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Aufl0sungsverm0gen und Transmission des elektrisehei1 Masseniilters werden als 
Fuilktioil der Feldgr6Ben und der EinsehuBbedingungen theoretisch diskntiert. 
Auf Gruild dieser l~Tberlegungen wurde ein Massenspektrometer mit einem Auf- 
16sungsverm6gen 1500 gebaut. Die experimentelle Prtifung zeigt, dab dieser Were 
auch erreicht wird. Weiter wird untersucht, uilter welchen Bediilgnngeil die In- 
tensitiitsverh~ltnisse in einem Massenspektrum richtig wiedergegeben werden. 
Die Trenilung hoher Ionenstr6me wird durch eine Abwandiung des bisherigen 
Verfahrens erreicht, indem dem stabilisierendeil Vierpolfeld ein wei~eres Ir 
frequenzfeld tiberlagert wird, das Ionen bestimmter Masse in Resonanz bringt und 
ausscheidet. Mit der benutzten Ionenquelle wurden StrOme bis zu 3 mA erreieht. 

In einer frfiheren Arbeit ~ wurde ein elektrisches Massenfilter vor- 
geschlagen, das mit einem hochfrequenten elektrisehen Vierpolfeld 
Ionen verschiedener spezifischez..Ladungen el'm trennen kann. Die erste 
exper imente l le  Erprobung  dieses Verfahrens "a zeigte so gute  Resul ta te ,  

dab eine genauere Unte rsuehung  des Massenfilters lohnend schien. 

Diese Untersuehung ers t reekt  sich auf zwei verschiedene Anwendungs-  

m6gl ichkei ten:  Den Bau eines einfachen Massenspektrometers  mi t  

gu ter  Aufl6sung und den Bau  eines Isotopentrenners  flit kleine Substanz-  

mengen a-5. Beides erweist  sich als durchfi ihrbar,  wenn man  das Grund- 

prinzip des 5fassenfilters den speziellen Anforderungen dieser Aufgaben 

anpaBt. 

I. Theoretische Uberlegungen 
1. t~eze,eg~mgsgleichzmgen im Vfer~ol/eld 

Im  Massenfil ter sind die Ionen eineln elektr ischen Feld  ausgesetzt,  

das l inear yon den Koord ina ten  abh~ngt.  Solche Felder  werden durch 

1 PAUL, ~V., u. If. ST~INWEDEL: Z. Naturforseh. 8a. 448 (1953). 
2 PAUL, ~V., U. ~J[. ~:{AETHER: Z. P h y s i k  140, 262 (1955). 
a P.~IoL, W., u. H. P. REINH.~I~D: t:orsch.-Ber, d. \Virtsch.- u. Verkehrsmiil. 

Nordrhein-\Vestf., Nr. 450. 
4 PAUL, \V., u. If. P. RErNHARD: Symposium fiber [sotopeiltrennung, Amster- 
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5 SstITI~, iXl. L.: Electromagnetically enriched isotopes and mass spectrometry, 

Proceedings of the Harwell-Conference, Sept. 1955. 
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ein Potent ia l  der Fo rm 

I 
- %  

9 = ~0" (~-" x2 + / 5 "  Y~- + 7"  ~2) (1) 

gegeben, wobei c~ + f l  + y  = 0 wegen A ~o = 0 gelten muB. In  unserem 
l 

speziellen Fal l  wurde c~ = --/5 = rT' 7 = 0 gesetzt .  (Ftir Untersuchungen 

an drei-dimensionalen Vierpolfeldern sei auf  die Arbei ten 6, 7 verwiesen.) 
Das  Feld wird yon Elekt roden  mi t  hyperbe l f6rmigem Querschnit t  er- 

zeugt  (Fig. 1). An den Elekt roden  
liegt die Spannung ~ 0 = ( U + V •  
cos oA). Das  Poten t ia l  ist  gegeben 
durch 

= ( u +  ~7. coso~ t ) .  ( , ~ - y ~ ) / r ~  (2) 

und die Bewegungsgleichungen ffir 

Fig. 1. gleMrodenaufbau 

ein einfach geladenes Ion lauten 

m,V+2e ( U + V .  cos~o t ) .  x/r o = 0 (3) 

m3;--2e  (U+V.  cosa~t) ,  y/rg=O (4) 

m ~  = o. (5) 

Es soil darauf  hingewiesen werden, dab 
die y -Rich tung  diejenige ist, in der 
das Gleichfeld auf  die Ionen  einen 
defokussierenden EinflnB hat ,  W~h- 
rend es in x-Richtung fokussierend 
x~irkt. 

vereinfachen zu 

x"  + (a + 2q.  cos 2~).  x = 0 (7) 

y"  - -  (a - / 2 q .  cos 2~) �9 y = 0. (8) 

6 FISCHER, ~E., O. OSBERGtlAUS, VV r. PAUL, lVorsch.-13er, d. W i r t s c h .  M i n i s t e r i u m s  

N o r d r h e i n - X V e s t f a l e n  Nr .  415.  
7 Bt~RKLING, i'{. : D e r  I o n e n k [ i f i g  a l s  P a r t i a l d r u c k m e s s e r .  D i p l o m a r b e i t  B o n n  

1957. 

