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Zur Physik intensiver, elektrostatisch beschleunigter Clusterionen-
Strahlen

Zusammenfassung

Die an den Clusterionenbeschleunigern in Karlsruhe und Lyon durchgefiihrten
Entwicklungsarbeiten haben zu Strahlstrémen und -stromdichten in den Groé-
Benordnungen von 10 Ag bzw. 1 Ag/cm? bei kinetischen Energien der GrdBen-
ordnung 10 eV/Atom gefiihrt. Neben der wohlbekannten Raumladungsgrenze
manifestiert sich ein weiterer begrenzender Effekt, der auf den StdéBen der
Clusterionen untereinander und mit Untergrundgas beruht. Durch die dabei
erfolgende teilweise Verdampfung der Clusterionen wird zusdtzlich Unter-
grundgas gebildet und bei Uberschreiten einer Grenzstromdichte eine Insta-
bilitdt ausgeldst. Skalierungsrelationen, die aus den begrenzenden Prozes-
sen abgeleitet werden, weisen darauf hin, daB durch die Verwendung von
bandférmigen Strahlen im Karlsruher Beschleuniger etwa eine GréBenordnung
mehr Strom méglich sein sollte. Ein fiir die Steuerung der Energie pro Atom
wichtiges Ergebnis ist, daB die Anzahl der Atome pro Ladung sowohl bei
groBen (105 Atome pro Ladung) als auch bei kleinen (100 Atome pro Ladung)
Clusterionen umgekehrt proportional zum Elektronenstrom im Ionisator geht,
was mit Mehrfach-Aufladung bei groBen bzw. mit symmetrischer Fragmentie-
rung bei kleinen Clusterionen erklirt wird.

On_the physics of intense, electrostatically accelerated cluster-ion beams

Abstract

The development work performed on the cluster-ion accelerators at
Karlsruhe and Lyon has led to beam currents and flux densities of the
order of 10 Ap and 1 Ap/cm?, respectively, at kinetic energies of the
order of 10 eV/atom. Besides the well-known space-charge limit, an addi-
tional limiting effect appears which is caused by collisions of cluster
ions among themselves and with background gas. The ensuing partial evapo-
ration of cluster ions leads to the production of additional background
gas and may cause instability if a limiting flux density is exceeded.
Scaling relations, derived from the limiting processes, suggest that by
use of band-shaped beams it should be possible to increase the current by
one order of magnitude in the Karlsruhe accelerator. Another result, which
is important for the control of the energy per atom, is that both for
large (105 atoms/charge) and for small (100 atoms/charge) cluster ions the
number of atoms per charge is inversely proportional to the electron cur-
rent in the ionizer. This effect is explained by multiple charging and
Symmetrical fractioning of large and small cluster ions, respectively.
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1. Einleitung und Uberblick

Vor mehr als 20 Jahren wurde von E.W. Becker und Mitarbeitern gezeigt,
daB bei der Erzeugung von Molekularstrahlen mit Diisen eine teilweise
Zusammenlagerung der Strahlteilchen auf Grund der van der Waals-Krifte
erreicht werden kann, die zu einer auBerordentlichen Intensitdtssteige-
rung der im Hochvakuum laufenden Strahlen fiihrt /1.1, 1.2/. Die Arbeits-
gruppe schlug vor, solche "kondensierten Molekularstrahlen'", die spidter
"Clusterstrahlen" genannt wurden, zur gerichteten Einfiihrung des aus
einem Deuterium-Tritium-Gemisch bestehenden Kernbrennstoffs bei Kern-

fusionsexperimenten zu verwenden /1.3/.

Die entsprechenden Mdglichkeiten wurden wesentlich durch Arbeiten von

W. Henkes erweitert, mach denen sich Clusterstrahlen durch Elektronen-
beschuR ionisieren und anschlieBend elektrostatisch beschleunigen las-
sen /1.4, 1.5/. Dadurch wurde die Aussicht eroffnet, die Clusterionen
mit einer fiir die Brennstoffeinfiihrung giinstigen hdheren kinetischen
Energie zu versehen. Die Verwendung von Clusterionen anstelle von Atom-
oder Molekiilionen und der Einsatz entsprechend hdherer Beschleunigungs-
spannungen entschidrfen das sich bei der Erzeugung intensiver Ionenstrah-
len mit relativ niedrigen Energien pro Nukleon stellende Raumladungs-

problem.

Die Erzeugung und elektrostatische Beschleunigung von Clusterionenstrah-
len wurde in der Folgezeit zu einem Hauptarbeitsgebiet des Institutes

fir Kernverfahrenstechnik /1.6, 1.7, 1.8/. Nach Vorexperimenten im Labor-
maBstab mit Beschleunigungsspannungen von einigen 10 kV konnten Versuche
an den Hochspannungsanlagen des Instituts fiir Aerobiologie der Fraunho-
fergesellschaft in Grafschaft /1.9/ und des Institut de Physique Nucléaire
der Universitit Lyon /1.10/ durchgefiihrt werden. Gleichzeitig wurde in
Karlsruhe mit dem Bau eines fiir maximal 1 MV und 120 mA ausgelegten
Hochgradient-Clusterionenbeschleunigers begonnen /1.11/. Die Erzeugung,
Beschleunigung und Diagnostik intensiver Clusterionen-Strahlen an den

Anlagen in Karlsruhe und Lyon sind Gegenstand der vorliegenden Arbeit.




Die durch Elektronenstof~Ionisation gebildeten Clusterionen haben eine
breite Verteilung der Anzahl an Atomen pro Ladung N/Z, so daB sich beil
der elektrostatischen Beschleunigung eine ebenfalls breite Geschwindig-
keitsverteilung ergibt. Hauptaufgabe der Strahldiagnostik ist die Be-
stimmung dieser Geschwindigkeitsverteilung, eines zu ihrer Normierung
dienenden integralen Strahlparameters, wie z. B. des Impulsstroms, und
des Strahlprofils. Der beschleunigte Strom an Atomen ergibt sich dann
einfach als Verhdltnis von Impulsstrom zu mittlerem Impuls pro Atom,
wie er aus der Geschwindigkeitsverteilung folgt. Zur Bestimmung dieser
Verteilung wurde im Rahmen dieser Arbeit ein Flugzeit-Verfahren entwik-
kelt, der Impulsstrom wird mit einem ballistischen Pendel gemessen, und
Strahlprofile werden mit Drahtgitter-Monitoren oder durch Verschieben

von Detektoren aufgenommen.

Bei Energien um 5 eV pro Atom werden Atomstrdme von ca. 10 AO erreicht

(1 Al = 6.25-1018 Atome/s), wobei die Stromdichten typisch ca., 1 Ao/cm2
betragen. Ein Vergleich der experimentellen Ergebnisse mit theoretischen
Abschdtzungen zeigt, daB neben die fiir Strahlen aus’geladenen Teilchen
wohlbekannte Begrenzung der Strome und Stromdichten durch die elektrische
Raumladung ein zusdtzlicher Begrenzungseffekt tritt, der auf den StdRen
der Clusterionen mit Untergrundgas beruht, das durch die Wechselwirkung
der Clusterionen untereinander sowie mit dem im Strahl schon vorhandenen

Untergrundgas zustandekommt .

Skalierungsrelationen, die unter Beriicksichtigung der Raumladung und der
Clusterionen-StdRe abgeleitet werden, fithren zum Vorschlag, zur weiteren
Steigerung der Stromstirke bandformige Strahlen zu verwenden oder mehrere

Einzelstrahlen parallel zu schalten.

Aus einer Untersuchung des fir die Steuerung der Energie pro Atom wich-
tigen Zusammenhangs zwischen der Anzahl an Atomen pro Ladung N/Z und dem
Elektronenstrom im Ionisator Ie wird geschlossen, daB die sowohl bei gro-
Ben als auch bei kleinen Clustern, mit Ausnahme des Bereiches von etwa

3 .. . e .
10° bis 10% Atomen, gefundene Proportionalitdt zwischen N/Z und 1/Ie auf




verschiedenen Prozessen, ndmlich der Aufladung bei groBen bzw. der sym-
metrischen Fragmentierung bei kleinen Clustern, beruht. Die bei etwa

104 Atomen pro Ladung liegende Stabilitdtsschwelle fiir Mehrfach-Ladung
von Wasserstoff-Clustern hat zur Folge, daB bei der Erzeugung intensiver
Strahlen mit Masse-Ladungsverhidltnissen kleiner als 104 auch die neutra-
len Cluster vor der Tonisation schon weniger als etwa 104 Atome haben

sollten.







2. Anlage zur Erzeugung und Beschleunigung der Clusterionen-Strahlen

Da die Anlagen in Karlsruhe und Lyon dhnlich aufgebaut sind /1.10, 2.1,
2.2, 1.11/, wird die Erlduterung der wesentlichen, zur Erzeugung, Be-
schleunigung und Diagnostik intensiver Clusterionen-Strahlen bendtigten

Komponenten auf das Beispiel der neueren Anlage in Karlsruhe beschrinkt.

2.1 Clusterstrahlerzeugung

Der neutrale Clusterstrahl k&mmt nach dem friiher beschriebenen Verfahren
/1.1, 1.2, 1.8/ durch Kondensation in einer aus einem Vorratsbehilter
durch eine Diise ins Vakuum expandierenden Gasstrdmung zustande. Der Kern
der so entstandenen Uberschallstromung wird durch der Strdmung angepaBte
Blenden und differentielle Druckstufen ins Hochvakuum iiberfilhrt. Dabei
trennen sich die Cluster weitgehend vom unkondensierten Gas, das den

iberwiegenden Anteil des Durchsatzes ausmacht, ab.

Abb. 2.1 zeigt den Aufbau eines solchen Strahlerzeugungssystems mit den
fiir den vorliegenden Fall typischen Abmessungen, Dieses System ist im
Inneren eines LHe-Kryostaten aufgebaut, der die beiden Aufgaben erfiillt,
das Gas vor der Expansion vorzukilhlen und den nicht kondemsierten Anteil
auf Kryoflichen, die sich auf LHe-Temperatur befinden, auszufrieren (siehe
Abb. 2.4). Zusdtzlich wirkt er auch als Kryopumpe fiir das Beschleunigungs-

rohr und die iibrige Vakuumkammer.

Der Kryostat umfaBt dementsprechend drei voneinander getrennte Volumina,
die mit Kryofliissigkeiten gefiillt werden, einen inneren Beh#lter fiir die
Disenkiihlung, wahlweise mit fliissigem Neon oder Stickstoff gefiillt, darum
herum einen Beh#lter fiir fliissiges Helium und dieser wieder umgeben von

einem Fliissig-Stickstoff-Behdlter als thermische Abschirmung.

Die Diise kann verschlossen werden durch ein unmittelbar strahlauf vom eng-
sten Querschnitt angebrachtes schnelles Magnetventil. Dadurch konnen Clus-

terstrahlpulse erzeugt werden, deren minimale Dauer einige ms betrdgt. Ein




Abb. 2.1: 'Schematische Darstellung einer pulsbaren Kryo-Clusterstrahlquelle.
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gepulster Betrieb hat den Vorteil, daB die mittlere Gasbelastung des
Vakuumsystems kleiner ist als beim stationiren Betrieb und damit auch
die Anforderungen an die Saugleistung reduziert werden. Andererseits
sind die Einstellzeiten fiir die gasdynamischen Prozesse bei der Expan-
sion kiirzer als ms, so daR mit Pulsdauern von einigen ms ein quasista-
tiondrer Betrieb beziiglich der Clusterstrahlerzeugung gegeben ist. Im
vorliegenden Fall betrug die Pulsdauer stets 35 ms, auf Abweichungen

davon wird jeweils hingewiesen.
2.2 TIonisation

Die Ionisation der Cluster geschieht durch ElektronenstoB. Zwei verschie-
dene Jonisatortypen wurden eingesetzt, die sich jeweils besser fiir inten-
sive Strahlen groBer Cluster bzw. weniger intensive Strahlen kleiner Clus-

ter eignen.

Beim letzteren wird der Clusterstrahl von vier bandfSrmigen Elektronen-
strahlen mit dem Querschnitt 8 x 80 mm2 so durchsetzt, daB die lange Rich-
tung der Bandstrahlen in Clusterstrahlrichtung zeigt. Die Elektronen
werden von vier ebenfalls bandfGrmigen Oxid-Kathoden emittiert, dann auf
einen quaderformigen Anodenkdfig, durch den der Clusterstrahl lings hin-
durchlduft, beschleunigt und fliegen schlieRlich durch die Schlitze des
Kdfigs in den Clusterstrahl hinein. Typische Werte des Elektronenstroms
und der -energie sind bis zu 500 mA und 100 eV. Dies erlaubt die Erzeugung
von Clusterionen mit relativ kleinem Masse-Ladungs-Verhdltnis ab etwa 1000
aufwdrts. Durch die enge Anordnung von Anodenkifig und Bandkathoden um
den Strahl herum ist der Leitwert fiir das Abstrdmen von Untergrundgas
relativ klein, was zur’Begrenzung des moglichen Teilchenstroms beitridgt.
Die Eigenschaften dieses Ionisatortyps wurden in /2.3/ eingehend unter-

sucht,

Der zweite Typ ist auf grofen Leitwert hin ausgelegt (Abb. 2.2). Die von
einem Wolfram-Band von 2 x 30 mm2 Fldche emittierten Elektronen werden

auf typisch 1 keV beschleunigt und treten durch einen Anodenschlitz in
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Abb. 2.,2: Ionisator fiir intensive Strahlen groBer Cluster.
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die Wechselwirkungszone mit dem Clusterstrahl ein. Ein parallel zur Flug-
richtung der Elektronmen verlaufendes Magnetfeld von ca. 0,05 T auf der
Achse hdlt den bandfSrmigen Querschnitt des Elektronenstrahls weitgehend
konstant, so daB der Durchschnitt zwischen Cluster- und Elektronenstrahl
eine ca. 2 mm dicke Scheibe mit dem Clusterstrahldurchmesser von ca. 28 mm
ist. Anfallendes Untergrundgas kann stromauf und stromab ziemlich unge-
hindert abstrSmen. Dieser Ionisator liefert bei ElektronenstrSmen von
einigen 100 mA Clusterionen mit Masse-Ladungs-Verhiltnissen von typisch

4 . . . . .
410" aufwdrts. Weitere Details finden sich in /2.4/.
Der Unterschied zwischen den mit den beiden Ionisatoren jeweils zugdng-
lichen GriBenbereichen riihrt hauptsichlich vom EinfluB des energieabhin-

gigen Ionisationsquerschnitts sowie der ElektronenstoBzahl her.

2.3 Beschleunigung

Nach ihrer Ionisation gelangen die Clusterionen in das Beschleunigungs—
feld. Abb. 2.3 zeigt eine typische Anordnung der Elektroden und Poten-
tiale. Die Erdelektrode kann von auBen in Strahlrichtung verschoben wer-
den, um auch wdhrend des Betriebs die Linge der Beschleunigungsstrecke
verdndern zu kdnnen. Der innere Bereich der Extraktions- und Fokussie-
rungselektrode ist aus hochtransparentem, weitmaschigem Edelstahlnetz
gefertigt, um das Abstromen von Gas in unmittelbarer Strahlnihe zu be-
glinstigen. Bezliglich der Einstellung der Potentiale der Elektroden wird
stets angestrebt, die Extraktionsspannung UX geniigend hoch zu wéhlen,
damit der angebotene Clusterionenstrahl moglichst vollstdndig abgesaugt
werden kann. Die Beschleunigungsspannung Ua soll ebenfalls mdoglichst groB
sein, damit die Anforderungen an die Energie pro Atom mit moglichst gro-
Ren Clusterionen erfiillt werden kdnnen. SchlieRlich wird die Fokussie-

rungsspannung U_ so eingestellt, daf der Strahlverlauf mdglichst glinstig

f
ist,

Das Beschleunigungsrohr und die darin angebrachten Elektroden sind vom

Hochgradient-Typ, der aus bei CERN durchgefiihrten Entwicklungen hervor-
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20cm

Beschleunigungselektroden und ihre Potentiale.

2,3:

Abb.
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ging /2.5/. Danach verwendet man relativ kurze Beschleunigungsrohre mit
groflem Durchmesser, im vorliegenden Fall 1.4 m Linge und 0.8 m Durch-
messer, in die die Elektroden von den Enden her so weit hineinragen,

dafl die Beschleunigungsstrecke etwa in der Mitte des Rohres liegt und
ca, 0.2 m lang ist. Dementsprechend tauchen auch die Clusterionen-Quelle
hochspannungsseitig und Teile der Strahldiagnostik erdseitig in das Rohr
hinein. Durch diese Bauweise erreicht man einen groBen Leitwert und eine
kurze Beschleunigungsstrecke, die sich beide giinstig auf die Begrenzung
des Strahlstroms durch die elektrische Raumladung und durch StoRe der

Clusterionen mit anderen Teilchen auswirken.

Als weiteres Merkmal kommt hinzu, daB die Elektroden aus einer Titan-Le-
gierung (TiA16V4) gefertigt sind. Dadurch kdnnen nach einer gewissen For-
mierungszeit elektrische Feldstdrken von ca. 100 kV/cm bei einer Span-
nung von 1 MV erreicht werden. Die typischen Werte wihrend der zu be-
schreibenden Experimente waren 25 kV/cm in der Beschleunigungsstrecke

und 3.5 kV/cm auf der Rohrwand.

2.4 Gesamtaufbau des Beschleunigers

Die hochspannungsfijhrenden Teile der Anlage sind isoliert in Drucktanks

aufgebaut, die mit dem Isoliergas SF, geflutet werden konnen. Die maxi-

6
male Spannung von 1 MV kann mit einem SF6-Druck von 4 bar gehalten wer-
den. Abb. 2.4a zeigt einen Schnitt durch den Drucktank, der die Cluster-
ionenquelle und das Beschleunigungsrohr enthdilt. In Abb. 2.4b ist ein

Foto des gedffneten Strahltanks mit ausgebautem Kryostaten wiedergegeben.

Durch den gekapselten Aufbau des Beschleunigers entsteht das Problem, den
Abdampf der Kryofliissigkeiten wihrend des Betriebs vom hohen Potential
auf Erdpotential zu transportieren, ohne daR es zu einem elektrischen
Durchschlag im Gas kommt. Dies geschieht durch zwei ca. 12 m lange, in
ihrem Inneren durch eine Widerstandskette potentialgesteuerte Schlduche
aus hochdruckvernetztem Polydthylen, die den Raum zwischen Hochspannungs-

elektrode und Drucktankwand schraubenformig iiberbriicken. Ein auf Hoch-
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2.4a: Schnitt durch den die Clusterionenquelle enthaltenden Strahltank.
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Abb. 2.4b:

Blick in den offenen Strahltank. Im Vordergrund der ausgebaute Kryostat,
rechts von der Bildmitte das Innere des Beschleunigungsrohrs.
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spannungspotential befindlicher Membranbalg-Kompressor saugt das ver-
dampfende Helium ab, so daB sich ein Dampfdruck von typisch 0.5 bar ein-
stellt, und verdichtet es auf ca. 1-2 bar, bevor es durch den Polydthylen-
schlauch strdmt. Der Stickstoff stromt ohne zusdtzliche Hilfsmittel bei
Atmosphiarendruck durch den zweiten Schlauch; die geringe Menge abdampfen-

den Neons wird ihm zugemischt.

Die Fiillung der Kryobehdlter ist zwar nicht bei anliegender Hochspannung,
aber bei geschlossenem, mit SF6 gefiilltem Drucktank mSglich. Dazu ist
im Klopperboden des Strahltanks eine Schleuse installiert, die es in
eingefahrenem Zustand ermdglicht, die Kryoheber in die entsprechenden
Fillstutzen des Kryostaten einzufithren. Auch der Strahlgas-Vorratsbehdl-

ter kann {iber die Schleuse nachgefiillt werden.

Abb. 2.5 gibt schlieBlich einen Uberblick iiber die zentralen Teile der
Anlage. Man erkennt, daB der Beschleuniger in drei getrennte Drucktanks
untergliedert ist, die miteinander durch koaxiale, SF6=isolierte Hoch-
spannungsleitungen verbunden sind. Diese Unterteilung der Anlage ermog-
licht es, den Aufbau 'des Beschleunigers ortlichen Gegebenheiten anzupas-
sen. Die einzelnen Drucktanks enthalten die 1 MV-Hochspannungskaskade,
die zum Betrieb der Clusterionen-Quelle ndtigen Steuer- und Versorgungs-

gerdte bzw. die Clusterionen-Quelle und das Beschleunigungsrohr selbst.




