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Einleitung

Einleitung

Ziel dieser Arbeit war die Konstruktion und der Ktionstest zweier unterschiedlicher
Flugzeitmassenspektrometer in einem Molekularstsgddriment zur Untersuchung der
Photodissoziationsdynamik.

Es wurde ein gitterloses Flugzeitmassenspektron{EtdS) mit einer speziellen Elektroden-
konfiguration entwickelt, um wahlweise Flugzeitmasgen mit lonen oder mit Wasser-
stoffatomen in einem hochangeregten metastabiletadd (Rydbergatom) [1], die beim Flug
durch ein Gitter zum grof3ten Teil ionisieren wrdzam ermdglichen. Dartber hinaus sollte es
eine hohe Auflosung und einen geringen Signalverfis zukinftige Photodissoziations-
experimente an Clusterverbindungen aufweisen.

Im zweiten Teil der Arbeit wurde, unter Einbeziefuder im ersten Teil vorgestellten Theorie
zum FMS, ein spezielles fur eine ausgewahlte Magsschwindigkeitsauflosendes und
bildgebendes FMS (b-FMS) konstruiert.

In beiden Experimenten war die Flugstrecke senkreglder Laser- und Molekularstrahlachse
orientiert, um die Auswirkung der Geschwindigkefitste in Molekularstrahlrichtung auf die
Auflésung der Spektren zu minimieren. Bei dem Binskes gitterlosen Massenspektrometers
mufdte hierfur die Driftgeschwindigkeit senkrecht »er Detektorachse mittels eines
elektrostatischen Querfeldes in Abhangigkeit von Ideenmasse kompensiert werden. Dies
hatte den Nachteil, dal3 die Detektionswahrschéikdit innerhalb eines Massenspektrums
variierte.

Im Rahmen der Dissertation von Peter Loffler [2]rdeidie Photodissoziationsdynamik von
molekularen Rydbergzustdnden des Acetylenmolekiidersucht. Hierzu wurde das
Massenspektrometer fir einen massenselektiven Nashwn Abhangigkeit von der
Dissoziationswellenlédnge eingesetzt. Mit diesenesagnten “Aktionsspektren” konnte dann
die relative Anderung des totalen Wasserstoffsgynalals  Funktion  der
Dissoziationswellenlédnge ermittelt werden. Fir tligllenlangenbereiche mit maximalem
Signal wurden in Abhangigkeit von der Wellenlangdie bei der Dissoziation des
Acetylenmolekils auftretenden Fragmentmassen bedtim

Zur Ermittlung des Auflésungsvermdgens dieses FM8rden Massenspektren von
verschiedenartigen Clusterverbindungen aufgenom(mem. [HCI],[H], J;[Ar]n). Ein Ver-
gleich zwischen der theoretisch zu erwartendendsuthg und der im Experiment ermittelten
zeigte, dal sich das konstruierte Massenspektromatezu ideal verhielt.

Mit dem b-FMS sollte eine Methode =zur Erfassung dédimensionalen
Geschwindigkeitsverteilung von Fragmenten, die z. iB einer Photodissoziation oder
(reaktiven) Streuprozessen von Atomen oder Molekidatstehen, entwickelt und erprobt
werden. Durch die detaillierte Kenntnis der Winkatd Energieverteilung einer oder mehrerer
Reaktionsprodukte ist es moglich, die Mechanismementar physikalischer oder chemischer
Umwandlungsprozesse auf molekularer Ebene néhesratehen.

Der Grundstein in der Technik zur simultanen 3disi@malen Erfassung einer kompletten
Geschwindigkeitsverteilung wurde 1987 von von Chenf8] gelegt. Es wurden verschiedene
Techniken zur Erfassung der 3dimensionalen Gesdchgkritsverteilung entwickelt, bei der
die Symmetrie der Verteilung prinzipiell keine Rofipielt [4], [5].
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Mit diesen Mel3methoden kann simultan jeweils eiih d&r 3dimensionalen Verteilung erfal3t
werden. Bei der hier entwickelten MeB3methode wumienTeilchen aus der zu detektierenden
Fragmentverteilung innerhalb eines definierten Wiwns zum Zeitpunki tionisiert und mit
dem b-FMS auf einen speziellen bildgebenden Detektiv Zeitauflosung projiziert. Uber
einen Bildverstarker, der Offnungszeiten bis hieanin den Nanosekundenbereich zulieR,
wurden jeweils nur die Fragmente, die den Detekionerhalb eines festgelegten
Flugzeitintervalls ab dem Bildverstarkeroffnunggzenkt erreichten, selektiv nachgewiesen.
Das auf diese Weise erzeugte und jeweils einemnimasén Flugzeitintervall zugeordnete
2dimensionale Signalmuster (Zeitscheibe), wurde amém CCD-Kamerasystem (s. Anhang
D) aufgenommen. Die 3dimensionale Fragmentvertgikann dann aus der charakteristischen
Signalverteilung in den Zeitscheiben, die jeweils Auftreffpunkte der Fragmente in der
Detektorbildebene widerspiegeln in Kombination rdér, jeder Zeitscheibe zugeordneten,
mittleren Teilchenflugzeit bis zu dem Detektor re&wuiert werden.

Um die Brauchbarkeit der Methode zu testen, ist thi@oretisch und experimentell gut
verstandener Fragmentations- oder Streuprozel3 rmer eeinfachen Winkel- und
Geschwindigkeitsverteilung wiinschenswert. Hierzut Iscch die experimentell vielfach
untersuchte Photodissoziation von HJ mit einerrétesch gut verstandenen Winkelverteilung
an [6].

In dem Experiment wurde das HJ mit gepulster umelli polarisierter Laserstrahlung bei einer
Wellenldnge von 266 nm photodissoziiert. Fur dienk@iverteilung ergaben sich bei dieser
Wellenlange zwei Geschwindigkeitsgruppen mit  einergut bekannten Ver-
zweigungsverhaltnis.  Die = Wasserstoffatome  wurden er b einen  resonanten
Zweiphotonenprozel3 tUber den H(2p)-Zustand mittefsutster VUV- und UV-Laserstrahlung
mit einer Wellenlange von 121.6 nm und 266 nm ienis

Zur Uberpriifung des Abbildungsverhaltens wurden deitscheibenaufnahmen unter
verschiedenen Polarisationswinkeln (0°, 45°, 90&p dissoziationslasers aufgenommen,
wobei sich die charakteristische Form der Zeitdmheiin Ubereinstimmung mit der Theorie
geandert hat. Fur die Auswertung der Bilder (Zéiesioen) wurde eine spezielle Methode
entwickelt, bei der die Zeitscheiben mit simulertBildern bildpunktweise verglichen
wurden.

Der Geschwindigkeitsbetrag fur beide Geschwindigkeuppen aus der HJ-Dissoziation
konnte mit einer relativen MeRRgenauigkeit von bis @a. 2% aufgeldst werden. Das
Verzweigungsverhaltnis fiir die HJ-Dissoziationskarkbonnte in guter Ubereinstimmung mit
den Ergebnissen aus anderen Messungen bestatagm&] [7].

Die hier entwickelte Methode soll zu einem neuenrki¥eug fur eine detaillierte Analyse
elementarer, elastischer oder reaktiver Streupsezeausgebaut werden. Sie konnte
beispielsweise fur die mBestimmung der winkelabhangigen (zustandsspebhisc
Streuquerschnitte der in dieser Gruppe [8] [9] tsuehten Wasserstoffaustauschreaktion in
gekreuzten Molekularstrahlen eingesetzt werden.



Kapitel 1 Grundlagen

Kapitel 1 Grundlagen eines Flugzeitmassenspektrometers

1.1 Ableitung der analytischen Flugzeitfunktion

Mit einem Flugzeitmassenspektrometer (FMS) werdailcienmassen durch eine Flug-
zeitmessung Uber eine feste Driftstrecke der Lddgarmittelt. Hierzu werden die Teilchen
zuvor auf eine einheitliche kinetische Energie bhesmigt. Die jeweilige Teilchenmasse ist
dann umgekehrt proportional zum Quadrat der Tergksechwindigkeit, die sich aus dem
Quotienten von D und der Flugzeit ergibt.

Allgemein werden hierzu die Atome (Moleklle) zumitgenkt t am Ort g ionisiert (im
Experiment durch VUV-Laserstrahlung) und anschinel3im elektrostatischen Feldern auf die
gleiche kinetische Energie (bei einheitlicher ldaenng) beschleunigt. Nach einer feldfreien
Flugstrecke D werden die lonen mittels eines get@nDetektors nachgewiesen.

Abb. 1.1 Massenspektrometer (schematisch)
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Im einfachsten Fall besteht ein solches Massenspekter aus einem homogenen Abzugsfeld
und einer feldfreien Driftstrecke. Am haufigstendsisog. Zwei-Stufen-Massenspektrometer,
vom Wiley und McLaren-Typ [10] mit zwei aufeinanttdgenden homogenen, durch Gitter
getrennten, Abzugsfeldern und einer nachfolgendketfréien Driftstrecke (s. Abb. 1.1).
Allgemein ergibt sich fur ein (n-Stufen-FMS) Moddie Gesamtflugzeit dug aus der Summe
der Flugzeiten {Tin den einzelnen Beschleunigungsabschnitten nmtFa#dstarken Eind der
Flugzeit in der Driftstrecke ki zu:

Tag=T1+To+ T ...+ Th+ Toie (1.1)

Die lonenflugzeit nimmt dabei mit wachsendem Vdrtidlvon Masse zu Ladung proportional

mit /m/q zu.

Das jeweilige Verhdaltnis von Masse und Ladung eit@s kann jedoch nur bei einem
punktférmigen Startvolumen und einer einheitlichienfangsenergie mit jeweils zueinander
parallelen Geschwindigkeitsvektoren eindeutig arsHiugzeit berechnet werden.

Im folgenden werden die wesentlichen Faktoren dufge die dazu fihren, dal3 auch lonen
mit gleicher Masse und Ladung im allgemeinen inerinendlichen FlugzeitintervalhT
abgebildet werden.
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a) Startvolumen

Starten lonen gleicher Masse und Ladung in demtirideken Abzugsfeld Einnerhalb eines
Volumens dV, gewinnen diese aufgrund der Ausdeprdes Startvolumenss, parallel zum
elektrischen Abzugsfeld ;Eeine unterschiedliche kinetische Energie. Aus deschérfe der
kinetischen EnergieAU (AU =As, E; q) resultiert eine Unscharfe fur die lonen-
endgeschwindigkeiten. Des weiteren ist flr ein adsfntes Startvolumen die gesamte
Flugstecke umAs, unbestimmt. Hieraus resultieren im allgemeinen exgthiedliche
lonenflugzeiten mit einer Zeitunschadd or.

b) Umkehrzeit

Fliegt ein lon zum Zeitpunkt;tseiner Erzeugung am Org it der Geschwindigkeit v
antiparallel im Abzugsfeld £ kehrt es erst nach Reflexion zum Zeitpunktvieder an den
Ausgangspunkt ¢s zurtick. Die UmkehrzeitATr,,, “turn-around-time* wird durch das
Flugzeitintervall -t; definiert. Mit ATwm kann die maximal mdgliche Flugzeitdifferenz fur
lonen einheitlicher Masse, derselben Startenengiel, demselben lonisationsort aber einer
unbestimmten Anfangsflugrichtung abgeschéatzt werden

c) Apparative Zeitunscharfe

Die apparative Zeitunscharfel s, ergibt sich aus dem endlichen Zeitinterv@ll, innerhalb
der die lonisation erfolgen kann und der begrenzetiichen Auflosung der Mel3elektronik
o0Twm. Unter der Annahme gaul3férmiger Verteilungen undeinander unabhéngiger Fehler
kannATpp Uber die Fehlerquadratsumme

AT, =(ar)* +(aT,,)’ (1.2)
abgeschatzt werden.

Im folgenden wird die exakte Flugzeitfunktionf(s,v,m) allgemein fir ein n-Stufen-FMS
berechnet, um anschlieBend aus dieser allgemein8naftanen zur Minimierung der
FlugzeitverbreiterundT abzuleiten (siehe Abb. 1.1).

Relativ zu einem kartesischen Koordinatensysternawtr ein homogenes elektrisches Feld E
parallel zu dessen Z-Achse. Fur ein lon mit der urgd q der Masse m und der
Startgeschwindigkeiti, das in diesem Feld auf ein Gitter im Abstagdeaschleunigt wird,
folgt fiir die Flugzeit T bis zum ersten Gitter allgemein (s. Abb. 1.1):

mit v,=V(2  und2 : Einheitsvektod | zur Z-Achse
a=Eq/m a : Beschleunigung im ersten Feld
1
U, :Emvzz U : kinetische Energie des lons fiir die Translatibaur Z- Achse

1

© 2
'I'1=—L + (ﬁj +—S° (fur a>0 und y mit beliebigen Vorzeichen).
a: a a
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wird in dem Ausdruck fir T v, durch,/2U,/m substituiert ergibt sich firna> 0 ( lon wird
zum Gitter beschleunigt ) unter Verwendung var=& q/ m:

N2
T, :q—EmE( U, +sEq i\/U_o) (positives Vorzeichen steht bei<\) )

oder :

112%[{1/U0+50E1q—\/§@2} 1.3)

Ist v,< O fliegt das lon zu Beginn gegen das Abzugdield

Die Flugzeiten 7 bis T, in den nachfolgenden homogenen elektrischen Helddt den
Feldstarken E bis E und den Gitterabstanden, bis s werden analog berechnet. Im
Unterschied zur Beschleunigung im ersten Feld [@at Ion in den nachfolgenden Feldern
jedoch immer einen positiven-$tartwert (y > 0).

Mit : V,: anfallende Potentialdifferenz der zwischen Hexktroden im Abstand s
E: Vils (s.Abb.1.1)

und

U; = U+ $E1q U, : kinetische Energie des lons fiir die Translatibzur Z-Achse hinter
dem 1. Gitter

Ui = Uga) +SEiq U : kinetische Energie des lons fiir die Translatibaur Z-Achse hinter
dem i. Gitter

(1.4)

folgt allgemein fur die Flugzeiten; Tin den nachfolgenden Beschleunigungsstufen
(fur & > 0 wird das lon zum Gitter beschleunigt, fiir<€0 abgebremst)
miti=2,3, ..., n

T \/Z_ml:(\/_ .1>) und fur E=0:

D
Mit T, =«/2mDW (Flugzeit in der feldfreien Driftstilee der Lange D)
T (S:V,,M) = ZTi (s,v, m)+ T, (verbleibende Flugzeit nach dem ersten Abzugkfeld
i=2

und (1.3) ergibt sich die gesamte Flugzeitglaus:

N2m_ ——  m
TFIug(SO’Vz1m): qE UO+SOE1q _q?wz+Trest (%’m) (15)
1 1

7
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Fur beide Flugzeitmassenspektrometer kann die ateli,-Abhéngigkeit in Test in guter
Néaherung vernachlassigt werden, da die Feldstdk@nit i > 1) so hoch gewahlt wurden, dal’
die in diesen Feldern gewonnene kinetische lonegeneé) gegenuber b vernachlassigt
werden kann ({»>>Uq fur i >1).

Nur wenn die Feldstarke;E50 hoch gewahlt wird, dd, << s E,q ist, verlauft g (in guter

Naherung) proportional zym/q.
(Fir das gitterlose FMS (s. Kapitel 2) wag@iE.s, kleiner 10°)

Die maximale FlugzeitdifferenATg (As, Av) fur lonen der Masse m, die innerhalb des
Abstanded\s,; parallel zum Abzugsfeld mit der Gewindigkeif\v, starten, laf3t sich

mit:  ATon = Trug (S0 +AS/2 , ¥) - Trg (S0 —AS/2, V) |

2midv,| _+/2mU
undATturn (sz) = TFIug (S)'+ sz) _TFIug (SO'_ sz) =§ qE ‘ =2 qE ° (16)
1 1

wie folgt abschatzen:

As As
ATe (8s,Av) < Max(|Tq, (s +7¢AVZ)‘TF|U9 (so—?,TrAvZ) ) = ATore + ATwm

Da sich bei einer gauf3férmigen raumlichen lonendwdrteilung innerhalb des lonisations-
volumens (durch den Laserstrahldurchmesser begreneh firATo ndherungsweise eine
gaul3formige Flugzeitverteilung ergibt oder diese Baumfokussierung (s. Kapitel 1.2)
gegenubeATym und ATap in guter Naherung vernachlassigt werden kann, kamter der
Annahme eines gauf3formigen Laserprofils in Richtdeg AbzugsfeldesEmit der Halb-
wertsbreiteAs, und eines gaul3formigen Geschwindigkeitsprofilsalparzum Abzugsfeld mit
der HalbwertsbreitAv, die gesamte Flugzeitverbreiteruligq,g Uber

2 2 2
ATFIug:\/(ATAp) +(ATOrt) +(ATTurn) (1-7)

abgeschatzt werden. Im folgenden werden MalRRnahmenMinimierung dieser Terme
vorgestellt .

1.2 Raumfokussierung (Minimalisierung vomT o)

Bei geeigneter Wahl der Feldstarken fur eine voepege Elektrodengeometrie und
Flugstrecke ist es moglich, daf3 die amnéher zum Gitter startenden lonen, von den um

AU = As E q energiereicheren und somit schnelleren loneiclge Masse erst am Ende der
Flugstrecke Uberholt werden, da die schnellereredoim ersten Abzugsfeld eine ufs
gro3ere Distanz zuriicklegen mussen und somit pégeisin das Nachbeschleunigungsfeld
gelangen.

JTges(SO ! Vz) _

0s,

Durch : 0 (1.8) (8= Abstand zum ersten Abzugsgitter )
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wird die Raumfokussierungsbedingung definiest £10).

Die Minimierung von AToy = |TF|ug (S0 +As/2 , V) - Fug (S —As/2 v) | erfolgt Uber eine
geeignete Wahl der Potentiale oder der Elektrodadalde, so dafd die Gleichung (1.8) erfullt
ist.

Wird (1.8) nach der Driftstrecke D aufgeldst, etgizh eine Bestimmungsgleichung fur die
optimale Driftstrecke in Abh&ngigkeit von den Elektenpotentialdifferenzen j\bis V, und
den Gitterabstanden bis §,.

Mit den Definitionen 1.4 ergibt sich fir D :

5 3 1 noq 1 1
D :EE(U n)2 E{W-‘_;ZEE{\/Ui ) '\/Ui—l }]

oder mit  y =-°

Ulqu(VO+V1E)21—°)

U =qv, +vlgzl_°+ > vy (furi>1) (1.8a)

| ( |
D= [6v S .]2 S S o N 1 | @9
[tLvl v0+V1Sf’0 =V EE\/VNV;SO +j§vj \/VO+V1;°+ oV, JJ

Aus (1.9) folgt, dal3 die Raumfokussierungsbedingbegeiner einfachen Kombination aus
Abzugs- und Driftstrecke unabhangig von der Féldst nach einer festen Driftstrecke D mit

Viso, &1
D=2(V, + QZ
erfallt wird.
Mit einer Kombination von zwei hintereinander angk®ten Abzugsfeldern und
anschliel3ender Driftstrecke (zwei-Stufen-TOF) I&i8h (nach Wiley und McLaren [10]) die
Raumfokussierungsbedingung mit einer beliebigefitsdrecke je nach dem Verhéltnis von E
zu B realisieren. George Sanzone [11] hat verschied@rmbinationen mit 3 homogenen
statischen Feldern (drei-Stufen-TOF) untersuchitgezeigt, da’ die Umkehrzeit fir die lonen
bei beliebigen DrifttAngen unter Erfullung der “Rafiokussierungsbedingung” nicht kleiner
als beim (zwei-Stufen-TOF) werden kann.
Entscheidend ist, dal3 die “Raumfokussierungsbedgigin sehr guter Naherung von der
jeweiligen Startenergie dJder lonen unabhangig ist, wenn ein FMS in der iBrao
dimensioniert wird, dal3 {x< sE;q ist. Wird die oben abgeleitete analytische Fiankt
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Trug(So ,Vz) (1.5) in eineTaylorreihe um g entwickelt, zeigt sich in einer Rechnung fir die
experimentellen Parameter (s. Kapitel 2.4) des tkoiesten gitterlosen FMS, dal3 die
Taylorreihenterme zweiter und hoéherer Ordnung,elo®er Variation umis (bis zu ca. 1 mm)
relativ zur mittleren Flugzeiteug(0, 0) nur vernachlassigbare Flugzeitbeitrage rfirefe

Nach Beschleunigung der lonen unterschied sichgafales endlichen Anregungsvolumens
(Durchmesser bis zu 0.7 mm parallel zur Detekt@artderen kinetische Energie fur die
experimentell gewahlten Feldstarken um ca. 3-1@tElaenvolt. Bei Raumfokussierung hatte
dieser Unterschied (fast) keine Flugzeitdifferene Eolge. Dagegen resultiert Gber die “turn-
around-time“ fir lonen gleicher Masse mit einer dtischen Startenergie in der
GrolRenordnung von wenigen 100 meV eine erhebli¢hgzEitdifferenz, die mit einem FMS
des vorgestellten Typs nicht kompensiert werdemkan

Eine gleichzeitige Minimierung des ersten und z&rei Reihenkoeffizienten vongly(so ,v-)

ist bei festen Elektrodenabstanden nur fur eingefétugstrecke D realisierbar [12]. Mit der
Bedingung (1.9) wird die Ortsauflésung minimalisier

1.3 Minimalisierung der Umkehrzeit

Variiert die Startgeschwindigkeit der Atome uka, , so ist die maximale Zeitverschmierung
durch die sog. “turn-around-timeAT.,, gegeben (s. 1.6). Fur statische Felder ist eine
Verringerung der  “turn-around-time“ nur mit ein&fergrofRerung von E oder einer
Verkleinerung des StartgeschwindigkeitsintervAlls der der lonen zu erzielen.

Da die Raumfokussierungsbedingung nach (1.9),Eps = konstant, unverandert bleibt, kann
bei unveranderter Geometrie des FM$ oportional zu 1f(s vergro3ert werden. In der
Praxis kann § wegen des ausgedehnten Laserstreulichtkegels desd Molekularstrahl-
durchmessers, nicht beliebig dicht an dem erstéerGiegen.

Eine weitere Moglichkeit zur Reduzierung der “tamund-time* kann mit “impulse-field
focusing (IFF)“ erreicht werden [13] [14]. Hierbsird zum Zeitpunkt der lonisation ein hohes
Abzugsfeld angelegt, welches wenige Nanosekundéiiespeduziert wird, so dal’3 die
Raumfokussierungsbedingung wieder erfillt wird. Mieser Methode konnte die Massen-
auflésung bei einem FMS von 280 auf 450 Atomareddasinheiten amu t@mic-mass-mits)
gesteigert werden.

Durch Verringerung der Translationsgeschwindigke#éi#te in einem durch Uberschallex-
pansion gekuhlten Molekularstrahl [15], kann die kérzeit wirkungsvoll reduziert werden.
(s. Abb. 1.2). Im Experiment wurden die Massenpnoleweils in einem Gasgemisch
aufbereitet und in einem UberschallexpansionsgatitVolekularstrahl senkrecht mit einem
gepulsten lonisationslaser gekreuzt [2] [16]. DesSérahlprofil konnte im Kreuzungspunkt
naherungsweise durch ein gauf3férmiges Profil nméreHalbwertsbreite von ca. 0.5 mm bis
0.7 mm beschrieben werden. Hierdurch wurde dikgfie Geschwindigkeitsbreit@v, fur die

im lonisationsvolumen befindlichen Teilchen paratie dem elektrischen Abzugsfeld (s. Abb.
1.2) geometrisch stark eingeengt. FUr den Betraggdechteten Geschwindigkeit im HJ-
Molekularstrahl wurden ca. 500 m/sek ermittelt [8].

10



Kapitel 1 Grundlagen

Mit Abb. 1.2 kann die vom Laser maximal erfal3te ¢b@andigkeitsbreiteAv, fur die
ionisierten Teichen im Molekularstrahl parallel zetektrischen Feld, abgeschétzt werden.

Abb. 1.2 Einengung der Geschwindigkeitsbreite parallehZ- Feld

zZ Querschnitt
‘ des Lasers
o
E
> - i.
g y
-~ \
O S
& .
&
T
I/ X

Mit a: vom Laser maximal erfaldte Winkeldivergenz deitchen.
u . mittlere Teilchengeschwindigkeit irr dieien molekularen Strémung

ergibt sich furAv, :

DL+DDJ
S .

LD

. a
Av,=2u E‘Bln(z)z u[ﬁ

A . : . D, +Dp a
Fur die vorliegendende experimentelle Geometrlmt@nF = tan(z)
LD

in sehr guter Naherung mltsm(z) approximiert werden.

Aus der Zeichnung 1.2 ergeben sich bei einem Diisehthesser p = 0.502 mm,
lonisationslaserdurchmesser B 0.7 mm und einem Dusenabstang 8om lonisationsort
maximal folgende Geschwindigkeitsbreiéw, parallel zum AbzugsfeldE

Av,=8.6 m/sek firg= 70 mm
Av, = 3.0 m/sek 1 =200 mm

Der Beitrag zur “turn-around-timefTr,, aus der Geschwindigkeitsverteilung im Molekular-

strahl ist somit sehr klein (z. B. i&T,n fUr die im Experiment durchgefihrten Massen-
bestimmungen bei einer Atommasse von 1000 amuekiails 3 ns).

11



Kapitel 1 Grundlagen

1.3.1 Optimierung der Geschwindigkeitsauflosung

Starten lonen der Masse m am Ogt 0,0, *As,) mit den Laborgeschwindigkeits-
komponentenj& ya via (vv* || &) in eine beliebige Raumrichtung (z. B. bei derRahmen
dieser Diplomarbeit untersuchten HJ-Photodissamqtikann die Flugzeitabhangigkeit von
der w-Geschwindigkeitskomponente allgemein zur Bestimgnwon . genutzt werden,
solange die Raumfokussierungsbedingung (1.9) ytergNaherung) nicht mit der Grél3e der
lonenstartgeschwindigkeiten parallel zuvariiert (s. Kapitel 1.2).

Bei Raumfokussierung werden dann lonen der Massait Startgeschwindigkeitsbetragen,
die z. B. innerhalb des gegebenen Geschwindigk&gtsialls [+vmax, -Vmax] liegen, eindeutig
umkehrbar in das Uber die Umkehrzeit (1.6) deftri&lugzeitintervalAT,m(Vmay) abgebildet.
Formal kann deshalb eine Umkehrfunktigi(t)= vi° (im allgemeinen nicht analytisch) zur
Berechnung von,” aus der Flugzeitangegeben werden.

Im folgenden wird eine Abschatzung fur die erzietbh&eschwindigkeitsauflésung abgeleitet.
Das mit einem FMS auflésbare Flugzeitintervdlll, ist infolge des ausgedehnten
Nachweisvolumens und der begrenzten Zeitauflos@ngviesselektronik auf ein Zeitintervall

mit einer Halbwertsbreite von c#ATOrt2 +AT,,” begrenzt.
Hieraus ergibt sich eine Abschatzung fur die alisolBeschwindigkeitsauflosung tber die
minimale Geschwindigkeitsdifferen&v;° zweier lonen, so daf} diese in Analogie zur 50 %

Talbedingung [15] noch eindeutig Uber die Fluga##denz ATpir(v, ,AV,) unterschieden
werden kénnen.

lab lab

Av, Av,
) - TFIug (Vz - 2 )

ATDif'f (Vz’ szlab) = TFIug (Vz + = \/E mein (110)

Die Geschwindigkeitsauflosung kann nur durch eirergvbRerung der Umkehrzeit erhoht
werden (ATwm(AV/2) =ATpir (0, Av;) ). Deshalb mul3 die Abzugsfeldstarkertglichst klein
gewahlt werden (s. 1.6). In erster Naherung kaan(%,v.,m) zu

2miE, [61 my,2

T ,V,,m) = +
Flug (SO ) qu 4%E1q

m
- W, +T ,m 1.11
] qu z rest (% ) ( )

vereinfacht werden (dst= \/ﬁ, S. Seite 7).
(z. B. liegt fur die Parameter des b-FMS (s. Kadpite.1)(fir b < 1.6 eV und Y> 21 Volt)
der Naherungsfehler unter einem Prozent).

Mit 1.10 und 1.11 ergibt sich dann die absolutel@siing aus dem gerade noch auflésbaren
Geschwindigkeitsintervalhv;® mit

A/2mm m
—————2v,'® [v,'®) - —— [, = /2T,
4E1qQ/qE—1SOE(J z z ) Elq z min
ZU
E.q/2AT .
‘szlab‘ — ( 19 min (1.12)
T, 1
L 20E;8, ° J
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Kapitel 1 Grundlagen

Mit 1.12 wird die theoretisch mit einem n-Stufen-8Mtu erreichende Geschwindigkeits-
auflosung parallel zum Abzugsfeld; Eber Av, abgeschatzt. Es wird ersichtlich, dal’ diese
innerhalb des Geschwindigkeitsintervalls,{y , vmin] mit zunehmender mittlerer lonenge-
schwindigkeit y entgegen dem Abzugsfeld BroRer wird §v;° wird kleiner). Die betrachtete
Naherung gilt fur >-Werte mit “ W/(q B, s) <1 “

1.4 Abschatzung der Massenauflésung

Die maximal erzielbare Auflosung wird durch die uierende Zeitunscharf@Tgug (1.7)
begrenzt. Benachbarte Signale mit gleichem Intatssitaximum sind nach der 50 % Tal-
Definition noch eindeutig unterscheidbar, wenn eiesirch ein Minimum getrennt werden
kénnen, dessen Intensitat mindestens um 50 % kleésteals das Intenstatsmaximum.
Allgemein wird die Aufldsung R Uber die 50 % Tal{idion [15]

mit M, m : lonenmassen
Am : mp-m; wobei (m<my) ist

uber R:ﬂ definiert.

Am

Unter der Annahme, dall das Signal durch ein gatdies Intensitatsprofil mit einer
Halbwertsbreite vomATguy beschrieben werden kann, ist die 50 % Tal-Bediggfim das
Summensignal erfillt, wenn die jeweiligen Signalima um mindestensATg&.,E{/E

voneinander getrennt sind. Die Flugzeitdifferé&z;z zwischen zwei Signalmaxima, die sich
fur ein lonenpaar mit einer Massendifferenz vtsm = 1 ergibt, kann

mit ATitt = Trug (So, 0, M +Am) — Tryg (So, 0, M)

und i, EE1+%j

Teiug (S0,0,m,)

durch AT, = 2m
abgeschatzt werden. Der relative Fehler dieser iMahdiegt fir Teilchen, die schwerer als 14
Atommasseneinheiten sind, unter 2 % . Die AuflosRrgt dann betragsgleich zu derjenigen
Massem (in Atommasseneinheiten), fur die die Gleichung

ATy Tei (M) .