G1. (5) ist t r iv ia l  und  besagt  lediglich, dab in z-Richtung einge- 
schossene Ionen sich mi t  gleichfSrmiger G e s c h ~ n d i g k e i t  in z-Richtung 
durch das Feld bewegen. Die Gln. (3) und  (4) beschreiben Schwingungen 
der Ionen unter  dem EinfluB einer periodischen Kraf t .  Sie sind bekann t  
als Mathieusche Differentialgleichungen und  lassen sich du tch  die Trans-  
format ionen  

8eU 4eV 
~,) t = 2~, a - -  q --  (6) 
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Das Verhalten der Ionen ergibt sich aus den Eigenschaften der L6sungen 
dieser Schwingungsgleichungen. Beide Bewegungskomponenten ge- 
horchen der gleichen Differentialgleichung, so dab es genfigt, die 5Ia- 
thieusche Differentialgleichung in der Normalform 

x" + (a -- 2q. cos 2~)- .z = 0 (9) 
zu betrachten s, 9. 

2. Lds~t~agst3,pe~ 
Alle L6sungen lassen sich in der Form 

,2-00 ~-oo 

(to) 
- - o o  - - o o  

darstellen. Es gibt daher 2 I(lassen yon L6sungen, deren eine stabil 
genannt wird, da ftir ~--> oo x stets beschr/inkt bleibt, wfihrend bei in- 
stabiler L6sung mit ~--> c~ auch x fiber alle Grenzen w/tchst. Welcher 
L6sungstyp vorliegt, ergibt sich aus der Konstanten ,u, die als charakte- 
ristischer Exponent bezeichnet wird und eindeutig durch a und q ge- 
geben ist. ~fan muB folgende F/ille unterscheiden: 

a) r = i �9 rein imagin~tr,/5 nieht ganz --> L6sung stabil, 

b) Ct ~ i .  ~a rein imaginfir, ~z ganz--> es gibt eine nicht-triviale, be- 
schr~inkte, periodische L6sung. Jede yon dieser linear unabhfingige 
L6sung ist instabil. 

c) /~ komplex->L6sung instabil (Ausnahme: Anfangsbedingung 
~ ' = 0 ) .  

8. Stabilitdtsdiagra~l~m 
Der Stabilitfitscharakter der L6sungen h~tngt nut  yon u und damit 

yon a und q ab, die die Anfangsbedingungen nicht enthalten. Man kann 
in der (a, q)-Ebene Gebiete angeben, in denen alle (a, q)-Werte zu sta- 
bilen L6sungen ffihren, lXlan erh~ilt so das St abilit~tsdiagramm, das 
in Fig. 2 gleich ffir den speziellen Fall des 5Iassenfilters gezeichnet ist. 
Die Bewegung eines Ions ist n~imlich nnr dann stabil, wenn sich ftir 
beide Bewegungskomponenten x und y stabile Bahnen ergeben. Es 
mfissen also sowohl der Arbeitspunkt (ax, q,) als auch (ay, qy) im stabilen 
Bereich liegen. Aus den Gln. (7) und (8) erkennt man, dab a, = -  ay 
und q~ ~ --q), ist. Spiegelt man daher die (a, q)-Ebene an der a- und 
der q-Achse, so fallen die beiden Arbeitspunkte (a,, q,) nnd (ay, q~.) 
zusammen und man erhXlt das Stabilit~ttsdiagramm in der Form der 
Fig. 2. Ein Ion wird im l~assenfilter also nur stabilisiert, wenn sein 

8 5IcLACHL.~N, N. ~,r~. : T h e o r y  and  Appl ica t ion  of [X{athieu-Func~dolls. Oxford  
t947. 

~MSlXXER, J. ,  u. F . \ V .  SCt~_X_FXE: Math ieusche  F u n k t i o n e n  u n d  Sph~roid-  
funk t ionen .  Berl in 1954. 

IO* 



146 w. PAUL, H.P. RETNttARD und U. yon ZAR~r: 

zugehSriger Punkt  (a, q) innerhalb des dreiseitigen Gebietes liegt. Eine 
theoretisch mSgliche Stabilisierung bei sehr viel gr6Beren a- und q- 
Werten wird hier auBer Betracht gelassen. 

Verbindet man im Stabilit/itsdiagramm die Punkte mit gleichem /~, so erhfilt 
man die sog. Iso-//-Linien, die ebenfalls in trig. 2 eingezeichnet sind. Die ausge- 
zogenen Linien-gelten fiir die x-Komponente der Bewegung, die gestrichelten fiir 
die y-Komponente. // liegt zwischen 0 und 1. 

