4 Entwicklung der Oktopolfalle

Das Hauptziel dieser Dissertation, die Untersuchung von Metallclustern bei
einer Temperatur unterhalb von 50 K, erforderte den Bau eines Gerates, mit
dem die Cluster von Raumtemperatur auf diese Endtemperatur abgekthlt
werden kdnnen. Die vorhandenen guten Erfahrungen mit einem gasgefullten
Quadrupol an unserer Apparatur, der die gesputterten, heien Cluster auf
Raumtemperatur abkuhltss, legten den Aufbau eines kalten, gasgefullten
Speicherquadrupols zur weiteren Kuhlung der Cluster nahe. Besondere
Attraktivitat besal? diese Losung dadurch, dal’ sie kompatibel zum von S. Wolf
eingefuhrten Mel3aufbau® war und eine Variation der Clustertemperatur durch
Anderung der Fallentemperatur erlaubte.

Das Problem der Kuhlung von lonen bis zu tiefen Temperaturen liegt in der
Aufheizung, die das lon durch seine Bewegung im RF-Feld der Quadrupolstabe
erfahrt®’. Die ideale RF-Kuhlfalle vereint eine hohe RF-Frequenz, eine grolde
feldfreie Region mit steilen "Wéanden" und ein verglichen mit der Masse der
lonen leichtes Puffergas®. Ein Vorteil der Kiihlung von lonen liegt wiederum
darin, dal3 eine Dimerisierung oder Clusterbildung, wie sie bei Neutralteilchen
bei tiefen Temperaturen auftritt, aufgrund der Coulomb-AbstoR3ung
ausgeschlossen ist.

Das Einfangen von lonen in der Falle wird durch eine geschickte Nutzung der
Ein- und Austrittslinse erreicht®®: Die Spannung, die an der Eintrittslinse
anliegt, wird so gewahlt, dal die eintretenden lonen sie gerade passieren
konnen. Die Spannung an der Austrittslinse dagegen wird so hoch gewahlt, dal’
die lonen am Potentialwall reflektiert werden (siehe Abb 4.1). Verlieren die
lonen jetzt durch Stolle mit dem Puffergas in der Falle kinetische Energie,

65 (Kramer 1993)
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kénnen sie das Potential der Eintrittslinse nicht mehr Gberwinden und werden
gefangen. Diese Technik ist ideal an das NeNePo-Experiment angepalit, da die
Anionen gefangen werden kénnen und die Kationen aus der Falle durch die
Linsenspannungen abgezogen und anschliefend nachgewiesen werden
kdnnen.

Quadrupol- ) . Quadrupol-
Massenfilter Multipol-lonenfiihrungssystem Massenfilter

e | esssssssssssseesees | -
I | e | —
(7] . ..
@ o g
£ = Eintrittslinse Helium gefilite Austrittslinse
= Gaszelle
= C
S g
0w o
<l
§ -_—
o
(]
X-Achse

Abbildung 4.1: Prinzip einer Multipol-lonenfalle: Die Potentiale der Eintritts- und
Austrittslinse werden so gewéhlt, dal3 die lonen das Potential der Eintrittslinse gerade
passieren kdnnen, aber am Potential der Austrittslinse reflektiert werden. Durch StéRe
mit einem Puffergas verlieren sie kinetische Energie und kénnen nach der Reflektion an
der Austrittslinse die Eintrittslinse nicht mehr passieren.

Im Folgenden soll ndher auf die Konstruktion der kuhlbaren lonenfalle
eingegangen werden.

4.1 Die Abhangigkeit der Thermalisierung vom
Gasdruck und der Gasart

Der Thermalisierung von Clustern in einem Warmebad aus Gasatomen wurde
in den letzten zwei Jahren zunehmendes Interesse entgegengebracht, da sich
auf diese Weise eine definierte Clustertemperatur einstellen lafit. Unter
Benutzung dieser Methode lieR sich zum Beispiel die Temperaturabhangigkeit
der Warmekapazitat von Clustern messen und damit die Schmelztemperatur
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von Natriumclustern bestimmen’. Theoretisch beschrieben wurde der
Kuhlprozel? durch Jan Westergren et al.”%. Interessant fur die Konstruktion der
Falle sind im Wesentlichen die dort gemachten Aussagen zur Abhangigkeit des
Kuhlprozesses von der Gasart und zur Anzahl der St6R3e, die zur vollstandigen
Thermalisierung notwendig sind.