Abb. 2.5

1 MV-Clusterionen-Beschleuniger im Kernforschungszentrum Karlsruhe. Links im Bild der Strahltank mit der auf
Hochspannung befindlichen Clusterionenquelle und dem Beschleunigungsrohr, in der Mitte der Versorgungstank
und rechts die Hochspannungskaskade. Am Ende des Strahltanks zur Bildmitte hin erkennt man die Vakuumkammern

mit den Einrichtungen zur Strahldiagnostik.




3. Einrichtungen zur Diagnostik der Clusterionen-Strahlen

Bedingt durch die Erzeugung durch Kondensation und nachfolgende Ionisa-
tion ist das Masse-Ladungs-Verhdltnis von Clusterionen nicht einheitlich,
sondern iiber einen Bereich verteilt. Die Messung dieser Verteilung ist
die Hauptaufgabe der Clusterionen-Diagnostik. Die zweite wichtige MeBauf-
gabe im Rahmen dieser Arbeit ist die Bestimmung des Teilchenstroms und

seines rdumlichen Profils.

Der von realen Glusterionen-Strahlen insgesamt iiberstrichene Bereich

des Masse-Ladungs-Verhdltnisses erstreckt sich von Protonen bis zu ca.
106 Atomen/Ladung, was bei typischen Beschleunigungsspannungen von eini-
gen 100 kV kinetische Energien von ca. 1 eV bis einige 100 keV pro Atom
und entsprechend Geschwindigkeiten von etwa 104 m/s bis weit iber 106 m/s
zur Folge hat. Ein geeignetes Spektrometer muB deshalb iber einen dyna-
mischen Bereich von 6 GroBenordnungen in der Masse oder der Energie pro
Atom oder von 3 GroBenordnungen in der Geschwindigkeit verfiligen. AuBer-
dem soll es Ionen verarbeiten kdnnen, deren Energie bis zu 1 MeV reicht

und deren Impuls bis zu 103 mal so grof ist wie der eines MeV-Protons,

oder gerade so groB wie der eines 45 GeV-Protons.

Von den herkommlichen massenspektrometrischen Verfahren /3.1/ erscheint
die Flugzeit-Methode am ehesten geeignet, diese Anforderungen mit trag-
barem Aufwand zu erfiillen, so daB ein an diese Aufgabe angepaBtes Flug-

zeit-Spektrometer entwickelt wurde /3.2, 3.3/.

Ist der relative Verlauf der Verteilungsfunktion erst einmal bekannt,
dann genligt eine weitere Messung, mit der ein Normierungsfaktor ermit-
telt wird, um alle interessierenden GroBen, wie z. B. den Teilchenstrom,
auszurechnen. In dieser Arbeit wird dazu der Impulsstrom benutzt. Im
folgenden werden das Flugzeitspektrometer und die Einrichtungen zur Mes-

sung des Impulsstromes sowie des Strahlprofils kurz beschrieben,.
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3.1 Flugzeit-Spektrometer zur Bestimmung der Ceschwindigkeitsverteilung

Der Aufbau des Flugzeit-Spektrometers ist in Abb. 3.1 schematisch darge-
stellt. Der Clusteriomen-Strahl durchliuft ein Paar Ablenkplatten, an
denen eine Spannung Ud liegt und deren Abstand d betridgt, und fliegt am
Detektor, der auf der Achse des unabgelenkten Strahls steht, vorbei. Zum
Zeitpunkt t = O werden die Platten durch Ziinden des Wasserstoff-Thyra-
trons kurzgeschlossen, und die Spannung fallt innerhalb der Zeit T auf
Null ab. Unter der idealisierenden Annahme, daB der Strahlquerschnitt
und die Detektordffnung sowie die Abfallzeit T verschwindend klein seien,
und unter Vernaéhléssigung des Randfeldes wiirden alle Strahlteilchen,
die sich bei t = O schon zwischen den Ablerkplatten oder noch weiter
strahlab befanden, am Detektor vorbeifliegen, wdhrend diejenigen, die
noch nicht ins Ablenkfeld eingetreten waren, auf den Detektor gelangen.
In diesem Idealfall hat die Modulation der Intensitit des Strahls, der
den Detektor erreicht, die Form einer Kante. Durch das Geschwindigkeits-
spektrum der Teiléhen lduft diese Kante auf dem Flug zum Detektor aus-
einander und hat dort die Form einer von Null auf einen SHttigungswert
ansteigenden S-Kurve. Die Flugzeit der Teilchen ist mit ihrer Geschwin-
digkeit durch t' = L+/v verkniipft, und das Detektorsignal R(t') errech-

net sich schlieflich aus

R(e') = [ £(v)r(v)dv,
L+/t'

worin f(v) die Geschwindigkeitsverteilung der Atomstromdichte und r(v)
die Detektor-Antwortfunktion, d. h., das Detektorsignal pro einfallen-

dem Atom multipliziert mit der Detektoroffnungsfldche sind.

LiBt man die oben gemachte Idealisierung wegfallen, dann erkennt man,
daB auch Teilchen, deren Ablenkung eine Schwelle nicht {iberschreitet,

in den Detektor gelangen (Abb. 3.2), d.h., eben auch Teilchen, die bei

t = 0 schon ein Stick weit ins Ablenkfeld hineingeflogenvwaren und deren

Geschwindigkeit dementsprechend kleiner ist als v = L,/t'. Denkt man
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L_ e
Strahl @F—v"
Detektor
Abb., 3.1: Schema des Flugzeit-Spektrometers.
Teilstrahl mit
Ablenkplatten v=v;(t) Detektor
OO AR / w
] Teilstrahl mit
Vv (t)

Abb., 3.2: Zur AuflSsung des Flugzeit-Spektrometers.
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sich den Strahl aus lauter Teilstrahlen zusammengesetzt, von denen jeder
ein kleines Geschwindigkeitsintervall abdeckt, dann gibt es zu jedem
Zeitpunkt t' einen Teilstrahl der Geschwindigkeit vf(t') = L+/(t'-T),
der gerade unabgelenkt am Detektor ankommt, und einen weiteren mit der
Geschwindigkeit Vi(t'), dessen Rand gerade den Detektorrand beriihrt.

Der Beitrag der Teilstrahlen in diesem Intervall {Vi’vf} mufl noch in

die Signalformel aufgenommen werden. Daher ergibt sich

v
o0 f

R(t) = [ f@)r(Wdv + [ £ r@)k(t',v)dv,
\ v,

worin die Funktion k(t',v) den relativen Durchschnitt des Teilstrahls
der Geschwindigkeit v mit der Detektordffnung beschreibt, d. h.,

k(! = ' =
( ’Vi) 0 und k(t ,vf) 1.

Differentiation nach t' und Anwendung des Mittelwert-Satzes liefern

schlieBlich die Geschwindigkeitsverteilung

f(vm) = (dR/dt')/{r(vm)(vf—vi)ak(t',vm)/at'}.

Fir v gilt v, £ v_ £ v_ und als Niherung nimmt man den Mittelwert Vo=

1 m £
(Vi+Vf)/2. Um die fiir die quantitative Auswertung von f(vm) bendtigten
Ausdriicke 4 und 9k/3t' berechnen zu kdnnen, muf man die Bewegungsglei-
chung der Ionen im zeitlich und rdumlich verdnderlichen Ablenkfeld 18sen.

Details dieser Rechnung finden sich im Anhang I.

Die wichtigsten Apparate-Parameter des Flugzeit-Spektrometers sind in
Tabelle 3.1 aufgefiihrt. Der Detektor beruht auf der Ausldsung von Sekun-
ddrelektronen beim Aufprall der Clusterionen auf ein festes Target. Wie
in Abb. 3.3 zu erkennen ist, fillt der Strahl auf geneigte CuBe-Flichen,
die die Elektronenausbeute begiinstigen. Die freigesetzten Elektronen wer-
den mit einer entsprechenden Vorspannung zwischen Target und Schirm quer
zum Strahl abgesaugt und nachgewiesen. Weitere Einzelheiten zur Funktion

des Spektrometers sind im Anhang I enthalten.
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Tab, 3.1:

Lange der Ablenkplatten: 0.5 m
Breite der Ablenkplatten: 0.2 m
Abstand der Ablenkplatten: 11 cm
Flugstrecke ab Eintritt ins Ablenkfeld L,: 2.5 m
Ablenkspannung Ud: 1-10 kv
Abfallzeit T der Ablenkspannung: 50 ns

3.2 XKalorimeter-Pendel zur Messung des Impuls- und Energiestroms

Impuls und Energie des Strahls kdnnen mit einem kalorimetrischen Pendel
simultan gemessen werden. Dieses ist eine kreisfdrmige Scheibe aus diin-
nem Aluminium-Blech (Dicke 0.2 mm, Durchmesser 0.16 m), die so an einem
Spannband aufgehdngt ist, daB sie um eine tangential zu ihrem Rand ver-
laufende Achse schwingen kann. Der gepulste Clusterionmen-Strahl trifft
senkrecht auf die Scheibe auf, versetzt sie in Schwingungen und heizt
sie auf (Abb. 3.4). Aus der Temperaturinderung und dem maximalen Auslen-
kungswinkel werden die i{ibertragene FEnergie und der Impuls berechnet.

Einzelheiten zur Impulsstrommessung sind im Anhang IT enthalten.

Der groBte, in diese Messungen eingehende Einzelfehler riihrt daher, daB
der Energie~ bzw. Impulsiibertrag von Teilchen, insbesondere Clusteriomen,
auf feste Oberfldchen fiir kinetische Energien kleiner als ca. 100 eV/Atom
nicht bekannt ist. Das bedeutet, daB z. B. der Impulsiibertrag irgendwo
zwischen den Extremfdllen voll inelastisch bzw. voll elastisch liegen
kann, wodurch ein relativer Fehler von * 33 % entsteht. Durch eine Unter-
suchung des Einflusses der Oberfldchenrauhigkeit auf den Impulstransfer
von Wasserstoff-Clusterionen im Bereich von 3.5 - 9 eV/Atom konnte dieser
Fehlerbeitrag auf * 23 % reduziert werden /3.4/. Da die iibertragene
Energie dagegen zwischen den Grenzen Null und volle Energie liegt, kann
der sich daraus ergebende Fehlerbeitrag weitaus groRer sein als im Falle

des TImpulsiibertrags.
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> Transienten-Recorder

Strahl Abschirmung  Batterie mit Vorverstarker
Cu-Be-Target Polwender

Abb. 3.3:  Zum Flugzeit-Spektrometer gehdrender Clusterionen-Detektor.

Posicon

Spannband Spiegel

\ /

Strahl
Vakuum
Abb. 3.4: Schematische Darstellung der Einrichtung zur Messung des

Strahlimpulses,
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Es ist daher zweckmdRig, den Atomstrom Io aus dem Impulsstrom nach der

Beziehung

= <p><y>
I L/(mHR p><v>)

zu ermitteln, worin L der mit dem Pendel gemessene Drehimpulsstrom, my
die Masse eines Atoms des Strahlgases, R der Pendelradius, <p> der mitt-
lere Impulsiibertragskoeffizient und <v> die aus dem Flugzeitspektrum
folgende mittlere Geschwindigkeit sind. In i geht auBer der Pendelaus-
lenkung noch die oszillographisch mit dem Flugzeitdetektor bestimmte
Strahlpulsdauer T ein. Der Fehler des so ermittelten Teilchenstroms diirf-

te kleiner als * 50 % sein.

3.3 Drahtgitter-Profilmonitor und x-y-Schlitten zur Messung des Strahl-

profils

Zur Messung des Strahlprofils werden zwei Drahtgitter-Monitore benutzt,
die in 0.1 m bzw. 2.16 m Entfernung von der Erdelektrode angebracht sind.
Ein solcher Monitor besteht aus zwei orthogonalen Reihen zu je 16 diinnen,
parallel ausgespannten Drdhten. Trifft der Strahl auf die Drdhte, so er-
zeugt er seiner lokalen Intenmsitdt proportiomale Stromsignale. Diese 2x16
Stromsignale werden in der richtigen Reihenfolge auf einem Oszilloskop
dargestellt und ergeben so zwei Profile in zueinander orthogonalen Rich-

tungen /3.5/.

Eine schematische Ubersicht iiber alle Einrichtungen zur Strahldiagnostik

ist in Abb. 3.5a enthalten, Abb. 3.5b zeigt einige Ausschnitt-Fotos.
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Schematische Ubersicht iiber die Vorrichtungen zur Strahldiagnostik.

Abb. 3.5a:




Abb. 3.5b:

oben:

unten:

Hinteres Profilgitter, Maschenweite 1 cm. Rechts
im Bild der Schlittentisch von hinten gesehen.

Blick in Strahlrichtung in die Schlittenkammer. In
der Bildmitte der in x-y-Richtung verschiebbare
Schlitten, auf dem ein Kalorimeter (oben), das Pi-
tot-Rohr (links unten) sowie der Flugzeit-Detektor
(rechts unten) aufgebaut sind. Rechts von der Bild-
mitte im Hintergrund die schwarz erscheinende
SOLAROX-Pendelscheibe. Der Clusterionenstrahl lduft
von links unten nach rechts oben.
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4. Experimentelle Ergebnisse und Vergleich mit theoretischen Abschitzungen

4.1

Erreichte Strome und Stromdichten

Abb. 4.1 zeigt die maximalen, an den Beschleunigern in Karlsruhe bzw.
Lyon erzielten AtomstrSme als Funktion der mittleren Anzahl an Atomen
pro Ladung. Die Messungen wurden jeweils am Ende einer Driftstrecke von
2.8 m bzw. 1.6 m gemacht. Die zugehSrigen Stromdichten ergeben sich zu
0.1 - 0.5 Ao/cm2 bzw. 0.6 - 1.9 Ao/cmz. Die entsprechenden Bereiche der
kinetischen Energie pro Atom sind 1.7 - 23 eV/Atom bzw. 50 - 500 eV/Atom.
Die Beschleunigungsspannung betrdgt jeweils 350 kV bzw. 500 kV. Eine de-
taillierte Ubersicht iiber die Strahlparameter, die zu den MeRpunkten am

Karlsruher Beschleuniger gehSren, ist in Tabelle 4.1 enthalten.

Tab. 4,1:

Atomstrom IO/Ao 2.2 6 8.5 15

Anzahl der Atome pro Ladung
(N/2) /10" 1.7 4 6 20

Energie pro Atom Ea/eV 21 9 6 1.8

Atomstrom im neutralen

Clusterstrahl I /A 5.5 13 22 40
00’0
Ausbeute I /I 0.39 0.46 0.39 0.38
o' Too
Ruhedruck po/bar 1.5 3.2 5.6 10.3
Beschleunigungsspannung U, 350 kv
T 0.035 s

Strahlpulsdauer

Profilmessungen am Karlsruher Strahl zeigen (Abb. 4.2), daR sich die Halb-
wertsbreite des Strahlprofils von etwa 1 cm nahe der Erdelektrode auf etwa
/ cm am Ende der Driftstrecke aufweitet. Das Auftreten einer Strahlveren-
gung nahe der Erdelektrode wird durch numerische Trajektorienrechnungen be-
stdtigt (Abb. 4.3) /4.1/. Entsprechendes gilt auch fiir den Strahlverlauf

in Lyon.
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10

Atomstrom I[/Aq

oo~

Karlsruhe

1.0

0.1
10°

Abb. 4.1: Maximale Atomstrome als Funktion der mittleren Anzahl
von Atomen pro Ladung fiir die beiden Beschleuniger in

10*

10°

Atome pro Ladung N/Z

Karlsruhe und Lyon. Die unter Beriicksichtigung der Raum-

ladungsbegrenzung erwarteten Werte sind durch Geraden

dargestellt, im Karlsruher Fall sind Mindest- und Hochst-
werte angegeben, die aus unterschiedlichen Annahmen iiber

den Strahlquerschnitt am Detektor resultieren.
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Position x/cm

Abb. 4.2: Drahtgitter-Profilmonitor-Signale in verschiedenen
Abstdnden von der Erdelektrode.

L /cm
I,=20Ag N/Z =10 5

Abb. 4.3: Aquipotentiallinien und Strahltrajektorien fiir
’ einen Clusterionenstrahl von 20 A, und 10° Atomen
pro Ladung in einem Vierelektrodensystem. Die
Elektroden und ihre Potentiale sind: Plasmaelek-
trode (350 kV), Extraktionselektrode (330 kV),
Zwischenelektrode (175 kV), Erdelektrode (O kV).
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Bezogen auf den engen Strahlquerschnitt liegen die Atomstromdichtewerte
erheblich hther als am Ende der Driftstrecke, z. B. bei 7.6 Ao/cm2 im
Falle des 6 Ao-Strahls. Zieht man zusdtzlich den in /4.2/ erwahnten Im-
pulsstromverlust des Strahls beim Durchlaufen der Driftstrecke mit in
Betracht, der bis zu einem Faktor 2 betragen kann, so erscheinen im
engen Strahlquerschnitt Stromdichtewerte iiber 10 Ao/cm2 moglich. Die in
Tab. 4.1 angegebene Ausbeute, das Verhdltnis des beschleunigten Atom-
stroms am Ende der Driftstrecke IO zum Atomstrom im neutralen Cluster-

strahl Ioo’ beinhaltet diesen Verlust.

Diese Ergebnisse wurden alle, wie schon erwdhnt, mit gepulsten Cluster-
ionenstrahlen bei einer Pulsdauer von etwa 35 ms erzielt. Man kann je-
doch davon ausgehen, daBl sich diese Werte auch stationdr erzielen lassen,
wenn der Aufwand fiir das Abpumpen des beschleunigten Strahls vergroBert
und die Strahlquelle mit einem DurchfluBkiihler fiir das Strahlgas ausge-
ristet wird. Dies geht aus Abb. 4.4 hervor, in der das Ergebnis eines

Vorversuchs mit Pulslidngen bis zu 5 s dargestellt ist /4.3/.

Da die Anlage nicht fiir Pulse dieser Linge ausgelegt ist, miissen an den
MeBwerten Korrekturen angebracht werden, die im einzelnen die Abnahme

des Elektronenstroms im Ionisator und den Anstieg des Untergrunddrucks

in der Vakuumkammer wihrend des Pulses beriicksichtigen. AuBerdem trat bei
den vorliegenden MeBwerten ein Abfall des Ruhedrucks vor der Diise von
Strahlpuls zu Strahlpuls auf. Durch die entsprechenden Korrekturen kommen
die gemessenen Werte dicht an die erwarteten heran, die auf der Basis

des MeBwertes bei 33 ms unter ausschlieBlicher Benutzung der im Anhaﬁg IT
angegebenen Formel filir den Pendelausschlag als Funktion der Pulsdauer

berechnet wurden.

Die bedeutendste Einzelkorrektur ist die flir den Untergrund-EinfluB. Zur
Verbesserung der Saugleistung wurde bei diesem Versuch eine Kryopumpe
mit 2-104 1/s fir Wasserstoff in der Vakuumkammer installiert. Bedingt

durch ihre Bauart muf der Clusterionenstrahl jedoch durch ein 0.5 m langes
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Normierte Pendelauslenkung y_/y,
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Normierte Pulsdauer /T

Abb. 4.4: Normierter Pendelausschlag ¢n/d, als Funktion der auf die
Schwingungsperiode normierten Strahlpulsdauer T/T. Die
unkorrigierten MeBwerte werden durch A, die -auf das mo-
mentane Gastarget korrigierten Werte durch o dargestellt.
Die Kurve gibt die theoretisch erwarteten Werte wieder
(vgl. Anhang 1I). Die Kurve ist bei T/T = 0.066 an die
Mefpunkte angepaBt worden., T = 0.5 s.
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Rohr von 8 cm Durchmesser fliegen.l) Im Gleichgewicht zwischen Gasein-
strom durch den Strahl (6 AO & 326.25-16“3HZ-Molekﬁle/s) und Sauglei-
stung (2-104 1/s) stellt sich in der Vakuumkammer ein Untergrunddruck
von etwa 3_5910—5 mbar ein. Im Rohr liegt der Druck noch hoher, weil
das dort gebildete Gas erst iiber den Stromungswiderstand zweier paral-
lel geschalteter Rohrabschnitte in die Vakuumkammer abflieflen muB. Unter
Berticksichtigung der in Abb, 4.10 enthaltenen Ergebnisse findet man,
dafl die Pendelauslenkung durch die Strahlschwidchung im Untergrund auf
60 7% abnimmt. Der EinfluB des Rohres wurde dabei mit 10 7% zusdtzlicher
Targetdicke angenommen. Falls durch geeignete technische MaBnahmen die
Untérgrundgasdichte vernachldssigbar klein gehalten wiirde, konnte man
daher nach Einstellung stationdrer Verhdltnisse, d. h. nach etwa 0.5 s,

erwarten, daB die MeRwerte sehr nahe an die aus dem ballistischen Fall

abgeleiteten Werte herankommen.