Alle Ionen gleicher Masse haben bei vorgegebenen FeldgrSBen 
r 0, co, U, V den gMchen Arbeitspunkt (a, q). Da das Verh~ltnis a/q = 
2.  U/V nicht yon der Masse abh~ngt, liegen alle Ionen verschiedener 

0,7 

t 
a 

g/  

4~ / 
I I I I I 

0,/ 0,2 0,3 0,4, 0,5 r - - - - , . . -  

Fig. 2 .  S t a b i l i t f i t s d i a g r a m m  

/ , 0  
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~,s~/ale=o,/s 

I g 
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Masse im Stabilitfitsdiagramm auf einer Geraden durch den Nullpunkt, 
deren Steigung nut yore Verh~ltnis der Spannungen U und V abh~tngt. 
Stabil sind nur die Ionen, deren Arbeitspunkte im Intervall (ql, q2) 
liegen. Durch Erh6hung des Verhfiltnisses yon U/V l~Bt sich das stabile 
q-Intervall, dem eindeutig ein stabiles Massenintervall entspricht, so 
klein machen, dab nur noch Ionen einer Masse das Feld stabil durch- 
laufen kSnnen. Alle anderen Ionen bewegen sich auf instabilen Bahnen, 
treffen auf die Elektroden und werden weggefangen. Darauf beruht die 
Filterwirknng des elektrischen Vierpolfeldes, die sich zum Bau eines 
Massenspektrometers ausnutzen l~iBt. 

4. Frequemspektru.m der L6su~ge~ 

Innerhalb des stabilen Bereiches ist # : i . f i  mit 0 < f l < t ;  die 
L6sung der Bewegungsgleiehung (3) hat die Form 

+ ~ o  . + o o  ' S  

- o c  " ~ �9 - ~  ' 
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Die Anfangsbedingungen, d.h. die Einschugbedingungen der lonen, 
stecken in den Integrationskonstanten ~ und ~-u, wahrend die Koeffi- 
zienten c.,, und fl mlr yon a und q abhangen. Die 13ahnen aller Ionen 
gleicher l~'~asse unterscheiden sicll nur in den Konstanten ~r und c,.~ 
entsprechend den verschiedenen Anfangsbedingungen x0, ~'0 und 
o~. t 0. Sie haben aUe das gleiche Frequenzspektrum O)o--fl/2.o), 
oh--  (1 --fl/2) - co, o)e = (t +fl/2) �9 o~ usw. Ionen verschiedener lX fasse 
haben dagegen verscbiedene Arbeitspunkte hn Stabilit/itsdiagramm und 
folglieh versehiedene Koeffizienten c.,~ und ft. Die Frequenzspektren 
ihrer Bewegung nnd insbesondere die Grundfrequenz o)o=fl/2.  r sind 
daher versehieden. 

6. Eh~schupbedingungen und maximale Schwh~gungsamplitude 
Bisher wurde angenommen, dab das ~assenfilter zwischen stabilen 

und instabilen Ionen unterscheidet, wobei die Bahnstabilitfit eines Ions 
lediglich yore Arbeitspunkt (a, q) und nicht yon seinen EinscbuBbe- 
dingungen abh~tngt. Solt aber ein stabiles Ion den Auff/inger erreichen, 
so miissen seine Schwingungsamplituden kleiner bleiben als der Ab- 
stand r 0 der Elektroden yon der Feldachse, d.h. es sou x:~r, ),~, < % sein. 
Andernfalls entlfidt sich auch das stabile Ion auI den Elektroden und 
geht verloren. Da die maximale Schwingungsamplitude sowohl vom 
Arbeitspunkt als auch yon den Anfangsbedingungen der Ionenbewe- 
gung abh~ingt, ist eine Untersuchung des Einflusses der EinschuB- 
bedingungen notwendig. 

Aus GI. (1t) entnimmt man, dab die gr613tm6gliehe Amplitude 

4-00 
= + (12) 

-oo 

ist. Zwar ist die L6sung x(_~) im allgemeinen uneigentlich periodisch, 
doch kann schon naeh wenigen Schwingungen die tatsgchliche Schwin- 
gungsamplitude dieser Maximalamplitude x_. u (analog auch 35z) sehr 
nahe kommen. 

Zur Berechnung der ~I(~0, X0, X;) und a~(~ o, x o, Xo) benutzen wir 
ein Fundamentalsystem yon L6sungen xi(,~) und xt~(~). Aus 

erhalten wir durch Differenzieren und Einsetzen der Anfangswerte 

+co 

Ix , l = ~ Xii(~0)--&'0-Xn(.o)j @ I-vo" xi(~o)---~o" xI(bo)l ' ,  (l 4) 

worin tV die \Vronskisehe Determinante ist, die nicht yon ~o abh~ngt. 
Ftir ein gegebenes ~o sind xt (~o), x~ (~o), x't (~o) und x;t (~o) Konstante 
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und der Ausdruck unter der Wurzel ist eine biquadratische Form in 
e e 

x o und x o. Setzen wir XM = ro, so stellt (14) eine Ellipse in einem (Xo, Xo)- 
Diagramm dar, die bei festem ~:o alle Punkte (Xo, :co) verbindet, flit die 
die maximale Schwingungsamplitude gleich r o ist. Liegen die Anfangs- 

werte im Inneren dieser 
t Ellipse, so ist die Maxi- 

xd~o +o.s B=az malamplitude kleiner 
(L,/ ~ :o',, Ytir verschiedene 

Phasen erh/iit man eine 

/ ,6'=:,: 

(c) (d) 

(~) 
- - ~  i i % ' :  T , ~ ,  , 

Fig.  3. Zul~ssige EinschuBbedingungen ftir verschiedene Arbeits- 
punkte und Einschugphasen.  (a) ~o = ~/2. (b) ~. = 3- .-U4. (c) ~o = 0. 

