andere Form der
Spektren einstellen.

Es bleibt die Frage zu klidren, warum die Gleichgewichtstemperatur mit 540 K einen deutlich
hoheren Wert als Raumtemperatur annimmt. Dazu sei an die in Kap. 1.2.3 berechneten Gleich-
gewichtsverteilungen in einer Paulfalle bei verschiedenen Puffergasen erinnert. Fiir die Stof3part-
ner Cs™/Ar wurden bei Raumtemperatur Orts- und Geschwindigkeitsverteilungen simuliert, die
etwa einen Faktor 1.24 breiter sind als die Verteilungen, die fiir eine Cs-Ionenwolke im thermo-
dynamischen Gleichgewicht mit sich selbst zu erwarten sind. Ubersetzt in einen Temperaturwert
ergibt diese Verbereiterung wegen der Proportionalitit o nac o< VT etwa T =460 K. Somit kann
die beobachtete Temperatur zum Teil auf die leichte Autheizung der Ionenwolke durch St6e mit
dem Puffergas in Anwesenheit des hochfrequenten Speicherfeldes zuriickgefiihrt werden. Es ist
anzunehmen, daf der recht hohe Restgasdruck, der auf einige 10~%mbar im Falleninnern ab-
geschitzt wird, fiir die weitere Aufheizung der Ionenwolke verantwortlich gemacht werden kann.

Ein Vergleich von Flugzeitspektren, die mit Helium und mit Argon aufgenommen wurden, er-
brachte im Rahmen der Unsicherheit bei der Anpassung der Flugzeitspektren keine unterschied-
lichen Temperaturwerte. Entsprechend den Rechnungen aus Kap. 1.2.3 sollten die Orts- und
Geschwindigkeitsverteilungen fiir Helium als Puffergas etwa 5% schméler sein als bei Argon.
Diese Unterschiede konnen in den Flugzeitverteilungen nicht mehr aufgelost werden.
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Pulseigenschaften

Aus den beobachteten Flugzeitspektren lassen sich im Vergleich mit den simulierten Flugzeitver-
teilungen neben der Temperatur weitere Daten wie die Energieverteilung und die Phasenraum-
verteilung des Ionenpulses in den transversalen Koordinaten ermitteln. Diese Daten wurden
benotigt fiir den Entwurf einer geeigneten Ionenoptik, die einen effizienten Transport des Ionen-
pulses zur Kiihlerfalle ermoglichte (vgl. hierzu Anhang E).

Die Flache im Phasenraum der axialen Energie- und Flugzeitvariablen des Ionenpulses be-
tragt fiir alle Startphasen etwa 22eV us. Dieser Wert sollte der vor dem Ausschuf} eingenom-
menen Phasenraumfléche entsprechen: Die Standardabweichungen der Orts- und Impulsvertei-
lungen fiir die axiale Makrobewegung berechnen sich nach den Gleichungen (1.65) und (1.66)
20 04 mac =/ kT /m/w, =2.67mm und o,_ mec=vVmkT =0.25eV pus/mm. Fiir die Zahlenwer-
te wurde eine Temperatur von 540 K, die Masse von Césium und die Kreisfrequenz der axia-
len Makrobewegung von w, =69kHz eingesetzt. Als Maf fiir die Ausdehnung der Ionenwolke
erscheint ein Wert von drei Standardabweichungen sinnvoll — dies entspricht bei den Gauf-
schen Dichteverteilungen der Makrobewegung etwas mehr als 99% aller gespeicherten Teilchen.
Der Fliacheninhalt der Ellipse im Phasenraum der Makrobewegung, die diese drei Standardab-
weichungen beinhaltet, berechnet sich entsprechend zu S :97raimacmwz =97 02 mac Op,,mac
=19eV us. Wegen der Flichengleichheit der Phasenraumellipsen der Makrobewegung und der
Gesamtbewegung ist dieser Wert fiir alle Startphasen zu erwarten.

Ein weitgehend verlustfreier Einfang des Ionenpulses in der Kiihlerfalle wurde im Experiment
nur bei der Startphase erreicht, bei der die geringste Zeitunschérfe beobachtet wurde. Dieses
Verhalten kann insofern mit der Simulation erkldrt werden, da die Energieverteilung mit der
geringsten Breite von etwa 100 eV bei der Startphase berechnet wird, bei der auch die schmalste
Flugzeitverteilung beobachtet wird (vgl. Kap. 3.2.1).

Auch fiir den Fliacheninhalt der Phasenraumverteilung des Ionenpulses in den transversalen Ko-
ordinaten lieferte die Ausschufirechnung einen Wert von knapp 22 eV us. Dies erscheint zunéchst
erstaunlich, da wegen der im Vergleich zur axialen Bewegung nur halb so schnell oszillierenden
radialen Makrobewegung eine doppelt so grofie rdumliche Ausdehnung und dementsprechend
das doppelte Phasenraumvolumen zu erwarten ist. Die Erklarung liegt darin, dafl nahezu alle
Ionen, die mit einem Abstand von mehr als 8 mm von der Fallenachse gestartet waren, beim
Ausschufl an der Ausschuflelektrode abgestreift wurden. Der ausgeschossene Anteil im Phasen-
raum reduziert sich daher auf ein mehr rechteckiges als elliptisches Flichenstiick mit der Fliche
4-8mm-3-0.25eV us/mm=24eV us. Der durch das Abstreifen verursachte Verlust an Ionen
betrigt im Mittel 40% und variiert im Rahmen weniger Prozent mit der Startphase. Ein grofie-
res Ausschufloch als das derzeit verwendete (12 mm Durchmesser) hétte zwar einen geringeren
Verlust an der Ausschuflelektrode zur Folge, die Emittanz des Pulses wird aber dann so grof3,
daf} der Strahl an einem der nachfolgenden optischen Elemente abgeschnitten wiirde. Bei der
Startphase 2 =78° betriagt die mittlere axiale Energie des Pulses 2.9keV; dabei betrigt die
Emittanz knapp 857 mmmrad. Es sei betont, dafl der Emittanzwert die Ausdehnung des ge-
samten Pulses beriicksichtigt. Zur Transmission beispielsweise der Hélfte der im Puls gelieferten
Teilchen, die sich auf eine nicht proportional geringere Phasenraumfliche konzentrieren, muf3
die Ionenoptik nur fiir 36 # mm mrad dimensioniert sein.
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4.3 Optimierung des Pulsformungsvermogens

Wie effizient die verwendete Paulfallenapparatur einen hochenergetischen kontinuierlichen Io-
nenstrahl in Tonenpulse niedriger Energie umzuwandeln kann, hdngt von einer Vielzahl von Be-
triebsparametern ab. Bereits behandelt wurde der Einflufl der Spannung der Einschuflelektrode,
des Schaltzeitpunkts der spannungsgepulsten Driftrohre und der Startphase. In den folgenden
Kapiteln wird die Auswirkung der Einschuflenergie, der Puffergassorte und des Gasdrucks, so-
wie der Amplitude des Speicherfeldes auf die beobachteten Flugzeitspektren untersucht. Eine
systematische Untersuchung der Abhéngigkeit des Pulsformungsvermégen von der Frequenz des
Speicherfelds war aus technischen Griinden nicht moglich: Die zur Erzeugung der hohen HF-
Spannungen verwendete resonante Verstirkerschaltung (s. Anhang C) 148t sich ohne aufwendige
Modifikationen nur im Bereich von 103060 kHz betreiben. Innerhalb dieses Frequenzbereichs
wurden keine Anderung im Pulsformungsvermdgen beobachtet; die geringe Anderung der mit
der Frequenz verbundenen Speicherparameter lassen dies aber auch nicht erwarten. Der Flédchen-
inhalt der mit einem Speicheroszilloskop registrierten Flugzeitspektren (im Folgenden kurz als
Detektor- oder Ionensignal bezeichnet) wird als Ma$ fiir die Anzahl akkumulierter und ausge-
schossener lonen verwendet. Fiir die nachfolgend beschriebenen Messungen wurde die Startphase
fiir den Ausschufl konstant bei 2§ =78° gehalten; die Akkumulationszeit zwischen einem Aus-
schuf} bis zum n#chsten betrug 0.8s.

4.3.1 Einschuflenergie

Fiir das Verstindnis des Einfangvorgangs aufschlufireich ist die Untersuchung des Detektor-
signals in Abhéngigkeit von der EinschuBenergie. Hierzu wurde die Spannung der Ionen-
quelle relativ zum Plattformpotential variiert. Das FErgebnis dieser bei einem Gasdruck von
p=1.6-10"*mbar mit dem Puffergas Stickstoff durchgefiihrten Messung ist in Abb. 4.4 links
wiedergegeben. Es zeigt sich, dal der Einfang innerhalb eines breiten Energieintervalls moglich
ist, das von zwei Maxima bei 30keV +130eV abgeschlossen wird. An dem beobachteten Ver-
halten fillt zweierlei auf. Zum einen kénnen offensichtlich Ionen in die Falle gelangen, deren
Einschuflenergien unterhalb der potentiellen Energie der Paulfalle liegen. Zum anderen werden
Tonen in die Paulfalle eingefangen, deren Energie mehr als 100 eV beim Einlaufen die Fallenre-
gion betragen darf. Diese Energie kann bei den verwendeten niedrigen Gasdriicken in keinem
Fall wiahrend der ersten Oszillationen in der Falle durch Wechselwirkung mit dem Puffergas so
weit reduziert werden, dafl eine dauerhafte Speicherung in dem nur wenige eV tiefen effektiven
Speicherpotential moglich wird. Es ist zu vermuten, daf3 das beobachtete Einfangverhalten von
Potentialdurchgriffen verursacht wird.

Um diese Vermutung zu bestéitigen, wurde eine Berechnung der Einfangeffizienz nach dem
in Kap. 3.1 geschilderten Verfahren unter Variation der Einschuflenergie durchgefiihrt. Aus
Griinden der Rechenzeitersparnis wurde hierbei auf den Reibungsansatz zur Simulation der
Ionenkiihlung zuriickgegriffen und ein leicht hoherer Puffergasdruck von py, = 5-10* mbar an-
gesetzt. Auch die Simulation, deren Ergebnis in Abb. 4.4 rechts angefiigt ist, zeigt deutlich die
beiden im Experiment beobachteten, nahezu symmetrisch um die Energie von 30keV auftreten-
den Maxima und den flachen Bereich dazwischen.

An dieser Stelle ist eine genauere Betrachtung der zum Einfang fithrenden Tonenbahnen und der
dabei wirksamen elektrischen Felder unerléfllich. Dabei zeigt sich, dafl die mittlere Energie der
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Abbildung 4.4: Die Abhingigkeit des Detektorsignals von der Einschufienergie (links),
aufgenommen bei einem Gasdruck von py, = 1.6:10~% mbar. Rechts zum Vergleich die nach
dem in Kap. 3.1 beschriebenen Verfahren berechnete Einfangeffizienz fiir einen Druck von
PN, = 5-104 mbar.

Tonen bereits unmittelbar nach dem Durchlaufen der Eintrittséffnung in der Einschuflendkappe
und unabhéngig vom Vorzeichen der Spannungsdifferenz zwischen Ionenquelle und Hochspan-
nungskéfig nur noch wenige eV betriagt. Eine weitere Untersuchung der Ionenbahnen im Bereich
zwischen der Einschuflelektrode und der Endkappe ergibt, dafl dort der Felddurchgriff des hoch-
frequenten Speicherfeldes durch das Loch in der Einschuflendkappe fiir den Energieausgleich
verantwortlich ist: Erreicht ein Ion mit einer hohen Energie diesen Bereich dann, wenn der
hochfrequente Feldanteil gerade repulsiv wirkt, kann die tiberschiissige Energie soweit entzogen
werden, dafl die Restenergie in der Falle durch St683e mit dem Restgas abgebaut werden kann.
Analog kann ein Ion, dem noch ein wenig Energie zum Einfang in die Falle fehlt, diese Energie
aus dem HF-Feld entnehmen. Dazu mufl das Ion die Einschuflelektrode bei der komplementéaren
HF-Phase erreichen.

Wie in Abb. 4.4 abzulesen ist, 148t die Simulation die Effizienzmaxima bei Energien erwarten,
die sich 25 bis 30eV von den beobachteten Einschuflenergien der Signalmaxima unterscheiden.
Fiir diesen Unterschied sind mehrere Ursachen denkbar. Zum einen ist das 0.5 mm x 0.5 mm
Gitter, auf dem die elektrischen Felder in den r, z-Koordinaten berechnet wurden, zu grob, um
alle Details der Elektroden im Bereich der EinschuB6ffnung zu beriicksichtigen. Zum andern
wurde fiir die Kiihlsimulation ein im Vergleich zum Experiment zu hoher und zudem konstan-
ter Puffergasdruck im Falleninnern verwendet. Eine genauere Kenntnis des Druckverlaufs im
Bereich der Retardierungsstrecke kénnte eine weitere Anniaherung der Simulationsergebnisse an
das experimentelle Verhalten ermdoglichen.

4.3.2 Speicherfeld

Neben der Einschuflenergie zeigt auch die Amplitude des hochfrequenten Speicherfeldes einen
deutlichen Einflul auf das erreichbare Ionensignal. Abb. 4.5 zeigt das bei einem Gasdruck von
par~2-10~*mbar, einem Cs-Ionenstrom von etwa 10pA und einer Frequenz /27 =984 kHz
aufgenommene Detektorsignal in Abhingigkeit von der HF-Amplitude U. Bis zu einer Amplitude
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Abbildung 4.5: Die Abhingigkeit des Detektorsignals von der HF-Amplitude V (links),
aufgenommen bei einem Gasdruck von pa, =2-10~* mbar. Rechts zum Vergleich die nach
dem in Kap. 3.1 beschriebenen Verfahren berechnete Einfangeffizienz.

von 1.8kV erfolgt keine nachweisbare Pulsformung. Danach steigt das Detektorsignal innerhalb
von 500V auf sein Maximum an, um von dort nahezu linear bis zur Hilfte des maximalen
Tonensignals bei 5kV HF-Amplitude zuriickzugehen.

Um zu beurteilen, ob der Riickgang des Ionensignals nach dem Uberschreiten des Maximums
bei 2.3kV HF-Amplitude auf den Einfangmechanismus zuriickzufithren ist, wurde eine weitere
Berechnung der Einfangeffizienz, diesmal aber unter Variation der HF-Amplitude durchgefiihrt.
Fiir die Rechnung wurde der Reibungsansatz zur Simulation der Ionenkiihlung verwendet sowie
ein Puffergasdruck von p4, = 5-10~% mbar angesetzt. Das Ergebnis der Simulation ist in Abb. 4.5
rechts gezeigt. Wie das beobachtete lonensignal zeigt auch die berechnete Einfangeffizienz den
abrupten Anstieg zum Maximum im Bereich von 2 bis 2.3kV. Dagegen sinkt die simulierte
Einfangeffizienz zu hoheren Amplituden hin zu schnell ab, um mit dem beobachteten Abfall des
Detektorsignal als vereinbar gelten zu konnen.

Zur Abschitzung moglicher Verluste von Ionen wihrend der Speicherung wurde darauf mit einer
Simulation ermittelt, wie lange es im Mittel dauert, bis die Ionen aufgrund der Wechselwirkung
mit den Puffergasmolekiilen im hochfrequenten Speicherfeld auf eine instabile Bahn gebracht
werden. Wie bei der Simulation der Flugzeitverteilung wurde hierzu zunéchst eine Anzahl an
Ionen entsprechend den Gleichungen (3.3) und (3.4) in der Falle verteilt. Darauf wurden die
Bahnen der Tonen solange verfolgt, bis die Ionen nach einigen Sté8en mit den Argonatomen die
Fallenelektroden erreichten. Zur Beschreibung der Wechselwirkung zwischen den Stofipartnern
wurden die in Anhang A behandelten Streupotentiale verwendet. Das Ergebnis der fiir einen
Gasdruck von pa, = 5-10"% mbar durchgefiihrten Rechnung zeigt einen exponentiellen Anstieg
der Lebensdauer mit der HF-Amplitude: Wéhrend die Halbwertszeit 7} /5 der lonen in der Falle
bis zu 1.8kV Amplitude weniger als 300 ms betrégt, sollte sie bei U =2kV auf 550 ms steigen
und bei 2.3kV schliellich 1.6s erreichen. Bei noch hoheren Amplituden fiihren die Stéfle mit
Argonatomen wegen der nach Gln. (1.68) zunehmenden Konzentration der Verteilung im Fal-
lenzentrum innerhalb der Speicherzeit von 0.8s zu keinen nennenswerten Verlusten mehr. Es
ist anzunehmen, dafl die wegen des hohen Restgasdrucks auftretenden Verluste eine &hnliche
Amplitudenabhéingigkeit zeigen (vgl. Kap. 4.4).
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Die beiden Mechanismen Einfang und Speicherung zeigen somit im Bezug auf die HF-Amplitude
ein gegenliufiges Verhalten: Wiahrend eine hohe Amplitude den Einfang wegen zu starker De-
fokussierung im Bereich der Einschuflelektrode erschwert, sind die Verluste bei der Speicherung
bei niedrigen Amplituden wegen der grofleren Ausdehnung der Ionenwolke stérker. Eine Be-
rechnung der Einfangeffizienz mit Stofisimulation nach Kap. 3.1.2 kénnte erkldren, warum das
Tonensignal bei hohen Amplituden langsamer abfillt, als die mit dem Reibungsansatz berechne-
ten Einfangeffizienz sowie das Speicherverhalten erwarten 148t. Der geschiitzte Zeitbedarf dieser
Simulation liegt aber weit auflerhalb der verfiigharen Rechenzeit.

Raumladungseffekte

Wegen der selbst bei optimalen Betriebsparametern und der Verwendung der Testionenquelle
nicht hoher als 1073 einzuschiitzenden Einfangeffizienz der Paulfalle wurden bei einer Akkumu-
lationszeit von 0.8 s und einem Ionenstrom von etwa 10 pA selten mehr als 10* Tonen gleichzeitig
in der Falle gespeichert. Im Folgenden soll untersucht werden, ob und ab welcher Ladungstréager-
dichte Raumladungseffekte fiir das Speicherverhalten eine Rolle spielen. Die aufgrund der Cou-
lombabstoflung der Ionen in einer Paulfalle limitierte maximale Ionendichte n 148t sich wie folgt
abschétzen. Unter der Annahme, daf} sich das von der Raumladung hervorgerufene Potential der
(abgesehen von der Mikrobewegung) in der Paulfalle ruhenden Ionen und das Pseudopotential
D zu einem réumlich konstanten Term ergénzen [Dehm67], fordert die Poissongleichung fiir die
Ladungsdichte p

AD = p/eg. (4.1)

€o bezeichnet die Influenzkonstante. Die maximal erreichbare Ladungstrigerdichte errechnet sich
nach Einsetzen des Pseudopotentials aus Gln. (1.28) und Substitution der HF-Amplitude mit
dem Mathieuparameter der axialen Bewegung zu

p 3 € V2 3 m

_ _ 2 2
T Am g e 0 (42)

Wie in Kap. 3.2 aus dem Feldverlauf im Fallenzentrum abgeleitet wurde, nimmt der Mathieu-
parameter ¢, bei einer HF-Amplitude von 2300V einen Wert von ¢, =0.031 an. Bei diesem Ar-
beitspunkt ergibt sich eine maximale Ionendichte von n =5.4-10° Ionen/cm?®. Zur Abschitzung
der Zahl der in der verwendeten Paulfalle speicherbaren Ionen wird das Speichervolumen durch
ein Ellipsoid mit Halbmessern in axialer Richtung von 5 cm sowie in radialer Richtung von 4 cm
angendhert. Dementsprechend ergibt sich eine durch die Raumladung begrenzte Maximalzahl
von 1.8:10% Ionen in der Falle. Die Raumladung der Ionen war daher in keiner Weise ein be-
grenzender Faktor weder fiir die hier vorgestellten Testmessungen noch fiir die in Teil IT dieser
Arbeit diskutierten Massenmessungen an Hg-Isotopen.

Die mit dem Prototypen der Paulfallenapparatur im Jahr 1990 an ISOLDE-3 durchgefiihrten
Messungen lieen einen Anstieg der Einfangeffizienz mit der dritten Potenz der HF-Amplitude
bis zum damals héchstmoglichen Amplitudenwert von 1150 V erkennnen [Moor92|. Ein derartiges
Verhalten wurde fiir die im Rahmen dieser Arbeit verwendeten niedrigen lonenstréme nicht
beobachtet. Da die im Jahr 1990 eingesetzte Paulfalle bei einem deutlich hoheren Ionenstrom
von Ix.~0.6nA gefiillt wurde und zudem deutlich kleinere Fallendimensionen aufwies, sind
Raumladungseffekte als Ursache der unterschiedlichen Amplitudenabhéngigkeiten zu vermuten.

In diesem Zusammenhang sei eine Messung von M. Ghalambor zitiert, bei der die Amplituden-
abhingigkeit des Detektorsignals bei hoheren Ionenstromen und Amplituden untersucht wurde
[Ghal96a]. Das Resultat dieser Messung ist in Abb. 4.6 wiedergegeben. Wihrend die beobach-
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Abbildung 4.6: Die Abhéngigkeit des Detektorsignals von der HF-Amplitude, aufgenom-
men bei drei verschiedenen Werten des Ionenstroms aus der Testionenquelle [Ghal96a]. Der
unterschiedliche Verlauf der drei Mefireihen ist auf Raumladungseffekte zuriickzufiihren.
Diskussion siehe Text.

teten Ionensignale bei geringem lonenstrom, Ics =45pA den bereits aus Abb. 4.5 bekannten
flachen Abfall des Ionensignals zu hohen HF-Amplituden hin fortsetzen, ist bei Iy =700 pA
keine Variation der Signalintensitdt mit der HF-Amplitude zu erkennen. Bei dem um etwa 3.5
Groflenordnungen gegeniiber den typischen Betriebsbedingungen gesteigerten Ionenstrom von
Ics =44nA jedoch steigt das Ionensignal mit der HF-Amplitude an. In diesem Fall wird bereits
bei niedriger HF-Amplitude das oben abgeschitzte Raumladungslimit der Anzahl speicherbarer
Ionen erreicht. Da nach Gln. (4.2) das Raumladungslimit quadratisch mit der HF-Amplitude
wiéchst, konnen bei einer Erhohung der HF-Amplitude weitere Ionen in der Falle untergebracht
werden. Dementsprechend nimmt das beobachtete Ionensignal mit der HF-Amplitude bei hohem
Tonenstrom zu. Im Fall des mittleren Ionenstroms, Ios =700 pA, fithrt die Erhohung des Raum-
ladungslimits gerade zu einem Ausgleich der vom Einfangmechanismus verursachten Verluste.

4.3.3 Puffergassorte, Gasdruck

Die in Kapitel 1.2 behandelten Rechnungen zum Energieverlust von Ionen in Gasatmosphéren
lassen erwarten, daf} sich bei gleichem Druck mit verschiedenen Gassorten abweichende Ein-
fangeffizienzen und ein unterschiedliches Speicherverhalten zeigen sollte. Als experimenteller Test
dieser Rechnungen wurde das Detektorsignal fiir die Puffergase Helium, Argon und Krypton in
Abhéngigkeit des Gasdrucks aufgenommen. Das Ergebnis der drei Mefireihen ist in Abb. 4.7
links wiedergegeben. Der Gasdruck wurde mit einer Penning-Mefir6hre im Bereich kurz vor der
Einschufirohre gemessen und auf den angegebenen Druck in der Falle umgerechnet. Wie aus
Kalibrationsmessungen hervorgeht, bei denen voriibergehend eine weitere Mefir6hre am Hal-
tering der Paulfalle angebracht wurde, ist der Druck in der Paulfalle p¢,, etwa einen Faktor
fiinf hoher als der im Bereich der Einschufirohre aufgenommene. Die Fehlerbalken an den Wer-
ten des Detektorsignals zeigen die Streuung der Meflwerte, welche durch die Schwankungen des
Cs-lTonenstroms um den Sollwert Ios =4 pA verursacht wurden.
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Abbildung 4.7: Links: Das Detektorsignal in Abhéngigkeit des Gasdrucks fiir die Puffergase
Helium, Argon und Krypton. Rechts: Die nach dem in den Kap. 3.1 beschriebenen Verfah-
ren unter Verwendung des Reibungsansatzes berechnete Einfangeffizienz in Abhéngigkeit
des Gasdrucks in der Paulfalle. Diskussion siehe Text.

