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Zusammenfassung der vorliegenden Arbeit

In der vorliegenden Arbeit wurde eine Laserablationsionenquelle fiir die Flugzeitmessung von
Thorium-lonen designt, gebaut und deren Funktionalitdt durch Flugzeitmessungen von verschiedenen
Proben bewiesen. Grundlegend wurde sich hierflir mit theoretischen Aspekten wie dem Betrieb der
Apparatur, der Fehlerminimierung bei Messungen und individuelle Anforderungen fiir Proben in

metallischer sowie kristalliner Form befasst.

Die Apparatur sollte durch einen modularen Aufbau moglichst leicht anpassbar sein, um das
Ablationsverhalten von verschiedenen Thoriumproben zu analysieren. Hierbei kdnnen Parameter wie
lonisationsenergie der lonenkanone, Laserstarke, Probenvolumen und Druck innerhalb der Apparatur
individuell angepasst werden, um Riickschliisse auf deren Einfluss auf das Ablationsverhalten zu
ermitteln. Ebenso wurde die Apparatur gebaut, um Molekilbildung wahrend der Laserablation und

Reaktionen von lonen in der Gasphase mit Thorium-Atomen untersuchen zu kénnen.

So wurden an den Standorten TRIGA des Departments Chemie, des Instituts fiir Physik und dem
Helmholtz Institut Mainz das Designen und die Anfertigung der Apparatur durchgefiihrt. Die finale
Apparatur steht in dem Laserlabor des Standortes TRIGA, da nur an diesem von den drei genannten
Standorten die Handhabung von kurzlebigen Thoriumisotopen erlaubt ist. Final wurde ein

Flugzeitspektrum von ablatierten Thorium-232-lonen gemessen.



1. Einleitung und Motivation

1.1. Einleitung
Diese Masterarbeit wurde im Rahmen des TACTICa-Projektes des PRISMA+-Excellenzclusters der
Johannes Gutenberg-Universitat durchgefiihrt, welches fir den interdisziplindren Austausch zwischen
verschiedenen Themengebieten der Physik und der Kernchemie steht. Das Akronym TACTICa steht fiir
,Trapped and cooled thorium ion spectroscopy via calcium” und das Ziel des Projektes ist es Uber die
Untersuchung von Thorium-lonen das Standardmodel der Physik mit hochster Prazision auf dessen

Genauigkeit zu untersuchen, um beispielsweise Variationen der Naturkonstanten zu liberprifen.

Das TACTICa-Projekt konzentriert sich auf die sogenannte Quantenlogikspektroskopie (QLS) und das
Erstellen von King-Plots.!* Y2 Um dies zu realisieren, miissen Isotope verschiedener Thorium-lonen
im Ultrahochvakuum (UHV) in einer lonenfalle gefangen und fixiert werden. Hierzu wird ein positiv
geladenes Thorium-lon in einem Wignerkristall, bestehend aus mindesten drei positiv geladenen
Calciumionen, implementiert und sympathisch durch diese gekiihlt werden.!*3! Die Calciumionen selbst
werden in einer linearen Paul-Falle (Quadropol-lonenfalle) in einem elektrischen Wechselfeld fixiert
und durch Laserlicht in verschiedenen Wellenlangenbereichen gekiihlt. Neben dem axialen und
radialen sympathischen Kihlen des Thorium-lons wird dieses ebenso durch die Calciumionen
visualisiert, da die Fluoreszenz von geladenem Thorium in diesem Projekt nicht betrachtet wird. Ein
einfach geladenes Calcium-40-lon kann durch Abregung aus dem ersten angeregten elektronischen
Zustand S; (4%Py1s) in den Sp-Grundzustand (42Si,) Licht bei 397 nm Wellenldnge emittieren.!*® Das
Calcium-40-lon findet ebenso Anwendung im Bereich der lonenfallen-Quantencomputer, wo es als
Qbit genutzt wird.* Die Visualisierung des Thoriums-lons erfolgt tiber auftretende Defekte in dem
linearen Calcium-Kristall und wird als Fehlstelle in diesem beobachtet.™* Durch die Lokalisierung und
Visualisierung der Fehlstelle, durch ein geeignetes Kamerasystem, kann das gefangene lon durch

Laserlicht manipuliert werden und hierdurch Quanten Logik Spektroskopie betrieben werden.™*!

Der Aufgabenbereich der Kernchemie versteht sich im Umgang und der zur
Verfligungsstellung/Erzeugung der radioaktiven Thorium-lonen. Hierfir bieten sich zwei Methoden an:
einerseits die direkte Laserablation des Thoriums aus einer Probe und andererseits die Erzeugung von
Thorium-lonen durch den a Zerfall von einem Uran Mutternuklid. Die Erzeugung aus dem a Zerfall
wurde in dem vorausgegangenen Versuchsaufbau, der Recoil lon Source, realisiert. Durch diese
konnten bereits Flugzeitmessung von hochgeladenen Thorium-RickstoR-lonen (Th™) vorgenommen

werden.[8!



1.2.  Wissenschaftliche Motivation

Die wissenschaftliche Motivation fir diese Arbeit ist der Bau einer Laserablationsionenquelle fiir die
Untersuchung von Ablationsverhalten von Thoriumproben anhand von Flugzeitsprektren. Die Einfllsse
der verschiedener Ablationsparameter und auch der eingesetzten Thoriumverbindung sind bisher
nicht vollstandig bekannt. Durch den Bau der Laserablationsionenquelle kann systematisch ermittelt

werden, welche Parameter die Erzeugung bestimmter lonenspezies férdern oder unterdricken.

Die Laserablationsionenquelle hat den technischen Vorteil, dass diese im Gegensatz zu der Recoil lon
Source, welche nur statistisch lonen zur Verfligung stellen kann, durch den Startzeitpunkt des
Ablationsevents lonen zeitliche getimt liefern kann.[*® Durch dieses genau getimte Event und der
bekannten Flugzeit der lonen, kann der Einfangzeitpunkt der Paul-Falle fiir die lonen genau definiert

werden.

Neben dem technischen Aspekt des getimten Startzeitpunktes ist die Untersuchung von
Molekiilbildung wahrend der Ablation und der Reaktion von lonen in der Gasphase von
auBerordentlichem Interesse. Dies stellt die Grundlage fiir QLS-Untersuchungen von Molekilen in
einer linearen Paulfalle dar. Hierbei haben sich drei grofe Anwendungsfelder der Molekile

herauskristallisiert:

1. Die Untersuchung von erhéhten nuklearen Schiffmoment und Verletzung der Zeitumkehr in
Thorium-229 haltigen Molekiilen.[*”!

2. Die Suche nach neuen Quellen der CP-Verletzung mit Hilfe von Molekilen als
Quantensensoren. 8!

3. Untersuchung schnell schwingender skalarer dunkler Materie mit Molekiilen.™*!

Hierbei sind besonders die ionisierten Molekile ThF*, ThF?*, ThO* und ThOH* nach theoretischen
Betrachtungen von groRerem Interesse, da diese jeweils geeignet fiir die Untersuchung in diesen drei

Anwendungsfeldern sind.[*”!

Diese Masterarbeit beschaftigt sich mit dem Bau der Laserablationsionenquelle, dem Testen dieser

durch eine Graphitprobe und ersten Ablationsexperimenten mit metallischem Thorium-232.



2. Theoretische Grundlagen

2.1.  Thorium

Thorium ist das zweite Element der Actinidengruppe, enthalt 90 Protonen und weist im ungeladenen
Zustand die Elektronenkonfiguration [Rn]6d27s2 auf. Das haufigste Isotop des Thoriums ist
Thorium-232 (Naturthorium), welches in einem a Zerfall mit einer Halbwertszeit von 1,405-10%° Jahren

zu Radium-228 zerfillt.2 1
a
232Th _— ZZBRa

Abbildung 1: Zerfallsgleichung von Thorium zu Radium-228.1%%

Naturthorium kann als einziges Isotop durch Erzaufarbeitung als Metall dargestellt werden, da andere

Thoriumisotope nur in Spuren (durch a Zerfille dargestellt) in der Natur vorkommen. !>
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Abbildung 2: Ausschnitt der Nuklidkarte von verschiedenen Thoriumisotopen, deren Halbwertszeiten,
kinetischen RiickstofSenergien Ex und deren Uran Mutternuklide.”>*! Grau hinterlegte Isotope sind nur

durch den a Zerfall der Mutternuklide erhdiltlich.

Ebenso wird der Umgang mit der Naturthorium-Probe durch dessen lange Halbwertszeit vereinfacht,
da weniger Zerfalle pro Sekunde stattfinden und somit weniger ionisierende Strahlung erzeugt wird.
Neben Naturthorium gibt es noch weitere langerlebige Isotope, wobei die Isotope im Bereich von
Thorium-228 bis Thorium-234 von Stunden Uber Tage bis zu Jahrtausenden aufweisen (vgl. Abb. 2).

Hierbei bildet Thorium-233 in dieser Reihe eine Ausnahme mit einer Halbwertszeit von 22,3 min.[2!

Ein besonderes Augenmerk liegt auf dem Isotop Thorium-229m, welches das einzige bekannte Nuklid
ist, welches eine ausreichend niedrige Anregungsenergie besitzt, um Laseranregung zu ermoglichen.