Schar yon Ellipsen mit 
~o als Parameter. 

Diese Berechnungen 
wurden von FISCHER 6 

f t i r a=0undf l=0 ,2 ;0 ,5  ; 
0,8 numerisch durehge- 
ffihrt. Die Ergebnisse 
sind in Fig. 3 darge- 
stellt. Man sieht, dab 
die Maximalamplitude 
fiir alle Einschul3phasen 
gr6J3er ist als die An- 
fangskoordinate und nur 

fiir ~o= 2 gleich dieser 

sein kann. Daher kann 
man auch in der Mitte 
des stabilen Bereiches, 
d.h. bei bester Fokussie- 
rung, nur einen gewissen 
Teil des gesamten Feld- 
querschnittes ftir den 
Einschu[3 yon Ionen 
nutzen. 

II. Das elektrische Massenfilter als Massenspektrometer 
1. Weitere theoretische BetracMungen. 

a) Schwingungsamplituden. Die Verwendung des Massenfilters zur 
Massenspektrometrie setzt voraus, daI3 mit ihm ausreichend hohe Auf- 
16sungsverm6gen erzielt und relative H~ufigkeiten einzelner Massen in 
einem Massenspektrum gent~gend genau gemessen werden kiinnen. 

Eine Erh6hung des Aufl6sungsverm6gens ist m6glich, indem man 
dutch entsprechende Wahl yon UiV die Massengerade im Stabilit~its- 
diagramm steiler macht und damit den Arbeitspunkt immer welter 
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hinauf in die Ecke des Stabilit~itsdreiecks verlegt. Diese Forderung 
bedeutet aber eine starke AnnS.herung des Arbeitspunktes an die Sta- 
bilitfitsgrenzen, die unvermeidlich die maximalen Schx~dngungsampli- 
tuden stabiler Ionen wachsen l~iBt. 

Um zu quanti tat iven Aussagen fiber diesen Effekt zu gelangen, 
wurden die maximalen Schwingungsamplituden yon Ionen mit  speziellen 
Anfangsbedingungen in Abh~ingigkeit yon der Lage des Arbeitspunktes 
numerisch berechnet. Fiir Aufl6sungsverm6gen tiber 70 interessiert nur  der 
Bereich 0,69 < q <  0,71 und 0,23 < a < 0,24. In diesem Gebiet k6nnen die 
Stabilit~itsgrenzen und Iso-//-Linien im Stabili tatsdiagramm als Geraden 
angenommen werden (s. Fig. / 5). Die Spitze des Stabilit~itsdreiecks kann 
man als Schnittpunkt der beiden Grenzkurven berechnen, sie liegt bei 

q ~ = =  0,70600 und a ~ =  0,23699. (15) 

F~r q = O,7O6 gilt 

(t --  tiff-' = (0,23699 --  a)/1,93750 (16) 

fl~. = (0,23699 -- a)/0,793 75. (I7) 

Damit  ist innerhalb des stabilen Bereiches eine Beziehung zwischen der 
Lage des Arbeitspunktes (a, q) und den zugeh6rigen charakteristischen 
Exponenten ft, und/gy hergestellt. 

Weiterhin ~-urden aus den Kettenbrtichen 8 

C2s __ - - q / ( 2 8  4- f l )2[  qZ/{2s+fl)2(2s+ 2+fl)9-[ 
~ _ , .  1 - a / ( 2 s + # ) ' -  1 - a / ( 2 s - e  2 + # y -  

q"-/(2~ + 2 ~- #)-" (2~ + 4 + ~)q 
_ _  - -  , , ,  

l - a/(~-s + 4 + 13)" 

c~_,_~ q i - ~/(2~ - 4 +/~)'- 
__ qe/(2s --  4 q-/5') ~ (as - -  6 T ~)21 . . . .  

1 - a / ( z s  - 6 + ~)~" 
die Entwicklungskoeffizienten c.,~ berechnet. Mit der Normierung c o = 1 
erhtilt man die Werte" 

Tabel le  1 

qv 

0,705 

q~ 

- -0 ,705  

#v 

0,00 
0,02 
0,04 
0,08 

0,92 
o,96 
0,98 
l,oo 

co[  . . . . . .  I 

1,0 I - - 0 , 1 6 7 6 3 i - - 0 , 1 6 7 6 3  0,00729 
17089 16449 750 

1,0 

17427 
18143 

t6145 773 
15569 821 

0,79504 0 ,08515,0 ,06065 
890981 82881 6990 
94383 8176 7508 

1,00000 ~ 8065 8065 

c, I c_~ I co 

I 
0 , 0 0 7 2 9 ; - - 0 , 0 0 0 1 4 ~ - - 0 , 0 0 0 1 4  

708 ,  I5~ 14 
688 13 
65t t2  

I 
I 

0,00254] 0,00167 
2401 196 
235 212 
230 230 

0,00004 
4 
3 
3 
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Unter Benutzung der Gin. (t'l) bis (14) erh~ilt man hieraus die maxi- 
malen Amplituden stabiler Ionen fiir verschiedene Lagen des Arbeits- 
punktes als Funktion der Anfangsbedingungen ~o t o, x o und Xo (analog y). 
In Fig. 4 sind die Ergebnisse dargestellt ftir den Fall achsparallelen 
Einschusses (i~ o, )'o = 0; xo, Yo 4- 0) und flit Einschul] auf der Feldachse mit 
Radialgeschwindigkeit der Ionen (x o, Yo = 0 ;  Xo, 3)o ~= 0). Man erkennt deut- 
lich, dab xai und y:~, umgekehrt proportional t --/~, bzw./~3, wachsen. 