Vergleicht man die drei Melkurven untereinander, ist festzustellen, dal das grofite Signal mit
dem Puffergas Argon erhalten wird. Bei einem Druck von pip, =7.5-10"° mbar beispielswei-
se wird mit Helium etwa ein Viertel des mit Argon erreichten Signals beobachtet, mit Kryp-
ton sogar nur ein Zehntel. Zum Versténdnis dieser Verhiltnisse miissen wiederum sowohl die
Einfangeffizienz als auch die Speichereigenschaften beachtet werden. Entscheidend fiir die Ein-
fangeffizienz ist der mittlere Energieverlust pro Stof, der sich entsprechend den Uberlegun-
gen aus Kap. 1.2.1 fiir die drei Kombinationen der Stofpartner im Modell harter Kugeln zu
Ecs/He =2.T%, Ecsyar = 12.4% und E ¢/ = 8.8% berechnet. Werden die unterschiedlichen Stof-
raten fiir die St68e von Cs in den drei Puffergasen aufler acht gelassen, ist die héchste Einfangeffi-
zienz mit Argon zu erwarten, gefolgt von Krypton und in einigem Abstand Helium. Eine Berech-
nung der Einfangeffizienz nach dem in Kap. 3.1.2 beschriebenen Verfahren mit Stoflsimulation
bestétigt diese Erwartung: In Helium sollte die Einfangeffizienz e,; = 0.76% erreichen, in Argon
€mj =3.9% und in Krypton ep,; =1.2%. Die Rechnung wurde aus Griinden der Rechenzeiter-
sparnis fiir den Druck von pyq, = 2.1073 mbar in der Falle durchgefiihrt; fiir die Verhéltnisse der
Effizienzen untereinander sollte dies aber nicht entscheidend sein.

Fine Erkldrung, warum Helium als Puffergas fiir die Pulsformung des kontinuierlichen Ionen-
strahls dennoch besser geeignet ist als Krypton, liefert die Betrachtung der Speichereigenschaf-
ten. Dazu wurde nach dem im vorigen Kapitel beschriebenen Verfahren berechnet, wie lange die
eingefangenen Tonen im Mittel in der Paulfalle in Anwesenheit der verschiedenen Puffergase ge-
speichert werden konnen. (Explizite Messungen hierzu werden in Kap. 4.4 diskutiert.) Wahrend
die Halbwertszeit T/, der Cs-Ionen in Argon 1.6s betriigt, sinkt diese Zeit beim Einsatz von
Krypton als Puffergas auf nur 54 ms. In der Heliumatmosphire dagegen ist die Verlustrate
vernachléssighbar. Der am Ende der Akkumulationszeit von Ty, =0.8s noch fiir den Ausschuf3
iibriggebliebene Anteil an ITonen €,4.. betriagt bei der Speicherung in der Kryptonatmosphére

P T1/2/Tacc/1n2 (11— 2_(Tacc/T1/2)) = 10%, (4.3)
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wie eine kurze Betrachtung der Verlustrate zeigt. Die mit Krypton als Puffergas hohere Ein-
fangeffizienz wird daher durch die hohen Verluste bei der Speicherung soweit ausgeglichen, dafl
mit Helium letztlich die bessere Gesamteflizienz zu erreichen ist.

Auch der Verlauf der Mefiwerte fiir die einzelnen Puffergassorten ist weitgehend aus dem Zusam-
menwirken von Einfang- und Kiihlmechanismus erklarbar. Wihrend die Mefireihe fiir Krypton
keine signifikante Abhéingigkeit vom Gasdruck zeigt, steigt das Ionensignal bei Helium etwa line-
ar mit dem Druck an. Das Ionensignal der Argon-Messung schliefflich steigt bis zu einem Druck
VOon Pinj =4-10"° mbar stark an und setzt sich von dort leicht abfallend fort. Eine Berechnung
der Einfangeffizienz in Abhéngigkeit des Gasdrucks liefert das in Abb. 4.7 rechts gezeigte Ver-
halten. Die hierzu benétigte Akzeptanzrechnung wurde nach dem in Kap. 3.1.1 beschriebenen
Verfahren mit Reibungsansatz durchgefiihrt. Als Akzeptanzwerte sind die fiir die Testionenquel-
le ermittelten verwendet. Neben der unteren Skala fiir den Argon-Gasdruck ist zum Vergleich
die entsprechend dem Verhéltnis der Mobilitatswerte fiir die Kombinationen Cs/Ar und Cs/He
umgerechnete Skala fiir das Puffergas Helium eingetragen. Die Rechnung 148t bis zu einem Druck
von nahezu 1073 mbar einen etwa linearen Anstieg der Einfangeffizienz mit dem Gasdruck er-
warten. Bei einer Erhohung des Drucks flacht die Kurve ab, um bei einer weiteren Steigerung
in experimentell kaum realisierbare Druckbereiche bei etwa 10~! mbar eine obere Grenze von
20% zu erreichen. Eine analog durchgefiihrte Rechnung fiir den ISOLDE-Tonenstrahl liefert im
gezeigten Druckbereich eine Groflenordnung niedrigere Effizienzwerte.

Da bei dem Puffergas Helium aus den o.a. Griinden wahrend der Speicherzeit keine Verluste an
Tonen auftreten, sollte das Ionensignal die etwa lineare Druckabhéngigkeit der Einfangeffizienz
aufweisen. Dies entspricht der Beobachtung. Im Fall des Puffergases Krypton zeigt die Rechnung,
dafl der Anstieg der Einfangeffizienz mit wachsendem Druck durch die mit dem Druck steigenden
Verluste wiahrend der Speicherung kompensiert wird. Dementsprechend sollte kein Anstieg des
Tonensignals zu erwarten sein. Auch diese Uberlegung wird von der Messung bestéitigt. Der auch
bei mehreren Nachmessungen beobachtete Knick in der MeBkurve bei Argon 148t sich nicht
einfach erkldren. Ein Erklarungsversuch, wonach die Dampfung der Ionenbewegung im aus der
Falle ausstromenden Gas vor der EinschuBlelektrode den Ionen bereits soviel Energie entziehen
konnte, da3 die Ionen nicht mehr die zum Einfang optimale Einschufienergie haben kénnten
(vgl. Abb. 4.4), mufite wieder verworfen werden: Durch eine Erh6hung der Einschufienergie bei
hohem Gasdruck konnte die Signalabnahme nicht riickgédngig gemacht werden. Wahrscheinlicher
erscheint ein konkurrierendes Verhalten zwischen der Druckabhingigkeit der Einfangeffizienz und
den Speicherverlusten, dessen Berechnung bei realistischer Stofisimulation aber den Rahmen der
zur Verfiigung stehenden Rechenzeit sprengen wiirde.

4.4 Speicherzeit

Fine im Hinblick auf die Verwendung der Paulfalle als Ionenakkumulator wichtige Untersuchung
ist die Bestimmung der Verlustrate von Ionen wihrend der Speicherung in der Falle. Fiir die-
se Messung wurde in den aus Akkumulation, Ausschufl und Nachweis der Ionen bestehenden
Mefizyklus vor dem Ausschufl eine Zeit der Speicherung eingefiigt, wihrend der zu der bereits
gesammelten Ionenwolke keine weiteren Ionen in die Falle einlaufen konnten. Dazu wurde der Io-
nenstrahl aus der Testionenquelle mit einem gepulst betriebenen elektrostatischen Ablenkerpaar
fiir die Dauer der Speicherzeit abgeschaltet.
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Abb. 4.8 zeigt das fiir verschiedene Werte des Puffergasdrucks aufgenommene Detektorsignal in
Abhingigkeit der Speicherzeit. Als Puffergas wurde Argon eingesetzt, der mittlere Cs-lonenstrom
aus der Tonenquelle lag bei 25 pA. Die Mefireihen zeigen bei allen vier Druckwerten einen expo-
nentiellen Abfall des Ionensignals mit der Speicherzeit. Eine Anpassung von Exponentialkurven
an die Mefidaten zeigt, dafl die Halbwertszeiten aus den vier Messungen nahezu unabhéingig
vom gewdhlten Gasdruck sind und im Mittel 640+£35 ms betragen. Wie bereits fiir die Diskus-
sion im vorigen Kapitel berechnet wurde, betrégt die Halbwertszeit eines gespeicherten Ions in
der Argonatmosphiire bei einem Druck von p=5-10"%mbar 1.6s, fiir p=1-10"*mbar steigt sie
sogar auf knapp 6s. Innerhalb der betrachteten Speicherzeiten und des untersuchten Druck-
bereichs ist daher der Verlust aufgrund der Stéfle der Cs-Ionen mit den Argonatomen nahezu
vernachléssigbar.

Die beobachteten Verluste sind auf den recht hohen Restgasdruck von einigen 10~%mbar im
Falleninnern zuriickzufiihren, wie eine in gleicher Weise wie die zur Ermittlung der Lebensdau-
er in den Puffergasatmosphéren durchgefiihrte Verlustrechnung nahelegt: Die im Rahmen der
Voruntersuchungen (vgl. Kap. 4.1) durchgefithrte Massenanalyse hatte gezeigt, dafl die Masse
des das Restgasspektrum dominierenden Molekiils etwa 180u betragt. Die Halbwertszeit von
Cs-Tonen bei Stoflen mit Restgasteilchen dieser Masse und mit einem willkiirlich angenommenen
Radius von 2 A bei einem Restgasdruck von p=2-10~%mbar ermittelt sich zu 0.66s. Fiir diese
Simulation wurde die Wechselwirkung zwischen Ion und Gasteilchen als St68e harter Kugeln
behandelt. Der berechnete Wert fiir die Verluste in der Restgasatmosphére liegt trotz der ver-
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Abbildung 4.8: Das Detektorsignal in Abhéngigkeit der Speicherzeit fiir verschiedene Wer-
te des Puffergasdrucks. Fiir diese Messung wurden wihrend der Speicherzeit zwischen der
konstant 0.8s dauernden Akkumulationsphase und dem Ausschufl keine weiteren Ionen
in die Falle gelassen. An die Mefireihen wurden Kurven angepafit, die einen exponenti-
ellen Abfall des Ionensignals mit der Speicherzeit wiedergeben. Die Halbwertszeiten aus
den vier Mefireihen sind nahezu unabhéingig vom Puffergasdruck und lassen sich auf den
Restgasdruck in der Falle zuriickfiihren.
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wendeten Ndherungen recht nahe an dem beobachteten Wert. Wie von anderen Experimenten
mit Paulfallen bekannt ist, gelingt eine Speicherung von Ionen iiber einen Zeitraum von Minuten
oder langer erst, wenn der Restgasdruck um mindestens zwei Gréflenordnungen gegeniiber dem
derzeit erreichten Druck gesenkt werden kann (vgl. hierzu auch Kap. 2.1).

4.5 Gesamteffizienz

Die Durchfithrung einer Messung zur Gesamteffizienz unterscheidet sich nicht von dem Vorgehen
bei den bisher beschriebenen Untersuchungen. Zur Ermittlung der Zahl der im Puls gelieferten
Tonen wurde allerdings das sonst verwendete Speicheroszilloskop gegen einen Vielkanalanalysa-
tor ausgetauscht. Um das Mefergebnis nicht durch Sattigungseffekte des MCP-Teilchendetektors
zu verfilschen, wurde der Ionenstrom aus den Ionenquellen zudem auf 1pA oder weniger be-
schrinkt. Die Messung der Stromstérke an Ionen erfolgte mit Hilfe des letzten Faraday-Bechers
des Strahlbeobachtungssystems von ISOLDE vor der Paulfalle. Das Verhéltnis der mit dem
Vielkanalanalysator gezéhlten Ionen zu dem wihrend der Akkumulationszeit von der Ionenquel-
le gelieferten Ionen ist die experimentell bestimmte Gesamteffizienz der Paulfallenapparatur.
Fiir den Strahl aus der Testionenquelle wurde eine Gesamteffizienz von e~2-10~% ermittelt,
dagegen konnte im Strahlzeitbetrieb mit dem ISOLDE-Ionenstrahl nicht mehr als e ~3-107° er-
reicht werden. Bei der Abschitzung der Fehler dieser Effizienzwerte sind mehrere Fehlerursachen
zu beriicksichtigen. Zum einen lassen die destruktiven Nachweismethoden nur abwechselnd die
Zahlung der akkumulierten und ausgeschossenen Ionen oder die Kontrolle des Ionenstroms aus
der Tonenquelle zu. Wegen deutlicher Kurzzeitschwankungen des Ionenstroms kann der wiahrend
der Akkumulationsphase gelieferte Strom nicht mit Sicherheit angegeben werden. Weiterhin
ist die Nachweiseffizienz €g.;, mit der die auf den MCP-Teilchendetektor treffenden Teilchen
auch nachgewiesen werden, nur unzureichend bekannt. Bei den o.a. experimentellen Werten
der Gesamteffizienz wurde von einer Nachweiseffizienz €4.; = 30% ausgegangen. Aufgrund dieser
Unsicherheiten wird der relative Fehler der Effizienzwerte zu 50% abgeschiitzt.

Die Gesamteffizienz der Paulfallenapparatur ist das Produkt der drei Groen €;,;, €4 Und €gject,
welche die Einzeleffizienzen des Einfangmechanismus, der Akkumulation und des Ausschufivor-
gangs angeben. Wie die in Kap. 4.3.3 vorgestellten Ergebnisse der Einschufisimulationen mit
Reibungsansatz gezeigt haben, ist bei optimalem Betrieb der verwendeten Paulfalle (Parameter
wie in Tab. 2.1) und einem Gasdruck von p4, = 3-10~* mbar mit der Testionenquelle eine Ein-
fangeffizienz von €;,; ~ 3.4-10~% zu erwarten. Fiir den Strahl der ISOLDE-Ionenquelle resultiert
wegen der hoheren Strahlemittanz ein vierfach niedriger Wert. Die Halbwertszeit der gespeicher-
ten Ionen in der Restgasatmosphére betrégt T/, =0.66s, wie am Ende des vorangegangenen
Kapitels angegeben. Daher ist nach Gln. (4.3) fiir die Ty, =0.8 s dauernde Akkumulationszeit
eine Effizienz von €,.. = 68% zu beriicksichtigen. Die Verluste an Ionen wihrend der Akkumula-
tionszeit aufgrund der Wechselwirkung mit den Argonatomen betragen nur wenige Prozent und
werden fiir die folgende Abschitzung der Groflenordnungen aufler acht gelassen. Beim Ausschuf}
werden entsprechend den in Kap. 4.2 wiedergegebenen Simulationen der Flugzeitspektren etwa
40% der Tonen an der Ausschufelektrode abgestreift. Werden alle Einzeleffizienzen zusammen-
genommen, ist die rechnerische Gesamteffizienz € fiir den ISOLDE-Strahl mit

€ = €inj " €ace * €eject = 3.4-107% - 0.68 - 0.6 ~ 1.4-107* (4.4)

anzugeben. Bei Verwendung der Testionenquelle liegt die Gesamteflizienz entsprechend bei
€~5.51074.
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Bei einem Vergleich der experimentellen Werte mit den aus den Simulationen erhaltenen ist
zu beachten, dafl die Ermittlung der Einfangeffizienz unter Verwendung des Reibungsansatzes
zur Beschreibung des Kiihlvorgangs erfolgte. Eine Berechnung der Einfangeffizienz mit ausrei-
chender statistischer Sicherheit bei Verwendung der realistischen Stolsimulation fiir einen Druck
von p = 3-10~* mbar erscheint aus Griinden der begrenzten Rechenzeit derzeit nicht realisierbar.
Wie in Kap. 3.1 beschrieben, liefert die fiir den hohen Druck von p=2-102 mbar durchgefiihrte
Rechnung mit Stolsimulation gegeniiber derjenigen mit Reibungsansatz eine fiinffach niedrige-
re Einfangeffizienz. Unter der Annahme, dafi das Verhéltnis der Effizienzwerte aus den beiden
Simulationsmethoden auch bei niedrigem Druck anwendbar ist, erreichen die berechneten Effizi-
enzwerte fiir den Strahl aus der internen Ionenquelle nur e~ 1.1-10™* bzw. € ~6.8-107° fiir den
ISOLDE-Strahl und kommen dann den experimentellen Werten sehr nahe.

4.5.1 Kiirzung der Ringelektrode

Die in Kap. 3.3 beschriebenen Simulationen lassen erwarten, dafl eine einfache Kiirzung der
Ringelektrode eine Steigerung der Einfangeffizienz von iiber einer Gréfienordnung bewirken soll-
te. Um diese Rechnungen einem experimentellen Test zu unterwerfen, wurde im Sommer 1998
die bisher verwendete, 120 mm lange Ringelektrode gegen eine nur noch 40 mm lange Ring-
elektrode gleichen Durchmessers ausgetauscht. Bei der erneuten Inbetriebnahme der Apparatur
stellte sich heraus, dafl zur optimalen Pulsformung eine auf 2.7kV gesteigerte HF-Amplitude
notig war. Alle iibrigen Betriebsparameter konnten beibehalten werden. Anschlielend wurde die
Effizienzmessung in der oben beschriebenen Weise mit der Testionenquelle wiederholt. Vor der
Kiirzung der Ringelektrode wurde zum Nachweis von 200 im Puls ausgeschossener Ionen ein Io-
nenstrom von knapp 0.5 pA bendtigt. Nach der Modifikation des Rings sank der zum Nachweis
der gleichen Zahl im Puls gelieferter Ionen benétigte Ionenstrom unter die Nachweisgrenze des
ISOLDE-Strahlbeobachtungssystems von etwa 0.1 pA. Eine Effizienzsteigerung um einen Faktor
fiinf kann deshalb als gesichert gelten. Die zur Verringerung des lonenstroms vorgenommene
Reduzierung des Heizstroms der Tonenquelle von 39 A auf 37 A 148t dariiber hinaus erwarten,
dafl die Effizienzsteigerung eine Groflenordnung erreicht hat.



5 Weiterentwicklungen

Das in den vorangegangenen Kapiteln geschilderte Konzept, eine hyperbolische Paulfalle zur
Pulsformung eines kontinuierlichen Ionenstrahls einzusetzen, 18t u.a. an den folgenden Stellen
den Wunsch nach Verbesserungen entstehen: Zum einen ist die erreichbare Einfangeffizienz selbst
bei hohen Puffergasdriicken und einer idealen hyperbolischen Fallengeometrie auf wenige Prozent
beschriinkt, wie die Simulationen zum Einfang gezeigt haben. Zum anderen kann ein Ionenpuls
mit einer fiir einen effizienten Weitertransport benétigten kleinen Phasenraumverteilung nur
erhalten werden, wenn der Ausschufizeitpunkt mit einer geeigneten HF-Phase synchronisiert
wird. Diese Technik stellt nicht unerhebliche Anforderungen an die Experimentsteuerung und
gestaltet zudem das Auffinden der richtigen Parameter fiir die Ionenoptik zum Transport des
ausgeschossenen Ionenpulses wegen der komplexen Zusammenhinge zwischen Fallenparametern
und Pulseigenschaften als schwierig.

In den folgenden zwei Kapiteln werden zwei weitere Typen von Ionenbunchern vorgestellt, mit de-
nen die genannten Kritikpunkte zu entschirfen bzw. vermeiden sein sollten. Auch das Funktions-
prinzip dieser Buncher beruht auf der Wechselwirkung des Ions mit elektrischen Quadrupolwech-
selfeldern und der Dampfung der Ionenbewegung in einer Puffergasatmosphéire. Wahrend mit
der im néchsten Kapitel vorgestellten zylindrischen Paulfalle eine deutliche Steigerung der Ef-
fizienz erreichbar sein sollte, ist mit dem in Kapitel 5.2 behandelten gasgefiillten segmentierten
Quadrupol-Massenfilter zudem eine von der HF-Phase nahezu unabhéngige Pulsform zu erwar-
ten.

5.1 Eine zylindrische Paulfalle als Ionenbuncher

Die Beschrénkung der Einfangeffizienz bei Verwendung einer hyperbolischen Paulfalle als Ionen-
akkumulator liegt darin begriindet, daf} die Ionen bei der Annédherung an die Einschuflendkappe
innerhalb einer Wegstrecke von nur wenigen mm Lénge mit den hochfrequenten hohen axialen
Feldkomponenten (bis zu 10kV/cm) konfrontiert werden. Wie bereits in Kap. 1.3 ausgefiihrt,
fiihren diese Felder im iiberwiegenden Anteil einer HF-Periode entweder durch Reflektion oder
durch eine starke Beschleunigung in Richtung der ausschufiseitigen Endkappe zum Verlust der
Tonen.

Die Idee bei dem Entwurf der im Folgenden beschriebenen Elektrodenkonfiguration war entspre-
chend, das Ion nicht abrupt in den Einflufl des hochfrequenten Speicherfelds zu bringen, sondern
den Einschuf} mit einer langsamen Steigerung der hochfrequenten Feldkomponente zu verbinden.
Ein derartiger Einschufl gelingt mit der in Abbildung 5.1 oben gezeigten Kombination von zwei
Retardierungselektroden und einer zylindrischen Paulfalle. Bei dieser Form der Paulfalle wird
das speichernde Quadrupolfeld von einem Stapel zylindrischer Ringelektroden geeigneter Léinge
und gleichen Durchmessers gebildet. Das Anlegen einer hochfrequenten Spannung an ein zentra-
les Ringelement fithrt wie auch bei der hyperbolischen Paulfalle zur Ausbildung eines effektiven
Speicherpotentials. Um den Speicherbereich iiber einen grofieren Raumbereich auszudehnen,
wird die HF-Speicherspannung mit den gezeigten Amplitudenverhéltnissen an drei Ringelektro-
den angelegt. Das wie in Kap. 3.3 berechnete effektive Speicherpotential nach Gln. (1.31) ist in
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Abbildung 5.1: Eine zylindrische Paulfalle als lonenakkumulator. Die oben gezeigte Abbil-

dung zeigt neben dem Schnittbild der Elektrodenanordnung das effektive Speicherpotential

und eine zum Einfang fithrende Ionenbahn. Die Diagramme in der unteren Bildhilfte zeigen

die berechneten Akzeptanzwerte, berechnet mit dem Reibungsansatz nach in Kap. 3.1.1

(links) sowie mit der Stosimulation nach Kap. 3.1.2 (rechts). Der Puffergasdruck betrégt
Ar =4-1073 mbar, die EinschuBenergie 30010eV.

die Elektrodenstruktur miteingezeichnet. Bei den in der Abbildung angegebenen Betriebsspan-
nungen und HF-Amplituden sowie der Frequenz /27 =2MHz wird eine minimal 2.8 eV tiefe
Potentialmulde erzeugt.

Zur Beantwortung der Frage, welche Akzeptanz mit dieser Fallengeometrie erreichbar sein soll-
te, wurden weitere Einschufisimulationen nach den in Kap. 3.1.1 und Kap. 3.1.2 beschriebenen
Verfahren sowohl mit dem Reibungsansatz als auch den Stoflsimulationen vorgenommen. Die
Ergebnisse der beiden Rechnungen sind in Abb. 5.1 unten als Akzeptanzdiagramme der Va-
riablen r und v wiedergegeben. In beiden Simulationen betrigt die Einschuflenergie der Ionen
30.01 keV bei einem Potential des Fallenzentrums von 30.00 kV. Entsprechend der Rechnung mit
dem Reibungsansatz sollte fiir die untersuchte Fallenkonfiguration ein verlustfreier Einfang im
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Bereich r <8 mm und |y| < 5 mrad moglich sein. Die Rechnung mit StoBsimulation zeigt die glei-
che Form der Akzeptanzfliche, ergibt aber im Mittel wegen der nicht immer zu einer Kiihlung
fithrenden Stofe mit den Gasteilchen etwa einen Faktor vier niedrigere Akzeptanzwerte. Zusam-
men mit der Emittanz des ISOLDE-Ionenstrahls 148t die Stoflsimulation eine Einfangeffizienz
von beachtlichen 12.7% erwarten.

Die Rechnungen wurden fiir einen recht hohen Puffergasdruck von pa, =4-10~3 mbar durch-
gefithrt. Dieser war erforderlich, um den Ionen trotz der geringen axialen Ausdehnung des ef-
fektiven Speicherpotentials wihrend den ersten Oszillationen um das Fallenzentrum geniigend
Energie fiir eine dauerhafte Speicherung zu entziehen. In diesem Zusammenhang ist auch zu
beachten, dafl die zuléssige Unschérfe in der Einschuflenergie auf wenige eV begrenzt ist. Die
vorgestellte Designstudie ist weder im Hinblick auf die Geometrie noch auf die Betriebsparame-
ter als optimiert zu betrachten. Es sollte an dieser Stelle gezeigt werden, dafl die Verwendung
einer Paulfalle zur Ionenakkumulation bei geeigneter Fallenstruktur mit einem weitgehend ver-
lustfreien Einfang prinzipiell vereinbar ist.