1= AT G2 = - - =~  (1.13) miR=m
s 32 o fomy (8T, (m)” + (T, (m) +(aT,,)

erfullt wird.
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Kapitel 1 Grundlagen

In Abb. 1.3 ist das theoretische Auflosungsverma#imes n-Stufen-FMS in Abhangigkeit von
der idealen Fokussierungsspannungfi¥ unterschiedliche Geschwindigkeitsbreitén, im
Nachweisvolumen Uber 1.13 abgeschatzt worden (d¢éenRalverlauf des n-Stufen-FMS
wurde dem Potentialverlauf des konstruierten d¢asan FMS (s. Abb. 2.3) angenéhert. Das
Maximum der Auflésung verschiebt sich mit zunehnendAv, zu einer hoheren
Abzugsspannung.

Abb. 1.5 Massenspektrometer (Flugstrecke = 0.97 m)
2500 = P
AV,=10
2250 = P
- AN
~—~ 2000 - ideale Fokusspannung V, = 3510 Volt /: \

1500 — As =0.7 mm [fwhm]
AAp=7.0ns [fwhm]
Av, m/sek [fwhm]

(ohne Coulombeffekt)

-100 -80 -60 -40 -20 0 20 40 60 80 100
Spannungsabweichung von der idealen Fokusspannung (in Volt)

Bei der Abschéatzung der Auflésung Uber 1.13 kane dimkehrzeit in guter Naherung
vernachlassigt werden (s.Kapitel 1.3). Anstelle dbankehrzeit muf3, wie im folgenden
begrindet wird, die Zeitverschmierund\Tc, infolge der gegenseitigen Coulomb-
wechselwirkung zwischen den lonen berucksichtigitden.

Zur Abschétzung der Coulombwechselwirkung auf digl@sung wird angenommen, dafl3
jeweils N lonen vergleichbarer Masse bei der Laserionisagjchmalflig innerhalb einer
Kugel mit dem RadiuR, erzeugt werden. Die lonen erfahren dann an deekbbgrflache die
groften zusatzlichen Beschleunigungskratfte.

Die GroRRe des Flugzeitinterval&Tc, wird dabei in Analogie zur Umkehrzeit von den
resultierenden Geschwindigkeitskomponent®n in und entgegen der Flugachsenrichtung
bestimmt. Im Unterschied zur Umkehrzeit haben digeh jedoch zum lonisationszeitpunkt
noch keine flugzeitrelevanten Geschwindigkeitskongraen. Erst wéahrend der Beschleuni-
gung in den Abzugsfeldern und auf der DriftstreBkgewinnen diese infolge der sich tber die
gesamte Flugzeit erstreckenden CoulombbeschleupigmiGeschwindigkeit.

Bei den benutzen Abzugsfeldstarken des gitterldd&% von ca. 25000 (Volt/m) und der
lonenanzahl N (N < T in dem zugrunde liegenden Anregungsvolumen ssittt die
Coulumb-Flugzeitverbreiterund T, im wesentlichen aus den im folgenden vorgestellten
AnteilenAT _1co und AT 2co zusammen.

A) Bei der Beschleunigung im Abzugsfelid erfahren die lonen an der Oberflache einer
homogenen Ladungsverteilung die gro3te zush&zBeschleunigung infolge der Coulomb-
Wechselwirkung des von der Ladungsverteilung eytasuelektrischen Feldes

N[q

ECO| = 47E0

1
ROZ
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Kapitel 1 Grundlagen

Die AnderungAR des urspriinglichen Radiug BRer kugelformigen Ladungsverteilung kann
wéhrend der Beschleunigung im Abzugsfépvernachléssigt werden (z. B. ist fur lonen mit
einer Masse m grofer als 50 a figr-=R50um AR < 1um ). Die einzelnen lonen erfahren Uber
E,, relativ zum FMS eine zusatzliche Beschleunigunalie Raumrichtungen. Die aus diesem
Effekt resultierende maximale Flugzeitverbreiterun§l _1c, ergibt sich aus den
Beschleunigungen in oder entgegen der Flugach$guanig aus #yq (S. 1.5)

zu: AT _lco = | Trug(E1r +Ecol) — Trug(Er —Ecal) |,

indem in Tryg anstelle von der Feldstéarke eie effektive Feldstarke BE;, eingesetzt wird.
Bei den im Experiment vorliegenden Feldstarkeist> Ec,, SO dal’ in guter Naherung
(s. 1.5) AT 1co= N[vVm ist.

B) Die lonen erhalten innerhalb der urspringlicheungsverteilung in den Beschleuni-
gungsfeldern des FMS einen unterschiedlichen Geasadykeitszuwachs. Unmittelbar
nach den Beschleunigungsfeldern hat die Ladungsitery noch nahezu ihre
ursprunglichen raumlichen Ausmalfie. Fir die hieraséteten Ladungsdichten kann
AT_2co in guter N&herung vernachlassigt werden. Diesbegich aus einer Betrachtung
fur die lonen am Rand der Ladungswolke, bei derrdmlierenden Columbkrafte am
grol3ten sind. Bei den verwandten Feldstarken itergpsen FMS, bewegen sich diese
anfangs mit einer Energie von ca. 3 bis 12 Eleldnoolt (eV) aufeinander zu, so dal3 das
abstoliende Coulombpotential erst bei lonenabstéamdenvenigenum eine Expansion
der Ladungswolke bewirkt (z. B. kann ein 3 eV lae ©berflache einer homogenen
spharischen Ladungsverteilung von 50000 lonen nméne Durchmesser von 50@m
erreichen). Da der mittlere Ladungsabstand paralilr Detektorachse bei
Raumfokussierung erst unmittelbar vor dem Deteldntsprechende Werte annimmt,
verbleibt bei den hier betrachteten Ladungsdicliteneine flugzeitrelevante Expansion
keine Zeit mehr.

In Abb. 1.4 wird die FlugzeitverbreiterundT 1, in Abh&ngigkeit von der lonenmasse m
und der lonenanzahl N im betrachteten Volumen daetie

Abb. 1.4 Flugzeitverbreiterung im Abzugsfeld ifolge einer
unterschiedlichen effiktiven Belgtinigung

50
N =10000
1 N = Zahl an Ladungen im fonisations- e
40 volumen (0.5mm Durchmesser) /
ﬁ 30 /
] & N =5000
":(J 204 // //
< s /
I
101 T
/ " N =1000
- / . =
s v N =500
T T 2 T ¥ T 2§ T ¥ T X T L T i T
6] 250 500 750 1000 1250 1600 1750 2000
Masse
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Kapitel 1 Grundlagen

In Abbildung 1.5 ist Auflosungverhalten eines n{8tuFMS (der Potentialverlauf wurde dem

des konstruierten gitterlosen FMS angepaldt (s. 2i®)) in Abhangigkeit von der Anzahl N
der erzeugten lonen mit 1.13 berechnet worden.

Abb. 1.5 Abschatzung fur die Abhangigkeit der Auflésung
von der lonenanzahl N im lonisationsvolumen
1500
< o
4 T
'g' 1200 - —o— Auflésung fm/am]
= ] Av, =10 m/sek
E 900 s
o As =0.7 mm
5 1 AT,,=12ns
7] P
o 600 D=1m
3 J
= 3004 Abzugsspannung V, = 3510 Volt
Nachbeschleunigungsspannung = 3000 Volt \O
L 1 1 1 1 I FON Gy o | 1 i TN O A |
100 1000 10000

Anzahl der Ladungen N [log, ]
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Kapitel 2 Das Gitterlose Massenspektrometer

Kapitel 2 Das gitterlose Massenspektrometer

2.1 Motivation

Ein Massenspektrometer von dem in Kapitel 1 digktgh n-Stufen-Typ mufl3 durch Gitter in
Bereiche mit homogenen Feldern unterteilt werdenm uzum einen die
Raumfokussierungsbedingung in der vorgestelltermFon gewéhren und zum anderen eine
heftige Divergenz des lonenstrahls auf der im BExpent erforderlichen 1 m bis 1.5 m langen
Flugstrecke zu vermeiden.

Damit die Rydbergatome nicht durch die Wechselwidkumit Gittern ionisieren, muf3te ein
gitterloses Massenspektrometer konstruiert werdem.eine moglichst gute Signalausbeute zu
erzielen, wurde eine spezielle Elektrodenkonfigaragewahlt, so dal’ der lonenstrahl je nach
der Flugstreckenlange am Ort des Detektors fokussigde.

Da sich aus experimentiertechnischen Griinden [geimger Distanz vom lonisationsort eine
Skimmerhalteplatte auf Massepotential befand ($9./802), muf3ten die Elektroden das Innere
des FMS wirkungsvoll gegenuber dufReren Storpotentiabschirmen. Als Ldsung bot sich
eine rotationsymmetrische ineinander verschachitktrodenkonfiguration mit, in Analogie
zur Optik, abbildenden Eigenschaften an.

2.2 Grundlagen zur Elektronenoptik

Die technischen Anwendungen in der lonen- und Edelenoptik (z. B. Elektronen-mikroskop
und hochauflosende Massenspektrometer) wurden tdgamd in den Jahren 1930 bis 1960
entwickelt. Heutzutage ist die Elektronen- und lwomik kein aktuelles Forschungsgebiet
mehr.

Fur die praktische Anwendung elektronenoptischasén- und Linsensysteme wurden, neben
der direkten numerischen Losung der Bahngleichung® Abbildungseigenschaften fir
komplette Serien von Linsentypen und Linsensystenaxperimentell bestimmt und
katalogisiert. So kdnnen fiur die meisten Anwendangske die passenden Linsendaten aus
der Literatur entnommen werden [17][18].

Fur die Suche einer geeigneten elektrostatischaselLspielen die Ahnlichkeitsgesetze eine
wichtige Rolle [20]. Allgemein wird die Bewegungnes Teilchen mit der Masse;mind der
Ladung q unter dem EinfluR eines elektrischen urdymatischen FeldeE bzw. B durch
folgende Bewegungsgleichung mit

V . Geschwindigkeitsvektor des lons und
m: m=m,/y/1-(v/c)® (relativistische Masse)
durch %(mw) = qEﬂE +Vx B) (2.1)

beschrieben.
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Kapitel 2 Das Gitterlose Massenspektrometer

Die relativistische Massenabhangigkeit kann bei bem vorliegenden lonenenergien unter
5000 eV (Jvk 10° m/sek fir Massen 1 a) in guter Naherung vernachléssigt werdentivela
Fehler< 10°®). Die Drift As aufgrund des Erdmagnetfeldes senkrecht zur Desaitise kann
mit (2.1) Gber

2 2
As < 1 al® < B ovi [ﬁgj _aiB[D" abgeschatzt werden.
2 2m \Y 8mE,,

Fur Wasserstoffatome mit Energien von 3000 eV b8V betragis maximal ca. 0.7 mm
nach einer Flugstrecke von 1.5 m. Der EinfluR desnaghetfeldes (ca. 410° Tesla) ist
somit im Rahmen der durchgefiihrten Messungen velassigbar.

Das elektrostatische FeHl ist durch folgende Grundgleichungen charaktetisier

dvE="2 rotE =0

‘90
Mit rot E =0 kannE allgemein aus einer Potentialfunktigriiber Gradientenbildung mit
E=-grad¢ (2.2)

rekonstruiert werden.

Im folgenden wird angenommen, dal die Dicpteder im FMS transportierten Ladung
vernachlassigt werden kara(div E= 0 ). Das Potentiapim inneren des FMS muR in diesem
Fall der Laplacegleichung in der Form

Ag =0 (2.3)

genugen, wobei die Randbedingungen fir die Losumgsbn ¢ (ber die an den
Elektrodenoberfachen angelegten Potentiale definierden.

Die Feldstarke in einem rotationssymmetrischen Béldgt nur von der Position entlang der
Symmetrieachse “optische Achse” (hier die z-Achaagl dem Abstand r —-‘/x2+y2 von
dieser Achse ab.

Wenn sich auf der optischen Achse keine Materientef und die Dichtgp der im FMS
transportierten Ladung vernachlassigbar ist, kamerster Naherung mit alleiniger Kenntnis
der Potentialfunktionp(z) langs der optischen Achse [19] auch der Patkmtilauf fir die
benachbarten Raumbereiche berechnet werden. Diclogih Eigenschaften elektrostatischer
Linsen werden von der anfanglichen lonenenergiebagt.

2.3 Entwicklung des Massenspektrometers

Das gitterlose FMS mul3te so konzipiert werden, d&8 lonenstrahl nach einem frei
wahlbaren Abstand D auf einen Punkt P fokussiertder® konnte und simultan die
Raumfokussierungsbedingung erfullt wurde (Kapit@).1

Um einen lonenstrahl mit einer bestimmten EnergienEAbstand D ratimlich fokussieren zu
kbnnen, ist ein elektrostatisches Teleskoplinsenpadorderlich. Hierzu muissen die
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Kapitel 2 Das Gitterlose Massenspektrometer

Elektrodenpotentiale dieses Teleskops bestimmtetéVbesitzen. Da die erforderlichen
Elektroden Potentiale des Teleskops fur die Erfiglder Raumfokussierungsbedingung im
allgemeinen andere Werte besitzen miussen, mul3esendi weitere Elektroden hinzugefugt
werden.

Die erforderlichen Elektrodenpotentiale fir die (Hiing der Raumfokussierungsbedingung
beim gitterlosen FMS wurden zunéchst durch die dbtiung des erforderlichen
Potentialverlaufs langs der optischen Achse einesndgenen n-Stufen-FMS-Modells
abgeschatzt. Hierbei stellte sich heraus, dal3 dignrfokussierungsbedingung fir eine feste
Flugstrecke im wesentlichen nur durch das Verhdltdes angelegten Potentials im
Abzugsbereich und dem uber die verbleibenden Hldktr insgesamt abfallenden Potential
bestimmt wurde, wobei das, dem Abzugsfeld unmittefolgende, Nachbeschleunigungsfeld
im Vergleich zu dem Abzugsfeld eine moglichst héle&lstarke aufweisen sollte.

Aus diesem Grund wurde das gitterlose FMS fiur wigfeinander folgende elektrostatische
Feldbereiche (Abzugsfeld, Nachbeschleunigungsfadd awei Felder fir das Teleskop-
linsenpaar) konzipiert. Die vier unabhangigen Fetdithe wurden durch funf Elektroden
erzeugt.

Der Potentialverlauf und die resultierenden Trajakn im Inneren des gitterlosen FMS wurde
fur verschiedene Elektrodenformen und Elektrodespigdle numerisch mit  einem
vorhandenen Computerprogramm (Simion 3.0 unter UNb¥rechnet (s. Abb. 2.1), wobei

fur die Wahl der Elektrodenpotentiale die Ergebmissus dem 4-Stufen-FMS-Modell
bertcksichtigt wurden.

Fur die Berechnung der Trajektorien wurde zunaohsterisch die Laplacegleichung mit der
Randbedingung, die Uber die rotationssymmetriscligneinem festen Potential liegenden
Elektroden vorgegeben wurde, gelost (2.3). AnsBeinel wurden die Trajektorien und
Flugzeiten fur lonen mit 100 (1000) amu, die miegi Startgeschwindigkeit von 500 m/sek
senkrecht zur Z-Achse aus einem zylindrischen Velun{entsprechend der GrofRe des
lonisationsvolumens im Experiment) mit einer Langa 4 mm und einer Hohe von 1 mm (in
Z-Richtung) starten, iterativ mit einer Schrittvegeiton ca. 0.1 mm berechnet.

Es zeigte sich, dal3 der zunachst stark divergasmienktrahl auf den Detektor fokussiert
werden konnte, wenn die lonen durch die erste Kefgmse (3. Feldabschnitt) in geeigneter
Weise abgebremst wurden, bevor sie im vierten keliddie auf Massenpotential liegende
funfte Elektrode beschleunigt wurden. Aus der bemeten Flugzeit und kinetischen Energie
eines jeden lons konnte der Ort, an dem sich dierlaunterschiedlicher Energie tUberholen
(minimale Flugzeit-Divergenz), berechnet werdene Biaumfokussierungsbedingung konnte
nach einer Anderung der Bremsspannung um ca. 58 $0@ Volt) durch eine geringfiigige
Potentialanderung des Abzugsfeldes vontch0 % ¢ 40 Volt) wieder optimiert werden. Die
theoretisch erreichbare Auflosung fur ein n-StufdAS, das dem numerisch bestimmten
Potentialverlauf V(s) (s. Abb. 2.3) entlang der Zh&e angepalit wurde, stimmte mit der des 4-
Stufen-FMS-Modells (fast) Uberein.

Bei dem resultierenden Abzugsfeld andert sich deemialfunktion@z) senkrecht zu der
optischen Achse stetig. Der Elektrodendurchmeseante jedoch so grol3 gewéhlt werden,
dal3 die Potentialanderung innerhalb des betrachtatindischen Nachweisvolumens klein
war. Die Raumfokussierungsbedingung konnte daheguier N&herung fur alle lonen im
Nachweisvolumen simultan erfullt werden, so daRAlildsung des konstruierten FMS unter
Verwendung der numerisch bestimmten Potentialfonk(z) (2.3) mit (1.13) (Kapitel 1.4)
abgeschatzt werden konnte.
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Kapitel 2  Das Gitterlose Massenspektrometer

Abb. 2.1 gibt einen Uberblick tiber den resultierenden \Mdrtder Trajektorien fir lonen mit
einer Translationsenergie von 0.5 eV parallel zuoldWularstrahl. Die Potential-liniendichte

verdeutlicht den inhomogenen Verlauf der elektiisthen Felder im Inneren des FMS.
(Simion-Simulation)

i TR
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Kapitel 2 Das Gitterlose Massenspektrometer

2.4 Elektrische Beschaltung und Funktionsweise dé3ugzeitmassenspektrometers

Die Elektroden der Nachbeschleunigungseinheit wuridlger einen aus 28 Widerstanden
aufgebauten Spannungsteiler fest verdrahtet. Dkatlsren sind Uber ineinander verzahnte
Elektroden (s. Abb. 2.2) gegeniber dem Inneren RS elektrostatisch wirkungsvoll
abgeschirmt.

Abb. 2.2 Isolatorenanordnung und elektrische Bschaltung des FMS
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Das gitterlose Massenspektrometer besteht ausrdtetionssymmetrischen Kupferelektroden
(s. Abb. 2.1), die mal3stabgetreu nach dem Simionsfations-Programm angefertigt wurden.
Bei dem FMS wurden Ringelektroden mit 10 mm Inngodmesser und einer Dicke
zwischen 5 mm und 20 mm verwandt. Sie sind miteleanverzahnt, um A&ul3ere
Felddurchgriffe von den mdglicherweise statischgal#denen Keramikisolatoren und der auf
Masse liegenden Skimmerhalteplatte (siehe Abb. 8@yuschlielen. Die hiermit erzeugten
elektrostatischen Linsenfelder fallen in die Katégsogenannter Rohrlinsen.

Mit den rotationssymmetrischen Elektroden des Magsektrometers werden beim Anlegen
der Elektrodenpotentiale im Inneren des FMS viatdieinander angeordnete inhomogene, um
die Z-Achse rotationssymmetrische statische Abaldsf (s. Potentiallinienbild 2.1) erzeugt.
Das Massenspektrometer kann in vier Abschnitte etéily werden: Abzugsfeld,
Nachbeschleunigungsfeld, Fokussierungseinheit Drittstrecke.

Der Abstand vom lonisationsort bis zur ersten Etale betragt ca. 10 mm. Die Abzugseinheit
erstreckt sich Uber den in Abb. 2.2 eingezeichndéereich s. Die Nachbeschleunigung
erfolgt innerhalb der Strecke s
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Kapitel 2  Das Gitterlose Massenspektrometer

Die elektrischen Felder der Fokussierungseinhettein Bereichenssund g bilden zusammen
ein elektrostatisches TeleskoplinsenpaarJe nach der gewahlten Potentialaufteilung kénnen
die lonen durch dieses, unabhangig von ihrer Maasé, einen bestimmten Abstand
fokussiert werden.

Aus dem Verlauf der Trajektorien in Abb. 2.1 istediesultierende Linsenwirkung der
Elektrodenanordnung zu erkennen. Die mit einer Mdgrstrahlgeschwindigkeityuca. 500
m/sek) senkrecht zur Detektorachse startenden levezden wéhrend der Beschleunigung
innerhalb der FMS-Felder einmal senkrecht zur [Detekhse reflektiert, so daf’ eine
Kompensation der Geschwindigkeitskomponentenittels eines geeigneten Querfeldes in
Abhangigkeit von der lonenmasse erforderlich war.

q Kinetische Energie des lons langst der Abhangigkeit der Fokusdistanz von der
Abb. 2.3 optischen Achse ( Modell-FMS ) Abb. 2.4 Abzugsspannung (V)
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Kapitel 2 Das Gitterlose Massenspektrometer

2.5 Kompensation der Molekularstrahlgeschwindigkei

Die lonen sind am Ort vor dem Kondensatorfeld um 8treckeAs =Tsklly (Mit Tsk @ =
Flugzeit bis zum Kondensatorfeld, Molekularstrahlgeschwindigkeit) aus der Detektor-
flugachse gedriftet. Im Feld des Kondensators mcift .y um ein bestimmteAvy andern, so
dai3 sich am Ende der Driftstrecke D die resultiéee®uerdrift zu Null summiert. Mit
Dxp : Flugstrecke vom Kondensatorende bis zum Detektor
| : Kondensatorlange
d : Plattenabstand
Tges: Flugzeit bis zum Detektor

ergibt sich fur ein homogenes Ablenkfeld mit demn &lie lonen (nahezu) gleichermal3en
durchlaufenden Potential @ und T, =,/ m/q folgende Abhangigkeit fir die gesuchte
Ablenkspannung Yer:

d /m
Vo = v OO0 [l =, |—0 2.4
quer (025[]2 +] EDKD) ges — ges —Hx q X ( )

Der Grad der Ablenkung im Kondensatorfeld hangtdiine feste Ladung, bei vorgegebenen
Potentialen und fester Geometrie, nur von der Wuines der lonenmasse und der
Molekularstrahlgeschwindigkeityuab. Wenn nun in grober Naherung fur alle Massgn u
konstant ist, mul3 yer proportional mit der Wurzel aus der lonenmassended werden. In
der folgenden Tabelle sind die theoretischen Ablpakeungen fir dieses Modell mit
uy =500 m/sek, d =0.03 m | =0.04 m (0.025 m) und Riegieen von 0.97 m bzw. 1.47 m
aufgefihrt (p =D - 0.08) :

lonenmasse : Vuer [VOIt]:  D=0.97 m | Vyuer [VoOIL]: D=1.47
m
11 2 (3 2 _(3)
100 18 (29) 17 _(27)
500| 41 (66) 38 (62)
2000 | 82 (131) 76 (124)

Wird fir die Kondensatorlangeeine effektive Lange von 25 mm statt 40 mm angenen,
stimmt die Massenabhéngigkeit der Ablenkspannurapb gnit den experimentellen Span-
nungswerten Uberein (siehe Kapitel 4.1 Clusterspekt Die Einfihrung einer effektiven
Kondensatorlange ist sinnvoll, da die Feldliniehtéc und die Feldstarkekomponente
senkrecht zur Detektorachse in den Randbereichen Klndensators stark abnehmen
(s. Abb. 2.5).

Abb. 2.5 Potentiallinien des benutzen Ablenkkondesatorpaares
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Kapitel 3 Experimenteller Aufbau

3.1 Uberblick Gber das Experiment

Im Rahmen der Diplomarbeit wurde ein gitterlosesgEeitmassenspektrometer (FMS) mit
einer speziellen Elektrodenkonfiguration entwickelas eine hohe Auflésung bei einem
geringen Signalverlust ermdglichte. Das Massenspeidter war gitterlos, weil aus
konstruktiven Grunden nur eine Flugstrecke zur Mguhg stand, Uber die wahlweise
Flugzeitmesssungen mit lonen oder Wasserstoff-Rgdib@men, die beim Flug durch ein
Gitter zum grof3ten Teil ionisieren wirden, mdglisein sollten.

Die Massenproben wurden jeweils in einem Gasgemiadffbereitet und in einem
Uberschallexpansionsgekihlten Molekularstrahl ssaikr mit einem fokussierten Laser zur
lonisierung gekreuzt [2].

Samtliche mit dem FMS-Detektor gemessene Massedenmuin dem Experiment jeweils in
Argon gemischt, so daf3 die nachgewiesenen lonahMaeiekiilcluster, unabhéngig von ihrer
Masse nach der erfolgten Uberschallexpansion ima eli@ Molekulargeschwingigkeitavvon
reinem Uberschallexpandiertem Argon (ca. 500 m/spkjallel zum Molekularstrahl
angenommen hatten [8]. Bei den Massenspekrometetamen wurden die Molekile mit
gepulstem Laserlicht bei einer Wellenlange um 120 {VUV), welches in einer
Differenzfrequenzmischzelle [2] aus 212.6 nm Lasktl(UV) und 844 nm Laserlicht (IR)
erzeugt wurde, oder in reinem UV-Licht (ca. 212)nomisiert.

Die Flugstrecke war senkrecht zu der Laser- undekldhrstrahlachse orientiert, wodurch die
maximal erfaldte Geschwindigkeitsbreit®v, der ionisierten Teichen parallel zu dem
elektrostatischen Abzugsfel, des FMS (siehe Abb. 1.2 Kapitel 1.3) stark eguprankt
wurde. Durch die hiermit erzielte Minimierung dddriikehrzeit” konnte die Auflosung der
Massenspektren stark erhéht werden. Diese Anordhattg jedoch den Nachteil, dal3 bei den
massenspektroskopischen Aufnahmen die resultier@rdegeschwindigkeit senkrecht zur
Detektorachse mittels eines elektrostatischen @lam$, dessen Starke von der lonenmasse
abhing, kompensiert werden muf3te. Es war deshali mdglich, komplette Massenspektren
simultan mit einheitlicher Detektionswahrscheinkelt aufzunehmen (siehe Kapitel 2.5).

Bei den Rydbergflugzeitmessungen hatte die senteggbometrie jedoch den Vorteil, dal’ nur
Atome senkrecht zu dem Molekularstrahl, bei dernemEinfluld des Dopplereffektes minimal
ist, nachgewiesen werden konnten. Fiur diese Atoshedie Nachweiswahrscheinlichkeit
(nahezu) konstant.

Die lonen bzw. Rydbergtome wurden am Ende der Hiegse mittels eines Sekundar-
elektronenvervielfachers (SEV) nachgewiesen. Vor SEV-Eingangsdynode befand sich im
Abstand von ca. 20 mm ein Gitter (0.1 mm Mascheteygivelches auf Massepotential gelegt
wurde. Die Rydbergatome wurden nach der Flugstregkaittelbar hinter diesem Gitter
feldionisiert.

Zur Optimierung der Energieauflésung bei den Rygatm-Flugzeitmessungen wurde vor
dem SEV-Detektor eine 25 mm lange und 5 mm bredblitBbende montiert, wobei die
schmale Blendenkante parallel zur Molekularstraidacverlief. Durch diese Blende wurde
jedoch die unerwinschte massenabhangige Nachwéastbictikeit des FMS erheblich
verstarkt, da immer nur lonengruppen mit einer Ratektorachse senkrechten Driftdifferenz
von weniger als 5 mm simultan mit einer festen @p@nnung nachgewiesen werden konnten.
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Kapitel 3  Experimenteller Aufbau

Abb. 3.1 gibt einen Uberblick tiber die Lage desFM der Vakuumkammer. Eine detaillierte
Beschreibung der Vakuumkammer und des Lasersydiieaest sich in der Dissertation von
Peter Loffler [2].

Abb. 3.1 Vertikaler Schnitt durch die Vakuumkammer
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Die Vakuumkammer Abb. 3.1 bestand im wesentlicheneaner differentiellen Pumpstufe, in
der sich eine auf FUhrungsstangen gelagerte Dudd2] und einer Vakuumkammer
(Hauptkammer), in der das FMS und ein Sekundamele&hvervielfacher (MM-1-SG, Fa.
Johnston) eingebaut waren. Die Vakuumkammer wurdie die Benutzung von drei
unabhangigen Laserstrahlachsen konzipiert, die gekeils unter einen Winkel von 9°
schnitten, wobei die mittlere LaserstrahlachseMisdekularstrahlachse senkrecht kreuzte. Der
SEV befand sich am Ende der Flugstrecke mit eirdargk von 0.96 m oder 1.55 m. Die
differentielle Pumpstufe und die Hauptkammer wdibar einen Skimmer 0.99 mm (Fa.
Beam Dynamic) verbunden. Der Abstand zwischen Diige Skimmer (s. Abb. 3.2) konnte
zwischen 17 mm und 40 mm variiert werden. Bei eirfiesten Abstand von 47 mm zwischen
der Skimmeroffung und dem Dissoziationsvolumen lergjah je hach dem Dusenabstand am
Dissoziationsort ein Molekularstrahldurchmesserseiven 2.7 und 5.1 mm. Eine detaillierte
Beschreibung der hier verwandten Dise (Fa. Genéalle) findet sich in der Diplomarbeit
von Eckard Wrede [8].

Die gasformigen Probesubstanzen (z. B. AcetylenL Hdler HJ) wurden mit einem
Dusenhinterdruck zwischen 1 und 2 bar mit einemuxf@nanteil zwischen 7 - 15 % in Argon
gemischt [2] und durch gepulstes Offnen der Disen§ich Substanz zwischen 100 und 250
us) ins Vakuum expandiert. Der Molekularstrahl wutderbei durch Uberschallexpansion
adiabatisch gekuhlt.
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Kapitel 3 Experimenteller Aufbau

Aus Abb. 3.2 werden die relative Positionierung &&S innerhalb der Kammer sowie die
Dusenstrahl- und die Laserstrahlgeometrie deutl@br innere Feldbereich des FMS ist
wirkungsvoll vor der geerdeten Skimmerhalteplaligeschirmt.

Abb. 3.2 Massenspektrometer (Ubersicht)
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3.2 Datenaufnahme und zeitliche Steuerung

Abb. 3.3  (a)Datenaufnahme mit Transientenrekorder (b) TOF-Modul
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Zur Datenaufnahme wurde der SEV entweder im Eiaitelfften- oder im Proportional-Modus
betrieben. Bei der ersten Betriebsart wurde eing-Sgannung zwischen 3.5 kV und 3.8 kV
gewahlt. Der absolute Ladungsflul? wurde dabei irsendichen von der SEV-Kapazitat und
der absoluten SEV-Spannung bestimmt.

Das SEV-Signal wurde Uber zwei schnelle Vorverg@i{yp VT 120, Fa. Ortec) verstarkt
und mittels eines 100 MHz-Diskisminators (Typ 4B@, Ortec) jeweils in einen einheitlichen
Puls umgeformt und mit einem Vielkanalzéahler (TOBeMl) in Kombination mit einem
Speichermodul (Typen Ultrafast TOF 7885, MCD-ModEk. Fast-Comtec) einzeln auf-
summiert.

Die VUV-Laserstrahlung oder die Dissoziationslasardung mufdte soweit abgeschwacht
werden, dal3 die Wahrscheinlichkeit fur den Eingaxedprerer lonen in den gleichen Kanal des
Vielkanalzahlers mit jedem Laserschuld moglichstngewar, da Mehrfachzéhler mit einem
geringeren zeitlichen Abstand als eine Kanalsbréties oder 10s) von der Aufnahme-
elektronik nicht erfal3t werden konnten, so dal} idiensitatsverteilung des Spektrums
verfalscht wirde. Erst bei hohern Zahlraten wurde @&pektrum zusatzlich durch eine
Sattigung des SEV-Verstarkers verzerrt.