* * , rM  x K - -";o ~ . 

6"0 i 120 ~ /$y-O, Od 
&=o, o2 . . .X ,  ,y~or 

a b 

Fig. 4a u. b. Maximale SchwingtmgsampIitudei1 bei (a) achsparallelem EinschuB ('}o, ~ ' .~ ' ) ;  xo, >',r 0) 
und (b) Einschul3 au~ tier Achse mit Rad[algeschwindigkeit (xo, 3'o =O; xo, ~'o4 = O) 

b) Linienform und Transmission fiir achsparallelen Einschul]. Die 
maximale Amplitude ~!~r, genauer xa~/x o, ist eine eindeutige Funktion 
yon/~. Man kann daher im Stabil i t / i tsdiagrammstatt  der Iso-fl-Linien 
auch Linien gleichen x ,v /x  o eintragen. Setzen wir x,~t--ro, so ist x o 
der grSl]te Abstand des EinschuBortes eines stabilen Ions yon der Feld- 
achse, den das Ion tlaben darf, umbe i  dieser speziellen Lage des Arbeits- 
punktes im Stabilit/itsdiagramm zu jeder Eiilsehul3phase das Vierpolfeld 
passieren zu k6nnen (Fig. 5). Bewegen wir uns mit dem Arbeitspunkt 
also anf der Massengerade ill den stabilen Bereich, so wird zun~chst 
yon der Stabilit~itsgrenze her eine Intensittitszunahme eintreten, da 
mit  zunehmendem Abstand yon dieser Grenze auch die weiter aul]en 
ins Feld eintretenden Ionen fokussiert werden. ~st die EinschuBblende 
klein (s. unten), werden schlieBlich alle eintretenden Ionen der stabilen 
Masse auch den Auff~inger erreichen. Beziiglieh der eingeschossenen 
Ionen wgre die Transmission ~00?a erreicht. Erst bei Ann~iherung 
an die zweite Stabilitgtsgrenze tr i t t  wieder Intensit/itsabnahme ein. 
Die geschriebene lX{assenlinie wttrde in diesem Idealfall eine Trapez- 
kurve sein, worin das Plateau das Gebiet mit Transmission t 00 % kenn- 
zeichnet. Aus Fig. 5 ist auch sofort evident, dab die Flanken der Linie 



E I e k t r i s c h e  M a s s e n f i l t e r  a l s  M a s s e n s p e k t r o m e t e r  u n d  I s o t o p e n t r e n n e r  151 

nicht gleich steil sein werden. - -  Um die Transmission 100% zu er- 
zielen, hat man entweder das Aufl6sungsverm6gen klein zu machen 
(i~Iassengerade flach) oder entsprechend kleine Blenden zu verwenden 
(Einschrfinknng der Einschugbedingungen). Man findet also folgende 
zwei Arbeitsbereiche : 

a) Bei niedrigem Aufl6snngsverm6gen Trapezknrven mit  Trans- 
mission t00%. Dabei ist insbesondere die maximale Intensit~it unab- 
hfingig vom Aufl6sungsverm6gen. 

a, dg6 - S ~  goa 

O,234 ~ ~ 0  

O, Y00 g 70J 
f----.- 

Fig. 5. Zulassige Aniangsbedingungen .1o, Yo be~ ~'o- IOO und ~o = 3'o =O 

b) Bei hohem Aufl6sungsverm6gen geht die Linienform in Dre[ecks- 
kurven tiber, die Intensit~tt nimmt ab und wird mngekehrt proportional 
dem Aufl6snngsverm6gen. 

Geringe Radialgeschwindigkeiten der eintretenden Ionen werden an 
dem BiId nichts Prinzipielles ~tndern. Man wird aber den zus/itzlichen, 
unter UmstS.nden defokussierenden Einflul3 der Radialgeschwindigkeiten 
dadurch spiiren, dab man die Transmission 100~ nur bei geringerem 
AuflOsnngsverm6gen erh/ilt. 

Geben wit/?*,x und x~ = r o fest vor, so gibt es eine obere Grenze 
Xo--/(COto), Itir welche das Ion das Vierpolfeld gerade noch passieren 
kann. Dutch I~Iittelung t~ber alle Einschul3phasen k6nnen wit aus der 
Fig. 4 die Wahrscheinlichkeit entnehmen, dab ein ,,stabiles" Ion mit  
den Anfangsbedingungen x o und 3'0 (20 = 3'o = 0) das Feld durchqueren 
kann (Fig. 6). Sie f/illt oberhalb eines bestimmten Wertes Xo, 3'0, der 
yon/~ und r o abh/ingt, steil ab. Somit ist es naheliegend, die Anfangs- 
bedingungen der Ionen dureh eine EinsehuBblende mit  geeignetem 
Durchmesser ~ einznschr~tnken. Um eine Absch~itznng ftir den zu- 
l~tssigen Dnrchmesser ~ zu finden, brauchen wir die Abhfingigkeit des 
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Aufl6sungsverm6gens :,on der Lage des Arbeitspunktes im Stabilitfits- 
diagramm. 