FEine Weiterentwicklung des aufgezeigten Einfangkonzepts erscheint besonders fiir Experimente
vielversprechend, bei denen Messungen an gespeicherten Ionen in einer Paulfalle durchgefiihrt
werden sollen (beispielsweise laserspektroskopische Untersuchungen) und die dabei auf die ex-
terne Produktion der Ionen angewiesen sind.

5.2 Ein Quadrupol-Massenfilter als Ionenbuncher

Das im Folgenden vorgestellte Konzept zur Akkumulation und Pulsformung von Ionenstrahlen
beruht auf dem Einsatz eines weiterentwickelten Quadrupol-Massenfilters. Ein Massenfilter be-
steht aus vier stabformigen Elektroden, welche symmetrisch und in gleichem Abstand von einer
Strahlachse angeordnet sind [Paul53]. Jeweils zwei gegeniiberliegende Stabelektroden sind leitend
verbunden, so dafl eine Spannung zwischen den beiden Elektrodenpaaren ein zweidimensionales
Quadrupolpotential erzeugt. In &hnlicher Weise wie bei der Paulfalle fiihrt das Anlegen einer ge-
eigneten Kombination aus Gleich- und hochfrequenter Wechselspannung an die Elektrodenpaare
im Zeitmittel zu einer fokussierenden Kraft in Richtung der Symmetrieachse des Massenfilters.
Die Bezeichnung ,Massenfilter stammt daher, daf§ die Transmission entlang der Symmetrie-
achse eingeschossener Ionen je nach den Betriebsparametern (Spannungen, Frequenz) auf einen
bestimmten Massenbereich eingeengt werden kann.

Wenn die Ionenbewegung in einem Massenfilter durch Stofle mit Puffergasmolekiilen geddmpft
wird, konnen in das Massenfilter eingeschossene lonen bei nicht zu hoher anféinglicher axialer
Energie — abgesehen von der verbleibenden thermischen Bewegung — zur Ruhe gebracht werden.
Um die derart abgebremsten Ionen dennoch bis zum Ende des Massenfilters weiterzuleiten,
wird ein axiales Driftfeld eingesetzt. Ein solches Feld kann dadurch erzeugt werden, daf§ die
Stabelektroden in viele kurze Segmente unterteilt werden, an die zusétzlich zur hochfrequenten
Speicherspannung eine entlang der Symmetrieachse abfallende Gleichspannung angelegt wird. Da
die Energie der Ionen, die das segmentierte Massenfilter durchlaufen haben, in den transversalen
Koordinaten fast vollig durch die Wechselwirkung mit dem Puffergas abgebaut wird, spricht man
bei dieser Anordnung von einem Strahlkihler.

Um einen solchen Strahlkiihler als Ionenakkumulator zu verwenden, wird am ausschuflseitigen
Ende des Strahlkiihlers eine Potentialmulde fiir die axiale Bewegung erzeugt. Dies kann mit ei-
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Abbildung 5.2: Ein segmentiertes Quadrupol-Massenfilter als Ionenbuncher fiir ISOL-
TRAP. Die Aufteilung der stabférmigen Elektroden eines Massenfilters in kurze Scheib-
chen erlaubt, dem nur transversal speichernden HF-Feld ein axiales Gleichspannungsfeld
zu iiberlagern. Unter gleichzeitiger Kiihlung in einer Puffergasatmosphére bei einem Druck
von etwa pg. = 1-1072 mbar fiihrt das axiale Feld die Ionen in die aus mehreren Segmen-
ten am Ende des Massenfilters gebildete Falle. Der bei der Akkumulation wirksame axiale
Potentialverlauf ist schematisch iiber der Schnittzeichnung hinzugefiigt. Zum Ausschufl
werden die Gleichspannungsanteile der letzten Segmente so modifiziert, dafl die Ionen die
Falle im Puls verlassen.

nem entsprechend gewéhlten Spannungsverlauf an den letzten Segmenten der Quadrupolstruktur
erreicht werden. Zur gepulsten Extraktion der akkumulierten kalten Ionen werden die letzten
Quadrupolsegmente kurzzeitig auf Spannungen geschaltet, die ein axiales Potentialgefille zum
Ende des Massenfilters hin hervorrufen. Da das hochfrequente Speicherfeld nur in transversaler
Richtung wirkt, ist beim Ausschuf} eine geringe Abhéngigkeit der transversalen Pulseigenschaf-
ten von der HF-Phase zu erwarten, die axiale Energie- und Flugzeitverteilung aber sollte vom
Speicherfeld nicht beeinflufit werden.

Als sich im Laufe der in dieser Arbeit durchgefiithrten Messungen und Rechnungen abzeichnete,
daf} die erreichbare Gesamteffizienz der eingesetzten Paulfallenaparatur 0.1% nicht iiberschreiten
wiirde, wurde in Zusammenarbeit mit unserem Kollaborationspartner R. B. Moore die Planung
eines neuen Ionenbunchers fiir das ISOLTRAP-Experiment begonnen. Das gewéhlte Design be-
ruht auf den Erfahrungen mit zwei Prototypen von Strahlkiihlern, deren Eigenschaften im Rah-
men der Dissertation von T. Kim [Kim97] sowie der Diplomarbeit von A. Kellerbauer [Kell9§]
untersucht wurden. Wie in Abb. 5.2 gezeigt, setzt sich die Elektrodenkonfiguration des neuen
Tonenbunchers aus zwei Retardierungselektroden und einem aus 4x43 Segmenten bestehenden
Massenfilter zusammen. Die einem groflen Eierbecher nicht unéhnliche erste Retardierungselek-
trode erlaubt zusammen mit den nachfolgenden Elektroden eine geeignete Fokussierung des ein-
laufenden Ionenstrahls in das Massenfilter. Der wiahrend der Akkumulation der Ionen gewéhlte
Potentialverlauf ist {iber der Schnittzeichnung in Abb. 5.2 skizziert.
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Fiir die Elektrodenanordnung des neuen lonenbunchers wurde im Rahmen dieser Arbeit ei-
ne erste Akzeptanzrechnung entsprechend dem in Kap. 3.1.2 beschriebenen Verfahren mit der
Stofisimulation durchgefiihrt. Da die Einschufirechnung fiir das Massenfilter nicht wie bei einer
Paulfalle auf zwei Dimensionen reduziert werden kann, gestaltet sich die Simulation deutlich auf-
wendiger: Anstelle der wegen der Zylindersymmetrie bei einer Paulfalle geeigneten Parameter
r,7v, mufl beim Massenfilter der vierdimensionale Parameterraum der Orts- und Geschwindig-
keitskomponenten der transversalen Koordinaten durchk&dmmt werden. Bei einem ersten Test-
lauf der Akzeptanzrechnung stellte sich bereits ohne grofie Optimierung heraus, dafl 14% der im
ISOLDE-Strahl gelieferten Ionen die ersten fiinf Segmente passieren sollte. Nach diesen Segmen-
ten nimmt die transversale Ausdehnung des Strahls im Mittel nur noch ab, es sind somit keine
weiteren nennenswerten Verluste zu erwarten.

Der vorgestellte Strahlkiihler mit der Moglichkeit zur Akkumulation und Pulsformung wird der-
zeit im Rahmen der Dissertation von J. Dilling [Dill] aufgebaut und wird nach einer erfolgreichen
Inbetriebnahme die Paulfalle an ISOLTRAP ersetzen.



Teil 11

Massenbestimmung von neutronenarmen
Quecksilberisotopen



1 Durchfiihrung der Strahlzeiten

In diesem Teil der Arbeit werden Massenmessungen an den Quecksilberisotopen 84=197.200 g he-

handelt, die mit dem ISOLTRAP-Spektrometer in zwei Strahlzeiten an der PS-Booster-ISOLDE
durchgefiihrt wurden. In beiden Strahlzeiten wurden die Quecksilberisotope durch Beschufl von
Fliissigbleitargets mit 1 GeV-Protonen erzeugt und mit einer Plasmaionenquelle ionisiert. Die
in den beiden Strahlzeiten untersuchten Isotope sind in Tab. 1.1 zusammengefafit. In der ersten
Strahlzeit wurden Zyklotronresonanzen der Isotope 1#5~197200 g aufgenommen. Vorrangiges Ziel
bei der ersten Strahlzeit war zu zeigen, daf§ mit dem um die Paulfallenapparatur erweiterten
Massenspektrometer instabile, nicht-oberflichenionisierbare Isotope untersucht werden konnen.
Entsprechend dieser Zielsetzung wurde bei der ersten Strahlzeit noch nicht versucht, die bei
den untersuchten Hg-Isotopen mit ungerader Neutronenzahl! auftretenden isomeren Zustéinde
von den Grundzustinden massenspektrometrisch zu trennen, um so eine eindeutige Grundzu-
standsmassenbestimmung zu erméglichen. In der zweiten Strahlzeit wurde dann das Auflésungs-
vermogen des Spektrometers soweit erhoht, da8 bei den Isotopen 85191193197 He Grundzustand
und isomerer Zustand aufgelost werden konnten. Weiterhin wurden in dieser Strahlzeit Massen-
messungen an den Isotopen #418Hg sowie *Hg vorgenommen.

Zur Kalibration des Magnetfelds wurden in beiden Strahlzeiten stabile Bleiisotope verwendet.
Diese Wahl war sowohl unter praktischen Gesichtspunkten als auch fiir die Genauigkeit der
Massenmessungen vorteilhaft: Zum einen werden die Bleiisotope vom Separator geliefert (sie
stammen aus dem Targetmaterial), womit der zeitraubende Einsatz der Testionenquelle umgan-
gen wurde (s. Kap. I-2.2). Zum andern wird durch die geringe Differenz in den Massenzahlen
der Blei- und der Quecksilberisotope sichergestellt, dafl massenabhéngige, systematische Fehler
bei der Massenbestimmung auf dem im Rahmen dieser Arbeit angestrebten Genauigkeitsniveau
von 6m/m =1-10"7 keine Rolle spielen.

In der zweiten Strahlzeit im Oktober 1997 wurden zeitgleich mit den Massenmessungen - und
~v-spektroskopische Untersuchungen durchgefiihrt. Diese hatten zum Ziel, aus den gemessenen
Linienstérken die Anteile der im isomeren Zustand bzw. im Grundzustand gelieferten ungeraden
Hg-Isotope zu bestimmen. Auf diese Untersuchungen wird in Kap. 3.1 niher eingegangen.

Tabelle 1.1: Die in den beiden Strahlzeiten untersuchten Isotope, die Referenzisotope sowie die
zur Produktion der Hg-Isotope verwendeten ISOLDE-Targets.

Dezember ’96 | Oktober '97
185-197,200 | 184-186,191,193,194,197]

Untersuchte Isotope

Referenzisotope 208py, 204,208 py,
Target Fliissigbleitarget
# 78 | #115

Im Folgenden der Neutronenzahl entsprechend kurzerhand als gerade oder ungerade Hg-Isotope bezeichnet
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2 Experimentelle Ergebnisse der Strahlzeiten

Das experimentelle Ergebnis einer Messung mit dem Massenspektrometer ISOLTRAP ist das
Verhiltnis der Zyklotronresonanzfrequenz des untersuchten Isotops zu der des gewéhlten Re-
ferenzisotops. Die Rohdaten fiir die Bildung eines solchen Frequenzverhiltnisses sind die Zy-
klotronresonanzkurven, d.h. die mittleren Flugzeiten, welche in Abhingigkeit der Frequenz des
anregenden Quadrupolwechselfeldes fiir die beiden beteiligten Isotope ermittelt werden. Aus
diesen Daten werden durch Anpassung des theoretischen Linienprofils [K6ni95] die Zyklotron-
frequenzen zusammen mit ihren statistischen Fehlern extrahiert. Sofern ausgeschlossen werden
kann, dafl zur Aufnahme der Zyklotronresonanzkurven neben der erwiinschten Ionensorte eine
weitere ,,kontaminierende“ Sorte beigetragen hat, kann aus den Resonanzfrequenzen direkt das
Massenverhéltnis bestimmt werden.

Kontaminationen und gewihltes Auflésungsvermogen

Die Auflésung des verwendeten ISOLDE-Massenseparators GPS (General Purpose Separator)
m/Am = 2400 stellt sicher, dal Ionen mit einer anderen Massenzahl als der gewiinschten aus
dem Strahl entfernt werden. Isobare Kontaminationen werden im Rahmen der Massenauflésung
der Kiihlerfalle von m/Am =10° vom Transfer in die Mefifalle ausgeschlossen. Danach verblei-
bende isobare Kontaminationen sollten sich in einer Abweichung der Zyklotronresonanzkurve
vom theoretischen Linienprofil bemerkbar machen. Bei allen geraden untersuchten Quecksilber-
isotopen sowie den beiden Referenz-Bleiisotopen wurden keine Anzeichen von Kontaminationen
beobachtet, so dafl isobare Beimischungen ausgeschlossen werden konnen. Bei den ungeraden Hg-
Isotopen wurden dagegen Kontaminationseffekte beobachtet. Diese sind darauf zuriickzufiihren,
dafl die ungeraden Hg-Isotope an ISOLDE sowohl im Grundzustand als auch im isomeren Zu-
stand produziert werden. In Tab. 2.1 sind fiir diese Isotope Spins und Halbwertszeiten der beiden
Kernzustiande sowie die Anregungsenergien der isomeren Zustinde zusammengefafit. Die Halb-
wertszeiten der beiden Zustdnde sind fiir alle Isotope vergleichbar und geniigend hoch, so daf
aufgrund der Diffusionszeiten aus dem Targetmaterial keiner der beiden Zustéinde dominant vom
Separator geliefert wird. Auf experimentell bestimmte Produktionsverhéltnisse fiir die beiden

Tabelle 2.1: Ubersicht iiber Spins und Halbwertszeiten von Grundzustand und isomerem Zustand
bei den untersuchten ungeraden Hg-Isotopen. Die letzte Spalte gibt zudem die Anregungsener-
gie zwischen den beiden Kernzustinden an. Die mit ,,#“ markierten Anregungsenergien fiir
187,189,191 o sind aus systematischen Trends abgeschitzt. Alle Werte stammen aus [Audi97].

Isotop | Grundzustand Isomerer Zustand

Spln T1/2 Spln T1/2 AE [keV]
185Hg | 1/27  49. 1(1 0)s | 13/2+ 21, 6(1 5) s | 103.8(1.0)
"*THg | 3/2~ 1.9(3) m 24(3)m | 100(70) #
189Hg | 3/2 7.6(1) m 8.6(1) m 120(80) #
lHg | 3/2 ( 0)m 50. 8(1 5)m 140(50) #
93Hg | 3/2= 3. 80( 5) h 11.8(2) h | 140.76(5)
195Hg | 1/2 9.9(5) h 41.6(8) h | 176.07(4)
YTHg | 1/2= 64 14(5) h | 13/27  23.8(1) h | 298.93(8)
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Abbildung 2.1: Zyklotronresonanzen von '®°Hg-Ionen, die im isomeren Zustand und im
Grundzustand produziert wurden. Links: Bei kurzer Anregungszeit, Ty = 0.9s, kdénnen die
beiden Kernzustdnde nicht aufgelost werden. Rechts: Bei langer Anregungszeit, Ty=38s
dagegen ist das Auflssungsvermdgen mit m/Am =3.7-10% hoch genug, daB beide Kern-
zustdnde sichtbar werden. An beide Meflkurven ist das theoretische Linienprofil ange-
pafit. Man beachte die um einen Faktor 10 unterschiedliche Frequenzskalierung. Die beiden
Zyklotronresonanzen wurden in zwei Strahlzeiten aufgenommen, die fast 10 Monate ausein-
anderliegen. Die Magnetfeldabnahme zwischen diesen Messungen erklirt den beobachteten
Riickgang der Mittenfrequenz von etwa 8 Hz (vgl. Abb. 2.2).

Kernzustiande wird in Kap. 3.1 néher eingegangen. Wie aus Tab. 2.1 ersichtlich, liegen die Ener-
gieniveaus der isomeren Zusténde fiir die untersuchten Hg-Isotope nur zwischen etwa 100 keV
und 300keV iiber den Grundzustandsenergien.

Wiéhrend der ersten Strahlzeit im Dezember 96 wurde eine Anregungszeit fiir das azimuthale
Quadrupolwechselfeld in der Mefifalle von T,; =0.9s verwendet. Die damit erhaltene Massen-
auflosung betriigt m/Am =4-105. Bei der Massenzahl A =190 entspricht diese Massenauflésung
einer Energiedifferenz von 475keV; die Auflésung ist daher nicht ausreichend, um die Grund-
zustdnde von den isomeren Zustdnden zu unterscheiden. Die Linienform einer Zyklotronreso-
nanzkurve, zu der einige Ionen aus zwei Sorten mit einer Massendifferenz beitragen, die kleiner
ist als die Massenauflésung, unterscheidet sich nicht von der einer Zyklotronresonanz, die mit nur
einer lonensorte aufgenommen wird. Die Linienmitte wird allerdings von der mittleren Masse
der beteiligten Ionen bestimmt [Boll92], da die Ionen eine gekoppelte Bewegung ausfiihren, deren
Anregung am Massenschwerpunkt angreift. Ein Beispiel einer solchen Schwerpunktsresonanz ist
in Abb. 2.1 links fiir das Isotop '®Hg gezeigt.

Bei der Strahlzeit im Oktober 97 wurde die Anregungszeit zur Untersuchung des Isotops '*"Hg
auf T =4s erhoht und zur Aufnahme einiger Zyklotronresonanzen der Isotope 18%:191,193,194 ¢
sogar auf Ty=8s gesteigert. Die hierbei erreichte Massenauflésung betrug m/Am =1.8-10°
(Ty=45s) bzw. m/Am =3.7-10° (T;=8s), oder als Energieunterschied ausgedriickt 99 keV bzw.
49 keV. Diese Werte fiir die Auflosung waren geniigend hoch, um bei den Isotopen 185191193197 ¢
Grundzustand und isomeren Zustand aufzulosen. Eine Zyklotronresonanzkurve, bei der die bei-
den Kernzustinde des Isotops '®°Hg aufgelost sind, ist in Abb. 2.1 rechts hinzugefiigt. An die



85

Mefiwerte angepafit ist das theoretische Linienprofil, das eine dem Produktionsverhéltnis der bei-
den Kernzusténde entsprechend gewichtete Uberlagerung zweier Zyklotronresonanzen darstellt.
Das Linienprofil einer einzelnen Zyklotronresonanzkurve ist aus experimentellen Untersuchun-
gen bei hoher Statistik bekannt und kann aus der Energiezunahme der Ionenbewegung bei einer
azimuthalen Quadrupolanregung in der Penningfalle abgeleitet werden [Kéni95] (s. Abb. ii.4).
Solange die Anzahl der gleichzeitig in der Mefifalle gespeicherten Ionen so klein ist, dafi die
Coulombwechselwirkung vernachliissigt werden kann, ist die Resonanzkurve eine Uberlagerung
von Einzelresonanzen, deren Linienschwerpunkte auch zu erhalten wéren, wenn nur jeweils ei-
ne Ionensorte in der Falle gespeichert wire [Boll92]. Die Aufnahme der Zyklotronresonanzen
von 8519L193 e erfolgte mit einer mittleren nachgewiesenen Ionenzahl von Z = 3-8 im Einzel-
Flugzeitspektrum. Die Messung der Zyklotronresonanz von '9"Hg wurde bei einer erhohten Io-
nenzahl Z = 32 durchgefiihrt. Fiir die Auswertung der Zyklotronresonanzen fiir 18%191,193,19THg
wurden nur Einzel-Flugzeitspektren zugelassen, die mit wenigen (1-7) nachgewiesenen Ionen
registriert wurden. Im Vergleich zu den leichteren Isotopen wurden bei *"Hg aufgrund der
sehr hohen mittleren Z#hlrate im wesentlichen Einzel-Flugzeitspektren mit mehr als 5 Ionen
registriert. ! In allen Fillen werden die Resonanzfrequenzen fiir die beiden Kernzustinde ohne
weitere Korrekturen fiir die Berechnung der Massenverhéltnisse verwendet.

Magnetfeldkalibration

Bei der Bestimmung des Frequenzverhéltnisses ist die zeitliche Magnetfelddrift wiahrend der
Aufnahme einer Zyklotronresonanzkurve fiir das untersuchte Isotop zu beriicksichtigen. Der
mit B=m/q - w. aus den Zyklotronresonanzfrequenzen der Referenzisotope berechnete Verlauf

Wie sich bei der Massenauswertung (s. Kap. 3) spiter herausstellte, wére es auch fiir 197Hg giinstiger gewesen,
die Messung mit niedrigeren Ionenzahlen durchzufiihren.
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Abbildung 2.2: Die Magnetfelddrift, berechnet aus den Zyklotronresonanzfrequenzen der
Referenzisotope. Neben einem mittleren relativen , Feldzerfall“ von ca. 1-10~7 pro Tag sind
nur geringe Magnetfeldschwankungen mit einer Standardabweichung von o ~2.5-10~% um
den linearen mittleren Verlauf zu bemerken. Die Mittelwerte der Magnetfeldstirke By
zeigen, dal das Magnetfeld in den zehn Monaten zwischen den beiden Strahlzeiten um
AB/B=810"% pro Tag abgenommen hat.
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der Magnetfeldstérke in den beiden Strahlzeiten ist in Abb. 2.2 gezeigt. Die hierzu benétig-
ten Massenwerte der Referenzisotope 20429Pb sind [Audi95] entnommen. Zur Korrektur auf
die Magnetfelddrift wird zunéchst aus den im Abstand von ein bis zwei Stunden wiederholten
Referenzmessungen eine etwa 5h umfassende Serie ausgewihlt, die eine Frequenzmessung des
untersuchten Isotops einschliefit. Anschlieffend wird an die zeitliche Abfolge der Zyklotronfre-
quenzen des Referenzisotops eine Gerade angepafit, deren Wert zum Zeitpunkt der Messung des
untersuchten Isotops fiir die Bildung des Frequenzverhéltnisses verwendet wird.

Frequenzverhiltnisse

Tabelle 2.2 gibt die Frequenzverhéltnisse der in den beiden Strahlzeiten untersuchten Isotope
an. Ein ,x* hinter der Massenzahl kennzeichnet eine Messung, bei der die Massenauflésung nicht
ausreichte, um den Grundzustand vom isomeren Zustand zu unterscheiden. In diesem Fall wird
angenommen, dafl eine Schwerpunktsresonanz beobachtet wurde. Wenn das Hg-Isotop mit ,,g¢
bzw. ,,m* markiert ist, wurden die beiden Kernzustinde aufgelost und dem Frequenzverhalt-
nis fiir Grund- bzw. isomerem Zustand liegt ein Mehrfachresonanzfit zugrunde. Als Fehler ist
ausschliellich die statistische Unsicherheit der Messung angegeben. Der statistische Fehler der
Frequenzverhiltnisse betréigt typisch dv /v =4-1072 fiir die Hg-Isotope, deren Zyklotronfrequen-
zen mit 0.9s Anregungszeit bestimmt wurden. Bei der hohen Anregungszeit Ty =8s sinkt der
statistische Fehler bis auf év/v=1-10"%. Eine Ausnahme stellt das Frequenzverhiltnis fiir das
Isotop 2°Hg dar, dessen statistischer Fehler dv/v=1-10"7 betréigt. Dieser Fehler ist darauf
zuriickzufithren, dafl die Zyklotronresonanzkurve mit nur 300 anstelle der sonst iiblichen meh-
reren tausend lonen aufgenommen wurde.

Bei der Abschétzung des systematischen Fehlers der Messungen ist vor allem die Unsicherheit bei
der Kalibration des Magnetfelds zu beriicksichtigen. Der Beitrag eines solchen Mefifehlers kann
aus dem zeitlichen Verlauf der Zyklotronfrequenzen der Referenzisotope abgeschétzt werden:
Hierzu sei nochmals auf den in Abb. 2.2 gezeigten Verlauf der Magnetfeldstérke fiir die beiden
Strahlzeiten verwiesen. An den Diagrammen fillt zunéchst die nahezu lineare mittlere Abnahme
der Magnetfeldstiirke auf. Diese betrigt pro Tag in der ersten Strahlzeit AB/B =6.2-1078 bzw.
AB/B=1.7-10"" in der zweiten. Fiir den systematischen Meffehler relevant sind die Schwan-
kungen des Magnetfelds um den linearen mittleren Verlauf. Die Standardabweichung dieser
Schwankungen betréigt in beiden Strahlzeiten etwa o ~2.5-1078. Um die Magnetfeldschwankun-
gen und mogliche weitere Meflunsicherheiten abzudecken, wie etwa Fallenfehler, wird — wie bei
allen bisher erfolgten ISOLTRAP-Messungen — ein Wert von 1-10~7 des Frequenzverhéltnisses
als Abschitzung fiir den systematischen Fehler genommen und quadratisch zum angegebenen
statistischen Fehler addiert.