Prinzipiell fuhrt die Verwendung eines schweren Sto3gases zu einem grofReren
Energielibertrag pro Sto3 und damit zu einer effektiveren Kuihlung. Aufgrund
der von uns angestrebten Temperaturen im Bereich von 10 K bis 50 K erscheint
aber die Verwendung von Helium als StoR3gas optimal, um das Gefrieren von
Gas an den Oberflachen der Falle oder gar ein Kondensieren auf den Clustern
zu vermeiden.

Westergren gibt eine Abschatzung fur die Clustertemperatur als Funktion der
Stof3zahl:

T ()= {0 1) 58 o,

3nk,

mit Tg — Gastemperatur, Tc — Clustertemperatur, m - Stof3zahl und n -
Clustergrofe,

wobei die Konstante k eine Funktion von Gasmasse, Clustermasse und
Wechselwirkungsstarke ist. In (Westergren et al. 1997) findet man k fur Pd13
und die Edelgase He ( k=3.5meV/800 K), Ne (k=10.5meV/800 K) und Ar
(k=14 meV/800 K).

Angewandt auf den Fall des Ag; mit n=3 erhalten wir folgendes Bild (Abb. 4.2):
Unabhéngig davon, ob die Anfangstemperatur 300 K oder 500 K betragt wird
nach etwa 1000 St6Ren die Gastemperatur erreicht. Die Absenkung der
Gastemperatur von 100 K auf 20 K fuhrt unter den gemachten Annahmen zu
einer nur unwesentlichen Verlangerung der Zeit bis zur Thermalisierung.

70 (Schmidt et al. 1997)
71 (Westergren et al. 1997), (Westergren et al. 1998)

55



Dissertation - Henry Hel

500 | T(0)=500 K
400
X
=
£ 300 T(0)=300 K
o
o
£
B -
5 200
Uﬂ) n
3
© T, =100 K
100 b N N T He
......................................... THe=20 K
i T . e — =
0 200 400 600 800 1000 1200

Anzahl der Cluster-Helium-Kollisionen

Abbildung 4.2: Temperatur der Ags-Anionen als Funktion der Stol3zahl fir
verschiedene Anfangs- und Gastemperaturen.

In (Westergren et al. 1997) wird jedoch darauf hingewiesen, dal3 k lediglich fur
Helium schwach von der Temperatur abhangt und somit die Abschatzung nur
fur Helium eine gute Beschreibung liefert.

Zusammenfassend 14t sich also sagen: Die Zahl der benottigten StoRe liegt fur
Helium als StoRgas bei etwa 1000 und ist nur schwach von der
Anfangstemperatur der Cluster oder der Temperatur des Gases abhangig. Bei
einem Druck von 10-2 torr ist diese Sto3zahl bereits nach 2 ms erreicht.
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4.2 Das elektrische Design der Falle

Die grundlegenden Entscheidungen bei der Konstruktion der Falle betrafen die
Parameter dufl3ere Abmessungen, Anzahl der Stabe (4, 6, 8, ...) und die Frequenz
der RF-Spannung.

Die auflleren Abmessungen der Falle wurden dadurch festgelegt, dall die Falle
in einer bestehenden Vakuumkammer plaziert werden sollte, die mit CF100-
Flanschen versehen war. Dies begrenzt die Fallenlange auf 80 mm.

Die Anzahl der Stabe ist eng mit der Form des effektiven Potentials im
Falleninnern verknupft. Generell gilt’2, je grolier die Stabanzahl, desto flacher
das Potential im Innern und desto steiler die Wande (Abb. 4.3).
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Abbildung 4.3: Die effektiven Potentiale von Quadrupol und Oktopol als Funktion des
Abstands von der Mittelachse.