c) Aufl6sungsverm6gen. Als Mal3 f/Jr das Aufl6sungsverm6gen be- 
nutzen wir die Halbwertsbreite A m der Linie m. Gehen wir weit in den 
t3ereich I, wo an den Trapezkurven die Flanken sehr schmal sind 
gegeniiber der Breite der ganzen Linie, so ist die Halbwertsbreite prak- 
tiseh gleieh der ganzen Linienbreite. Bezeichnen wir die Ordinate der 

Massengerade im Stabilitfitsdia- 
w=/,O 

o,~ 

o,s 

o,~ 

e.MJ ~. AO 
XO , }/O 
1"o1"o 

Fig. 6. Wahrseheinlichkeit W daffir, dab ein Ion 
mit  x. und Yo (ko = .~o -- O) da~ Feld durchqueren 

karm (mAt Aft=fly, bzw. (1 --flz) 

gramm far q=0 ,706  mit  ao,7o 6 
(s. Fig. 5), so gilt im Bereich I" 

_ o, 7s * (t8) 
A m .  0 , 2 3 6 9 9  - -  ao,7o 6 

Im Bereich I I ,  der ftir hohes Auf- 
16sungsverm6gen interessiert, haben 
wir Dreieckskurven, bei denen die 
Halbwertsbreite nahezu gleieh der 
halben Ful3breite ist. Es gilt analog 

m _ 0,357 (19) 
A m 0 , 2 3 6 9 9  - -  ao,7o 6 

Uber die Gln. (t6) bis (19) ist nun- 
mehr  das Aufl6sungsverm6gen auch 

mit  fl und x. v ,  Y~L verknfipft. Fa r  den ]3ereich I I  leitet sich hieraus far  
achsparallelen EinschuB der Ionen ab, dab 

< ,1,8 V I (20) 
xo ' Yo __':1 m 

ist. Die maximale Amplitude wiichst also nur mi t  der Wurzel aus dem 
Aufl6sungsverm6gen, was ftir eine Steigerung des Aufl6sungsverm6gens 
Bedeutung hat. - -  Mit x_ u = Y,u = r o  folgt der optimale Durchmesser 
der EinsehuBblende zu 

,~  % (21) 

Bei Einschul3 auf der Achse mit  Radialgeschwindigkeit folgt wiederum 
aus den Gln. ('16) bis (19) und der Fig. 4 die zul~issige Radialgeschwindig- 
keit stabiler Ionen 

l,/'d" (22) x-~x' 3IM < 0"16 " r~ "~ r m 

Voraussetzung fiir ('18) und (t9) ist, dab die Ionen eine gewisse Zeit im - 
Feld verweilen. Denn um die Amplituden instabiler Ionen so welt auf- 
zuschaukeln, dab sie schlieBlich auf den Elektroden ausgesehieden 

* 1 ) b e r e i n s t i m m e n d  m i t  G1. (9) d e r  A r b e i t  y o n  P A U L  u n d  R A ~ T H ~ R L  
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werden, bedarf  es einer bes t immten AnzahL ~ yon Hochfrequenzperioden. 
Diese Zahl n. h/ingt vom gewanschten AuflSsnngsverm6gen ab und 
liefert eine obere Grenze far  die EinschuBgeschwindigkeit  der Ionen. 
In  einer vorangegangenen Untersuclmng 1~ wurde bei Aufl6sungsver- 
mSgen um 100 experimentell  

~ ~ 3,5" ],~z/A,,,. (2J) 
gefunden. 

d) Formeln zur Bereehnung des Massenfilters. Notwendige Hoch- 
frequenz- und  Gleichspammng in der Ecke des Stabilitiitsbereiches 
(a  = ag, q = q~ und A = Atomgewicht  des stabilisierten Ions) '  

2 9 
V = 7 , 2 1 9  �9 ,4 ' %Ih~" r~cm Volt 

o 9 
U = 1,212 �9 A -V.~n~z - r~cm Volt 

Verh~ittnis U/V in der Eeke des Stabilit~itsbereiches = a , , / 2q  " 

u~ 
= 0,'16784 = 1/5,9~81. 

Aufzuwendende Hochfrequenzleistung (C Kapazit~it des Systems, 
O ----- Gate des Leistungskreises)" 

2 ,  ,-5 1,4em N = 6 , 5 . 1 0  ~ CpFA ~rh~ Wat t .  
? 

Optimater Durchmesser  der EinschuBblende: 

, ~  ro  

T.",,,IA ,,. 

Bei EinschuB auf der Feldachse werden stabile Ionen mit  Radial- 
energien kleiner als U, Iokussiert:  

~ ~ ~ 
I 5 �9 (m/'ZI m) " 

F a r  ein best immtes AuflOsungsverm6gen reassert die Ionen ~ Hock-  
frequenzperioden im VierpolMd erleben: 

~ :~  3,5 �9 1 , " U J  " { .  