Der aktuelles Wert fiir die Energie des metastabilen Zustands liegt bei 8,19(12) eV.24
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Abbildung 3: Niedrig liegende Kernzusténde des Thorium-229.24

Thorium-229m ist der metastabile Zustand und Thorium-229g der Grundzustand des Thoriumisotops
Thorium-229, welche beide durch den a Zerfall von Uran-233 erzeugt werden.?4 Hierbei zerfillt
Uran-233, mit einer Halbwertszeit von 1,59-10° Jahren, zu 98% in den Grundzustand und zu 2 % in den

metastabilen Zustand (siehe Abb. 4.).[2"]

=
2%

2331

a
% 229gTh + 4He

Abbildung 4: Zerfallsschema von Uran-233. [%°]

229mTh + 4He

2.2.  Flugzeitmassenspektroskopie

Fir die Bestimmung von Atom- und/oder Molekilmassen kénnen mehrere Methoden, wie
beispielsweise  Gaschromatographie (GC), Hochdruck-Flissigchromatographie (HP-LC) und
verschiedene Arten der Flugzeitmassenspektroskopie (englisch: Time-of-Flight mass spectroscopy =
ToF-MS) genutzt werden. Die ToF-MS basiert auf dem simplen Prinzip, dass sich monoenergetische
lonen Uber eine definierte, evakuierte Strecke auf einen Detektor zu bewegen und diese abhangig von
deren Masse-zu-Ladungs-Verhialtnis (m/g-Verhaltnis) zeitaufgelost detektiert werden kénnen. Durch
die ermittelte Flugzeit und Starke des detektierten Signals kdnnen Riickschliisse auf Masse der

ionisierten Partikel geschlossen werden.!>®!
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Abbildung 5: Schematische Abbildung eines ToF-MS Spektrometers mit Strecken der

lonisationskammer s und der Flugstrecke d.[>®

Unabhangig von der Produktion der lonen, werden diese in der lonisationskammer durch eine
angelegte Extraktionsspannung U extrahiert und in Richtung der elektrisch feldfreien Flugstrecke mit
definierter Energie beschleunigt. Dies erlaubt es, die lonen durch deren m/g-Verhaltnis und dem damit
einhergehenden Geschwindigkeitsunterschied, wahrend des Fluges zu separieren, diese mittels eines
geeigneten Detektors zu detektieren und ein Massenspektrum zu erhalten. Der Einfluss der gesamten

Flugstrecke und damit der gesamten Flugzeit t, auf die Separation der lonen, kann mittels

t=1t +t
(1)

dargestellt werden, wobei t; die Flugzeit in der lonisationskammer und tf die Flugzeit anschlieBenden

Flugstrecke ist. Generell kann die Beschleunigung a von lonen mit der Gleichung

(2)

beschrieben werden, wobei die Beschleunigung von der elektrischen Feldenergie F.; beeinflusst wird,

welche sich durch die Multiplikation von Ladung g mit der elektrischer Feldstarke E berechnen lasst.

Durch den Einbezug der Extraktionsspannung U, welches sich durch

beschreiben lasst, lasst sich die Flugzeit in der lonisationskammer durch

10



(4)

ermittelten, wobei s die Strecke zwischen lonisation und Ende der lonisationskammer ist. Die Flugzeit
der Flugstrecke t; ldsst sich durch die Betrachtung der Geschwindigkeit v, nach passieren der

lonisationskammer, mit

2qU
v = |—
m
(5)
bestimmen, zu
m
s 2qU

(6),

wobei d die definierte Flugstrecke ist. Zusammengesetzt flhrt dies zu der gesamten Flugzeit t
t =t +t ™ 2s+d)
= = _— S
= 2qU

(7).

Dieses Modell berticksichtigt jedoch nicht die ablenkenden Einflisse der magnetischen und
elektrischen Felder auf lonen, womit die Flugstrecke signifikant verlangert werden kann und es somit

zu teilweise starken Abweichungen der Flugzeiten von Atomen/Molekiilen kommen kann.

2.3.  lonenquellen

Fir die Flugzeitmassenspektroskopie wird eine lonenquelle gebraucht, welche zuverlassig einzelne
lonen oder einen lonenstrahl erzeugen kann. Allgemein kénnen Atome/Molekile, positiv oder negativ
geladen (ionisiert) werden, wobei nicht alle Teilchen negativ ionisiert werden kénnen. Allgemein
werden Teilchen ionisiert indem neutralen Teilchen entweder ein oder mehrere Elektronen

hinzugefiigt (negative Ladung) oder ein oder mehrere Elektronen entfernt werden (positive Ladung).

11



Fir positiv geladene lonen eignen sich allgemein drei relevante lonisierungsmethoden, die
ElektronenstoR-lonisation, die Photo-lonisation und die Oberflachen-lonisation. Unabhangig von der
Methode der Wahl, muss zur erfolgreichen lonisation die Bindung zwischen Atom und Elektron
aufgebrochen werden. Die bendtigte Energie, welche sich im lonisationspotential @; widerspiegelt, ist
dabei von chemischen und physikalischen Eigenschaften des zu ionisierenden Teilchen abhangig.
Diese Eigenschaften resultieren aus der Masse und damit einhergehend mit der GrolRe der Atome. So
wird mehr Energie bendtig um leichtere Atome mit kleinen lonenradien und stark gebundenen
Elektronen zu lonisieren als schweren Atome mit groRen Atomradien und schwach gebundenen

Elektronen.2”!

Die ElektronenstoR-lonisation ist besonders geeignet flir lonisationspotenziale groRer als 10 eV,
wodurch sich diese Technik fir massearme Atome besonders eignet. Bei dieser Methode werden
Atome in der Gasphase durch ZusammenstdRe mit Elektronen in einem Elektronenplasma ionisiert.2”!
Das Elektronenplasma wird durch die Beschleunigung von Elektronen zu Energien von E,- in einem
elektrischen Feld erzeugt, welche das lonisationspotential @; der Atome Ubersteigen. Dargestellt, mit

der Elementarladung e, durch
Ee— > e d)i
(8).

Die Effizienz dieses Prozesses wird durch das Anlegen eines externen elektrischen oder magnetischen

Feldes erhoht.

Die Oberflachenionisation wird durch das Erhitzen einer metallenen Oberflache realisiert. Sie wird im

Folgenden nicht weiter betrachtet, da sie in dieser Arbeit keine Anwendung findet.

lonen kdnnen ebenso durch den Prozess der Photo-lonisation erzeugt werden, indem Elektronen
durch Photonen, beispielsweise durch Laser-Bestrahlung, aus einem Atom gelost werden. Hierbei
muss bei einer 1-Schritt-lonisation die Energie des Photons Ey,;, groRer sein als das lonisationspotential

der gebundenen Elektronen
Epp = hv > e @;
(9).

Bei zwei oder mehrschrittigen lonisation findet die Herauslésung des Elektrons im jeweiligen letzten
Schritt statt. Flr diesen Prozess muss sich das Atom nicht in der Gasphase befinden und kann

beispielsweise auch in metallischer Form oder gebunden in einem Salz vorliegen.
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2.4. Laserablation

Das Verdampfen und somit in Gasphase bringen von Materialien kann mittels Laserablation
durchgefiihrt werden. Bei diesem Prozess wird ein Laserstrahl auf einem Target fokussiert, auf dessen
Oberflache sich, je nach Dauer und Starke des Laserpulses, ein Plasma in dem bestrahlten Bereich
bildet. Die typische Energie um ein Plasma auf einem Material zu erzeugen ist 1 GW/cm?2.2811291 Ays
diesem Plasma werden, neben den neutralen Atomen, auch geladene lonen und Elektronen in die
Gasphase transferiert.[>1% Ebenfalls spielt die Dauer des Laserpulses eine grolRe Rolle in der Erzeugung
des Plasmas. Hier wird allgemein ab einer Pulsdauer von = 2 ns von thermischer Ablation gesprochen,
bei dieser sich das Material schon wahrend der Bestrahlung aufheizt und nicht erst durch
Elektronenschwingungen als Abregungsprozess der angeregten Atome.!>® Ein weiterer Parameter fiir
die Wechselwirkung des Laserstrahls mit der Probe ist die benutze Wellenldange. Hierbei wurde
beobachtet, dass von niederenergetischem Licht (NIR) hin zu hdherenergetischem Licht (UV) die
Wechselwirkung der elektromagnetischen Welle mit dem Probenmaterial stark zunimmt.!>*YSo wird
im VIS- und vor allem im UV-Bereich die direkte Photoionisation beglinstigt, wahrend im IR-Bereich die

Ablation von neutralen Spezien begiinstigt wird.!>*!

Nach Burdt et al. ist die Abtragungsrate der ablatierten Masse m durch die Naherungsformel

3000 a ’ ( A )T 78
m = . . .
100 W/ ] \lum
cm

(10)

gegeben, bei dieser /, die absorbierte Intensitat, A die Wellenldnge des Lasers und Z die Ordnungszahl

des ablatierten Atoms ist.[>?

2.5.  Wienfilter
Statisches Magnetfeld

PR
PR

Abbildung 6: Vereinfachte Darstellung eines Wienfilters.[* Der rote Strahl beinhaltet die

Apertur
Apertur

gewlinschten lonen, wéhrend der blaue eine Verunreinigung darstellen soll.
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Ein Wien(massen)filter wird fir die Aufreinigung eines lonenstrahls, durch Kombination eines
elektrischen und magnetischen Feldes, verwendet. Sie bestehen aus einem permanenten Magneten
(korrekterweise einem Paar aus Magneten), und einem Paar elektrostatischer Ablenkplatten, welche
senkrecht in einem 90° Winkel zueinander angeordnet sind (vgl. Abb. 6). Die Platten sind zwischen den
magnetischen Polen montiert, wodurch das elektrische Feld senkrecht zum magnetischen Feld steht.
Nach dem Verlassen der Felder, wird die Auflésung des lonenstrahls durch eine Apertur und deren
GroRe bestimmt. Der lonenstrahl wird somit durch das elektrische und magnetische Feld manipuliert
und erfahrt bei einer Massenverteilung der Zusammensetzung eine Dispersion. Die Dispersion kommt
zustande, da unterschiedliche Massen eine unterschiedliche Ablenkung erfahren. Der Wienfilter ist

somit ein Geschwindigkeitsfilter fiir Teilchen. 213!