Die in dem MCD-Modul gespeicherten Daten konnterinem beliebigen Zeitpunkt Gber eine
parallele Schnittstelle von einem PC (386-CPU) alesgn und tber ein spezielles Programm
(Fa. Fast-Comtec) graphisch dargestellt und auddie abgespeichert werden.

Bei der Uberwiegenden Zahl der Massenspektren widedeéSEV im Proportional-Modus mit
Spannungen von 2.3 bis 3.25 keV betrieben, wdleeiSEV-Spannung so gewahlt wurde,
daR es bei dem maximalen Massensignal zu keinenstégoerung des SEV kam.

Die Signalintensitét je Zeitkanal ist im Mittel ¢@hernd) proportional zu der in diesem Kanal
eintreffenden lonenanzahl, da jedes lon zuvor vem &MS auf eine einheitliche Energie (ca.
3.25 kV) beschleunigt wurde (der SEV erzeugt Sigtehsitdten innerhalb einer festen
Pulshdhenverteilung).
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Die Pulse wurden vorverstarkt und ohne Diskriminaiit einem Transientenrekorder
(Oszilloskop, Typ 9400 A, Fa. LeCroy) intern didjggert und jeweils in Abhangigkeit von
dem Pulseingangszeitpunkt in einen von insgesar0 Gandlen zwischengespeichert. Die
Kanéle wurden von Laserpuls zu Laserpuls mit dem (B€r eine parallele Schnittstelle,
mittels eines von Eckard Wrede [2] speziell entwltn Programms ausgelesen und
aufsummiert. Die Zeitauflésung war bei der Datenabme tber den Transientenrekorder auf
eine Kanalbreite von 10 ns beschrankt.

Bei der Aufnahme der Rydbergspektren [2] wurde Nigehbeschleunigungseinheit des FMS
geerdet und an Elektrode 1 (siehe Abb. 2.2) eintipes Potential von ca. 10 Volt angelegt,
um so am Dissoziationsort entstandene lonen vonneetralen Rydbergatomen trennen zu
kénnen.

3.2.1 Eichung

Zur Eichung des Massenspektrometers wurden zshdeh Flugzeiten dy fur die Wasser-
stoffionen der Masse un ermittelt, die eindeutig auf dem Oszilloskop hintdem
Streulichtsignal identifizierbar waren.

Mit C= (Tm“)z folgt =>m, =C{T,)’
FH

Aus der gemessenen Flugzeits Tkonnte die unbekannte lonenmassg maherungsweise
identifiziert werden. Auf diese Weise konnte diaudZeit von Argon mit einer relativen
Atommasse von 39.95 amu [20] eindeutig bestimmtdeser Die Genauigkeit der Eich-
konstante C wurde schrittweise tber die Identifdcahdherer Massen (z. B Jgesteigert.

Kapitel 4 Ergebnisse

4.1 Clusterspektren

Die hier vorgestellten Clusterspektren wurden Ublen Transientenrekorder mit einer
Zeitauflosung von 10 ns aufgenommen, wobei der Si@VProportionalmodus mit einer
Spannung zwischen 3.2 kV und 3.7 kV betrieben wuRie Flugstrecke betrug 0.97 m. Zur
Kompensation der Molekularstrahlgeschwindigkeit teal3 unterschiedliche Ablenkspan-
nungen, die in den Spektren jeweils angegeben weatgelegt werden.

Die Argon-Clusterspektren wurden erzeugt, indem & Brgon in einem Stahlbehélter
gegeben wurden und anschliel3end durch die ZufumtHaium mit einem Disenhinterdruck
von ca. 4 Bar, ohne mit diesem langer zu mischéey idie Duse expandiert wurde. Die
lonisation erfolgte bei einer Wellenlange um 129. e Spektren wurden uber jeweils 300
Laserpulse summiert.

Mit Hilfe der Clusterspektren konnte die experingdinterzielbare Auflésung des FMS
abgeschatzt und mit der theoretisch zu erwarteMBssenauflosung verglichen werden.
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Mit der Abschatzung 1.13 (s. Kapitel 1.4) ergabeich,s fur eine effektive
Geschwindigkeitsbreite von ca. 10 m/sek senkreaht ¥olekularstrahl (s. Kapitel 1.3) und
einem DurchmesseAs des lonisationsvolumens von ca. 0.7 mm, folgetig®retische
Auflésungen ohne Berlcksichtigung der CoulombahsigQ

Apparative Zeitauflosung | Flugstrecke 1.47m| Flugstcke 0.97m
AT,pp= 7NS R =2763 R =2250
ATapp= 12ns R =2335 R =1440

Bei sehr hohen lonisationslaserintensitaten kamuesiner deutlichen Signalverbreiterung, so
dal3 vermutlich die untere Grenze fur die Auflésdogch die Geschwindigkeits-verbreiterung
infolge von Raumladungeffekten gegeben wurde (schAétzung zum Coulombeffekt Kapitel
1.4). Die Auflosung des Massenspektrometers korae Clusterspektren flr Massen
zwischen 1000 und 2500 amu abgeschatzt werden. waisden jeweils (ber den
Transientenrekorder mit einer Kanalbreite von 1@ufgenommen.

Zu diesem Zweck wurden gut strukturierte Spektrénmmiglichst dicht aufeinander folgenden
Massensignalen vergleichbarer Intensitat gesuchils. 4.1- 4.4). Hierbei konnten u. a. die
Massen 2.094 und 2.096 (Abb. 4.4) noch eindeutigedisst werden. Sie gehoérten zu einer
Doppel-Signalserie mit einem Abstand von jeweilsadu. Die sich periodisch in einem
Massenabstand von 40 amu wiederholenden Doppelsijgneginnend bei der Masse 2.090,
paldten eindeutig in die ermittelte Massenskala.di@irgenannten experimentellen Parameter
konnten somit, fir Massen tber 2000 amu, Masseiguigen von Ubef000erzielt werden.
Diese Auflosung kann mit der theoretisch abgestdé@tAuflosung von ca. 1400 durch die
Bertcksichtigung der Columbwechselwirkung in EimgJagebracht werden. Bereits bei
geringen Ladungsdichten (s. Abb. 1.5) wird die Asfing deutlich reduziert (z. B. wird nach
1.13 die Auflésung bei einem kugelférmigen lonisatvolumen von ca. 0.5 mm Durchmesser
mit Gber 2.000 lonem\Tqpp=12ns und D = 0.97 m auf ca. 1000 limitiert).

Das Zustandekommen der Signalserie kdnnte mit diepabl eines Argon-36 Isotops (relative
Haufigkeit 0.34 %) anstelle des Argon 40 Isotopkléet werden. Die gemessene Signal-
intensitat fur die Argon 36 Isotopenvariante isth&d als die der reinen Argon-40
Clusterverbindung. Die Wahrscheinlichkeit fur 8iédung eines [At%4s-Clusters liegt jedoch
bei ca. 0.84 und fur die einfache Isotopenvarideienur ca. 0.13 [20]. Eine mdgliche Ursache
konnte eine Uber Resonanz bevorzugte lonsitatiencda 129 nm) des Argon-36 Isotops sein.
Die in den Teilspektren 4.1a bis 4.3a beobachtstassen kbnnen mit der Bildung von [Ar]
[Ar]1[J2] und [Ar], [Aceton] erklart werden.

Das Clusterspektrum in Abb. 4.5 kann mit der Bilgwon protonierten [HCI[H]-Clustern
erklart werden. Es wurden ca. 100 mbar HCL mit 2 Bagyon gemischt und anschlie3end
durch die Zufuhr von Helium mit einem Dusenhintexk von ca. 4 Bar, ohne weitere
Mischung, Uber die Dise expandiert. Das Spektrumdeviiber 1000 Laserpulse bei einer
lonsations-Wellenlédnge von 266 nm aufgenommen.$dgsal tritt jeweils in Gruppen mit den
moglichen Isotopenkombinationen von*Qfrelative Haufigkeit p =0.758) und CI (relative
Haufigkeit p =0.242) [20] auf. Die Kombinationswahrscheinlich&a unter den Isotopen
konnen aus der Polynomentwicklung des Ausdru¢ks+p,)" abgeleitet werden. Mit
zunehmender Clustermasse nimmt daher, wie in dekt®m beobachtet, die Anzahl der
auftretenden Massensignale in den jeweiligen Qigsippen zu. In Abb. 4.5b und 4.5c sind
jeweils 3 Signalgruppen vergrofert dargestellt wardDie relative Signalgewichtung in den
einzelnen Gruppen stimmt mit der theoretisch ziaeiemden Gewichtung tendentiell Gberein.
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[Ar] [J,] - und [Ar] - Culster (60 -160 Volt Ablenkspannung)
Abb. 4.1 Abb. 4.2
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Kapitel 5 Methode zur 3dimensionalen Erfassung M@agmentgeschwindigkeiten

Kapitel 5
Methode zur 3dimensionalen Erfassung von Fragmentgehwindigkeiten

Ziel dieses Experimentes war die Entwicklung un@r&bung einer Methode zur Erfassung
der 3dimensionalen Geschwindigkeitsverteilung vamagkenten, wie sie z. B. bei der
Photodissoziation oder (reaktiven) Streuprozessen Atomen oder Molekllen entsteht. Im
folgenden Abschnitt wird nach einem kurzen Ubekyligber einige zu diesem Zweck bereits
entwickelte Methoden, die hier entwickelte Methodegestellt.

5.1 Uberblick

Von der Gruppe D. W. Chandler [3] wurde 1987 deur@istein in der Technik der simultanen
2dimensionalen Erfassung der kompletten Energid-\\Wimkelverteilung gelegt.

Bei diesem Verfahren wird die komplette Winkelvéuweg eines selektiv Uber resonante
Multiphotonenionisation ionisierten Fragmentes oddplekils mittels eines statischen
elektrischen Feldes auf einen Phosphorschirm pedjizind das so erzeugte 2dimensionale
Bild mit einer CCD-Kamera (s. Anhang D) aufgenommen

Mittels einer inversen Abeltransformation [21] kaans diesen Bildern die 3dimensionale
Verteilung rekonstruiert werden, wenn die ursprigiglim Prozel3 erzeugte 3dimensionale
Winkelverteilung der Fragmente um eine ausgezetehAehse rotationssymmetrisch ist und
diese Symmetrieachse parallel zu der Projektioms=b@hosphorschirm) verlauft. Die
3dimensionale Winkelverteilung ergibt sich durcht&®ion um die Symmetrieachse des
rekonstruierten 2dimensionalen Bildes. Die Methoderde u. a. an der rotations-
symmetrischen Photodissoziationsverteilung ded/dl&kils getestet [3]. Ergebnisse aus der
reaktiven Streuung von Wasserstoffatomen senkreohieinem [ -Molekularstrahl (die
Symmetrieachse der Verteilung verlauft paralledem Relativgeschwindigkeitsvektor von H
und Dy) wurden fur SchwerpunktsstoRenergien um 0.54 ey/uR9 eV mit QCT-Rechnungen
(Aoiz et al.) verglichen [22].

Im folgenden werden MelRmethoden zur direkten 3dsioeralen Winkelerfassung vorgestelit,
bei der die Verteilung eine beliebige Symmetriensai$en kann. Zu diesen gehort auch die im
Rahmen der Diplomarbeit entwickelte Melimethode.

Mittels einer von Hong Ni, Joseph M. und JameseWahi entwickelten Methode [4] kann die
3dimensionale Geschwindigkeitsverteilung mit einsoy. “pgition-ensitive-anslational-
spectroscopy” POSTS-Verfahren gewonnen werden. Dafakiren wurde unter anderem mit
HJ getestet. Mit einem gepulsten Laser einer Wkdiegge von 266 nm wurde HJ
photodissoziiert und die H-Atome mit einem relasum Dissoziationsort in einer Ebene
raumlich verschiebbaren gepulsten Probelaser inAlestand x, y Gber 2+1 REMPI ionisiert.
Der Probelaser verlief senkrecht zu dieser Ebensth konnte Uber einem Mikrometer-
verschiebetisch exakt positioniert werden. Mit einergegebenen Verzogerungszait
zwischen den Lasern wurde das lonensignal als amkles Abstandes (x, y) jeweils tber
eine bestimmte Laserschuf3zahl aufsummiert. Die nlorveurden mit einem TOF-
Massenspektromenter abgezogen, um alle im Nachalaimen erzeugten lonen simultan
nachweisen konnen. Dig-w. w-Geschwindigkeitskomponenten sind dann Gber x,d/un
bestimmt. Die y¥Komponente wurde uber den Dopplereffekt mit dembBlaser (moglichst
schmalbandig hier 0.06 cthselektiert. Bei Laserdurchmessern von 0.1 mm tenmit einer
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Driftstrecke von 10 mm eine relative Aufldsung geru. - Komponenten von 1 % erreicht
werden. Mit einer Erhdohung der Verzogerungse&#nn die Driftstrecke fur die H-Atome und
somit die Auflésung prizipiell beliebig erhéht werd Die theoretisch hohe Auflésung dieses
Raumwinkelelement spezifischen MelRverfahrens mydttech mit einer langeren Mel3zeit
erkauft werden. In den Demonstrationsmessungen emurdieweils ausgewahlte
eindimensionale Intensitatsprofile fur jeweils ktmmde y- und V- Geschwindigkeits-
komponenten aufgenommen und mit simulierten eindsiomalen Intensitatsprofilen
verglichen. Bei der Photodissoziation von HCI kendie Bindungsenergie (Dauf + 1cnit
genau bestimmt werden. Die Photodissoziation von wiifde nur mit einer relativen
Geschwindigkeitsauflosung zwischen 5 % u. 10 $genommen.

Mit den im folgenden vorgestellten MelBmethoden Igimnjeweils simultan mehrere
Raumwinkelelemente aus der zu untersuchenden 3diamaten Verteilung erfald3t werden,
wobei jedoch mit keiner dieser Methoden die Fragreteilung simultan Uber @ erfal3t
werden konnte. In allen Fallen muf das nachzuwees&nagment ionisiert werden.

Mit der sogenannten “Core-Sampling-Methode” nachAJ. Syage [5] wurde aus der
3dimensionalen  Geschwindigkeitsverteilung jeweilsimudtan eine  l1dimensionale
Geschwindigkeitsverteilung aus einer Flugzeitmegsomt einem ortsfokussierenden FMS
erfaldt, indem die zur Flugachse senkrechten Gesadmykieitskomponenten mittels einer
verschiebbaren Lochblende am Ende der Flugstreake emnen sehr kleinen Bereich
eingeschrankt wurden. Die lonen wurden unmittelbanter der Blende mit einer
Vielkanalplatte (MCP) zeitaufgelost nachwiesen. Gieschwindigkeitskomponenten kénnen
dann aus der Position der Blende und der lonerdgitiggzerechnet werden. Durch die
Verwendung einer Schlitzblende mit einer 32poligdnodenkette konnte simultan eine
2dimensionale Scheibe aus der 3dimensionalen ertgerfaldt werden.

Mit dieser Technik wurde unter anderem die Phosmimtion von Chl untersucht. Hierbei
konnte die yGeschwindigkeit des I-Atoms auf 30m/sek genauilmest werden. Bei einer
maximalen Fragmentgeschwindigkeit von 800m/sek peiatst dies einer relativen Mel3ge-
nauigkeit von ca. 3.8 % .

Bei der im Rahmen der Diplomarbeit entwickelten kefhode wurde dagegen jeweils das
gesamte in ein vorgegebenes Flugzeitintervall effeinde lonensignal orstaufgeldst mit einer
CCD-Kammera als Bild aufgenommen. Der Geschwindigketrag und das Verzweigungs-
verhaltnis aus der HJ-Dissoziation konnten, aus tfargleich mittels geeignet simulierter
Bilder (Kapitel 10), mit einer relativen MelR3genakag von bis zu ca. 2 % bestimmt werden.

5.2 Prinzip der entwickelten Methode

Zur Erfassung der 3dimensionalen Geschwindigkeitsiieng wurden die in dem zu
untersuchenden spezifischen Reaktionsmechanismesgten Teilchen unmittelbar nach ihrer
Entstehung an dem Ort (X, y, z) (relativ zum Lapstesm) zu einem definierten Zeitpunkt t
mit einem Laser ionisiert und in den elektrostdtest Feldern eines speziellen
Flugzeitmassenspektrometers b-FMS (s. Kapitel 6Rf, einen orts- und zeitauflésenden
Detektor projiziert. Die Fragmente, die den Detekianerhalb eines frei wahlbaren
Flugzeitintervalls [t, t +At] (Zeitscheibe mit der Dickét) erreichten, wurden Uber einen
Bildverstarker in Kombination mit einer CCD-Kamgg Anhang D] selektiv nachgewiesen.
Die Dicke der Zeitscheiben wurde tiber die Offnuegsdes Bildverstarkers, bis hinunter zu
wenigen Nanosekunden, festgelegt. Die 3dimensidaagmentverteilung kann dann aus dem
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jeweiligen Auftreffpunkt (x,y) auf der Detektorolfiéche und der zugehérigen mittleren
Flugzeit t +At/2 rekonstruiert werden.

Die maximalen Geschwindigkeitskomponentepaxvin und entgegen dem Abzugsfeld
bestimmen das totale FlugzeitintervAllpir = [Trug(Vmax) —Triug(-Vmay] fur die lonen (1.10),
wobei die GroRe vom\Tpir im wesentlichen durch die “turn-around-time* (Kiabi1.3)
bestimmt wird. Die3dimensionale Geschwindigkeitsverteilung ist erfaidénn das totale
Zeitintervall ATpi vollstdndig mit einzelnen Zeitscheiben der “Diclit’ lberdeckt worden
ist. Es ist zweckmalRig, die zu messenden Geschgkeidsvektoren der Teilchen in die
Komponentenv® w* v relativ zu einem kartesischen Koordinatensysteft? Kabor-
system) zu zerlegen. Werden nur die Fragmentemdieler Flugzeitt + At in die Bildebene
(x,y) abgebildet werden, nachgewiesen, kann fur ¢menzfall einer beliebig kleinen
FlugzeitunscharfeAt, die Geschwindigkeitskomponem&éﬁ‘b Uber die Flugzeit t mit der
Flugzeitumkehrfunktion Yt) (s. Kapitel 1.3.1)

=V, (1) (5.1)

exakt berechnet werden. Die Geschwindigkeitskompieme v”,v® senkrecht zu der
Detektorachse, beziiglich K kénnen aus der Flugzeit t und den mittleren @usttinaten x
und y der jeweiligen loneauftreffpunkte (x,y) inrdaldebenen

., V. == berechnet werden.

Im Experiment wurden die Muttermolekile in einem ekdthallexpansionsgekihlten
Molekularstrahl dissoziiert, so daf3 sich die FragmeschwindigkeitVg, relativ zu dem

Schwerpunktsystem des Muttermolekils bei einerlengih Molekularstrahlgeschwindigkeit
(u,u,0) aus

= _[lab _ lab lab _ lab | lab
Vo =\ Vi —U Vo —Uy”,V,

ergibt. Die Koordinatentransformationen

X
sp— " _ ,,lab
Vx - ux

: v=dog® oy (52

t

werden im folgendem Uber den Operakor
GP P P) = Alxy tLu®,u® 0] (5.3a)

und die inversen Transformationen mit

x=(vP+u®)o y= (v;p + u'xab) @ t=T(s,,v",m) (berden Operatér™:
(XY, t) =AW PP u®u® 0] (5.3b)

definiert.
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6.1 Ubersicht tiber das Experiment

In dem hier durchgefiihrten Experiment wurde Jodem$sfigas (HJ) in  einem
Uberschallexpansionsgekihlten Molekularstrahl ssstkrmit polarisierter und gepulster UV-
Laserstrahlung (ca. 5 ns Halbwertsbreite) bei eilellenlange von 266 nm photodissoziiert.
Der Dissoziationsort (0,Q)slag im Schnittpunkt des den Molekularstrahl naheenkrecht
kreuzenden Dissoziationslasers.

Abb. 6.1 Experimentelle Disen- und Laserstrahl-Geometdkgatisch)

e —
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Abb. 6.2
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6.2 Aufbau des bildgebenden Flugzeitmassenspektreters

Zur Abbildung der H-Atome aus der HJ-Dissoziationrele ein spezielles Flugzeitmassen-
spektrometer (b-FMS) gebaut (s. Abb. 6.3). Es diesm wesentlichen aus vier Abschnitten,
die durch Gitter (Drahtdicke 0.021 mm, 0.1 mm Maschkeite, 67 % Transmission, Fa.

Eyring) getrennt werden.
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1. Abzugsbereich

Die ionisierten Fragmente werden in einem statischelativ schwachen homogenen
elektrischen Feld Eabgezogen. Ineinander verzahnte Ringelektrodereim&m Innendurch-
messer von 80 mm schirmen das Feld wirkungsvollaufderen Stérpotentialen ab, so dal3 ein
zur Detektorachse exakt paralleles Abzugsfeld imaér eines Zylinders von ca. 45 mm
Durchmesser anliegt. Der Reaktionsort liegt auf 8gmmetrieachse des FMS ca. 9 mm
unterhalb des ersten Abzugsgitters. Die Ringelektraor dem Gitter hat fur die sich unter
einem Winkel von 4° schneidenden Laserstrahlaghsen der Molekularstrahlachse jeweils
Durchgangsbohrungen von 6 mm.

2. Nachbeschleunigungseinheit

Die Nachbeschleunigungseinheit besteht aus zwechdugitter getrennten homogenen
Feldbereichen, um den Feldgradientensprung zwisdeeneinzelnen Gittern zu verkleinern.
Mittels eines Trajektorienprogammes (Simion 4.CeumOS) ergab sich aus einer Simulation,
dal3 der Abbildungsfehler der noch relativ langsahoeen durch Felddurchgriffe im Bereich
der Gittermaschen des ersten Gitters so deutlaeziert werden konnte.

Eine ebene Gitterhalteelektrode mit 80 mm Durcheress der ein Gitter mit 54 mm
Durchmesser eingelassen ist, bildet mit dem er&#ter im Abstand von 3 mm die erste
Nachbeschleunigungseinheit. Diese Elektrode liegtstant auf Massepotential. Im Abstand
von 22 mm liegt ein weiteres Gitter mit 54 mm Durdsser auf negativem Potential. Das
elektrische Feld wird durch eine ringférmige Migkirode stabilisiert, so dal3 es auf einem
Durchmesser von ca. 45 mm zwischen den Gitterre@gthomogen ist.

3. Flugrohr
lonen mit Trajektorien, die in der Nahe der Ele#ignrander < 3 mm) verlaufen, werden

durch eine auf Flugrohrpotential liegende Blendesgablendet, da diese sonst durch
geringfigige Imhomogenitaten des Abzugsfeldes amkrBenrand zur Detektorachse
fokussiert wirden. Nach einer feldfreien Flugsteegbn ca. 450 mm gelangen die lonen auf
einen ortsauflosenden MCP-Detektor (Abb. 6.4),ddestd aus einem MCP-Set (Fa. Galileéo
40 mm) und einem nachfolgenden Szintillator (PhospiDie Flugstrecke ist durch ein Cu-
Rohr (50 mm Innendurchmesser) mit feinen Offnun@avecks Gasaustausch) elektrostatisch
abgeschirmt. Es liegt mit der letzten Gitterelettound der Detektoreintrittsseite auf
gemeinsamem Potential (s. elektrische Beschaltblg. 6.5).

4. Ortsauflésender MCP Detektor

Der Aufbau des ortsauflésenden Detektors wird im 8&plosionszeichnung Abb. 6.4
ersichtlich. Die lonen l6sen auf der Eingangs-Mdé&k&Eonen aus. Diese werden in der ersten
und folgenden MCP Uber Sekundarelektronen-Venitajfing insgesamt um einen Faktor von
bis zu 16 verstarkt. An die Eingangs-MCP wurde ein Potentiah -5 keV angelegt. Uber
einen Spannungsteiler entfielen 1500 - 1590 Voftdas MCP-Set. Mit dem verbleibenden
Potential von ca. 3.5 keV wurden die Elektronen aufen mit Aluminium bedampften
Szintillator (Phosphor) beschleunigt. Mit dem Simtor, der (laut Hersteller) eine
Abklingzeit von ca. 1.8 ns hatte, konnten mit deetdBtor Flugzeitintervalle bis hinunter zu
ca. 10 Nanosekunden aufgelost werden. Bei den Bitddamen wurde dieser Uber einen 50
Ohm Widerstand geerdet, um eine elektrostatischitadung der Szintillatoroberflache zu
unterbinden.
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Ubersicht: Bildgebendes FlugzeitmassenspektromeiteDetektor

%

-

AN NN

%

450 mm

feldfreie Flugstrecke D

Nachbe-

schleu-

nigung

Flug im
schwachen Feld

So

[l |2

Hochspannungs-
durchfiihrung

//\ 4/\ F§n§ter\\\ N \\
57\ \\Szintillator VA -
MCP -Set : ///
© %t %
I Isolatoren
r Delrin
Flugrohr r
Gitter Isola?oren
Delrin
VUV - Achse o _
@80
Ring-
Elektroden

39

zufithrung

Justage-Blenden-



Kapitel 6  Experimenteller Teil

Abb. 6.4 Explosionszeichnung MCP- Detektorkopf
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6.2.1 Vakuumkammer

Hauptbestandteil der UHV-Kammer ist ein Zylindén (800 mm, HOhe 475 mm) mit
Anschlu3flanschen der CF- u. ISO-K-Norm (s. Abls)6Die Vakuumkammer wird durch ein
geschlossenes Metallgehduse in zwei Bereiche gdtdduptkammer und differentielle
Pumpstufe [8]). Ein Gasaustausch zwischen den bhéddenmerteilen war nur Gber einen 0.99
mm Skimmer moglich.

Der Schnittpunkt von dem VUV-Laser und dem Moleksiiaahl (s. Abb. 6.1) lag ca. 100 mm
hinter dem 0.99 mm Skimmer (Fa. Beam Dynamics)e Ejapulste Molekularstahldise (Fa.
General Valve Serie 9-347-900 Offnung0.504mm) erzeugte durch adiabatische Expansion
eines HJ-Ar-Gemisches (mit 10-15 % HJ, bei 1 Barsddivordruck) einen kalten HJ-
Molekularstrahl. Im Vergleich zu kontinuierlichentr&lquellen sind bei vorgegebener
Pumpleistung des Vakuumsystems mit gepulsten §ualén wesentlich hdhere momentane
Strahlintensitaten zu erreichen. Eine ausfuhrliBeschreibung des Dusenaufbaus findet sich
in der Diplomarbeit von Karen Seekamp-Rahn [23]: Blestand zwischen Duse und Skimmer
konnte zwischen 50 und 220 mm variabel eingestettrden (siehe Abb. 6.1). Bei
Dusenbetrieb wurden mit einem lonisationsvakuumé€igp IE 211, Fa. Leybold) in der
differentiellen Kammer Driicke von1L0°® bis 10° mbar gemessen. Die Hauptkammer wurde
mit einer Turbomolekularpumpe und bei laufender éasisatzlich mit einer Kyropumpe
gepumpt (s. Abb. 6.6). In der Hauptkammer wurde ®asanfall ein Druck von callf0®
mbar (ohne Diise bis zuP0° mbar) mit einen Quadrupol-Massenspektrometer geenes

Abb. 6.6 Vertikaler Schnitt durch die Vakuumkammer midzeitspektrometer und Dise
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Fur samtliche Zeitscheibenaufnahmen wurde ein Aldsten 120 mm zwischen der Duse und
dem Skimmer gewahlt, wobei ein Strahldurchmegserca. 2 mm am Dissoziationsort (Abb.
6.10) resultierte. Hiebei wurde mit einer schnellamsationsréhre (Fast lonisation Gauge,
Fa.Beam Dynamics) ca. 350 mm hinter dem Skimmex Birishalbwertsbreite zwischen 150
und 200us gemessen. Bei grof3eren Abstadnden waren die Dilsaripnsitaten zu gering. Das
HJ wurde in einem speziellen Gasstand aufbewalortjdder Inbetriebnahme mufite dieser
grundlich von ddurch mehrmaliges Spulen mit Ar-Gas gereinigt wardveil sich sonstJdn

der Duse anreicherte, wodurch der Anteil von i@mteim J gegeniiber dem dissoziierten HJ
stark zunahm. Durch geringste Spuren von WasserSaleerstoff (verursacht durch ein
kleines Leck) wurden,und Jodsaure freigesetzt, wodurch das Gemisclauobbar wurde.

Uber eine Kurbel mit Zahlwerk wurde eine Justagatéemit 0.7 und 0.5 mm Lochern an dem
festgelegten Dissoziationsort gefahren. Die Pasities Dissoziationsortes wurde vor dem
Einbau des Detektors mit einem Theodolitfernrotircau 0.05 mm genau vermessen.

6.3 Durchfiihrung des Experimentes

Jodwasserstoffgas (HJ) wurde in dem (berschallestpasgekihlten Molekularstrahl
senkrecht mit polarisierter und gepulster UV-Lasaldung (ca. 5 ns Halbwertsbreite) bei
einer Wellenlange von 266 nm photodissoziiert. De& der Fragmentation freigesetzten H-
Atome wurden zum Nachweis in Kombination mit einesgiteren gepulsten Laser ionisiert.
Dies erfolgte in zwei Schritten, indem die H-Atomesonant mit einer Wellenlange von 121.6
nm vom 1s- in den 2p-Zustand angeregt wurden [@bénsdauer ca. 1.6 ns) und anschliel3end
durch die Aufnahme eines weiteren Photons nachneider folgenden Schemata ionisiert
wurden:

H(ls) +Ww(121.6 nm) = H(2p) HEp) +W266.0nm)= H + € (1)
H(2p) +W(<365nm) = H +¢e (2

Eine 2-Photonen lonisierung bei einer Wellenlange £21.6 nm wurde nicht beobachtet, da
der Absorbtionsquerschnitt des H(2p)-Zustandesligse Wellenlange praktisch Null war.
Zwischenzeitlich wurde die Intensitat von 121.6 mmd der 266 nm Laserstrahlung so
bemessen, dal3 die lonisation der Wasserstoffatamenit einem zusatzlichen Farbstofflaser
(Typ FL 2002, Fa. Lambda-Physik) bei einer Wellagé um 365 nm erfolge, um so den
Erzeugungs- und Nachweisprozeld der H-Atome vonderaru trennen.

Da nach Schema (2) die Bilder keine andere Strudigten und die Feinabstimmung von drei
Lasern nach ihrer Intensitat und Uberlap nicht lhegere MeRperioden stabil blieb, erfolgte
in den Folgeaufnahmen die lonisation jeweils nacega (1).