Die Massenwerte der Isotope ?6:197:200Hg und 294Pb sind bereits bis auf einen Fehler von nur
3-4keV bekannt [Audi95]. Die ISOLTRAP-Werte fiir diese Isotope hétten wegen ihrer Fehler
von typisch 19-27keV keinen Einflufl auf die im néchsten Kapitel vorgestellte atomare Massen-
auswertung und werden daher nicht zur Bestimmung von Massenwerten herangezogen. Diese
Daten bleiben andererseits von einiger Bedeutung, da sie gerade wegen der niedrigen Fehler der
Literaturwerte zur Uberpriifung des o.a. systematischen Fehlers herangezogen werden kénnen
(s. Kap. 3.3). Frequenzverhiltnisse, die aufgrund ihres beschriankten Einflusses nicht in die ato-
mare Massenauswertung aufgenommen werden, sind in Tabelle 2.2 kursiv gedruckt. Im Fall des
194Hg wird die mit hoher Anregungszeit aufgenommene Messung vom Oktober '97 verwendet,
da diese gegeniiber der Messung vom Dezember '96 ein deutlich hoheres statistisches Gewicht
hat. In gleicher Weise scheidet die Messung des '®¢Hg aus der ersten Strahlzeit zugunsten der in
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der zweiten Strahlzeit erfolgten Messungen aus. Die im Oktober ’97 aufgenommenen Zyklotron-
resonanzfrequenzen fiir die Isotope ¥4186Hg kénnen wahlweise gegen das Bleiisotop 2°®Pb oder
das Isotop 2°4Pb ausgewertet werden. Der Auswertung zum Referenzisotop 2%*Pb wird in beiden
Féllen der Vorzug gegeben, da andernfalls eine Extrapolation des Magnetfeldverlaufs zum Zeit-
punkt der Messung der Quecksilberisotope verwendet werden muf3. Bei den ungeraden Isotopen
185,191,193 o werden lediglich die Messungen aus der zweiten Strahlzeit beriicksichtigt, in de-
nen Grund- und isomerer Zustand aufgelést wurden. Die Frequenzverhéltnisse fiir die isomeren
Zusténde in ¥5193Hg sowie die Daten bei "Hg werden fiir eine Abschétzung eines systemati-
schen Fehler bei der Auswertung von Doppelresonanzkurven in der atomaren Massenauswertung
eingesetzt, als direkte Eingabewerte fiir eine Massenbestimmung werden sie nicht verwendet.

Tabelle 2.2: Verhéltnisse der Zyklotronfrequenzen der Referenzisotope v, zu den Zyklotron-
frequenzen der untersuchten Isotope v. Der angegebene Fehler ist die statistische Unsicherheit
der Messung. Unter T} sind die Anregungszeiten angegeben, mit denen die Zyklotronresonanz-
kurven der in der ersten Spalte genannten Isotope aufgenommen wurden. Kursiv gedruckte
Frequenzverhiltnisse werden nicht in der in Kap. 3 behandelten atomaren Massenauswertung
beriicksichtigt.

Isotop Referenz- Ty | vyer/v
isotop [s] | Dezember 96 Oktober '97
18iHe  204pp 0.9 0.901940975(40)
184gg  208pp 0.9 0.884578242(40)
185xHg 0.9 | 0.889387797(41) | 0.889387525(34)
1852 Hg 8 0.889387382(11)
185mpgy  208pp 8 0.889388002(17)
186Hg  204phL 0.9 0.911734701(34)
186Hg  208Ph 0.9 | 0.894183589(43) | 0.894183481(34)
187xHg 0.9 | 0.898994143(33)
188 g 0.9 | 0.903791407(28)
189xHg 0.9 | 0.908603079(37)
190Hg 0.9 | 0.913401926(23)
ixHg 0.9 | 0.918214610(44) | 0.918214528(25)
leHg 8 0.918214128(48)
impoy 8 0.918214866(25)
192Hg 0.9 | 0.923015056(22)
193xHg 0.9 | 0.927828614(30) | 0.927828575(21)
193¢ Hg 8 0.927828286(10)
193m o 8 0.927828967(19)
Mg 0.9 | 0.932630771(26)
194 Hg 8 0.932630706(10)
195xHg 0.9 | 0.937445251(23)
196Hg 0.9 | 0.942249017(27)
xHg 0.9 | 0.947064104(51) | 0.947064185(26)
P7eHg 4 0.947063982(26)
19Tmye 4 0.947065240(59)
200Hg 0.9 | 0.961494050(97)
204pp - 208pnp 0.9 0.980749697(27)




3 Die atomare Massenauswertung

In diesem Kapitel wird gezeigt, wie die in den Strahlzeiten erhaltenen Massenverhéltnisse zwi-
schen den untersuchten Quecksilberisotopen und den Referenz-Bleiisotopen in das Netzwerk
bekannter Massenrelationen integriert wurden. In Abb. 3.1 sind in einem Ausschnitt aus der
Nuklidkarte im Bereich der untersuchten Hg-Isotope Messungen eingetragen, die die Massen-
werte der Isotope untereinander verbinden. Auffillig im Bereich der neutronenarmen Quecksil-
berisotope sind einige Isotopenketten, deren Glieder zwar durch Q,-Messungen eng verbunden
sind, denen aber eine Anbindung an die gut bekannten und eng verkniipften Massenwerte der
stabilen Isotope fehlt. Die Massenbestimmung der Hg-Isotope, die Bestandteile dieser a-Ketten
sind, fithrt daher unmittelbar zu einer betréichtlichen Zahl weiterer Massendaten.

Die Aufnahme neuer Massenmessungen in die Tafel bekannter Massendaten wird von G. Audi
und A. H. Wapstra im Abstand weniger Jahre vorgenommen [Audi93, Audi95]|. Dabei werden im
Rahmen einer Ausgleichsrechnung, die als atomare Massenauswertung (Atomic Mass Evaluati-
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Abbildung 3.1: Ausschnitt aus der Nuklidkarte im Bereich der untersuchten Quecksilber-
isotope. Die Linien verbinden Isotope, deren Massen durch Messungen verkniipft sind.
Nach einer Darstellung in [Audi93].
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on, AME) bezeichnet wird, aus den inzwischen mehreren tausend Massenrelationen Massenwerte
fiir die knapp 2000 beteiligten Isotope erhalten. Alle Eingangsdaten fiir diese Ausgleichsrechnung
werden zu einem Satz linearer Gleichungen zusammengefafit, der die Verkniipfung der Massen-
werte beschreibt. Dieses {iberbestimmte Gleichungssystem wird in einem Minimierungsverfahren
gelost. Das Verfahren zur Umformung der von ISOLTRAP ermittelten Frequenzverhéltnisse in
lineare Gleichungen, die fiir die Ausgleichsrechnung verwendet werden, ist in [Ott093] dokumen-
tiert und soll hier nicht wiederholt werden. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde zusam-
men mit G. Audi eine zusétzliche atomare Massenauswertung durchgefiihrt, deren Endergebnis
in Kap. 3.3 vorgestellt wird. Im Folgenden sollen einige Spezialfille diskutiert werden.

3.1 Behandlung der ungeraden Quecksilberisotope

Behandlung von 185191193197 o

Wie bereits erwdhnt, konnten in der zweiten Strahlzeit im Oktober ‘97 aufgrund der gestei-
gerten Massenauflosung bei den Isotopen 185191193197 Hg Grundzustand und isomerer Zustand
aufgelost werden. Dies erlaubt neben einer eindeutigen Aussage iiber die Grundzustandsmasse
auch die Bestimmung der Anregungsenergie dieser Isotope. In Tabelle 3.1 sind fiir diese vier
Isotope neben den Literaturwerten AFE;; die massenspektrometrisch ermittelten Anregungs-
energien AEpg,, aufgefiihrt. Zur Berechnung der Werte AFEg,, wurden unter Verwendung des
Masseniiberschusses fiir 2°*Pb aus [Audi95] aus den Frequenzverhiltnissen nach Tab. 2.2 Mas-
senwerte fiir die beiden Kernzustéinde der Isotope '8%191L193:197Hg gewonnen und anschliefend
die Differenz gebildet. Der angegebene Fehler ist die statistische Unsicherheit dieses Verfahrens.

Im Fall von '"'"™mHg stellt der Wert AEg,, =130(15) keV den ersten experimentell ermittelten
Wert fiir die Anregungsenergie des Isomers dar. Fiir die Isomere #5™193MHg zeigt sich relativ
gute Ubereinstimmung der experimentellen Anregungsenergien mit den Literaturanregungswer-
ten, lediglich im Fall des 19"™Hg ist eine erhohte Abweichung der beiden Werte festzustellen. Um
einen eventuellen, noch nicht erkannten systematischen Fehler bei der Auswertung der Doppelre-
sonanzspektren zu beriicksichtigen, wurde von G. Audi ein Korrekturterm zur Anregungsenergie
des "1™Hg hinzugefiigt. Fiir diese Korrektur wurde der Mittelwert der Abweichungen von den
Literaturwerten bei den Isomeren 185m193m197TmHo (Spalte 4 in Tabelle 3.1) von —15(20) keV

Tabelle 3.1: Vergleich der im Rahmen dieser Arbeit ermittelten Anregungsenergien von isomeren
Zustanden AFEpg,, mit den Anregungsenergien aus der Literatur AEp; [Audi97]. Der mit ,#*
markierte Literaturwert fiir "'™Hg ist aus systematischen Trends abgeschiitzt. Alle Angaben in
keV.

Isomer | Anregungsenergie Differenz
A-EEJ[:p AEL'Lt AEE(EP - A-ELz't

185mpye | 119 (5) 103.8(1.0) 15.2

9Impe | 130 (15) 140 (50) #

193mpye | 133 (5) | 140.76 (5) -8

19TmHg | 245 (10) | 298.93 (8) —53
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Abbildung 3.2: Energieniveaus fiir '*®Hg vom Grundzustand bis zum isomeren Zustand.
Entnommen aus [Kilc87].

verwendet. Der angegebene Fehler stellt die Streuung um den Mittelwert dar und wird bei der
Anwendung der Korrektur quadratisch zum Meffehler addiert. Das Ergebnis dieser Behandlung
lautet somit AE(1Y™Hg) =130(15) keV + 15(20) keV = 145(25) keV und wird in die Ausgleichs-
rechnung aufgenommen.

Die im Rahmen dieser Arbeit bestimmte Anregungsenergie von *™Hg, AFE =119(5) keV weicht
um etwa 30 vom Literaturwert AE =103.8(1.0) keV ab. Wie in Abb. 3.2 verdeutlicht, wurde
der Literaturwert fiir die Anregungsenergie des '®™Hg als Summe dreier Zerfallsenergien er-
mittelt. Zuniichst wurden die Ubergéinge vom isomeren Zustand in den 7/27-Zustand und vom
3/27-Zustand in den Grundzustand gefunden und geschlossen, daf§ die Energieliicke zwischen
dem 7/27-und dem 3/27-Zustand einen Abstand von nicht mehr als 15keV aufweisen sollte
[Bour82]. Bei einer spiiteren Aufnahme von -Spektren im Energiebereich weniger keV wurden
von der gleichen Gruppe Konversionselektronen mit einer Energie von 12.4 keV beobachtet und
dem verbleibenden dritten Schritt im Niveauschema des ®™Hg zugeschrieben [Kilc87]. Gemes-
sen an den Schwierigkeiten bei der Zuordnung der beobachteten Spektren zu den Energieniveaus
und der Tatsache, daf3 drei Einzelmessungen zur Angabe der Anregungsenergie beitragen, bietet
die Penningfallenmessung einen vergleichsweise direkten Zugang zur Anregungsenergie des Iso-
mers. FEin nicht v6llig auszuschlieBender Effekt von Coulombwechselwirkung zwischen den Ionen
im isomeren Zustand und im Grundzustand sollte dazu fithren, dafl die gemessenen Zyklotron-
frequenzen einen im Vergleich zur Anregungsenergie zu niedrigen Abstand aufweisen [Boll92].
Der Meiwert von 119(5) keV stellt daher eine Untergrenze fiir die Energiedifferenz zwischen den
beiden Kernzustédnden dar.

Die Anregungsenergie von "™Hg, AE =245(10)keV weicht mit 50 ebenfalls deutlich vom Li-
teraturwert AE =298.93(8) keV ab. Vor allem aufgrund der bereits erw&hnten hohen mittleren
Zahlrate konnen Kontaminationseffekte bei dieser Messung nicht ausgeschlossen werden. In diese
Richtung deutet zudem der im Vergleich zur Anregungsenergie zu niedrige Abstand der gemesse-
nen Zyklotronfrequenzen, der, wie oben angefiihrt, ein Effekt von Coulombwechselwirkung sein
kann. Es ist geplant, die aufgezeigten Diskrepanzen in einer spéiteren Messung zu kldren.

Bei der Aufnahme der Werte fiir die Grundzustandsmassen von '8%191193197Hg in die Aus-
gleichsrechnung wird ein zusétzlicher Fehler eingesetzt, um mdgliche unerkannte systematische
Fehler in der Auswertung der Doppelresonanzspektren abzudecken. Dieser Fehler im Massenwert
wird zu 20 keV abgeschéitzt und quadratisch zu dem generell verwendeten systematischen Fehler
addiert, der mit 1-10~7 des Frequenzverhiltnisses angesetzt wurde.



3.1. BEHANDLUNG DER UNGERADEN QUECKSILBERISOTOPE 91

187,189,195 Hg
’

Behandlung von Mischungsverhiltnisse

Bei den im Dezember '96 untersuchten ungeraden Quecksilberisotopen wurden aufgrund der
niedrigen Auflésung des Massenspektrometers Grundzustand und isomerer Zustand nicht auf-
gelost. Aus Zeitgriinden wurden die Messungen an 187189195 g im Oktober '97 nicht wiederholt.
Wie bereits bei der Diskussion der Frequenzverhéltnisse erldutert, wird die Zyklotronfrequenz in
diesen Féllen von der Schwerpunktsmasse der zu einer Messung beitragenden Ionen bestimmt.
Wenn sowohl die Anregungsenergie des isomeren Zustands AFE als auch das Mischungsverhélt-
nis R=Yjs/Ygs der im isomeren Zustand bzw. im Grundzustand anwesenden Ionen bekannt
ist, kann die Differenz m,;. — mas von der Schwerpunkts- zur Grundzustandsmasse berechnet
werden [Audi82]:

R
R+1
Tab. 3.2 zeigt hierzu aus vier Informationsquellen erhaltene Mischungsverhéltnisse von Grund-
und isomerem Zustand R fiir alle untersuchten ungeraden Hg-Isotope. Die zwei Werte, die aus
den Massenmessungen im Dezember '96 stammen, wurden aus den Literaturwerten fiir die An-
regungsenergien und Grundzustandsmassen unter Umkehrung der Gln. (3.1) fiir R berechnet.
Die aus den Massenmessungen im Oktober ’96 angefallenen Mischungsverhéltnisse dagegen wur-
den aus den Gewichten der beiden Zyklotronresonanzkurven erhalten, die die Beitrige der auf-
gelosten Kernzustdnde der Doppelresonanzkurven darstellen. Parallel zur Strahlzeit im Herbst
97 wurden a- und y-spektroskopische Untersuchungen durchgefiihrt, um aus den beobachteten
Linienstédrken Aussagen iiber die Produktionsverhéltnisse der relevanten Kernzustinde zu ge-
winnen. Die Auswertung dieser Messungen erbringt die in der vorletzten Spalte von Tab. 3.2
angegebenen Werte [Mart97].

AE. (3.1)

Mmiz — MGS =

Fiir die Isotope ¥"Hg und ®?Hg sind keine experimentellen Anregungsenergien der Isomere oder
Grundzustandsmassen bekannt; im Falle des '%°Hg wird der Fehler der Grundzustandsmasse mit
50keV angegeben [Audi95]. Dies hat zur Folge, dafl aus den Massenmessungen an den Isoto-
pen 87Hg, 1%9Hg und % Hg, die in beiden Strahlzeiten mit niedriger Auflésung erfolgten, keine
oder nur wenig aussagekriftige Informationen tiber Mischungsverhéltnisse gewonnen werden
konnen. Im Rahmen laserspektroskopischer Untersuchungen an neutronenarmen Quecksilber-
isotopen an ISOLDE-2 wurde bei der Auswertung von Hyperfeinstruktur-Linien auch das Pro-

Tabelle 3.2: Mischungsverhéltnisse R =Ys,/Yas von isomerem und Grundzustand bei den un-
tersuchten Hg-Isotopen mit ungerader Neutronenzahl.

Isotop | Mischungsverhéltnis R, ermittelt aus
Massen- Massen- a/y-Spek- | Laserspek-
messungen | messungen | troskopie troskopie
Dez. 96 Okt. '97 [Mart97] [Dabk80]
185Hg 0.61(13) 0.30(5) 0.12(2)
18THg 2.7(7)
189Hg 2.7(7)
g 1.86(33) 0.6(3) 2.7(7)
193Hg | 0.85(65) 0.65(12) 1.5(9)
195Hg 0.3(2)
Y7Hg | 0.14(9) 0.35(5)
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duktionsverhiltnis vom isomeren Zustand zum Grundzustand bei den Isotopen 82187189191 g

ermittelt [Dabk80]. Diese Werte sind in der letzten Spalte der Tabelle 3.2 angefiigt. Da seit diesen
Messungen auBer einer Erhéhung der Protonenenergie von 600 MeV auf 1 GeV keine Anderung
im Produktionsmechanismus der Quecksilberisotope vorgenommen wurde, kann davon ausge-
gegangen werden, dafl sich die damals bestimmten Produktionsverhéltnisse nicht sehr geéindert
haben sollten.

Fiir die Isotope ¥3197Hg zeigt sich eine befriedigende Ubereinstimmung der Resultate aus den
verschiedenen MeBmethoden. Im Fall des '8°Hg weicht das aus der Laserspektroskopie erhaltene
Mischungsverhiltnis signifikant von den Werten aus der a-Spektroskopie und der Massenmes-
sung ab. Da bei den laserspektroskopischen Untersuchungen eine im Vergleich zur Lebensdauer
des isomeren Zustands nicht vernachléssigbare Vorbereitungs- und Mefzeit nttig war, kénnte der
im Vergleich zum Grundzustand doppelt so schnell zerfallende isomere Zustand bei der Messung
ein Mischungsverhéltnis verursacht haben, das gegeniiber dem Produktionsverhéltnis zu nied-
rig liegt. Beim Isotop "'Hg weicht das mittels y-Spektroskopie erhaltene Mischungsverhiltnis
deutlich von den miteinander vertridglichen Werten aus der Laserspektroskopie und der Mas-
senmessung ab. Da bei der Auswertung der y-spektroskopischen Untersuchungen lediglich eine
~-Linie pro Spektrum beriicksichtigt wurde und zudem die Unsicherheiten in den Verzweigungs-
verhiltnissen aufler acht gelassen wurden, sollte die Abweichung im Fall des Isotops 1 Hg nicht
iiberbewertet werden.

Mit den Literaturwerten AFEy; fiir die Anregungsenergien der isomeren Zustinde und den Mi-
schungsverhéltnissen R aus Tab. 3.2 kann die Differenz der Schwerpunktsmasse zur Grundzu-
standsmasse M.,i; —mgs nach Gln. (3.1) fiir die Isotope ¥718%19Hg gebildet werden. Diese
(gerundeten) Differenzen sowie die zu ihrer Berechnung verwendeten Werte AE; und R sind
in Tabelle 3.3 zusammengefaft. Fiir die Ausgleichsrechnung werden die Frequenzverhéltnisse aus
Tab. 2.2 fiir die beobachteten Massenschwerpunkte unter Beriicksichtigung des systematischen
Fehlers sowie die berechneten Korrekturen zur Grundzustandsmasse verwendet. Die aus diesen
Frequenzverhéltnissen unter Verwendung des Literaturwerts fiir die Masse des Referenzisotops
208Ph berechneten Massenwerte My, sind in der zweiten Spalte der Tabelle 3.3 hinzugefiigt.
Wie in der Massenspektroskopie iiblich, sind alle in dieser Arbeit angegebenen Massenwerte

Tabelle 3.3: Zur Berechnung der Differenz zwischen der Schwerpunktsmasse und der Grund-
zustandsmasse bei 18718919 g ME,,;,. ist der mit Hilfe der Frequenzverhiltnisse aus Tab. 2.2
berechnete Masseniiberschufl der beobachteten Schwerpunktsmassen unter Beriicksichtigung des
systematischen Fehlers. Die Anregungsenergien fiir die jeweiligen isomeren Zustdnde AFEp;
stammen aus [Audi97]; ein ,#“ markiert einen aus Systematiken erhaltenen Wert. Die Mi-
schungsverhéltnisse R der vierten Spalte sind aus Tab. 3.2 iibernommen. Die letzte Spalte
gibt die mittels Gln. (3.1) berechneten und gerundeten Differenzen zwischen der beobachteten
Schwerpunktsmasse und der Grundzustandsmasse My, — Mas an.

Isotop

Masseniiber-
schull ME, ;.
[keV]

Anregungs-
energie AFEr;
[keV]

Mischungs-
verhéltnis R

Korrektur
Mmiz — M @GS
[keV]

18THg | —28100 (19) 100 (70) # | 2.7(7) [Dabk80] | 70 (50)
189Hg | —29564 (19) 120 (80) # | 2.7(7) [Dabk80] | 90 (60)
19Hg | —30978 (19) | 176.07 (4) 0.3 (2) [Mart97] | 40 (20)
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als Masseniiberschul ME ausgedriickt. Dieser ist als die Differenz ME=m — A - u zwischen der
Masse des Atoms m und dem Produkt aus der Masseneinheit v und der Massenzahl A definiert.

Es sei angemerkt, dafl die Korrekturen fiir die Massendifferenzen zwischen den Grundzustéanden
und den Schwerpunktsmassen bei ¥"Hg und ®"Hg als experimentelle Daten in der Ausgleichs-
rechnung markiert werden. Strenggenommen gehen zwar in diese beiden Korrekturen die aus
systematischen Trends bestimmten Werte fiir die Anregungsenergien zu den isomeren Zusténden
ein, dieser Einflu} wird aber von G. Audi nicht als gravierend genug fiir eine Kennzeichnung als
»oystematikwerte angesehen.

3.2 Anderungen am Eingabedatensatz

Fiir viele Isotope, fiir deren Massen noch keine experimentellen Daten vorliegen, geben die
Autoren der Massentabelle Massenwerte an, die auf der Untersuchung systematischer Trends
beruhen. Die unkontrollierte Aufnahme neuer Eingabedaten in die Ausgleichsrechnung koénnte
daher dazu fiihren, dafl die auf systematischen Trends basierenden Werte experimentelle, von
verschiedenen Messungen bestiitigte Massenwerte (sog. ,primére“ Massenwerte) beeinflussen.
FEin solcher Einflufl widerspricht dem Sinn einer hauptséchlich als Quelle experimenteller Mas-
senwerte gedachten Datenbank und ist daher zu unterbinden. Als Abhilfe werden daher die auf
aufgrund von Systematiken eingefiigten Verbindungen an geeigneter Stelle entfernt. Weiterhin
behalten sich die Autoren der Massentabelle vor, experimentelle Datenwerte von der Aufnahme
in die Ausgleichsrechnung auszuschlieffen, wenn diese von den systematischen Trends {iberméflig
abweichen. Die aufgrund dieser beiden Vorgaben getroffenen Mafinahmen im Vorfeld der Aus-
gleichsrechnung sind im Folgenden fiir die betroffenen Isotope aufgefiihrt.

184Hg

Fiir die beiden 3-Zerfille ¥4Hg(31)1¥4Au und ®*Au(87)4Pt sind experimentelle Qg-Werte
von Qp=3660(30) keV bzw. Qz=6450(50) keV verfiighar [Daut84]. Diese Werte wurden in
[Audi95] durch die aus systematischen Trends begriindeten Werte Qg=4120(60)# keV bzw.
Qp="7060(60)#keV ersetzt. Mit diesen systematischen Verbindungen ergab sich der Wert
fiir den Masseniiberschu8 von ®Hg zu —26180(200)# keV. Der neu hinzukommende Wert
aus den Penningfallenuntersuchungen wird diesen Wert um etwa —200keV verschieben. Dies
1aft vermuten, dafl die angewendete Korrektur der experimentellen Qg-Werte mit insgesamt
460keV +610keV =1070keV etwas zu hoch gegriffen war. Als vorldufige Mafinahme wird der
experimentelle Qg-Wert fiir ¥Hg(8%)18Au wieder als Eingabedatum zugelassen und der
von Systematiken stammende Wert fiir ¥4 Au(51)!84Pt entfernt. Der experimentelle Wert fiir
184 Ay (1) 18Pt bleibt ausgenommen.