Fir die Bewegung im Feld gilt allgemein

Zﬁ= mb =md = q(E + ¥ x B)

(11),
wobei B die elektrische Flussdichte darstellt. Flr nicht abgelenkte Teilchen gilt
Z F=md=0
(12)
und somit wird die Gleichung 11 zu
qE = —q(¥ X B)
(13)
umgeformt. Durch die 90° Anordnung der Felder zueinander lasst sich die Gleichung zu
. |E]
N
(14)

vereinfachen. Dies bedeutet, dass durch die Kombination der Felder nur geladene Teilchen mit der

Geschwindigkeit ¥ durchgelassen werden.

Die Dispersion berechnet sich zu,

14



SIS
3~

RIS

(15)
wobei a die Ldnge des Filters und / die Distanz von der Mitte des Filters bis zu der Apertur ist.

Da das Magnetfeld statisch ist, kbnnen nur durch die Manipulation des elektrischen Feldes lonen
ausgewahlt werden, welche den Wienfilter passieren kdénnen. Der Massenbereich M, der zu
passierenden lonen, ist somit durch den verfligbaren Spannungsbereich und die lonenenergie des

Strahls definiert.[>13!

M berechnet sich zu

2

M = ZeUB(ﬁ)

(16).

Durch diese Parameter kann ein Wienfilter zuverladssig folgende Manipulationen am lonenstrahl

vornehmen:

- lonen von ungewollten Atomen filtern
- lonen von ungewollten Isotopen filtern

- lonen von ungewollten Molekiilen/Atom-Clustern filtern.2*3!

2.6. Sekundarelektronenvervielfacher-Detektor

Fur den Nachweis von einzelnen, vielen aufeinanderfolgenden und/oder Gruppen von Photonen,
Elektronen oder lonen werden groftenteils Sekundarelektronenvervielfacher-Detektoren
(SEV-Detektoren) verwendet.>** Um ein Teilchen zu detektieren, treffen diese auf ein schlecht
leitendes Material (sogenannte Dynoden), welches Sekundarelektronen emittieren kann. Durch
Modifizierungen im Aufbau, indem beispielsweise mehrere Dynoden hintereinander gesetzt werden
und durch Anlegen einer Beschleunigungsspannung an diese, kdnnen die Elektronenstréme vergroRert
werden. Die Beschleunigungsspannung bewirkt hierbei, dass die ersten herausgeschlagenen
Sekundarelektronen beschleunigt werden, wodurch diese in der zweiten Dynode ebenfalls
Sekundarelektronen herausschlagen konnen. Dies vervielfacht die Elektronen und der zu

detektierende Elektronenstrom ist um ein Vielfaches gréRer.
Grundsatzlich gibt es drei verschiedenen Bauarten dieses Detektortyps:

1. Mit diskreten Dynoden
15



Bei diesem Aufbau sind mehrere Dynoden direkt hintereinander gereiht. Sie bestehen aus
Beryllium/Kupfer-Legierungen, Aluminium mit einer Beschichtung aus Beryllium oder

Aluminiumoxid. Der Vorteil dieses Aufbaus ist eine realisierbare Reaktionszeit des Detektors im

ps-Bereich und eine hohe Sensitivitat gegeniiber der ankommenden Partikel.[>*%

Eingangs- Sekundar- Ausgangs-
Elektrode Elektronen Elektrode
Anode

L7

{l/'/,\!m
W\
L LY

~
Einfallende
Strahlung W
Netzgerat
fur
Hochspannung
Spannungsversorgung

a) fiir Anode

Abbildung 7: Prinzipieller Aufbau eines SEV-Detektors./>1¢

Kanalelektronenvervielfacher

Diese Art von Detektor wird im Folgenden nicht weiter betrachtet, da sie in dieser Arbeit keine
Anwendung findet

Mikrokanalplatten

Mikrokanalplatten bestehen aus groRen Dynodenplatten, in denen mehrere kleine Kanile
gebohrt wurden. Trifft ein Teilchen auf einen dieser Kandle, so werden diese ebenso wie im
diskreten Aufbau beschleunigt und treffen abschlieRend auf ein Detektionsgitter oder
phosphoreszierenden Schild. Durch den Aufbau der Mikrokanalplatte kénnen neben der
Abdeckung eines gréReren Detektionsbereiches, ebenso eine ortsaufgeldste Detektion realisiert

werden.?17

+W
Mikrokandle 500 700 300 700 300 %
} i = \arstarker

_ g s
Svaniong B3 —
- g Photon -
§ A
Elekironen-
Strom n

C) Photokathode MCP Anode

Abbildung 8: Prinzipieller Aufbau eines MCP-Detektors./>1¢
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SEV-Detektoren im Allgemeinen mussen unter Ultrahochvakuum-Bedingungen betreiben werden, da
jedes Teilchen in einer Vakuumapparatur zu falschen Ereignissen und/oder zu einem schlechten

Signal-Rausch-Verhiltnis flihren kénnen.

3. Technisches Design und Aufbau

Abbildung 9: CAD-Abbildung der Laserablationsionenquelle.

Die Versuchsapparatur wurde wahrend dieser Masterarbeit eigenstindig designt und erbaut (vgl.
Abb. 9). Einzig die Modifikationen an der lonisationskammer und der Bau des Probenhalters (siehe
beides Kapitel 3.2.1.) wurden vorab vorgenommen. Alle Zeichnungen, Fotografien und

CAD-Abbildungen, sofern nicht anders angegeben, wurden eigenstdndig angefertigt.

3.1. Grundlegender Versuchsaufbau und Vakuumsystem

Laserstrahl

Statisches Magnetfeld

560} e
Einlass J ‘@ ® @‘ lonenstrahl
o Fokus
lonisationskammer Wienfilter SEV Detektor

Abbildung 10: Schematische Abbildung der Laserablationsionenquelle.

Die Laserablationsionenquelle besteht aus einem optischen Aufbau fiir die Laserablation, auBerhalb
der Vakuumapparatur, und der unter Ultrahhochvakuum stehenden ToF-Apparatur (siehe Abbildung
10). Beide Abschnitte der Konstruktion stehen auf einer Halfte eines luftgefederten optischen Tisches,

um niederfrequente Gebdudeschwingungen zu reduzieren.
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Der optische Aufbau der Laser Ablation besteht aus einem gepulsten Diodenlaser, mehreren Linsen
und Spiegeln, um den Laserstrahl abzulenken und zu fokussieren und Optiken, um die Energie des

Lasers zu manipulieren.

Die ToF-Apparatur besteht aus drei Teilabschnitten, welche sich in lonisationskammer, Wienfilter und
Detektorkammer unterteilen lassen. Die Distanz von der Probe bis zu der Apertur des Detektors
betragt 69 cm. Wobei die Distanz der Probe zu dem Ende der lonisationskammer 4,4 cm betragt. Die
Apparatur steht unter Ultrahochvakuum, um Kollisionen mit Hintergrundgaspartikeln zu minimieren.
Jeder dieser Teilabschnitte ist direkt mit einer Turbomolekularpumpe der Firma Pfeiffer Vakuum
verbunden, um den Innendruck differenziert vermindern zu kdénnen bis zu einem Druck von
10 mbar.BY Der Druck wird tber einen Vakuumdetektor der Firma Leybold iberwacht, welcher auf

einen Bereich von 5-10° bis 1000 mbar ausgelegt ist.??

Die Teilbereiche kdnnen nicht unabhangig voneinander unter Vakuum gesetzt werden, so miissen, um
Veranderungen an der Apparatur vorzunehmen oder Ablationsproben zu tauschen, alle Teilabschnitte

unter Atmosphare gesetzt werden.

3.2. lonenquelle

Fir die Erzeugung der lonen wurde eine kommerziell erhéltliche lonenquelle der Firma Specs (vgl.
Abb. 11) verwendet, welche nachtraglich fir Laserablationsexperimente modifiziert wurde (siehe

Kapitel 3.2.1.).53]

Differential pumping port Repeller Extractor Focus tube

Gasinlet  Cathode  Anode Aperture

3.4]

Abbildung 11: Technische Zeichnung der lonenquelle.

Die lonenquelle erzeugt lonen mittels eines Elektronenplasmas durch ElektronenstoR nach Einlass
eines zu ionisierenden Gases (vgl. Kapitel 2.3.). Das Elektronenplasma wird durch die Emittierung von
Elektronen aus der Q-férmigen, mit Yittriumoxid beschichteten, Iridium-Kathode, welche zur
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Wolfram-Kafiganode beschleunigt werden, erzeugt. Durch Anlegen einer Spannung im Bereich
zwischen U =0 kV und 5 kV, kann die Energie des lonenstrahls definiert werden. Das zu ionisierende
Gas wird mittels Nadelventil durch einen Gaseinlass in den Anoden-Zylinder eingelassen, wodurch es
dann mittels Elektronenstol3es ionisiert wird. Die Kathode und der Anoden-Zylinder sind von einem
Repeller umgeben, welcher, durch dessen angelegtes Potential, Elektronen zuriick in das
Elektronenplasma reflektiert, nachdem diese das lonisierungsvolumen ohne lonisationsevent
verlassen haben. Die lonen werden mittels einer um 120 V negativeren Gegenspannung, welche an
dem Extraktor angelegt ist, aus dem lonisierungsvolumen extrahiert. Die Breite des lonenstrahls wird

durch eine Apertur am Ende der lonisationskammer definiert.

3.2.1. Modifikation und Probenhalterung

Modifikation der lonenguelle

a) b) -
t = m
| — qﬂLll!l!lh;

N
Grundplatte

L1

)

Abbildung 12: a) Schematische Zeichnung der modifizierten lonenquelle.>*! b) Fotografien des
Innenlebens der lonisationskammer. Links: Repeller mit eingebohrtem Loch, rechts: Kdfig-Anode

und Q-Kathode.