Die Abnahme oberhalb des Maximums ist zuriickzufiihren auf einen Druckab-
fall vor der Diise von 3.62 auf 3.42 bar und einen Riickgang des Elektro-
nenstroms im Ionisator von 19 auf 17 mA. Die Korrektur dieser beiden

Einfliisse fiilhrt dazu, daB die Kurve oberhalb von 0.5 s praktisch waage-

recht verliduft,

4.2 Vergleich mit dem raumladungsbestimmten Strom

Wenn sich die Clusteriomen im Strahl ausschlieBflich durch ihre Coulomb-
Wechselwirkung beeinflussen wiirden, dann miiBte sich der Strahl nach der
Beschleunigung, d. h. in der Driftstrecke, natiirlich gemdR den bekannten
Beziehungen der Raumladungstheorie /4.4/ ausbreiten. Da die Clusterionen
jedoch mit Untergrundteilchen oder auch anderen Clusterionen zusammen-
stoBen und dabei zumindest teilweise zerstSrt werden kOnnen, ist die
Frage berechtigt, wie nahe ein realer Clusterionenstrahl im vorliegenden

Fall an.die raumladungsbestimmten Werte des Atomstroms und der Atomstrom-

1) Rohr und Kryopumpe waren urspriinglich als Neutralisator gedacht, bei
dem die Clusterionen durch StoB mit Wasserstoffgas, das ins Rohr ein-
gelassen werden konnte, zerlegt werden sollten.




dichte herankommt. Dies kann mit Hilfe eines von Hutter und Harrison /4.5/
angegebenen Diagramms abgeschdtzt werden, aus dem u. a. der maximale Strom
zu entnehmen ist, der von einer bestimmten Tonensorte definierter Energie
durch zwei vorgegebene Blenden in einem ebenfalls vorgegebenen Abstand

hindurchtransportiert werden kann.

Im vorliegenden Fall entsprechen die Blenden der Detektordffnung am Ende
bzw. dem Strahldurchmesser am Anfang der Driftstrecke. Beim Karlsruher Be-
schleuniger ist die Detektordffnung durch das Pendel vorgegeben, das einen
Radius r = 80 mm hat. Der Strahlradius am Anfang der Driftstrecke er-
gibt sich aus Abb., 4.3 zu ro = 5 mm. Das nahe der Erdelektrode allerdings
unter etwas anderen Bedingungen gemessene Strahlprofil aus Abb. 4.2 1lEBt
diesen Wert plausibel erscheinen. Mit einer Driftstreckenldnge von 2.8 m
folgt ein raumladungsbestimmter Strom von 29 AO. Nimmt man flir die anderen
Stromwerte in erster Ndherung dieselbe Strahlform an, so erhdlt man die

in Abb, 4.1 eingezeichnete obere Gerade mit ihrer fiir Raumladungsstrd-
mung bei konstanter Geometrie typischen Y N/Z -Abhingigkeit. Setzt man
alternativ als StrahlSffnung am Detektor die gemessene Halbwertsbreite

von 70 mm an, so resultiert ein raumladungsbestimmter Strom von 10.3 AO
und damit die untere Gerade. Beim Lyoner Beschleuniger betrdgt die Detek-
torsffnung ro= 2.5 mm und der aus Bahnrechnungen entnommene Strahlradius
am Anfang der Driftstrecke r, = 1 mm /4.6/. Die daraus folgende Gerade ist

ebenfalls eingezeichnet.

Man erkennt, daR innerhalb der Gesamtfehlerbreite, die etwa einen Fak-
tor 4 betrdgt und sich aus den Fehlern der Messung des Atomstroms bzw.
der Anfangswerte von Strahldurchmesser und -divergenz bei der Berechnung

des raumladungsbestimmten Stroms zusammensetzt, Ubereinstimmung herrscht.

Wenn der Strahl raumladungsbestimmt ist, dann erwartet man, daB der
maximale Pendelausschlag ¢, der proportional zum Produkt aus Atomstrom -
und Geschwindigkeit ist, mit dem Quadrat der Beschleunigungsspannung
geht, d. h., ¢ = Ua3/2'Ua1/2, falls es Fdlle gibt, in denen die Strahl-
form am Eingang zur Driftstrecke nur schwach von U, abhéngt. Abb. 4.5
zeigt, daB neben anderen Kurvenformen fiir eine bestimmte Extraktions-
spannung U_ tatsdchlich die Uaz-Abhéngigkeit von ¢ gefunden wird, und zwar
fir den gridften UX=Wert, da in diesem Falle die Beschleunigungsspannung Ua

sich relativ am wenigsten auf die Fokussierung auswirkt.




..34_

Ux /kV
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Beschleunigungsspannung Ua/kV

Abb. 4.5: Pendelausschiag ¢ als Funktion der Be-
schleunigungsspannung Ua' Kurvenparameter
ist die Extraktionsspannung Uyx. Fir Uy, =
40 kV ergibt sich die bei raumladungsbe-
stimoter Stromung konstanter Geometrie
erwartete Uﬁ-Abhéngigkeit des Ausschlags.
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4.3 Uberstrichener Bereich der mittleren Anzahl an Atomen pro Ladung

und Form der Verteilung

Will man Atomstrdme im Bereich von 10 - 100 AO in neutralen Wasserstoff-
Clusterstrahlen erzeugen, so bedeutet das nach dem Stand der Technik,
daB dann die Cluster relativ groB sind, d. h., etwa zwischen 105 und

106 Atomen/Cluster liegen /4.7, 4.8/. Auch hier muB, wie schon in ande-
ren Fdllen festgestellt wurde /2.3/, die mittlere Anzahl an Atomen pro
Ladung <N/Z> so gesteuert werden, daR nach der Beschleunigung die ge-

wiinschte Energie pro Atom, d. h. mindestens einige eV, resultiert.

Diese Einstellbarkeit der Energie pro Atom iiber die Steuerung des N/Z-
Spektrums ist eine wesentliche Vorbedingung fiir Anwendungen von beschleu-
nigten Clusterionen-Strahlen, wie z. B. bei der Erzeugung von H -Ionen
durch Wechselwirkung beschleunigter Wasserstoff-Clusterionen mit einer

Cs-bedeckten W-Einkristall-Oberfldche /4.9, 4.10/.

Wie sich im folgenden zeigen wird, muB der Mechanismus der N/Z-Steuerung
bei den groRen Clustern verschieden sein von dem fiir kleinere Cluster an-
genommenen /2.3/. Dieser Unterschied war der AnlaB dafiir, die N/Z-Steue-
rung im gesamten GroRfenbereich zu untersuchen, nachdem mit dem Flugzeit-

Spektrometer auch das entsprechende Hilfsmittel zur Verfiigung stand.

Abb. 4.6 zeigt filir den Fall groBer Cluster einige typische N/Z-Spektren,
die durch Ionisation desselben neutralen Strahls mit verschiedenen Elek-
tronenstromen aufgenommen wurden. Man erkennt, daB sich die gesamte Ver-
teilung mit steigendem Elektronenstrom zu kleineren N/Z-Werten hin ver-
schiebt. Die maximal erreichte Ver#dnderung von N/Z in diesem Fall ist

in Abb. 4.7 dargestellt. Die zum Halbwert des integralen Spektrums ge-
horige GrioBe (N/Z)l/2 nimmt iiber eine GroBenordnung hinweg proportional
zu l/Ie ab. Wie eine einfache Abschdtzung zeigt (Anhang III), kann dieses
Verhalten nicht mehr wie in /2.3/ als Fragmentierung von Clusterionen

unter der Wirkung der Coulombkraft gedeutet, sondern muB im Gegenteil

als Aufladung bei etwa konstanter ClustergroBe angesehen werden.
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Abb. 4.6: Atomstromdichte pro Intervall von N/Z in einem Wasser-
stoff-Clusterionen-Strahl im Karlsruher Beschleu-
niger. Erhdhen des Elektronenstroms T, verschiebt
die Verteilung zu kleineren Clusterionen hin. Die
Pfeile zeigen die Mittelwerte von N/Z an.
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1 10 100

Elektronenstrom I, /mA

Anzahl von Atomen pro Ladung (N/Z) als Funktion des
Elektronenstroms I _ fiir Clusterionéh im Bereich von
einigen 104 bis einigen 10”7 Atomen pro Ladung. Wie

im Inset dargestellt, wird (N/Z)l aus der Zeit tl/2
ermittelt, in der das Signal auf die Hilfte seines
Sdttigungswertes ansteigt.
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Abb. 4.8 enthdlt eine Synopse aller an den beiden Beschleunigern ge-
messenen Kurven sowie /2.3/ entnommenen Daten. Die wesentliche Aussage
dieser Synopse ist, daB sich N/Z bei groBen und in der Tendenz bei klei-
nen Clustern mit l/Ie verdndert, wdhrend es im Zwischenbereich erheblich

schwdcher mit Ie abfdllt.

Dieses Ergebnis wird anhand der schematischen Kurven in Abb. 4.9 ge-
deutet: L3Rt man einen groBen Cluster durch das Ionisierungsgebiet

laufen und fiZhrt die Elektronen-Stromdichte sukzessive von Null aus
hdher, so wird er sich mehr und mehr aufladen, d. h., die Anzahl seiner
Ladungen Z wird mit Ie zunehmen, so daB N/Z mit l/Ie abnimmt (Abb. 4.8a)
und obere Kurve in c¢)).Im weiteren Verlauf wird er eine Stabilitdtsgren-
ze erreichen, bei der das weitere Hinzufiigen eines Tons bewirkt, daB die
Coulombkrdfte geniigend groR werden, verglichen mit den intermolekularen
Anziehungskrdften, um ein geladenes Bruchstiick abzustoBen. Dadurch nimmt
Z nicht mehr weiter zu, widhrend N leicht abnimmt, was zu einem schwachen
Abfall von N/Z mit I fiihrt (Abb. 4.8b)). Durch die Abnahme von N bedingt
wird die Reduktion von N/Z mit weiter steigendem Ie immer stdrker, bis
schlieBlich der Grenzfall der symmetrischen Fragmentierung bei kleinen
Clustern erreicht wird (Abb. 4.8c, untere Kurve). Im folgenden wird diese

Deutung weiter konkretisiert und durch experimentelles Material erhirtet.

Zundchst bringt Abb. 4.10 einen direkten, experimentellen Hinweis auf

die Konstanz von N bei Verdnderung von Z durch den Elektronenstrom. Da-
bei wird der beschleunigte Clusterionenstrahl durch ein Gastarget ge-
schickt und die Abnahme des Impulsstromes aufs Pendel als Funktion des
Gasdrucks gemessen. Parameter ist der Elektronenstrom und damit die mitt-
lere Anzahl an Atomen pro Ladung. Man erkennt, daB trotz einer Verdopp-
lung des Elektronenstroms, die ja nach Abb. 4.7 und 4.8 eine Halbierung
der Anzahl an Atomen pro Ladung zur Folge hat, die Schwichung des Strahls
als Funktion des Untergrunddrucks sich praktisch nicht #ndert. Im Vor-
griff auf das Ergebnis von Abschnitt 4.4.2, das besagt, daB der Impuls-
verlust des Clusterionenstrahls als Masseverlust der einzelnen Cluster-
ionen auf Grund ihrer ZusammenstBe mit dem Untergrundgas erkldrt werden

kann und somit proportional zum geometrischen Wirkungsquerschnitt ist,
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Halbwert des integralen Spektrums (N/Z)l/Z (wie in Abb. 4.7
definiert) als Funktion des Elektronenstroms im Ionisator Ie
fir verschiedene Versuchsbedingungen

a)

b)

c)

Maghetfeld-Tonisator: O Kegeldiise, Bohrung 0.16 mm, Lidnge
40 mm, voller Kegelwinkel 17°, Ruhedruck und -temperatur
2.9 bar, 77.3 K; © Diise wie in Abb. 2.1, 3.9 bar, 34 K.

Kdfig-Tonisator: O Strahlqueile wie in Abb. 2.1, 0.5 bar,
34 K; OKegeldiise, Bohrung 0.17 mm, Linge 25 mm, voller
Kegelwinkel 10°, AbschdlerSffnung bzw. -abstand vom Diisen-
ende 1 mm bzw. 15 mm, 0.23 bar, 30 K (Lyon)

Kdfig-Tonisator: O Strahlquelle wie in Abb. 2,1, 2.0 bar, 34 K;
Oaus /2.3/: anstelle von (N/Z)l/? ist hier ein Mittelwert von
N/Z angegeben, der als Verhiltnis Atomstrom zu ILonenstrom
definiert ist. Wegen der verschiedenen Ionisatoren sind die
Ie—Skalen nicht direkt vergleichbar.
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Abb. 4.9: Schematischer Verlauf der mittleren Anzahl von Atomen pro
Ladung <N/Z> als Funktion des Elektronenstroms I, im Toni-
sator fir verschiedene Ausgangscluster,

.
<

+ 19mA

O
-

o

5
Druck p/10~mbar

dh
(-
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Abb. 4.10: Abnahme der normierten Pendelauslenkung ¢/d, als Funktion
des Untergrunddrucks p an Wasserstoff. Bei £0 mA ist (N/Z)y

1.5-10° (vgl. Abb. 4.13) und bei 19 mA ca. 3-105 (vgl. abb' %, 8)

Die Kurve folgt aus Gleichung (AVI.6) nach der Methode der
kleinsten Fehlerquadrate.
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kann man folgern, daB dieser unverdndert geblieben ist und damit auch

die Anzahl an Atomen pro Cluster.

Sodann kann aus MéBdaten an mehrfach geladenen Clusterionen ein Zahlen-
wert flir die StabilitHdtsgrenze abgeleitet werden. Gspann und KOrting
/4.11/ berichten iiber Wasserstoff-Clusterionen mit 6.5-1OLL Molekiilen und
4 elektrischen Ladungen. Unter der Annahme, daB das Clusterion kugel-
formig ist und die 4 Ladungen an den Ecken eines regulidren, der Kugel
einbeschriebenen Tetraeders tridgt, errechnet sich aus ihren Daten eine
elektrische Feldstdrke von 19.4 MV/m. Wendet man diese Feldstdrke auf
ein doppelt geladenes Clusterion mit den zwei Ladungen an den Enden eines
Durchmessers an, so findet man, daR ein Clusterion mit 1.85.10  Atomen
zwei Ladungen stabil tragen kann. Bei einem dreifach geladenen, bei dem
man annimmt, daf sich die Ladungen an den Ecken eines gleichseitigen,
einem GroRkreis einbeschriebenen Dreiecks befinden, erhdlt man einen
Wert von 6.5-104 Atomen. Die Stabilitidtsgrenze liegt also tiefer als
9250 Atome pro Ladung beim zweifach geladenen Clusterion. Beim vierfach

geladenen errechnet man aus den angegebenen Daten 32500 Atome pro Ladung.

Die so berechnete maximale Ladungszahl ist in Abb. 4.11 als Funktion der
normierten Anzahl an Atomen NO/N4 eines Clusters aufgetragen, worin N4

die Mindestanzahl an Atomen eines vierfach geladenen Clusterions bedeu-
tet. Zum Vergleich damit enthi#lt Abb. 4.11 auch die von Echt et al. /4.12/
an CO2 gemessenen Werte, die auf die gleiche Weise normiert wurden.

Aus der guten Ubereinstimmung der Werte kann man schliefen, daB im Falle
weniger, diskreter Ladungen die oben gemachte Annahme, ndmlich Anordnung
der Ladungen an den Ecken eines reguldren, einer Kugel einbeschriebenen
Vielecks wund Vergleich der Normalkomponente der resultierenden Feld-

stdrke mit einer von NO unabhingigen, kritischen Feldstidrke, gut zutrifft.

Bei einer groBeren Anzahl von Ladungen pro Cluster ist der Trend zu
einer hdheren StabilitHdtsgrenze fiir groRere Cluster qualitativ auch mit
Hilfe des GauBschen Satzes verstehbar. Danach ist die elektrische Feld-

stdrke auf der Clusteroberfliche E b o Z/N02/3, wenn man sich die Ladungen
o



Abb. 4.11:
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|+ berechnet

O gemessen
[ Echt et al.] &

4;

Maximale Ladungszahl Zax

0.1 | 1.0
Normierte Atomzahl N,/N,

Maximale Ladungszahl Z,,, eines mehrfach geladenen
Clusterions als Funktion der normierten Anzahl an
Atomen N,/N,, wobei N, die Mindestatomzahl eines
vierfach geladenen Clusterions ist. Die berechneten
Werte folgen aus der Annahme, daB die Ladungen an
den Ecken eines reguldren, einer Kugel einbeschrie-
benen Vielecks sitzen, dessen Kantenldnge sich durch
Gleichsetzen der Normalkomponente der elektrischen
Feldstdrke mit der beim vierfach geladenen Cluster-
ion ergibt. Die MeRBwerte wurden aus /4.12/ entnommen.
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gleichmdRig auf der Oberfldche verschmiert denkt. Nimmt man wieder wie
oben an, daB die kritische Feldstidrke Ekrit’ bei der die Emission von
Fragmentionen einsetzt, von der Anzahl der Atome eines Clusterions in

erster Ngherung unabhidngig ist, dann folgt

= . 3/2
(N/Z)min const VEj/Ekrit'

Legt man den schon erwdhnten Wert von 32500 Atomen pro Ladung bei vier

Ladungen zugrunde, dann erhdlt man die Skalierungsrelation (N/Z) ., =

min
16250-21/2(2 = 4),

Mit denselben einfachen Relationen leitet man auch ab, daB die Stabili-
1
/3 geht, d. h., (N/2) ., =N 1/3
min o

in Abb. 4.9 angedeutet, filir verschiedene AusgangsclustergroBen verschie-

tdtsgrenze mit NO . Dadurch gelten, wie

dene N/Z-Kurven.

Die Annahmen, daB die maximale Ladungszahl proportional zur Oberfliche

und die mittlere Ladungszahl proportional zur Elektronmenstromdichte und
zum Querschnitt'eines Clusters sind, haben zur Folge, daB Cluster unter-
schiedlicher GroBe ihre jeweilige Stabilitdtsschwelle beim gleichen Elek-
tronenstrom erreichen, wenn man iliber die Verteilung der Ladungszustidnde
von Clustern gleicher GrdRe mittelt. Daraus ergibt sich, daB dann der Uber-
gang von der l/Ie—Abhéngigkeit zur Stabilitdtsgrenze selbst bei einer
breiten ClustergrdRen-Verteilung in einem engen Intervall des Elektronen-
stroms stattfinden sollte. Ein Beispiel dafiir, allerdings das einzige,

ist die obere Kurve in Abb. 4.8c).

Der Verlauf der schematischen Kurven in Abb. 4.9 148t es im Prinzip denk-
bar erscheinen, durch Variation von I, jeden gewiinschten Wert der Anzahl
von Atomen pro Ladung einzustellen. In praxi ist jedoch die Ausnutzbar-
keit dieser Methode begrenzt, speziell im Fall intensiver Strahlen, weil
bei jedem ElektronenstoR ein Bruchteil der kinetischen Energie im Cluster

deponiert wird und zur Verdampfung von Clustermaterial und damit Bildung
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von Untergrundgas fithrt (s. Anhang IV). Wihrend dieser Effekt die Steue-
rung des Masse-Ladungs-Verhdltnisses nur geringfiigig modifiziert, so daB
die schematische Kurve in Abb. 4.9 etwas steiler abfdllt, kann er den
Strahltransport entscheidend beeinflussen, wie im folgenden Abschnitt

ausgefiithrt wird.

4.4 Begrenzung des Stroms durch Wechselwirkung mit dem Untergrundgas

4.4.1 Ableitung der Maximalwerte des Stroms und der Stromdichte

Wenn ein beschleunigtes Clusterion mit einem Untergrundgasteilchen zu-
sammens £oRt, so fiihrt der Ubertrag an Energie dazu, daB das GClusterion
einen Teil seiner Masse verliert. Auf die GroBe dieses Anteils wird im
ndchsten Abschnitt eingegangen. Auf diese Weise werden im Strahl neue
Untergrundteilchen gebildet, die zwar auch wieder aus dem Strahl heraus-
laufen und verloren gehen konnen, aber eine Erhchung der Untergrunddichte

bewirken.