Da jedoch mit zunehmender Stabanzahl die fertigungstechnischen Probleme
ansteigen, wurde eine Oktopolkonfiguration gewahlt. Dies hatte den
zusatzlichen Vorteil, daR der Offnungswinkel zwischen den Staben exakt der

72 (Gerlich 1992)
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Akzeptanz eines 0.25 m Monochromators angepaf3t ist und somit optimale
Vorraussetzungen fur eine Detektion von Fluoreszenzlicht geschaffen wurden.
Abbildung 4.4 zeigt die technische Zeichnung der Oktopolfalle mit allen
Einzelteilen und der Angabe der verwendeten Materialien. Das Geh&ause wurde
vergoldet.

Die Wahl der Frequenz der RF-Spannung war ein Kompromifl} zwischen dem
Wunsch nach hoher Frequenz zur Vermeidung der Aufheizung und dem
Wunsch nach einem grolRen effektiven Potential, um die Speichereigenschaften
zu verbessern. Gleichzeitig mulfiten die hochfrequenztechnischen Probleme
bertcksichtigt werden. Zur Erzeugung der RF-Spannung stand ein RF-
Generator (HAMEG Instruments, HM 8032) und ein RF-Verstarker (ENI Inc.,
Model 350L) zur Verfigung. Die RF-Spannung konnte dann Uber einen von der
Elektronikwerkstatt konstruierten High-Q-Head (Hochfrequenztransformator
hoher Gute) induktiv eingekoppelt werden.

Unter Bericksichtigung all dessen wurde eine Frequenz von 1.06 MHz gewahlt.
Nach ((Gerlich 1992), Gl.45) erhalt man damit ein effektives Potential bei einer
Fallenspannung Vo von 60 Volt von:

Veti= N202V02r2"-2/4mW\Pry?
Veri=1.1eV

wobei n=4 (Stabanzahl durch 2),
g - Ladung der Teilchen,
r=0.8 reduzierter zuléssiger Radius,
m - Masse der Teilchen,
W- Kreisfrequenz,

ro=5 mm -Innenradius der Fdle.
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Abbildung 4.4: Die Einzelteile der Oktopolfalle (MaRe in mm).
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Die Frequenz von 1.06 Mhz ist hoch genug, um ein Ags-Molekil dieser
maximalen kinetischen Energie auf einer stabilen Bahn zu halten (siehe (Gerlich
1992), S.56). Die maximal erreichbare Spannung von 100 V erméglicht den Ago-
Cluster noch mit einem effektiven Potential von 1 eV zu speichern.

Dieses effektive Potential ist ausreichend um die Cluster bei den erwarteten
Translationsenergien zuverléassig einzufangen. Wie sich im Betrieb der Falle
herausstellte, sind die Transmissions- und Speichereigenschaften nicht
empfindlich von der Fallenspannung abhangig, was ein weiterer Hinweis auf
ein ausreichendes effektives Potential ist.

4.3 Das kryotechnische Design der Falle

Zur Kuhlung der Falle wurde ein Kryostat mit geschlossenem He-Kreislauf der
Firma APD angeschafft, der uber eine Kuhlleistung von 1 W bei einer
Temperatur von 10 K verflgte. Eine befriedigende Fallentemperatur und
Abkuhlzeit konnte erst erreicht werden, nachdem alle Mdéglichkeiten der
Gewichtsminimierung und Reduzierung der thermischen Verluste
ausgeschopft wurden. Dazu zahlen insbesondere die direkte Verbindung der
Falle mit dem Kuhlkopf ohne Verwendung eines Zwischenstiicks und die
Vergoldung des Fallenkorpers. Die direkte Ankopplung der Falle erforderte die
Neukonstruktion eines z-Manipulators mit besonders geringer Bauhohe, der
die Kontraktion des Kuhlfingers bei Abkuhlung ausgleicht. Die Vergoldung der
Falle reduzierte durch eine erhdhte Reflektivitat im IR-Bereich entscheidend die
Erwarmung durch Warmestrahlung. Dies ermoglichte den Verzicht auf einen
Warmeschild, der mit der 1.Stufe (70 K) verbunden ist. Problematisch an der
Verwendung dieses Warmeschilds wére gewesen, dall durch das schlecht
gepumpte Volumen zwischen Falle und Schild die Konvektionsverluste wieder
angestiegen waren. Die durch die RF-Strome hervorgerufene Erwarmung der
Falle stellte sich als vernachlassigbar heraus, da eine Abhangigkeit der
erreichbaren Endtemperatur vom Anliegen der RF-Spannung nicht beobachtet
wurde.