Durch Modifikation der lonenquelle, wurde ebenso die Flugzeitmassenspektroskopie von Proben
ermoglicht, welche nicht als Gase eingelassen werden. Mittels Laserablation werden sowohl
metallische als auch Kristalline Proben teils in die Gasphase gebracht und teils durch Laserbestrahlung
direkt ionisiert. Dies wurde durch das Anbringen von zwei gegeniiberliegenden DN19CF-Flanschen auf
Hohe des Repellers und durch zwei gegeniiberliegende Bohrungen im Repeller, welche 6 mm (ber der
Grundplatte, realisiert (vgl. Abb. 12). Ein Flansch dient hierbei durch ein eingebautes Fenster als

Laserstrahl Einlass und der gegentiberliegende Flansch dient als Probenhalter. Die Bohrung in dem
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Repeller fur den Laser-Strahl besitzt einen Durchmesser von @ = 2,9 mm und die Bohrung fur die

Probenhalterung @ = 4,4 mm.

Probenhalterung

Die Probenhalterung besteht aus einem Keramikstab, welcher in eine 2 mm Bohrung im Flansch
gesteckt wurde und zusatzlich mit UHV-Kleber der Firma Allectra an diesen festgeklebt wurde
(Abb. 13).B® Der Keramikstab besitzt einen Durchmesser von @ = 3,2 mm und eine Linge 26,5 mm,

damit sich die Probe freischwebend zwischen der Kafiganode und dem Repeller befindet (vgl. Abb. 14).

Abbildung 13: a) CAD-Abbildung des Probenhalters. b) Fotografie der Probenhalters mit

Graphitprobe.

3.2.2. Wienfilter und Ablenkelektroden

Wienfilter
yoke LLAATANAAE o e
magn. short | mass defining
r,J \ ] aperture

stigmator

exit aperture

1.2° bend

electr. deflection / J;.._.

plates

magnet
mounting screws |

for magnet “"‘—r—'

differential

pumping L
feedthrough for
stigmator and

deflection plates

Abbildung 14: Technische Abbildung des Wienfilters. %13
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Ein Wienfilter der Firma Specs, ausgestattet mit einem statischen 4600 G Magnet, folgt auf die

lonisationskammer.*7! Dieser |4sst sich in zwei Operationsmodi ausfiihren. 123!
- Modus 1: Neutral Stop Only (NSO)

Fiir die Aktivierung dieses Modus wird der statische Magnet von der Apparatur abgenommen. Dieser
Modus realisiert, dass nur nicht ionisierte Partikel durch den geometrischen Aufbau (1,2° Neigung) den

Filter nicht passieren kénnen und ein Spektrum von allen ionisierten Partikeln aufgenommen wird.
- Modus 2: Filter Mode (FM)

Dieser Modus wird realisiert, indem der statische Magnet in seiner dafiir vorgesehenen Halterung
angebracht wurde. Mit einer Ablenkungsspannung von U =0V bis 1,3 kV lassen sich lonenspezien

selektieren und somit ein isotopenreiner lonenstrahl erzeugen.

Ablenkelektroden

IQE 12/38 Focus Lens &
- Deflection Stage

— S —

T
11

IQE 12/38 lonizer Stage

Abbildung 15:Technische Zeichnung der lonenquelle, inklusive Wienfilter und
Fokus/Ablenkelektroden. 223

Nachfolgend auf den Wienfilter wird der lonenstrahl zuerst durch zwei Fokusse gerichtet und danach
durch vier Ablenkelektroden abgelenkt. Hierbei sind zwei Ablenkelektroden fiir die Ablenkung in X-
Richtung und zwei Ablenkelektroden fir die Ablenkung in Y-Richtung eingebaut. Die Elektroden lassen

sich jeweils Spannungen von U = 0 V bis 500 V einstellen.
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3.3. Detektorkammer

Die Detektorkammer besteht aus drei Komponenten, den Ablenkelektroden, der definierten
Flugstrecke und dem Detektionsabschnitt, bestehend aus SEV-Detektor, Detektorhalterung und
Hochspannungs-Durchlass-Flansch (SHV-Flansch) mit entsprechender Verkabelung. Die Flugstrecke
folgt auf die finale Ablenkung der Ablenkelektroden, besitzt eine Lange von 69 cm und endet mit dem

Auftreffen des lons auf den SEV-Detektors.

a) b)

TOP VIEW

D \ INPUT APERTURE
12 X7 mm

D s eien

O - N

86.0MAX
o

NEGATIVE HV. LEAD * /

— _.{k_ . V

D j\m‘[\ MOUNTING HOLES, M2.5
- i ~ SIGNAL OUTPUT LEAD

BOTTOM VIEW

& 000§

EARTH VIAMOUNTING BRACKET.

Abbildung 16: a) Technische Zeichnung des SEV-Detektors.>” b) Fotografie des Detektors angebracht

auf und verkabelt mit einem SHV-Flansch.

Der Detektor ist ein axialer Elektronenvervielfacher der Firma ETP (Abb. 16).2® Dieser kann lonen mit
Energien bis zu 10 kV detektieren, wobei die lonen zuerst auf eine Ablenkung treffen, um danach auf
die erste Dynode geleitet zu werden. Der Detektor wird mittels Edelstahlhalter gleichzeitig auf dem
SHV-Flansch fixiert und Uber diesen geerdet. Um Hochspannung an den Detektor anzulegen und die
Detektionsspannung zu messen, ist der Detektor Gber zwei mit Keramikperlen isolierten Kupferkabel

mit den Spannungsanschlissen des SHV-Flansches verbunden.
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3.4. Elektronischer Aufbau und Ausleseelektronik

0
a) b)
[ 4 & ]
Kondensator
Widerstand
7
Erdung

Abbildung 17: a) Schematischer Aufbau der Differenzierschaltung. Der orange Punkt stellt einen
SHV-Anschluss, der griine einen BNC-Anschluss und die blauen Punkte Halterungspins dar. b)
Fotografie der im Experiment genutzten Differenzierschaltung, ausgestattet mit 15 pf Kondensator

und 200 Ohm Widerstand.

Das Experiment wird zentral Gber einen Computer gesteuert. Dieser sendet sowohl das Startsignal aus,
um den Laser abzufeuern und speichert die aufgenommenen Daten des Oszilloskops der Firma
Keysight.>®! Der Computer wurde mit einen Funktionsgenerator der Firma National Instruments
ausgestattet, welcher (iber Transistor-Transistor-Logik (TTL) Ausginge verfiigt.?'® Der
Funktionsgenerator sendet ein Spannungssignal (U =75V) als Startsignal aus, um den Laserpuls
abzufeuern, welches ebenfalls von dem Laser zum Oszilloskop weitergeleitet wird, damit dieses die
Flugzeitmessung startet. Durch Auftreffen der lonen entstehen Spannungsausschldge im Detektor,
welche als Spannungssignale von dem Oszilloskop detektiert werden. Das Signal ausgehend vom
Detektor wird durch Differenzierschaltung und Vorverstarker modifiziert. Die Differenzierschaltung
dient als Spannungsschutz fiir Vorverstarker und Oszilloskop, um diese vor Spannungsschaden und
Durchbrennen zu schiitzen. Diese Schaltung besteht aus vier Steckpldtzen, wobei zwei Steckplatze fir
Verbindungen in Reihe und zwei Steckplatze fiir Verbindungen Parallel zur Erdung fiihren. In Reihe ist
ein Kondensator mit 15 pf und parallel ein Widerstand mit 200 Q verbaut (Abb. 18) verbaut. Der
Vorverstarker der Firma Minicircuits dient gleichzeitig als Signalverstiarker und auch als
Signalinvertierer, da der Detektor eine negative Spannung detektiert.®*¥ Durch den Vorverstirker

wird das eigentliche negative Signal als positives Signal im Oszilloskop dargestellt wird.

Sowohl lonenquelle als auch Wienfilter werden mit dazugehériger Elektronik des Herstellers gesteuert

und mit Strom versorgt. Der Detektor wird mit einem Hochspannungsstrommodul mit einer Spannung
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von bis zu - 5 kV versorgt und sowohl Laser als auch Oszilloskop werden {iber einen 240 V Anschluss

mit Strom versorgt.

3.5. Optischer Aufbau

a)
Optisches
Brett
Target
/ Energiemessgerat
Silica /
Viewport |
Laser 515nm|
,,,/’/ —
A Linse
e f=250
Linse / .
f=100 Spiegel Neutral Density
Plee Filter
Strahlteiler Linse
T:R=90:10 f=300

Abbildung 18:a) Schematischer Aufbau des geplanten optischen Aufbaus.

b) Fotografie des im Experiment genutzten Aufbaus.

Das Target wurde mit gepulstem Laserlicht (A = 515 nm) eines Dioden-gepumpten Festkorperlaser der
Firma Coherent bestrahlt.2? Dieser kann entweder im Einzelschussmodus mit einer Pulslinge von
t=1,42 ns und einer Pulsenergie bis zu E = 330 W, im Wiederholungsmodus mit einer Frequenz von 5
bis 200 Hz oder im Dauerbetriebsmodus mit einer Frequenz von 2000 Hz , bei einer Leistung von
P = 660 mW, betrieben werden.>*3 Der Strahl wird durch drei Linsen auf eine Breite von ungefihr
= 350 um fokussiert. Die Pulsenergie kann durch einen stufenweisen optischen Dichtefilter (Neutral
Density Filter) verringert werden. Fir die genaue Detektion der Pulsenergie werden 10% des Strahls
durch einen Strahlteiler auf ein Laserleistungsmessgerat geleitet und mit Ausleseelektronik der Firma

Thorlabs detektiert.3-14335 Der Laserstrahl trifft axial auf die Probe (siehe Abb. 18).
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Abbildung 19: Im Experiment genutzter Laser. Links: Frontalansicht mit Laserapertur, Rechts:

Laserkopf angeschlossen an das Strommodul (Vogelperspektive).