Die Grol3e des Nachweisvolumens wurde durch die &idds Schnittvolumens von dem
Nachweislaser, dem Dissoziationslaser und dem Mddestrahl bestimmt. Die Kenntnis der
Startkoordinaten (x,y,z) wurde auf die Groéf3e diedp&chweisvolumens begrenzt. Der
Nachweiszeitpunkiotist Uber das Zeitintervall der Nachweislasershaltsbreite verschmiert
worden. Die VUV-Laserfrequenz wurde mit einer Comepugestitzten Gittersteuerung
(UNIBI-Computerschnittstelle) kontinuierlich innedb eines Frequenzintervalls von ca. 300
GHz wegen des Dopplereffektes variiert, um allerd¢oaus der Geschwindigkeitsverteilung
im Mittel mit der gleichen Wahrscheinlichkeit inrdel(2p)-Zustand anzuregen. Die VUV-
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Wellenlange wurde in einer Schrittweite von ca. Gi§ahertz tber dieses Fregenzintervall
verschoben (Schrittfrequenz ca. 16.3 Hz).

Die lonen wurden in dem schwachen homogenen ektktischen Abzugsfeld des b-FMS
abgezogen (s. Kapitel 6.2), und anschlieBend aef Energie von ca. 5 keV nachbeschleunigt.
Nach einer Driftstrecke von 0.45 m wurden sie mitee MCP zeit- und 2dimensional
ortsaufgelost nachgewiesen. Das elektrische Sigmaide Uber einen Phosphor- oder
Szintillatorschirm in ein optisches Signal umgewahdNach einer Abbildung Uber ein
Maksutov-Newton Teleskop (s. Abb. 6.2), wurde dsasit einer CCD-Kamera (s. Anhang D)
nach einer variabel einstellbaren Verzdogerungdixiay), relativ zu dem VUV-Laserpuls,
innerhalb der Kameradffnungszeit (Gate) von typesaleise 20 bis 100 ns aufsummiert. In
einer Zeitscheibe wurden auf diese Weise nur diggenlonen aus jeweils insgesamt 4000
Laserschul3 nachgewiesen (im Mittel ca. 10 Teilgpen Schul3) deren Flugzeiten innerhalb
des der Zeitscheibe zugeordneten Zeitintervatldagen. Die Verzdgerungszeit wurde nach
jeweils 4000 Laserschu um die durch die Kameradfijszeit festgelegte Dicke der
Zeitscheiben verschoben, wobei das optische BitdSientillators (Phosphors) mit der CCD-
Kamera jeweils wahrend der Bildverstarkeroffnungsz¢ in einem 2dimensionalen Feld
(Bildmatrix) mit 286x 384 Pixel aufintegriert wurde.

Abb. 6.7: Darstellung der in einer Zeitscheibe abgespeiehddaten in einer Reliefdarstellung
und Konturdarstellung. Der Auftreffpunkt (x,y) esons auf der Bildmatrix hangt von dep v

und y- Geschwindigkeitskomponenten nach der PhotodiaBoni ab. Die zugehdrigen
Intensitaten sind auf der z-Achse aufgetragen.
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6.3.1 Lasersystem

Eine detaillierte Beschreibung des hier benutzesetsystems wird sich in der Dissertation
von Eckard Wrede [24] finden.

266 nm Dissoziationslaser

Als Dissoziationslaser diente ein gepulster 10HzYWd-Laser (Typ DCR -1 , Fa. Quanta
Ray). Mittels zweimaliger Verdopplung der Fundanademt in KDP-Kristallen wurde mit
diesem eine Wellenlange von 266 nm erzeugt. FUr Ldigerpulslange wurde mit einer
schnellen Photodiode eine Halbwertsbreite von ¢e &rmittelt.

Es wurden Pulsenergien (mit einem pyroelektriscNesskopf) von ca. 5 bis 7 mJ direkt
hinter den Kristallen gemessen. Mit eidd Platte konnte die Polarisation des Lasers xelati
zu einem Polarisator beliebig gedreht werden. Diss@riations-Laserleistung konnte so
kontinuierlich zwischen ca. 0.2 bis 5 mJ variiegrden. Vor dei/2 Platte befand sich eine
Blende, um einen runden Sektor von ca. 3 mm Durskareaus dem urspriinglich kreis-
férmigen inhomogenen Laserprofil von ca. 8 mm Durebser auszuschneiden. Hierdurch liel3
sich der Dissoziationslaser definiert auf einendbaoresser von ca. 0.5 mm fokussieren.

Der 266 nm Laserstahl wurde Uber einen dielektesc8piegel auf den Polarisator gelenkt,
mit dem die Polarisationsrichtung des Dissoziatasess festgelegt wurde. Ca. 10 cm vor dem
Polarisator befand sich eine Linse (f = 1000 mmix, ceer der Laserstahl auf die Justage-
Blende in der Vakuumkammer fokussiert wurde (s. AhB).

121 nm Nachweislaser

Der Nachweislaser, mit einer Wellenlange von 121, mvarde Uber eine resonante Vier-
Wellenmischung aus 844 nm und 212.55 nm Photonezinem phasenangepassten Argon-
Krypton-Gemisch erzeugt [25]. Als Pumplaser diegitegepulster 10 Hz Nd-YAG-Laser mit
Injection Seeder (Typ GCR-5, Fa, Spectra Physiks.Z222.55 nm Pulse (ca. 3 mJ) wurden in
einer Verdopplungseinheit (WEX-1 Fa. Quanta Ray)aimem BBO Verdopplungskristall aus
425 nm Pulsen eines Farbstofflasers (in Dioxan sgef Bis-MSB wurde mit 355 nm
transversal gepumpt) erzeugt [2].

Der Nachweislaser wurde am Dissoziationsort aukereiidurchmesser von ca. 0.7 mm
fokussiert. Bei der Messung wurde, wegen der Dapetbreiterung fur die schnellen
Wasserstoffatome aus der HJ-Dissoziation von c8. GBlz, die mit einem Infrarotfarb-
stofflaser (in Dimethylsulfoxid geléstes Styrol Qusde mit 532 nm transversal gepumpt)
erzeugte Strahlung von ca. 844 nm uber einem Watigenbereich von ca. 0.75 nm mit einer
Computer gestitzten Gittersteuerung (UNIBI-Commdienittstelle) kontinuierlich variiert

365 nm Laser

Mit einem Farbstofflaser (Typ FL 2002, Fa. Lambdestk) wurden (vorubergehend)
Laserpulse mit einer Wellenlange von ca. 730 nnewgi (in Methanol geldostes Pyridin-2
wurde mit 532 nm transversal gepumpt). Nach Freguemndopplung im einem KDP-Kristall
wurde so Laserlicht um 365 nm mit bis zu 5 mJ jis Rzeugt.
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Abb. 6.8 Uberblick tiber den Aufbau des benutzten Lastéesys und der Anordnung
der oben beschriebenen Komponenten
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6.3.2 Zeitliche Steuerung des Experimentes und Dataufnahme

Abb. 6.9 Uberblick tiber die zeitliche Steuerung des Experites
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Zum Nachweis der Wasserstoffatome aus der HJ-Datsmz ist ein rAumlicher und zeitlicher
Uberlapp des Dissoziationslasers und des VUV-Naihasers mit dem gepulsten
Molekularstrahl erforderlich. Zur zeitlichen Synohrsation von Laser, Duse, und
Kameraelektronik diente ein 10 Hz Pulsgenerator IRJNmit finf voneinander unabhangig
einstellbaren Verzogerungseinheiten im Bereich @dns 99 ms. Im Experiment wurden vier
Kandle dieser Pulseinheit belegt (siehe Abb. 6.9).

Der Referenzzeitpunkt fur die Zeitsteuerung warcHuden Triggerzeitpunkt des GCR-5
Pockelszellenpulses (GCR-Q-Switsh) (Kanal 2) gegelar Kontrolle des Signals wurde ein
digitales Oszilloskop (Typ, 9400A,Fa. LeCroy, 150k)Hsynchon zu diesem Zeitpunkt
getriggert. Der zeitliche Uberlapp zwischen Disatinhs- und Nachweislaser wurde durch
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Schieben des Laserzeitpunktes fur den Dissozidéiseis (DCR-Q-Switch) (Kanal 1) Gber das
totale Wasserstoffionensignal optimiert.

Uber Kanal 3 wurde ein Pulsgenerator fiir die Ditseresung (Fa. General Valve) getriggert.
Uber Kanal 4 wurde wahlweise ein Pulsgenerator 380R. Generator, Fa. Hewlett Packard),
mit dem der Offungszeitpunkt (Delay) und die Offgedauer (Gate) fur den Bildverstarker
festgelegt wurden, oder das in Kapitel 3.2 besbkene Tof-Modul zur Aufnahme des totalen
Signals getriggert. Die Pulse des Pulsgeneratofdenuiberwiegend (s. Abb. 6.9) jeweils tber
einen Pulsformer (Gate & Delay, Fa. Ortec), mit dgtaichzeitig der Siganalzeitpunkt
verschoben werden konnte, in TTL-Pulse transforimverden.

Fur die Gittersteuerung des Infrarotfarbstofflasstsde ein Schrittmotor tber eine spezielle
Computerschnittstelle (UNIBI) mit einem ComputeiC(B86-CPU, 16 MHz) fur die Daten-
aufnahme im Interrupt-Verfahren gesteuert.

Die Bildaufnahme erfolgte mittels eines Slow-Sc&@DEKamerasystems, das im wesentlichen
aus der in Anhang D vorgestellten CCD-Kamera, einSpannungsschalter im Nano-
sekundenbereich, und einem Computersystem (PC #86-G3 MHz) inklusive einer
speziellen Software fur das Auslesen der Kameradagstand.

Bei der Datenaufnahme wurde der Bildverstaker renbr vorgewahlten Verzogerungszeit
jeweils fur ein festgelegtes Zeitintervall ge6finstit jedem Laserschuld wurde wahrend der
Offnungszeit das Photonensignal vom Szintillatoekbnisch mit dem 28@84 Pixel
umfassenden CCD-Chip der Kamera aufintegriert uschrjeweils 10 Laserpulsen Uber eine
serielle Computerschnittstelle ausgelesen. Mitgler speziellen Analog/Digital-Karte
(12Bit-AD-Wandler) wurde das Signal analog ausgaiesnd in 2 Byte Zahlen digitalisiert.
Bei den Zeitscheibenaufnahmen wurden mit dem P@fBnom jeweils 350 bis 400
Einzelbilder ausgelesen und in einer 2884 grof3en Zahlenmatrix aufsummiert. Die Daten
wurden wahlweise in einem 2Byte- oder 4Byte-Zaldemft abgespeichert.

6.3.3 Absschatzung des Molekularstrahldurchmessers

Die Kenntnis des Molekularstrahldurchmessers ansadzisitionsort ist fir eine Abschatzung
der Grof3e des Dissoziationsvolumens erforderlich. 3rahldivergenz kann rein geometrisch
abgeschatzt werden, wenn der Skimmerabstand so ge®ahlt wird, dal die
Strahlabschalung in dem Bereich der freien molekual&tromung erfolgt. In diesem Fall kann
angenommen werden, dal3 sich die Moleklle auf gargeh Trajektorien bewegen.

Aus der Zeichnung (s. Abb. 6.10) wird ersichtlichie sich der Strahldurchmesser am
Dissoziationsort geometrisch abschatzen lal3t.Abstand von Dise zu Skimmeggokonnte
zwischen 50 mm und 220 mm variabel eingestellt werdDie Distanz von der
Skimmeroffnung bis zum HJ-Dissoziationsoi; Betrug ca. 100 mm. Bei einer Disen6ffnung
Dy O 0.504 mm und einem Skimmerduchmessegf1.99 mm ergab sich mit

- DDd + Ds
DStrahI - xsr xd + Ds
s

ein geometrischer Strahldurchmesser zwischen 3r@9(Xys = 50 mm) und 1.68 mm
(Xdgs= 220 mm) am Dissoziationsort. Im Experiment bgtiDsyanca. 2 mm (4= 120 mm).
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Abb. 6.10 @geometrische Abschéatzung des Strahldurchmessers)
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Kapitel 7 Eigenschaften des bildgebendeflugzeitmassenspektrometers

7.1 Experimentelle Auflosung (Fehlerrechnung)

Die Geschwindigkeits- und Winkelauflésung fur deetrbchteten Prozeld wird durch die
Unscharfen Av?,Av?,Av;> der berechneten kartesischen Fragment- Gesclykeits-
komponenten im Schwerpunktsystem der (des) Edykbe¢genzt. Die Unschéarfen kdnnen mit
einer gaul3schen Fehlerfortpflanzung unter der Ameahdald die mit Fehlern behafteten
MeRgroBen x, y, tu®,u”,u® voneinander unabhangig sind, unter Verwendung de
Koordinatentransformation 5.3a abgeschéatzt werden.

Bei einem endlichen Startvolumen, dessen genauBeGdarch das Schnittvolumen zwischen
dem Molekularstrahl und dem Nachweislaser (mit daserpulsdaue/t) bestimmt wird,
ergibt sich mit:

Ax , Ay : resulierende Ortsunschéarfen fur die Fragmeriligdoiig durch ein endliches Nach-
weisvolumen, einer endlichen Pixefigdnd Abbildungsfehler durch die Gitter
Az : Unscharfe des Startvolumens parallell zur Dietalchse
Atap : resulierende Zeitunscharfe aus der festgeldgildnerstarkeroffnungszeiT,
der Laserpulsdauer und der Zeitaufigsder Elektronik

Au®,Aus® ,Auy® - Unschérfen der Komponenten der Schwerpunktsgesdigkeit

lab
X

X
und vj”:?—u vP==-u vP =v/® =V (1)

far Av?, Av?

AV (xt) = \/G msz +(t12 mtApjz Hau®)® vy :\/G myj2 +(t—>; [t Apjz +(Au';‘b)2

(7.1a,b)

Die Umkehrfunktion M(t) zu Trug (s, .v>.m) (s. 1.3.1) wird implizit (iber die Masse m undhde
Gitterabstand sparametrisiert. Nur wenn glg (s,+2° m) in erster Naherung von snabhangig
ist (Raumfokussierung), kann (fir eine feste Magsg v’auch fur ein endliches
Nachweisvolumen eindeutig Uber die Flugzeit t Ibestt werdenAv.” 1aRt sich dann flr eine
gegebene Zeitscheibe zu der mittleren Flugzeit t mi

Vz(t) N

AvP = X Ao

(7.1¢)

abschatzen (s. auch 1.12). Sind die Unschatigff,Au® ,Au® der Schwerpunktsgeschwin-

digkeitskomponenten, wie im vorliegenden Experime@geniber den anderen Mel3fehlern
klein, kbnnen diese in guter Naherung vernachléssegden.

Fur ein punktformiges Startvolumen, eine infiniteale Laserpulsdauer und eine ideale

lonenabbildung, ist die Auflosung der Geschwindigh@®mponenten,y vy, v, nur durch die
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gewahlte BildverstarkertffnungszeT und die PixelgroReéxAy limitiert. Bei einer Bild-
Matrix von 286<286 Pixeln kann das totale Geschwindigkeitsint&fvalax , -Vimax ] 1&ngs einer
Koordinatenachse dann bestenfalls in 286 Intemalébgebildet werden. Die relative
Aufldsung fur die y und v Geschwindigkeitskomponenten wird somit auf ca.%.Begrenzt.
Fur die HJ-Dissoziation ergab sich mijtay=17460m/sek (in grober Naherung) ftiv;" und
Av§|D eine absolute Auflésung von ca. 123 m/sek. Did@suing fir die ¥ Komponente wurde
durch die Dicke der Zeitscheiben bestimmt. Im Ekpent wurden 11 Zeitscheiben mit einer
Bildverstarkeroffungszeit von ca. 15 ns aufgenomni2er Bildverstarkeroffnungszeitpunkt
wurde um jeweils von 20 ns verschoben. Hierdurcihdedie relative Auflosung fur diev
Komponente auf ca. 18 % begrenZivf ca. 3180 m/sek), wobei das in eine Zeitscheibe
abgebildete Geschwindigkeitsintervallv;” mit zunehmender Flugzeit wegen (1.12) immer
schmaler wurde (s. Abb. 7.1a). Die Auflésung fiie di-Komponente war in der letzen
Zeitscheibe, in Vergleich zur ersten, fast zweihidier (Abb. 7.1b).

Abb. 7.1a: Verlauf der inversen Flugzeitfunktion(t) fur V, = 60 Volt (s. Kapitel 1.3.1). Die
lonenflugzeit t ist eindeutig uter Naherung) miy® verknlpft {/5° =V (t)).

Abb. 7.1a 18000 —p—

Inverse Flugzeitfunktion (\,(t) = v,*)
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Abb. 7.1b: Absolute Auflésung voiv,” in den 11 Zeitscheiben (mMT = 20 ns) als
Funktion der mittleren Fheg t fur Wasserstoffatome aus der HJ-Disso-
ziation bei 60 Volt (ideabst)

Wenn der Geschwindigkeitsbetrag v, der Uber derzd®omit einer bestimmten Energie
auftretenden Fragmentgruppen separat (z. B. Uber Hugzeitmessung) bestimmbar ist und
das Signal aus verschiedenen Geschwindigkeitsgruppe keiner der aufgenommenen
Zeitscheiben in gemeinsame Pixel gezahlt werden kanhflr die jeweilige Gruppe der Betrag
der w-Komonente direkt aus den-wind y-Komponenten mit einer relativen Auflésung von
jeweils 0.7 % viel genauer als Uber 5.3a

mit : \%

z

=V -V,’-v?* (7.2) berechenbar.

X
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Das Vorzeichen von pkonnte jedoch nur direkt Gber die Umkehrfunktiog(ty bestimmt
werden, so dal3 dieses fur das Zeitintervall, inedeg-Komponenten beider Vorzeichen
abgebildet werden konnten, unbestimmt blieb (zeBultierte bei den Zeitscheibenaufnahmen
mit 60 Volt Abzugsspannung ein Intervall von ca0@3n/sek unbestimmten Vorzeichens in
der flinften Zeitscheibe (Abb. 7.1Db)).

Die resultierende Auflosung, die sich den 11 Zéidoen erzielen lie3, war fir die
Bestimmung der allgemeinen differentiellen Gescliigkeits- und Winkelverteilung im
Vergleich zu einer einfachen Projektion z. B. [2@ifgrund der erhdhten Informationsdichte
wesentlich hoher.

Bei der Auswertung der Zeitscheibenbilder (s. Kelfl0) wurde 7.2 implizit in der Rechnung
berticksichtigt, so dal3 der Geschwindigkeitsbetragmit der dort durchgeflhrten
Fehlerquadratminimierung auf bis zu ca. 100 m/sslag bestimmt werden konnte.

In Abb. 7.2a und 7.2b ist die relative und die &btsoradiale Geschwindigkeitsauflosung

2 ..
AV =\/(Avx'ab)2 +(Avy'ab) fir die einzelnen Zeitscheiben, fiin ¥ 60 Volt und einer Off-

nungszeit von 20 ns mit der Abschatzung 7.1a ubb Berechnet worden. Es wird ersichtlich,
daBAvy) mit x, y und der Flugzeit variiert.

Abb. 7.2a Geschwindigkeitsauflésung Av,, in den Abb. 7.2b  Geschwindigkeitsaufldsung Av, in den
Zeitscheiben T, bis T, (relativ in %) Zeitscheiben T, bis T, (absolut in m/sek)
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7.2 Kiriterien fur die Wahl der Feldstarken bei dembildgebenden FMS

Bei dem b-FMS mit einem homogen Abzugsfeld in zARiag wird die relative Auflésung der
Geschwindigkeitskomponenten in der x-y-Ebene nurcldudas Verhéltnis von dem
Durchmesser des Nachweisvolumens in der x-y-Ebadedem maximalen Durchmesser der
Abbildung auf die MCP bestimmt. Beim gegebenen MiPehmesser D sind die Feldstarken
des b-FMS deshalb so zu bemessen, dal3 die Gesaykaitsigruppen aus dem untersuchten
Fragmentationsprozel3 Uber den ganzen MCP-Durchmedsgebildet werden kdnnen.

Die relative Auflosung Ry[mit Rv, =Av,/(2vmay) in %] fir die Geschwindigkeitskomponente
v,® kann iiber den Quotienten aus dem iber die UmkieiiZe,(Vmay (S. 1.6) gegebenen
Flugzeitintervall, in das die lonen “abgebildet’ nden kbnnen und der mit einem idealen

Szintillator (Abklingzeit = 0 ns) erzielbaren ZakeibendickeAT min :\/ATON2 +ATAp2

1 —_ ATTurn (Vmax) —_ \/E Eﬁnl]/max

sz - - \/Emein - qu mein

mit (7.3)

abgeschatzt werden. Z enspricht der mit dem ide&intillator maximal erzielbaren Anzahl
nicht Uberlappender Zeitscheiben. Bei gegebenemimaden Fragmentimpuls Wy ist Z
umgekehrt proportional zur Abzugsfeldstarke @&ir ATnin = kons.). Deshalb wird jE
maoglichst klein gewdahlt. Die Ubrigen Feldstarkenrdem dann so bemessen, dal3 die
Raumfokussierungsbedingung (s. 1.9) Ao = O erfullt wird. Hierbei ist zu beachten, dal3
eine raumfokussierende Abbildung nur mit einer &rg Flugstrecke D (im Experiment D =
0.45 m) mit einem schwachen Abzugsfeld lkei den erforderlichen hohen Nachbeschleu-
nigungsfeldstarken mdoglich ist, da sich der Abstates Raumfokussierungspunktes mit
abnehmender Feldstarke éntfernt (siehe Abb. 2.4). Der maximale DurchmeBgex fur die

1
Abbildung am Ort der MCP kann mit (1.5) ufg :Emwmaf durch

D U

max

( ZZ]EE% + Trst (EZ’ Es)\J Ij/max = V EKin (74)

abgeschatzt werden.

Dmax ist fur Fragmente mit einheitlicher Energie undseéhen Geschwindigkeitsverteilung
(néherungsweise) gleich. Da die Fragmentgeschwkedigm.x fur eine feste Translations-
energie proportional zL/ /m ist, nimmt Z bei festem [ proportional mit/m zu.

Wegen der hohen Geschwindigkeit der H-Atome vornzhid 7460 m/sek war es jedoch nicht
maoglich, die Potentiale des b-FMS so zu wahlen, wE(Erfullung der Raumfokusbedingung
die lonen noch auf den ganzen MCP-Durchmesser dtgelwerden konnten. Mit den im
Experiment gewahlten Spannungen ergaben sicATi ca. 9 ns (fur m =1), so daf’ #ifx,
=7ns und einer Bildverstarker6ffnungszéillgae Von ca. 15 ns (s. Kapitel 11.3) die

Zeitscheiben Uber ein ZeitintervalT i, =\/ATOrt2+ATAp2+ATGaIezvon mindestens 19 ns
Halbwertsbreite verschmiert wurden.
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7.2.1 Potentialwahl fur die Abbildung schwerer Frgmente

Bei groReren Fragmentmassen sind infolge der Implued Energieerhaltung die
Fragmentgeschwindigkeiten kleiner. Um z. B. eifatinee Auflosung Ry von unter 10 % flr
lonen der Masse 17 zu erhalten, dirfen diese iafierdes b-FMS nur ein Potential von
maximal ca. 100 Volt durchlaufen. Zum Nachweis dam MCP-Detektor muf3ten diese dann
vor dem Detektor auf einige tausend Elektronenvalthbeschleunigt werden. Bei der in
diesem Experiment vorliegenden Molekularstrahlgesatiigkeit von ca. 500 m/sek senkrecht
zur Detektorachse wirde es bei einer Masse vonmd au einer Drift von mehreren
Zentimetern, ohne Kompensation mit einem geeign&eerfeld innerhalb der Driftstrecke D,
kommen.

In den Abbildungen 7.3a bis ¢ wird der Einflul3 ddyzugsspannung Vauf den maximal
maoglichen Durchmesser D einer Zeitscheibe, auftiig®retisch erzielbare Zeitauflosund
(idealer Szintillator), und auf die Anzahl Z nidlidgerlappender Zeitscheiben deutlich.

In den Abbildungen 7.3a und 7.3b wird die Wirkureg &aumfokussierung auf Z am Beispiel
der Atommasse 1 und 17 fur eine feste kinetischexdgt@ veranschaulicht. Naherungweise gilt:
Z=+/m In Abb. 7.3c sind DAT und Z mit den experimentellen Parametern (inAtasildung
angegeben) berechnet worden.

—— Zeitscheibenanzahl Z
------ Durchmesser D [mm]

(Abb. 7.3a) s Zeitunschafe AT [ns]
50
i\ V, = 1Volt
40 V, =60 Vot
7 e e e e D =045m
30 4 -
As =0.5mm
D [mm]20 ] ATAp =7ns
AT [ns] 4
min 10.] Vinax = 970 m/sek
] Masse =17 amu
0 1 * 1 L : § ® 1 ¥ L v T ¥ 1 % 1] M T . 1
10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
(Abb. 7.3b)
A Masse 1, kinetische Energie wie in Abb. 7.3a
404 e
Z e
1o AAAAAAAMAAAAAAAAAAA‘
D [mm] 20 7 AAA AAAAAAAAAAAAAAAAAAAA
ATmin [nslo-: = AAAAAA AAAAAAAAAAAAAAAAAAAAAA Vmax = 4000 m/Sek
BBANpAAABOLE Masse = 1 amu
0 T ¥ T ¥ T ¥ T ¥ 1 Ll ] ¥ T L T ¥ T ¥ 1
10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
(Abb. 7.3¢)
50 -
i V, = 100 Vot
404 V, = 5000 Volt
J =045m
D [mm] | ATy, =7ns
20+
AT . [ns] A _
min [ 10_ - Vo = 17460 misek
] Masse =1amu
0 T T T T T T T N T v T - T N 1 x T " 1

10 20 30 40 50 60 70 80 90 100
Abzugsspannung V, (in Volt)
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Kapitel 8  Erste Ergebnisse

8.1 H'- Flugzeitspektren

Die resultierende Flugzeitverteilung aus der HJsbsation wurde unter einem
Polarisationswinkel von 0° und 90° mit dem im Kapi8.2 beschrieben Vielkanalzahler bei
einer Kanalbreite von 5 ns aufsummiert, ohne di@etauftreffpunkte ortsaufgelost
nachzuweisen. Hierbei wurden an das b-FMS die fie @eitscheibenaufnahmen
erforderlichen Potentiale angelegt. Die in den Mienalplatten freigesetzten Elektronen sind
entweder Uber die mit Aluminium bedampfte (Phospt&xintillatorschicht oder mit einer
Metallelektrode [l 40 mm) aufgefangen worden.

In den Abbildungen 8.1 bis 8.4 werden bei 0° und §@messene Spektren mit simulierten
Spektren fur entsprechende Potentiale verglichanohaem die simulierten Spektren jeweils
auf die gemessenen Spektren normiert worden sidSpektren stimmten mit den simulierten
Spektren relativ gut Gberein, wenn die im Experitrargegebenen Abzugsspannungen jeweils
um 2 Volt erhéht wurden.

Vergleich von gemessenen und simulierten H*- Flugzeitspektren

200Abb. 8.1 Abb. 8.2
180 I f - gemessen 0° 25 Volt L — — gemessen 90° 25 Volt
|| --——— simuliert 0° 27 Volt -———— simuliert 90 27 Volt
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2 140l
5] 100 |
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5
X ool ! 8
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® 80r 50 |
N x
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L I
g | [ | wf
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Dies legt den Verdacht nahe, dal’ die Abzugsspammubegi dieser Messung systematisch um
2 Volt verschoben waren, da selbst bei einer Manaider Flugstreckenlange oder der
Nachbeschleunigungsspannungen um den Faktor 2 iauFldgzeitskala geschoben wiurde,
ohne das sich dabei die relative Verteilung aufaiiizelnen Flugzeitkanale (merklich) andert,
da (in guter Naherung) die Flugzeitabhangigkeit wier w-Komponente nur Uber die
Feldstarke Ebestimmt wird (s. 1.5).

Bei einer Kanalbreite von 5 ns gibt ein so aufgemames Flugzeitspektrum Auskunft Uber die
Verteilung des gesamten lonensignals auf einen &afeinanderfolgender, jeweils 5 ns
“dicker” Zeitscheiben. Aus dieser Verteilung kana telative Gewichtung fir die gemessenen
zweidimensionalen Zeitscheiben ermittelt werderr. #¢n direkten Vergleich zwischen den
einzelnen gemessenen und theoretischen Bildernewmar direkte Gewichtung jedoch nicht
erforderlich.

In Abb. 8.5 wurde die Flugzeitverteilung aus derBidsoziation unter einem Polarisations-
winkel von 0°, 45° und 90° (W= 60 Volt) mit der theoretischen Winkelverteilubhgrechnet.
Fur 90° ist zusatzlich ein Flugzeitspektrum augeMonte-Carlo-Simulation mit 5000 lonen
eingezeichnet. Die Verteilung andert sich in chemagtischer Weise mit der Polarisation.

Abb. 8.5 Simuliertes H Flugzeitspektrum (60 Volt)

0T e Polarisation 0°
. 1 —eme 45°
¢ 3 _— " 90°
S Monte-Carlo 90° (fir 5000 lonen, 5 ns Kanalbeite)

Zahler [je Intervall]
i

il
T T T

T 1
950 975 1000

T T T 1 T

T T |
750 775 800 825 850 875
Zeit [ns]

T T T T

T T
900 925

In mit vergleichbarer Teilchenzahl (50000 - 100@@)nte-carlo-simulierten Spektren zeigten
sich, wie in den gemessenen Spektren, zwischen eilezelnen Flugzeitkandlen heftige
Schwankungen (siehe Abb. 8.5). Vor jeder Zeitsdmanfnahme wurde ein*HFlugzeit-
spektrum aufgenommen und mit einer Simulationsresgnverglichen, um sicherzustellen,
dal} alle abgebildeten H-lonen aus der HJ-Photadatsan bei einer Wellenlange von 266 nm
entstanden sind.

55



Kapitel 8 Erste Ergebnisse

8.2 Optimierung der experimentellen Parameter uncerste Zeitscheiben

Anhand der B Flugzeitspektren wurden die experimentellen Patamwie das Laserdelay
zwischen Dissoziations- und Nachweislaser, Lasemitaten, Polarisation des
Dissoziationslasers, Dusenzeitpunkt, HJ-Argon-Misgjsverhaltnis, das erforderliche
Frequenzintervall (Scan-Intervall) Uber das dernt2 INachweislaser variiert werden mulf3te
und die MCP-Spannung zum Einzelteilchennachweisnogt.