185Hg

Die auf der Betrachtung systematischer Trends beruhende Verbindung zwischen **Pb und '2C
wird entfernt. Dies hat als Konsequenz, da8 die Masse von ¥?Pb iiber den Q.-Wert fiir den
Zerfall 189mPh(a) ¥ Hg und eine Abschitzung der Anregungsenergie des isomeren Zustands von
189mpY, festgelegt werden wird.

187 Hg

Analog zur Behandlung des Isotops '®°Hg wird die mit systematischen Trends begriindete Ver-
bindung zwischen 87Pb und '?C herausgenommen. Als Folge davon wird die Masse von "'Pb
iiber Abschitzungen der Anregungsenergien fiir die isomeren Zustéinde von ™Pb und ¥"™Hg
und einem Q,-Wert fiir den Zerfall 11"Pb(a)'®"Hg mit dem Massenwert von '8"Hg verkniipft
werden.
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188,189,1901_1g

Fiir die (§-Zerfille dieser drei Quecksilberisotope in die entsprechenden Goldisotope liegt je-
weils ein experimenteller Qg-Wert vor [Daut84, Kern75, Dion74], der bisher entsprechend der
Einschatzung als ,Data not checked by other ones and at variance with systematics, repla-
ced by a recommended value“ behandelt wurde. Die den experimentellen Daten bevorzug-
ten, aus systematischen Trends abgeschétzten Qg-Werte, hatten fiir die drei Quecksilberisotope
zu Masseniiberschiissen von ME('®¥Hg) = —30223(180)# keV, ME('®Hg) = —29690(280)# keV
und ME(*9Hg) = —31410(150)# keV gefiihrt. Die neu hinzukommenden Penningfallendaten fiir
diese drei Isotope werden diese Werte bestétigen, entsprechend werden die auf Systematiken
beruhenden Qg-Werte der genannten (3-Zerfille entfernt. Als Konsequenz wird die Bewertung
der experimentellen Qg-Werte fiir diese Zerfélle in ,,Data from incomplete reports, at variance
with other data“ gedndert; d.h. diese Daten bleiben unberiicksichtigt.

192Hg

Hier besteht mit Qg = 6380(200) keV ein experimenteller Qg-Wert fiir den Zerfall 192T1(37)!19?Hg
[Kern75], dem der auf systematischen Uberlegungen basierende Wert Qg =6120(200)# keV
bevorzugt wurde. Auch hier wird das hinzukommende Penningfallendatum die Abschitzung
bestétigen. Wenn zugelassen wiirde, dafl der experimentelle Wert Qg =6380(200) keV in die
Ausgleichsrechnung eingeht, wiirde die mit ?TI verbundene Serie von Massenwerten um etwa
200 keV verschoben werden. Eine solche Verschiebung wird als zu gravierende Abweichung vom
systematischen Trend in dieser Massengegend betrachtet. Aufgrund dieser Einschéitzung wird
der experimentelle Qg-Wert weiterhin nicht zugelassen und der auf Systematiken beruhende
Qp-Wert entfernt. Entsprechend wird auch die Bewertung des experimentellen Qg-Werts von
,Data not checked by other ones and at variance with systematics, replaced by a recommended
value® in ,,Data from incomplete reports, at variance with other data“ geéindert. Als Folge dieser
MaBnahmen wird der neue Massenwert fiir °?Hg keinen EinfluB auf andere Massenwerte haben.

194Hg

In diesem Fall ist die signifikanteste Abweichung eines im Rahmen dieser Arbeit erhaltenen Pen-
ningfallendatums von bestehenden experimentellen Daten abzusehen. Ein direktes Einsetzen des
Massenwertes fiir 2°Pb in die Massenrelation nach Tab. 2.2 und Beriicksichtigung des systema-
tischen Fehlers liefert einen Masseniiberschufl von —32198(18) keV. Dagegen lautet der Wert aus
der Massenanpassung [Audi95] hierfiir —32247(23) keV. Dieser Literaturwert wird hauptséchlich
bestimmt von dem Qpgc-Wert 40(20) keV fiir den Elektroneneinfang 194Hg(e)1%Au [Horn81] und
dem Qp-Wert fiir den Zerfall 191Au(37)194Pt, Qz=2492(11)keV. Der genannte Qg-Wert fiir
den Zerfall des % Au ist ein Ausgleichswert der drei Eingangsdaten Qg = 2465(20) keV [Thie56],
Qp=2509(15) keV [Bick60] und Qg =2485(30)keV [Agee70]. Die zitierten Verdffentlichungen
zum Zerfall des "*Au bieten keinen erkennbaren Anlafl zum Zweifel an den MeBergebnissen.

Das o.a. Penningfallendatum fiir die Masse von '%*Hg fordert zusammen mit dem Massenwert
von %*Au aus [Audi95] einen Qpc-Wert fiir den Elektroneneinfang in '%*Au von 89(25) keV.
Der davon deutlich abweichende, aus [Horn81] zitierte Qgc-Wert wurde aus einer Messung der
Halbwertzeit von 4Hg abgeleitet. Ebenfalls aus [Horn81] ist zu entnehmen, daff ein Elektro-
neneinfang im *Au nicht aus der K-Schale stattfindet. Diese Aussage setzt die Grenzen fiir
den Qrco-Wert zu 14.84keV < Qo < 83.1keV. Bei der Ableitung des Qpc-Wertes waren die
Autoren von der von ihnen gemessenen Halbwertszeit 77/, =520 a ausgegangen, die Literatur
weist jedoch fiir diese Halbwertszeit einen grofien Bereich von T; /, =0.4 a bis T ;5 =520 a auf. Als
weitere Unsicherheit kann ausgemacht werden, dal bei der Ableitung des Qpc-Werts aus der
Halbwertszeit Annahmen iiber den verwendeten ft-Wert gemacht wurden. Da das Penningfallen-
datum einerseits aufgrund der hohen Anregungszeit (T = 8s) mit einem reduzierten statistischen
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Fehler aufgenommen wurde, andererseits aber bei dem Qzc-Wert fiir den Zerfall von %4 Au doch
einige Unsicherheiten deutlich werden, ist zu vermuten, dafl der Qgc-Wert fehlerhaft ist. Fir die
im Rahmen dieser Arbeit erfolgte Auswertung wurde vorldufig entschieden, alle vier genannten
Literaturwerte weiterzuverwenden.

3.3 Ergebnis der Ausgleichsrechnung

3.3.1 Massenwerte der von ISOLTRAP untersuchten Isotope

Die Ergebnisse der atomaren Massenauswertung fiir die von ISOLTRAP untersuchten Isotope
sind in Tabelle 3.4 zusammengefaft. Die in der zweiten Spalte aufgefithrten Massenwerte sind
aus den Frequenzverhiltnissen der Tab. 2.2 und den Massenwerten der Referenzisotope 2%4Pb
bzw. 2%Pb aus [Audi95] berechnet. Es sei betont, dal die Eingabedaten von ISOLTRAP in der
Ausgleichsrechnung die Frequenzverhéltnisse sind; die in der Spalte ISOLTRAP wiedergegebenen

Tabelle 3.4: Das Ergebnis der atomaren Massenauswertung fiir die von ISOLTRAP untersuchten
Isotope. Die mit 1SOLTRAP gekennzeichneten Massenwerte sind aus den Frequenzverhéltnissen
der Tab. 2.2 und den Massenwerten der Referenzisotope aus [Audi95] berechnet. Der Fehler
umfaflt statistische und systematische Unsicherheiten. Die Spalte AME 95 gibt die Resultate der
Ausgleichsrechnung aus [Audi95] an. Ein ,#“ bezeichnet aus Systematiken abgeschitzte Werte.
Die mit AME'95+ISOLTRAP iiberschriebene Spalte zeigt die Resultate der Ausgleichsrechnung
aus [Audi95] unter Einschluf§ der im Rahmen dieser Arbeit erfolgten Messungen. Der in der
letzten Spalte angefiithrte Wert zeigt den Einflufl der Penningfallendaten auf die in der vorletzten
Spalte angegebenen Masseniiberschiisse an. Ein ,,U“ kennzeichnet Messungen, die aufgrund ihrer
hoheren Fehler im Vergleich zu den Fehlern der Literaturwerte nicht in die Ausgleichsrechnung
eingehen.

Isotop | Masseniiberschuf} [keV] Einfluf
ISOLTRAP AME ’95 AME 95 + ISOLTRAP | [%]
184 g | —26374(19) | —26180 (200) # | —26374 (19) 100
185Hg | —26216 (26) | —26100 (280) # | —26216 (26) 100
186Hg | —28562(19) | —28450 (200) —28561 (19) 99
18THg | —28171(53) | —28150 (240) # | —28171 (53) 100
188Hg | —30228 (19) | —30220 (180) # | —30228 (19) 100
189Hg | —29654 (63) | —29690 (280) # | —29654 (63) 100
190 g | —31384(19) | —31410 (150) # | —31384 (19) 100
YlHg | —30611(26) | —30680 (90) —30617 (25) 92
192Hg | —32035(19) | —32070 (280) # | —32035 (19) 100
193Hg | —31070(26) | —31071 (19) —31070 (16) 38
9Hg | —32199(19) | —32247 (23) —32218 (15) 60
195Hg | —31018(26) | —31080 (50) —31032 (24) 77
196Hg | —31845(19) | —31843 (4) —31843 (4) U
YTHg | —30544 (26) | —30557 (4) —30557 (4) U
200Hg | —29511 (26) | —29520 (3) —29520 (3) U
204ph | —25120(20) | —25124  (3) —25124 (3) U
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Abbildung 3.3: Vergleich der Massenwerte fiir die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten
Hg-Isotope aus der atomaren Massenauswertung AME 95 [Audi95] (ohne ISOLTRAP-
Werte) und der neuen Massenauswertung, die die ISOLTRAP-Werte einschlieit. Ein ,,#*
markiert die aus der Untersuchung von Systematiken erhaltenen Werte.

Massenwerte sind hier zum Vergleich angefiihrt. Die Resultate der letzten verdffentlichten Aus-
gleichsrechnung [Audi95] sind in der dritten Spalte zitiert. Ein ,#% bezeichnet auch hier aus
Systematiken gefolgerte Werte. Die vierte Spalte zeigt die im Rahmen dieser Arbeit zusammen
mit G. Audi zusétzlich durchgefiihrte Ausgleichsrechnung unter Einschlufi der Penningfallen-
daten. Der in der letzten Spalte angefithrte Wert gibt den Einflufl der Penningfallendaten auf
die neuen Masseniiberschiisse an. Ein ,,U“ anstelle eines Einflu3-Werts kennzeichnet Messun-
gen, die aufgrund ihrer hoheren Fehler im Vergleich zu den Fehlern der Literaturwerte nicht
in die Ausgleichsrechnung eingehen, aber als Kontrollmessungen fiir systematische Fehler die-
nen. Ein Vergleich der Werte aus diesen Kontrollmessungen (zweite Spalte) mit den Ergebnissen
der Ausgleichsrechnungen zeigt sehr gute Ubereinstimmung. Selbst der Massenwert fiir das Iso-
top 99Hg, das gegen das 12 Masseneinheiten entfernte 2°Pb gemessen wurde, zeigt keinerlei
erhohte Abweichung vom Literaturwert. Ein massenabhéngiger, systematischer Fehler in der
Massenbestimmung kann daher auch fiir die leichteren Quecksilberisotope mit grofler Sicherheit
ausgeschlossen werden.

Die Massenwerte der sieben Isotope 184185187=190.192 o " die in [Audi95] aus Systematiken ab-
geschitzt wurden, sind nun durch die ISOLTRAP-Werte ersetzt. Die Isotope 186:191,193=195 g
fiir die die Ausgleichsrechnung [Audi95] experimentelle Werte angibt, erhalten deutlich verringer-
te Fehler. Das Ergebnis der neuen Ausgleichsrechnung fiir 14Hg liefert mit ME = —32218(15) keV
einen um 19keV hoheren Wert als die Massenauswertung [Audi95]. Der in Kap. 3.2 aufgezeigte
Konflikt der zum Massenwert des **Hg beitragenden Daten wird damit deutlich entschérft. In
Abbildung 3.3 sind die Massenunterschiede zwischen den beiden Ausgleichsrechnungen mit und
ohne den im Rahmen dieser Arbeit gewonnenen Daten dargestellt.
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Vergleich mit Massenwerten aus der Schottky-Spektrometrie (GSI)

Seit Herbst 1994 wurden am Experimentier-Speicherring (ESR) der GSI-Darmstadt in mehre-
ren Strahlzeiten Massenmessungen an Gold- und Wismut-Fragmenten vorgenommen. Fiir diese
Messungen wurden die Umlaufzeiten der im ESR gespeicherten Fragmente aus ihrem Rausch-
spektrum (dem sog. Schottky-Rauschen) ermittelt. In analoger Weise zum Prinzip der Massen-
messungen mit einer Penningfalle sind auch bei den Massenbestimmungen mit Hilfe des Spei-
cherrings die ¢/m-Verhiltnisse zweier lonensorten iiber die Betriebsparameter des Speicherrings
direkt verkniipft [Fran95, Schl97, Rado97].

In den Strahlzeiten am ESR wurden Daten fiir die Massen neutronenarmer Isotope im Be-
reich der Kernladungszahlen 60 <7 <85 gewonnen; diese konnten aber in der Massentabelle
[Audi95] nicht mehr beriicksichtigt werden. Unter den am ESR untersuchten Isotopen sind auch
die Quecksilberisotope 8419 Hg. Fiir diese Isotope ist in Abb. 3.4 die Differenz der Massen-
werte aus den ESR-Messungen [Geis98] zu den Ergebnissen der neuen Ausgleichsrechnung mit
den ISOLTRAP-Daten gezeigt. Im Rahmen der MeBfehler zeigt sich gute Ubereinstimmung der
beiden Mefireihen. Es fillt auf, dafl die ungeraden Isotope im Bereich 185 < A <191 aus den
ESR-Messungen gegeniiber den ISOLTRAP-Ergebnissen etwa 80keV hohere Massenwerte auf-
weisen, wohingegen die Massenwerte der geraden Isotope in diesem Bereich besonders gut {iber-
einstimmen. Die Massenauflésung der Schottky-Spektrometrie betr#igt typisch m/Am = 3.5-10°
[Schl97] und ist damit unzureichend, um die isomeren Zustdnde von den Grundzustidnden bei
den untersuchten ungeraden Quecksilberisotopen zu unterscheiden. Es ist daher anzunehmen,
dafl die erhohten Massenwerte fiir die ungeraden Isotope von einer Mischung von Isotopen im
Grundzustand und im isomeren Zustand verursacht werden.
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Abbildung 3.4: Vergleich von Massenwerten fiir Quecksilberisotope, fiir die sowohl im
Rahmen dieser Arbeit als auch mittels Schottky-Massenspektrometrie am Experimentier-
Speicherring der GSI-Darmstadt Werte erhalten wurden. Werte aus den GSI-Messungen
nach [Geis98].
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3.3.2 Massenwerte weiterer Isotope

Neben Massenwerten fiir die untersuchten Quecksilberisotope liefert die Ausgleichsrechnung auch
Daten fiir diejenigen Isotope, deren Massen iiber bekannte Q-Werte von «a- oder (3-Zerfillen oder
anderen Kernumwandlungen mit denen der untersuchten Quecksilberisotope zusammenhéngen.
In Tabelle 3.5 sind fiir diese Isotope die neuen Massenwerte zusammen mit denen aus der Aus-
gleichsrechnung [Audi95] zusammengefafit. Es sind nur solche Isotope aufgefiihrt, fiir die ent-
weder die atomare Auswertung erstmals experimentelle Werte anfiihrt (39 Félle, inkl. isomerer
Zustande) oder fiir die sich ein experimentell bestimmter Massenwert um mehr als 5 keV geéndert

Tabelle 3.5: Das Ergebnis der atomaren Massenauswertung fiir die von den Penningfallenmessun-
gen beeinflufiten, aber nicht direkt untersuchten Isotope. Die Spalte AME 95 gibt die Resultate
der Ausgleichsrechnung aus [Audi95] an. Ein ,#“ bezeichnet aus Systematiken abgeschétzte
Werte. Die mit AME 95 + ISOLTRAP iiberschriebene Spalte zeigt die Resultate der Ausgleichs-
rechnung aus [Audi95] unter Einschlufl der im Rahmen dieser Arbeit erfolgten Messungen. Die
Bezeichnung isomerer Zustinde entspricht der in [Audi95] verwendeten Notation: ,m* bzw. ,n*

KAPITEL 3. DIE ATOMARE MASSENAUSWERTUNG

stehen fiir den ersten bzw. zweiten isomeren Zustand.

Isotop | Masseniiberschuf [keV] Isotop | Masseniiberschuf} [keV]
AME ’95 AME 95 AME ’95 AME ’95
+ ISOLTRAP + ISOLTRAP
1760s | —41960 (200) # | —42161 (21) 193Bi | —15780 (350) # | —15748(210)
1770s | —41880 (280) # | —41994 (58) 193mp;i | 15470 (350) # | —15439 (210)
1780s | —43460 (200) —43569 (25) 194Bi | —16070 (430) # | —16041 (401)
1800s | —44390 (180) # | —44390 (29) 194nBi | —15800 (340) # | —15774 (301)
iglr —37960 (190) # | —37692 (36) 19ﬁPo —7900 (200) # | —8094 (21)
- Ir | —39000 (140) | —39061 (102) 194Po —8150 (280) # | —8263 (28)
1811% —34270 (200) # | —34461 (20) 196Po —10910(200) | —11027 (20)
1821% —34300 (280) # | —34419 (28) 198Po —13500 (180) # | —13501 (20)
1841% —36080 (200) | —36102 (24) 197Po —15520 (150) # | —15488 (28)
- Pt | —37360 (180) # | —37363 (28) 197mAt —6250 (350) # | —6220(216)
186Au —30300 (190) # | —30035 (35) 198At —6200 (350) # | —6168 (216)
191Au —31670 (140) | —31731 (102) 198mAt —6750 (430) # | —6723 (401)
194Au —33860 (50) | —33839 (42) o At | —6380(340) # | —6354(301)
18§Au —32287 (12) | —32280 (11) 197mRn 2150 (200) # 1954 (36)
189mTl —24510 (350) # | —24477 (210) 198Rm 1790 (280) # 1673 (28)
19OTl —24230 (350) # | —24194 (210) 200Rn —1140 (200) —1250 (20)
190mT1 —24410 (430) # | —24384 (400) 202Rn —4030 (180) # | —4033 (20)
" T1 | —24240 (340) # | —24214(301) 201Rn —6320 (150) # | —6289 (28)
18ngb —17640 (200) # | —17838 (19) 202Fr 3710 (350) # 3743 (221)
190Pb —17720 (280) # | —17838 (27) 202mF1r 3060 (430) # 3091 (401)
me —20330(200) | —20439 (19) o Fr 3430 (340) # 3454 (301)
194Pb —22580 (180) # | —22582 (20) 206Ra 6030 (180) # 6028 (21)
Pb | —24250 (150) # | —24222 (28) 210Ra 3520&150;# 3552 E g
Th | 14000 (150) # | 14029
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Abbﬂdung 3.5: Ergebnis der atomaren Massenauswertung. Gezeigt ist die betragsméflige
Anderung der Massenwerte aus der Ausgleichsrechnung [Audi95] nach Hinzunahme der
Penningfallendaten fiir die Quecksilberisotope. Die von ISOLTRAP untersuchten Isotope
sind fett umrandet. Isotope, fiir die die neue Ausgeichsrechnung erstmals experimentelle
Werte anfiihrt, sind mit einem schwarzen Dreieck markiert.

hat (9 Fille).

In Abb. 3.5 ist die Anderung der Massenwerte aus der Ausgleichsrechnung [Audi95] nach der
Hinzunahme der Penningfallendaten fiir die Quecksilberisotope in einen Ausschnitt aus der Nu-
klidkarte eingezeichnet. Verursacht durch die in Abbildung 3.1 gezeigten Massenverbindungen,
werden vor allem entlang der a-Zerfallsketten, die mit den Quecksilberisotopen ¥4~199Hg ver-
bunden sind, erstmals experimentelle Massenwerte mit guter Genauigkeit erhalten. Wie die
Abbildung zeigt, ergeben sich im Vergleich zu den fritheren Abschéitzungen und experimentellen
Werten Anderungen von z.T. mehr als 200keV.



4 Diskussion der Ergebnisse

4.1 Einflu3 der ISOLTRAP-Daten auf die Massenlandschaft

Durch die Einbindung der neuen Massendaten fiir die Quecksilberisotope in das iiber Zerfallsver-
bindungen verkniipfte Netz von Kernmassen haben die ISOLTRAP-Daten einen weitreichenden
Einflufl auf andere Kerne. Dieser Einfluf ist in Abbildung 4.1 anhand der Zweineutronenseparati-
onsenergie Say, fiir die Elemente Ho (Z =67) bis Ac (Z =89) verdeutlicht. Die Sa,-Werte sind als
Differenz der Bindungsenergie eines Kernes zu der Bindungsenergie des um zwei Neutronen leich-
teren Kernes definiert. Die Betrachtung der Zweineutronenseparationsenergie erlaubt, Anderun-
gen der Kernstruktur in den Massenwerten ohne die Komplikation durch Paarungseffekte zu un-
tersuchen. Im oberen Teil der Abbildung sind fiir die Berechnung der Ss,-Werte die Massenwerte
verwendet, die im Rahmen dieser Arbeit (Tab. 3.4 und 3.5) und der Dissertation von A. Kohl
[Kohl98] mit dem ISOLTRAP-Spektrometer erhalten wurden. Mit vollen Kreisen sind hierbei
die Kerne gekennzeichnet, zu deren Bestimmung mindestens ein ISOLTRAP-Wert beitréigt. Ins-
gesamt ist dies der Fall fiir 54 Sy,-Werte. Im unteren Teil der Abbildung sind zum Vergleich
experimentelle Sy,-Werte aus der Literatur nach [Audi95] wiedergegeben. Von dem deutlichen
Sprung bei der Neutronenzahl N =126 abgesehen, der vom Neutronen-Hauptschalenabschlufl
verursacht wird, weisen die Sa,-Werte nach Beriicksichtigung der ISOLTRAP-Daten ein im Ver-
gleich zu den fritheren Daten, aber auch untereinander glattes Verhalten entlang der einzelnen
Isotopenketten auf, nahezu linear ist der Verlauf im Bereich Z > 78.

Im Bereich N =108-110 fallt bei den Hf-, Ta- und W-Isotopen eine Abweichung vom linearen
Verlauf auf, auf die bereits in [Barb73] hingewiesen wurde. Die Vermutung, daf§ diese Diskon-
tinuitdt in einem Formiibergang wie bei den schwereren Au- und Pt-Isotopen begriindet sein
konnte [Audi93], kann aus dem glatten Verlauf der Sa,-Werte im Bereich der Pt- und Hg-
Isotope nicht erhértet werden. Eine Bestimmung der Massenwerte von Ir- und Au-Isotopen im
Bereich der genannten Neutronenzahlen wire hilfreich, um die Reichweite der Diskontinuitédten
genauer festzulegen.

4.2 Vergleich mit Modellrechnungen

Wie in Abbildung 4.2 fiir die Hg-Isotope gezeigt ist, konnen die experimentellen Massenwerte die-
ser Massengegend von Modellrechnungen nur bedingt reproduziert werden. Die zum Vergleich
mit den experimentellen Werten exemplarisch herangezogenen Modelle von Moller [Mo1195],
Pearson [Abou95] und Dobaczewski [Doba84, Doba98] verwenden in unterschiedlichem Mafle
Vereinfachungen und phinomenologische Ansétze, um fiir das Vielteilchenproblem der wechsel-
wirkenden Nukleonen eines Kerns den niedrigsten Energiecigenwert zu bestimmen.

Bei der Rechnung von Dobaczewski wird aus einer geeignet angenommenen Wechselwirkung
zwischen den Nukleonen (Skyrmekraft) in selbstkonsistenter Weise ein mittleres Feld konstru-
iert, das die energetisch giinstigste Nukleonenverteilung liefert . Derartige Rechnungen koénnen

!Bine vergleichende Ubersicht iiber neuere mikroskopische Ansitze zur Berechnung von Grundzustandseigen-
schaften von Atomkernen (Masse, Radien) mit Details der angenommen Wechselwirkung zwischen den Nukleonen
(wie Skyrme- oder Gognykraft) gibt [Paty97].