Der Strahlteiler und das Leistungsmessgerat wurden erst nach abschlielen des experimentellen Teils

der Masterarbeit geliefert und wurden deswegen erst nachtraglich installiert.
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4. Charakterisierung des Auflosungsvermogens mittels

Kohlenstoffclustern

Fiir die Charakterisierung der Flugzeitmassenspektroskopie mit vorausgegangener Laserablation

wurde das stabile Element Kohlenstoff als erstes Probenmaterial ausgewahilt.

4.1. Laserablationsionenquelle

Abbildung 20:Fotografie der Laserablationsionenquelle mit eingebauter Kohlenstoffprobe
und angeschlossener Xenon-Gasflasche (Stand 30.08.22). Links zu sehen sind die

Kontrolleinheiten fiir die lonenkanone und den Wienfilter (graue Késten).

Die Apparatur wurde zuerst im Institut fiir Physik der Universitdt Mainz zusammengebaut und nach
dem Bestadtigen der Funktionalitdt abgebaut, transportiert und in den Laserlaboren der zentralen

Einheit TRIGA des Departments Chemie der Universitat Mainz erneut aufgebaut (siehe Abb. 20).

4.1.1. Vorkonditionierung der Apparatur

Die Vakuumapparatur (ohne Magnet des Wienfilters und Probenhalterung) wurde zur Konditionierung
mit Heizbandern umwickelt und in Alufolie gehiillt (siehe Abb. 21). Anstatt des Flansches der
Probenhalterung wurde ein Blindflansch fiir die Versieglung der Apparatur eingesetzt. Die Apparatur
wurde unter vermindertem Druck langsam auf 150 °C (dT/t =2°C/min) erwarmt. Nach Erreichen der
Solltemperatur wurde diese fiir eine Woche bei einem Druck von 5-:107 mbar gleichzeitig erwdrmt und

evakuiert. Nach einer Woche lag der Druck bei 4107 mbar und die Vorkonditionierung wurde
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abgeschlossen, indem die Temperatur langsam auf Raumtemperatur verringert wurde

(dT/dt = -2°C/min). Nach dem Erreichen der Raumtemperatur wurde die Apparatur fir weitere 72 h

unter vermindertem Innendruck gehalten.

Abbildung 21:Ausheizen der Apparatur unter vermindertem Druck.

4.1.2. Funktionalitdtstest mittels Xenongas

Die Funktionalitdat der Vakuumapparatur wurde mittels Xenongas getestet. Durch Einleiten von
Xenongas wurde (berprift, ob der Detektor einen Spannungsunterschied registriert und somit
Elektronen im Detektor durch eintreffende lonen beschleunigt wurden. Da der Gasfluss kontinuierlich
gewesen ist, konnte bei diesem Test keine Flugzeit der detektierten lonen gemessen werden, sondern

nur die Funktionalitat der einzelnen Instrumente verifiziert werden.

Ebenso wurden die besten Parameter fiir die Einstellung der X- und Y-Ablenkung der lonenkanone bei
einem konstanten Gasdruck ermittelt. Der Gasdruck wurde von po = 4,0:107 mbar auf
p:=9,0-107 mbar angehoben und somit betrégt die Differenz Ap = 5,0-10’mbar. Hierfiir wurden unter
verschiedenen lonenquellenparametern und gleichbleibender Detektor Spannung die groften
Spannungsveranderung ermittelt. So wurde die kleinste Detektionsspannung bei 0,7 mV detektiert

und die grolite Detektionsspannung bei 10 mV mit folgenden Parametern:

Tabelle 1: Eingestellte Versuchsparameter fiir den Xenongas-Test.

lonisationsspan. | Extraktionsspan.| Focus 1 Focus 2 | X-Ablenkung | Y-A. Detektorspan.
/v /v /V /V /v /v /v

1000 900 825 74 0 0 2000

So betrug der Unterschied von dem Untergrund etwa 9,3 mV zum maximalen Ausschlag. Somit ist bei

der grofRten Ablenkung kein Spannungsunterschied zum Untergrund zu ermitteln und der grofite
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Unterschied und somit die hochste Detektionsrate bei einem nicht abgelenkten lonenstrahl zu

beobachten. Der Funktionstest wurde ohne Vorverstarker durchgefihrt.

4.1.3. Vorkonditionierung und Installation der Graphit-Kohlenstoffprobe

Abbildung 22:Fotografie der Kohlenstoffprobe, welche auf einen Keramikstab geklebt wurde.

Die Graphitprobe besteht aus einer Kohlenstoffplatte, welche aus einer gréReren Platte
herausgeschnitten wurde. Die ausgeschnittene Platte ist 0,39(1)- 0,39(1) -4,2(5) mm?3 groR und wiegt
16,7 + 0,5 mg. Fir die Fixierung wurde die Kohlenstoffprobe mittels 2-Komponentkleber der Firma
Allectra auf den Probenhalter geklebt (Abb. 23).3% Der Kleber wurde mit UV-Licht bestrahlt, um
ausgehartet zu werden. Die Probe samt Probenhalter wurde zur Konditionierung und zum weiteren
Aushirten des Klebers in einer Ultrahochvakuum(UHV)kammer bei einem Druck von 10® mbar
ausgeheizt. Hierzu wurde die UHV-Kammer mit Heizbdandern umwickelt und langsam auf 100°C
(dT/dt = 2°C/min) fur 72 h erhitzt und evakuiert. Nach Beendigung der Vorkonditionierung wurde die
Vakuumkammer langsam auf Raumtemperatur gekiihlt (d7/dt = -2°C/min) und auf Normaldruck

angehoben.

Fir die Einsetzung der Probe wurde der Druck in der Vakuumapparatur auf Normaldruck angehoben.
Die Probe wurde nach beendeter Vorkonditionierung aus der Vakuumkammer entfernt und direkt zur
Vakuumapparatur gebracht. Nach entfernen des Versiegelungs-Blindflansches wurde die Probe
eingesetzt und die Vakuumpumpe gestartet. Die Vakuumapparatur wurde abschliefend fiir eine

Woche evakuiert und erreichte hierbei einen Druck von 9,9-107 mbar.

4.2. Experimente mit Graphit

Die Anzahl, die Geschwindigkeit und Fokussierung der ablatierten lonen wird durch die Einstellung der

Laser- und lonenquellenparametern beeinflusst. Die Sensitivitdt der Detektion und der Betriebsmodus
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der Vakuumapparatur werden durch die angelegte Stromspannung des Detektors und durch den

gewahlten Wienfiltermodus eingestellt.

Sowohl Laser- als auch lonenquellenparameter und Stromspannung des Detektors wurden wahrend
der Versuchsreihe nicht verandert, um moglichst vergleichbare Ergebnisse zu erzielen. Einzig der
Wienfiltermodus wurde wahrend der Versuchsreihe gewechselt, um einzelne Signale zu separieren

und zu analysieren.

4.2.1. Versuchsparameter

Laser

Der Laser wurde im Einzelschussmodus mit einer Pulsdauer von 1,42 ns betrieben. Der Durchmesser
des Laserstrahls betragt ~350 um. Wahrend einer Messreihe wurden keine Linsen oder Spiegel neu
ausgerichtet, wodurch anzunehmen ist, dass dieser eine gleichbleibende Breite besitzt. Der gelieferte
Laser sendet einen Laserstrahl als transversalelektromagnetische TEM-Welle aus. Diese Welle sollte
im TEM-Modus TEMq vorliegen, damit der Strahl durch entsprechende Optik einfach ausgerichtet und
fokussiert werden kann. Der gelieferte Laser operiert falschlicherweise im Modus TEM1o, wodurch sich

ein Ring um den eigentlichen Fokuspunkt bildet (siehe Abb. 23).

Abbildung 23.: Laserprofil mit TEM Mode auf roten Hintergrund.

Dies hat zur Folge, dass sich die meiste Energie auf den Ring konzentriert. Der Laserstrahl wird dennoch
bestmaoglich auf die Probenoberflache fokussiert, jedoch lasst sich wegen der Mode keine verlassliche
Aussage Uber die Energieverteilung des Laserpulses wahrend des Auftreffens auf die Probe treffen. Die

Mode konnte nicht selbstandig repariert werden und bedarf einer Reparatur des Herstellers.

lonenquelle

Die Parameter der lonenquelle wurden nachfolgender Tabelle eingerichtet:
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Tabelle 2: Eingestellte Versuchsparameter fiir die Kalibrierung Mittels Kohlenstoff.

lonisationsspan. Extraktionsspan. Focus 1 Focus 2 X-Ablenkung Y-A.
/V /V /V /V /v JAY;

5000 4750 4075 1000 0 0

Somit wurde die lonenquelle bei hochster lonisationsenergie betrieben.

Detektor und Oszilloskop

Der Detektor wurde bei einer gleichbleibenden, negativen Stromspannung von -2 kV betrieben. Das

Oszilloskop wurde im 50 Q Widerstandsmodus betrieben.

Wienfiltermodus

Der Wienfilter wurde zuerst im Neutral Stop Only Modus (vgl. Kapitel 3.2.2.) betrieben und
anschlieRend wurde durch einsetzten des statischen Magneten in den Magnethalter der
Versuchsapparatur in den Filtermodus gewechselt. Im Filtermodus wurde durch Einstellungen des
Bedienelements des Wienfilters verschiedene Ablenkspannung angelegt, welche Teilchen je nach
Masse und damit einhergehend der Geschwindigkeit aus dem lonenstrahl filtert. Diese Einstellung
wurden Gber ein am Bedienelement angebrachtem Rad vorgenommen, welches die Ablenkung tber

die Einheit ,,mass dial units” angibt.