Vor jeder Zeitscheibenaufnahme wurde eiit Rlugzeitspektrum aufgenommen um sicher-
zustellen, da3 nur HJ dissoziierte und der Sigmalamus dem Hintergrundgas in der
Vakuumkammer (z. B. Kohlenwasserstoffspuren) vert@ssigbar war. Die Feinein-stellung
des Scanbereiches um 121.6 nm erfolgte tUber dd&tdiBeobachtung von Einzelbildern (Uber
je 10 LaserschuRR). Bei einem zu kleinen Scanindemwaren die Bilder unter einem
Polarisationswinkel von 0° oder 90° parallel zus$iziationslaserstrahlachse asymmetrisch.
Die Zeitscheibenaufnahmen erfolgten mit folgendarafetern :

-266 nm UV - Laserenergie 0.4 mJ 0.5 mm FWHM)
-121 nm VUV- Laserenergie 10" Photonen je Puls (O 0.7 mm FWHM)

Bei der Bildaufnahme wurde die Gasflllung in deff@enzfrequenz-Mischzelle [2] von ca.
450 mbar auf ca. 10-50 mbar zur Reduzierung der \dserleistung abgepumpt. Die
absolute VUV-Laserleistung konnte bei diesen Intaten nicht mehr bestimmt werden. Des
weiteren wurde der 212.5 nm Laser durch Blockieles Pumpstrahls (ca. 90 %) von dem 424
nm Farbstofflaser (s. Abb. 6.8) stark abgeschwadhr VUV-Scan erfolgte ohne
Phasenanpassung, um Uber den vollstdndigen Scatbemn ca. 300 GHz eine konstante
VUV-Laser-Leistung zu erhalten.

Die Zeitscheibenaufnahmen wurden mit einer Bild&keréffnungspulsdauer von 20 ns
durchgefiihrt (bei dieser Pulsdauer lag die tatséuhlOffnungszeit des Bildverstarkers bei nur
ca. 13 ns (s. Kapitel 11.3). Die Verzégerungszeg Bildverstarker6ffungspules relativ zum
Nachweislaserzeitpunkt wurde zwischen den einzeletscheibenaufnahmen um jeweils 20
ns verschoben.

Die Duse wurde mit einem 10- bis 12-prozentigenAdgen-Gemisch bei einem totalen Druck
von ca. 1 bar betrieben. Bei einer Disenéffnungsaa 150us ergaben sich 350 mm hinter
der DUse Pulse mit einer Halbwertsbreite von 18@B0Dps.

8.3 Bildaufbereitung

Die mit dem Slow-Scan-Kamerasystem [Anhang D] auwbgemen Bilder muf3ten in einer
geeigneten Form aufbereitet werden, um mit den Igtnben Bildern direkt verglichen werden
zu konnen.

Die Zeitscheiben wurden urspringlich jeweils inee#86<384 Pixel grol3e Matrix des CCD-
Chips abgespeichert. Eine Flache von mindesteng93Bixeln (25 %) war somit selbst bei
optimaler Abbildung fur den direkten Bildvergleiaghbedeutend.
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Vor dem Bildvergleich muf3te zuerst der AbbildungBstab auf die Bildmatrix ermittelt
werden. Im Experiment wurde dieser aus dem bekanbBiechmesser des gut sichtbaren
Szintillatorrandes von 40 mm Durchmesser ermiti@#r Szintillatordurchmesser wurde tber
eine Lange von 359 Pixeln abgebildet. Somit ergetb f§ir jedes Bildpixel eine Feldgrol3e von
ca. 0.11x 0.11 mn3. Die simulierten Bilder wurden analog zu den Mé@esn in einer jeweils
286x286 Pixel groRen Matrix abgespeichert.

Die Simulation wurde mit der im Experiment benutzt&bzugsspannung U= 60 Volt
durchgefuhrt, wobei sich fir die Zeitscheiben ant @r MCP rechnerisch ein maximaler
Durchmesser von ca. 30 mm ergab (s. Abb. 7.3c)s@wven den Zeitscheibendurchmessern der
einzeln gemessenen und simulierten Bilder ergal siice gute Ubereinstimmung, wenn die
gemessenen Bilder mit dem ermittelten Abbildungsstadfdskaliert wurden.

Um die gemessenen Bilder mit den simulierten Bildesrgleichen zu kénnen, muften sich die
Bild- und Simulationsmatrizen auf einen einheitdiohKoordinatenursprung beziehen. Dieser
war bei den gemessenen Bildern Uber den geomedridefittelpunkt der runden Zeitscheiben
gegeben. In der Praxis wurde der Mittelpunkt beeeimoglichst symmetrischen Zeitscheibe
ermittelt und anschief3end in ein 2286 Pixel grof3es Feld mit den Mittelpunktskoordamat
(143,143) zentriert. Die Ubrigen Zeitscheiben wardann um dieselben x- und y-Koordinaten
verschoben. Ein abschieRender Vergleich stelltbesicob die Kameraposition bei allen
Zeitscheibenaufnahmen unveréndert war (nur bei denischeiben mit gut sichtbaren
Szintillatorrand konnte dies unmittelbar kontraflizverden - dies war in fast allen Bildern der
Fall).

Infolge der Molekularstrahlgeschwindigkeit von c&00 m/sek kam es zwischen der
“frihesten* und “spatesten“ Zeitscheibe in der R&dsbildebenen zu einer raumlichen
Verschiebung senkrecht zur Detektorachse. Bei der Bxperiment vorliegenden
Flugzeitdynamik von 210 ns betrug die relative ¢hrsbung nur ca. 0.1 mm (ca. eine
Pixellange), so dal? die Zeitscheiben nahezu unsreralegebildet wurden. Insgesamt wurde
der ganze Zeitscheibensatz infolge der Molekulahndgieschwindigkeit um ca. 0.35 mm relativ
zur Detektorachse verschoben.

AnschlieRend wurde eindeutiges Stdrsignal und ssisth verteiltes Untergrundsignal in
geeigneter Weise vom Nutzsignal getrennt, um dasnv&menzverhalten bei der
anschlieBenden Auswertung Uber eine Fehlerquadratdiérung mit einem in geeigneter
Weise simulierten Bildersatz nach Méglichkeithtizu verfalschen.

Die Wirkungsweise der hier angewandten Stoérsigmailelerung wird im folgenden
beispielhaft an drei Zeitscheiben auf den Seiten.58 demonstriert.

In Bild 1 ist das lonensignal tber 10 Laserschuf¥efiie feste Wellenlange summiert worden.
Infolge der Dopplerverschiebung wurden selektiv lomen, deren Doppler-frequenz innerhalb
der Laserbandbreite von ca. 100 GHz fiel, fir dererGeschwindig-keitskomponente also
[Vo(1- w/c) Vol 50 GHz erfillt war, nachgewieseny&121.6 nm Lymarw).

Aus dem eingezeichneten Profil zu Bild 1 (Profil &) die resultierende Auflésung fur die
Abbildung eines lons zu entnehmen, dessen Sighiatandig innerhalb des markierten Profils
liegt. Die Profilform, die von einem einzelnen l@sultiert, liel3 sich mit einer 2dimensionalen
gaul3férmigen Pixelverteilung bei einer Halbwertgbrgon 0.8 mm gut wiedergeben (s.Profil
1).

In den Bildern 2 u. 3 wurde das Signal Uber jew8B0 Laserschul® summiert, wobei die
VUV- Wellenlange Uber ein Frequenzintervall von4@0 GHz variiert wurde.
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Die Originalbilder sind stark verrauscht. Aus deigehérigen markierten Bildprofilen (Profil 2
u. 3) uber jeweils @86 Pixel (fur Bild 3 zusatzlich Uberf286 Pixel) sind jetzt heftige
Signalschwankungen von Pixel zu Pixel sichtbar veksentlich groRer als die zu erwartenden
Pixelschwankungen sind, die sich aus einer Summatiber die im Einzelspektrum
beobachteten gaul3férmig verteilten Einzelsignajelezen wirden.

Auf den Zeitscheibenbildern wurden meist in einigansend isolierten Pixeln, die Uber die
Bildmatrix zufallig verteilt waren, Signaleintragestgestellt, die mit dem Signaleintrag in den
strukturierten Pixelbereichen vergleichbar oderasogrtf3er waren. Die Bilder waren auch
nach Untergrundabzug und selektiver Signalelimamafab einem geeignet gewahlten oberen
Grenzwert) meist sehr stark verrauscht (s. Bildétrofile 2-3).

Das Rauschen konnte durch Kihlen des Bildverstérkeit Kihlwasser (auf ca. 15 C°)
verringert werden. Durch eine gauf3gewichtete Gigttder Bilder tGber 9 oder 25 Pixel
wurden die strukturierten Bereiche durch den Raaustehil stark verschleiert.

Als geeignete LOsung zur Reduzierung des Rausdlgntéine dabei den strukturierten
Signalanteil merklich zu verandern, hat sich eirefselektives Glattungsverfahren heraus-
gestellt, bei dem nur Uber diejenigen Pixel, die Vrergleich zu ihren unmittelbaren
Nachbarpixeln deutlich mehr Signal enthielten, gt#gt wurde. Bei der “Glattung® eines
solchen Pixels wurde die Signalmenge des betrafféheels durch den Mittelwert von den 8
unmittelbar benachbarten Pixeln ersetzt. Wobeiejmanur tUber diejenigen Pixel selektiv
geglattet wurde, die von mindestes funf unmittetbaNachbarpixeln umgeben waren, deren
jeweilige Pixelzahlrate um mindestens 5 % kleilgmdas zu glattende Pixel war.

Das oben vorgestellte Verfahren wurde mit unteestiiihen “Schwellen-Kriterieren” fur die
selektive Glattung getestet, wobei mit den oberageten Zahlen die besten Resultate erzielt
wurden. Die gemessenen Bilder wurden jeweils melsrimatereinander selektiv geglattet, bis
die Pixelwerte nach ca. 3 bis 10 Zyklen konvergiert

Das Konvergenzverhalten wird am Beispiel des Eproéils (Profil 3a) demonstriert. Die
Wirkung der selektiven Pixelglattung im Vergleich einer Gaul3glattung ist aus den Profilen
2-3 zu erkennen. Signal welches nur in ein is@®giRixel gezahlt wurde, wurde vollstandig
unterdrickt und heftige Pixel-zu-Pixel-Schwankungamrden gedampft, so dal’ die selektiv
geglattete 2dimensionale Intensitatsverteilung deinhillenden, der urspringlichen
2dimensionalen Intensitatsverteilung entsprach. B&ske Rauschen konnte mit diesem
Verfahren in allen Zeitscheiben wirkungsvoll redurziwerden.

Die folgenden Bilder sind jeweils auf ein Pixelnmaxim von 4095 Z&hlern normiert und in
einer einheitlichen Farbtabelle mit 64 Farben dstejlt worden, wobei der Farbwert der
Hintergrundfarbe dem Wert maximaler Intensitat celaer Z&hlrate von Null entspricht.

Farbtabelle : Werte 0-63

Die Wirkungsweise der selektiven Glattung fur jeBéd wird an einen jeweils markierten
Bildprofil Uber 20286 bzw. %286 Pixel demonstriert.

In Bild 1 ist die Orientierung der Bilder relativ Zlem Koordinatensysten®einge-zeichnet.
Der Dissoziationslaserstrahl verlauft parallel 2u ith Bild 1 eingezeichneten x-Achse.
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Bild (1) 10 Laserschul ohne Scan (original) 10 Laserschub ohne Scan (selektiv gegléttet)
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Kapitel 9  Theorie zur Auswertung der Zeitscheiben

9.1 Differentielle Winkelverteilung und Koordinatentransformation

Im folgenden Kapitel wird aufgefiihrt, wie mit den iRahmen der Diplomarbeit entwickelten
Methode die 3dimensionale Geschwindigkeitsvertglunaus einem (beliebigen)
Fragmentationsprozel3 explizit auf die Form einerffedintiellen Winkelverteilung
(Wahrscheinlichkeitsdichteverteilung) tberfuhrt dem kann.

Hierzu ist es sinnvoll, die Fragmentverteilung kgiwlh einer ausgezeichneten Achse
darzustellen. Bei der Fragmentation eines MoleHutxh Photodissoziation mit polarisiertem
Laserlicht, wie im durchgefiihrten Experiment, ister d Polarisationsvekiét des
Dissoziationslasers eine solche ausgezeichneteeAdss die individuelle Wechsel-wirkung
der Molekiile nur von deren relativen Orientierungzabhéngt.

Um die molekllspezifische Geschwindigkeitsvertaijurdarzustellen, wird hierzu die
Geschwindigkeitsverteilung im Schwerpunktsystem Medekils in geeigneten Koor-dinaten
(hier Kugelkoordinaten) dargestellt. In dem durdtipeen Experiment wurden die Molekule in
einem Uberschallmolekularstrahl bei einer mittlehMolekularstrahl-geschwindigkeii,,,, die

in diesem Fall mit der Schwerpunktsgeschwindigiteg Molektils aquivalent war, dissoziiert.

Abb. 9.1 Ubersicht tiber die benutzten Bezugssysteme
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Zur genauen Beschreibung werden zwei kartesiscloedittatensysteme eingefuhrt. Das erste
Koordinatensystem ist mit dem Labor fest verbund8h (Laborsystem) wobei dessen
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vy-Achse mit der Dissoziationslaserachse und desséthse mit der Detektorachse des b-
FMS zusamenfallt. Der Auftreffpunkt (x,y) der lonender Detektorbenen wird durch zwei
Koordinatenachsen, die parallel zu der und y-Achse inK'®® verlaufen, beschrieben. Das
zweite  Koordinatensystem K  bewegt sich relatv  zu K® mit der
Schwerpunktsgeschwindigkeit T, wobei dessen wAchse parallel zur
Dissoziationslaserstrahlachse ausgerichtet ist.viigchse von K* verlauft parallel zu dem
Polarisationsvektd?. Die Orientierung des Polarisationsvekto® wird durch den
PolarisationswinkePp, der durch den eingeschlossenen Winkel zwischerDd&ktorachse
und dem Polarisationsveki®rdefiniert ist, festgelegt.

Die gesuchte differentielle Winkelverteilungl(¢, v) fir den Fragmentationsprozel3 ergibt
sich prinzipiell aus der Bestimmung der jeweiligdnzahl N der Teilchen, die mit dem
mittleren Geschwindigkeitsbetrag v innerhalb eiGeEschwindigkeitsintervalls dv unter dem
mittleren Raumwinkel 8, ¢ in das zugehdrige Raumwinkelelement mit der GrélRe
v’sin(@)dedpdv gestreut worden sind. Wenn jedem Bildpixel (x,myit Z Zahlern aus der
Zeitscheibe N(t) in eindeutiger Weise ein Koordamatektor @ ,, v) Uber eine geeignete
Parametrisierung der Foré(x,y,t) $(x,y,t), v(X,y,t) zugeordnet werden kann, folgt aus

Z(0 ,¢, v): Signalmenge die durch lonen mit den zugeeteim Koordinatend(,9, v)

erzeugt wurde

dV : GroRe des Volumenelementes dV (d¥sin(@)dodddv) in das die Teilchen,
infolge der Unschérfe dv des Gesndigkeitsbetrages v und den Unscharfen
der Winkel@und dp , die aus der Pixelgrof3e dxdy und der Zeitsaaicke
dt resultieren (sie sind im Aligeinen von dem “Ort” (x,y,t) abh&ngig)
gezahlt wurden

Nes: Totale Signalmenge

prinzipiell die gesuchte differentielle Winkelvattang (Wahrscheinlichkeitsdichte-verteilung)

[ ]
Z(6,¢,v) | Teilchen

|
NgesV2 Sin(e )d6d¢dV Laeradiant E(?gek)3J|

9(6.¢.v) =

Die Koordinatentransformation von den im Labor gesemen Koordinater, y, t (unter
Einbeziehung der mittleren Molekularstrahlgeschvgkeit (u,”,u™,0) ) in die Polarkoor-
dinaten ®, ¢ und v in K*® kann aus den folgenden mit den Operatoren A, Bl Gn
gekennzeichneten Transformationen zusammengesetienve

1. Berechnung der jeweiligen Fragment-  A[(X, ¥, t, u®,u®,0)] = (v vi? v

geschwindigkeit relativ zu dem Schwer-
punktssystem Raus der Flugzeit und
dem Auftreffpunkt (x,y) in der Bildebenen

2. Rotation des Koordinatensysten¥ #m Bl (v vy’ v3") 1 = (Vi Wy, Vo)

dessen x-Achse mit dem Polarisations-
Winkel Gp
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3. Transformation in Polarkoordinaten (C) C[ (vx, W, V2) ] = (6, ¢, V)

Mit der Transformation T €BA werden die Koordianteb,p ,v Uberx,y,t
parametrisiert.

©,¢,v) = CBA[(X,Y,1)] (9.1a)

Die Umkehrtransformation T=A"B*C™" parametrisiert die Koordinateqy, t iiber
0.9.v

(x,y,t) =A'B'CY @ .9.,v)] (9.1b)
Transformation 1: Der Operator A ist in (5.3a)idefrt worden

Transformation 2: Die Rotation des Koordinatensysté®® um dessen X-Achse mit dem
Polarisationswink®} kann mit der linearen Transformation

Vy 0 0 | (vf(p\|

( \ I_l |
|LvyJ:|LO cos@p ) sin@P)éﬂvﬁ)J (9.2)

vy 0 -sin@p) cos@P)J vip

beschrieben werden. Biésordinatentransformation wird im folgenden
mit dem Opera®abgekirzt

(Vi Wy, Vo) == B[ (v vy v3") | (9.3a)

Transformation 3: FUr die Darstellung der diffarelten Winkelverteilung in Kugelkoor-
dinaten mussen die Schwerpunkts-Geschwindigkeitglonenten (v v,
V;) nur noch in Kugelkoordinate®) ¢, und v beziiglich des System¥K
parametrisiert werden. Die Winke] ¢, unter dem die zufallig
orientierten Molekiile mit den Gschwindigkeitsbetvaglativ zu K*°
dissoziieren, ergeben sich aus der in Abb. 9.i2klatiehen Transformation.

Abb. 9.2 Transformation in Kugelkoordinaten

(A) (B)
Ay, _Vxll
." \2 o
9 | _-_vy N P+ T Vy__:
|
o | Yy L
|
v, N VX'

63



Kapitel 9  Theorie zur Auswertung der Zeitsteai

v= \/(vxz +v,? +v22) (9.4)
v
6= acos(vz) (9.5)
\4 ..
¢ =acos(————) (fur y=20)
V.tV

v
=aco(———=—=) + T far <0

Die Koordinaten Transformationen 9.4 - 9.6 werdendem Operato€ zu

(9.6)

(6,0,v) = C[ (v, W, V5) ] (9.7a)
und die Ricktransformationen

y=V cosB) cos)

¥=V cos@) sin)
y=V cosf)

mit dem OperatorC™ zu

(W W, Vz) =C™[(8,0,v)]  (9.7b)

zusammengefalit.

9.2 Transformation der Wahrscheinlichkeitsdichten

Im Experiment wurden die lonen je Zeitscheibe airfeeMatrix von 28&384 Pixeln
abgebildet. Fur jedes Pixel der Gri®a\y aus der Zeitscheibe der Nummer N(t) ist somit die
Signalmeng&(x, v, t), die innerhalb der Zeitscheibendickenach einer mittleren Flugzeit
am Ort §, y) des Pixels summiert wurde, bekannt.

Da jedoch bei dieser Methode die Zeitscheiben naahder aufgenommen wurden und sich
die Signalintensitat im allgemeinen wahrend der &&#3 geandert hatte, muf3ten die
Signalintensitaten einer jeden Zeitscheibe im Ahgtlgeeignet normiert werden.

Hierzu wurde zunéchst jede einzelne Zeitscheibelaudrmiert, indem jeder Pixelwert durch
die Summe aller Pixel der zugehdrigen Zeitscheibielidrt wurde. Anschlie3end wurde jedes
Pixel mit einem von der zugehdrigen Zeitscheibe aabigen experimentell bestimmten
Gewichtungsfaktor (Wert O bis 1), der die Vertegudes totalen Signals auf die einzelnen
Zeitscheiben charakterisiert (s."-HFlugzeitspektren Kapitel 8.1) multipliziert. Diso
erzeugten Zahlenwerte eines jeden Pixels in demekian Zeitscheiben geben dann die
experimentelle Wahrscheinlichkeit p(x,y,t) an, mr in dem “Volumenelement* der festen
GroRe AxAyAt am mittleren Pixelort X,y) der Zeitscheibe N(t), die zur mittleren
Teilchenflugzeitt gehort, einTeilchen eintreffen kann. Die Wahrscheinlichkeifggr, vy, t)
beziehen sich jeweils auf ein “Volumenenelemen®f&AXAyAt. Der Quotient aus p(X,y,t)
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und dem Wert des konstanten “Volumenelementestydt kann dann als eine experimentelle
Wahrscheinlichkeitsdichte W(x,y,t) interpretiert werden, durch die die von den
experimentellen Parameteren abhangige VerteilusgSignals auf die einzelnen Zeitscheiben
charakterisiert wird.

Z(x,¥,1) _ p(XYit)  [aichen

Wixy.H)= Ngetxdydt — cxdydt | misek]”

(9.8)

... +X+Y | Tmax
Aus der Definition 9.8 folgt:_[_x _[_Y_[T ~ W(X,y,t)dxdydt =1
und(x,y,t) = N g [W(X, y,t)dxdydt

Wenn insgesamt s Teilen ionisiert wurden, kann Z als der Erwartumegd interpretiert
werden, dalR Z Zahler im Zeitintervall dt innerhdlr Zeitscheibe N(t) in das Pixel (x,y) mit
der Flache dxdy nach einer mittleren Flugzeitrhsiiert werden.

Die gesuchte molekulspezifische GeschwindigkeiteMeng kann allgemein durch eine
Wahrscheinlichkeitsdichteverteilung(®, ¢, v) im Schwerpunktsystem K des Molekiils
beschrieben werden, die Uber die aus Abb. 9.1 ralisiten Kugelkoordinaterf, ¢, v
parametrisiert wird.

Durch das b-FMS wird(0, ¢, v) in die experimentelle Wahrscheinlichkeitsdichte-véutey
W(x,y,t) transformiert, durch die dann die spetifis Verteilung des lonensignalgehauf die
einzelnen Zeitscheiben beschrieben wird.

Da bei der #-Abbildung mit dem b-FMS die Teilchenzahl erhaltdaibt, mul3 zwischen den
beiden Verteilungen folgende Integralgleichung léréein:

+ X[ +Y [ Tmax n|2n |v 5 .
j_xj_Y L W(X,y,t)dxdydt =J; jo jo g(@,¢,v)v° sin@ dfdgdv=1 (9.9)

Die Transformation zwischen der experimentell bekan WahrscheinlichkeitsdichW/ (x,y,t)

und d6, ¢, v) kann durch eine geeignete Jakobitransformation sdvein den
Koordinatenvektoren (x,y,t) un¢®, ¢, v) und den korrespondierenden Volumenelementen
dxdydt bzw. dod¢dv beschrieben werden, die implizit das Abbildungkaéien des b-FMS
bertcksichtigt.

Werden die Koordinaten x, y, t in 'R Uber die Polarkoordinate®, ¢ und v im
Koordinatensystem R geman 8, ¢, v), (6, ¢, v) und t@, ¢, v) parametrisiert, ergibt sich,
unter Einbeziehung des Integralsatzes von JakabBuh

mit ‘T'l‘ : = Betrag der Jakobideterminante der Koordinassformation

T1(6, ¢, V)] = (X, Y, 1) (5. 9.1b)

folgender allgemeiner Zusammenhang zwischen W gund

7

[ [woo.pmy@ 1010 g vyirimedpar=[ [ [ g0 p v )2 sing v (9.10)
Der Wert der Determinant@‘l‘ ergibt sich aus:
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‘T_l‘ = ‘A_l EB_l[C_]( = ‘A_]( [tB_MI:_ j[ undB'=1 zu

K K K| | Ny N
5y Sl &
TR o e &
&, &, o160 ap
x a &% ¥ X
M, O Ol op
t2
und explizit unter Verwendung vcf)A'l‘:l/IAJ: EYA0) und [C?=Vv?Ein@)
y4
a
1 t2 2
zu (T = v° $in(@
1= a0 ™ @)
a

Weil die Integrale auf beiden Seiten der Gleichth@0 fur beliebige im gemeinsamen
Definitionsbereich der jeweiligen Integranden lieden Integrationsgrenzen Uber-
einstimmen mussen, ergibt sich folgender Zusammenbhaischeng(6, ¢,v) und W(x,y,t) :

2
9(6,9.vV)=W(x(@.¢ v).y@ 9 V)1 O ¢ v ))Da\; ©

a

o(v,0,¢) kann dann pixelweise mit den experimentell bekambtaten

Z(x,y,t): Zahler im Pixel (x,y) aus der Zeitscheibe N(t) mittleren Flugzeit t
X, y: Pixelkoordinaten
dxdy: PixelgréRe
t : mittlere gemessene Flugzeitt (definiert NummnerZeitscheibe N)
dt: Dicke der Zeitscheibe (durch Offungsdauer der Kanbestimmt)
Op : Polarisationswinkel des Dissoziationslasers
u® : Molekularstrahlgeschwindigkeit parallel zur Molddastrahlachse

,
V, (t) : Umkehrfunktion der Flugzeitfunktion T(,y)

in Verbindung mit der Koordinatentransformatio®, ¢ , v) =CBA[(X, Yy, t)] (9.1a)

uber
Z(x,y.t) _ t2 | 1|
XY, Teilchen
9(8,9,v)= (9.11)
N o dxdydt IV, (t) _ 3
9 Xy 7& L&eradland E(?;k) J

berechnet werden.

Die zu den Koordinaten x, y, t korrespondierendetafRoordinaterd, ¢ ,v der gesuchten
differentiellen Winkelverteilung & ¢ , v) ergeben sich formal aus der Transformatioha®
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Explizit kbnnen sie Uber die folgenden mit 5.3 @8 - 9.6 abgeleiteten Transformationen, die
Uber den Polarisationswink@, parametrisiert werden, berechnet werden :

v,:= cos@, )[ﬁ?x—ulf‘b)+ sin@, IV, () (siehe 9.3)

t

v(X,y,t)= \/(5 - u'xabjz +G - u'xabjz ¥ (Vz(t))z (9.12a)

B(x,y,t) = aco (9.12b)

\"

{—sin(@ 0 )E@ty—u{,ab)+ cos@p Wz ¢ )\|

d(x,y,t) =acoq (far y=0) (9.12¢)

d(x,y,t) =acoq

+10 (fiir w < 0)

Formel (9.11) verknlpft die MefRRdaten mit der geserch3dimensionalen differentiellen
Geschwindigkeits- und Winkelverteilung aus den gieibendaten.

9.3 Unterschiede in der Darstellung der experimeetlen und differentiellen
Wahrscheinlichkeitsdichte.

Nur bei im Molekularstrahl ausgerichteten asymrmselren Molekilen resultiert im
allgemeinen eine 2dimensionale Winkelverteilun@,$lf der Fragmente relativ zum
Polarisationsvektor des Dissoziationslasers. Beinerei isotropen Verteilung der
Molekulorientierungen im Strahl resultiert unabh@gngon der Symmetrie der Molekile
immer eine zu dem Polarisationsvektor rotationssgimsthe Verteilung.

Fir lineare Molekile, wie dem untersuchten HJ-Malekist die resultierende Winkel-
verteilung, unabhéngig von der Verteilung der Mdlekientierungen, rotations-symmetrisch
zur Polarisationsachse des Dissoziationslasers.

Die bei der HJ-Photodissoziation vorkommenden eéiskr Geschwindigkeitsgruppen wnd
Vo, werden hier mit den Indizes 1 (fur schnell) undf@ langsam) gekennzeichnet. Die
differentielle Winkelverteilung fur die jeweiligaskrete Geschwindigkeitsgruppe ist durch :
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1,(6) = 3/&3tsirt® (schnell)

(Siehe Anhang A Theorie zurPidsoziation )
1(0) = 3/4Ftco<d (langsam)
gegeben.

Bei der Photodissoziation treten sie simultan mesi bestimmten Verzweigungsverhaltnis auf.
Im folgenden wird das Verzweigungsverhaltnis dullen Gewichtungsfaktdrcharakterisiert.
Bei der HJ-Photodissoziation mit einer Wellenlang®mn 266 nm betragt der
Gewichtungsfaktorf fur die schnellen Teilche.64 [23] (der Gewichtungsfaktor fur die
langsamen Teilchen ist Uber “1-f* gegeben). Somgibd sich folgender Ausdruck flr die
resultierende theoretische Winkelverteilunga):

1,(8) = f [1,(8)+(1-f)[1,(6)  (9.13)

Prinzipiell sollte die experimentell gewonnene 3eisionale differentielle Geschwindig-
keitsverteilung o, ¢, v) (9.11) nach Integration Ubep und dem zur jeweiligen
Geschwindigkeitsgruppe gehérenden Geschwindigkédisiall [v+dv, v-dv] mit [1(0) bzw.
12(8) Ubereinstimmen. Die Verteilungplist gemal :

Ij"fo’i L(8)sin@)dfdg =1 (mit 10,0,v) aus 9.14)

auf 1 normiert.;b geht formal aus der Integration vor®g§, v) tber v undp hervor.

Es gilt :

1 27 |V,
1:(0) =51} 90,90y vidp v

9.4 Berechnung der idealen Zeitscheiben

Um die zugehdrigen Bilder berechnen (simulieren)kédanen, die bei der Abbildung einer
bekannten durch die differentielle Wahrscheinligtddichtefunktion 1,:2(8) beschriebenen
Fragmentverteilung entstehen wirden, mufy0) in eine zu der experimentellen
Wahrscheinlichkeitsdichtefunktion W(x,y,t) (siehe.8P analogen Funktion W(X,y,t)
transformiert werden. Die Besetzungswahrscheinéahksinm(x,y,t) fir ein Pixel(x,y) der
GroRRe dxdy in der Zeitscheibe N(t) mit der Dickestlidann allgemein tber

psim(X’ y’t) = V\ém(X, y’t)dXdydt

gegeben.

Da die beiden Geschwindigkeitsgruppen der real morkenden Winkelverteilung experi-
mentell bedingt immer Uber ein endliches Geschwikeitsintervall verschmiert sind, wurden
fur die Simulation der 3dimensionalen Geschwindigkerteilung die mit (06) bzw L(6)
gegebenen diskreten Winkelverteilungen (s. Ka®t8) durch eine sich tber ein endliches
Geschwindigkeitsintervall erstreckende Geschwingligikerteilung 10,v) ersetzt, um so die
jeweilige Fragmentverteilung aus dem zugehdérigess@iiationskanal, die sich jeweils tGber
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eine Schale mit einem gaulR3formigen Geschwindigbefs Av endlicher (Dicke) erstreckt,
beschreiben zu kdnnen.