Maximale Beschleunigungsspannung U B d e r  Ionen (L = Lfinge des 
Feldes) : 

[~m~ ~ 4,2" i0"-r~th~" L~,. A - ...... A,,, Volt.  

e) Notwendige Genauigkeit bzw. Konstanz. Das Verhalten des 
Massenfilters ist weitgehend dutch  die Lage des Arbei tspunktes  im 

in ZAHX, U. v.: Diplomarbeit Bonn 1956 (unver6ffenflicht). 
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Stabilitfitsdiagramm bestimmt, d.h. wir mtissen die Parameter a und 
q auf etwa .! : (2 �9 m/A m) ihres Betrages stabilisieren. 

Aus (6) folgt dann, dab die HF-Amplitude V und die Gleichspannung 
U besser als t : ( 2 .  m/.'] m) stabilisiert, die Frequenz v und der Feld- 
radius r o besser als t : (4 �9 ,,qd m) konstant sein miissen. Ftir die Praxis 
ist wichtig, dab kurze, r~umlich begrenzte Fehler im Feldradius das 
Stabilit~tsverhalten der Ionen nicht wesentlich beeinflussen kSnnen; 
denn eine Verschiebung des Arbeitspunktes im Stabilitfitsdiagramm 

kann sicher nur durch Feldfehler hervor- 
.iA,  I i ,  

/ \ 

7 o,' Xh-  
o,# 

7" . \"< qOO- O2 

/OO#- E 
too)  - 0 -- A 

12 1r IG 
Fig. 7. \-e~nderuag yon Au~Ssungsver- 
m/~gen und Ionen~trom a ~  Auff~nger 

im Bereieh II bei U.~ VI+~ 

gerufen werden, die tiber vide Hochfre- 
quenzperioden wirken. 

Neben der eingangs erw~ihnten M6g- 
lichkeit, U und V konstant zu halten und 
mittels Variation yon ~ die Massen nach- 
einander dutch den stabilen Bereich zu 
ftihren, besteht natiirlich auch die M6glich- 
keit, v konstant zu halten und U und V 
zu ~tndern. Hierbei sou das VerMltnis U/V 
konstant bleiben. Wtirde sich z.B. bei Er- 
h6hen yon V langsam U/V vergrSBern, so 
wtirde sich im Stabilit~ttsdiagramm die 
Massengerade dem Grenzwert (a~, q~) 

n/them oder sogar tiber ihn weglaufen. Im Bereich I I  ~qirden dadurch 
die Intensit~tsverh~ltnisse zweier Massen verfiilscht, da mit der An- 
ngherung an den Grenzwert das Aufl6sungsverm6gen w~ichst und zu- 
gleich im Bereich I I  die Intensit~tt 

f~ -~  t 
,2/A ,,, (24) 

I d l l  ist, wie sich theoretisch und prakt isch (Fig. 10) zeigen i/iBt. Is t  o o 
das wahre HXufigkeitsverh/tltnis der Massen A~ und Az und I~/I 1 das 
gemessene, so gilt 

s~/r7 - s.d1~ (u/v)A. ,  - (u/v) .4< - (25) 
I~lS7 R/T,;  - ( u I  r")A ~ 

l~ttr eine N~iherung nehmen wir U,---V 1+~ an, mit ~. >0 .  Dann folgt 

aus  (25) 
U = c- V 1+= Io/t7 - I J I  i _ A~ -- A~ 1nit (26) 

0 0 ~/- ~ . I~.IT 1 0 , t 6 7 8  k A 
c. D a A~ 

I)enken wir uns z.B. ein , ,Normal"-Spektrum gegeben, in dem die 
Massen t2 bis t6 mit gleicher H~iufigkeit vorkommen und normieren 
die bei m / A m = t 0 0  gemessene Intensit~it der Masse 12 zu t, so zeigt 
Fig. 7 die Abnahme der gemessenen Intensit~it zu h6heren Massen bin 
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unter der Annahme verschiedener ~., wie sie aus (26) berechnet ~-arde. 
Mittels (24) k6nnen wir start der Intensitfitsskala auch eine in m/d m 
geeichte anbringen. 

2. Apparahtr 
a) Wahl der Parameter. AIs Testobjekt fiir das erreichte Aufl6sungs- 

verm6gen sollte das Massendublett Metlaan (A = t6,0364)--Sauerstoff 
verwandt werden. Das Massenspektrum des Methans (Masse 12 bis 16) 
ist gut bekannt und eignet sich far Messungen yon Intensit~itsverhfilt- 
nissen. 

Um das Dublett aufzulSsen, reicht sicher m/A ~n = 1500; auf diesen 
Weft wurde daher die Apparatur ausgelegt. Die kritischste Gr6ge 
ist der Feldradius r 0 . Er  soll auI ~: t0 -a seines Betrages stimmen. Nimmt 
man an, dab man den Durchmesser D der St~tbe des Vierpolsystems auf 
~ /a00mm genau drehen kann, so muB I" 0 (mi t  dro=O,2. A D) etwa 
1,5 cm sein, um die oben geforderte Genauigkeit einhalten zu k6nnen. 