100
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Abbildung 4.1: Zweineutronenseparationsenergien Sy, im Bereich der untersuchten Queck-
silberisotope. Oben: Experimentelle So,-Werte aus den im Rahmen dieser Arbeit und der
Dissertation von A. Kohl [Kohl98] durchgefiihrten neuen atomaren Massenauswertungen.
Son-Werte, zu deren Bestimmung mindestens ein ISOLTRAP-Massenwert beitrigt, sind
als volle Kreise gekennzeichnet. Unten: Experimentelle Ss,-Werte aus den bisherigen Mas-
sentafeln [Audi95].
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bei Mitnahme von Kerndeformation und selbstkonsistenter Beriicksichtigung von Paarungsef-
fekten (sog. Hartree-Fock-Bogolyubov-Methode) aufgrund ihres enormen Aufwands noch nicht
zur systematischen Berechnung mehrerer tausend Kernmassen durchgefithrt werden. Trotz einer
Vernachlissigung von Kerndeformationen erscheint die Rechnung von Dobaczewski auf diesem
Weg am weitesten fortgeschritten.

Bei dem Massenmodell von Pearson wird das mittlere Feld nicht iiber die Iteration iiber die
Wellenfunktionen der Nukleonen festgelegt, sondern durch Einfithrung von Dichtefunktionen
fiir die Nukleonen angenihert. Diese Dichtefunktionen werden selbst aus einer phénomenolo-
gischen Wechselwirkung zwischen den Nukleonen abgeleitet (Thomas-Fermi-Approximation).
Zusétzlich zu dem Energiebeitrag aus der Thomas-Fermi-Ndherung werden Schalenkorrekturen
(sog. Strutinsky-Integral) > und Paarungseffekte in einer Form behandelt, die der Beriicksichti-
gung in makroskopisch-mikroskopischen Modellen (s.u.) dhnelt. Im Unterschied zu diesen Mo-
dellen liefert die sowohl dem Thomas-Fermi-Energieterm (,,makroskopischer* Anteil) als auch
den Schalenkorrekturen zugrunde liegende effektive Wechselwirkung eine konsistente Verbindung
zwischen den Modellanteilen.

2Entsprechend den Bezeichnungen fiir die verwendeten Nitherungen ist diese Modellrechnung als ,, Extended
Thomas-Fermi model with Strutinsky Integral“ (ETFSI) bekannt.
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Abbildung 4.2: Vergleich der experimentellen Massenwerte fiir Hg-Isotope mit Vorhersagen
aus Kernmodellen von Moller, Pearson und Dobaczewski (Diskussion siehe Text). Fiir die
Isotope 7~ 183Hg gibt die Ausgleichsrechnung (s. Kap. 3) keine experimentellen Werte
an, hier sind die aus Systematiken erhaltenen Werte als Bezugspunkte verwendet und
mit einem ,#“ markiert. Die Fehler der abgeschétzten Massenwerte in diesem Bereich
betragen typisch 300 keV. Man beachte, dafi die Massenachse gekiirzt ist und zudem zwei
unterschiedliche Skalierungen verwendet sind.
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Das Modell von Moéller ist ein Vertreter sog. makroskopisch-mikroskopischer Modelle, bei dem
ein verfeinertes Tropfchenmodell des Kerns den kontinuierlich mit der Anzahl der Nukleonen va-
riierenden Hauptteil der Bindungsenergie liefert (makroskopischer Anteil) und darauf aufbauend
Schalen- und Paarungskorrekturen hinzugefiigt werden (mikroskopischer Anteil).

Wie Abb. 4.2 zeigt, ist das fundamentalere Modell von Dobaczewski nicht in der Lage, die
experimentellen Massenwerte fiir die betrachteten Hg-Isotope so gut wiederzugeben wie die
mehr phinomenologischen Modelle von Moller und Pearson: Die mittleren quadratischen Ab-
weichungen zwischen den experimentellen Werten und den Vorhersagen der drei Modelle lauten
OMsller = 212keV, 0 pearson =616keV und opepec. = 6684 keV (fiir eine Skyrmekraft vom Typ
SkP). Es erscheint fraglich, ob die bei der Rechnung von Dobaczewski gegeniiber den ande-
ren beiden Modellen deutlich erhéhte Abweichung zu den experimentellen Werten allein auf
die Vernachlassigung von Deformationseffekten zuriickgefithrt werden kann, insbesondere da die
schwereren Hg-Isotope (A >186) nur geringe Deformation aufweisen [Ulm86]. Wird der Ver-
gleich auf die knapp 1700 Isotope erweitert, fiir die die drei Modelle Vorhersagen geben und
fiir die experimentelle Werte vorliegen, so lauten die entsprechenden Werte o/ 515er =679 keV,
O Pearson = 132keV und o pepec. =8382keV. Bei dieser Gesamtbewertung der Modelle sind die
Vorhersagen von Moller und Pearson als nahezu gleichwertig zu betrachten, die Rechnung von
Dobaczewski zeigt sehr groBe Diskrepanzen 3. Die mehr phéinomenologischen Modelle sind zwar
in der Lage, den generellen Trend der Massenwerte richtig zu beschreiben, Kernstruktureffekte,
die sich in Unterschieden der Bindungsenergie von unter hundert keV &uflern sollten, kénnen
aber auch von ihnen noch nicht vorhergesagt werden.

4.3 Feinstruktur in der Bindungsenergie

Ein moglicher Einflul von Kernstruktureffekten auf die Bindungsenergie im Massenbereich
der untersuchten Hg-Isotope ist als Abweichung von wenigen zehn keV vom generellen Trend
der Massenwerte zu erwarten. In diesem Rahmen bewegt sich beispielsweise der berechne-
te Einflufl von Konfigurationsmischungen koexistierender Bénder von Hg- und Pt-Isotopen
[Barf83, Hard97]. In Abbildung 4.3 ist die Zweineutronenseparationsenergie fiir neutronenar-
me Hg- und Pt-Isotope 4 in Abhingigkeit der Neutronen- bzw. Massenzahl nach Abzug einer
linearen Funktion gezeigt; diese Werte sind im Folgenden mit S5, bezeichnet. Um Abweichungen
vom generellen linearen Verhalten der So,-Werte im Bereich der Neutronenzahlen 100 < N <110
erkennen zu lassen, fiir den Evidenz von Kernformkoexistenz vorliegt (s.u.), wurde die Gerade
an verfiighare experimentelle Werte auerhalb dieses Bereichs angepaBt. Da fiir '®°Hg und 7Pt
keine experimentellen Massenwerte bekannt sind und fiir *?Hg und '"®Pt nur angezweifelte
Werte mit hohen Fehlern von knapp 350keV vorliegen [Audi95], wurden fiir diese Isotope die
aus Systematiken erhaltenen S5,-Werte verwendet. Die mit erstaunlich niedrigen Fehlern erhal-
tenen S5, -Werte fiir "®Hg und '">!™Pt resultieren daher, da die Massenwerte von '76:1"8Hg
und 9Pt {iber lange, aber sehr prizise vermessene a-Ketten an die gut bekannten Massen
der Seltenen Erden '*®Dy, 146Gd bzw. 44Sm angeschlossen sind. Der Massenwert von '"®Hg

3Es sei angemerkt, daf8 sich der mikroskopische Ansatz von Dobaczewski bei der Vorhersage von Neutro-
nenseparationsenergien nahe der Neutronendripline als sehr erfolgreich erwiesen hat. Beispielsweise konnten die
berechneten verminderten Neutronen-Schalenliicken extrem protonenarmer Isotone zur besseren Beschreibung der
durch den r-Proze8 geregelten Hiufigkeitsverteilungen beitragen [Pfei97, Doba95].

4Die Korrelation von Massenwerten mit Kernstruktureffekten fiir die Elemente Pb, Po, Rn und Ra, fiir die
sowohl in dieser Arbeit als auch im Rahmen der Dissertation von A. Kohl ergénzende Massenwerte gewonnen
wurden, wird in [Kohl98] behandelt.
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Abbildung 4.3: Experimentelle Zweineutronenseparationsenergien fiir neutronenarme Hg-
Isotope (links) und Pt-Isotope (rechts) in Abhéingigkeit von der Massen- bzw. Neutronen-
zahl. Von den Ss,-Werten wurde eine lineare Funktion abgezogen, die den Trend aufer-
halb 100 < N <110 beschreibt (s. Text). Fiir die Isotope 8%18218g sowie 176,178,180y
sind keine oder keine verldfilichen experimentellen Werte bekannt, hier sind die aus Syste-
matiken [Audi95] erhaltenen Werte eingetragen und mit einem ,,#“ markiert. Die Fehler
der abgeschitzten Sa,-Werte dieser Isotope betragen im Mittel 400 keV.

ist [Audi95] entnommen, die Massenwerte von "Hg und '7%!72Pt stammen aus einer jiingeren
Ausgleichsrechnung, die neuere ISOLTRAP-Massenmessungen einiger Isotope im Bereich der
Seltenen Erden einschliefit [Beck97]. Die S5,,-Werte der Quecksilberisotope zeigen im Bereich
der Massenzahlen 198 bis 186 eine annidhernd lineare Abnahme mit der Massenzahl und neh-
men danach bis zum "®Hg wieder um etwa 200keV zu. Mit der nahezu linearen Abnahme der
S,.-Werte bei den Massenzahlen 194 bis 182 und dem Anstieg zu >17Pt zeigen die S5,,-Werte
der Pt-Isotope einen dhnlichen Verlauf. Als Abweichungen von diesem gemeinsamen Verhalten
fallen bei den Platinisotopen neben der Erhshung bei 4Pt vor allem der markante Einbruch
um etwa 150keV beim '#6Pt auf.

Im gezeigten Massenbereich liegt die Neutronenzahl etwa in der Mitte zwischen den Hauptscha-
lenabschliissen bei N =82 und N =126, Unterschalenabschliisse sind in diesem Bereich nicht
zu erwarten. Fiir das kontinuierliche Auffiillen einer Schale mit Nukleonenpaaren 148t sich mit
Hilfe des Schalenmodells zeigen, dal die Bindungsenergie in Abhéngigkeit der Nukleonenzahl
einen parabelférmigen Verlauf aufweisen sollte [Heyd94]. Da die Zweineutronenseparationsener-
gie als Differenz von Bindungsenergien definiert ist, sollten Effekte von Schalenkorrekturen in
den Sy,-Werten der betrachteten Hg- und Pt-Isotope keine Abweichung vom linearen Trend
verursachen. Von fehlerhaften Massenwerten abgesehen, konnen auftretende Diskontinuitédten in
den Sy,-Werten daher auf eine plotzlich einsetzende Anderung der Kernstruktur hinweisen.

Sowohl experimentelle als auch theoretische Untersuchungen haben gezeigt, daf§ die Eigenschaf-
ten vieler Kerne im Bereich der im Rahmen dieser Arbeit untersuchten Hg-Isotope, insbeson-
dere fiir 78 < Z <84 von der Konkurrenz unterschiedlicher erlaubter Kernformen geprégt sind
[Heyd83, Wood92]. In Abbildung 4.4 ist dargestellt, wie sich die Kernformkoexistenz bei gera-
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Abbildung 4.4: Systematiken schwach (o) und stark (e) deformierter Zusténde neutro-
nenarmer Hg- und Pt-Isotope. Alle Energieniveaus sind relativ zum 0*-Bandenkopf der
schwach deformierten Zusténde gezeichnet. Nach einer Darstellung in [Wood92], die um
jingere Daten [Carp97] erweitert wurde.

den neutronenarmen Hg- und Pt-Isotopen in den beobachteten Anregungsspektren duflert. Im
Bereich der Neutronenzahl um N =104 ist fiir beide Elemente neben einem Anregungsband, das
von den schwereren, nur leicht oblat deformierten Kernen bekannt ist, ein zweites Anregungsband
zu erkennen, welches als Rotationsspektrum eines stark prolat deformierten Kernes interpretiert
wird [Wood92]. Wihrend die mit der stark deformierten Kernform assoziierten Zustédnde bei
den Quecksilberisotopen nur bis minimal 400keV an den Grundzustand heranreichen, werden
bei den Platinisotopen 78~186Pt die Energieniveaus dieser Zusténde soweit erniedrigt, dafi der
Kern sogar im Grundzustand die stark deformierte Kernform annimmt.

Das Auftreten der stark deformierten Kernzustdnde bei niedrigen Anregungsenergien wird im
Schalenmodell des Kerns auf die Anregung eines Protonenpaars aus dem 2djz/,-Orbital iiber
die Schalengrenze bei Z =82 hinaus in das lhg/-Orbital zuriickgefiihrt [Wood81]: Fiir eine
derartige Anregung kann gezeigt werden, dafi die Wechselwirkung zwischen den aus Teilchen
und Lochern gebildeten effektiven ,Valenz“-Protonen (Pt: w(2p-6h), Hg: m(2p-4h)) mit den
Neutronen in der Néhe der Neutronen-Schalenmitte eine Absenkung der Energieniveaus bis nahe
an die Niveaus der wenig deformierten Zusténde (Hg: 7(2h)) oder darunter (Pt: 7w(4h)) bewirkt
[Drac94]. Da die mit der starken Deformation verkniipften Kernzusténde in den Energiebereich
einer benachbarten Schale vordringen, werden diese Zusténde auch als , Intruder* bezeichnet.

Fine quantitative Beschreibung der Lage der Energieniveaus bis hin zum Grundzustand erfordert
fiir die Kerne, bei denen Formkoexistenz beobachtet wird, die Kenntnis, inwieweit sich die re-
guldren und die Intruder-Zusténde gegenseitig beeinflussen. Sowohl bei den Pt- als auch bei den
Hg-Isotopen wurden zu einer befriedigenden Beschreibung der beobachteten Anregungsspektren
starke Mischungen zwischen den koexistierenden Béndern bendtigt [Barf83, Hard97]. Die Aus-
wirkungen der Mischungsstérke auf die Bindungsenergie fiir die Pt-Isotope ist in [Hard97] etwas
widerspriichlich diskutiert: Die Autoren sprechen zwar einerseits davon, die Bindungsenergie sei
nicht sensitiv auf die Anwesenheit der beiden koexistierenden Bénder oder deren Mischungs-
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verhalten, andererseits wird die berechnete Lage des Grundzustands von '"®Pt und '¥6Pt als
stark gemischt charakterisiert. Der starke Einflufl des (7hg /2)2—Orbitals auf die Grundzustands-
eigenschaften der geraden Platinisotope im Bereich 182 < A <186, der sich aber weder bei den
schwereren Platinisotopen noch bei den benachbarten geraden Gold- oder Quecksilberisotopen
zeigt, hatte J. Wood 1981 veranlafit zu vermuten, dafl sich u.a. auch in den Massenwerten dieser
Isotope ein diskontinuierliches Verhalten zeigen sollte [Wood81].

Der singulér niedrige S5,,-Wert des Platinisotops ®6Pt ist aus den Massenwerten von 186:184Pt ge-
bildet, daher kann er nicht mit dem Formiibergang von '8Pt nach '®8Pt (vgl. Abb. 4.4 rechts) in
Verbindung gebracht werden. Neben den Niveausystematiken lassen auch die Rechnungen nach
[Hard97] fiir die Lage des Grundzustands von 8Pt im Vergleich zu seinem um zwei Neutronen
leichteren Nachbarn keine starke Abweichung erwarten. Es stellt sich die Frage, ob Unsicherhei-
ten in der Bestimmung der relevanten Massenwerte fiir den abweichenden S5, -Wert des %Pt
verantwortlich gemacht werden konnen. Die Masse von 80Pt ist iiber die Q-Werte der Reaktio-
nen 18Pt (a)1820s, ¥20s(e)¥?mRe und 82" Re(e)1¥2W an die sehr genau bekannte Masse von
182\W angeschlossen. Die Masse von 8Pt wird iiber den a-Zerfall des ®8Hg mit der im Rahmen
dieser Arbeit bestimmten Masse von ®Hg verkniipft (alle Angaben nach [Audi95)). Eine direkte
Bestimmung der Massen von ¥418Pt bzw. eine Uberpriifung der genannten Q-Werte wiire fiir
eine Aufkldrung der beobachteten Diskontinuitdt hilfreich. Diese Diskontinuitét beeintrachtigt
allerdings nicht das Gesamtbild und deren Interpretation.

Wie in Abb. 4.3 gezeigt und oben diskutiert, nehmen sowohl fiir Platin als auch fiir Quecksilber
die S5,-Werte fiir kleiner werdende Neutronenzahlen zunéchst ab, um dann ab N <104-106
wieder anzuwachsen. Ein Vergleich mit Abb. 4.4 legt nahe, diese Anderung dem Einsetzen der
bekannten Kernformkoexistenz zuzuordnen, deren Einflufl in der Mitte der Neutronenschale bei
N =104 am grofiten ist.

4.4 Protonenseparationsenergie und Protonendripline

Aus den Ergebnissen der in Kap. 3 behandelten Ausgleichsrechnung lassen sich fiir einige neu-
tronenarme Kerne im Bereich Z =76-90 neue experimentelle Werte fiir die Protonenseparati-
onsenergie S, gewinnen. Diese Grofe ist als Differenz der Bindungsenergie eines Kernes zu der
Bindungsenergie des um ein Proton leichteren Kernes definiert. In Tabelle 4.1 sind die neuen .S,-
Werte im Vergleich mit den Werten aus der Ausgleichsrechnung [Audi95] aufgelistet. Es wurden
nur S,-Werte fiir diejenigen Isotope aufgefiihrt, fiir die die neue Ausgleichsrechnung erstmals
einen experimentellen Wert angibt, oder fiir die sich ein experimenteller S,-Wert um mehr als
die Hélfte seines Fehlers gedndert hat.

Wie in Abb. 4.5 verdeutlicht, sind sowohl '®¥Hg als auch '8T1 in parallele, bis nahe an die Pro-
tonendripline reichende a-Ketten integriert, deren Q-Werte mit guter Genauigkeit bekannt sind
[Audi95]. Deshalb betrigt die Unsicherheit der Masseniiberschiisse von ?2Pb, 19Po und 2°°Rn
mit 20 keV nur wenig mehr als die Unsicherheit des Massenwerts von ®Hg. Die Massenwerte
der Mitglieder der a-Kette bis zum 2°'Fr sind durch eine Qp-Messung des Zerfalls von 1891 an
den Massenwert von '®9Hg angeschlossen. Die hohen Fehler der Sp-Werte fiir die Isotope 189,
193Bi, 97At und 2°'Fr (s. Tab. 3.5) werden im wesentlichen von der hohen Unsicherheit dieses
Qp-Wertes bestimmt (60Q ~200keV [Audi95]).
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Abbildung 4.5: Die Verbindung der Massenwerte von 88189Hg {iber Q.- bzw. Qp-Werte
mit den zur Bestimmung der Protonenseparationsenergie von #°T1, 193Bi, 17At und 2°'Fr
bendtigten Massenwerten.

Aus den bereits in Kap. 3.3 erwédhnten Massenmessungen am Experimentier-Speicherring (ESR)
der GSI Darmstadt wurden fiir die Mitglieder 1800s, ¥4Pt, 188Hg, 192Pb bzw. ¥9T1 und *3Bi
der zu 2°9Rn und 291 Fr fithrenden a-Ketten neue Massenwerte erhalten. Anhand dieser Massen-

Tabelle 4.1: Einflul der neuen Ausgleichsrechnung auf die Einprotonenseparationsenergie S,
neutronenarmer Isotope im Bereich Z =76-90. Die Spalte AME 95 gibt die Resultate der Aus-
gleichsrechnung aus [Audi95] an. Ein ,#“ bezeichnet aus Systematiken abgeschitzte Werte. Die
mit AME 95 + ISOLTRAP {iberschriebene Spalte zeigt die Resultate der Ausgleichsrechnung aus
[Audi95] unter Einschlufi der im Rahmen dieser Arbeit erfolgten Messungen.

Isotop | S [keV] Isotop | S, [keV]
AME ’95 AME ’95 AME ’95 AME ’95

+ ISOLTRAP + ISOLTRAP
18005 | 5080 (190) # | 5087 (60) 18977 | 1580 (390) # | 1538 (211)
1817y | 2360 (280) # | 2355 (213) 1907 | 2020 (510) # | 2020 (405)
181pt | 3630 (340) # | 4016 (46) 190pPL | 3110 (400) # | 3251 (211)
185 Au | 1780 (280) # | 1776 (212) 19381 | 490 (390) # | 455 (211)
194Au | 5096 (11) | 5089 (11) 194po | 2420 (400) # | 2568 (211)
185Hg | 3090 (340) # | 3470 (44) 198po | 3180 (290) # | 3154 (245)
18THg | 3760 (280) # | 3729 (115) 197 At 40 (300) # 8(217)
YlHg | 5087 (88) | 5023 (30) 198Rn | 2180 (400) # | 2319(217)
192Hg | 5500 (290) # | 5485 (46) 202Rn | 2880 (290) # | 2854 (245)
194Hg | 6125 (25) 6096 (18) 201Fr | —450 (400) # | —487 (222)
195Hg | 6078 (51) | 6041 (26) 206Ra | 2520 (280) # | 2493 (239)
210Th | 2200 (290) # | 2173 (245)
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werte und mit den Q-Werten der beiden a-Ketten erhalten die Autoren von [Rado97] fiir 197 At
und 221 Fr folgende S,-Werte:

Sp(197At) =—80(80) keV, Sp(201Fr) =—570(110) keV.

Kombiniert man die Massenwerte fiir *”At und 2°'Fr aus [Rado97], die wegen der direkten Be-
stimmung der Massen von %9T1 und '%3Bi trotz der niedrigeren Massenauflésung der Schottky-
Spektrometrie einen kleineren Fehler aufweisen, mit den Werten aus der vorliegenden Arbeit fiir
196Pg und 2°9Rn, erhilt man die Protonenseparationsenergien

S,(P9TAt) = —120(80) keV und S, (2" Fr) = —620(100) ke V.

Sowohl die Einzelauswertungen der ESR-Daten und der ISOLTRAP-Daten als auch die Kom-
bination der beiden Auswertungen liefern innerhalb der Fehler iibereinstimmende Resultate fiir
die S,-Werte von 197At und 2°'Fr; die Kombination der Auswertungen liefert aber die kleinsten
Fehler.

Aufgrund der negativen S),-Werte ist ein Zerfall von 97At und 2°'Fr durch Protonenemissi-
on energetisch moglich. Aus einer Abschitzung der Wahrscheinlichkeit nach [Gold66], dafl das
Proton die Coulomb-Barriere im 2°'Fr durchtunnelt, ist jedoch eine Halbwertszeit fiir den Proto-
nenzerfall von 10% s zu erwarten. Da die Halbwertszeit des a-Zerfalls von 2°'Fr nur 69 ms betrigt
[Enqu96], erscheint die Beobachtung einer Protonenemission sehr unwahrscheinlich.



Zusammenfassung und Ausblick

Das Tandem-Penningfallenmassenspektrometer ISOLTRAP am on-line Massenseparator ISOL-
DE dient zur hochgenauen Massenbestimmung radioaktiver Isotope. Im Rahmen der vorliegen-
den Arbeit wurde ISOLTRAP um eine Paulfallenapparatur erweitert, die eine direkte Umfor-
mung des kontinuierlichen ISOLDE-Ionenstrahls in niederenergetische Ionenpulse ermdoglicht.
Kernstiick des neuen Ionenmanipulators ist eine Paulfalle, in der der vom Massenseparator mit
einer Energie von 30keV gelieferte Ionenstrahl nach elektrostatischer Retardierung unter Ver-
wendung eines Puffergases eingefangen, akkumuliert und gekiihlt wird. Zur Retardierung des
ISOLDE-Strahls wird die Paulfalle auf einer Spannung betrieben, die dem Strahlpotential ent-
spricht (30kV). Die gesammelte und gekiihlte Ionenwolke wird als Puls aus der Paulfalle extra-
hiert und zum ISOLTRAP-Massenspektrometer transferiert. Dazu werden die Strahltransport-
potentiale der Paulfalle und des Massenspektrometers wihrend des Durchflugs der Ionen durch
spannungsgepulste Driftrohren dynamisch angepafit. Vor dem Einsatz der Paulfalle erfolgte die
Pulsformung unter Anwendung eines Oberflichenionisationsschrittes; daher konnte ISOLTRAP
nur zur Massenmessung an Isotopen von oberflichenionisierbaren Elementen eingesetzt wer-
den. Durch die Kombination der beiden Penningfallen mit der Paulfalle bildet ISOLTRAP ein
universelles System zur Massenbestimmung, das keiner Beschrankung mehr beziiglich der zu
untersuchenden Ionensorte unterliegt.