Der Strahlverlust durch StoB mit Untergrundteilchen wird minimiert durch
Reduktion der Untergrunddichte auf einen moglichst niedrigen Wert. Eine
untere Grenze wird dann erreicht sein, wenn ein Teilchen, das aus dem
Strahl herausgelaufen ist, weggepumpt wird und nicht wieder zuriickkehren
kann. Solche Bedingungen kdnnen angendhert werden durch Installation von
Kryopumpfldchen um den Strahl herum und durch einen Strahlabsorber, der
die Strahlteilchen am Ende der Driftstrecke wegfingt, bevor sie auf Wiande

stoBen und sich gleichmdfig in der Vakuumkammer verteilen konnen.

Im Grenzfall wird die Untergrunddichte im Strahl durch die Konkurrenz
der Erzeugungs- und Verlustterme bestimmt, und es ist qualitativ klar,
daB es eine bestimmte Stromdichte geben wird, bei der gerade soviele
Teilchen erzeugt werden wie verloren gehen. Erhoht man die Stromdichte
darliiber hinaus, so wachst der Untergrund in instabiler Weise solange an,

bis der Strahl zerstort wird.
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Im folgenden wird eine Ratengleichung fiir den Aufbau des Untergrundes
aufgestellt und daraus eine Beziehung fiir die Grenzstromdichte bzw.

den Grenzstrom abgeleitet. Dabei wird angenommen, daB das Untergrund-
gas in zwei Komponenten aufgeteilt werden kann, eine, die als ganzes

im Laborsystem ruht, und eine, die durch die teilweise Verdampfung der
Clusterionenventsteht und deshalb bevorzugt in Strahlrichtung fliegt
(Abb. 4.12). Die zweite Komponente verursacht die Instabilit#t, wdhrend
die erste, die den Untergrund in Abwesenheit des Strahls wiedergibt, nur
als Auslidser wirkt. Hier ist anzumerken, da es noch andere Ausliser
geben kann, wie z. B. das im Tonisator durch ElektronenstoR erzeugte
Gas, das mit dem neutralen Clusterstrahl mitfliegende unkondensierte
Restgas und nicht zuletzt das bei ZusammenstdBen von Clusterionen unter-
einander erzeugte Gas. Auf letzteres wird im iiberndchsten Abschnitt noch

eingegangen.

Die drei Teilchensorten, Clusterionen und zwei Untergrundgaskomponenten,
werden durch ihre Geschwindigkeitsverteilungen charakterisiert. Im ein-
zelnen sind fc(vc) bzw. fo(vo) die Teilchenstromdichte pro Geschwindig-
keitsintervall der Clusterionen bzw. des stromenden Untergrundes,

g,(v_) die Teilchendichte pro Geschwindigkeitsintervall des ruhenden
Untergrundes und Vrs Vor® Veor die Relativgeschwindigkeiten zwischen
Clusterionen untereinander und beziiglich der Untergrundteilchen.

Nach elementaren gaskinetischen Beziehungen /4.13/ ist die StoRfrequenz

der Clusterionen pro Volumeneinheit und pro Geschwindigkeitsintervall der

Clusterionen und der beiden Untergrundarfen, dzcu’ dann bestimmt durch

dZCu = <G> (fc(vc)dvc/vc) (hvcrfc(vc,)dvc,/vc, + Vorfo(vo)dvo/vo

bV 8, (7,)dv,)

worin <0> der mittlere gaskinetische StoRquerschnitt der Clusterionen
ist. Diese Mittelung ist erforderlich, weil durch Wahl der Geschwindig-
keit v, zwar die Anzahl von Atomen pro Ladung N/Z festgelegt ist, nicht

aber N alleine, worauf es fiir den Stofquerschnitt aber ankommt. Unter
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Abb, 4.12:

Untergrundgas in einem Clusterionenstrahl. Die groBen
Kreise stellen die Clusterionen dar, die kleinen die
Untergrundgas-Teilchen. Die Pfeile bedeuten die Geschwin-
digkeitsvektoren. Die strdmende Untergrundgas-Komponente
ist durch die langen, in Strahlrichtung weisenden Pfeile
zu unterscheiden von der im Laborsystem ruhenden, deren

Geschwindigkeitsvektoren kurz sind und in alle Richtungen
zeigen.
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Beriicksichtigung von Nmchz/z = ZeUa und O(N) = 8.7-10-16 cmz_NZ/S or-

rechnet man

Z
max
<g> = 8.7-10 16 cm2 (2eU /mHVZ)z/3 Z g(Z,Z)22/3,
a "e 7=1

worin g(z,z) die Verteilungsfunktion des Ladungszustandes eines Cluster-

ions ist und

74
max -

Y g(z,2) =1
z=1

erfiillt. Z ist die mittlere Ladung eines Clusterions und ist durch die
GroRe und Geschwindigkeit der neutralen Cluster sowie durch die Elektro-
nenstromdichte bestimmt, ZmaX ist die maximal mdgliche Ladungszahl und
ergibt sich aus der Gr&Be der neutralen Cluster und aus der Stabilitdts-

grenze fiir N/Z.

Die Terme in der StoBfrequenzgleichung.geharen der Reihe nach zu den
Stofen der Clusterionen untereinander, mit den Teilchen des stromenden
und mit denen des ruhenden Untergrundgases. Multipliziert man in die
StoBfrequenzgleichung die Anzahl der pro StoR erzeugten Untergrundteil-
chen, 9 q(Vor) und q(vmr), integriert iiber die Geschwindigkeiten und

fiigt den Verlustterm hinzu, so erhilt man die Ratengleichung
n = jf4<c>qcc(vcr/vcvc,)fcfc,dvcdvc, +
ff<o>qv_d(v__[v v )E £ dv dv_+ (4.6.1.1)
or’ or' co’co o ¢

[J<o>alv, D, /v )£ g dv dv - n <|v |>E/4v

mit den Bezeichnungen

o Dichte des stromenden Untergrundes

<|VLI> mittlerer Betrag der Geschwindigkeit quer zum Strahl der
Teilchen des stromenden Untergrundes

F, Vv Oberfldche bzw. Volumen eines (zylindrischen) Strahlabschnittes.
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Der erste und der dritte Term in der Ratengleichung hdngen nicht von
den Parametern des strdmenden Untergrundgases ab. Unter den Annahmen,
daB die Stromdichte der Clusterionen klein ist und der ruhende Unter-
grund verschwindet, vernachlissigen wir vorliaufig beide Terme. Sodann
wird fiir q(vor) der plausible Ansatz gemacht, daB die Anzahl der pro
StoR freigesetzten Untergrundteilchen proportional zur Energie der Re-
lativbewegung ist, d. h.,

q(vor) = q'(mH /2)V§r/(ES+E*).

2
Die Bezeichnungen sind
q' ein konstanter Faktor O £ ¢' € 1, der angibt, welcher Bruchteil
der verfiligharen Energie umgesetzt wird,
ES Sublimationsenergie, bezogen auf ein Atom,

EX  sonstige Energieformen, die die verdampften Untergrundteilchen be-
sitzen, wie z. B. kinetische Energie.

Fir Wasserstoff-Clusterionen mit weniger als 104L Atomen ist dieser Ansatz
von Henkes und Pfeiffer /4.14/ experimentell verifiziert worden. Unter
Benutzung von

Z

i, = (2eUa/mH)(;=1

ax _ 9
8(Z,Z)Z)ffc(vc)dvc/vc

fiir die Atomstromdichte im Clusterionenstrahl und

n = ffo(vo)dvo/vO
1Bt sich dann die Ratengleichung vereinfachen mit dem Ergebnis

> Je - <lvy PPE/4v,

woraus sich fiir den stationiren Zustand n, = 0 und damit fiir die Grenz-

stromdichte ergibt
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P und IC sind der Strahlumfang bzw. der durch den Untergrund begrenzte

Atomstrom. Die Konmstante K ist gegeben durch

4/3
"H

(2evU )1/3
a

- — *
K = 8.7-10"2° <2?3> /D" 1(5 1)

* 2/3. =
Fir eine Abschidtzung der GrdBenordnung werden E° = 0, <Z / >/Z = 1,
Es = 3.8 meV/Atom, q' = 0.5 und Ua = 350 kV gesetzt. Damit folgt
K = 2.9-10—30 s8/3 m“2/3.
Mit den Werten <vc> = 1.86'104L m/s, entsprechend der letzten Spalte von

Tab, 4.1, v = <vc>/2, <|vli> = 2000 m/s und einem Strahldurchmesser von
or

1 cm ergibt sich
I =28 A .
c o

Offensichtlich ist der unter diesen Bedingungen erzielte Strahlstrom von

15 Ao von derselben GrdBRenordnung wie der Grenzstrom.

Hebt man die Vernachlidssigung der StoRe von Clusterionen untereinander
sowie mit ruhendem Untergrundgas auf, so wird der Grenzstrom kleiner

(s. Anhang V). Es ist im ibrigen erforderlich, diese Vernachldssigung




aufzuheben, damit in der Ratengleichung zur Zeit t = 0, zu dexr n und fo
verschwinden, iiberhaupt ein Quellterm vorhanden ist, der zum Anstieg
von n fihrt. Beriicksichtigt man dariiber hinaus, daB die Voraussetzung,
daB kein aus dem Strahl entwichenes Teilchen mehr dorthin zuriickkehrt,
hier nicht erfiillt ist, dann kann man davon ausgehen, daB der erreichte

Strahlstrom und die Untergrundgas-Grenze nahe beieinanderliegen.

4.4.2 Experimentelle Untersuchung des mittleren Masseverlustes pro StoR

eines Clusterions mit einem Untergrundgas-Teilchen

Eine der wesentlichen GrdBen, die die Strahlstrom-Begrenzung durch Stdfe
mit dem Untergrundgas bestimmen, ist die Anzahl der pro StoB freigesetz-
ten Untergrundgas-Teilchen. Wenn ein Cluster als Folge eines StoBes Teil-
chen emittiert, dann vermindert sich sein Impuls entsprechend. Falls
diese Teilchen geniigend Querimpuls haben und den Akzeptanzkegel des Pen-
dels verlassen konnen, wirkt sich dieser Impulsverlust als Riickgang der

Pendelauslenkung aus.

Demzufolge wurde die Schwidchung des Pendelausschlags beim Durchgang eines

Clusterionen-Strahls durch ein Wasserstoff-Gastarget untersucht. Abb. 4.13

zeigt das Geschwindigkeitsspektrum des verwendeten Clusterionen-Strahls.

Der gemessene Impulsverlust muB mit einem Masseverlust gekoppelt sein,

da die Anzahl der ZusammenstdBe zwischen einem Clusterion und den Unter-
grundgas-Teilchen nicht groB genug ist, um das Clusterion als ganzes ab-
zubremsen, selbst wenn man ausschlieBlich zentrale StdBe annZhme. Im ein-
zelnen erfdhrt ein Clusterion mit 1.5'105 Atomen bei einer Targetdicke
von 6'1014 cmcz, was einem Druck von 10-=4 mbar bei 20 °c entspricht, im
Mittel etwa 1500 StoBe. Die maximal mdgliche relative Impulsinderung be-
trdgt daher 4 %. Dies ist nur ein kleiner Bruchteil des gemessenen Im-
pulsverlustes. Mit demseiben Argument kann man dann ebenfalls belegen,
daB auch der Bruchteil der Clusterionen, die durch die StSRe als ganze

aus dem Akzeptanzkegel des Pendels herausgestreut werden, vernachldssig-

bar 1ist.
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Abb. 4.13: Spektrum des beim Schwdchungsexperiment (vgl. Abb. 4.10)
verwendeten Clusterionenstrahls.
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Der Impulsverlust wird also verursacht durch einen Masseverlust der
Clusterionen, zu dessen Berechnung das in Abb. 4.14 skizzierte Modell
benutzt wird. Ein Clusterion erfahrt im Abstand 1-x vom Pendel einen
StoB und emittiert als Folge davon q Atome. Diese nehmen bei der Emis-
sion zu ihrem bisherigen Impuls in Strahlrichtung auch Querimpuls auf
und laufen deshalb in einen in Strahlrichtung weisenden Kegel mit dem
Of fnungswinkel o hinein. Ein gewisser Anteil der Atome, der bestimmt
wird durch das Verhdltnis der Fldiche des Kreisrings rp <r < r(l) zur

gesamten Kreisfldche,fliegt am Pendel vorbei. Thr Impuls geht verloren.

Die Durchrechnung dieses Modells, die im Anhang VI wiedergegeben wird,
fiihrt unter Zugrundelegung des gemessenen Impulsverlustes zu einer Be-
ziehung zwischen der Anzahl emittierter Atome und dem Offnungswinkel.

Das Ergebnis ist in Abb. 4.15 in Form eines Teilchenverlustkoeffizienten
q' dargestellt, wobei q' die Anzahl emittierter Atome, normiert auf die
maximale, energetisch mogliche Anzahl, bedeutet. Erwartungsgemif kann

ein Mindestdffnungswinkel, der mit der Emission der maximalen Anzahl

an Atomen verknlipft ist, nicht unterschritten werden. Analog dazu, wenn
auch nicht so scharf ausgepridgt, gibt es eine Mindestanzahl zu emittieren-
der Atome, ndmlich dann, wenn der Offnungswinkel so groB ist, daB der

aufs Pendel entfallende Anteil vernachlissigt werden kann.

Eine Einschridnkung der q' und tano zugdnglichen Intervalle erhilt man
durch die Anwendung des Energiesatzes. Die fiir die Emission von Atomen
verfiigbare Energie kommt aus der kinetischen Energie, die zur Relativbe-
wegung zwischen Clusterion und Untergrundgas-Teilchen gehort, und ent-
spricht in guter Niherung der kinetischen Fnergie pro Teilchen im Cluster-
ion, da die thermische Geschwindigkeit der Untergrundteilchen etwa eine
GroRenordnung kleiner ist als die Geschwindigkeit der Clusterionen, alles
aufs Laborsystem bezogen. Es ist unmittelbar anschaulich, daR der Offnungs-
winkel klein sein wird, wenn die verfiigbare Energie auf viele Teilchen
verteilt wird, und umgekehrt. Dieser Zusammenhang wird in Abb. 4.15 durch
die Kurve qe' dargestellt, wobei qe' die ebenso wie q' normierte, energe-

tisch zuldssige Anzahl emittierter Atome ist. Nur im Intervall zwischen




- 53 -~

Abb. 4.14:

Abb. 4.15:

Ein Clusterion emittiert nach einem StoB mit einem Unter-
grundteilchen q Atome in einen vorwidrts gerichteten Kegel
mit dem Offnungswinkel o. In der Pendelebene (x=1) hat sich
der Kegelquerschnitt auf eine Kreisfldche mit Radius r(1) =
(1-x)tano aufgeweitet. Ist r(1)>r_, dann geht der Impuls der

durch den Kreisring r_ 2 r % r(1l) fliegenden Atome verloren.

P

1.0

0.1

0.01
0.01 0.1 1.0

Teilchenverlustkoeffizient

tan o

Teilchenverlustkoeffizienten q' und qe als Funktion des Tan-
gens des Offnungswinkels. qe wurde unter der Annahme berech-
net, daB der Impuls der emittierten Teilchen im Cluster=Ruh-
system rein transversal und die Verteilung des Tmpulsbetrags
rechteckfdrmig ist., Der mit 4 gekennzeichnete Punkt gibt das
der Kurve in Abb. 4.10 entsprechende Wertepaar tanc, q' wieder.
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den Schnittpunkten der beiden Kurven ist die energetisch zuldssige An-
zahl genitigend groB, um den gemessenen Impulsverlust zu erkldren. Daraus
ergibt sich, daR der Masseverlust pro StoB zwischen 10 % und 50 % des
energetisch moglichen liegt, d. h., 0.1 < q' < 0.5, und daB der Offnungs-

winkel bis zu 8° betragen kann /4.15/.

Zu einem einzigen Wertepaar tanc und q' kann man schlieBlich gelangen,
indem man die theoretische Kurve ¢/¢O = f(n), die sich durch entsprecheﬁdes
Auflosen der Gleichung (A VI.6) ergibt, durch Variation der Parameter tano
und q' an die MeBpunkte anpaBt. Die resultierende Kurve ist in Abb. 4.10
eingezeichnet. Die zugehdrigen Werte tano = 0.11, d. h, o = 6.30, und

q' = 195/1278 = 0.15 sind in Abb. 4.15 als Kreuz dargestellt. Im Mittel
werden also pro StoR 15 % der energetisch zuldssigen Teilchen emittiert

und laufen in einen Kegel mit einem Uffnungswinkel von 6°.

4.4.3 EinfluB der Geschwindigkeitsverteilung der Clusterionen

Ein EinfluB der Geschwindigkeitsverteilung der Clusterionen auf den

Strahltransport in intensiven Strahlen, insbesondere durch StoRe der

Clusterionen untereinander, wurde seit den Anfingen der Clusterionen-
é

beschleunigung erwartet.

Die nachstehend beschriebenen Versuche sind eine experimentelle Demon-
stration dieses Effektes und ermSglichen eine quantitative Abschdtzung
seines Einflusses. Sie beruhen darauf, daB man die Auswirkung der Rela-
tivgeschwindigkeit zwischen Strahlteilchen dadurch untersuchen kann,
dal man ein Gemisch aus einem neutralen und einem ionisierten Strahl
herstellt, indem man den Elektronenstrom im Ionisator geniigend klein
wdhlt. Beschleunigt man diesen Zwei-Komponenten-Strahl, eliminiert da-
nach die geladene Komponente mit Hilfe von elektrostatischen Ablenk-
platten und mift die Stromdichte des neutralen Anteils, z. B. mit einem
Pitot-Rohr, so stellt man fest, daB der neutrale Anteil mit wachsender

Beschleunigungsspannung zunehmend geschwdcht wird.
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Wie Abb. 4.16 im Detail zeigt, nimmt die Intensit#t der neutralen
Strahlkomponente als Funktion des Elektronenstroms im Ionisator expo-
nentiell ab. Der zugehdrige Schwidchungskoeffizient wdchst mit der Be-
schleunigungsspannung an. Die auch bei verschwindender Beschleunigungs-
spannung vorhandene Schwidchung der neutralen Komponente spiegelt ein-
fach den trivialen Sachverhalt wieder, daR bei zunehmender Ionisierung
des Strahls die Anzahl neutraler Cluster abnimmt. Zerlegt man den
Schwachungskoeffizienten in einen konstanten und einen hochspannungs-
abhdngigen Teil, so daR die Schwichungskurven durch U/UO =
exp(-(bo+b(Ua))(Ie/mA)) dargestellt werden, so erhdlt man aus Abb. 4.16
den in Abb. 4.17 gezeigten Verlauf von b(Ua)'

FaRt man nun den vollionisierten Clusterionenstrahl als Superposition
zweier Strahlen auf, die sich mit der aus der Geschwindigkeitsverteilung
berechneten mittleren Relativgeschwindigkeit gegeneinander bewegen, so
findet man fiir den im Anhang VII behandelten Fall eine fiktive Beschleu-
nigungsspannung von 32 kV. Extrapolation des Schwichungskoeffizienten
liefert b(32 kV) = 0.083. Mit dem zu diesem Fall gehtrigen Elektronen-
strom im Ionisator von 18 mA errechnet man eine Schwéchuﬁg von
exp(-0.083-18) = 0.22. Damit ist auch experimentell nachgewiesen, daB
dieser auf der Geschwindigkeitsverteilung der Clusterionen beruhende
Effekt, der durch die ersten zwei Integrale in Gl. (4.4.1.1) ausgedriickt

wird, die wesentliche Rolle bei der Strombegrenzung durch StdBe spielt.

Dariiber hinaus kann man mit diesen Ergebnissen auch zeigen, daf, wie in
Gl. (4.4.1.1) zum Ausdruck kommt, die StoBe zwischen Clusterionen und
stromendem Untergrundgas die Instabilitdt verursachen und daB die StoRe
der Clusterionen untereinander nur die Rolle eines AuslSsers spielen,

aber die Strahlschwdchung nicht quantitativ erkldren konnen.