Mit C : Normierungskonstante
FWHM : Halbwertsbreite der Geschwindig&eerteilung
oy : Standartabweichung, =", 5
v . Erwartungswert fur die Fragmentgeschwindigikeit
v, V,: Erwartungswert firvbzw. v»

ergibt sich dann allgemein folgende Ulfgeund v parametrisierte Funktiot ;,(6,v) zur
Beschreibung der Winkelverteilung einer Geschwikeiggruppe:

g (6:V) = L(“ B P, (cos@)) Dex{—o 5[("; V)ﬂ | Teldwn 3 |
v R B

Die resultierende differentielle Geschwindigkeitsggung | N ETACAY fur beide
Geschwindigkeitsgruppen ergibt sich dann, in Aniglag (9.13), mit (9.14) zu

(9.14)

(O.V)=flpa (B V+A-1)l 5, (6,v)  (9.15)

s B1BVs, Bov,

Die Normierungskonstante in (9.14)ergibt sich jeweils aus der Normierungsbedingung:
J’nJ‘ZnJ’v 5 . _ L —
AR | 54 (0, V)v°sin@)Odgdv=1 fur v= v, bzw.V,

1 1

Zu =—— bzw. C=——7— C ist fur alle O [-1,2] gleich
1 \/ZTBTVWf 2 \/ZTBT sz ( BOI 19 )

Das FMS transformiert die Verteilurig 3152\71\72(6’\/)’ in Abhangigkeit von den gewéhlten

Beschleunigungsspannungen, in charakteristischadimensionale Signal-muster auf den
einzelnen Zeitscheiben (siehe Kapitel 8). Die Simieage in jedem Pixel (X,y) ergibt sich aus
der Integration der kontinuierlichen Verteilung ﬂlﬁzvlvz(g'v) uber die Pixelflache dxdy

und die ZeitscheibendicksT.
Um die Integration Uber die Zeitscheiben praktisthchzufihren, muld . ﬁlﬁzvlvz(g’v)

Uber die Koordinaten x, y und t parametrisiert werdem. Analogie zu (9.10) kann die
Transformation von Ifﬁlﬁzvlvzw’v) durch das FMS mit einer entsprechenden

Jakobitransformation beschrieben werden.

Mit den FunktionaldeterminantdépA[], (B[], [ICO der Transformationen A,B,C ergibt sich mit
|Bl = 1, wobei die Koordinatef, ¢, v Uber x, y, t gemaR (9.1a) parametrisiert werde
folgende Beziehung zwischen der gesuchten FunkWég(x,y,t) und der vorgegeben

Wahrscheinlichkeitsdichtefunktion; BB, (6,v)unter Einfihrung der

Abkiirzung : 1(8,v) =1 5 5 ... (6,V)* 5in@ )
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In.[ '[ 1'(6,v)d@dgdv= I '[_F 1(6(x, y,t),v(x,y.t ))0C (A Ceixcyct = '[ Irm\/\ém(x,ytbdydt

m|n —X=Y Tmln

Da die aufgefuhrte Gleichung fur beliebige den Bi&bnsbereich von W bzw.l
einschlieRende Integrationsgrenzen gultig ist,tfolg

B M M| |¥x Nx Ox
Jy Oy vzl & & &
= % & p|dy Ny Yy _

.”I|(9(X.y,t),V(X,y,t))[3dTX £ e & medydt—J-IIV\ém(x,y,t)dxdydt,
N N ||z Nz Oz
x Ny Ol |& & a

1 1 OV, (t) _ ,
|C|_|c-l|_v E'kln(é’) |A = E)T F(O.V) =1 5400 (0.V)V TINE),

der Tranformation8(x,y,t) (9.12b), die Uber die Polarisation des Dmationslasersdp
parametrisiert wird, der Transformationen (9.12a)l  9.15) die gesuchte Wahrscheinlich-
keitsdichte Wim(x,y,t). Sie wird Gber den Parametersat$(f,3, ,v, ,v,) parametrisiert.

_ e
(xyt)—fD + B,P,(cos@ & y 1)) Bxp _OSEEMJ ||:‘]]7- J\/Z(t)+
2(2m)ic, ) | g |t o
_ e
(- )0 1 + B,P,(cos@ & y 1)) Bxp —05[6V(X'y’t) VZ] |El17 N, (t) (9.16)
2(2m)? g, 2 | g |t = &

Die Wahrscheinlichkeit §n(X,y,t), mit der ein Teilchen in das Zeitintervall, das gegenuber
dem totalen Flugzeitintervall klein ist, in ein Bixder GroReAxAy am Ort (x,y) nach der
mittleren lonenflugzeit t eintrifft, ergibt sich dia exakt mit (9.16) zu

J.X+AX/2.P+Ay/2J.t+At/2
Psm = awi2 y-Ax/2 “t-At/2

W, (X, y,t)dxdydt (9.17a)

und (in guter Naherung) Uber
Pam (X, Y, 1) =W, (X, y,t) [AXAYAL (9.17b)

Wenn die “Dicke" At einer Zeitscheibe (wie im Experiment) bereits need Prozent des
totalen Flugzeitintervalls ausfillt, kann die reéguende Wahrscheinlichkeitp(x,y,t), mit der
die lonen in das Pixel (x,y) der GroBa&Ay innerhalb der Zeitscheibe N(t) ab der Flugzeit t

At
gezahlt werden, durch eine Summe Ubgrihterzeitscheiben der chk?

int
uber

Pan )= W ey kG OE S (0.8

int

(ndherungsweise) berechnet werden.
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Hierbei mul3 Z: je nach der erforderlichen Genauigkeit, geeiggpetvahlt werden. Zur
Simulation der im Experiment vorliegenden Zeitsbeei mit ca. 20 ns Dicke erwiesen sich je
Zeitscheibe ca. 100 Unterzeitscheiben als ausnetthe

Falls sich die Wabhrscheinlichkeitsdichte gW,y,t) innerhalb des ausgedehnten
Pixelelementes der Grof¥x Ay merklich andert, missen die Pixel der GrdBe&\y in
geeigneter Weise unterteilt werden.

Fur die Berechnung vongsp mit den experimentellen Parametern war eine weeiter
Unterteilung der Pixel nicht erforderlichi;Zzkonnte so dimensioniert werden, dafl3 der relative
Summationfehler {ber alle Wahrscheinlichkeitegn(R,y,t) kleiner Z10° war. Fir die
Auswertung der Bilder ist im Rahmen dieser Arbait @-Programm geschrieben worden. Es
wurde mit einem 32-bit-Compiler Ubersetzt.

Kapitel 10  Methode der Zeitscheibenauswertung

10.1 Normierung

Aus der Fehlerrechnung (Kapitel 7.1) ergibt sichaRd sich die differentielle
Wabhrscheinlichkeitsdichtg(0,¢,v) selbst bei optimaler Auflésung, in der jedes Teslttbei
der Abbildung jeweils nur Signal in einem Pixel urzert, auf relativ grof3e Volumenelemente
der GroRe 3sin@)dodpdv mit (Av < 4000m/sek,AB und Ad < 10°) bezieht. Um zu
Uberprufen, inwiefern die aufgenommen Bilder mit theeoretischen Verteilunkf,v), (9.15)
Ubereinstimmmen wurden die gemessen Zeitscheilammbilpixelweise mit geeignet
simulierten Zeitscheiben, die mit der Simulatiomfion p;im(X,y,t) (9.19) berechnet wurden,
Uber eine Fehlerquadratminimierung verglichen.

Im Experiment wurde das Signal eines Teilchens fjaufig Gber eine Flache von cax7/
Pixeln (FWHM) verschmiert. Bei dem experimentell&bbildungsmalstab entspricht dies
einer Halbwertsbreite von ca. 0.8 mm je lon (sfiPtdSeite 59).

Fur die simulierten Zeitscheiben wurde das experieiee Abbildungverhalten der
lonensignals auf die Zeitscheiben berlcksichtiglem die simulierten Werte jedes Pixels auf
der Bildmatirix Uber ein Feld von %33 Pixeln gauf3formig mit einer festen Halbwertdierei
von ca. 0.8 mm[{ 7 Pixel) verschmiert wurden. Bei der Simulatiom deitscheiben wurde
jeweils von einem punktférmigen Startvolumen ausgpggn. Ein ausgedehntes
Nachweisvolumen fuhrt dazu, dal3 die Verteilung tibehrere Bildpixel verschmiewtird. Im
Experiment wurde der grof3te Anteil der lonen ina#steines zylindrischen Volumens von ca.
0.5 mm Durchmesser und 1 mm L&nge dissoziiert. D& dhieraus resultierende
Verschmierung jedoch durch die aus dem experimentehbbildungs-fehler (s. oben)
resultierende Pixelverschmierung nahezu tberdecktley war es ausreichend die Bilder fur
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ein punktférmiges Startvolumen zu berechnen undhdiefRend lber die Pixelhabwertsbreite
zu verschmieren.

Da jedoch die Fragmentationsrate je Laserpuls deer Zeitraum, indem die Zeitscheiben
nacheinander aufgenommen worden sind, nicht kohstan muf3ten die Zeitscheibensatze
vor dem Bildvergleich normiert werden. Hierzu bot@oh zwei unterschiedliche Arten der
Normierung an:

A) Wenn das H - Flugzeitspektrum bekannt ist (Kapitel 8.1), kénn die
gemessenen Zeitscheiben (mitriimeriert) entsprechend dem Signalanteil ;5(N
gewichtet werden, der in das von der jeweiligentstbieibe N Uberdeckte
Zeitintervall [T , T +AT ] fallt. Die Gewichtung der simulierten Zeitschen
resultiert aus der Uber den Parametersatz 3, B2, Vs, Vi) gewahlten
Simulationsfunktion En(x,y,t), wobei die totale Pixelsumme des simulierte
Zeitscheibensatzes mit der des gewichteten Biltlsrsaibereinstimmen muf3.

B) Bei unbekannter Flugzeitverteilung werden dismgssenen und simulierten Bilder
jeweils einzeln auf den gleichen Wert norm{@tinlichkeitsvergleich).

Mit BZ : Anzahl der aufgenommenen Zeitsbka
Thin : Flugzeit fur die schnellsten Fragmente

S(N : Der Signalanteil, in der das von der Zeitschdinit der Nummer N
Uberdeckte Zeitintervall [TT +At] fallt (mit T = Trin + NAL).
Z( X, y,Ny) : Die innerhalb der Zeitscheibe mit der NumrNem den Pixel der Grol3e
AxAy am mittleren Ort (X, y) summierte Signalmenge
psim(X, Y, Ny) : simulierte Besetzungswahrscheinlichkeit fis &axel (x, y) in der
Zeitscheibg Ns. 9.18)
p(x,y,N,) : gemessene Besetzungswahrscheinlichkeit fur ke &, y) in der
Zeitscheiba N

ergibt sich folgender Ausdruck fix(x,y, N,) :

S(N,) [Z(X,y, Ny)

FA)(X, Y, Nt) = 143 143 (10-1)
D Z(%y,N,)
x=-143y=-143

BZ
mit: > S(N,)=1
N,=1

Bei der Normierung nach Methode A ifi(x,y,N,) zu der in Kapitel 9.2 definierten
experimentellen Besetzungswahrscheinlichkeit pix,yges jeweiligen Zeitscheibensatzes
aquivalent.

Bei der Normierung nacB wird fir alle gemessenen Zeitscheiben $eich 1/BZ gesetzt,

so dal sich die Besetzungswahrscheinlichkeffeny, N,) und Rim(X, Y, Ny) jeweils nur auf
eine Zeitscheibe beziehen.
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10.2 Bildvergleich

Als MaR fiir die Ahnlichheit des simulierten Zeitediensatzes und der gemessenen Bilder ist
die wie folgt definierte Fehlerquadratsumofe

+143 +143 BZ

=2 2 2Py Py N

x=-143y=-143 N,

eingefuhrt worden.

Uber 6 werden jeweils samtliche Pixel der gemessenen simdlierten Bilder simultan
bewertet. Vor dem Bildvergleich wurde in den gereass Zeitscheiben eindeutiges Storsignal
und statistisch verteiltes Untergrundsignal in geeter Weise von dem Nutzsignal getrennt (s.
Bildaufbereitung Kapitel 8.3).

Da die zu den gemessenen Zeitscheibenaufnahmeniggrhé! -Flugzeitspektren leider nur
mit einer geringen Statistik aufgenommen wurden, Bt@au der Zeitscheibenvergleich
ausschlief3lich nach Methode B erfolgen.

Die in Kapitel 8.1 vorgestellten 'H Flugzeitspektren (mit ausreichender Statistikkmdns-
trieren, dal3 eine Normierung nach Methode A ppialtimdglich ist.

An durchgefuhrten Monte-Carlo-Simulationsrechnun¢fé&n5000-15000 lonen), die mitx(6)

(s. 9.13) gewichtet wurden, zeigte sich jedoch, d&® in der Zeitscheibengewichtung
zusétzlich enthaltene Information fiir das Konvergehalten voro® unwesendlich ist.

Dies kann mit einer Uberbestimmtheit, der sich dilber einen 5dimensionalen Konfigura-
tionsraum erstreckenden Simulationsfunktiep, (9.18) (mit f, 1 ,B2, Va1, V2 parametrisiert)
erklart werden. Die 7 bis 11 unbestimmten Gewichtaktoren flr die gemessenen
Zeitscheiben haben bei einer Anzahl von 81796 Rex&eitscheibe keinen mel3baren Einfluld
auf den Konvergenzwert des gesuchten 5dimensiofdesmetervektors, fiir derf minimal
wird. Bei einer Normierung nach Methode A nimmt mier Absolutwert des? -Minimums
geringflgig zu.

Die im folgenden skizzierte Vorgehensweise filhgeder Fehlerquadratminimierung tGber die
aufgenommenen Zeitscheiben zu einem schnelleninddwdigen Konvergenz-verhalten.

Der Parametervektor (1 ,B2, Vi, Vo) kann zundchst mit beliebigen Startwerten vorlz¢set
werden. Da das Signal aus beiden Geschwindigkajpgn in allen Zeitscheiben (nahezu) in
separate Pixel gezéhlt wurde (s. Zeitscheibenbikigpitel 12.1), koénnen die Fragment-
geschwindigkeiten iy v, in erster Naherung Uber einen Vergleich der Ringjulmesser in den
Bildern bestimmt werden (Genauigkeit éa200 m/sek).

Anschliel3end kann der Verzweigungsfaktor f (s. AithA) unter Verwendung der Werte von
viund Vs, Uiber die Minimierung vow? in erster Naherung bestimmt werden, indem dieeBild
mit einer isotropen Verteilungsfunktiofi;(= B2 =0) verglichen werden (s.Abb. 10.1a). Werden
die so ermittelten Startwertei(ws,, f) in psim €ingesetzt, kdnnen nacheinander @Hearameter
fir beide Geschwindigkeitsgruppen iber das Minimuam o angenahert werden. Der
anfangs unbekanntB-Parameter in der zweiten Gruppe kann dabei miénairbeliebigen
Startwert vorbesetzt werden (s. Abb 10.1b und c).

AnschlieRend kann mit dem so ermittelten Startvektof; ,32, vi, Vo) Uber ein iteratives
Verfahren der Parametervektor fiir das Absotifte Minimum gefunden werden. Hierzu wird
nacheinander schrittweise jeweils eine Koordinas Barametervektors variiert und mit dem
Wert, fir den die Fehlerquadratsumma@ ein eindeutiges Minimum annimmt (in sofern
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vorhanden) belegt. Allgemeine LdsungsalgorithmenMinimierung einer n-dimensioanalen
Funktion finden sich z.B in den Numerical Recip2%][ Der Parameter-vektor konvergierte
bei den Zeitscheibenaufnahmen bereits nach 1 ligklschen Durch-laufen gegen einen
festen Wert.
In den Abbildungen 10.1e und f wird das Konvergehatten fiira® in Abhangigkeit von v
bzw. w an den gemessenen 45° Zeitscheiben demonstri@grtbéide Dissoziationskandle
resultiert eine absolute Geschwindigkeitsauflosuog ca. 100 m/sek. Eine Anderung fer
Werte vont 0.1 kann tiber das? -Minimum noch eindeutig aufgelst werden.

Abb. 10.1(a — f)
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Kapitel 11 Ergebnisse

11.1 Ergebnisse aus dem Bildvergleich

Es stellte sich bei der Fehlerquadratberechnungolsio fir die Uber Integration exakt
berechneten als auch fur die gemessenen Zeitsdséilze, heraus, da? das Fehlerquadrat-
minimum (fast) nicht von der gewahlten Zeitschedmmichtung abhing. Der Einflu3 der
Zeitscheibengewichtung auf die Fehlerquadratsumams lsomit gegentber dem Einflul3 des
Parametersatzes (§;, B2, v1, V2) auf die Fehlerquadratsumme vernachlassigt werden.

Die H'- Flugzeitverteilung wurde nur fiir die Ermittlungrdexakten zeitlichen Breite des
Flugzeitintervalls bendtigt, um den Rand der ersferischeibe auf einen exakt definierten
Zeitpunkt setzen zu kénnen (z. B. auf das Flugaeitrum). Hierzu war jedoch keine langere
Mel3zeit, wie fur die Bestimmung der exakten Veutag erforderlich (8.1).

Eine (moglichst) genaue Kenntnis der Zeitscheibengdung ist jedoch fir die direkte
Bestimmung der differentiellen Geschwindigkeitsggung 10, ¢, v) aus den Zeitscheiben-
satzen nach (9.11) erforderlich.

Es wurden Zeitscheiben mit einer Dissoziations|asdarisation von 0°, 45° und 90°
aufgenommen. Bei der Auswertung der Zeitscheibeasawurden die Geschwindig-
keitsbetrdge vund v beider Dissoziationskanale jeweils in einer Sthaite von 50 m/sek
Uber ein Geschwindigkeitsintervall von [16710, 18Rin/sek bzw. [10480, 11980] m/sek
variiert, da die Geschwindigkeitsauflosung in deld&benen bei der vorliegenden Pixeldichte
auf ca. 100 m/sek limitiert war (0.7 % von der maen Geschwindigkeit ivs.
Fehlerabschatzung Kapitel 7.1). Die Betaparam@gemnd 3, wurden jeweils in einer
Schrittweite von 0.1 Uber den Definitionsbereicim ¥, 2] variiert.

Zur Bestimmung des Verzweigungsverhaltnisses wutde Gewichtungsfaktorf fur die
schnellen Teilchen beginnend bei 0.2 in einer iBalite von 0.01- 0.25 bis zu 1 erhoht.
Fur die Zeitscheibensatze wurde zusatzlich zu dgreramentell eingestellten Dissozia-
tionslaserpolarisation®p die Fehlerquadratrechnung fir einen uwn5° abweichenden
Polarisationswinkel untersucht.

Es stellte sich heraus, dal in allen Zeitscheiberalesolutes Fehlerquadratminimum fir die
variierten Parameter (Tabelle Seite 76+77) beireBienulation mit einem um 5° kleineren
Polarisationswinkel®p erzielt wurde. Eine moégliche Ursache konnte eime ca. +5°

verschobene Polarisationswinkelskala gewesen sein.

In Bild 1 (Seite 59) ist die Orientierung der Bitdelativ zu dem Koordinatensystent®K
eingezeichnet. Der Dissoziationslaserstrahl verlgafallel zu der im Bild 1 eingezeichneten
x-Achse. Die Bilder sollten unabhangig von der He#ion eine Spiegelsymmetrie zu der
eingezeichneten y-Achse aufweisen. Unter 0° und 90ften sie zusatzlich spiegel-
symmetrisch zur Dissoziationslaserstrahlachse drirallen abgebildeten Zeitscheiben war
jedoch der Signaleintrag in den rechten Bildhalfstets geringer als theoretisch erwartet.
Diese Asymmetrie parallel zu der Dissoziationslaskese geht besonders deutlich aus den
totalen Zeitscheiben unter 0° und 90° hervor. Disddhe fir diese Asymmetrie war nicht
bekannt und konnte deshalb nicht behoben werdeglish@rweise war die Empfindlichkeit
der MCP-Oberflache oder die Szintillator-oberflacheht isotrop. Drehen der Kamera zeigte,
dalR eine inhomogene Bildverstarkung nicht die Ursagewesen sein konnte, weil die
Asymmetrie-vorzugsrichtung nach Drehen der Kamesammen mit dem Bild rotiert wurde.
Eine Kamerainhomogenitat betrafe dagegen immegldiehen Stellen auf der Bildmatrix.
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Deshalb wurdes? fiir die jeweiligen Bildhalften separat in jedemfiationsrechnung erfat
(Die Rechts-Links-Asymetrie ist auch an der jevgeifi Signalsumme Utber die Bildhalften der
Zeitscheibensatze zuerkennen). Die jeweils gefued&tinima flr den Parametervektor g,

B2, v1, V») sind in den folgenden Tabellen in Abhangigkeiher Polarisation aufgelistet.

Ergebnisse aus den 0° Zeitscheiben

$ : absolutes Fehladpatminimum
ideale Werte : 1\=17460 m/sek y=11230 m/sekf;=-1 B,=+2 {=0.64
A) ganzes Bild
Polarisation -5° 0° +5°
y: 17460 $ 17460 17460
y: 11280 $ 11280 11330
B;: [+09 $ +1.0 +1.1
B.: [+18 $ +1.7 +1.6
f: 06 % 0.62 0.64
B) linke Bildhalfte
y: |17460 $ 17310 17310
y: [11280 $ 11330 11380
B;: |[+10 S +1.1 +1.2
B.: |[+20 $ +1.9 +1.7
f:] 062 $ 0.63 0.64
C) rechte Bildhalfte
y. 17610 $ 17610 17610
y: [11230 $ 11180 11130
B,: |+0.8 +1.0 +11 %
B,: |16 % +1.6 +1.5
f:] 062 $ 0.63 0.64
Ergebnisse aus den 45° Zeitscheiben
A) ganzes Bild
Polarisation 35° 40° 45° 50°
y: |17360 17360 $ 17460 17460
y: 11380 11330 $ 11230 11230
B;: |[-01 $ -0.2 -0.3 -0.4
B: |+1.7 +16 $ +1.5 +1.3
f: 06 $ 0.61 0.62 0.63
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B) linke Bildhalfte
Polarisation 35° 40° 45° 50°
y: 17210 17110 $ 17110 17110
y: 11480 11380 $ 11380 11380
B,: [-0.2 -03  $ - 0.4 -0.4
B,: [+20 +19  $ +1.8 +1.6
f: 0.59 0.6 $ 0.61 0.62
C) rechte Bildhalfte
y: (17610 $ 17610 17610 17610
y: |11130 $ 11130 11080 11080
B: |+01 $ 0.0 -0.2 -0.2
B: [+15 +14 $ +1.2 +1.0
f: 061 $ 0.62 0.63 0.64
Ergebnisse aus den 90° Zeitscheiben
A) ganzes Bild
Polarisation 85° 90° 95°
y. [17210 $ 17310 17210
y: (10880 $ 10880 10880
B.: |-08 $ -0.8 -0.7
B,: |+06 $ +0.6 +0.5
f:] 066 $ 0.66 0.66
B) linke Bildhalfte
y: (11310 $ 17460 17460
y: (10780 $ 10780 10630
Bi: |-08 $ -0.9 -0.8
B.: |[+09 $ +0.8 +0.7
f: 0.63 $ 0.62 0.63
C) rechte Bildhalfte
y: [16960 $ 16960 16960
y: [11280 $ 11280 11280
B.: |[-07 $ -0.6 -0.6
B.: |[+04 3 +0.3 +0.3
f: 069 $ 0.7 0.69
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11.2 Ermittelte experimentelle Nachweiswahrscheirdhkeit fur die Teilchen

Die aus der HJ-Dissoziation erzeugten lonen wurdenden durch Gitter getrennten
Feldabschnitten des b-FMS auf ca. 5 keV beschlgub&yor sie auf eine Mikrokanalplatte
(MCP) (Fa. Galileo) abgebildet wurden. Die Gite Abbildung hing dabei entscheidend von
der Homogenitat der elektrostatischen Felder akhBlé wurden sehr feinmaschige Gitter (0.1
mm Maschenweite 0.021mm Drahtdicke) mit einer Tmaigasion von ca. 68 % verwandt. Bei
der Aufnahme der H- Flugzeitspektren (s. Kapitel 8.1) wurde mit graschigeren Gittern
(0.58 mm Maschenweite, 87.5 % Transmission) getatheim ausreichend Signal zu erhalten.
Es stellte sich jedoch anhand spannungsunabhamuggedischer Bildstrukturen heraus, daf3
diese Gitter starke Abbildungsfehler verursachten.

Bei einer Transmission von 68 % verbleibt ein Rgatd von ca. 30 % hinter dem dritten
Gitter, bevor die lonen auf die MCP abgebildet veerds. Abb. 6.2). Das Verhaltnis der fur
lonen sensitiven MCP-Flache in bezug zur totalenPM@berflache (Open Area Ratio, OAR)
betrug ca. 69 %. Somit wurde die effektive Nachwaisrscheinlichkeit fir die urspringlich
erzeugten lonen auf ca. 21 % begrenzt.

Des weiteren hangt die Nachweiseffizienz von detiegenden lonenenergie und lonensorte
ab. Fur Protonen ist diese bei Energien zwischer2 deeVV und 50 keV optimal. Die lonen
l6sen in den MCP-Kanalen eine Elektronenlawine &us.Verstarkungy einer Einzel-MCP
wird im wesentlichen von der angelegten MCP-SpagnUr., bestimmt. Vom Hersteller
wurden folgende Werte fiir g angegeben:

g = 2000 fiir Vhep= 700 Volt,
g = 23000 fiir Vhep= 1000 Volt

Fur zwei MCP-Platten (Doppel-MCP) ergibt sich Varktng fir nicht als einfaches Produkt
von ¢, da infolge von Raumladungseffekten im Béreder Mikrokanalenden durch
elektrostatische AbstoRung die Sekundéarelektronégiféltigung gehemmt wird. Besonders
bei einer hohen Einzelverstarkung nimmt deshalbeffiektive Verstarkung der Doppel-MCP
merklich ab.

In Abb. 11.1 ist das typische Verstarkungsverhaltereine ein- zwei- und dreistufige MCP-
Kombination zu entnehmen.
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Im Experiment wurde das MCP-Set mit 1.570 Volt iebien, so das gemalR der Verstarkungs-
charakteristik Abb. 11.1, die Gesamtverstarkung des lonensignals ca. % etragen haben
durfte.

Die in den Mikrokanalplatten freigesetzten Elekgnnwurden auf einen mit Aluminium
bedampften Szintillator (Fa. Zinsser Analytic Tym 236 mit 1.87 ns Abklingzeit, laut
Hersteller) mit einer Energie von ca. 3.5 keV aligeb und I6sten dort Lichtquanten bei
einem Fluoreszenz-Maximum von ca. 410 nm aus. Dian@gnausbeute des Szintillators ist
nur far lonen im MeV-Bereich genau vermessen wor(saweit bekannt). Fir einen nicht
bedampften Szintillator kann diese grob mit 5 Pheto je 0.1 keV Elektronenergie
abgeschatzt werden. Demnach lage die Photonematesipe 3.5 kV Elektron bei ca. 180.

Ein qualitativer Vergleich der Lichtausbeute mitean vorher verwandten Phosphor vom Typ
P47 (Fa. Proxitronic, 55 ns Abklingzeit von 90 % &40 % , Floureszenzmaximum 434 nm)
und dem Szintallator ergab, dal3 der mit Aluminiusddmpfte Szintillator eine mit dem
Phosphor vergleichbare Lichtausbeute hatte. Der P#&dsphor sollte laut Hersteller
(Datenblatt Proxitronic) fir 3.5 keV Elektronen eifPhotonenausbeuterNvon ca. 230
aufweisen. Eine exakte Angabe war vom Herstellehtnmoglich, da N u. a. stark mit der
KorngrofRe und Schichtdicke des Phosphors varigerhichtdicke und Korngro3e missen fir
eine optimale Photonenausbeute auf die Elektroreegen(typtisch ca. 3- 15 keV) abgestimmt
werden).

Etwa 1/110 der in # emittierten Photonen (da die Reflektivitat der mlniumschicht nicht
genau bekannt war, Schatzung ca. 10 - 30 %, wuwlderusatzlich reflektierten Photonen in
dieser Abschéatzung nicht bertcksichtigt) wurdenrid@ Maksutov-Newton-Teleskop (s.
Abb. 6.2) auf den Bildverstarker abgebildet.

Der Bildverstarker (s. Anhang D) hatte eine Detaktivahrscheinlichkeit )2; von ca. 0.13
(13%). Sie resultiert aus der Transmission des vBistarkereingangsfensters von
typischerweise ca. 95 %, der Quantenausbeute dgoldthode von ca. 20 % und einer OAR
von ca. 70 % der im Bildverstarker integrierten MCP

Wenn die lonen, die das Eingangs-MCP-Set erreicliieh (ca. 21% der ursprunglich er-
zeugten lonen), mit einer Wahrscheinlichkeit vonerit®5 % mit dem Bildverstarker
nachgewiesen werden sollen, muf3 demnach von jedesardonen eine Nettophotonenanzahl
Sy von mindestens 22 vor dem Bildverstarkereingangreffen (die Wahrscheinlichkeit, daf3
22 Photonen in Folge nicht von diesem Bildverstérkgistriert werden, ist kleiner 5 %). Bei
einer Photonenausbeute &rgibt sich fir § :

1
Sy=pcMNelm (LD

Np kann abgeschatzt werden, wenn die VerstarkungBildserstarkers dig, Imcp Und die
mittlere Anzahl an ZahleriN,,, die jedem lon in der Bildmatrix zugeordnet werdeekannt
sind. N,,, konnte aus Zeitscheibenaufnahmen uber jeweils aderischul bestimmt werden.
Einem einzelnen lon wurden im Mittel ca. 30000 #Z#éhkugeordnet, die sich auf der
Bildmatrix gauf3férmig tUber eine Flache von ca. Pl verteilten (s. Bild 1 Seite 59).

Die Gesamtverstarkung;y des Kamerasystems (Bildverstarker, CCD-Kamera Kiachera-
aufnahmeelektronik, s. Anhang D), die durch den t@aten der eingehenden Photonen-
anzahl und der von der Photonenanzahl abhéngigétraischen Pulsanzahl definiert wird,
lag zwischen 5 und 10. Die Photonenausbeutdds bedampften Szintillators ergibt sich dann
aus :
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30000= N,,,= lmep CNp E)LEI sig = Np =3000 L (11.2)

11C mep D gild
Mit Imcp =10° und kiq = 5 (10) ergab sich fir den Szintillagine Photonenausbeute von 0.66
(0.33) (180 erwartet). Somit kommen von jedem larelches Uber das MCP-Set eine
Elektronenlawine induziert hat, mindestens 3000téten vor dem Bildverstarker an (s. 11.1).
Jedes “verstarkte” lon kann nahezu mit einer Wadteisdichkeit von 100 % nachgewiesen
werden. Eine Einzel-MCP mify{p =10 ware somit vollig ausreichend gewesen, um dierione
mit der in diesem Experiment maximal erzielbarerhNeeiswahrscheinlichkeit von ca. 21 %
detektieren zu konnen (& 30).
Bei dem eingesetzten Plastik-Szintillator Za 236dadt es sich um einen organischen
Szintillator. Als Grundmaterial dienen Polymere awematischen oder alifatischen Verbin-
dungen. In diesen sind priméar organische Fluorestefie (z.B. bis-MSB) eingebettet, die
beim Zerfall UV-Licht emittieren. Uber einen weiter Fluoreszenzstoff (Wellenlangen
schieber) wird das UV-Licht in sichtbares Lichtnséormiert, das auf die Wellenlangen-
empfindlichkeit fir Photokathoden abgestimmt ist.