Als Folge der erweiterten Anwendbarkeit des Massenspektrometers konnten im Rahmen dieser
Arbeit erstmals mit ISOLTRAP Massenmessungen an instabilen Quecksilberisotopen durch-
gefiihrt werden. Das Konzept der elementunselektiven Pulsformung mit einer Hochfrequenzfalle
in Kombination mit der Kiihlung der Ionenbewegung durch ein Puffergas hat sich somit als er-
folgreich erwiesen. Da bei der lonenmanipulation mit Hilfe der verwendeten Paulfalle Verluste zu
bemerken waren, die deutlich iiber die Erwartungen hinausgingen, wurden umfangreiche theore-
tische und experimentelle Untersuchungen zum Pulsformungsvermégen durchgefiithrt. Simulati-
onsrechnungen zum Puffergaskiihlen in einer Paulfalle sowohl unter Verwendung eines einfachen
Reibungsansatzes als auch einer mikroskopischen Betrachtung der Stofiprozesse ermdoglichten
die Berechnung der Akzeptanz der Paulfalle. Durch einen Vergleich der Akzeptanz der Paul-
falle mit der Emittanz der verwendeten Ionenquellen (ISOLDE-Ionenquelle, Testionenquelle)
konnte die theoretisch erreichbare Einfangeffizienz in Abhéngigkeit von den Betriebsparametern
der Paulfalle (wie Einschufienergie, Speicherfeld, Gassorte und Gasdruck) ermittelt werden. Die
berechneten Effizienzwerte sowie deren Abhéngigkeit von den genannten Betriebsparametern
stehen in guter Ubereinstimmung mit dem experimentell beobachteten Verhalten.

Aufgrund der Anwesenheit des hochfrequenten Speicherfeldes beim Ausschufivorgang zeigen die
extrahierten Ionenpulse je nach verwendeten Fallenparametern ein sehr unterschiedliches und
zudem komplexes Flugzeitverhalten. Dieses Verhalten konnte anhand von Simulationsrechnun-
gen unter Anwendung eines thermodynamischen Modells fiir die Dichteverteilung der in der
Paulfalle gespeicherten Ionen im Detail wiedergegeben werden. Der Vergleich der experimentel-
len Flugzeitverteilungen mit den Ergebnissen der Rechnung erméglichte eine Aussage iiber die
Temperatur der gespeicherten Ionen sowie die Bestimmung der Phasenraumeigenschaften der
ejizierten Ionenpulse.

109
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Die rechnerische Bestimmung der Einfangeffizienz fiir alternative Fallengeometrien bildete einen
weiteren Schwerpunkt der Simulationsrechnungen. So liel beispielsweise ein Austausch der ver-
wendeten langen zylindrischen Ringelektrode gegen eine gekiirzte Version eine deutliche Steige-
rung der Einfangeffizienz erwarten. Testmessungen mit einer entsprechend modifizierten Ring-
elektrode konnten diese Erwartung bestétigen. Eine entscheidende Effizienzsteigerung gegeniiber
der verwendeten, von einer hyperbolischen Paulfalle abgeleiteten Fallengeometrie wird von den
Simulationsrechnungen sowohl fiir eine zylindrische Paulfalle als auch fiir ein gasgefiilltes segmen-
tiertes Massenfilter (,lineare Paulfalle“) vorhergesagt. Eine solche lineare Paulfalle wird derzeit
an ISOLTRAP als neuer Tonenakkumulator aufgebaut.

In zwei Strahlzeiten wurden mit dem um die Paulfalle erginzten ISOLTRAP-Spektrometer
Massenmessungen an den neutronenarmen Quecksilberisotopen ¥4~17Hg vorgenommen. Fiir
185,191,193, 19THg konnten fiir eine zweifelsfreie Grundzustandsmassenbestimmung Isomer und
Grundzustand aufgelost werden. Um die beiden Kernzustéinde trotz der niedrigen Anregungs-
energie von nur 100-300keV zu unterscheiden, wurde das Auflssungsvermogen auf bis zu 4-10°
gesteigert. Die Genauigkeit der neuen ISOLTRAP-Daten erreicht mit wenigen Ausnahmen
dm/m~1-10"", dies entspricht im Bereich der untersuchten Isotope einer Massenunsicherheit
von nur etwa 20 keV.

Die erhaltenen Massenwerte wurden im Rahmen einer globalen atomaren Massenauswertung
in das Netz bekannter Massenverbindungen integriert. Die Massenwerte der Quecksilberisotope
haben im wesentlichen tiber a-Zerfallsketten mit gut bekannten Q-Werten einen weitreichenden
EinfluB auf die Massenlandschaft neutronenarmer Isotope im Bereich 76 < Z <88: In dieser
Massengegend weist die neue atomare Massenauswertung aufgrund der ISOLTRAP-Daten fiir
35 Isotope erstmals experimentell bestimmte Massenwerte auf, fiir acht weitere Isotope konnte
der Fehler um mehr als die Halfte verringert werden.

Die Motivation fiir Massenmessungen im Bereich der untersuchten Quecksilberisotope liegt in
der Kernformkoexistenz begriindet, die sich in dieser Massengegend in vielen Kerneigenschaften
manifestiert. Der Verlauf der verfiigharen experimentellen und abgeschitzten Massenwerte fiir
neutronenarme Hg- und Pt-Isotope zeigt starke Evidenz fiir systematische Abweichungen vom
generellen Trend dieser Massenlandschaft, die mit dem lokal unterschiedlichen Einflul koexistie-
render Kernformen korreliert zu sein scheinen. Um diese Evidenz zu erhérten, ist es wichtig,
experimentelle Massenwerte fiir noch neutronenirmere Platin- und Quecksilberisotope zu be-
stimmen. Dies wird mit dem Einsatz des verbesserten Ionenakkumulators an ISOLTRAP in
Kiirze moglich sein.



A Streupotentiale

Im Folgenden wird zunéchst knapp dargestellt, wie aus Mobilitdtsdaten auf die Form von Streu-
potentialen geschlossen werden kann. Danach wird dieses Verfahren auf Mobilitdtsdaten fiir
Cs- und Hg-Ionen angewandt. Abschlieflend erfolgt eine Extrapolation von Mobilitétsdaten zu
hohen Driftgeschwindigkeiten unter Verwendung der gewonnenen Streupotentiale. Eine ausfiihr-
liche Diskussion der Theorie hierzu findet sich in [McDa73].

A.1 DMobilitdat und Streupotential

Die Mobilitdt K einer Ionensorte gibt an, mit welcher Driftgeschwindigkeit vy sich ein Ion in
einer Gasatmosphére unter dem Einfluf} eines elektrischen Feldes E.; bewegt:

vy =K - Ey. (A1)

Bei einer Messung der Driftgeschwindigkeit als Funktion der Feldstéirke erhélt man die Mobilitét
in Abhéngigkeit von der Driftgeschwindigkeit. Die Kenntnis dieser Abhéngigkeit gestattet, auf
die Form des Wechselwirkungspotentials zwischen Ion und Gasmolekiil zu schlieBen. Der Zusam-
menhang zwischen dem gesuchten Potential V' und der Mobilitdt K ist {iber eine Mehrfachinte-
gration gegeben: Die erste bestimmt den Streuwinkel 6(b, E) als Funktion des Stoparameters b
und der im Schwerpunktsystem verfiigharen Energie E

7 1 dr
b0, B) = / 2 _ V() r?
fo VI —

Die Integration iiber den Abstand r zwischen Ion und Gasmolekiil beginnt beim Abstand mini-
maler Anndherung der Stofpartner r,. Er berechnet sich als groite Nullstelle der Gleichung
b2 Vi(rg)

2
T4 E

Zwei weitere Integrationen iiber die Energie £ und den Stoflparameter b liefern den Stofquer-
schnitt Q(7T'), der von der Temperatur 7" abhéngt:

(A.2)

= 0. (A.3)

O(T) = (]j;)so/exp(—]fT)EQ 0/(1 — cos(8(b, E)))bdb dE. (A.4)

k bezeichnet hierin die Boltzmann-Konstante. Die auch als Stoflintegral erster Ordnung bekannte
GroBe Q(T) ist mit der Mobilitdt K iiber

3eF 2r m+ M 1
K = \/ A.
16N \| kTeg mM  Q(Teq) (A-5)

verkniipft. Hierin bezeichnen m und e Masse und Ladung des Ions, M die Masse des Gasmo-
lekiils und N die Anzahldichte der Gasmolekiile. Die effektive Temperatur T,y wird von der
Driftgeschwindigkeit des Ions vy und der Temperatur T,,s des Gases bestimmt:

3 3 1
KTty = SKTgas + §Mv§. (A.6)

111



112 ANHANG A. STREUPOTENTIALE

Die Streupotentiale V' (r) fiir die Ton-Molekiil Wechselwirkung kénnen in folgender Form ange-
geben werden

V(r) = — - — — —. (A7>

Diese sog. (n,6,4)-Potentiale enthalten die Parameter n, B, Cg und C4. Der Cy/r*-Term be-
schreibt die anziehende Kraft, die von der Wechselwirkung der Ladung des Ions mit dem vom
Ton im neutralen Teilchen induzierten Dipol herriihrt. In analoger Weise steht der Cg /r5-Term fiir
die Anziehung durch induzierte Quadrupol-Polarisation. Der empirisch gewonnene B/r"™-Term
beschreibt den kurzreichweitigen abstoflenden Anteil der Wechselwirkung. In der Literatur wird
Gln. (A.7) gewohnlich in der Form

ne 12 Tm Tm\6 Tm 4)
V(r) = —(1 — )" —dy(—)” = 3(1 =) (— A8
)= s (0D = () 30— () (A8)
angegeben, wobei 7, und e Position und Tiefe des auftretenden Potentialminimums angeben
und 7 ein Ma$ fiir die relative Stiirke des r5-Terms zum r*-Term darstellt.

A.2 Potentialparameter fiir die Streuung von Cs- und Hg-Ionen
mit Puffergasmolekiilen

Die Parameter n, r,,, € und 7 der Streupotentiale konnen durch Anpassung der nach Gln. (A.4)
zu berechnenden Stoflquerschnitte an experimentelle, aus Mobilitdtsdaten gewonnene Stofiquer-
schnitte ermittelt werden. Eine Einschrinkung der offenen Freiheitsgrade und damit eine Er-
leichterung der Anpassung ist dadurch gegeben, dafi der Parameter Cj; hiufig aus der Polari-
sierbarkeit des Gasteilchens her bekannt ist. Die zur Anpassung erforderlichen Integrationen in
Gln. (A.4) bereiten fiir die (n,6,4)-Potentiale aufgrund von Polstellen in den Integranden und
anderer Irregularititen einige numerische Schwierigkeiten. Analog einem in [OHar70] beschrie-
benen Verfahren wurde zunéchst ein Programm COLLINT entwickelt, das die genannten Inte-
grationen ausfiihrt. Fiir n=8,12,16 liegen die zu erwartenden Ergebnisse in tabellierter Form vor
[Vieh75]. Als Zuverldssigkeitstest fiir COLLINT wurden daher einige Rechenergebnisse mit den
Literaturwerten verglichen, wobei im Rahmen der Rechengenauigkeit Ubereinstimmung erreicht
wurde. Anschliefend wurde COLLINT zu einem Fitprogramm COLLFIT erweitert, welches die
Anpassung der Sto3querschnitte an die experimentellen Daten vornimmt.

In Abb. A.1 sind fiir Streuprozesse von Cs- und Hg-Ionen an diversen Gasmolekiilen experimen-
telle StoBBquerschnitte in Abhéngigkeit von der effektiven Temperatur gezeigt. Die Daten fiir die
Streuung der Cs-Ionen stammen aus [Elli78], im Fall der Hg-Ionen sind sie [Elli76] entnommen.
Zudem sind die aus den Anpassungen der Streuquerschnitte nach Gln. (A.4) erhaltenen Fit-
kurven eingetragen. Man erkennt gute Ubereinstimmung zwischen den Anpassungen und den
experimentellen Daten. Fiir die Streupartner Cs*/He und Cs™/Xe wurden bereits von E. Mason
et al. Potentialparameter berechnet [Maso58|. Die Potentialparameter aus der Literatur erlau-
ben eine praktisch gleichwertige Wiedergabe der Streuquerschnitte wie die im Rahmen dieser
Arbeit erhaltenen Parameter. Zusammenfassend sind in Tabelle A.1 Parameter fiir die Streupo-
tentiale der betrachteten Streupartner aufgefiihrt. In den Féllen Cs* /He und Cs™/Xe sind die
erwihnten Literaturwerte eingetragen, ansonsten die Resultate der im Rahmen dieser Arbeit
erfolgten Anpassung.
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Abbildung A.1: Querschnitte fiir die Streuung von Cs- und Hg-Tonen an Gasmolekiilen als
Funktion der effektiven Temperatur T, fiir den StreuprozeB. Die Daten fiir Césium sind
entnommen aus [Elli78], fiir Quecksilber aus [Elli76]. Die Kurven geben die Ergebnisse von
Anpassungen der Streuquerschnitte nach Gln. (A.4) an die experimentellen Daten wieder.

Tabelle A.1: Parameter fiir (n-6-4) Ion-Molekiil Streupotentiale

’ Ion/Molekiil H n ‘ N ‘ €[meV] ‘ v ‘
Cs'/He 12 3.36 14.0 0.42
Cs™'/Ne 175 | 2.64 71.6 | 0.68
Cs™/Ar 12.6 | 3.06 130 0.29
CsT /Ny 11.8 | 3.11 153 0.49
Cs™/Kr 12 3.28 156 0.41
Cs™t/Xe 12 3.88 106 0.20
Hg™ /He 18.5 | 2.07 82.8 1 0.70
Hg™ /Ne 15.8 | 2.99 41.7 1 0.65
Hg*t /Ar 13.6 | 2.66 278 0.33

A.3 Extrapolation der Mobilitit zu hoheren Driftgeschwindig-
keiten

Experimentelle Mobilitdtsdaten liegen fiir die meisten Stof3partner nur im Bereich geringer Drift-
geschwindigkeiten vg < 2-10% bis 5-103m/s vor. Um abzuschitzen, wie die Bewegung von Ionen
hoherer Energie in einer Puffergasatmosphiire gedampft wird, ist eine Extrapolation der Mobi-
litdten zu hoheren Driftgeschwindigkeiten hin hilfreich. Bei gegebenen Streupotentialen lassen
sich mit Gln. (A.5) die Mobilitéten leicht fiir hohere Driftgeschwindigkeiten vy ermitteln.

Abb. A.2 zeigt die mittels Gln. (I-1.83) auf Normaldruck umgerechnete reduzierte Mobilitéit
fiir den Bereich vy < 1-10*m/s. Hierfiir wurden die in Tab. A.1 wiedergegebenen Potentialpa-
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Abbildung A.2: Die reduzierte Mobilitéat von Cs- und Hg-Ionen fiir verschiedene Puffergase,
berechnet nach Gln. (A.5) fir Raumtemperatur, T,qs = 300 K.

rameter verwendet, als Temperatur ist Raumtemperatur (7,4s = 300K) eingesetzt. Fiir niedrige
Energien ist nur eine geringe Variation von K mit der Driftgeschwindigkeit erkennbar. Zu ho-
hen vy hin nimmt die Mobilitdt betrachtlich ab, folglich sollten hoher energetische Ionen eine
stirkere Dampfung erfahren. Das bei den Stofipartnern Cs™ /Ng, Cst/Ar, Cs*/Xe und Hg'/Ar
auftretende Maximum der Mobilitét in der Nihe von vy =1000m/s wird von den hohen Polari-
sationsbeitrdgen im Wechselwirkungspotential verursacht.



B Simulation der Sto6f3e von Ionen mit Gasmolekiilen

In diesem Kapitel wird gezeigt, wie der Kiihlproze3 von Ionen in einem Puffergas unter Ver-
wendung der im Anhang A beschriebenen Streupotentiale simuliert wurde. Die hier vorgestellte
Simulation ist eine Weiterentwicklung einer Rechnung, die im Rahmen der Dissertation von
T. Kim zur Untersuchung des Kiihlprozesses von Ionen in einem gasgefiillten segmentierten
Quadrupol-Massenfilter durchgefiihrt wurde [Kim97].

Die Simulation des Weges eines Ions in einer Puffergasatmosphére beruht auf der wiederhol-
ten Abarbeitung der im Folgenden beschriebenen Rechenschritte. Eine einzelne Abfolge dieser
Schritte deckt einen Stoflvorgang sowie den Weg des lons zum néchsten Stof3 ab.

1. Der Geschwindigkeitsvektor des Gasteilchens vor dem Stofl wird erzeugt. Der Vektor hat
beliebige Richtung im Raum, seine Linge ist entsprechend der Maxwell-Verteilung bei
einer gewéhlten Temperatur des Gases zufallsverteilt.

2. Der maximale Stoflparameter b,,q, wird berechnet. Um nichtverschwindende Zeiten zwi-
schen zwei Stoflen zu erhalten, mufl die Reichweite der verwendeten Streupotentiale be-
schrinkt werden. Dazu wird ein minimaler Streuwinkel 6,,,;, gefordert, der auftreten muf,
damit eine Streuung behandelt wird. Die Umkehrung der Gleichungen (A.2) und (A.3) fiir
den Streuwinkel 6 bestimmt den mit 6,,;, verkniipften maximalen Stoflparameter b, .

In der Simulation wird aus den Geschwindigkeitsvektoren der Stofpartner zunichst die
Energie im Schwerpunktsystem F berechnet und dann b,,,, unter Verwendung eines Ab-
schneidewinkels von 6,,;, =10 mrad gewonnen. Der genannte Wert wurde verwendet, da
eine weitere Verringerung des Abschneidewinkels aufler einer Erhchung der Rechenzeit kei-
ne Verdnderung in der Rechnung zeigte. Da die numerische Umkehrung der Gleichungen
(A.2) und (A.3) einigen Rechenaufwand erfordert, wurde in der vorliegenden Simulation
zur Beschleunigung der Rechnung folgende empirisch begriindete Vereinfachung ausge-
nutzt. Die Abhéngigkeit by = f(Omin, ) kann in guter Néherung fiir die verwendeten
Streupotentiale durch die Proportionalitit bye, o< 1/ V'E ersetzt werden. Vor der Simula-
tion wird daher durch Vergleich der Naherungsfunktion mit numerischen Ergebnissen bei
einigen Werten von F die Proportionalitdtskonstante bestimmt. Wahrend der Simulation
wird dann nur noch die Ndherungsfunktion verwendet.

3. Die Ionenbahn bis zum Zeitpunkt des Stofles wird ermittelt. Wahrend einer Zeitspanne
At ist die Wahrscheinlichkeit P fiir einen Stof3

A
P(AH) =1 —exp (—T’Gﬁ;t) . (B.1)
A bezeichnet hier die mittlere freie Weglidnge, die nach
A= 1/(Nxt2,,) (B.2)

von der Anzahldichte N der Gasteilchen und dem o.a. maximalen Streuparameter abhéngt.
Um die Beitrage der Geschwindigkeiten beider Stofipartner zur StoSwahrscheinlichkeit zu
beriicksichtigen, wurde in Gln. (B.1) eine ,effektive* Geschwindigkeit

Ve = \/T20+ < vdy > (B.3)
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eingesetzt. ¥U;,, bezeichnet die momentane Geschwindigkeit des Ions, wihrend <vzuﬁ >
die quadratisch gemittelte Geschwindigkeit aus der Maxwellverteilung fiir das Gasmolekiil
angibt. Die Verkniipfung der Geschwindigkeiten nach Gleichung (B.3) wurde verwendet, da
sich die mittlere Relativgeschwindigkeit der verschiedenen Teilchen eines bindren Systems
aus der Wurzel der Quadratsumme der mittleren Geschwindigkeiten ergibt [McDa64].

In der Simulation wird solange eine Zufallszahl P zwischen 0 und 1 gezogen und dann die
Bewegung des Ions fiir ein weiteres Zeitscheibchen At verfolgt, bis P kleiner oder gleich
dem Wert aus Gln. (B.1) ist. Erst dann findet der nichste Stof8 statt. Andert sich die
Tonengeschwindigkeit wihrend der Zeit At signifikant, wird auch Schritt 2 wiederholt. Fiir
At wurde typischerweise ein Wert von 1 us oder weniger verwendet.

4. Der StoBparameter b wird festgelegt. Die Wahrscheinlichkeitsverteilung dP/db der StoBe
mit Stoflparameter b steigt proportional zu b selbst:

dP

— x b. B.4

P (B.4)
Um dieses Verhalten zu simulieren, wird eine weitere Zufallszahl P mit 0 < P <1 gezogen
und dann b aus

b=bmaz - VP (B.5)

berechnet. Gln. (B.5) folgt direkt aus Gln. (B.4) durch Integration und Beriicksichtigung
der Bedingung P(by4,) = 1.

5. Der Geschwindigkeitsvektor des Ions nach dem Stofl wird ermittelt. Entsprechend den
Gleichungen (A.2) und (A.3) wird der Streuwinkel im Schwerpunktsystem berechnet. Die
Lage der Streuebene ist durch die Wahl der Geschwindigkeitsvektoren der Stofipartner
sowie des Stofiparameters b bis auf den Azimutwinkel festgelegt. Dieser Winkel wird mit
einer weiteren Zufallsvariablen gewéhlt. Abschlieflend ergibt eine Riicktransformation ins
Laborsystem den gesuchten Geschwindigkeitsvektor des Ions nach dem Stof.

Um zu priifen, ob mit den genannten Schritten eine realistische Simulation des Verhaltens der
Tonen in einer Gasatmosphire erhalten werden kann, wurde versucht, experimentelle Mobilitéts-
werte fiir Cs-Ionen in ausgewéhlten Puffergasen zu reproduzieren. In der Simulation konnten
die Ionen 10s lang bei einer Temperatur von Ty,, =300 K und einem Druck von 1073 mbar bei
unterschiedlichen Feldstédrken durch das Gas driften. Je nach Gassorte und Feldstédrke erfolg-
ten dabei zwischen 385000 und 820000 StoBe. Die Mobilitét berechnet sich in einfacher Weise
aus der Lénge der in Feldrichtung zuriickgelegten Driftstrecke mit Gleichung (A.1). Zum Ver-
gleich mit den Literaturwerten wurden die simulierten Werte anschliefend geméafi Gln. (I-1.83)
in reduzierte Mobilitdten umgerechnet.

Das Ergebnis dieser Simulation ist in Abb. B.1 links in einem Vergleich von Mobilitdtsdaten
aus der Literatur [Elli78] (offene Symbole) mit simulierten Daten (volle Punkte) fiir Cs-Ionen
in He, Ar und Xe-Gasatmosphéiren wiedergegeben. Aufgetragen ist die reduzierte Mobilitéit K
in Abhéngigkeit der Driftgeschwindigkeit v4. Der experimentelle Fehler ist mit 2-3% angegeben
[Eli78], der statistische Fehler der Simulation betrégt ebenfalls wenige Prozent. Im Rahmen
dieser Unsicherheiten kann die Simulation das experimentell gefundene Verhalten sehr gut re-
produzieren.
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Abbildung B.1: Vergleich von Mobilitdtsdaten aus der Literatur (offene Symbole) mit
Daten, die aus Simulationsrechnungen hervorgehen (mit Linien verbundene volle Punkte).
Gezeigt ist die reduzierte Mobilitit Ky fiir Cs-Ionen in He, Ar und Xe-Gasatmosphéren
in Abhéngigkeit von der Driftgeschwindigkeit vy. Im linken Diagramm sind neben den
experimentellen Daten [Elli78] die Ergebnisse einer Simulation mit einem realistischen
Streupotential wiedergegeben, die Punkte im Bild rechts stammen aus einer Simulation
der Stofle harter Kugeln. Weitere Parameter siehe Text.

Um zu vergleichen, wie gut eine Rechnung mit einem einfacheren Streupotential die experimen-
tellen Daten wiedergeben kann, wurde die oben beschriebene Simulation wiederholt, wobei die
StoBpartner als harte Kugeln behandelt wurden. Unterschiede zum o.a. Ablauf der Simulation
treten in den Schritten 2 und 5 auf. Der maximale Stofiparameter im Modell der harten Kugeln
ist einfach die Summe der Radien der dem Ton und dem Gasmolekiil entsprechenden Kugeln.
Die verwendeten Ion- und Atomradien sind der Datenbank [Wint98] entnommen. Der Streuwin-
kel wurde entsprechend der Dynamik der St68e harter Kugeln bestimmt, die hier als bekannt
vorausgesetzt wird und nicht wiederholt werden soll. In Abb. B.1 rechts sind die Ergebnisse
der Simulation mit den StoBen harter Kugeln in gleicher Weise wie fiir das realistische Modell
dargestellt. Fiir die Kombination Cs™/He gibt auch diese Simulation die experimentellen Da-
ten recht gut wieder. In den anderen Féllen aber weichen die Daten bis zu einem Faktor drei
voneinander ab. Als Erklarung der Diskrepanzen ist vor allem zu bemerken, daf3 das Modell der
harten Kugeln keinerlei Polarisationseffekte beinhaltet, die besonders bei den schweren Gasen
zum Tragen kommen.