Zundchst ergibt eine Abschitzung der StoRzahl mit der Beziehung

C = Ain o 1(vr/V)/(eVF)
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U, 7kV

\
300f ——— Untergrund - Druck
& 5.8 x 10‘5{mbar

1 2 3 4

Elektronenstrom I/ mA

Schwiachung eines neutralen Clusterstrahls durch
Wechselwirkung mit einem beschleunigten Cluster-
ionenstrahl als Funktion des Elektronenstroms im
Tonisator. Kurvenparameter ist die Beschleunigungs-
spannung U_. Die ausgezogenen Kurven und Vollen
Symbole beziehen sich auf einen anfanglichen Un-
tergrundgas-Druck von etwa 1077 mbar.
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Abb. 4.17: Der aus Abb. 4.16 resultierende Schwidchungskoeffi-
zient b als Funktion der Beschleunigungsspannung Ug,.
b ist definiert durch U/UO = exp(—(bo+b(Ua))(Ie/mA)).
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unter den vorliegenden Bedingungen den Wert C = 0.02, der zu klein ist,

um die gemessenen Ausbeuten zu erkldren. Die Grifen und ihre Werte sind

dabei

In Clusterionenstrom 15 AO/2-105, i ,

o] geometrischer Querschnitt eines Clusterions, 3°10 cm” fir
2°10° Atome pro Cluster bei Wasserstoff,

1 Lange der Wechselwirkungszone, 2.6 m,

v, mittlere Relativgeschwindigkeit der Clusterionen, 30 % ihrer

mittleren Geschwindigkeit im Laborsystem,
mittlere Geschwindigkeit der Clusterionen im Laborsystem, 19 km/s,
mittlerer Strahlquerschnitt in der Wechselwirkungszone, (m/4)16 cm2,

e Elementarladung.

Des weiteren zeigt auch die Abhdngigkeit des Schwichungskoeffizienten von
der Beschleunigungsspannung (Abb. 4.17), daR die Schwichung nicht durch
bindre StoBe von Clusterionen mit Clustern erkldrt werden kann, weil de-
ren StoBzahl in erster Ndherung von der Beschleunigungsspannung unabhidn-
gig ist. SchlieBlich enthdlt Abb., 4.16 noch eine Bestidtigung fiir den im
dritten Term der Ratengleichung (4.4.1.1) ausgedriickten EinfluR von ex-
tern vorgegebenem Untergrundgas. Fiir hSheren Untergrundgas-Druck ist die
Schwdchung stdrker, weil in der Anfahrphase nahe Ie = 0 zu den StdBen

der Clusterionen mit den neutralen Clustern noch die mit dem Untergrund-

gas hinzukommen.

4.5 Skalierungsrelationen

Fir die Skaliérung des Stromes im Rahmen der am Karlsruher Beschleuni-
ger gegebenen Mdglichkeiten sind die Parameter Strahluﬁfang P am Ein-
tritt in die Driftstrecke, Beschleunigungsspannung U, sowie die Anzahl
an Atomen pro Ladung N/Z verfiigbar. Die Zieloffnung am Ende der Drift-
strecke, die durch die Pendelscheibe mit ihrem Durchmesser von 0.16 m

gegeben ist, wird dabei konstant gehalten.

Vernachldssigt man den EinfluB der StoRe der Clusterionen untereinander

und mit dem ruhenden Untergrundgas auf die Strombegrenzung, dann ergeben
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sich die in Abb, 4.18 dargestellten Skalierungen des Teilchenstroms be-
zliglich Raumladung und Untergrundgas. Der nicht eingezeichnete Zusammen-
hang zwischen dem raumladungsbestimmten Strom und dem Strahlumfang P

am Eintritt in die Driftstrecke ist durch die Beziehung

~

I/I = 0.3 + 4.25 P/Po

3/2

gegeben, worin I = 0.0243(PO/2ﬂL)2(Ua/kV) (Nz)l/2 AO und PO der Um-

fang der Zieldffnung sind /4.5/.

Man erkennt, daB der erreichbare Strom am stdrksten mit dem Strahlumfang
wdchst, wdhrend die Beschleunigungsspannung bei konstanter Energie pro
Atom nur einen schwachen Anstieg und bei konstanten Clusterionen sogar

nur einen optimalen Wert zuldBt.




Log I,

Abb. 4.18:

N=const
UG , 1 UG , 4/3|4=const g /sa3/m RL/ 2
' RL
UG
1/2
: UG 1/3
4 ZU./N = const
Log Uaopt
Log P Log N/Z Log U, Log U,

Skalierung des Atomstroms I_ mit den Parametern Strahlumfang P, Anzahl von
Atomen pro Ladung N/Z und Bgschleunigungsspannung U,. Die Kurven sind ge-
kennzeichnet mit UG fir Untergrundgas und RL fiir Raumladung, die Zahlen
geben die Steigung bzw. den Exponenten des Potenzgesetzes an.

_09_




5. Diskussion der Ergebnisse

Die in die Clusterionen gesetzten Erwartungen beziiglich der Entschidr-
fung des Raumladungsproblems werden im Rahmen der MeRgenauigkeit und
innerhalb des tiberstrichenen Bereichs erfiillt. Zu der bei Strahlen aus
geladenen Teilchen wohlbekannten Raumladungsbegrenzung tritt ein weite-
rer begrenzender Effekt hinzu, der auf den StdRen der Clusterionen mit
Untergrundgas beruht. Wie der Vergleich mit theoretischen Abschdtzungen
zeigt, liegt diese Begrenzung in derselben GriBenordnung wie die ge-

messenen Strome.

Die in die Theorie eingehenden Prozesse konnten experimentell verifi-
ziert werden. Im einzelnen sind dies die StoRBe der Clusterionen unter-
einander sowie mit dem im Laborsystem ruhenden Untergrundgas und dem
durch die genannten Vorgidnge erzeugten, mit dem Strahl mitfliegenden

Untergrundgas.

So zeigt ein Simulationsexperiment, bei dem ein teilweise ionisierter
Strahl beschleunigt und die Schwdchung der neutralen Strahlkomponente
gemessen wird, daB der wesentliche Teil der Schwidchung verursacht wird
durch das mitfliegende Untergrundgas, das nach der Theorie auch fiir das
Zustandekommen der Instabilitdt sorgt. Die StdBe der Clusterionmen unter-
einander, d. h. beim Simulationsexperiment auch mit den neutralen Clus-
tern, sowie mit dem ruhenden Untergrundgas iibernehmen dabei die Rolle

eines AuslSsers flir die Erzeugung des mitfliegenden Untergrundgases.

Beziiglich der Ausbeute an pro StoR erzeugten Untergrundgas-Teilchen
kann man fiir den Fall der StdRe von Clusterionen untereinander in er-
ster Ndherung annehmen, daR die StoBpartner bei zentralen St&Ren voll-
stdndig zerlegt werden, weil die zur Relativbewegung gehorende kineti-
sche Energie weit grSBer ist als die gesamte Sublimationsenergie. Im
Falle der StdBe von Clusterionen mit Teilchen des ruhenden Untergrund-
gases sind die Verhdltnisse gerade umgekehrt, die kinetische Energie

macht nur einen kleinen Bruchteil der gesamten Sublimationsenergie aus.




Zur Physik intensiver, elektrostatisch beschleunigter Clusterionen-
Strahlen

Zusammenfassung

Die an den Clusterionenbeschleunigern in Karlsruhe und Lyon durchgefiihrten
Entwicklungsarbeiten haben zu Strahlstrémen und -stromdichten in den Gré-
Benordnungen von 10 Ap bzw. 1 Ag/cm2 bei kinetischen Energien der GréBen-
ordnung 10 eV/Atom gefiihrt. Neben der wohlbekannten Raumladungsgrenze
manifestiert sich ein weiterer begrenzender Effekt, der auf den StéBen der
Clusterionen untereinander und mit Untergrundgas beruht. Durch die dabei
erfolgende teilweise Verdampfung der Clusterionen wird zusdtzlich Unter-
grundgas gebildet und bei Uberschreiten einer Grenzstromdichte eine Insta-
bilitdt ausgeldst. Skalierungsrelationen, die aus den begrenzenden Prozes-
sen abgeleitet werden, weisen darauf hin, daB durch die Verwendung von
bandférmigen Strahlen im Karlsruher Beschleuniger etwa eine GréB8enordnung
mehr Strom méglich sein sollte. Ein fiir die Steuerung der Energie pro Atom
wichtiges Ergebnis ist, daB die Anzahl der Atome pro Ladung sowohl bei
groBen (105 Atome pro Ladung) als auch bei kleinen (100 Atome pro Ladung)
Clusterionen umgekehrt proportional zum Elektronenstrom im Ionisator geht,
was mit Mehrfach-Aufladung bei groBen bzw. mit symmetrischer Fragmentie-
rung bei kleinen Clusterionen erklart wird.

On_the physics of intense, electrostatically accelerated cluster-ion beams

Abstract

The development work performed on the cluster-ion accelerators at
Karlsruhe and Lyon has led to beam currents and flux densities of the
order of 10 Ap and 1 Ag/cm?, respectively, at kinetic energies of the
order of 10 eV/atom. Besides the well-known space-charge limit, an addi-
tional limiting effect appears which is caused by collisions of cluster
ions among themselves and with background gas. The ensuing partial evapo-
ration of cluster ions leads to the production of additional background
gas and may cause instability if a limiting flux density is exceeded.
Scaling relations, derived from the limiting processes, suggest that by
use of band-shaped beams it should be possible to increase the current by
one order of magnitude in the Karlsruhe accelerator. Another result, which
is important for the control of the energy per atom, is that both for
large (105 atoms/charge) and for small (100 atoms/charge) cluster ions the
number of atoms per charge is inversely proportional to the electron cur-
rent in the ionizer. This effect is explained by multiple charging and
symmetrical fractioning of large and small cluster ions, respectively.
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1/3 _ 1.4

grundgas-Begrenzung gelte. Daraus wiirde noch ein Faktor (1/0.35)
resultieren, so daR insgesamt mehr als eine GroRenordnung an Strom-
steigerung zu erwarten widre. Damit wiirde der Atomstrom Grifenordnungen
erreichen, die interessant wiren fiir Experimente wie =z. B. zur Nach-
fillung in Plasmen /5.1/ oder zur Erzeugung intensiver Strahlen von

H -Ionen durch Wechselwirkung von Clusterionen mit cdsiumbedeckten

Oberfldchen /4.10/.

Bandstrahlen haben einen weiteren, prinzipiellen Vorteil verglichen mit
zylindrischen Strahlen bei der Autoneutralisation des Strahls. Unter
Autoneutralisation soll verstanden werden, daB die Clusterionen in dem
vom Strahl selbst erzeugten Untergrund durch StdBe in ihre einzelnen
Molekiile zerlegt werden. Eine Neutralisierung ist insbesondere erfor-
derlich bei der Injektion in magnetisch eingeschlossene Plasmen /5.1/
und soll iblicherweise durch eine Gaszelle oder einen Querstrahl erfol-
gen. Da nun Bandstrahlen verschwindender Emittanz trotz der elektrischen
Raumladung im Prinzip auf eine Linie fokussiert werden konnen, ist es
unabhidngig vom Gesamtstrom moglich, die Stromdichte so zu erhdhen, daB
die StoBfrequenz groR genug wird, um die Clusterionen vollstdndig zu
zerlegen. Da zylindrische Strahlen, auch bei verschwindender Emittanz,
nur auf ein Kreisscheibchen, aber nicht einen Punkt, fokussiert werden
konnen, besteht fiir sie die MOglichkeit der Autoneutralisierung nicht
in derselben, prinzipiellen Weise, sondern nur dann, wenn der Gesamt-

strom ausreichend grofl ist.

Der Einsatz von Bandstrahlen fiir die Clusterionenbeschleunigung erfor-
dert, obwohl Vorarbeiten existieren /5.2, 5.3, 5.4/ noch Entwick-
lungsaufwand. Ahnliches gilt fiir die Verwendung von nebeneinander an-
geordneten Einzelstrahlen, bei denen erst die gegenseitige Interferenz

untersucht werden muf3.

Bei der Diagnostik scheint eine Steigerung der Genauigkeit erzielbar
durch Nutzung einer neuen Mikrofertigungstechnik. Dabei handelt es sich
um das sogenannte LIGA-Verfahren, eine Kombination von Rontgen-Tiefen-

lithografie, Galvanoplastik und Abformung /5.5/, mit dem Strukturen
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von wenigen Um Ausdehnung und einer Hohe von etwa 0.5 mm gefertigt wur-
den. Mit diesem Verfahren sollte es moglich sein, sehr leichte und da-
durch empfindliche Pendel, die in wabenfSrmig angeordneten Vertiefungen
mit grofem Verhdltnis von Tiefe zu Durchmesser den Teilchenimpuls prak-
tisch vollstdndig absorbieren, herzustellen. Dadurch kdnnte der relative

Fehler der Atomstrommessung auf etwa * 25 % gesenkt werden.
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Anhang I: Flugzeitspektrometer zur Bestimmung der Geschwindigkeits-
verteilung
AT.1 Mathematische Beschreibung des Spektrometers

AT.1.1 Integrale Flugzeitspektren

Zur Berechnung der Geschwindigkeitsverteilung aus der in 3.1 abgeleite-

ten Formel
- ' - ! ! I.
f(vm) (dr/dt )/{r(vm)(vf Vi)Bk(t ,vm)/dt } (AT.1)
missen die Funktionen vi(t'), Vf(t') und k(t',v) bekannt sein. Dazu ist
es erforderlich, die Trajektorien der Clusterionen zu berechnen, die

sich wdhrend des Zusammenbrechens der Ablenkspannung zwischen den Ablenk-

platten befinden. Dies kann mit der Bewegungsgleichung
y(s,t) = (Ze/NmH)Ed(s,t)

ausgefiihrt werden, in der

y(s,t) die Ablenkung des Strahls als Funktion der Zeit t und der
Weglidnge s ldngs des Strahls,

Ed(s,t) die elektrische Feldstirke zwischen den Ablenkplatten,

e die Elementarladung und

my die Masse des Wasserstoffatoms

bedeuten.

Die Anfangsbedingungen fiir die Integration der Bewegungsgleichung hingen
von der‘Teilchengeschwindigkeit ab und werden bestimmt durch die Posi-
tion des Teilchens am Beginn (t = 0) und am Ende des KurzschluBvorganges
(t = T). Wie Abb. AI.1 zeigt, muf man dabei vier verschiedene Fille unter-
scheiden. Der im Zeitintervall O < t < T durchlaufene Bahnabschnitt ist

fett ausgezeichnet. Trotz der vier moglichen Anfangsbedingungen ist der
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Abb., AI.1: Schematische Darstellung der vier verschiedenen
Anfangsbedingungen filir die Losung der Bewegungs-
gleichung.




Zusammenhang zwischen Strahlgeschwindigkeit und Ablenkung in der Detek-
torebene eindeutig. Zum Beweis nimmt man an, daB der Teilstrahl mit der
Geschwindigkeit v(t') zum Zeitpunkt t' um die Strecke y (0 < y < ymax)
abgelenkt sei. Wenn ein anderer Teilstrahl mit einer grdBeren Geschwin-
digkeit v' > v zur selben Zeit am selben Ort ankommt, dann miissen seine
Teilchen auf der gesamten Bahn stromauf vom Detektor hinter den Teilchen
des ersten Strahls zuriickgelegen haben. Insbesondere miissen sie das Ablenk-
gebiet spdter durchlaufen haben, so daR das Ablenkfeld schon weiter ab-
gefallen war. Ihre Ablenkung muR daher kleiner sein, sie konnen also
nicht denselben Ort in der Detektorebene erreichen, im Widerspruch zur
Annahme. Ebenso muB ein langsamerer Teilstrahl dem Vergleichsstrahl vor-
geeilt und deswegen stidrker abgelenkt sein, was zum selben Widerspruch

fihrt,

Zum Zeitpunkt t' beriihrt also genau ein Teilstrahl den Rand der Detektor-
offnung. Seine Geschwindigkeit wird mit vi(t') bezeichnet und kann aus

der Gleichung
1 =
y(L,,t") = (d_+d)/2 (AT.2)

berechnet werden, wobei vi(t') in y(L+,t') enthalten ist und dS bzw. dd
der Strahldurchmesser bzw. die Weite des Detektorspaltes sind. Gleichung
(AI.2) ist ebensogut auf andere Kombinatiomen der Form der Detektordffnung
und des Strahlquerschnitts anwendbar, wenn dS und dd analog interpretiert

werden.

Die Integration der Bewegungsgleichung wird mit dem Fall ii begonnen,

weil er den Grenzfall verschwindender Teilcheﬁgeschwindigkeit umfaRt und
typischerweise fiir Clusterionen mit mehr als 1000 Atomen pro Ladung bei
einer kinetischen Energie unterhalb 1 MeV gilt. Am Eingang zum Ablenkge-
biet seien sowohl die Ablenkung als auch die Quergeschwindigkeit Null.

Wie aus Abb. AI.l ersichtlich, folgen dann die Bahnabschnitte I, II und
ITT aus den LOsungen mit konstantem bzw. zeitabhdngigem bzw. verschwinden-
dem Feld. Die Anfangsbedingungen fiir die Ldsungen II und III folgen aus

den Losungen I bzw. II. Wenn die Anfangsbedingungen nicht als Funktion von
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t und t', sondern von s vorliegen, konnen sie mit der Beziehung s(t) =
L ,tv(t-t'), die fiir ein Teilchen gilt, das zur Zeit t' in der Detektor-

ebene s = L, ankommt , umgeformt werden. Mit den Abkirzungen
= ' = ' =
b (Ze/NmH)(Ud/d) nit',t) = y(e',t)/b t, L+/v

und unter der Annahme einer linearen Zeitabhidngigkeit des Ablenkfeldes
wdhrend des KurzschluBvorgangs h(t,T) = 1-t/T ergibt sich die Ablenkung

in der Detektorebene (t = t') als

12 Ry,

|

2
nIII(t',t') = (tt'-¢ +t+-T2/3)/2

Die Bedingung n.._(t',t')b = y'jk gestattet die Berechnung der Geschwindig-

ITI
keit v(t',y*\ desjenigen Teilstrahls, dessen Ablenkung in der Detektor-

ebene zum Zeitpunkt t' yﬁ‘f betrdgt. Insbesondere folgt vi(t') =
V(t',(ds+dd)/2). Mit der Relation ZeUa = NmHv2/2 und der Abkiirzung A2 =
2Y*d°Ua/Ud, wobeil Ua die Beschleunigungsspannung ist, erhdlt man im

Falle ii

vii(t',y*) = (L+/t')/fi—zAz/Li)/(l-T/t'+T2/3t'2)'.

Y/2 in A2 und benutzt zusdtzlich die Abkiirzungen o =

2
+?

vit@) = vio, (a ) /2) = @ /1) 0o/ (1o 3)

Setzt man y* = (ds+dd

T/t' und p = 1-2 AZ/L so findet man

Die Geschwindigkeit Vf(t') kann unmittelbar hingeschrieben werden, denn
sie gehort zu den Teilchen, die bei t = T in das Ablenkgebiet eintreten

und bei t = t' in der Detektorebene ankommen, so dafR ve(t') = L+/(t'-T).

Die anderen Fdlle werden analog berechnet. Dabei erh#lt man in den Fdl-
len ai und ia kubische Gleichungen fiir v, Von ihren drei Wurzeln wird
aus physikalischen Griinden die kleinste positive LUsung ausgewdhlt. Wei-
terhin wird im Falle ia die Ldsung durch die Bedingung A2 < (Li=L%)/2
eingeschrdnkt, die in praxi fast immer erfiillt ist, da eine gute Aufls-

sung angestrebt wird. Die Ergebnisse sind in Tab. AI.l zusammengefaBt.