Druck in der Apparatur

Der Druck innerhalb der Apparatur betrug zu Anfang der Messreihe p = 4,5:107 mbar. Nach jedem
Schuss wurde gewartet, bis dieser Wert wieder erreicht wurde, um eine Vergleichbarkeit der
Ergebnisse zu Gewihrleisten. Der Druck ist im Durschnitt um 3-107mbar gestiegen und nach ca. einer

Minute auf den Grundwert zurlickgekehrt.

4.2.2. Neutral Stop Only Modus

Die aufgenommenen Spektren wurden sowohl als JPG.-Datei in Form eines Screenshots des
Oszilloskops, sowie als CSV.-Datei mit den aufgenommenen Datenpunkten gespeichert. Die Spektren
wurden mit dem Programm Mathematica geplottet und analysiert.[*! Diese Systematik dndert sich in

den nachfolgenden Kapiteln nicht.

30



0.04

0.02}

0.00}

Spannung /V

~0.02}
4 5 6 7 8 9
Flugzeit / ps

10

Abbildung 24: Aufgenommene Spektren der Kohlenstoffprobe im Neutral Stop Only Modus.

Zu erkennen sind zwei scharfe Peaks, welche sich klar von dem Rauschen abheben und mehrere kleine
Peaks, welche nicht signifikant gréRer als das Rauschen sind. Zudem ist zu sehen, dass die Basislinie
teilweise negative Werte annimmt, anstatt zur Nulllinie zurlickzufallen. Bestimmt wurden jeweils das
Maximum eines Spannungsausschlags, dessen zugehoriger Zeitpunkt und dessen FWHM (Full Width

Half Maximum/ Halbwertsbreite) bestimmt. Die Ergebnisse sind in Tabelle 3 zusammengefasst.

Tabelle 3: Ermittelte Daten des Kohlenstoffspektrums.

Peak 1 Peak 2 Peak 3 Peak 4 Peak 5 Peak 6
x-Wert / us 4,84 5,14 6,38 7,56 7,99 8,72
y-Wert / mV 25,6 58,6 1,72 55,1 44,5 -0,837
Standardabweichung | 2,25+0,15 | 40879 9,89+43 | 3,91+0,029 | 5,43+0,45 | 5,21+0,89
/ E-8
FWHM / E-8 5,2940,35 | 961+190 | 23,3+100 | 9,21+0,068 | 12,8+1,1 12,3+2,1

Fir die Bestimmung der Halbwertsbreite wurde eine GauB-Funktion auf den jeweiligen Peak gefittet

und die Standardabweichung o ermittelt und dariiber FWHM berechnet.

Die Abweichung der y-Werte wird mit 5 Prozent angenommen. Auf die Abweichung der x-Wert wird

in der Ergebnisdiskussion eingegangen.

Die Halbwertsbreite und somit die Auflésung der einzelnen Peaks variierten sehr stark untereinander,
zu beobachten ist, dass die Auflosung bei kleineren Peaks sehr schlecht ist und bei groReren Peaks

besser wird.
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Das Spektrum des Neutral Stop Only Modus wurde im Average Modus des Oszilloskops aufgenommen,
d.h., dass 10 einzelne nacheinander aufgenommene Spektren libereinandergelegt und der Mittelwert

gebildet wurde. Dies dient zum Ausgleich kleinerer Schwankungen in den Messungen.

4.2.3. Kalibrierung des Wienfilters im Filter Modus

Fir die Kalibrierung des Wienfilters wurden folgende Formel herangezogen,

1
Myon(Up) = —0,5+ 1,98 - 107 - —
UD

(20).

Diese beschreibt die Konversion von der Deflektionsspannung Upin die durchgelassene Masse mjo, des
lons. Die einzelnen Faktoren dieser Gleichung sind Herstellerangaben. Die Umrechnung von der

Deflektionsspannung in die sogenannten mass dial units (mdu) kann tGber
Up =1,3-(1000 — mdu)
(21)

vorgenommen werden. Beide Formeln stammen aus der Anleitung des Wienfilters.!>*3! So kann mit
den Formeln berechnet werden, bei welcher mdu Einstellung die gewiinschte Masse den Wienfilter

passieren kann. Dies ist in Tabelle 4 aufgelistet.

Tabelle 4: Berechnete Werte zur Einstellung des Wienfilters.

mdu Us/V 1/Us -V?/E-6 | Masse/amu
0 1300 0,591 11,2
50 1235 0,656 12,5
100 1170 0,731 14,0
150 1105 0,819 15,7
200 1040 0,925 17,8
250 975 1,05 20,3
300 910 1,21 23,4
350 845 1,40 27,3
400 780 1,61 32,0
450 715 1,96 38,2
500 650 2,37 46,3
550 585 2,92 57,4
600 520 3,70 72,7
650 455 4,83 95,1
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700 390 6,57 130
750 325 9,47 187
800 260 14,8 292
850 195 26,3 520
900 130 59,1 1170

So kann die reziproke quadratische Ablenkspannung 1/U gegen die Masse aufgetragen werden (siehe

Abb. 25) und somit ein Massenkalibrierungs Plot gefittet werden.

300

250}

Masse / amu
= = N
o Ul o
o o o

u
o
—_—

0:_ 1 1 1 1 1 1 1
o 2 4 6 8 10 12 14

1/U4% V2 /E—6

Abbildung 25: Massenkalibrierungs Plot.

AbschlieBend wurde zur Ermittlung des Aufldsungsvermoégens ein Bereich von 0 bis 650 mdu gescannt

und die Spannung gegen die Masse aufgetragen.

33



100
80
60
40
20

20 30

Masse / amu

Spannung / mV

Abbildung 26: Wienfilter Scan. Aufgetragen wurde die Spannung gegen die Masse, welche durch

Gleichung 21 berechnet wurde.

In diesem Spektrum sind vier Peaks bei jeweils einem Vielfachen der Masse von 12 amu zu sehen. Es
wurde Uber den gesamten Scan ein Rauschen von ca. 7 mV detektiert. Fir die Bestimmung der
Halbwertsbreite wurde an die jeweiligen Peaks eine Gaulfunktion gefittet. Die Ergebnisse sind in

Tabelle 5 aufgelistet.

Tabelle 5: Berechnete Werte zur Einstellung des Wienfilters fiir das Durchlassen einer gewdhlten

lonen-Masse.

Peak A Peak B Peak C Peak D
x-Wert / amu 12 24 36 48
y-Wert / mV 86 40 108 13
Varianz 0,366%0,14 0,423+0,20 0,266+0,01 0,504+0,52
FWHM 0,862+0,34 0,996+0,48 0,532+0,03 1,19+1,2

Generell kann kein Trend in der Halbwertsbreite und Varianz erkannt werden. Die Peak Intensitat ist

im Gegensatz zum Neutral Stop Only Modus erhéht.




4.2.4. Filter Modus

Im Filtermodus wurden die einzelnen Peaks aus der Tabelle 3 untersucht. Hierzu wurden mit dem
Kontrollgerat des Wienfilters die einzelnen Bereiche abgescannt und jeweils ein Spektrum im Average

Modus aufgenommen, falls ein Peak zu erkennen gewesen ist.

o
=
o

Spannung /V
o
o
9]

4 5 6 7 8 9 10 4 5 6 7 8 9 10

Flugzeit / ps Flugzeit / us
> 0.06 - 0.004
E’ 0.04! ‘;.E 0.003
S5 002 5 0.002
c c 0.001
g 000 S 0.000
n - g wo

0.02 W 0001 .t T
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Abbildung 27: Aufgenommene Spektren der Kohlenstoffprobe im Filter Modus.

So konnte an den ungefdhren Positionen der Peaks 1, 3, 4 und 6 ein Signal detektiert werden (vgl. Abb.
24). Wieder sind mehrere Peaks zu erkennen, welche nicht weiter analysiert wurden, da nicht
unterschieden werden konnte, ob es sich um ein Signal, um Spannungsschwankungen verursacht
durch den Detektor oder Fehler im Detektions- und Auslesesystem handelte. Die Ergebnisse wurden

in Tabelle 6 zusammengefasst.

Tabelle 6: Entnommene Daten aus den Filter Mode Spektren.

Peak 1 Peak 3 Peak 4 Peak 6
x-Wert / us 4,90 6,49 7,73 8,84
y-Wert / mV 124 43,5 71,2 4,35
Standardabweichung 1,54+0,050 2,65+0,21 2,00+0,036 2,24+0,15
/ E-8
FWHM / E-8 3,6310,12 6,24+0,49 4.71+0,085 5,27+0,35
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Aus der Tabelle geht hervor, dass die Maxima der y-Werte generell héher ausgefallen sind. Auffallig ist
zudem, dass der maximale Peak von Peak 4 zu Peak 1 gewechselt ist. Das Auflosungsvermogen im Filter

Modus ist im Gegensatz zu dem Neutral Stop Only Modus verbessert.

Die Spektren des Filter Modus wurde im Average Modus des Oszilloskops aufgenommen, d.h., dass 10
einzelne nacheinander aufgenommene Spektren Ubereinandergelegt wurden und der Mittelwert

gebildet. Dies dient zum Ausgleich von kleinerer Schwankung in den Messungen.

4.3. Entfernen der Kohlenstoffprobe

Abbildung 28: Fotografie der Kohlenstoffprobe nach Laserbeschuss.

Die Kohlenstoffprobe wurde nach der abgeschlossenen Kalibrierung der Laserablationsionenquelle aus
dieser entnommen. Zu erkennen ist, dass sich die Oberflache der Probe verdandert hat und sich auf der
vorher planaren Oberflache (vgl. Abb. 22) ein kleines Loch gebildet hat (vgl. Abb. 28). Vermutlich
handelt es sich bei der Veranderung der Probenoberflaiche um Abtragung von Kohlenstoff durch den

Laserbeschuss.