11.3 Bestimmung der Abklingzeiten beim Szintillatound Phosphor

Zur Bestimmung der Abklingzeiten wurde der Sziatdr (Za 236) bzw. Phosphor (P47)
gleichmalig mit UV-Streulicht ausgeleuchtet. Relati dem festen UV-Streulichtpuls wurde
der Bildverstarker nach einer frei wahlbaren Veertiggszeit relativ zum Laserpuls, jeweils
fur ein Zeitfenster von ca. 5 - 7 ns geodffnet. Imsdhluf® wurde Uber das Zeitfenster relativ
zum Laserpuls in einer Schrittweite von einer Nakosde (beim Phosphor in 2 ns Schritten)
verschoben, wobei fir jede Zeitfensterposition dan Szintillator (Phosphor) emittierte
Lichtmenge Uber jeweils 40 Laserschul3 aufintegwerride.

Zur Abschéatzung der Zeitauflosung dieser Messmetheunld das Zeitprofil des Lasers mit
einer GauRfunktion von 7 ns Halbwertsbreite bestiem und die Offnungsfunktion des
Bildverstarkers durch eine Rechteckfunktion sinmili®ie maximale Auflosung ergibt sich
dann aus der Faltung dieser Funktionen. In AblR2 ikt.die so ermittelte Auflésungsgrenze in
Abhangigkeit von der Bildverstarkeroffungszeit destgllt.

Abb. 11.2
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Die Messergebnisse sind aus den Abbildungen 1%.31bb ersichtlich.

Abb. 11.3 + 11. Messkurve des selbstbedampften Szintillators
Abb. 11.5 “ des P 47 Phosphors
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Delay relativ zum Zeitpunkt des Signaleinsatzes [in ns] (Ursprung willkarlich)

Die gemessenen Halbwertsbreiten von 8.3 ns (bzZlvn8.bei einer Verdopplung des totalen
Streulichtsignals) resultieren aus der Faltung 8emtillatorabklingkurve, dem zeitlichen
Laserprofil und der Offnungsfunktion des Zeitfemstenit einer Breite von ca. 5 ns. Die
Laserhalbwertsbreite von ca. 6-7 ns und die Braies Zeitfensters begrenzen die
Zeitauflésung fur die Abklingkurven auf ca. 7-8 meshalb ist die gemessende Szintillator-
abklingkurve nahezu vollstandig von dem gauf3férmig@serprofil tberdeckt worden und
kann mit dieser Messmethode nicht mehr aufgelostieve Aus der Messkurve folgt, dal3 die
obere Grenze fur die Szintillatorabklingzeit unters lag.

Bei dem getesteten P47 Phosphor konnte das vomteHersangegebene exponentielle
Abklingverhalten, mit einer Leuchtdichtednderunghv@0 % auf 10 % in 55 ns, aus dem
Abklingverlauf der Messkurve von ca. 60 ns bestatgrden. Durch den Einsatz des
Szintillators konnte das zur Verfigung stehendealéot Flugzeitintervall fir die
Wasserstoffionen von ca. 215 ns erfogreich in litsZleeiben mit einen Zeitabstand von je 20
ns unterteilt werden. Im Unterschied zum P47-Phospburde so eine getrennte Abbildung
der beiden Geschwindigkeitsgruppen (s. Kapitel Untl Bilder Kapitel 12.1) aus der HJ-
Dissoziation in allen Zeitscheiben ermdglicht.
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Im Experiment wurde mit der bekannten ldimensianaMinkelverteilung 10) aus der HJ-
Photodissoziation getestet, ob mit dem Detektowuftie Erfassung einer 3dimensionalen
Geschwindigkeitsverteilung Uber den vollen Raumwingrinzipiell mdglich ist. Mit den
aufgenommenen HFlugzeitspektren (Kapitel 8.1) wurde sichergestetlaR bei dem
Abbildungstest tatsachlich Wasserstoffionen aus Hl&iDissoziation bei einer Wellenlange
von 266 nm erzeugt wurden und innerhalb des retemaZeitintervalls keine lonen aus
anderen Prozessen die Abbildung verfalschten (auB.einer HJ-Photodissoziation mit 212
nm). Fur verschiedene Polarisationswin®pldes Dissoziationslasers, der die Orientierung der
Symmetrieachse der tUbe©N) (s. 9.15) beschriebenen 3dimensionalen Geschigkaits-
verteilung relativ zum Laborsystem festgelegt, veudirch Vergleich von gemessenen und
simulierten Bildern das Abbildungsverhalten deseRirs Uberprift.

Es wurde uberpruft, inwieweit die allgemein expemtell gewonnene Winkelverteilung mit
der theoretischen vom Azimultalwinkél unabhangigen Verteilungsfunktion9)((s. 9.13)
Ubereinstimmt, indem alle gemessenen Bilder awd bastimmte Weise normiert wurden und
pixelweise mit den theoretischen Bildern Uber dien8e der quadratischen Abweichung
verglichen wurden (Kapitel 10).

Hierzu wurde die theoretische Funktio®,{) explizit Gber die Betaparametpy , 3o, fur
beide Geschwindigkeitsgruppen, v, und das Verzweigungsverhéltnis | Uber f paramettis
(9.15). Es hat sich in Monte-Carlo-Simulationen vérschiedene Polarisationen gezeigt, dai3
bereits mit einer relativ geringen Anzahl an Eresgan (z. B. 10.000) die Paramefer, 32 , 1

, Vo, g mit einer relativ groBen Genauigkeit lber lEgnlerquadrat-Mininierung (Kapitel 10)
bestimmt werden kdnnen. In grober Abschatzung emgyalich aus Monte-Carlo-Simulationen
mit einer Auflésung der lonenabbildung von 0.8 mnalbhvertsbreite folgende relative
FehlergrenzenB; u. B2 <4 % ,v¥y u.w <1%,f<4 %). Das Konvergenzverhalten fur die
Parameter ist von der Polarisation abhangig.

In den experimentellen Messergebnissen konnte digseauigkeit in der Geschwindig-
keitsauflosung fur beide Dissoziationskanale ben dgeitscheibensatzen, die mit einer
Dissoziationslaserpolarisation von 0° u. 45° auégemen wurden, bestétigt werden, wobei
die Fehlerquadratminima fir die insgesamt elf 4BRstheiben im Vergleich zu den
aufgenommenen sieben 0°-Zeitscheiben deutlich pusgeer waren.

In den 0° und 45°-Zeitscheibensatzen wurden in &lbstimmung mit den bekannten
Messwerten die Geschwindigkeiten fiir beide Disgmmakanéle mit einer Genauigkeit von
ca. 100 m/sek bestimmt und fur das Verzweigungsieris ein f-Wert zwischen 0.6 und 0.65
gemessen.

In den 45° Bildern spiegeln die ermittelten Betapater mit B, = -0.3, und B, = 1.5 die
theoretischen Asymmetrien in richtiger Weise widerobei die Abweichung von den
theoretischen Werten (wahrscheinlich) auf die in tigalen Zeitscheiben eindeutig erkennbare
rechts- links- Asymmetrie bezuglich der x-Achseqgsstrahlachse) zurtickzuftihren ist.
Allgemein stimmen die Betaparameter in den linkéldtilften besser mit den theoretischen
Werten uberein.

Das Abbildungsverfahren funktioniert somit prinaipiin korrekter Weise. Fur den lonen-
nachweis ware eine Einzel-MCP in Kombination mitmde bedampften Szintillator
ausreichend gewesen (Kapitel 11.2). Ein besserdslddmgsverhalten kdnnte mit einem
homogen bedampften Szintillator in Verbindung niitee Einfach-MCP erzielt werden. Eine

82



Kapitel 12 Zusammenfassung und Ausblick

direkte glassfiberoptische Kopplung des Bildveistés mit dem Quarzfenster wirde die
Abbildungsfehler und Lichtverluste minimieren.

Des weiteren kann die Auflésung durch eine Eineggdes Nachweisvolumens z. B. durch
eine Verringerung des Molekularstrahldurchmesserdéssoziationsort und einem senkrecht
zum Dissoziationslaser verlaufenden Nachweisla$gihe werden.

Um mit dieser Methode schwere Fragmente abbildektnmen, ist eine langere Flugstrecke
(z. B. 0.45 m) unbedingt erforderlich (siehe Kapife2.1). Da zur Aufrechterhaltung der
Raumfokusierungsbedingung diese nur auf maximal E@ktronenvolt nachbeschleunigt
werden kénnen, mifdten sie vor der MCP durch eiétzlishes Gitterpaar auf ca. 3 - 5 keV
nachbeschleunigt werden

12.1 Bilder

Auf den folgenden Seiten sind die gemessenen Aeitsen fur ©p =0° ,45° und 90°
abgebildet. Fir 0° und 45° sind zusatzlich die einer Monte-Carlo-Simulation mit 15000
lonen resultierenden Bilder beigefligt. Hierbei waudhs Signal eines jeden Pixels gaul3férmig
Uber eine Halbwertsbreite von 0.8 mm (ca. 7 Pixetschmiert. Die mittleren lonenflugzeiten
fur die Abbildung zwischen zwei aufeinander folgendZeitscheibenbildern nehmen um
jeweils ca. 20 ns zu.

Die Bilder wurden jeweils auf ein Pixelmaximum vd095 Zahlern normiert und in einer

einheitlichen Farbtabelle mit 64 Farben dargestdller Farbwert der Hintergrundfarbe
entspricht dem Wert maximaler Intensitat oder ed#grlrate von Null.

Farbtabelle : Werte 0-63
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Zeitscheiben 0° gemessen (100Volt)
(1) (2)

®3) (4)

(5) (6)
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(7 (Totale aus dewichten Summe der Zeitscheiben)

Monte-Carlo-Simuliertetale 0° (15000 lonen )

Bei den Bildern der totalen Zeitscheiben wird diglffabelle auf Seite 83 zweimal durchlaufen.
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Zeitscheiben 0° fur 100 Volt (Monte-Carlo-Silation mit 15000 lonen, 0.8mm FWHM)
1) (2)

®3) (4)

(5) (6)
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(7 (Totale)
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Zeitscheiben 45° gemessen (60 Volt)
(1) 2)

®3) (4)

(5) ' (6)
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(7) (8)

(9) (10)

(11)
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Zeitscheiben 45° fur 60 Volt (Monte-Carlo-Simtibn mit 15000 lonen, 0.8mm FWHM)
1) (2)

(5) (6)
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(7)

(9)

(11)
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(8)

(10)

(Totale)
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Monte-@asimulation (15000 lonen)

Totale 45°
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Totale integriert 45°
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Zeitscheiben 90° gemessen (60 Volt)
(1) (2)

®) (4)
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(7) | (8) -

Totale 90° integriert

T N\
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Anhang

Anhang A

Montage des gitterlosen Massenspektrometers

Die folgende Beschreibung bezieht sich auf Abb. B& Zusammenbau des FMS erfolgt von
der Montageplatte beginnend nach Anbringen der Gasgtangen. Die Keramikrohre, die zur
Elektrodenfihrung und Isolation dienen, sollen eeth dem Einbau von Elektrode 1 (wegen
Bruchgefahr) lber die Gewindestangen gefuihrt werde®e folgenden Elektroden und
Keramikabstandshalter werden vorsichtig auf dieadekstangen gefadelt, wobei darauf zu
achten ist, daf? diese nicht verkannten.

Da die Keramikisolatoren in ihrer LAnge utf.15 mm variieren, werden die insgesamt 20
Isolatoren in 5 Gruppen (4 je Elektrode) mit anmétiegleicher Lange eingeteilt. Bei einem
erneutem Zusammenbau sollen die Isolatoren eimenjé&ruppe nicht gemischt werden, da
sonst eine exakt parallele Elektrodenanordnungtmgelwahrt ist. Bevor die Elektroden tber
die M3 Muttern endglltig arretiert werden, werdenmittels eines Justagerohrés {0 mm)
exakt ausgerichtet. Beim Festziehen der Mutterdasauf zu achten, daf das Justagerohr stets
leicht durch die 10 mm Elektrodenbohrungen gefiletden kann.

Anhang B

Winkelverteilung der H-Atome aus der HJ-Dissoziatio

Die Winkelverteilung der Fragmente@,() reduziert sich bei dem linearen HJ-Molekil auf
eine eindimensionale Funktion A). Nach [28] ist die Winkelverteilung im klassische
Grenzfall unabhangig von der Geschwindigkeit durch

1(6) = ﬁ(H p* P;_(cos@)) B.1

mit dem Legendre Polynom 2. Grades
P,(cos@) = 0.5(30cog6 -1)
und dem Asymmetrieparameter
B = 2Px(cos)[Px(cos) Ly (w)

1+ (wr)?

mit zwei Legendre Polynomen 2. Grades #hd g(wr)=——>
1+ 4(wr)

gegeben [29].
X ist der Winkel zwischen dem Ubergangsdipolmomgntind der Molekilachse. In dem
linearen HJ-Molekil kann das Ubergangsdipolmoment parallel oder senkrecht zur
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Molekilachse stehen (sog. paralleler- und senkeedhibergang). Somit ist,@20s() entweder

1 oder - 0.5.

a ist der mittlere Rotationswinkel des Molekuils weidt des Dissoziationsprozesses. Da die
Dissoziation des HJ im Vergleich zur Molekulrotatieehr schnell erfolgt, wird mitx = 0
Py(con) = 1. In diesem Fall ist die Verteilung der Mol#kiigmente relativ zur
Polarisationsachse des Lasers ein Abbild der Ubgsgaomenten-Verteilung der
Molekilzustande vor der Dissoziatiag(wr) ist nach Jonah [29] eine Funktion der mittleren
Lebensdauern des angeregten Molekilzustandes relativ zur Roisperiodendauer des
Molekiils Trot ( W =217 Tret ). Fir den Grenzfall Trey << T ist gr) = 0.25. Im hier
Vorliegenden Fall mittgee>> T wird g(wr) = 1.

Somit ist fur den parallelen Ubergan@ = 2 und firr den_senkrechten Ubergafig= —1.
Allgemein kannp beliebige Werte zwischen -1 und 2 annehmen, wobezunehmende

die Verteilung immer stérker parallel zuiVektor des Feldes ausgerichtet wird.

Bei der Photodissoziation von HJ tragen drei inkalMolekilzustande gemafd der
DrehimpulsauswahlregelddQ = 0, +1, -1 bei [30]. Im Falle starker LS-Koppturbesitzt fir
linear polarisiertes Laserlicht der Ubergang af@ = O ein paralleles Dipolmonent und die
beiden anderen moglichen Ubergéange ein senkreBlipaémoment. In Abhangigkeit voAQ
undf3 ergeben sich folgende Winkelverteilungen und Molekstande [31] :

AQ =0,B=+2) 1P
AQ =1,p=-1) 10

3/401co§ ©  Zustand : °N; (a)
3/gatsif ®  Zustand : 'M,, %N, (b)

Aus der Feinstrukturaufspaltung des Jods resuttiiie A =266 nm zwei Zerfallskanale mit
den H-Atom-Geschwindigkeiten von 11230 m/s und 17d®#s. Aus der Drehimpulserhaltung
folgt, daf’ fur AQ = 1,-1) Jod in den J@?) und fir AQ = 0) in den J(B.) Feinstukturterm
Ubergeht. Somit ist jeder Geschwindigkeitsgruppel@itig eine feste Winkelverteilung relativ
zur Polarisationsrichtung des Dissoziationslazegeordnet.

Gemessene Absorptionsspektren der einzelnen oligefialrten Molekulzustande von HJ im
Bereich von 280 nm bis 193 nm zeigen [32], wie slab Verhaltnis der beiden Zerfallskanale
mit der Dissoziationswellenlange andert. Bei eMégllenlange von 266 nm, dissoziieren die
HJ-Molekile mit einer Wahrscheinlichkeit von c&®in den Kanal (a) [33].

Abb. B.1 @ =-1) Abb.B.2 (B =+2)

my

&

x
T

-
kD\SS

Abbildung B.1 (B.2) zeigt die Winkelverteilung ftlre Dissoziation mit linear polarisiertem
Licht fur den senkrechten Ubergang (parallelen géeg) k.« : = Wellenvektor des Disso-
Ziationslasers).
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Anhang C

Aufbau der Aluminiumbedampfungskammer

Eine ca. 40 cm hohe Vakuumkammer (Material Al) veudirekt mit einem 150 mm O-Ring
ohne Verschraubung auf den Ansaugflansch einerzémtal gelagerten wassergekihlten

Turbomolekularpumpe (Pfeifer Blazers Typ TVP 900, 8.37 kW) gestellt. Nach ca. 3
Stunden wurde ein Enddruck von bis ziL&° mbar erreicht.

Abb. C.1 (schematisch) gibt einen Uberblick tiber d. Aufoad die elektrische Beschaltung.

Glasscheibe (d = 15 mm )
© 0
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Kleben und Bedampfen des Szintillators

a) Kleben

Der benutze Phosphor (Typ P47, Fa. Riedel de Haetinginer Abklingzeit von 90 % auf
10% in ca. 50 ns gehort zu den schnellsten Phosph&ine noch kirzere Abklingzeit wurde
mit dem im Experiment benutzen Plastik-Szintilla@@iyp Za. 236, Fa Zinsser Analytic)
erzielt. Mit einer geschétzten Quanteneffizienz ean5 Photonen je 0.100 keV Elektron und
einer Abklingzeit von 100 % auf 10 % in 1.9 ohkisn dieser Oszillator geeignet.

Es wurden verschiedene Klebstoffe getestet, woleei Skintillator nach dem Antrocknen
eintribte (bei Silvac) oder durch kleine Gasblasche Klebung unbrauchbar wurde. Ein
Silkonélklebstoff (Fa. Toshiba Silicone TSE 399vms sich als geeignet. Dieser Klebstoff
hartet nach ca. 5 Stunden nur am Kleberand ausihdrauf Vakuumbestandigkeit zu prufen,
wurde ein ca. 2 cmgroRes Bruchstiick des Szintillators auf eine Gédtepgeklebt und 24
Stunden spater in die oben beschriebene Bedampamgser gelegt. Es wurde unverandert
ein Enddruck von ca. (80° mbar erreicht. Nach diesen Vortest wurde die Kbeblee in die
Vakuumkammer des HJ-Dissoziations-Experimentesgyeftie lies sich auf einen typischen
Enddruck von ca.[2L0® mbar pumpen wobei die Klebung homogen und traespétieb.

Es wurde eine runde Scheibe des brichigen Sziot#la40 mm) mit einem Stanzring
herausgetrennt und ein bemessener Tropfen desor$dlébers in die Mitte einer Quarz-
glasscheibe (Supasil 2, Fa Heraeus Quarzglas)teafga. Der Szintillator wurde langsam mit
optischem Papier auf die Quarzplatte gedrickt, a® der Tropfen gleichmalRlig bis zum
Szintillatorrand zerfloR. Klebstoffspuren konntenit mMethanol von der Szintillator-
Oberflache entfernt werden (die Szintillatoberflécst sehr kratzempfindlich).

b) Bedampfen

Der Plastikszintillator mufd mit einer leitenden Bbh bedampft werden, weil sonst lokale
statische Aufladungen die Elektronen unkontrolli@obremsen und umlenken wirden. Eine
1:1 Abbildung aller Elektronen von der MCP auf 8&ntillatoroberflache wére nicht moglich.
Die Bedampfung des Szintillators erfolgte in deemlabgebildeten Bedampfungsanlage in
einen Abstand von ca. 30 cm, bei einen Druck von6ta0° mbar. Hierzu wurde eine
Aluminiumkugel in einem vorher ausgeheizten Bordiffiegel (s. Abb. B1), der in einem
Wolframtiegel gehalten wurde, Uber eine Elektone®gtielle durch eine schrittweise
Erh6hung der Elektronenstof3spannung bis zur Wgilgghitzt (bng =50mA, Venq =395 Volt,
Dauer ca. 40 Min.). Das nichtleitende Bornitrit werhierbei tber Wamestrahlung von dem
Wolframtiegel erhitzt. Direktes Verdampfen des il dem Wolframtiegel fuhrte zur Bildung
einer sproden Al-Wolfram-Legierung, wodurch diesabrauchbar wurde. Wurde der Tiegel
zu rasch erhitzt, explodierte dieser vermutlichcluanfangs in dem pordsen Bornitrid noch
vorhandene Wasserspuren.

Die Verdampfung des Aluminiums setzte schlagariig Wéahrend der ca. 30 sek. dauernden
AL-Verdampfung sank der Druck auf calD® mbar. In mehreren Testreihen hat sich eine
Aluminiummasse von ca. 3.1g fur die erwinschte @dticke als geeignet erwiesen. Die
Schichtdickenbestimmung erfolgte Uber einen Vechleder Lichttransmission von mit
Aluminium bedampften Testglasern bekannter Schickeéd Einer Transmission vom 12 %
entsprach nach Vergleich mit den Testglasern eBdnichtdicke von ca. 500 nm. Der

98



Anhang

Schirmwiderstand betrug ca. Z20. Wahrend der Bedampfung wurde der Widerstand der
aufgedampften Aluminiumschicht Gber zwei fest getgaKontaktpunkte kontrolliert. Unter
der Annahme, dalR der abgetastete Widerstand prapairizur Schichtdicke zunimmt, ergab
sich eine Schichtdicke von ca. 30 nm bei einem gsereen Schirmwiderstand von ca. 860
Fir 5000 keV Elektronen werden im Aluminium nach @anm 63 % der Elektronen
absorbiert. Nach dem Beerschen Gesetz werden sam@6 % der Elektronen vor Erreichen
der Szintillatoroberflache absorbiert.

Bei der ersten kontrollierten Bedampfung wurde Béastikszintillator extrem inhomogen
bedampft. Die Al-Schicht wurde mit methanolgetré&mktoptischem Papier unter vorsichtigem
Reiben abgetragen. Eine erneute Bedampfung migldéchen apparativen Parametern fuhrte
zu einer optisch (fast) homogenen Schicht.

Die 0.5 mm hohe Szintillatorkante wurde mit Sillaek (Nr.530042) leitend mit einem zuvor
auf dem Quarzfenster aufgetragenen ca. 7 mm bré&thaerlack-Kontaktring verbunden.

Anhang D

Aufbau des im Experiment benutzen Nahfokus MCP-Bilderstarkers.

Der Nahfokusbildverstarker setzt sich aus den fudga Komponenten zusammen, die sche-
matisch in Abb. D.1 abgebildet sind. In Abbildun@B@indet sich eine mal3stabsgetreue Dar-
stellung des Bildverstarkers.

Abb. D.1 Abb. D.2

- 180 Volt/ +80 VoIt 0 ... 800 Volt 6 kV Nachbe-
Verschiuf® auf/zu  Verstdrkung  schieunigung

Phosphorschirm

5 [
T T Emtnittsfenster |
[ B :—:7 R / W\'\
. = 5 | ) -
UV-Photon | f o
\\ﬁ_e—(_;ﬁ-—_! j‘é\ e
! - M Sw
- r|/// | N Photonen
o @ 2 Photokathode -
} /w == :77:
Photokathode Phosphorschlrm

1. Photokathode

Die Photokathode besteht aus einer dinnen Schithitaier Quantenausbeute (bis zu 20 %).
Je nach Material (Mischung verschiedener Alkataitie) und Schichtdicke variiert der
obere Spektralbereich von 1200 bis 650 nm. Die @ueausbeute ist Uber den Quotienten der
erzeugten Photoelektronen und den eingehenden ridrottefiniert .

An der Photokathode liegt eine Spannung von cad M &is +80V an. Nur bei negativen
Spannungen koénnen die Elektronen zum nachgesaraltsiCP-Verstarker beschleunigt
werden. Die Photokathode bildet in Verbindung enitem Pulsgenerator, der in ca. 5 ns 200
Volt schaltet, einen entsprechend schnellen eleldeben VerschluB mit einem Offnungs-
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verhéltnis von ca. 1:10 Die kapazitive Last der Photokathode beitragtl€® pF. Der aktive
Durchmesser liegt bei ca. 18 mm.

2. Mikrokanalplatte (MCP)

Die MCP ist ein Feld von fis 10 parallel angeordneten Minatur-Photomultipliereleder
Multiplier wird aus einem ca. 500m langen und 1@um dicken Kanal gebildet, der aus einer
leitend beschichteten Glaskapillare besteht. Diekikan einer Dynodenkette Gbernimmt die
mit einen Halbleiter beschichtete MikrokanalwanduDg eintreffenden Elektronen l6sen am
MCP-Eingang Sekundarelektronen aus. Diese l6sendanf Weg durch einen Mikrokanal
Uber Wandstol3e eine Elektronenlawine aus (Sekule#&@envervielfachung).

Die Elektronen werden um den Faktor 1000 bis 20@8@ielfacht. Der Verstarkungsfaktor
hangt hauptsachlich von dem Verhdltnis Kanallange Kanaldurchmessea und dem
angelegten Potentigl ab. Mit :

o = Lange/ Durchmesser eines Kanaidieégt zwischen 40 u. 80)
G = Gain-Faktor ( abhéngig vonund dem Material der Mikrokanalwandung )

ergibt sich fur die Verstarkungeiner Einzel-MCP : g=exp(Gla)

Fur den Gain-FaktoiG ergibt sich nach Schagen [34] in guter Ubereinstimgn mit
experimentellen Daten folgende Relation :

V = MCP-Spannung
Vo = Startenergie eines Sekundarelektrons ed. 1
k = Materialkonstante

AV

G_( kv j v
- 20,\/01/2

3. Phosphorschirm

Die die freigesetzten Elektronen werden Uber eirte@l von ca. 6 kV auf einen
Phosphorschirm beschleunigt, der hierdurch zum Hhieunc angeregt wird. Meist wird ein
Phosphor vom Typ P43 oder P20, die zu den Phosphuoiedem héchsten Wirkungsgrad
gehdoren, eingesetzt.

(P43 spektraler Emissionsbereich 370 - 680 nm¢higlichteabfall auf 10 % in 1 ms

P20 spektraler Emissionsbereich 400 - 700 nmchieiichteabfall auf 10 % in 1040° ps

aus Datenblatt der Firma PCO ).

Die Bildverstarkerkomponenten (s. Abb. D.1) sinceiner Hochvakuumréhre versiegelt. Die
kompakte Bauweise gewdahrt homogene elektrische hBasugungsfelder, so dalR keine
zusatzlichen elektrooptischen Elektroden erforderlisind (vergl. Prinzipschaltung mit
masstabsgetreuer Darstellung Abb. D.2). Bei zu h&seuchtung kommt es in den MCP-
Kanalen zu einem Sattigungseffekt, der die Verstdgk stark herabsetzt (Warnung: Im
Bildverstarker kénnen bei zu hohen Lichtintensitate. B. direkte Laserreflexe) lokale
Einbrennungen auf der Photokathode entstehen.)
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CCD-Kamerasystem - Kamerasystem

Die CCD-Kamerasystem setzt sich aus den Kompondsitdverstarker, Taper, CCD-Sensor
und Steuerungselektronik zusammen. Die optischekiog zwischen Phosphorschirm und
CCD-Sensor erfolgt Gber ein Linsensystem oder Gilasfiberoptikplatte (Taper) mit einer
integralen Transmission von 60 % - 80 %. Letztel@ubt eine kompakte Bauweise. Bei der
im Experiment eingesetzten CCD-Kamera wurden smtuzierende Glasfaseroptiken (tapered
fibers) verwandt, um so das in der Auflosung begre®Phosphorschirmbild mit einer der
Pixeldichte des CCD-Chips angepal3ten Ortsauflogurigoertragen. Auf die Grenzflache
zwischen Taper und Bildver-starker und der Grehi#évon Taper und CCD-Chip wird zur
Anpassung des Berechungsindex Immersionsél gegBliemnesultierende Lichtverstarkung
fur das im Experiment verwandte CCD-Kamerasystemj&anach der Bildverstarker-
Spannung, zwischen 5 und 10.

Spektrale Empfindlichkeit des Bildverstarkers

Der untere detektierbare Wellenlangenbereich wingrcld das Eingangsfenstermaterial
bestimmt: MgF2 120 nm, Quarzglas 180 nm, Fibeka@b0 nm.

Die obere Wellenlangenbereichsgrenze hangt im wedsn von den Photokathoden-
Materialien ab: S1(Ag-0-Cs) 1200 nm, S20(Multaik 800 nm, Bi (Bialkali) 650 nm.

Weitere Informationen zu CCD-Detektorsystemen konmeis der Diplomarbeit von F.
Borman [35] entnommen werden.

Funktionsprinzip des CCD-Chips (Charge @upled_Bevice-Chip)

Der CCD-Chip ist ein optischer Detektor mit einehbin Signaldynamik und Linearitat von
bis zu 4 GroéRRenordnungen. Auf dem im Experimentvaadten CCD-Chip (Thomspson
TH7863) ist eine Matrixstruktur von 28884 mit je 22.5822.5 Quadratmikrometern grof3en
Pixeleinheiten integriert.

Im wesentlichen werden sogenannte Interline-Transfel Frame-Transfer-Chips eingesetzt.
Beim (Interline-Transfer-Chip) enthalt jede Pixaleit eine lichtempfindliche Sensorzelle und
zwei lichtunempfindliche Phasenelemente. Bei denrar{fe-Transfer-Chip)sind die
Phasenelementzellen selbst lichtempfindlich. Didikale ortliche Auflosung ist bei diesem
Chip-Typ optimal (die Sensorflache wird nicht durdie abgedunkelten Phasenelemente
unterbrochen).

Im folgenden wird die Funktionsweise des Frame-3i@mChip-Typs, zu dem der im
Experiment eingesetzte Chip gehort, skizziert.

Das einfallende optische Bild setzt proportionalr Zokalen Lichtintensitat und der
Belichtungszeit Uber den Inneren Fotoeffekt (Elekén-Loch-Paarerzeugung) in den
lichtempfindlichen Sensorzellen jeder CCD-PixeleimiLadungen frei. Diese werden in den
Phasenelemenetzellen in einer Potentialmulde autifAbwischengespeichert. Jeweils vier
Phasenelementzellen einer Zellenspalte bildenssige4-Phasen-Schiebe-Registerzelle.

Die Phasenelemente werden elektronisch so angestaladd sie fur das Ladungspaket
abwechselnd eine Ladungssenke oder Barriere bileeresultiert eine Potentialwanderwelle
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in der die Ladungspakete, ohne mit Nachbarpakatemizchen, fast verlustfrei durch den
CCD-Chip transportiert werden.

Die Schieberegisterzellen in einer CCD-Spalte Ioildan vertikales Schieberegister. Samtliche
Schieberegister bilden so zeilenweise eine zweidgiomale Matrix, in der die
Bildinformation als Ladungsmuster gespeichert ese Matrix wird als paralleles Register
bezeichnet.

Die Chipflache des Frame-Transfer-Chips hat miteinseparaten Belichtungsblock und
einem abgedunkelten Schieberegister (Phasenzetieaing analog zum Belichtungsblock)
ca. die doppelte Grol3e eines Interline-Transfep&hDas Auslesen eines Bildes aus dem
abgedunkelten Schieberegister erfolgt zeilenweigkei Schritten (s. Abb. D.3 - D.5).