Tab. AI.1l

ii ai ia aa
q
3 2 t2 3 t2 3 t't% t3 t2_t2 t2-t2 ' t3-t3
n (te'-t' 24t2-1273) /2 -kt (——-—-4—')+—++—+ S s e T (-
+ 6T 2 217 3t 2 6T 2T 3t 2 2 Tt 3t
Lo La Lo La 3
v, | Qe 2y Vo cos (6/3) 2= A7 cos(9/3) e
3AT(1/AT-w)
u - (1-0p) /(1-0) 1-(1-p/3 ") 1-(1-p/A D
o - ﬂ+arccos(u-3/2) ﬂ+érccos(u_3/2) -
3K/ 12_.2 2 42 2 .2
l;/kt /ot t' -t LT £t to-tl
o 27 2 2T 2T
1
: i >
A [ Ve-m)/ (1-oa?/3) 2/57 cos($/3) 2 3T cos(6/3) 2(1-2%) (1-0) /(A Eaat-w)
2 1 1 2 2,2
. »/pt —1-2/12 T+2t+cos{—3— [m 2t_cos{3[m X >\2(1:+(1-)\3)/3-TA /L))
py -
+arccos(1—1.5(l-p)T/t+)]} -arccos(l-l.5(p/k2-1)T/t_)]}
ii ai ia aa
B £/, e /e, tr /e, £ /e,
-/a? s~ (4, -2y)2 y>(d_-d,)/2 5 5
F = %(ddVds-dd +dsarcsin(dd/ds))
-va ~(d 2y) + ¥4 -(d +2y) y<(d -4, )/2
2,2 2 _ d-
o = T/t A= L_/L+ p = 1-2A /L+ AT = (dd+ds) d Ua/Ud
n=y/b b = (Ze/NmP)(Ud/d) t, =L, /v t =1_/v
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ai

Abb. AI.2 zeigt die Geschwindigkeiten v_ = L_/(t'-T), vil, vy a

a
und Ve
normiert auf v, = L+/t', als Funktion von t'/T. Man erkennt die Uber-

i

gdnge zwischen den Fdllen ii und ai, wo v,
i

l/V+ groBer als Eins wird,

und den Fillen ai und aa; wo vii/v+ kleiner wird als v_/v+.

Es muf nun gekldrt werden, welcher der vier Fille bei der Berechnung der Ge-
schwindigkeitsverteilung f(v) filir eine bestimmte Geschwindigkeit v gilt.
Offensichtlich gehort ein Teilchen mit einer hinfeichend kleinen Geschwin-
digkeit, das zum Signal R(t') nur bei groBen Werten von t' beitrdgt, zum
Fall ii, d. h., Vi(t') = vii(t'). Ein Teilchen mit der Geschwindigkeit
Vf(t') %%egt dagegen definitionsgemdB am Rand des Falles ai. Das Inter-
vall {Vil,vf} schlieBt daher fiir geniligend groBe Werte von t' die Fidlle ii
und ai ein, d. h., der Aufldsungsterm im Signal R(t') umfaBt Beitrige

von Teilchen, die zum Fall ii, und solchen, die zu ai gehSren. Beim Uber-
gang zu groBeren Teilchengeschwindigkeiten und dementsprechend zu klei-
neren Werten von t' dndern sich sowohl das Intervall {vi,vf} als auch

die Fdlle, die es einschlieBt.

Eine schematische Darstellung ist in Abb. AI.3 zu sehen, wo die zur Unter-
scheidung der Fdlle herangezogenen Bahnstiicke zwischen t = O und t = T
tiber der Geschwindigkeit aufgetragen sind fiir die Teilchen, die ins
Intervall {vi,vf} fallen. Die schraffierten Flichen gehdren zu vier
verschiedenen Zeitpunkten t'. Die sie begrenzenden Geraden findet man
wie folgt: man widhlt zunichst einen Wert der Geschwindigkeit und berech-
net den entsprechenden Wert von t' aus der Gleichung fﬁf V?y, WO Xy

fiir einen der vier Fille steht. Mit diesem t' kidnnen " und v-T berech-
net werden, wodurch die rechte Kante des schraffierten Trapezes festge-
legt wird. Von den Endpunkten dieser Kante werden dann die Geraden t':-v
und (t'-T)v gezogen bis zu ihrem Schnittpunkt mit v = V?y. Die Schnitt-

punkte, deren Abstand T'sz betrdgt, liegen auf den Kurven

s, = L ‘V?y(t')‘(t'-T) und s

= o XY iyt
1 N L+Vi(t)t.

2

Fiir v = O schneiden beide Kurven die Ordinate im Punkt s = Sp = L+(1°/5),
der gerade der Eindringtiefe ins Ablenkfeld entspricht, die ein langsames
Teilchen fiir eine Ablenkung um (ds+dd)/2 benttigt. In der Nachbarschaft

von v = 0 und s = S sind die Kurven Geraden.
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Abb. AT.2: Verlauf der Geschwindigkeiten v%i, v?l, v¥® und v_, alle nor-

miert auf v, =L,/t', als Funktion der normierten Zeit t'/T. Die
Ubergédnge zwischen den Losungstypen sind mit Pfeilen markiert.

Abb. AI.3: Schematische Darstellung der zum Signal beitragenden Geschwin-
digkeitsintervalle an vier verschiedenen Zeitpunkten. Die
schraffierten Trapeze zeigen die zu einem bestimmten Zeitpunkt
in Betracht kommenden Losungstypen an. Ausfiihrliche Erkldrung
im Text,




..AS...

Im ersten Trapez von links gehSren A und v beide zum Fall ii, wdhrend
das zweite durch vll und vil gekennzelchnet ist. Das dritte Beispiel ist
analog zum zweiten, falls die Linge des Ablenkgebietes 12 betrdgt; wenn

das Ablenkgebiet dagegen die Lidnge 1. hat, dann gehort v, zum Fall ia,

Das vierte Beispiel zeigt schlieBlic;, daB v, und v_ dem Fall ai zuzuord-
nen sind, falls die Linge 12 gilt, bzw. daB v, zu aa und v, Zu ai geho-
ren, wenn die Linge den Wert 11 hat.

Zur Berechnung von f(v) aus Gl. (AI.l) miissen die auf v, und v zutref-
fenden Fdlle definiert werden. Die Ableitung 9k/9t' wird dann gemidB dem
fiir v giiltigen Fall berechnet. Zur Auffindung des zutreffenden Falles

wird gepriift, ob 4 bzw, v grofer oder kleiner als v, = L+/t' oder

v_ =1L /(t'-T) sind. Dies geschieht anhand des FlieBbildes in Abb. AI.4.

Mit den nun verfiigbaren Formeln kdnnen die Funktion k(t',v) und ihre
Zeitableitung 3k/dt' berechnet werden. Da k(t',v) definiert ist als
Durchschnitt des Teilstrahls der Geschwindigkeit v mit dem Detektor

zum Zeitpunkt t', miissen nun die Querschnittsformen des Strahls und der
Detektoroffnung festgelegt werden. Wir wdhlen einen kreisformigen Quer-
schnitt mit Durchmesser dS fiir den Strahl und einen Spalt der Weite dd

fiir den Detektor.

Nach Abb. AI.5 gilt

k(t',v) = f //d /4 (y -y (¢! ,V)) dy / f v d /4 y’lf2

—d /2
mit
y(t',v)-ds/z fir v > (ds-dd)/z
Yo ~ —dd/z' fiir y < (d_-d)/2.

Die Ergebnisse der Integration und der partiellen Differentiation nach

t' gemdR (dk/dy)(dy/dt') sind ebenfalls in Tab. AI.l aufgefiihrt.




_.Ag._

Abb. AT.4: FlieBbild zur Bestimmung des Losungstyps.

y(t'.v)

Abb. AI.5:

Die Funktion k(t',v) ist definiert als
Verhdltnis des momentanen Durchschnitts
zwischen dem kreisfdrmigen Strahlquer-
schnitt und dem Detektorspalt zum Durch-
schnitt bei Ablenkung Null. Die Spalt-
weite und der Strahldurchmesser werden
mit dj bzw. d_ bezeichnet, y(t',v) ist
die Ablenkung des Teilstrahls mit der
Geschwindigkeit v zum Zeitpunkt t' in
der Detektorebene.
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AI.1.1.1 Auflosungsvermbgen

Das Auflosungsvermogen kann definiert werden bezliglich der Flugzeit von
Teilchen mit einer vorgegebenen Anzahl von Atomen pro Ladung N/Z oder
bezliglich N/Z oder der Geschwindigkeit derjeniger Teilchen, die zum Auf-

16sungsterm des Signals beitragen, d. h.,

R, = (1/2)(ti(v)+tf(v))/(ti(v)=tf(v)),
R, = (%/2)(Vf(t)+vi(t))/(vf(t)—vi(t)),
Ry = (1/2)(N'(vi)+N'(vf))/(N'(vi)-N'(vf)),

wobel N' = N/Z.

Zu den Zeitpunkten t, bzw. t_. beginnen Teilchen mit der Geschwindigkeit v

£
gerade, zum Detektorsignal beizutragen, bzw. haben gerade ihren Sdtti-

gungsbeitrag erreicht, R_ ist der Messung am leichtesten zugdnglich, z. B.

t
durch Verwendung von Atom- und Molekiilionen bekannter Masse und Ladung.

RN' ist vorzuziehen bei der Beurteilung einer Clusterionen-Verteilung und

Rv schlieBlich folgt unmittelbar aus der Theorie.

Im einzelnen erhdlt man Rv = (1/2)(1+AX)/(1-AX), worin x filir einen der
Fdlle ii, ai, ia und aa steht. Die GridRen AX = V}i(/vf sind aus Tab. AI.1l
N o = R/2+ 1/8R .
SchlieBlich ergibt sich Rt als R, = (1/2)(1+T/t++Bx)/(1+T/t+-BX) mit den

zu entnehmen. Fir R, folgt aus den Definitionen R
ebenfalls in Tab., AI.l aufgefiihrten GrSRen Bx' Damit sind die zur Be-
rechnung von f£(v) und der AuflSsung im Falle integraler Flugzeitspektren

erforderlichen Formeln vollstdndig (Tab. AI.1).

AT.,1.1.2 Grenzfille

Durch die Betrachtung der Grenziibergdnge T - O und AZ/LE -+ 0 tritt die
physikalische Bedeutung der oben abgeleiteten Formeln deutlicher hervor.
Der Grenziibergang T = O impliziert eine Beschridnkung auf den Fall ii, da
in den Fdllen ia und ai das im Zeitintervall {0,T} iiberstrichene Bahn-

stiick auf den Ein- oder Ausgang des Ablenkgebietes schrumpft, woraus
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sich ergibt, daR diese Teilchen in der Detektorebene entweder iiberhaupt
nicht oder vollstidndig abgelenkt wiren. Im Falle aa wiirde die Teilchen-
geschwindigkeit sogar unendlich werden. Es folgt RV(T=O) = Rt(T=O) =

(1+/p) /(2(1-Vp)).

Fihrt man mit S(t=0)|T=O = L+(l-/5) die Eindringtiefe ins Ablenkfeld
von den Teilchen ein, die zur Zeit t' in der Detektorebene um die Strecke

(ds+dd)/2 abgelenkt sind, so folgt aus der doppelten Ungleichung
- - = <
L,-1, Q1 /o) L, /p < L+(1+/5)/2 L,,

daR RV(T=O) gegeben ist durch das Verhdltnis zwischen einer Strecke, de-
ren Lange zwischen L+ und (L+ minus der Eindringtiefe) liegt, und der

Eindringtiefe selbst.

Setzt man p = 1—2A2/L3 in RV(T=O) ein, entwickelt die Quadratwurzel und

bricht nach dem linearen Glied ab, so erhdlt man den einfacheren Ausdruck

_ ~ 22 2 2,2
RV(T—O) = (1-A /2L+)/(A /1))
und den Grenzwert

1im R (1=0) = 1.2/’
v o+

(A/L,) %0

Beriicksichtigt man die oben angegebene Definition von Az, so erkennt man,
daB das Aufldsungsvermdgen bei vorgegebener kinetischer Energie ZeUa pro-
portional zum Ablenkfeld Ud/d und umgekehrt proportional zur Summe aus
dem Strahldurchmesser und der Detektor-Spaltweite ist. Die Entfernung L,
erscheint quadratisch, weil sie sowohl in die Flugzeit als auch in die
Ablenkung eingeht. Abb., AI.6 gibt einen Uberblick i{iber die Abhidngigkeit

des AuflGsungsvermdgens R_, von N' flir verschiedene Parameter.

N




Auflésungsvermogen Ry,

- Al2 -

10°
lim Ry
. N'—e= €0
LY¥/A?=75| v=10 ns ————
o [
50 ns
18 |
1
1 10 10? 10°
Atome pro Ladung N’
Abb. AI.6: AuflSsungsvermogen beziliglich der Anzahl an Atomen

pro Ladung Ry, als Funktion von N' =
schiedene Werte der Abfallzeit T und des im Text

erkldrten AuflSsungsparameters AZ/LE.

10*

N/Z fur ver-
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AT.1.2 Differentielle Flugzeitspektren

Wenn der Detektor zwischen die beiden Positionen des unabgelenkten und
des vollstdndig abgelenkten Strahls gestellt wird (Abb, AI.7), so wer-
den die Teilstrahlen iiber ihn hinwegschwenken, wenn die Ablenkspannung
kurzgeschlossen wird. Das Detektorsignal stellt daher ein differentiel-

les Flugzeitspektrum dar.

Cer Zusammenhang zwischen dem Detektorsignal R(t') und der Stromdichte-

verteilung £(v) ist dann gegeben durch

v, (e
R(t') = | k(t',v)E(v)r(v)dv,
ve(t')

worin va(t') und ve(t') die Geschwindigkeiten derjenigen Teilstrahlen
sind, deren Rinder die Detektoroffnung auf der Seite kleiner bzw. grofer
Ablenkung gerade beriihren (Abb., AI.7). Die ve und v, bestimmenden Glei-

chungen sind

v{e! = + 2
{t ,L+) dv_(dd+ds)/m

mit dem positiven Vorzeichen fiir v und dem negativen fiir v, Mit dem

Mittelwertsatz findet man
R(e") = k(e ME@r @) (v v ) (AL.3)

mit A <v v, Die durch den Mittelwertsatz definierte Geschwindigkeit v
wird angendhert durch die aus y(t',L+) = dv folgende Geschwindigkeit v,
die fiir den Teilstrahl gilt, der zur Zeit t' gerade die Ablenkung dv hat.
Daraus folgt k(t',¥) = 1. Die Differenz v, TV, wird ersetzt durch den Aus-

druck Ay = (Bv/adv)dd. Umordnung von Gleichung (AI.3) liefert

£(v) = R(t")/(r(v)Av).
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Ve

voll abgelenkt | unabgelenkt

Abb. AT1,7:

Schematische Darstellung der verschiedenen Strahllagen
beziiglich des Detektorspalts fiir den Fall der Messung
differentieller Spektren. Strahldurchmesser und Detek-
torspaltweite sind wie iiblich mit dg bzw. dy bezeichnet,
d, ist die Verschiebung des Detektors beziiglich der
Lage des unabgelenkten Strahls. Die Geschwindigkeiten
Ve und v, gehoren zu den Teilstrahlen, die zur Zeit t'
den jenseitigen bzw. diesseitigen Rand des Detektor-
spaltes gerade beriihren.
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Die zu den vier Fidllen ii, ai, ia, aa gehorenden Geschwindigkeiten er-
geben sich aus den entsprechenden Geschwindigkeiten in Tab. AI.,1 durch
Einsetzen von A% = 2dvd-(Ua/Ud). Mit dem oben angegebenen Ausdruck fiir
Av ist man dann unmittelbar in der Lage, das Aufldsungsvermdgen Rv =
v/Av zu berechnen. Den giiltigen der vier Fille bestimmt man dann schlief-
lich durch Vergleich von v mit v, und v_. Zur Berechnung von Rt gibt man
eine Teilchengeschwindigkeit vor und fragt dann nach dem Zeitintervall
(¢',t'+At'), in dem Teilchen dieser Geschwindigkeit zum Signal beitra-
gen. Dabei folgt t' aus n(t',t') = dv/b und At' aus At' = (Bt'/adv)dd.

Alle bendtigten Ausdriicke sind in Tab. AI.2 aufgefiihrt.

AT.2 MeBergebnisse und Diskussion

AL.2.1 Clusterionen-Spektren

Abb. AT.8 zeigt typische integrale Flugzeitspektren von Wasserstoff-
Clusterionen, die im Lyoner Beschleuniger auf 625 keV beschleunigt wur-
den. Drei Schiisse wurden fotografiert, die Zeitskala ist 2 ps/Kdstchen.
Man erkennt zwei Hauptbeitrdge zum Signal, einen, der den Anstieg zwischen
2 und 8 Us verursacht und von Clusterionen im Bereich von 200 bis 3200
Atomen pro Ladung stammt, und einen weiteren, der praktisch prompt ein-
setzt, etwa 0.6 Us lang dauert und von Atom- bzw. Molekiilionen ebenso

wie von Fragmentionen mit bis zu etwa 20 Atomen pro Ladung, wie sie seit

jeher bei der Clusterionisierung beobachtet werden /A.1/, herriihrt.

Abb. AT.9 zeigt ein differentielles Flugzeitspektrum von Wasserstoff-
Clusterionen, das mit dem Lyoner Beschleuniger bei einer Spannung von
500 kV gemessen wurde. Die Zeitskala betrdgt ebenfalls 2 ys/Kidstchen,
der durch dieses Spektrum iiberstrichene GrdRenbereich erstreckt sich

etwa von 600 bis 4000 Atomen pro Ladung.

Diese Spektren geben die Clusterionen-Verteilung wieder, nachdem die
Clusterionen alle mit der Ionisation und Beschleunigung verbundenen
Masseverlust-Prozesse durchlaufen haben. Ihre Auswertung erfolgt nume-
risch und liefert Verteilungsfunktionen, wie sie z. B. in Abb. 4.6 und

4.13 dargestellt sind.




ii

ai ia aa
_ La ,p—m—mm—mm— L.a Lo La 43
v =/ D/(l*a+a2/3) 9 — g cos(d/3) 2 — /4 cos($/3) 24207
T T(1-0) T T 2
: 3(1-2"w)
o - W-arccos(u_3/2) ﬂ-arccos(u-B/z) -
2 2
u - (1-ap) /(1-) 1-(1-p/X%a 1-(1-p/Xx%a
po | T 1A% % - 1?7 % a ean(6/3) 1| =22 %4 o [tan(s/3) -12% o0
A At V2T Toap |17 VEI 2| T — V3 T2
L. v L, v $3_1 L, v A'u @3_1 L, v 1-A%u
2 2 -1 2 -1 2
R o }_4_- i‘l Eid_v 1-ap |._ tan(¢/3) _Lifx Au | tan(6/3) L_+ d_v 1-2%g
v 2 d 2 d a —7 2 4d a 2 d 20, 1
A e A e w31 AT e a3-1 o >
A=
.___2—._—_——-} 9 o
2pL_d , =@, -t,-d, -t )-d_-T .
t =(1+. rv_1l, T+2t_cos {l-[ﬂ—arccos(l- 2t cos{lLW—arccos(l- e 2 Er * t- A4
2 3 + 3 - 3 d_-d
ATd £, t
d d_/2 T
2,2 el Tz )
(L, /1 )(dd/d ) + Tty - A t-
T
At -
2,42 174 ioy2_.2 ) 2_, 2 - .
2/20(2/0%) (2 /3 )-1/3 | 21d,/(6((e"-1)2-¢2) 2ta /(o(e 2ot %)) T, /G, -4, )
——7
2 2
L d 1 d
o Y Lt 2L d 4 -d -d + 2 R
v uiicn SR S I 2 2 o 2 t, Tt v 3T(dt+ £ el
R ATt A T o € o) R . =
t 2 d d.-x . 2_ 2 d t d
plx 4 ¢ e - d
2% 4g
d_ = b'T2/2 d_ = b't2/2 d_ = b-1:%/2 a=T/t’
T + + t_

Tab. AI.2




- A 17 -

Abb, AI.8: Integrale Flugzeitspektren von Wasserstoff-
Clusterionen nach Beschleunigung mit einer
Spannung von 625 kV (Zeitskala 2 ys/Einheit).

Abb. AI.9: Differentielles Flugzeitspektrum von Wasser-
stoff-Clusterionen nach Beschleunigung mit
einer Spannung von 500 kV (Zeitskala 2 us/Einbeit).
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Selbstverstidndlich ist das Spektrometer nicht auf Wasserstoff-Cluster-
ionen beschrinkt, sondern kann auch auf Clusterionen aus anderen Stoffen
angewandt werden. Eine Erweiterung der Anwendung auf verschiedene Teil-
chenarten, wie z. B. groRe organische Molekiile oder ultra-feine Aerosol-

teilchen, erscheint ohne weiteres denkbar.