Die Temperaturmessung wurde mit Hilfe von zwei Thermoelementen realisiert
(Nr.1: Au/Fe-Chromel, Nr.2: Chromel-Alumel), die unterhalb und oberhalb der
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Falle angebracht waren (siehe auch Abb. 4.5). Die von beiden Thermoelementen
angezeigten Temperaturen differierten im gesamten Mel3bereich um maximal
1 K, vorausgesetzt nach einem Heiz- oder Kuhlvorgang konnte sich ein
thermisches Gleichgewicht einstellen. Die Temperatur des Fallenkorpers kann
damit auf 2 Kelvin genau gemessen werden. Die Einleitung des Gases erfolgt
Uber einen Teflonschlauch mit einem Durchmesser von 1 mm. Da die
Wandflache etwa 200 mal groRer als die Flache der Linsendffnungen ist, ist die
Annahme gerechtfertigt, da das Puffergas die Temperatur des Fallenkdrpers

angenommen hat.

Die Falle erreicht eine Endtemperatur von 20 K nach einer Abkuhlzeit von
3 Stunden.
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Abbildung 4.5: Der Einbau der Oktopolfalle in die Vakuumapparatur. Zwei
Thermoelemente messen die Temperatur an der kaltesten und der wéarmsten Stelle der

Falle.
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4.4 Die Messung der Falleneigenschaften

Als erstes soll gezeigt werden, dal} die erreichte Endtemperatur von 20 K
ausreichend ist. Dazu kann man die Besetzung der Vibrationszustande des Ags-
Anions ausrechnen und findet, dal} bei 20 K etwa 80 % der Anionen im
Vibrationsgrundzustand sind. Die angeregten Vibrationszustande der
Biegeschwingung sind mit 16% (v=1, 31 cm-1), 3 % (v=2, 62 cm-1) und 1 % (v=3,
92 cm?) besetzt. Die Anionen befinden sich also hauptsachlich im
Vibrationsgrundzustand. Diese Verhaltnisse gelten ebenfalls fur gréRere
Cluster, da die Schwingungsfrequenzen sehr &hnlich sind.

Weiterhin interessant fur den Betrieb der Falle ist der Puffergasdruck, die
maximal speicherbare Ladung, die Leckrate und die mittlere Lebensdauer eines
Anions wéahrend eines NeNePo-Experiments. Aus der Lebensdauer kann dann
wiederum die mittlere Sto3zahl mit dem Puffergas bestimmt werden.

Der Gasdruck in der Falle wurde Uber den Kammerdruck der umgebenden
Vakuumkammer bestimmt. Dieser von einer lonisationsmeliréhre angezeigte
Druck wurde gegen den Fallendruck kalibriert, indem ein 1 mm dicker
Schlauch in die Falle eingeftuihrt wurde und der Druck am Ende des Schlauchs
Uber eine Pirani-Mel3rohre bestimmt wurde. Da bei allen Experimenten die
Pumpleistung an der Kammer gleich war, lie3 sich der Fallendruck bestimmen,
ohne eine zusatzliche Schlauchverbindung zur Falle anzubringen, die weitere
thermische Verluste verursacht hatte. Die Kalibration wurde bei
Raumtemperatur durchgeftihrt und die Fallendricke flr andere Temperaturen
mit der Zustandsgleichung des idealen Gases berechnet. Die Falle konnte in
einem Druckbereich von 0.3 Pa bis 1 Pa bei 20 K betrieben werden. Bei
kleineren Drucken gentgte die Zahl der Kollisionen mit dem Puffergas nicht,
um die Anionen zu fangen. Bei grolieren Dricken stieBen die Anionen bereits
vor der Falle so hdufig mit dem Restgas zusammen, dal} sie das Potential der
Eintrittslinse nicht mehr Gberwinden konnten.