C Elektronik

C.1 Erzeugung der HF-Wechselspannung

Da die Dimensionen der Paulfalle fiir ISOLTRAP aus den in Kap. I-2.1 genannten Griinden
extrem grofl gewihlt wurden, sind zum FErreichen einer effektiven Speichertiefe von wenigen
eV Hochfrequenzamplituden von mehreren kV an der Ringelektrode erforderlich. Die hierfiir
verwendete Verstdrkerschaltung ist in Abb. C.1 links schematisch dargestellt. Das mit einem
HF-Leistungsverstirker ' um 55dB verstirkte Signal eines Signalgenerators wird an den Fer-
ritiibertrager L1 gegeben. Dieser dient zur Anpassung der Impedanz des Leistungsverstérkers
(50 Ohm) an die Impedanz des nachfolgenden Schwingkreises, der sich aus einer Luftspule L22
dem Abstimmkondensator C13 und der Kapazitit der Ringelektrode selbst zusammensetzt. Die
Giite dieses Schwingkreises kann anhand der in Abb. C.1 rechts abgebildeten Resonanzkurve zu
etwa 131 bestimmt werden.
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Abbildung C.1: Links: Schaltbild der resonanten Verstirkerschaltung zur Erzeugung der
hochfrequenten Hochspannung fiir die Ringelektrode. Rechts: Resonanzkurve des Schwing-
kreises. Die Kreisgiite betrigt etwa 131.

1A-300, ENT; 300 W Ausgangsleistung
235 Windungen, 32.5cm Durchmesser, Linge 34 cm, Induktivitit: 253 pH
3TC-25-208, ITT; Kapazitit: 5-25 pF, Spannungsfestigkeit: 20 kV
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C.2. DAS SPANNUNGSGEPULSTE DRIFTROHR 119
C.2 Das spannungsgepulste Driftrohr

Eine zweite Besonderheit in der Elektronik der Paulfallenapparatur ist die Versorgung des Drift-
rohrs zur Potentialanpassung, das sich an die Ausschuflelektrode der Paulfalle anschlieit. Fiir
diese Driftrohre wird ein Puls von bis zu 60kV Signalhthe mit einer Abfallszeit von weniger als
einer us bendtigt. Die hierzu eingesetzte Schaltung ist in Abb. C.2 links schematisch wiederge-
geben. Wesentlicher Bestandteil der Schaltung ist ein schneller Transistorschalter (HTS)* | der
die Driftrohre mit einer Zeitkonstanten von etwa 80ns auf ein TTL-Signal hin entldadt. Wenn
der Transistorschalter nach einer Zeit von 10 us wieder 6ffnet, wird die Driftrohre durch einen
150 MOhm Hochspannungswiderstand mit einer Zeitkonstanten von einigen Millisekunden wie-
der auf Hochspannung gebracht. Wegen des Innenwiderstands des Transistorschalters und des
Schutzwiderstands R wird die Driftrohre nur bis auf eine Restspannung entladen, wenn der An-
schlufl Uggser geerdet ist. Um die Driftrohre bis auf Erdpotential zu entladen, kann eine negative
Vorspannung von einigen hundert Volt am erdseitigen Anschlufl des Schalters angelegt werden.
Ein Uberspannungsschutz S ist als VorsichtsmaBnahme zum Schutz der Vorspannungsversorgung
eingesetzt. In Abb. C.2 rechts ist das zeitliche Verhalten der Spannung an der Driftréhre ohne
Verwendung einer Vorspannung gezeigt. Die Zeitskala ist nichtlinear und wurde zweimal gekiirzt,
um das Verhalten von einem Ausschufizeitpunkt bis zum néchsten in einem Bild darzustellen.
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Abbildung C.2: Links: Schaltbild zur Ansteuerung des Driftrohrs zur Potentialanpassung.
Rechts: Der Signalverlauf am gepulsten Driftrohr von einem Auschuflzeitpunkt bis zum
néchsten. Die Zeit zwischen zwei Ausschuflvorgidngen betréigt 0.8s.

4HTS 650, Behlke Elektronik



D Das Strahltransportsystem bis zur Paulfalle

Die Abfolge der Elemente der zur Paulfalle fithrenden Ionenoptik ist in Abb. D.1 links wiederge-
geben. Der von der ISOLDE-Tonenquelle erzeugte Strahl wird mit Hilfe eines aus dreiundzwanzig
Quadrupolablenkern und zwei zylindrischen Ablenkern bestehenden elektrostatischen Linsen-
systems zur Paulfalle gefiithrt. Da ein Quadrupolablenker nur in einer Strahlebene fokussiert
und zudem in der dazu senkrechten Ebene defokussiert, werden zwei oder drei Quadrupoleinhei-
ten zu einer Linsengruppe zusammengefaflt. Bei geeigneter Beschaltung kann mit einer solchen
Linsengruppe eine Fokussierung in beiden transversalen Strahlebenen erreicht werden. Fiir die
im Rahmen dieser Arbeit erfolgten Massenmessungen wurde der niedrigauflésende Massensepa-
rator GPS (General Purpose Separator, Massenauflosung m/Am = 2400) der beiden an ISOLDE
verfiigharen Separatoren eingesetzt. Kernstiick des Massenseparators GPS ist ein Sektormagnet
mit einem Ablenkwinkel von 70° und einem Ablenkradius von 1.5m. Um den vom Separator
kommenden Ionenstrahl in die um 20° versetzte, zu ISOLTRAP fiithrende Strahlrohre zu lenken,
wird eine Kombination aus zwei elektrostatischen Zylinderablenkern (,,Bender® und , Kicker*)
verwendet.

Zur Bestimmung der Emittanz am Ende des Strahlfiihrungssystems wurde das Programmpaket
GIOSP [Woll87] eingesetzt. GIOSP erstellt zunichst fiir jedes verwendete ionenoptische Element
(Driftstrecke, Quadrupolablenker, Sektormagnet oder Zylinderablenker) eine Transfermatrix,
welche die Abbildungseigenschaften beschreibt. Anschlieend wird durch Multiplikation aller
Einzelmatrizen eine Gesamt-Transfermatrix gebildet, mit der die Strahleigenschaften am End-
punkt der Ionenoptik aus denen am Ausgangsort bestimmt werden konnen. Zur Konstruktion
der Transfermatrizen benotigt GIOSP eine Datei, in der die eingesetzten ionenoptischen Ele-
mente und deren Betriebsparameter anzugeben sind. Die im Rahmen dieser Arbeit verwendete
Fingabedatei ist eine aktualisierte und erweiterte Version der bei der Planung des ISOLDE-
Strahlfiihrungssystems entwickelten Datei [Kugl92]; sie ist am Ende dieses Kapitels angefiigt.

Wenn es gelingt, die mit dem Strahlbeobachtungssystem von ISOLDE in den Fokalebenen er-
haltenen Strahlformen mit GIOSP zu reproduzieren, sollten auch die berechneten Strahleigen-
schaften am Ort der Retardierung vor der Paulfalle realistisch sein. Die Emittanzfliche des
Tonenstrahls am Ausgangspunkt der Strahltransportrechnung wurde zu 110 mm mrad angesetzt.
Simulationen der Strahleigenschaften von ISOLDE-Ionenquellen [Mart96] und Emittanzmes-
sungen [StSi98] lieBen Phasenraumprofile erwarten, deren Ausdehnung den genannten Wert
einschlieffen. Zur Simulation der beobachteten Strahlprofile kénnen in der Rechnung nur die
Spannungen an den Quadrupolablenkern variiert werden, da alle weiteren Parameter durch die
Position der optischen Elemente festgelegt sind. Die bestmoégliche Annéherung der berechneten
an die beobachteten Strahlprofile stellte sich bei Verwendung der in Tab. D.1 unter Ugjosp ein-
getragenen Spannungen ein. Ein Vergleich der berechneten Quadrupolspannungen mit den im
Strahlzeitbetrieb optimierten Werten U, zeigt eine mittlere Abweichung von etwa 200 V. An-
gesichts der bei der Rechnung nicht weiter spezifizierten Randfelder des verwendeten Magneten
und der Ablenker erscheint die erhaltene Abweichung nicht besonders hoch.
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Nach der Berechnung der Transportparameter des Systems bis zur letzten Fokalebene waren
noch die Spannungen fiir die letzten beiden Quadrupolpaare festzulegen. Diese vier Parameter
wurden mit dem Ziel bestimmt, die Emittanz des ISOLDE-Strahls mit der Akzeptanz der Paul-
falle (s. Kap. 3.1.1) in Deckung zu bringen. Dabei zeigte sich, dafl mit der Forderung nach einem
virtuellen Fokus 15cm hinter dem Paulfallenzentrum die besten Resultate zu erreichen waren.
Die unter dieser Vorgabe von GIOSP berechneten Spannungen sind zusammen mit den experi-
mentell ermittelten Werten in Tabelle D.1 angefiigt; ein Vergleich dieser Werte zeigt insbesondere
fiir das letzte Quadrupolpaar gute Anndherung.

Die in Abb. D.1 gezeigten Trajektorien in den beiden Strahlebenen sind unter Verwendung
der berechneten Quadrupolspannungen Ugrosp erhalten. Als Startwerte der Bahnberechnung
sind fiir beide Strahlebenen neun Wertepaare aus dem Randbereich der Phasenraumflachen
verwendet.

Tabelle D.1: Berechnete (Ugrosp) und im Strahlzeitbetrieb verwendete Spannungen (Ue,y) an
den im Strahltransportsystem bis zur Paulfalle eingesetzen elektrostatischen Quadrupolablen-
kern. Die Vorzeichen der angegebenen Werte beziehen sich auf die vertikalen Elektrodenpaare.

’ Quadrupol \ Ucrosp [V] \ Uezp [V] ‘ ’ Quadrupol \ Ugrosp [V] \ Uezp [V] ‘

GPS.QP030 -1310 -854 CB0.QP20 -913 -835
GPS.QP040 1525 1621 CB0.QP30 600 460
GPS.QP050 -616 -864 CB0.QP40 698 740
GPS.QP170 -270 -37 CB0.QS50 -860 -850
GPS.QP180 408 224 CCO.QP20 879 885
GPS.QP520 1150 1077 CC0.QP30 -679 -585
GPS.QP530 -1679 -1348 CCO.QP40 -645 _766
GPS.QP540 -1111 -1335 CCO.QS50 934 1000
GPS.QS550 1092 1336 CDO. QP20 763 390
CA0.QP40 1140 1000 CDO.QP30 -407 -683
CA0.QS50 -1240 -1140 CDO. QP40 -706 ~712

CD0.QS50 726 683
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Abbildung D.1: Das Strahltransportsystem vom ISOLDE-Target bis zur Paulfalle von
ISOLTRAP. Die zusétzlich zu den schematisch gezeichneten Elementen der Ionenop-
tik gezeigten Trajektorien in den beiden Strahlebenen z,y sind unter Verwendung der
in Tab. D.1 aufgefiithrten Quadrupolspannungen Ugrogp berechnet. Als Startwerte der
Bahnberechnung sind fiir beide Strahlebenen neun Wertepaare aus dem Randbereich der
110 mm mrad groflen, vom lonenstrahl genutzten Phasenraumflachen verwendet.
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Die Eingabedatei fiir die Strahltransportrechnung mit GIOSP

IS302: #3 30keV 29.1.98 - SCS

;¥ particle and beam definitions *x*

; Kinetic Energy=30keV, m=100u, Q=1
REFERENCE PARTICLE 0.03 100 1 5

; LLU=1.0 meter, TLU=1.0 meter
REFERENCE LENGTH 1.0 1.0 ;

; DX=1.1mm,DA=24.5mrad->35pi mm mrad
PHASE_SPACE X_DIR .0011 .0245 ;
PHASE_SPACE Y_DIR .0011 .0245 ;

; Calculation Order 2 in x 2 in y
c022 ;

; Fit Simplex
F S H

; *xxx system definitions **xx
; *%*% GPS Section ***

; ** TRIPLET GPS.QP030/40/50 #**
DRIFT LENGTH .565 H
FRINGING FIELD 1 H

; standard ISOLDE-QP, 30cm long,

; apert. radius 7cm
ELECTRO QUADR .3 -1.310 .07 H
FRINGING FIELD 1 ;
DRIFT LENGTH .15 H
FRINGING FIELD 1 H
ELECTRO QUADR .3 1.525 .07 H
FRINGING FIELD 1 H
DRIFT LENGTH .15 H
FRINGING FIELD 1 H
ELECTRO QUADR .3 -.616 .07 H
FRINGING FIELD 1 H

DRIFT LENGTH .9 H
; SLIT position (GPS.WG210)

; %% Doublet GPS.QP170/180 x*x*
DRIFT LENGTH 1.35 5
FRINGING FIELD 1 ;
ELECTRO QUADR .3 -.27 .07 5
FRINGING FIELD 1 ;
DRIFT LENGTH .15 ;
FRINGING FIELD 1 5
ELECTRO QUADR .3 0.408 .07 5
FRINGING FIELD 1 ;

DRIFT LENGTH .5 ;
; Parallel beam in X AND Y here with

; envelope not larger than 2cm in y
; and .4m in x

** Separator Magnet GPS.MAG70 x*x*
; entrance angle 18.61deg

FRINGING FIELD 1 18.61 O
1.5m radius, angle 70deg,

; 2cm half-air gap

MAGNETIC SECTOR 1.5 70 .02

; exit angle 19.88deg

FRINGING FIELD 1 19.88 0O
DRIFT LENGTH 1.684

; ** Doublet GPS.QP520/530 *x*

DRIFT LENGTH 1.508

FRINGING FIELD 1

ELECTRO QUADR .3 1.150 .07
FRINGING FIELD 1

DRIFT LENGTH .15

FRINGING FIELD 1

ELECTRO QUADR .3 -1.679 .07
FRINGING FIELD 1

; *x Doublet GPS.QP540/QS550 *x*

DRIFT LENGTH 1.77

FRINGING FIELD 1

ELECTRO QUADR .3 -1.111 .07
FRINGING FIELD 1

DRIFT LENGTH .15

FRINGING FIELD 1

ELECTRO QUADR .3 1.092 .07
FRINGING FIELD 1

DRIFT LENGTH .864

; *xx Scanner Merging switchyard

DRIFT LENGTH .405

; ** Bender GPS.BE560 **

CHANGE BENDING
FRINGING FIELD 1

; radius=.6m, angle=12.582deg,
; half gap=1.5cm

ELECTRO SECTOR .6 12.582 .015
FRINGING FIELD 1
DRIFT LENGTH .32759

; **x End of GPS-section **x*
; %k Entering A-Section %k

; *x Kicker CAO.KI10 **

FRINGING FIELD 1

; r=.84..m, angle=7.bdeg,
; half gap 2cm

ELECTRO SECTOR .842743 7.5 .02
FRINGING FIELD 1
DRIFT LENGTH .0879

; Focal plane / Scanner here
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; ** Doublet CAO.QP40/QS50 *x*
DRIFT LENGTH .4
FRINGING FIELD 1
ELECTRO QUADR .3 1.14 .07
FRINGING FIELD 1
DRIFT LENGTH .15
FRINGING FIELD 1
ELECTRO QUADR .3 -1.24 .07
FRINGING FIELD 1

DRIFT LENGTH 1.1

DAS STRAHLTRANSPORTSYSTEM BIS ZUR PAULFALLE

>

; Scanner/ Faraday cup CAO.FC90 here

; **%*% End of A-section **x
; **x Entering B-section **x*

; ** Doublet CBO.QP20/QP30 *x*
DRIFT LENGTH 1.1
FRINGING FIELD 1
ELECTRO QUADR .3 -.913 .07
FRINGING FIELD 1
DRIFT LENGTH .15
FRINGING FIELD 1
ELECTRO QUADR .3 .6 .07
FRINGING FIELD 1

DRIFT LENGTH 1.4

; ** Doublet CBO.QP40/QS50 *x*
DRIFT LENGTH 1.4
FRINGING FIELD 1
ELECTRO QUADR .3 .698 .07
FRINGING FIELD 1
DRIFT LENGTH .15
FRINGING FIELD 1
ELECTRO QUADR .3 -.860 .07
FRINGING FIELD 1

DRIFT LENGTH 1.1

>

; Focal plane (Faraday cup CBO0.FC90)

; **%*% End of B-section **x*
; **x Entering C-section **x*

; ** Doublet CCO.QP20/QP30 x*x*
DRIFT LENGTH 1.1
FRINGING FIELD 1
ELECTRO QUADR .3 .879 .07
FRINGING FIELD 1
DRIFT LENGTH .15
FRINGING FIELD 1
ELECTRO QUADR .3 -.679 .07
FRINGING FIELD 1

DRIFT LENGTH .7

; %% Doublet CCO.QP40/QS50 *x*
DRIFT LENGTH .7
FRINGING FIELD 1
ELECTRO QUADR .3 -.645 .07
FRINGING FIELD 1
DRIFT LENGTH .15
FRINGING FIELD 1
ELECTRO QUADR .3 .934 .07
FRINGING FIELD 1

DRIFT LENGTH 1.1

3

; Focal plane (Faraday cup CC0.FC90)

; *%%x End of C-section **x*
; **%* Entering D-section **x*

; ** Doublet CDO.QP20/QP30 **
DRIFT LENGTH 1.1
FRINGING FIELD 1

ELECTRO QUADR .3 .792V .07

FRINGING FIELD 1
DRIFT LENGTH .15
FRINGING FIELD 1

ELECTRO QUADR .3 -.404V .07

FRINGING FIELD 1

; ** Doublet CDO.QP40/QS50 *x*
DRIFT LENGTH 1.
FRINGING FIELD 1

ELECTRO QUADR .3 -.705V .07

FRINGING FIELD 1
DRIFT LENGTH .15
FRINGING FIELD 1

ELECTRO QUADR .3 .725V .07

FRINGING FIELD 1

; From QS50 to where Simion

; calculations start, 15cm left to

; Paul Trap Center
DRIFT LENGTH 1.77

; go 30cm more and demand

; point-to-point focusing in x and

DRIFT LENGTH .30
FIT (X,A) 0 999999
FIT (Y,B) 0 999999

; now go back the 30cm to get the

; correct transfer matrix
DRIFT LENGTH -.30

; *x*%x end of beam definitions **x*x*

; output of system transfer matrix

WRITE MATRIX *

END ;



E Die Ionenoptik zwischen Paulfalle und Kiihlerfalle

Die Elemente der von der Paulfalle zur Kiihlerfalle fiihrenden Ionenoptik sind in Abb. E.1
schematisch wiedergegeben. Hauptbestandteile der Strahlfithrung sind ein elektrostatisches Lin-
sensystem, ein 90°-Ablenker und zwei spannungsgepulste Driftréhren (PD1,PD2). Wihrend die
erste Driftrohre PD1 die Potentialanpassung zwischen der Paulfalle und dem nachfolgenden
geerdeten Strahlrohr herstellt, ist die zweite (PD2) erforderlich, um die Ionen beim Einschufl
in die praktisch auf Erdpotential arbeitende Kiihlerfalle bis auf wenige eV Energie abbremsen
zu konnen. Das Linsensystem setzt sich aus der Einzellinse EL und einer Serie von Driftréhren
D1-D5 zusammen. Letztere wurden zu einer zweiten Einzellinse verschaltet. Der elektrostatische
90°-Ablenker verbindet die horizontale, von der Paulfalle kommenden Strahlfiihrung mit der zur
Kiihlerfalle weiterfithrenden vertikalen Ionenoptik. Die letzte Driftrohre D6 sorgt zusammen mit
den Retardierungselektroden R1-R3 fiir einen geeigneten Einschuf} der Tonen in die Kiihlerfal-
le. Zur Strahldiagnose konnen im Abstand von 0.93 m und 2.76 m vom Paulfallenzentrum zwei

Cooler ¢
trap

R1-3

MCP4 D6

D g‘bgzzzmmm
p

1.88m ——

Cavity
PD2

Pulsed Einzel

|
|
|
Pulsed i
|
|
|
Paul trap Cavity PD1 lens EL MCP1 QP60 QS70 MCP2,3 !

Abbildung E.1: Schematische Darstellung der ITonenoptik von der Paulfalle zur Kiihler-
falle des ISOLTRAP-Experiments. Zwei spannungsgepulste Driftrohren (PD1 und PD2)
ermdglichen die Anpassung der drei unterschiedlichen Strahlpotentiale. Weitere Elemente
der Ionenoptik sind eine Einzellinse, ein elektrostatischer 90°-Ablenker (Def90) und eine
Serie von Driftrohren (D1-D6). Die Elektroden R1-R3 dienen der Retardierung des Io-
nenpulses vor dem Eintritt in die Kiihlerfalle. Die beiden Quadrupolablenker QP60 und
QS70 bilden ein elektrostatisches Linsenpaar, werden aber nur als Ablenker eingesetzt.
Zur Strahldiagnose konnen vier Teilchendetektoren (MCP1-MCP4) in den Strahlengang
gefahren werden.
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Mikrokanalplattendetektoren (MCPs) in den Strahlengang gefahren werden. Zwei weitere MCP-
Teilchendetektoren stehen in der vertikalen Strahlfiihrung im Abstand von 0.1 m bzw. 0.8 m vom
90°-Ablenker zur Verfiigung.

Die beiden bereits vor dem Aufbau der Paulfalle eingesetzten Quadrupolablenker QP60 und
QS70 wurden wiederverwendet, da mit ihnen bei geeignetem Betrieb der tibrigen ionenoptischen
Elemente der Transfer des 60keV-Ionenstrahls durch die (abgeschaltete) Paulfalle bis unter
die vertikale Strahlfithrung moglich sein sollte. Dort konnte alternativ zur Pulsformung mit
der Paulfalle z.B. eine elementselektive Resonanzionisationsquelle eingesetzt werden. Fiir die
im Rahmen dieser Arbeit erfolgten Messungen wurde das Linsenpaar lediglich als Ablenker
eingesetzt.

Wie im Rahmen der Untersuchung der Flugzeitspektren (vgl. Kap. 4.2) gezeigt wurde, betriigt
die Energieunschérfe der aus der Paulfalle ausgeschossenen Ionenpulse selbst bei optimalen Be-
triebsparametern mindestens 100eV. Der im Jahr 1996 zusammen mit der Paulfalle gelieferte
zylindrische 90°-Ablenker war insofern unzureichend, als er die Energieunschéirfe des Ionenpul-
ses in eine grofle Winkeldispersion in der Ablenkebene umsetzte und damit einen effizienten
Transfer des Tonenpulses zur Kiihlerfalle vereitelte. Als Abhilfe wurde fiir die Strahlzeiten ab
Sommer 1997 im Rahmen der Dissertation von A. Kohl ein neuer achromatischer 90°-Ablenker
aufgebaut [Kohl98]. Dieser Ablenker erhilt die axiale Energieunschirfe des Ionenpulses und ver-
meidet so das Auseinanderlaufen des Ionenpulses. Bei der Neukonstruktion des 90°-Ablenkers
wurde zudem mit einer grofziigigen Dimensionierung darauf geachtet, Verlusten aufgrund der
grofien transversalen Emittanz (857 mm mrad) vorzubeugen. Fiir weitere Details und Betriebs-
parameter des achromatischen Ablenkers sei auf die erwihnte Dissertation verwiesen.

Die benoétigten Spannungen der gesamten Ionenoptik von der Paulfalle bis zur Kiihlerfalle sind
in Tabelle E.1 zusammengefaflt.

Tabelle E.1: Betriebsparameter der Ionenoptik von der Paulfalle bis zur Retardierungstrecke vor
der Kiihlerfalle

Element Spannung [kV] Element Spannung [V]
Einschuflendkappe 33 Driftrohr D1 0
Ringelektrode 30 Driftrohr D2 863
Ausschufiendkappe 27 Driftrohr D3 0
Ausschuflelektrode 27 Driftrohr D4 0
Driftrohr PD1 27.7—0 Driftrohr D5 1010
Einzellinse 0.99 Driftrohr PD2 1120 — -480
Quadrupol QP60 0 Driftrohr D6 -500
Quadrupol QS70 0 Ret. elektrode R1 -600
90°-Ablenker siehe Text Ret. elektrode R2 -200
Ret. elektrode R3 -10
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