Die Kohlenstoffprobe wurde mit einem Skalpell von dem Probenhalter gelost und der Probenhalter

mit Aceton und Isopropanol von Kleberriickstdnden und Verunreinigungen befreit.

4.4. Ergebnisdiskussion

Anhand der vorausgegangenen Auswertung der Spektren kann davon ausgegangen werden, dass es
sich bei den ermittelten Peaks um verschiedene Verbindungen des Kohlenstoffes handelt. Mithilfe des

Wienfilter konnten die verschiedenen Peaks ihren jeweiligen Verbindungen zugewiesen werden.

Tabelle 7: Zuordnung der Peaks zu den Kohlenstoffverbindungen.

Peak 1 Peak 3 Peak 4 Peak 6

C*, C%, C3%, etc. C,, 4%, etc. Cs*, Cs%t etc. C.t, etc.
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Die jeweiligen Peaks 1, 3, 4 und 6 der Neutral Stop Only (vgl. Tab. 3) passen im Vergleich zu den Peaks
der Filter Modus Messungen (vgl. Tab. 6) zueinander und unterscheiden sich nur um Nanosekunden
voneinander. Dies deutet darauf hin, dass es sich zwar um die gleichen Kohlenstoffverbindung handelt,
jedoch durch den Wienfilter oder durch dessen Installation Einfluss auf die Messung genommen
wurde. Im direkten Vergleich haben die Peaks unterschiedlich hohe Maxima in den zwei
Detektionsmodi und wahrend des Wienfilterscans. Eine Erklarung hierfir kdnnte ebenfalls die
Bewegung der Apparatur durch die Installation des Wienfilters sein, oder aber Vibrationen, welche
wahrend Arbeiten an dem optischen Tisch entstehen. In beiden Fallen kdnnte sich so der Fokuspunkt
des Laserstrahls minimal verschoben haben. Auf der anderen Seite kénnte sich auch durch den
dauerhaften Laserbeschuss der Probe auf den Fokuspunkt die Probengeometrie dieser sich so stark
geandert haben, dass die Bildung von anderen Verbindungen beglinstigt wird. Ein weiterer Grund
kénnten Leistungsschwankungen des Lasers sein, welche wegen Fehlen eines Messgerats nicht

Uberprift werden konnten.

Fir die theoretische Uberpriifung der Werte wurden die jeweiligen Flugzeiten der

Kohlenstoffverbindungen nach Gleichung 7 berechnet und in Tabelle 8 aufgelistet.

Tabelle 8: Berechnete Flugzeitdauer nach Gleichung 7 der verschiedenen Kohlenstoffverbindung, die
ermittelten Werte aus dem Filtermodus deren Abweichung zum detektierten Werten aus dem

Filtermodus und.

Masse/Ladung /
amu/C 12 24 36 48
Potenzielles lon C*, G, G, etc. | Cof, C42, etc. Cs', etc. C4', etc.
Theoretische Flugzeit
/ us 2,66 3,76 4,60 5,31
Ermittelte Flugzeit /
us 4,90 6,49 7,73 8,84
Abweichung / % 54,2 57,9 59,5 60,1

Die berechneten Werte weichen stark von den gemessenen Werten in den beiden Modi ab. Ein Grund
hierfur ist die wie in Kapitel 2.2. beschriebene Problemstellung, dass die benutzte Formel (Gleichung 8)
ideale experimentelle Bedingungen voraussetzt. Der GroRteil der Abweichung geht jedoch
wahrscheinlich von dem Laserschuss und damit einhergehend von dessen Startzeitpunkt aus. Die
Zeitspanne von weitergeleitetem TTL-Signal und dem tatsachlichen Auslésen des Schusses betragt 50
bis 100 ps. Die endgiiltige Flugzeit kann aufgrund der elektromagnetischen Felder nicht einfach
mathematisch bestimmt werden. Hierfir ware eine Simulation notig, welche die experimentellen
Bedingungen &dhnlich wiedergeben konnte. Diese Simulation konnte jedoch in dem vorgegebenen
Zeitraum der Masterarbeit nicht durchgefihrt werden.
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5. Laserablation und Flugzeitmessung von Thorium-lonen

5.1. Installation Thoriumprobe

Abbildung 29: Fotografie der Thoriumprobe, welche auf einen Keramikstab geklebt wurde.

Die Thoriumprobe besteht aus einer Thoriummetallplatte, welche aus einer grofReren Platte
herausgeschnitten wurde. Die ausgeschnittene Platte hat die Dimensionen von 4 mm in Lange und
Breit und 89 um in der Hohe. Die Probe wiegt 24,4+0,5 mg. Fir die Fixierung wurde die Thoriumprobe
mittels Thorlabs UHV 2-Komponentkleber auf den Probenhalter geklebt (siehe Abb. 29).>* Die Probe
samt Probenhalter wurde zur Konditionierung und zum Aushérten des Klebers in einem Vakuumofen
der Firma Memmert bei einem Druck von 1:102 mbar ausgeheizt.>? Der Ofen wurde stetig auf 120°C
(dT/dt = 2°C/min) fur 4 h erhitzt und evakuiert. Nach Beendigung der Vorkonditionierung wurde die
Vakuumkammer langsam auf Raumtemperatur gekihlt (dT/dt =-2°C/min) und auf Normaldruck

angehoben.

Flr die Einsetzung der Probe wurde der Druck in der Vakuumapparatur auf Normaldruck angehoben.
Die Probe wurde nach beendeter Vorkonditionierung aus dem Vakuumofen entfernt und direkt zur
Vakuumapparatur gebracht. Nach entfernen des Versiegelungs-Blindflansches wurde die Probe
eingesetzt und die Vakuumpumpe gestartet. Der Innendruck der Vakuumapparatur wurde

abschlieRend fiir eine Woche abgesenkt und erreichte hierbei einen Druck von 4,2-107 mbar.
5.2.  Berechnung der Aktivitat der Probe
Flr die Berechnung der Probe wurde zuerst die Zerfallskonstante A von Thorium-232 nach

1= In(2)

t1/2

(17)
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bestimmt, wobei t;/; flr die Halbwertszeit des Nuklids steht. Die Aktivitdt A lasst sich nach Gleichung 22

berechnen,
m
A=A-N=1-— N,
n

(18).

Dabei steht N fir die Teilchenzahl, m fir die Masse, n fir die Stoffmenge und N, ist die

Avogadrokonstante [mol?]. Somit betrdgt die Aktivitat der Probe:

m
A:A*z*NA:1,56-10‘185‘1- N, = 98,8 Bq

(19).

5.3. Experiment mit Thorium

Sowohl Laser- als auch lonenquellenparameter und Spannung des Detektors wurden wahrend der
Versuchsreihe nicht verdandert, um moglichst vergleichbare Ergebnisse zu erzielen. Einzig der
Wienfiltermodus wurde wahrend der Versuchsreihe gewechselt, um einzelne Signale zu separieren

und zu analysieren.

5.3.1. Versuchsparameter

Laser

Der Laser wurde im Einzelschussmodus mit einer Pulsdauer von 1,42 ns betrieben Die Breite des
Laserstrahls betragt ~350 um. Wahrend einer Messreihe wurden keine Linsen oder Spiegel neu
ausgerichtet, wodurch anzunehmen ist, dass dieser eine gleichbleibende Breite besitzt (vgl.

Kapitel 4.2.1.).

lonenquelle

Die Parameter der lonenquelle wurden nach Tabelle 9 eingerichtet:

Tabelle 9: Eingestellte Versuchsparameter flir Laserablation der Thoriumprobe,

lonisationsspan. Extraktionsspan. Focus 1 Focus 2 X-Ablenkung Y-A.
/v /v /V /V /v /V

5000 4750 4075 1000 0 0
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Detektor und Oszilloskop

Der Detektor wurde bei einer gleichbleibenden, negativen Spannung von -2 kV betrieben. Das

Oszilloskop wurde im 50 Q Widerstandsmodus betrieben.

Wienfiltermodus

Der Wienfilter wurde im Neutral Stop Only Modus betrieben, da der Wienfilter nicht fir lonen mit

Massen >94 amu ausgelegt ist.!>**]

Druck in der Apparatur

Der Druck innerhalb der Apparatur betrug zu Anfang der Messreihe p = 4,1:107 mbar. Nach jedem
Schuss wurde gewartet, bis dieser Wert wieder erreicht wurde, um eine Vergleichbarkeit der

Ergebnisse zu Gewahrleisten.

5.4. Experimentelle Ergebnisse

0.20
0.15
0.10!
0.05!
0.00}
—0.05

Spannung /V

15,5 16 16,5 17 17,5 18 18,5
Flugzeit / pus
Abbildung 30: Aufgenommenes Spektrum der eingesetzten Thorium-232-probe.

Das Spektrum zeigt einen breiten Peak bei einer Zeit 16,5 us. Die Basislinie fallt nach dem Peak unter
die Nulllinie und steigt dann fir einen relativ langen Zeitraum Uber diese. Hierbei kdnnte es sich um
ein weitere Thorium-Spezies oder ein elektronisches Rauschen handeln. Die Ergebnisse sind in Tabelle

10 aufgelistet.
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Tabelle 10: Entnommene Daten aus dem Thoriumspektrum.

x-Wert / us y-Wert / mV Varianz / E-8 FWHM / E-8

16,5 256 8,6410,13 20,3+0,30

Die Halbwertsbreite ist im Gegensatz zu den aufgenommenen Spektren der Kohlenstoffprobe im Filter
Modus breiter. Die Abweichung der y-Werte wird mit 5 Prozent angenommen und die Abweichung fir

die x-Werte folgen der gleichen Argumentation aus Kapitel 4.4..

Die Thoriumprobe wurde fiir weitere experimentelle Untersuchungen nicht aus der Apparatur

entfernt.