Die maximale Ladungsmenge ist durch das Raumladungslimit gegeben und
kann folgendermalien abgeschéatzt werden:

Das elektrostatische Potential eines sich am Rand einer kugelférmigen
lonenwolke befindenden lons soll die H6he des effektiven Potentials der Falle
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nicht Ubersteigen. Mit der Annahme, dal} die Dichte der Wolke konstant und
das Volumen der Wolke gleich dem Fallenvolumen ist, ergibt sich die Zahl der
speicherbaren lonen bei einer Hohe des effektiven Potentials VV von 1 eV (wie in
obiger Abschatzung bestimmt), der Lange der Falle L = 80 mm und dem
Durchmesser der lonenwolke D = 8 mm (entspricht 80% des
Falleninnendurchmessers) zu :

N:4p|§ mit R=¢c—
Ve 4p 4

dh: N=7"10°

was einer Ladung von etwa 1 pC entspricht.
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Abbildung 4.6: Der Nachweis der in der Falle gespeicherten lonen erfolgt Gber das
Offnen der Austrittslinse und die Detektion des lonenschwalls mit Hilfe des Faraday-
Detektors. Bei einem Fallstrom von 0.4 nA und einer Fallzeit von 200 ms ist die Falle
bis zum Raumladungslimit (7 pC) gefullt. Nach 10 s Speicherzeit ist die lonenzahl auf
90 % gefallen.

Experimentell kann die Fallenladung gemessen werden, indem die
Austrittslinse nach einer bestimmten Fullzeit ge6ffnet wird und der austretende
lonenschwall mit dem Faraday-Detektor nachgewiesen wird. Die Ladung im
lonenschwall nimmt dabei mit der Fullzeit zu, bis bei einer maximalen Ladung
von 7 pC das Raumladungslimit in der Falle erreicht ist, wie der Vergleich mit
der Abschatzung zeigt (siehe Abb. 4.6).
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Die Leckrate wird bestimmt, indem die Falle fUr eine bestimmte Zeit gefullt
wird und danach die Eintrittslinse auf ein Potential gelegt wird, das von den
eintretenden lonen nicht iberwunden werden kann. Der aus der Falle nach 10 s
extrahierte lonenschwall ist um 10 % abgeschwacht. FUr die Leckrate kann
daher eine Zeitkonstante von 100 s angegeben werden.

Die mittlere Lebensdauer der Anionen wahrend des NeNePo-Experiments zu
bestimmen, gelingt mit Hilfe eines Ratenmodells. Hierzu wird die Zahl der
gespeicherten lonen fur verschiedene Fullzeiten mit und ohne Anwesenheit der
Laserpulse gemessen. Der Vorteil dieser Methode besteht darin, dal} der
Fallstrom nicht absolut bekannt sein muR.

Mit Hilfe dieses Modells wurde ermittelt, da die Lebensdauer eines AgQs-
Anions bei einer Wellenlange des Lasers von 410 nm (3.9£0.2) ss-mW betragt. Bei
einer typischen Gesamtleistung beider Pulse von 20 mW halt sich ein Anion
also rund 200 ms in der Falle auf. Unter der Annahme eines StoR3querschnitts
von 60 A? erhalt man bei einem Helium-Druck von 0.8 Pa eine StoRanzahl
zwischen Anion und Puffergas von 60 000. Wie in Kapitel 4.1 beschrieben,
gentigen jedoch bereits wenige Tausend StoRe um auch groflere Cluster
volistandig zu thermalisieren. Eine vollstdndige Thermalisierung ist also bei
den vorgestellten Experimenten garantiert und wird im folgenden auch
nachgewiesen.
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