AI.2.2 Funktionspriifung

Das Spektrometer wurde mit Strahlen aus verschiedenen Atom- oder Molekiil-
ionen bekannter Masse und Ladung betrieben. Abb. AI.10 zeigt, daB das
Verhdltnis der gemessenen zur berechneten Flugzeit erwartungsgemil nahezu
Eins wird fiir verschiedene Masse-zu-Ladungsverhdltnisse im Bereich von 1
bis 131. Die Tendenz, daR die gemessene Flugzeit etwas ldnger ist als die
berechnete, ist wegen der Vernachldssigung des Randfeldes zu erwarten. Die-
se Vernachldssigung bringt es weiterhin mit sich, daB das gemessene Auf-
16sungsvermbgen kleiner ist als das berechmete. Dies kann durch Eichung
beriicksichtigt werden. Dazu wird das Aufldsungsvermdgen Rt = t/At fiir ein
Ion mit bekanntem Masse-zu-Ladungsverhdltnis, wie z. B. fiir Argon (Abb.
AT.11), gemessen. Die theoretische Kurve fiir Rt als Funktion von N/Z wird
dann so verschoben, daR sie den MeRpunkt wiedergibt (Abb. AI.12). Die er-
zielte Aufldsung mag zwar klein erscheinen, sie ist jedoch fiir die Be-
diirfnisse der Clusterionen-Strahlentwicklung vollig ausreichend, insbe-
sondere da die Verteilung meist nur dazu benutzt wird zu beurteilen, ob

ein Mittelwert repridsentativ ist oder nicht.

AI.2.3 Antwortfunktion des Detektors

Die Funktionspriifung des Spektrometers hingt praktisch nicht von der De-
tektor-Antwortfunktion r(v) ab. Wenn dagegen wirkliche Verteilungsfunk-
tionen bestimmt werden sollen, dann muR die Antwortfunktion beriicksichtigt

werden.

Offensichtlich ist nur der relative Zusammenhang zwischen r(v) und v
von Belang, da die Verteilungsfunktion f£(v) auch nur relativ benctigt
wird. Da sich £(v) in praxi nur iber einen begrenzten Bereich erstreckt,
ist es dariiber hinaus ausreichend, r(v) innerhalb dieses Bereiches rela-

tiv anzugeben.
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Abb. AT.10: Verhdltnis der gemessenen zu den berechneten Flugzeiten fiir ver-

10 102

Nukleonen pro Ladung

schiedene Ionen.

- 6TV -




Abb., AT.11: Integrale Flugzeitspektren von Argon-Ionen mit einer
kinetischen Energie von 340 keV (Zeitskala 2 ps/Ein-
“heit). Am rechten Bildrand ist gerade noch der Einsatz
des Argon-Clusterionen-Signals zu erkennen.
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10 <
/

Aufldsungsvermogen R,

1 |
1 10 40 10° 10° 10* 10°

Atome pro Ladung N/Z

Abb. AT.12: AuflGsungsvermdgen R, als Funktion der Anzahl an Atomen
pro Ladung N/Z. Die mit t gekennzeichnete, berechnete
Kurve und der MeBpunkt beziehen sich auf den in Abb. AI.11
dargestellten Fall. Die mit x bezeichnete, experimentelle
Auflosungskurve ergibt sich durch Verschieben der Kurve t
in den MeRpunkt.
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Fiir den verwendeten Detektor bedeutet das, daf die Anzahl der pro Atom
erzeugten Ladungen innerhalb eines gewissen Bereiches bekannt sein muR.

Direkte Messungen der Sekunddrelektronen-Ausbeute von Wasserstoff-Cluster-

ionen sind nur in den Massen- und Energiebereichen von 1-25 u und 25-700 keV

pro Clusterion verfiigbhar /A.2/. Sie zeigen eine leichte Reduktion der
Ausbeute pro Atom innerhalb eines Clusterions verglichen mit einem freien
Atom bei gleicher Geschwindigkeit. Fiir den restlichen, iliberwiegenden

Teil des Energiebereichs ist man auf Literaturdaten {iber atomaren oder

molekularen Wasserstoff angewiesen.

Da das Detektorsignal durch Umpolen der Targetvorépannung von 20 V weit-
gehend invertiert werden kann, wird angenommen, daB die erzeugten Ladungen
hauptsdchlich Sekunddrelektronen niedriger Energie sind. Die resultierende
Antwortfunktion lautet dann r(E) = y(E) + 1/(N/Z) mit E = eUa/(N/Z) und
der Ausbeute pro Atom Y(E). Dabei wird zusdtzlich angenommen, daB die
Atome eines Clusterions sich beziiglich der Sekundirelektronen-AuslOsung
wie freie Atome verhalten. Die neuesten Ausbeute-Messungen stammen von
Ray, Barnett und Van Zyl /A.3/; zusammen mit Daten von Dettmann /A.4/
tiberdecken sie den Energiebereich von 30 eV bis zu einigen MeV. Abb. AIL.13
zeigt diese Daten und eine zur Erleichterung der numerischen Weiterverar-

beitung an sie angepaBte Spline-Funktion.

Wenn die kinetische Energie pro Atom auf wenige eV abfdllt, dann erwartet
man, daR die Sekundirelektronen-Ausbeute freier Atome verschwindet. Den-
noch 1dsen Clusterionen bei entsprechenden Energien elektrische Ladungen
aus, wenn sie auf ein festes Target fallen. Dies wird als kollektiver Ef-
fekt erkldrt, wie er von Makro-Teilchen, z. B. Mikrometeoriten, die auf
eine feste Wand treffen, bekannt ist /A.5/. Dabei wurde beobachtet, dafR
beim Aufschlag ein Plasma aus Target- und Projektilmaterial gebildet wird
und daB die erzeugte Ladung ungefdhr proportiomal zur dritten Potenz der
Geschwindigkeit ist. Es wird daher r(E) = 1.56-10_4(}3/eV)3/2 + 1/(N/2) an-
genommen. Der Vorfaktor ergibt sich aus der Anbassung der beiden Formeln

bei 30 eV,
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Die hier gemachten Annahmen beeinflussen die Mittelwerte, wie z. B. den
Atomstrom oder die mittlere Geschwindigkeit, nicht sehr stark. Fir eine
typische Verteilungsfunktion ergab sich nur eine Anderung der mittleren
Geschwindigkeit um 10 %, wenn r = const anstatt r & E3/2 angenommen
wurde. AuBerdem gehbren die an den beiden Beschleunigern in Lyon und
Karlsruhe gemessenen Daten entweder zum Bereich E > 30 eV oder E < 30 eV,
so daB in allen Fdllen nur jeweils ein Typ der Antwortfunktion benutzt

wird.

AbschlieRend ist anzumerken, daB die diskutierte Antwortfunktion nicht
die einzige denkbare ist, sondern wegen der unschwierigen Detektorkon-
struktion gewdhlt wurde. Eine einfachere, flachere Detektorfunktion mag
durch den Einsatz von pyroelektrischen Materialien zur schnellen Kalori-

metrie erzielbar sein.
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Anhang II: Bestimmung des Impulsstroms mit einem physikalischen

Pendel

Eine kreisfdrmige Aluminium-Scheibe von 0.16 m Durchmesser und 0.2 mm
Dicke ist an einem waagerechten, tangential zu ihrem Rand verlaufenden
Spannband aufgehidngt. Wird die Scheibe angestoflen, z. B. durch einen
auftreffenden Strahlpuls, so schwingt sie um die durch das Spannband
definierte Achse. Die Auslenkung wird mit einem Lichtzeigersystem ge-
.messen. Dabei wird der Lichtstrahl eines He-Ne-Lasers an einem kleinen,
auf der Achse angebrachten Spiegel reflektiert und trifft auf eine orts-
aufldsende Schottky-Barrier-Diode (Posicon), durch die die Schwingung
des Lichtflecks in einen zur Auslenkung proportionalen Strom umgewan-

delt wird (Abb. 3.4).

Zur mathematischen Behandlung der Schwingung wird angenommen, daR das
Pendel zur Zeit t < =T in Ruhe sei, daB im Intervall -T € t £ O der als
zeitlich rechteckfdrmig angenommene Strahlpuls auftreffe und das Pendel
auslenke, und daf dieses fiir t > O ohne eingeprdgtes Drehmoment frei und
geddmpft schwinge. Gesucht wird der Zusammenhang zwischen der maximalen

Auslenkung und dem vom Strahl iibertragenen Drehimpuls.

Die Schwingungsgleichung lautet bekanntlich

1
=
1Y
[y
N
@)

. : L
8¢ +B¢+ (MgR +7Y) ¢ = {

0 sonst

mit den Bezeichnungen:

Abstand des Schwerpunktes von der Achse

¢ Auslenkwinkel in Radian

e Trdgheitsmoment des Pendels
B Dampfungskonstante

M Pendelmasse

g Erdbeschleunigung

R

Y

L

vom Strahl ausgeiibtes Drehmoment.

zusdtzliches Riickstell-Drehmoment (beriicksichtigt z. B. das Spannband)
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Mit den Abkiirzungen

K = B/6
“’i = (MgR + Y)/®
w2 = w2 - K2
o
¢, = L/ew

lauten die Losungen
¢, (£) = ¢ _ [ l-e_K(t+T){cos w(t+t) + (k/w) sin w(t+T)}]
fiir -T € t € 0 und

¢2(t) = ¢Oe_Kt [ cos wt + (k/w) sin wt - e_I<T {cos we+T) +
(k/w) sin w(t+T)}]

fiir t > 0. Sie sind in Abb. AII.l dargestellt fiir den ballistischen Fall
T << 2T/w = T und fiir den quasistationdiren Fall T >> T. Die maximale Aus-

lenkung betrigt

~TK /W
= +
¢1m ¢0(1 € )
im quasistationdren Fall und
¢2m B ¢2(to>
mit
_ 1 sin WT
t = = arctan
o] w

e -cos WT

im ballistischen Fall (Hauptwert des arctan). Fir T < T/2 gilt ¢2m; sonst

cblm'
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Abb. AII.2 zeigt den Verlauf der maximalen Auslenkung als Funktion der
Pulsdauer T. Der gerade Anstieg ist kennzeichnend fiir den ballistischen
Fall. Abweichungen iiber 5 % treten ab T/T > 0.17 auf. Zum Vergleich sind
MeBergebnisse eingezeichnet, die ebenfalls zundchst den linearen Anstieg
zeigen, aber schon bei kleineren Werten von T/T davon abweichen, was zwang-
los durch die Strahlschwichung bei steigendem Druck des Untergrundgases

erkldrt werden kann (siehe Abschnitt 4.4 und Abb. 4.10).

Da das Pendel, wie schon erwdhnt, einen Drehimpuls mift, kommt es bei

der Ermittlung des linearen Impulses auf die riumliche Verteilung an,

mit der der Strahl auf die Pendelscheibe trifft. Als Beispiel dafiir

zeigt Abb. AII.3, wie sich der Pendelausschlag dndert, wenn der Strahl
sukzessive durch Anlegen einer Ablenkspannung iiber das Pendel hinwegge-
schoben wird. Man erkennt, wie empfindlich der Ausschlag von der Position

abhingt.

Der mathematische Zusammenhang zwischen dem Drehimpulsstrom und der Atom-

stromdichte-Verteilung auf dem Pendel lautet
L =m, [ x pv) v £,(v,x,y) dvdxdy

mit den Bezeichnungen
fz(V,x,y) ortsabhdngige Geschwindigkeitsverteilung der Atomstromdichte
und

p(v) Impulsiibertragskoeffizient (1 € p(v) £ 2). p ist definiert
als Quotient aus dem Impuls, den ein Teilchen senkrecht zur
Oberfldche iibertrdgt, und dem Impuls, den es beim Einfall
senkrecht zur Oberfldche hat.

Das Koordinatensystem ist in Abb. AIT.4a) skizziert. Die y-Abhdngigkeit

kann sofort ausintegriert werden, was zu einer nur noch von x abhingigen

Geschwindigkeitsverteilung fl(v,x) = ffz(v,x,y)dy fihrt. Mit dem durch
m(x) = my Ji pv) v fl(v,x)dv

definierten Impulsstrom pro Linge m(x) und der Definition
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Abb. AII.2: Maximale, normierte Pendelauslenkung ¢m/¢o als
Funktion der auf die Schwingungsperiode normier-
ten Pulsdauer T/T. Kurvenparameter ist die
Dampfungskonstante K, deren fiir das vorliegende
Pendel giiltiger Wert 0.16 betridgt.
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0

Ablenkung A/cm

Maximale Pendelauslenkung ¢ als Funktion der Strahl-
ablenkung A, senkrecht zur EChwingungsachse und bezogen
auf den Pendelmittelpunkt. Die Rdnder des Gitters geben
den oberen (links) bzw. den unteren (rechts) Pendelrand
an.
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Abb, AIT.4: a)

b)

Koordinatensystem fiir die Behandlung der Impulsstrom-
verteilung auf dem Pendel.

Zur Messung eines Abdeckprofils wird eine Platte,
deren Rand parallel zur Schwingungsachse verlduft,
sukzessive in x-Richtung verschoben und schirmt so
verschieden groBe Pendelabschnitte gegen den ein-
fallenden Strahl ab.
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IO = ff fl(v,x) dvdx

erhdlt man schlieBlich den Atomstrom

L

T =
<pv>
° My S v

1

wobei die Mittelwerte mit den jeweils als Index angegebenen Funktionen

gebildet werden.

Den zur Auswertung der rechten Seite dieser Beziehung zundchst bendtig-
ten Drehimpulsstrom errechnet man mit den oben abgeleiteten Formeln aus
dem Pendelausschlag. Die Impulsstromverteilung m(x) erhilt man aus einem
Abdeckprofil. Dabei wird die Pendelscheibe, wie in Abb. AII.4b) skizziert,
sukzessive abgedeckt, wodurch sich m(x) « (¢m(x+dx)-¢m(x))/xdx ergibt. Die

Geschwindigkeitsverteilung f. wird, wie an anderer Stelle erlZdutert, aus

1
Flugzeitspektren berechnet. Ist die Impulsstromverteilung symmetrisch
zur Pendelmitte, d. h., ist m(x) eine gerade Funktion in x-R, dann gilt

<x>. = R, so daB
m

1= I;/ (mR<pv>) .

In praxi wird der Strahl mdglichst gut auf die Pendelmitte eingerichtet

und gelegentlich durch Messung eines Ablenkprofils iiberwacht.

Fiir Teilchen im interessierenden Energiebereich von etwa 1-100 eV /Atom ist
der Impulsiibertrag im allgemeinen nicht a priori bekannt /A.6/, so daB

man mindestens einen Fehler von 33 % zu IO beitradgt, wenn man p = 1.5
setzt. Dieser Fehlerbeitrag wurde auf *23 7 reduziert durch eine Unter-
suchung der Abh#dngigkeit des Impulstransfers von der Rauhigkeit der

Oberfldche, auf die die Clusterionen einfallen /3.4/.

Der Grundgedanke ist dabei der folgende: wenn man mehrere Pendel ver-
schiedener Oberfldchenrauhigkeit mit demselben Clusterionenstrahl be-
schieRt und dabei Unterschiede im Impulsiibertrag findet, dann kann man

dadurch den Variationsbereich von p fiir ein Pendel einschrédnken, denn
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das Pendel mit dem kleinsten Impulsiibertrag kann schon nicht mehr p = 2
haben und entsprechend‘das mit dem groBten Impulsiibertrag nicht mehr

p = 1. Je groBer also der Unterschied zwischen den Pendeln ist, desto
enger kann der Variationsbereich von p fiir ein Pendel eingegrenzt

werden.

Die Versuche wurden mit vier auf einem Drehtisch im Vakuum angebrachten
Pendeln durchgefiihrt (Abb, AII.5). Der Tisch wird von auBen so einge-
stellt, daB jeweils ein Pendel vom Strahl getroffen wird., Die vier Ober-
fldchen wurden durch verschiedene Behandlungen der urspriinglichen Alu-
minium-Scheibe hergestellt. Abb. AII.6 zeigt rasterelektronenmikrosko-
pische Aufnahmen a) der unbehandelten Oberfliche des gewalzten Aluminium-
Bleches, b) einer aufgedampften Goldschicht, c¢) einer von Siemens herge-
stellten, durch BeschuB mit Quarz-Kiigelchen aufgerauhten Aluminiumober-
fldche und schlieflich d) einer von Dornier System gefertigten Solarab-

sorber-Schicht (SOLAROX).

Ein mit dem Drahtgitter-Monitor gemessenes Profil sowie ein typisches
GroRenspektrum des verwendeten Strahls sind in Abb. AII.7 dargestellt.
Die Versuchsergebnisse, der Pendelausschlag als Funktion des Elektronen-
stroms im Ionisator mit den verschiedenen Oberfldchen als Parameter,
sind in Abb. AII.8 aufgetragen. Der Pendelausschlag ist auf die GroRe
T/MT normiert, um kleine Unterschiede zwischen den Massen und Schwin-
gungsdauern der verschiedenen Pendel und Schwankungen der Strahlpulsdauer
zu korrigieren. Der Variationsbereich des Elektronenstroms entspricht
einer Anderung der mittleren Anzahl an Atomen pro Ladung von 4'104 auf
1'105 und der mittleren kinetischen Energie pro Atom von 3.5 auf 9 eV
bei einer Beschleunigungsspannung von 350 keV, wie sie bei diesen Ver-

suchen eingestellt war.

Man erkennt deutliche Unterschiede im Impulsiibertrag. Die SOLAROX-
Schichten absorbieren den Impuls am besten, wogegen ihn die Goldschicht
und die unbehandelte Aluminiumoberfldche am besten reflektieren. Das

maximale Verhdltnis der Impulsiibertridge ist 1.23.




Abb. AIIL.5: Vier Pendel sind an einem Drehtisch, der mit einem Rechteckrahmen in der
Vakuumkammer befestigt wird, aufgehingt.

€e vV -
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Abb. AII.6:

Rasterelektronenmikroskopische Aufnahmen der
verschiedenen Oberfldchen.

a) gewalztes Aluminium unbehandelt,
b) goldbedampft,

c¢) durch BeschuB mit Quarz-Kiigelchen aufge-
rauht (Siemens),

d) mit Solarabsorberschicht SOLAROX bedeckt
(Dornier System).

Bei den Bildern a)-c) entspricht die Strich-
marke 1 Um, bei d) ist der mittlere Abstand
zwischen benachbarten Erhebungen etwa 80 nm.
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Abb. AII.8: Maximale, normierte Pendelauslenkung ¢m/(T/MT)
als Funktion des Elektronenstroms I, im Ioni-
sator fiir verschiedene Oberflidchen. Die Normie-
rung eliminiert kleine Schwankungen der Pendel-
massen und -schwingungsperioden sowie der Strahl-
pulsdauer.
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Die folgende Tabelle AIT enthdlt die unteren und oberen Grenzen der Im-
pulsiibertragskoeffizienten, wie sie sich ergeben aus der Annahme, daB
entweder SOLAROX II vollstdndig absorbiert (Pmin) oder Gold bzw. Alu-
minium vollkommen elastisch reflektieren (pmax)'
Tab, AII: Obere und untere Grenzen fiir den Impulsiibertragskoeffizienten,
ermittelt aus den Extremfdllen einer vollkommen elastischen
Reflexion an der Goldoberfliche bzw. einer vollstdndigen Ab-

sorption durch die SOLAROX II~Oberfliche.

Poin pmax
Au 1.23 2.0
Al 1.23 2.0
Siemens 1.16 1.89
SOLAROX IT 1.0 1.62

Der mittlere Impulsiibertragskoeffizient fiir z. B. SOLAROX II betridgt also

1.31 £ 0.31, was dem schon erwdhnten relativen Fehler von #23 7% entspricht.
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Anhang TII Zusammenhang zwischen Fragment- und Clusterionengrofe

DaR bei groBen Wasserstoff-Clusterionen die symmetrische Fragmentierung
durch Coulomb-AbstoBung keine wesentliche Rolle spielt, wird durch

einen Vergleich zwischen den intermolekularen Bindungskrdften und der
abstoBenden Coulomb-Kraft nahegelegt, der zeigt, daR die Coulomb-Kraft
nicht ausreicht, um die zahlreichen intermolekularen Bindungen aufzu-
brechen, die bei einer symmetrischen Fragmentierung getrennt werden mis-
sen. Auch fiir groRe Stickstoff-Clusterionen wurde die Fragmentierung in
dhnlich groRe Bruchstiicke von Henkes und Isenberg /A.7/ als unwahrschein-
lich angesehen, und auch die Ergebnisse von Enjoji und Mitarbeitern /A.8/
widersprechen dieser Annahme nicht, obwohl die Autoren der Hypothese der

symmetrischen Fragmentierung den Vorzug zu geben scheinen.