5.5. Ergebnisdiskussion

Das gemessene Spektrum zeigt einen im Vergleich zu den vorherig aufgenommenen Spektren sehr
breiten Peak. Dies diirfte an der hohen Masse der Thorium-lonen liegen, welche bei dem Aufprall auf
die erste Dynode des SEV-Detektors entsprechend mehr Elektronen herausschlagt als
Kohlenstoff-lonen. Wegen der Breite dieses Peaks, lasst sich nicht bestimmen, ob es sich bei diesem

um reine Thorium-lonen handeln oder etwa auch Thorium Verbindungen wie Thorium-Oxid.

Die nach Gleichung 7 berechnet Flugzeit fiir einfach geladene Thorium-lonen von 11,7 us stimmt
ebenfalls nicht mit dem experimentell ermittelten Wert iberein. Da der Magnet des Wienfilters zu
schwach fiir solch schwere lonen ist, lasst sich nicht mit Sicherheit sagen, dass es sich bei diesem Peak
um Thorium handelt. Das Probenmaterial aus Thorium besteht, die gesamten berechneten Flugzeiten
dhnlich systematisch stark abweichen und der Peak vergleichsweise breit ist, kann davon ausgegangen
werden, dass es sich hierbei um ein Thorium-lon handelt. Ein Grund fiir die noch gréRere Abweichung

koénnte ein noch spateres Auslésen des Laserschusses als bei den Graphitproben sein (vgl. Kapitel 4.4.).

Es missten weitere Tests bei verschiedenen Beschleunigungsspannungen durchgefihrt werden, um

weitere Aussagen Uber die genaue Zusammensetzung des Peaks treffen zu konnen.

Weitere Beobachtungen sind mehrere Peaks jenseits der 20 us Marke. Dieses Verhalten deutet ebenso
auf ein Verhalten dhnlich wie Graphit hin und einer anzunehmenden Clusterbildung bei der Ablation

von Thorium.
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6. Zusammenfassung

Der Aufbau und die erfolgreiche Inbetriebnahme der Laserablationsionenquelle wurde im
vorgegebenen Zeitrahmen erfolgreich realisiert und ebenso wurde das Ziel erreicht ein

laserablationsgekoppeltes Flugzeitspektrum von Thorium-232 aufzunehmen und zu analysieren.

Wahrend dieser Arbeit wurde ein Konzept erdacht, um die Laserablationsionenquelle zu designen.
Hierfir wurde sich mit einem CAD-Programmen und der Planung fir den Aufbau der Apparatur, des
Lasersystems und eines Detektionssystems auseinandergesetzt und diese realisiert. So wurde der
Laser und dessen Optiken aufgebaut und fiir die Steuerung an einen Computer angeschlossen. Es
wurde flr die Apparatur selbst eine Detektorkammer designt und installiert, den Detektor auf einem
selbstdesignten Halter befestigt und mit dem SHV-Durchlass verl6tet. Ein Wienfilter wurde erfolgreich
installiert und mit einer Kohlenstoffprobe (Graphit) kalibriert. Es wurde ein Detektionssystem mit einer
selbstgebauten Differenzierschaltung, Vorverstarker, TTL-Signalgenerator und Oszilloskop geplant und
alles miteinander verkabelt. Die Kohlenstoff- und Thoriumprobe wurden prapariert, vorkonditioniert
und in die Apparatur eingesetzt. Abschliefend wurden von den Proben Flugzeitspektren gemessen und

analysiert und grundlegende Einstellungstest mit der Laserablationsionenquelle durchgefiihrt werden.

So ist die Laserablationsionenquelle nun bereit fir weitere Experimente mit der gleichen Probe und

verschiedenen Einstellungen der lonenkanone und verschiedenen Laserstarken.

Eine sehr interessante Erkenntnis sind mehrere Peaks in dem Thoriumspektrum, welche auf
Clusterbildung dhnlich dem Graphit hindeutet. Allerdings musste flir genauere Erkenntnisse tber diese

Entdeckung weitere Nachforschung betrieben werden und die Auflésung des Systems erhéht werden.
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7. Ausblick

Dieser Ausblick wird in zwei Teile aufgeteilt, dem Kurzzeitausblick, welcher {iber die ndhere Zukunft
von circa einem Jahr nach dieser Masterarbeit handelt und dem Langzeitausblick fiir die

Laserablationsionenquelle in der Gesamtheit des TACTICa Projektes.

Kurzzeitausblick:

Auf kurze Zeit konnen einige Verbesserungen an der Laserablationsionenquelle vorgenommen
werden, welche dazu beitragen die Auflésung zu verbessern. So konnte durch Zuschalten einer
weiteren und starkeren Turbopumpe der Druck in der Apparatur weiter vermindert werden, welches
zu einer Verbesserung des Signal-Rausch-Verhaltnisses fihren wiirde. Ebenso ware der Einbau eines
Ventils zur Abtrennung von Detektorkammer und lonisationskammer von Vorteil. Hierdurch kénnten

Proben getauscht werden, ohne dass die gesamte Apparatur unter Normaldruck gesetzt wird.

Eine weitere Verbesserung ware die Optimierung der Optiken und speziell die Reparatur des Lasers
oder dessen Austausch. So kdnnte hierdurch die Fokussierung auf die Probe verbessert werden und
durch ein zusatzliches Powermessgerat im optischen Aufbau Rickschlisse auf die Ablation bei

unterschiedlicher Starke des Lasers gezogen werden.

Des Weiteren muss fir die Untersuchung von weiteren Isotopen des Thoriums auf Thoriumsalze
umgestellt werden. Dies stellt jedoch kein Problem fiir die Apparatur dar, da mit dieser ebenso das
Ablationsverhalten von Salzen untersucht werden kann, indem ein neuer Probenhalter hierfir
entworfen wird. Eine interessante Fragestellung hierbei ist, inwiefern sich die Wahl des Thoriumsalzes
auf das Ablationsverhalten auswirkt und ob Uber diese Auswahl die Bildung von bestimmter
molekularer Thoriumspezies bevorzugt wird. Zudem wirde im Mittelpunkt dieser Untersuchung die
Reduktion der Probenkonzentration stehen und damit einhergehend die Frage, wie viele Atome in
einer Probe noétig sind, um damit laserablationsgekoppelte Flugzeitmassenspektroskopie zu betreiben.
Die Nutzung moglichst geringer Probenmenge ist wichtig, sowohl aus Sicht des Strahlenschutzes, damit
mit moglichst geringen Aktivitdten gearbeitet werden kann, und zum anderen aus Sicht der

Verfligbarkeit kurzlebiger Thoriumisotope, wie beispielsweise 22Th und 234Th.

Der Austausch des Detektors durch einen Mikrokanalplatten-Detektor wiirde neben dem Zusatz einer
Ortsauflésung auch durch passende Elektronik, beispielsweise ein zusatzlicher Diskriminator im
Detektionssystem, die Einzel-lonen-Detektion beglinstigen. Die Ortsauflésung ist ein besonderer
Vorteil, da auf lange Zeit gesehen, der lonenstrahl auf die Paulfalle gerichtet werden muss und hiermit
schon die Vorkalibrierung umgesetzt werden kann. Ebenso sollte eine gute Simulation des

Versuchsaufbaus die Ergebnisse besser verifizieren kénnen.
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Langzeitausblick:

Der Langzeitausblick in diesem Projekt ist klar vorgegeben und beinhaltet zuerst den Zusammenschluss
der Laserablationsionenquelle mit der Recoil lon Source und final die Angliederung der Paulfalle (siehe
Abb. 31). Hierdurch kdnnen Thorium-lonen verschiedener Isotope entweder direkt durch
Laserablation oder durch den a Zerfall einer Uranmutter in der Paulfalle gefangen werden. Das
Umschalten zwischen der Recoil lon Source und der Laserablationsionenquelle wiirde durch einen

elektrischen Quadrupolumlenker realisiert werden. !

LASER ABLATION |
10N SOURCE e 1} ablation laser

anb

-
. |

Wien filier

i‘ :

vacuum chamber
(ground potential) MCP section

wavii
high negative
voltage
(0..100 kKV) 90° electrostatic
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uranium source \
(negative potential) . | ‘
- — GVvi1
RECOIL 10N SOURCE tagging section

.
DvD _—
dh

Abbildung 31: Schematischer Aufbau des finalen TACTICa Setups.[*¥!

Mit der finalen Apparatur sollen fundamentalen Konstanten der Physik untersucht werden und das
Standardmodel der Physik auf die Probe gestellt werden. Bei diesem Projekt liegt das Augenmerk auf
Thorium, doch letzten Endes ist die Apparatur nicht auf dieses begrenzt, und kann in Zukunft auch

andere ionisierte Atome und Molekile, welche sich als wissenschaftlich interessant herausstellen,

untersuchen.
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Geplottete Spektren:
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Abbildung 32: Peak 1 im Neutral Stop Only Modus.
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Abbildung 33: Peak 2 im Neutral Stop Only Modus.
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Abbildung 34: Peak 3 im Neutral Stop Only Modus.
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Abbildung 35: Peak 4 im Neutral Stop Only Modus.
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Abbildung 36: Peak 5 im Neutral Stop Only Modus.
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Abbildung 37: Peak 6 im Neutral Stop Only Modus.
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Graphit im Wienfilter Scan:
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Abbildung 38: Peak A des Wienfilter Scans
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Abbildung 39: Peak B des Wienfilter Scans.
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Abbildung 40: Peak C des Wienfilter Scans.
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Abbildung 41: Peak D des Wienfilter Scans.
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Graphit im Filtermodus:
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Abbildung 42: Peak 1 gemessen im Filter Modus.
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Abbildung 43: Peak 3 gemessen im Filter Modus.
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Abbildung 44: Peak 4 gemessen im Filter Modus.
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Abbildung 45: Peak 6 gemessen im Filter Modus
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Abbildung 46: Peak des aufgenommenen Spektrums der Thoriumprobe.
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