1. Samtliche Ladungspakete werden durch vertikatdgeben in den abgedunkelten Schiebe-
registerbereich tbernommen (Ubernahmedauer cap§0an dieser Zeit darf der Frame-
Transfer-Chip nicht belichtet werden (s. Abb. D.3).

2. Ubernahme einer Bildzeile in ein serielles Regjsindem die Ladungen in jedem
Schieberegister vertikal um eine Pixeleinheit weagieschoben werden (s. Abb. D.4).

3. Horizontales serielles Auslesen einer Bildzedas dem seriellen Register in eine
Signalaufbereitungsstufe (ca. ¢4 je Zeile). Hierbei werden die Ladungspakete émze
ausgelesen u. proportional z. Ladungspaketgrofralgsignal verstarkt (s. Abb. D.5).

Abb. D.3 Abb..D Abb. D.5
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Wahrend die abgedunkelten Schieberegister ausgelesalen, kénnen in dem Belichtungs-
block neue Ladungen aufintegriert werden. Schittbis 3 erfolgen mit einer festgelegten
Folge periodisch wechselnder Gate-Potentiale, Ubiexe mit einer quarzstabilisierten
Taktfrequenz gesteuerten zentralen Prozel3einheit.

Das ausgelesene Analogsignal wird im Experimentreci{PC, 486-CPU 33 MHz) mittels
einer Analog / Digital (A/D)-Wandlerkarte fir diesitere Bildverarbeitung digitalisiert.
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Anhang E

Umbau: Gitterloses Massenspektromer als Reflektron

a) Massenspektrometerumbau zum Reflektroneeispiel nicht Gegenstand der Dipl. Arbeit)

Hier wird kurz die ,Mdglichkeit* vorgestellt, wieas im Teil 1 beschriebene FMS zu einem
Reflektron umgebaut werden konnte. Unter BerlcksichtigungiakeAnschluss skizzierten
Theorie und der ,Simion- Simulations- Ergbnisset siah die hier vorgestellte Anordnng fur
das FMS (s. Kapitel 2.3) als theoretisch geeigeedus gestellt.

Das FMS wird hierbei als gjtterlose® Abzugseinheit eingesetzt und mit einer
.Reflektoreinheit® kombiniert. Abzugseinheit und fRé&toreinheit muissen aufeinander
abgestimmt sein.

Abb. E.1 FMS als ,gitterloseAbzugs- Einheit Abb. E.2 ,Reflektor —Einheit*
(Simior- Simulation

(Simior- Simulation

Jopieyed

Berechnete Potentiale: Driftstrecke @ := 1,35 m

Abzugseinhei: Reflektor:
ElektrodenAbzugs-Spannungen VWbis Vs (in Volt): Durchmesser: 0,12 m
V,:= 1800 - 2500 FeinjustageAuflosungAm/m) Gitterabstande:

V,:= 500 s =0,01 m

Vi = 0 sLb=0,11m

V,4:= 500 -700 Hokussierung lonen-Strahl)

Vs:= 0 Neigung: 8,5° (zur lonenstr-Achse
Reflektor:

ElektrodenBrems-Spannungen VRbis VR; (in Volt):

VR, :=-1054

VR, := -830 bis -870 Heinjustage AuflésungAm/m)

VR;3 = 0
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Abb. E.3 Abschatzung der Massenaufldsundsm/abhangig
von den ElektrodenspannngenndVR

Hier wird das Auflosungs Verhalten des ReflektramsAbhéngigkeit von deEindringtiefe
der lonen in dezweiten Reflektorfeldbereich aufgezeigt. Fur die Reflekt®rems-Spannung
VR, werden verschiedene fixe Werte eingesetzt. Dieugbgpannung Mwird zwischen 1800
bis 2600 Volt variiert. Das 1.te Bremsfeld YRt konstanminus 1054 Volt.

Reflektron: Driftstrecke Dr:=1,35 m
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Abschatzung der Auflésung erfolgte analog zu (S&Be 13 und Abb. 1.3 Seite 14).

Beim Reflektron gibt es ab einer gewissen Eindraigizwei Werte fir die Abzugsspannung
Vi, bei der die Auflésung MM maximiert wird. Die absolute Auflosung nimmt raiineh-
mender Eindringtiefe in den zweiten Reflektorteil z

Werden die Potentiale so gewahlt, dal3 die loneruersittelbar vor der Endelektro@dR; des
Reflektors reflektiert werden, kénnen die lonenctiugine geringe Variation des
Reflektorpotentialselektiv oberhalb einer bestimmten kinetischen Enengigtralisiert

werden. Auf diese Weise kann die Breite der Zesivlemierung durch die “turn-around-time*
verkleinert werden.

104



Anhang

b) Theorie Funktionsprinzip Reflektron

Abb. E.4 n-Stufen Reflektron (mit Gittern) (Naherung fir die gitterlose Abzugseinheit)

Reflektor
Abzugseinheit

|
mi
o

“TLeme ml
ra) a9

E} .

sl,

w
=

In Analogie zu dem in Teil 1 beschriebenen FMS wartleim Reflektron die Flugzeiten von
lonen mit ,einheitlicher” kinetischer Energie gerses. Die lonenmasse kann dann eindeutig
Uber die Flugzeit berechnet werden.

Hierzu werden in einem Reflektron lonen z.B. migl&tonestoRionisation (im ideal Fall) zur
Zeit t, am Ort g erzeugt und durch elektrostatische Felder auseliee kinetische Energie

(bei einheitlicher lonenladung) beschleunigt, besa in einen elektrostatischen Reflektor
gelangen. Die Eindringtiefe der lonen in den Rdflelhangt nur von der kinetischen Energie
der lonen ab.

Die lonenflugzeit nimmt dabei proportional zum Medsidungs-Verhéltnig'm/q zu.

Im allgemeinen besteht ein Reflektron aus einemkatahomogenen Abzugsfeld, gefolgt von
einem homogenen Nachbeschleuningsfeld. Nach edtdfrdien Driftstrecke treffen die lonen
senkrecht, oder unter einéMinkel a, auf einen elektrostatischen Reflektor. Dort veglredie
lonen in einem starken homogenen elektrischen &@idurze Distanz einen grofRen Teil ihrer
kinetischen Energie (ca. 30 bis 80%), bevor sieeinem darauf folgenden schwachen
elektrischen Feld, nach einer Eindringtiefe vonsheehreren Zentimetern, reflektiert werden
[5]. Nach Verlassen des Reflektors werden sie, reanbr weiteren Driftstrecke Uber einen
Detektor nachgewiesen. Die homogenen Feldabschvettgen durch Gitter getrennt.

Die Gesamtflugzeit &s flr ein Reflektron mit n-Beschleunigungsstufenilergich aus der
Summe der Flugzeiten; Tn den einzelnen Beschleunigungsabschnitten, degzEit in der
Driftstrecke Tz vor dem Eindringen in den Reflektor und nach Vesém des Reflektors bis
zum Detektor und der Verweildauer innerhalb dedeRadrs Tres.

Tges: Ti+To+ T .+ T+ Toritt + Tret

Wie beim FMS ist die lonenflugzeit nur bei punktfigen Startvolumen und einheitlicher
kinetischer Startenergie eindeutig durch das Massemgsverhéltnis (m/q) bestimmt.
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Bei einem Durchmessehs des lonisations-Volumens dV, erreichen die longh einer
EnergieunscharfAU (AU = As E q ) an Kinetischer Energie den Reflektor. Beim|&efon
haben, wegen des in Relation zum Abzugsfeld schevéoh homogenen folgenden
Nachbeschleunigungsfeldes, die energiereicherersomit schnelleren lonen die langsameren
lonen, die im Abzugsfeld eine umis kirzere Flugstrecke haben, bereits innerhalb des
Bremsfeldes Uberholt.

Somit nimmt die Flugzeit fur ein lon bis zum Reti@keindeutig mit steigender Energie, fur
eine feste Masse m und Ladung q, ab.

Weil das lon mit zunehmender Energie tiefer in Basflektorpotential eindringen kann und
somit eine langere Aufenthaltsdauer innerhalb dedlekors hat, andererseits aber die
Flugzeit in der Driftstrecke mit steigender Energimimmt, ist es bei einer geeigneten Wabhl
der Potentiale im Reflektor moglich, die Flugzdielienz fur lonen mitkonstantem m/q
Verhaltnis und unterschiedlicher kinetischer Erergi minimieren.

Die Flugzeitverbreiterung durch die “turn-arounahei’ Ty, ist im Vergleich zum FMS
wegen des starkeren Abzugsfeldes kleiner, kann atier beim FMS nicht explizit
minimalisiert werden, weil ein lon, das im Punktnsit einem festen Geschwindigkeitsbetrag
startet unabhéngig seiner Startrichtung auf digclggekinetische Energie beschleunigt wird,
mittels des Reflektors aber nur Flugzeitkorrekturenschen lonen unterschiedlicher Energie
maoglich sind.

c) Bestimmung der Flugzeitfunktion T(s,v,m) im Retektron

Analog zur Flugzeitbestimmung im FMS wird die Fedg als Summe Uuber die jeweiligen
Beschleunigungszeiten; Tn den homogenen Feldabschnitten nach (1.4 undSkife 7)
bestimmt. Zusatzlich mul3 die Flugzeit in dem zwdigen statischen Reflektor berechnet
werden. Die Flugzeit in dem 2. Reflektorteil iseigh der “turn-around -time* fir lonen mit
entsprechender kinetischer Energie. Tritt das Ioterudem Winkel a relativ zur Normalen
des ebenen Gitters in den Reflektor ein, ist ner @ewindigkeitskomponente, wvLtos()
parallel zum elektrischen Feld fir die Flugzeieknt.

Mit:

ER:: Feldstarke im 1. Reflektorteil ~ ( lonen werdeark abgebremst )
ER,: Feldstarke im 2. Reflektorteil ~ ( lonen werdesflektiert )
sr : Gitterabstand im 1. Reflektortell

s, : Gitterabstand im 2. Reflektortell

U, : lonenenergie vor dem Reflektor (analog zu 1.4nikexfi!)

Ei : Feldstarke im i-ten ,,Abzugeinheits-Bereich”

und UR : Gesamtenergie des lons direkt nach dem Pasgsleseh. Reflektorteils
UR=U,-srER/

ergibt sich die Flugzeit iReflektor Trer aus:

Trer :@D{E—E[ﬂ,/wﬁ —\/U_n)—%tﬂ,/URl)}E?ﬂ:os@) (MitER <0 u. ER<O)

Die Flugzeit T in der Abzugseinheit ist (analog zu 1.4 Seite 7):
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T, ——D(,/U +s,Eq +\/_0) (das positive Vorzeichen steht bek0)

Die weiteren Flugzeiten,I.. T; ... T, berechnen sich analog zum FMS:

T.-—D(\/_ \/—) (fur E#0)

Tizx/zmm% (fir E=0)
(i-1)
und
D o
Toritt =«/2mDm ( D:= freie Driftstrecke )

Die gesamte Flugzeitgdsist (in guter Naherung) proproportionalM(analog zu 1.5 Seite
8) und ergibt sich hier aus folgender Summe:

Tges Tl + T2 + T3 Tn + TDrift + TRef

d) Raumfokussierung im Reflektron

Die Gesamtflugzeit &sist eine Funktion von vorpand v.
So := Abstand zum ersten Abzugsgitter)

1
wegenU, = Emvz2 Up : kin. Energie des lons fiir die Translatidnzur z- Achse
und U =U + sE1q U, : kin. Energie des lons fiir die Translatibnzur z-Achse
nter dem 1. (Gitter/ Abzugsfeldabschnitt
Die Raumfokussierungsbedingung f. d. Reflektrommslog zum FMS (1.8 Seite 9)
OT 4 (Sp,V)
os,

uber :

=0 (a.4.1l) definiert.

Die feldfreie Driftstrecke Dg, fur die dieRaumfokussierungsbedingungerfillt ist, ergibt
sich als Funktion der Elektrodenabstangeirsd den Potentialdifferenzen; Ywischen den
Elektroden des n-Stufen -Reflektrons durch Auflégen (a.4.1) nach (D :=/{) zu:

[(U ) 1) Zcos(a) 1 1) 2cosg )
LE\/_ .zEEE\/_ o) 1R "0, ) ERyUR |

mit U, [q =V, %z(\/o"'vlazl_o) %_(V +V, BST'*Z, Vi)

und Uq = (V, +V, BS_l+2 -VR,)

kann Ok zu folgendem Ausdruck umgeformt werden:
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1
+

UL P S - S 1 s, 1 1 s, 1

De=20—| 0 —2—+> 32—~ =L - -2
" Eﬁqj VALY Zv U UL | [VR] [UR f VR, " [UR
N7 s a q a Vg q

[2cos@)

e) Allgemeine Hinweise zum Reflektronbetrieb

Es sinnvoll die lonen unmittelbar hinter dem mdgsic hohen Abzugsfeld in dem darauf
folgenden Feld abzubremsen, um die Driftzeiteneinfdldfreien Flugstrecke D zu erhdhen.

Nur wenn die lonen so viel kinetische Energie lzesit dal3 sie nicht bereits im ersten
Bremsfeld des Reflektrons reflektiert werden, kdnsie raumfokussiert werden.

Andererseits muld das Bremspotential so hoch gewéniten, dal3 die lonen nicht an der
hinteren Reflektorelektrode neutralisiert werden.

Treffen die lonen unter dem Winkelauf den Reflektor, so darf dBarabeldurchmesserder
lonenflugbahn nicht gré3er als der Gitter Durchraegs des Reflektors werden.

Somit muissen zusatzlich folgende Bedingungen flie dReflexion der lonen im
homogenen n-Stufen-Reflektron erfullt werden:

1. damit ein lon mit der Startenergie g das zweite Feld des Reflektors gelangen kann
und in diesem noch reflektiert wird:

cos@ )VR, < ¥, +V1El;£+ Zh

V) )< cos VR, +VR,)

2. der Parabeldurchmesser der lonenflugbahn kleiseter Gitterdurchmessgg ist

: U, Trer = Flugzeit im Reflektor
sin(a) - O < Ps U, := lonenenergie vor dem Reflektor (s. Seite 109)

Hinweis:

Werden die Potentiale so gewahlt, dal die loneruaersittelbar vor der Endelektrode des
zweiten Reflektors reflektiert werden, kdnnen diedn durch eine geringe Variation des
Reflektorpotentialselektiv oberhalb einer bestimmten kinetischen Enengigtralisiert
werden. Auf diese Weise kann die z.B. Breite datvérschmierung durch die “turn-around-
time* verkleinert werden.
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Konstruktionszeichnungen

Flugzeitmassenspektromete(TOF) (Ubersicht siehe S. 21)
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o
-] e
I~ . B A
S A A 1| |,
1@
41

Material: Cu
Stuckzahl: 1
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Konstruktionszeichnungen

M 1:1 Elektrode 2

Fraskant

4 mal 5 mm Bohrung

/
7
/.
i
7.5
1

Material: Cu
Stiuckzahl: 1
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Konstruktionszeichnungen

Elektrode 3
M3 Gewsndebohrung
IlI {durchgehend)
f
i
/@’12 H40
/ [N I N el o
A-B Schnittlinie ; N --__{alm_::__\\ - ~| g
#__ﬁ__f’ 9% -
Fraskantie B @po
Material: Cu

Stickzahl: 1
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Konstruktionszeichnungen

M 1:1 Elektrode 4

M3 Gewindebohrung
| (durchgehend)
|
/
!
\
III|
\
\ a9
\ @33
5
\ N
A-B Schnittlinie [T oo OaNTS T s o -~
o o
5 N\ N = A
@po

Material: Cu
Stiuckzahl: 1
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Konstruktionszeichnungen

M 1:1 Elektrode 5

Fraskante
{

4 mal Bohrung 3.2

M3 Gewindebohrung

/ durchgehend

—

F_ré’a skante

A-B Schnittline o

30

”

&40

Material: Cu
Stickzahl: 1
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Konstruktionszeichnungen

(Plane nicht maf3stabs getreu eingescannt)

Bildgebendes- FlugzeitmassenspektrometéBFM)

Ubersicht

Hochspannungs-
durchfiihrung

( eingeschweif3t)

@100

. o127

@75

Cu - Rohr
4

@50

o
S

VUV - Achse

280

AARERTEAURARAAY ARERARTARAARIALRRARARRATARTAARAAY
[ [ ]

IS S TN S SR S N2

Justageblendenzufihrung
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Konstruktionszeichnungen

M 1:1

Basiselektrode

i
/ Bitte auf MafR
- /,/,1 abfrasen |

M2 Gewinde=
Bohrung auf
TK 108

\ y
N TK 108 | ,/

\\- -

@88
Durchgangsbohrung
auf TK 108 @80
\ ] ~ =3 -.oI =
MRZZZ272Z 77 % 7 7 s ©
@8 sREZ1 [ —
M2 Bohrung
16 3er Teilung
@20
@119

Material: Edelstahl

Stuckzahl: 1
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Konstruktionszeichnungen

M 1:1 Ringelektrode

/ Bitte nach MafR
/ frasen !

TK 108

M2 Gewindebohrung

7 mm tief ( fur Kabelan-
schiuf® )
TN TN
7 N
l’ \\
_______ \
- Ps
L ‘2—3/’
\ - f : In 4er Teilung Elektrode
N L / \ nach Zeichnung frasen !
TTTK 10 26
288
@80
@8
L
3 T
N\ <[ ™)
@92
2119
!

Material: Edelstahl
Stickzahl: 1
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Konstruktionszeichnungen

M

1:1

Ringelektrode

TK 108

8mm Bohrung fur
den Molekular-

stahl !

o

20

(mit Laser- und Molekularstahléffnung )

Langstloch radial im
angegebenen Winkel-
bereich frasen

Bitte nach Maf3

M2 Gewindebohrung
7 mm tief ( fur Kabelan-

schiuB )

\\___,—-
6mm Bohrung fiir
den Molekular-

stahl ! \

frasen !

(ee]

12

2119

[
B R ...
4
7

Material:

Stiuckzahl: 1

Edelstahl
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Konstruktionszeichnungen

M 1:1  Gitterhalteplatte 5
0
) g 24 Bitte nach MaR
Einsenkung #asar |
@ 1@ auf '
TK 108 j— _\‘?/
Tk 108

M2 Gewindebohrung
7 mm tief ( fur Kabelan-

schiuR )
// \\
// \\
Il \\
— |
x\ Z il LN / ~
\ ’—‘l / Vi /L X In 4er Teilung Elektrode
L iy / nach Zeichnung frasen !
T | / 26
pm | s
4 ; ®é4 +0.05
Gewindebohrung M2 ([2er Teilung ) @94 005 Klemmring
Bitte mit Gitterprobe
@94 Klemmring einpassen !
i | Tk 108
|
®§0 ' i 912 / ( Tiefe fiir Klemmring-Nut )
H o8
I g3
o] Y1 SIS
] i i) ]
| | 292 | @8
! e l 1
|
i @119
Material: Edelstahl

Stickzahl: 1
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Konstruktionszeichnungen

M 1:1  Gitterhalteplatte (54 mm) g

M3 Gewinde-
durchbohrung
auf TK 108 ( 4mal )

M4
Gewindebohrung
auf TK82 (4mal)

M2 Gewindebohrung
7 mm tief ( fur Kabelan-
schiuB )

7]
\\
~— -
{ .
/ \
o119
I
M4 Gewindebohrung } @55
auf TK 82 i , @63
. |
| 1
.y | :
A | VA7 i
' I i
M3 Gewindebohrung/ | I ii @54 | g
| |
auf TK 108 | 58 i Bitte mit Gitterprobe
5 ' Klemmring einpassen !
Klemmring ~___ 268
>
N i 7
’ h
| @b8 +00s M2 TK 63 ( 2er Teilung )
Material : Edelstahl @68 -005

Material: Edelstahl
Stiuckzahl: 1
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Konstruktionszeichnungen

M 1:1 Ringelektrode

20° 20,5 Bitte nach
Mass frasen

FraRkante auf
Tk73

Bohrung auf
TK 82 (4mal)

\mo*m / ' \

3,5

Q
T
N

2119

Material: Edelstahl
Stickzahl: 1
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Konstruktionszeichnungen

M 1:1

Elektrode (Gitterhalter)

TK 82

M2 Gewindebohrung
7 mm tief ( fiir Kabelan—-

schluf

//# oY
// \\\
//“““ 77771 \s
N

"~ g

20° 20,5

Bitte nach MaR
Frasen! @73

M2 Gewindebohrung (TK 63)

Klemmring / ( 2er Teilung )
Bitte mit ﬁﬁiefpra;’ze\ n:l:q
Klemmring einpassen | B N
1]
i @58 +005 ;
@68 -00s
Bohrung auf L
TK 82 (4mal) B
\ , @58 |
i !
@f0+qos|. @54 | -
| ! H i
: : ™ =1
l . %
P
. 263
I
.. ; 295
Stlckzahl : 1
Material: Edelstahl

Stiuckzahl: 1
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Konstruktionszeichnungen

M 1:1 Ubergang Gitterhalter - Flugrohr 9

Bitte nach Maf

frasen! @ 58
TK 82 ; >/
. \‘
\\
o l_
/
M2 Gewindebohrung
7 mm tief ( fur Kabelan-
schiuB )

4 mal Bohrungen
@10 auf TK 82 !

\| , @58

g]mm-os! 246 '

. e I

S T s = o
|F | @54 ;
; | 295

Material: Edelstahl
Stickzahl: 1
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Konstruktionszeichnungen

M 1:1  Flugrohrhalterung 10

Bitte entlang der Maf3-
linie durchsagen !

D4 Bohrung auf
TK82 ( 4mal)

-

|
|

TK 827 @54 I
|

Material: Delrin
Stiuckzahl: 1
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Konstruktionszeichnungen

M 1:1  Flugrohrhalterung

@ 4 Bohrung auf
TK 82 ( 4 mal)

13

Material: Delrin
Stiuckzahl: 1
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Konstruktionszeichnungen

M 1:1  Monatageplatte fur Reduzierflansch (CB@1 12

Bohrung @4
auf TK82 (4 mal)

‘' Bohrung @13 (4 mal)

213

llie <]

| 265

@133

Material: Edelstahl
Stickzahl: 1
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Konstruktionszeichnungen

M 1:1

MCP-Halter (Unterteil)

Bohrung @ 8.2
auf TK 80

M3 Gewindedurch-
bohrung auf TK 72

( 3er Teilung )

e ——

~ ™~
M 10 :1 \
/ Bohrung @ 6 # \\
/ ‘ ! Durchmesser dgr bei- @ 52 3\
| I :l N~ liegenden Keramik- / @504 =
‘l\ A } ____/_/7{___ stange anpassgn ,so f i =
\ /! daR diese nur schwer (D42 § S
\TK 80 ! rd verschiebbar ist ! i’
\ el ‘\
@52 98
@50,4 555 \\ /
QLZ Z \\ //
.
+0.05 { ) e -
@8 5.0 3 6
« | % i
I
| | et ol
| @60 | T™Ms Gewindedurch-
% 80 By bohrung auf TK 72
(3er Teilung )
Material: Edlstahl

Stuckzahl: 1
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Konstruktionszeichnungen

M 1:1  MCP-Halter (Oberteil) 14

M2 Gewindedurch-
gangs- Bohrung
auf TK 72

Bohrung @6
auf TK72 so
anpassen , daR
das beiliegende
Keramikrohr sich
prazise (ohne zu
klemmen ) durch
die Bohrung fiihren
lagt ! ( Die Keramik-
rohre dienen zur
exakten Fiihrung

Bitte Werksttick in
3er Teilung von
TK 100 aus auf

@ 37 Kreis frasen ! der
MCP- Halterung ) !

———

F ~.
// M 4:1 \\ ]
N
// a o i N\ @61 Die mit "—= " markierten
! 8 ©® \1 A~ s /Fléchen bitte méglichst
e J// [_\\ - » genau nach MaR anfertigen !
05 | ! |
2504705 /| — '
\ o.o// \ i, ®5p,4 A | o o
N o579 RN, |
\5 R L e
N T3k 72
\ | ( 3er Teilung )
Ecke leicht
gerunt]aet

R ca. !1mm

Material: Edelstahl
Stuckzahl: 1
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Konstruktionszeichnungen

M 1:1 Fensterflansch CF - 100 15

Auf TK 128
@ 26 frasen

M3 Gewinde-
sackbohrung
auf TK 80
Ger Teilung !

TK 88

TK 80

M3 Gwewinde-
sackbohrungen
auf TK 80
3er Teilung!

Bohrungen fiir
Vakuumhoch-
spannungsdurch-

fihrungen TK 88!

\\\
Hochspanngs- \ —
durchfiihrungen Bitte Orientierung

in Flansch einschweiRen ! der Behrungen M3 Bohrungen
nach Zeichnung auf TK 80
festlegen ! Ger Teilung !
@152
B4 /

7z

| /
- | - . ®
/ @71,8 \
l M3 Gewindebohrung

TK 88 | auf TK 80 ( 3er Teilung )

18,6
16,6
14.8

100- CF Flansch und Spannungs-
durchfihrungen mit geliefert!
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Konstruktionszeichnungen

M 1:1  Fensteranpress- Ring

16

Bitte nach MaR auf
TK 88 fur die

Hochspannungs-
durchﬂjhrungin//'
aussparen ! ,/

Bohrungen @ 3.2 auf
TK 80 (6 er Teilung)
( Bitte Orientierung der
6er Teilung , wie aus
der Zeichnung er-
sichtlich einhalten ! )

@90

@{qso
| | -
l;l ﬂ[ ~| =
| oho N

Material: Delrin
Stuckzahl: 1

132

Bohrungen @ 3.2 auf
TK 80 ( 6er Teilung )



Konstruktionszeichnungen

M 1:1 Fenster-

Aufsicht auf den Glaskérper ( Material : Suprasil 2 )

|

|

Stufe blanke Oberfldche

70

Querschnitt durch den Glaskérper

Oberflache rauh @70 mm

1S N /
| : W
0 e
= LD‘| <

(Ohl //"1

// 58 mm

oberfiache raut Stufe blanke Oberflache

Zumindest sehr feiner Schliff
fur Dichtring- Auflageflache !

Material: Suprasil 2
Stilckzahl: 1
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Konstruktionszeichnungen

M 2:1 Isolatoren — und Justagehalter

15,5

20

@10 -0.08

(5]

N

Durchgangsbohrung , @12 Durchgangsbohrung

Material: Delrin
Stlckzahl: je 4 x
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Konstruktionszeichnungen

M

Delrin Isolatoren — und Justagehalter

220
| |
4 Stlck I
|
o5
E 216
8 Stiick
@10 +0.0
@12
B e en oo o
16 Stiick
|
@8 +0.05
212
B1
20 Stiick
Qs +0}:05
Material: Delrin

G

4 Stick

H

4 Stick

C

4 Stick

2 Stlck

@13 -0.05

a5

12,5

218

@13 +0.05

@8 +0.0




Konstruktionszeichnungen

M 1:1 Isolatoren — und Justagehalter

G's

18

i
! ©

Durchgangsbohrung
- \ @ 3.2

/

Durchgangsbohrung
o 3@

Material: Delrin
Stickzahl: je 4 x

212
032

J ﬂJ [ C 2
| 26 |

Material: Teflon
Stickzahl: 1
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Konstruktionszeichnungen

M 2:1 Molekularstrahlblende 1

Durchmesser der Blende
so wahlen ,daR diese
im @ 6 Loch leicht

klemmt !
Molekularstrahlblende
g6
237
T
@ ‘HR%
- . 5 Fo~
1 f”)4

(3 mm lénge ) _‘1 i
6mm Bohrung fil ‘
den Molekiilar- '
stahl ! L g, l

v \\ l
\,
/// \\
/ | o v | \
/ i \
|
\ NNN\N—
\
\\\ // |
g, /
\\\ P e

Material: Edelstahl
Stuckzahl: 2
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Konstruktionszeichnungen

M 2:1 Molekularstahlblende 2

@ 1 Bohrung fur
Molekularstahl-
blende

Bohrung @2

RN
ges] \
5

M2 Gewindebohrung ’

|
in d|e Ringelektrode ' s o imie s j
o1 ::-&ﬁ_ ﬁz‘ Eﬂ

Molekularstahlbenc

N 6mm Bohrung fiir
den Molekiilar-
stahl !

Material: Edelstahl
Stuckzahl: 1
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Konstruktionszeichnungen

M 1:2 Justageblende, Zufihrung und Abstandhalte

@

A_bschrimrohr Justageblende t=0,5
fur d. Justageblenden-
zufuhrung
1 Stlck t[‘> /@ 0.5
| 0.7
@16 Bitte an Elektrode 2 =1 L/ /G
anpassen < -Z/

( Rohr muR fest klemmen )

15

[o0]
(D) ?
Abstandshalter
4 Stick
| 3.
@9.4
o 6| @32
= A
NV
b Tol
15i
|
Material: Edelstahl Siehe:
S. 41 Abb. 6.6
S. 117 Ubersicht
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Konstruktionszeichnungen

M 1.2 Flugrohr

Cu-Rohr @50 innen

|

|

|

@ 54 aulen l
AN

|

|

|

|

|

\ Bohrungen @7 im

\ angegeben Bereich
im Abstand von
10mm rings um
das Rohr setzen !

407

- 7 - N\
s s aay | __e_ S . S S
- - T ITaVaAaYnYavYa
J\J

120

Material: Cu
Stuckzahl: 1
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Konstruktionszeichnungen

M 1:2

Trennblech

05

1580

99,5

|~

Bohrung @6

2
P8

108

1
12

22

Material: Edelstahl
Stuckzahl: 1

141

Bohrung @6 ( Langsloch )




Konstruktionszeichnungen

M 2:1

Skimmerdeckel t=0,5

4 mal Bohrung @ 2.1

TK @232

Bitte entlang der Trennlinie sagen

Material: Edelstahl
Stuckzahl: 2
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Konstruktionszeichnungen

M 1:1

Skimmerhalteplatte

um jedes Skimmerloch
4 mal Gewindebohrung
M2 auf TK 32 4er Teilung

3 mal Bohrung
@32 Senkung
f. Senkkopfschrau -
be M3 TK 134
, 3er Teilung

Skimmerhalteplatte bitte im AuBendurch-
messer nach mitgelieferter planarer
Skimmerhalteplatte anpassen !

Gewindebohrung M2
(6 mal)

Unterseite des Werkstiickes

1 Fihrungsstangen ( Oberseite )
\ j +0.2
N 51 51 , 10702 \

7
/ Einsenkung ftir

N\

AY

—— By

(9]

N7

Senkung fur
Senkkopfschraube M3

Bohrung 3.2 mit
)

[s2]

37
40

Unterseite |

+0.0

|
®1§40 -0.05

Material: Edelstahl

Stuckzahl: 1
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(0134

77

|

Konstruktionszeichnungen

Ubersichtszeichnung: M 1:P

\

!

i

Wichtig:

Es muss sichergestellt werden, das
Flugzeitmassenspektrometer nicht mit

derSkimmerhalteplatte kollidiert.

42{66

37

N

30

84

58,5

paazh.

144

B

V

Skimmerhalteplatte
Ansicht: Schnittlinen A + B

v