Die Anzahl n der aufbrechbaren intermolekularen Paar-Bindungen wird be-
stimmt aus dem Gleichgewicht zwischen Coulomb-Kraft und maximaler Bin-
dungskraft. Die Coulomb-Energie und die intermolekulare Wechselwirkungs-
energie, fiir die hier das wohlbekannte (12.6)-Lennard-Jones-Potential

eingesetzt wird, sind gegeben durch

EC = (1/4ﬂ€€o)e2/(r-ro+r(Nm))

und
B 12 6

E ;= 4€LJ((o/r) (6/r)7)
worin
r den Abstand zweier Molekiile an der Bruchflidche,

. . . . 1/6

r den Gleichgewichtsabstand im Lennard-Jones-Potential r, = 2 / a,
r(Nm) den Radius eines Clusters aus N H2-Molekﬁ1en,
€13 die Tiefe des Potentialtopfes,
o den intermolekularen Abstand bei ELJ = 0 und
EO,E die Dielektrizitdtskonstante des Vakuums und die relative Di-

elektrizitdtskonstante von festem Wasserstoff
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bedeuten. Darin ist die vereinfachende Annahme enthalten, daR der Ab-

stand der beiden Ladungen des Clusterions typischerweise r(Nm) betrigt.
Feinere Effekte, wie z. B. ein Auseinanderlaufen der Ionen in diametrale

Positionen, bleiben dabei unberiicksichtigt.

Die maximale Bindungskraft wird am Wendepunkt des Lennard-Jones-Poten-

1/6

tials erreicht, der bei r = (26/7) ' 0 liegt. Die Anzahl n aufbrechba-

rer Bindungen ist dann bestimmt durch

n(Nm) = (dEC/dr)/(dELJ/dr)

r = (26/71) 8.

Den Radius r(Nm) eines kugelfGrmigen Clusters errechnet man mit der fiir

. . o _3
verschwindenden Druck geltenden Anzahldichte n, = 2.60-10%% cm /A.9/
zu r(Nm)/x = 2,094 N;/S. Mit den ebenfalls /A.9% entnommenen Werten
€ = 3,16 meV und 0 = 2.96 X erhdilt man

LJ

1/3)2 .

n(N ) = 493/(0.122+0,707 N
m m

Daraus ergibt sich z. B., daB auf einem doppelt-geladenen Clusterion
=
mit 10 Atomen nicht einmal eine Bindung aufgebrochen werden kaon, wdh-

rend es bei 1000 Atomen und zwei Ladungen erst 15 sind.

Um MiBverstdndnissen vorzubeugen soll bemerkt werden, daB selbst bei

den groRten Clusterionen die Emission kleiner Fragmentionen nicht unmdg-
lich erscheint, wenn zuf#dllig der Abstand zweier Ladungen klein genug
ist. Die Vorstellung von einem stabilen Clusterion muB daher im statisti-
schen Sinne verstanden werden, d. h., daB in den meisten Fdllen der Ab-
stand der beiden Ionen so groB ist, daB keine Emission aufgrund der

Coulomb-AbstoRung mdglich ist.

Wie von Clampitt /A.10/ fiir den Fall diinner Wasserstoff-Schichten be-
richtet wurde, kOnnen kleine Fragmentionen auch ohne Einwirkung der
Coulomb-Abstofung emittiert werden. Danach kann ein durch dissoziative

Ionisation entstandenes Proton mit umgebenden Wasserstoff-Molekiilen zu
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H; reagieren, dann durch induzierte Dipol-Wechselwirkung weitere Wasser-
stoff-Molekiile anlagern und schlieflich unter Ausnutzung seiner kineti-
schen Energie von einigen eV, die es beim Tonisationsakt erhdlt, die
feste Wasserstoff-Schicht verlassen. Allerdings ist der ProzeB der dis-
soziativen Ionisation zumindest beim freien HZ-Molekﬁl sehr selten im
Z—Ionen, die bei der Tonisation keine nennens-

werte kinetische Energie aufnehmen, so daB die oben erwdhnte Vorstellung

Vergleich zur Bildung von H

von einem stabilen Clusterion im groBen und ganzen erhalten bleibt.
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Anhang IV  Erzeugung von Untergrundgas bei der ElektronenstoR-

Ionisation

Unter der Annahme, daB fiir die Erzeugung einer positiven Ladung ein
Cluster von mindestens einem Primirelektron durchquert werden und min-
destens ein Sekundirelektron verlieren muB, ergibt sich der Energieiiber-

trag aus dem Durchgang eines Primdr- und eines Sekunddrelektrons.

Der beim Durchgang eines Elektrons durch festen Wasserstoff auftretende
Energieverlust kann abgeschitzt werden durch Multiplikation der Brems-
kraft, die durch die elektrische Polarisation des Mediums erzeugt wird
/A 11/, mit einer typischen Wegldnge, z. B. dem Clusterradius. Das Er-
gebnis ist in Tab. AIV.1 dargestellt. Eine weitere Abschdtzung des Ener-
gieverlustes auf der Basis einer von CGreen und Mitarbeitern /A.12/ ange-
gebenen Verlustfunktion fiir den Durchgang von Elektronen durch ein Gas
filhrt zu etwas niedrigeren Werten derselben GrdRenordnung (Tab. AIV.1).
Experimentelle Daten sind von Schmidt angegeben worden /A.13/, der

liber Energieverlustspektren von 37 keV-Elektronen beim Durchgang durch

eine Schicht aus festem Wasserstoff berichtet. Da er die Dicke der Schicht

nicht kennt, kann der hiufigste Energieverlust von 14 eV nur als grober

Hinweis gewertet werden.

Tab. AIV.1
Ee/eV N/Atome Ee/eV Ee/eV
(Polarisation) (Verlustfunktion)
10 ].O4 - 0.13
10 10° - 0.28
102 10* 73 33
10 10° 36 26
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Nach Ergebnissen von Gspann und Korting /4.11/ treten diese Energiever-
luste hochstens zu einem geringen Teil als Wirme mit nachfolgender Ver-
dampfung von Clustermaterial in Erscheinung. Dies wird verstdndlich,

wenn man bedenkt, daB die iibertragene Energie zundchst im Elektronen-
system des Clusters vorhanden ist und von da auch in Kandle gelangen

mag, durch die sie den Cluster wieder verlassen kann, z. B. Abstrahlung
von elektromagnetischer Strahlung, oder durch die sie im Cluster gespei-
chert werden kann, z. B. Anregung von Molekiilschwingungen oder -rotation.
Es muB daher eine plausible Einschrdnkung gemacht werden, die ausschlieR-

lich die zur Verdampfung fiihrenden Prozesse zuldRt.

Unter den verschiedenen Energieverlust-Prozessen wie Ionisation, Disso-
ziation, Anregung usw. erscheinen diejenigen am geeignetsten, den Cluster
aufzuheizen, die schnelle Wasserstoff-Atome oder -Molekiilionen als Reak-

tionsprodukte haben. Dazu zihlen hauptsichlich

+ , + + .
3 aus der exothermen Reaktion H2 + H2 -+ H3 + H, wie

sie in /A.1/ vorgeschlagen wurde, um die iiberwiegende Ungeradzahlig-

1. die Bildung von H

keit von Wasserstoff-Clusterionen zu erklHren,
2. die dissoziative Ionisation,
3. die dissoziative Anregung und

4. die normale Dissoziation iiber den niedrigsten Triplett-Zustand des

Molekiils.

Die zugehorigen Werte der Wirkungsquerschnitte, Reaktionsraten etc. sind
in Tab. AIV.2 angegeben. Nur das Primdrelektron wird geniigend Energie
haben, um die Prozesse 2-4 einzuleiten. Fiir den ProzeB 4 wird es zuviel
Energie besitzen. Die Sekﬁndérelektronen werden im Mittel fiir keinen der
Prozesse ausreichend Energie haben. Sowohl Primdr- als auch Sekunddrelek-
tronen haben einen weiteren Energieverlust aus elastischen StoBen von
der GroBenordnung 0.1 eV. All diese Prozesse fiihren zu einem Energieiiber-
trag pro Durchgang eines Primdrelektrons von

= - «2+6.5) + 0.1
E/ev n r(Nm)((OitOt Oid)l.Z + 0, )

'5+O’X
2

d d
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Tab. AIV,2:
Nr. ProzeB Wirkungsquerschnitt | Einsatz | kinet. Energie | Lit.
Energie | der Reaktiong-
produkte
cm2 eV eV
L. |y > woam | 1.5:107 en/s - 1.2 /A 14/
(Ratenkoeffizient) JA.15/
2. H2+e -+ H+H++2e 6~1O—18 (102 eV) 28 5 /A, 16/
-19 3
Oiq 8-10 (107 ev)
-17 2
3. H2+e -+ H+H+te 1.5-10 (107 ev) 11.8 2°6.5 /A.12/
o 410718 (107 ev) /A.17/
xd
4. | H +e - HtH+e 7.85-10 Y (17 ev) 8.8 4-10 /A.18/
1.96:10717 (10 ev)
0 (10% ev)
ausgenommen Protonen
Durch Einsetzen der entsprechenden Werte aus Tab. AIV.2 erhdlt man

und

E(100 eV) = 8.7 eV

E(1000 eV) = 2.

fir einen Cluster mit 2-105 Atomen.

2 eV
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Der totale Ionisationsquerschnitt % ot wurde als 1.0°1071° cm? bei 100 eV

und als 2.2-10-17 cm2 bei 1000 eV angenommen. Nimmt man fiir die Sublima-
tionsenergie den Wert von 7.6 meV/Molekiil /A.9/, so erhilt man aus den
obigen Energieverlusten eine Verdampfung von 2300 bzw. 570 Atomen, was
mit /4.11/ vertrdglich ist. Die Erzeugung von Untergrundgas im Ionisator

kann deswegen einen Bruchteil von bis zu einigen Prozent des Strahlstromes

ausmachen.

Die Verdampfung von Clustermaterial nach einem Ionisationsakt ist neuer-
dings auch fiir Edelgas-Cluster von Haberland /A.19/ diskutiert worden,
der, in Analogie zum oben erwdhnten ProzeB 1.), die Bildung eines Dimer-
ions mit einer Bindungsenergie von etwa 1 eV als Energiequelle heran-

zieht.
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Anhang V EinfluB der St8Be der Clusterionen untereinander und mit

dem ruhenden Untergrundgas auf die Grenzstromdichte

Die Ratengleichung (4.4.1.1) fiir den Anstieg der Dichte des stromenden

Untergrundgases kann man in der Form schreiben

L 3 1/3 . s
n, = o {KRe<y” > v !> 3 - <|lv,|>F/av} + n <<o>q(v )> -j o+ I,
£o/V, £, /v 2 £

o c

Hierin bedeuten

n_ die Dichte des ruhenden Untergrundgases,
jci die Stromdichte der Clusterionen und

ICC. die Anzahl der durch StSBe von Clusterionen miteinander erzeugten
Atome pro Volumen- und Zeiteinheit.

Wenn fir t = 0O n = O angenommen wird, dann verschwindet der erste Term
in der Ratengleichung, und der zweite und dritte Term sorgen fiir einen
linearen Anstieg von n_ mit t. Ist der Ausdruck in der geschweiften Klam-
mer groBer oder gleich Null, d. h., wird die in 4.4.1 vereinfacht berech-
nete Grenzstromdichte iiberschritten oder auch gerade erreicht, dann widchst
n, iiber alle Grenzen. Dies bedeutet offensichtlich, daB die vereinfachte
Grenzstromdichte realiter nicht erreicht werden kann. Wird nun die ge-
schweifte Klammer negativ, dann gibt es fiir jeden beliebigen Wert der
Summe des zweiten und dritten Terms einen Wert n s oberhalb dessen ﬁo
negativ wird. Dies bedeutet wiederum, daf auf der Basis der obigen Raten-
gleichung eine neue Grenzstromdichte existiert, die nur beliebig wenig
unterhalb der vereinfachten liegt. Natiirlich kommt auch dieses wunder-
liche Verhalten in praxi nicht vor, weil dabei eine stillschweigende Vor-
aussetzung fiir die obige Ratengleichung verletzt wiirde, ndmlich, daB die
Verteilungsfunktion fiir die Clusterionen nicht von der Zeit abhingt, d. h.

insbesondere nicht durch einen exzessiven Anstieg von n verarmt wird.

Aus dieser Diskussion wird klar, daB die obige Ratengleichung den An-

stieg von n_ in Richtung auf einen SdAttigungswert oder auf eine Instabi-
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litdt hin beschreibt, aber nicht gestattet, diesen Sattigungswert und
die dann sich einstellende Grenzstromdichte zu berechnen. Fiir den vor-
liegenden Fall ist jedoch die Aussage der Ratengleichung iiber die obere
Grenze der Grenzstromdichte durchaus geniigend, da man stets versuchen
wird, die StoBfrequenz der Clusterionen untereinander und mit dem ru-

henden Untergrundgas klein zu halten.
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Anhang VI Berechnung des mittleren Masseverlustes pro StoR eines

Clusterions mit einem Untergrundgas-Teilchen

Der differentielle axiale Impulsverlust eines Clusterions im Strahl ist

gegeben durch

q
dp = -nodx ) P; (AVI.1)
i=1
mit n Anzahldichte der Untergrundteilchen,
o} geometrischer Wirkungsquerschnitt eines Clusterions,
X Ortskoordinate ldngs der Strahlachse,
P axialer Impuls des i-ten verlorengegangenen Atoms und
q Gesamtzahl der pro StoB emittierten Atome.

Die Anderung des Pendelausschlags ¢, die mit dem Impulsverlust verkniipft

ist, betridgt
d¢/dx = RIO’Ev(x,r)(dp/dx)/(GwoNo) (AVI.?2)

mit v(x,r) die aus dem Akzeptanzkegel des Pendels hinauslaufende Frak-
tion der von Clusterionen emittierten Teilchen,

R Abstand zwischen Pendelachse und Schwerpunkt,
I0 Atomstrom im Strahl,

T Strahlpulsdauer,

e Trdgheitsmoment des Pendels,

W Kreisfrequenz der Pendelschwingung und

No urspriingliche Anzahl von Atomen pro Cluster.

Setzt man in (AVI.1) den totalen mittleren axialen Impulsverlust P, "q ein,

so erhdalt man
q

dp = -nodx{ ) (pi-po) + q-po}. (AVI.3)
i=1

Der zweite Term beschreibt den Impulsverlust, der durch den reinen Masse-

verlust verursacht wird, wobei die emittierten Teilchen keine Relativge-
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schwindigkeit begziiglich des Clusterions haben. Der erste Term steht fiir
den RiickstoBanteil an der Impulsidnderung. Es wird nun zuerst gezeigt,
daB der RiickstoBanteil verglichen mit dem Anteil aus dem Masseverlust
vernachldssigbar ist. Zur Abschidtzung einer oberen Grenze des RiickstoR-
impulses P, wird angenommen, daf die Impulse aller emittierter Teilchen
in Strahlrichtung zeigen. Dann folgt aus dem Energiesatz, formuliert im

Ruhesystem des Clusterions,

q
E-qe=(1/2m) z Apg
i=1
Api==pi—po, € ist die Sublimationsenergie pro Atom. Wird weiter angenom-

men, daB alle Api gleich sind, d. h., Api = Apj, so folgt

Api = V2m(E-q€)/q .

Der gesamte RiickstoBimpuls betrdgt dann p. = qui und erreicht bei q =

E/2e seinen Maximalwert von

p = pOVE/4€ .

max

Er macht einen Bruchteil von VE/E der mit dem Masseverlust verkniipften

Impulsdnderung aus und betrdgt im vorliegenden Fall etwa &4 7.

Dieses Ergebnis gilt, wenn alle emittierten Teilchen dieselbe, ndmlich
die mittlere, kinetische Energie haben. Im allgemeinen wird der tatsich-
liche Energieanteil, den ein Teilchen erhalten hat, vom Mittelwert ab-
weichen. In diesem Falle wird der RiickstoBimpuls noch kleiner, wie durch
die folgende, einfache Betrachtung gezeigt werden kann. Modifiziert man
den Fall gleicher Energie fiir alle Teilchen so, daf ein Teilchen die
doppelte und ein weiteres dafiir gar keine kinetische Energie mehr be-
sitzt, wdhrend der Rest unveridndert bleibt, dann nimmt der gesamte Riick-
stoBimpuls ab. Abweichungen von der Verteilung der Energie in gleichen
Anteilen fithren daher zur Abnahme des RiickstoBimpulses, der folglich

gegeniiber dem mit dem Masseverlust gekoppelten Impulsverlust vernach-
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ldssigt werden kann. Gleichung (AVI.3) vereinfacht sich daher zu

dp = =anpodx.

2/3

. . . 2 ...
Einsetzen der Beziehung O = OON mit G = 8.68 R fiir Wasserstoff

in Gleichung (AVI.2) ergibt
d¢/dx = ~RI Tp no N2/3V( r) q/(Gw N ). (AVI.4)
x = -RL Tp n0_ X, o .

Zur Integration dieser Gleichung bendtigt man die Abhidngigkeit N(x),

die sich aus dem Ansatz
dN = -noqdx

als

NG) = N (1-x/1)°

mit 10 = 3N01/3/(qn00)ergibt. Hierin ist 10 die Wegldnge, nach der ein
Cluster vollstindig zerfallen ist, und es wird angenommen, daf q weder
von der Position x néch von der lokalen ClustergroBe N(x), sondern nur
von der Relativgeschwindigkeit zwischen Cluster und Untergrundteilchen

abhédngt. Damit wird aus Gleichung (AVI.4)
ap/dx = -3¢ (1-x/1 ) 2w (x, 1) /1 (AVI.5)
mit der Abkiirzung
¢O = RIOTpO/GmO.
Fir Strahlen, die, wie im vorliegenden Fall, schlank sind im Verhdltnis
zum Pendeldurchmesser, kann die radiale Abhingigkeit von v(x,r) vernach-

ldssigt und einfacher v(x,r) = v%(x) geschrieben werden. Dann erhdlt

man mit der Targetldnge 1
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1-(r /(1-x)tano)? x<1-r /tano
% p p
vi(x) =

0 sonst

(siehe Abb. 4.14).
Einsetzen von V*(X) in Gleichung (AVI.5) und Integration iiber x in den
Grenzen x = O und x = ]-rp/tanu = 1—1* filhrt zu einer kubischen Gleichung

fiir 1
o

1201-9(1-1%) /6031 /3 + 12(21%-1-1%2/1) +
1, (%-411%1* (34210 (1/1%)))-17 /344173 - (AVI.6)

1% (1-210(1/1%) = o

. . . .. . ‘ * "
Lost man diese Gleichung fiir verschiedene Parameter 17, so erhdlt man
eine Relation 1O = 1O(tana), aus der man wiederum die gesuchte Beziehung
q = q(tana) ableiten kann. Die numerisch ermittelte LOsung ist in Abb.

! =
4.15 als q q/qmaX aufgetragen.

Zu einem einzigen Wertepaar tan0 und q' kann man schlieflich gelangen,
wenn man die theoretische Kurve ¢/¢O = f(n), die sich durch entsprechen-
des AuflSsen der Gleichung (AVI.6) ergibt, durch Variation der Parameter
tant und q' an die MeBpunkte anpaft. Die resultierende Kurve ist in Abb.
4.10 eingezeichnet. Die zugehOrigen Werte tant = 0.11, d. h. o = 6.30,

und q' = 195/1278 = 0,15 sind in Abb. 4,15 als Kreuz dargestellt. Im
Mittel werden also pro StoB 15 % der energetisch zuldssigen Teilchen emit-

tiert und laufen in einen Kegel mit einem Offnungswinkel von 6°.
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Apnhang VII  Mittelwert des Quadrates der Relativgeschwindigkeit bei

einer logarithmischen Normalverteilung

Die in Abb. AVII.1 dargestellte Geschwindigkeitsverteilung wird angeni-

hert durch die logarithmische Normalverteilung
= 2 2
plv) = exp(—(lnv-lnvm) /(ZOg))/(/EE Og v)

mit 1nvm = -0,045 und Gg = 0,2. Dabei sind 1nvm und Og der Mittelwert bzw.
die Standardabweichung von lnv, v und v werden in Einheiten der mittle-
ren Geschwindigkeit <v> angegeben. Der Mittelwert des Quadrats der Rela-

tivgeschwindigkeit ist gegeben durch
<vi> = Z{exp(Oz)-l} <V>2.
Damit findet man
<v§> = 0.082 <v>2 = 5.89-10" (m/s)?

und erhdlt als fiktive Beschleunigungsspannung

2
= < =
Ua NmH vr>/22e 32 kV.




1.0
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Abb. AVII.1: Geschwindigkeitsverteilung der Clusteriomen (U, = 353 kV).
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