Die in der Na• Differentialgleichung vorausgeseizten 
Hyperbelfl~tchen als Randbedingung lassen sich in der Praxis nicht mit 
geniigender Genauigkeit realisieren. Man ersetzt sie dnrch St~ibe mit 
kreisf6rmigem Querschnitt nnd es wurde yon DAYTON, SHOEMAKER 
und 5[OZLEY 1~ gezeigt, dab ein Verh/iltnis yon rstab/rFelct: 1,16 das 
Hyperbelfeld mn besten ann~thert, d.h. das gr6gte Gebiet um die Achse 
liefert, in dem der Feldst~irkegradient konstant ist. Dieses Verh~ltnis 
~'urde daher auch in der vorliegenden Apparatttr verwendet. 

Die Ionen sollen 3,5 '  1/'1500=t40 Hochfrequenzperioden im Vier- 
polfeld verweilen, was bei gegebener Beschleunigungsspannung der 
Ionen L~,=75 V zu einem KompromiB zwischen der L~inge L des 
Feldes und der Frequenz v Iiihrt. Das Feld soil aus Justiergriinden 
m6glichst kurz sein und die Frequenz m6glichst niedrig, da die notwen- 
dige HF-Leistung N ~ , 5 ( t )  ist. Wir w{ihlten L = 1 m und * '=4  Mhz. 
Dann wird f~ir Masse '16 die HF-Leistung etwa 300 W und die HF- 
Amplitude V etwa 4 kV. -- Die optimale EinschuBblende hat den 
Durchmesser ~b=0 ,4mm,  die zulfissigen Radialenergien liegen unter 
0,15 eV. 

b) Beschreibung der Apparatur. Die Ionen werden in einer Elek- 
tronenstol3-Ionenquelle (Fig. 8) erzeugt. Sie ist mechanisch nnd in 
ihrer Stromversorgung so einfach wie m6glich gehalten. Lediglich zur 
langffistigen Stabilisierung des Heizstromes der Kathode x~lrden Eisen- 
Wasserstoff-Widerst~tnde eingefiigt. Die Beschleunigungsspannung der 
Ionen braucht ohnehin nicht stabilisiert zu sein, man kann sogar mit 
Netz-Wechselspannung beschleunigen. Zur bequemeren Justierung der 

11 DAYTON, I . E . ,  F .C .  SHOEgI~kKI~R l_l. R. ~'. ~IOZL1GY: RP.V. Sci. II'tStI"Lltll. 25, 
485 (1954). 
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EinschuBblende in die Feldachse ist die Blende samt Iollenquelle senk- 
reeht zur Feldachse verschiebbar. --  Zwischen der geerdeten EinschuB- 
blende und dem eigentlichen XSerpolfeld elltsteht llotwendigerweise ein 
nicht nfiher bekallntes ~3bergangsfeld. Um seinen EinfluB auf die Ionen- 
bahn m6glichst klein zu halten, wurde durch eine ,,Kanfile" einge- 
sehossen, die in das Stabsystem hineinragt. 

Die St~ibe des Vierpolsystems sind aus Messing und ~urden 
naeh dem Drehen keiner besonderell Oberfl~ichenbehandlung mehr 

_-Z2 

~ "  s c/~ u ,Y l~/e n ~' e 
~176176 M I  

s 1 6 3  ' I 1 I 

E 2  
Fig. 8. Ionenquelle urtd Auffitnger 

unterzogen. Sie sind an drei Stellell gehaltert, die Haltemngen bestehen 
aus t cm starken Erganplatten. All ihnen sind die St~be mittels auf- 
gesetzter Messingkl6tzchen justierbar angeschraubt. Die Jusfierung der 
Stababstfinde erfolgt mit  kreuzf6rmigen Lehren, derell Schellkel eine- 
St~irke yon "1,073 cm haben. Zusammen mit dem gemittelten Stab- 
durchmesser yon 3,389 em erh~ilt man einen (rechnerischen) Feldradius 
yon 1,46t cm. 

In einigen cm Abstand yore Systemellde befindet sich ein groB- 
fl~ichiger Auff/inger fiir den allschlieBenden Sehwingkondensator-Ver- 
st~irker, welcher mit einem Schreiber verbunden ist. Bei einem Eill- 
gangswiderstalld yon t010f~ stehen MeBbereiehe yon 10 -1~ 10 -11, 
"10 -12 A Vollausschlag zur Verfiigung. Ein EinfluB der Hochfrequenz- 
amplitude auf den Nullpunkt des Schwingkondellsator-Verst~trkers 
konnte fast ganz unterdfiiekt werdell. 

Die Hochfrequellz wird in einer fremderregten Gegentaktstufe er- 
zeugt, deren Schxxingkreiskapazitfit das Vierpolsystem bildet (Fig. 9). 
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Das fiberlagerte Gleichfeld U wird fiber induktive Spannungsteiler 
direkt aus der Hochfrequenz erzeugt. Die verwendete Schaltung 
braucht zwar gegenfiber der in den Arbeiten~, a~ verwaudten zwei 
Hochspannungskondensatoren mehr, hat aber den Vorteil, dab die ab- 
gegriffene Gleichspannung eine lineare Kennlinie bezfiglich des Ab- 
griffs an R hat. Die Regelung und S3nnalnetrisierung des Gleichfeldes 
geschieht mit den eingezeichneten VVSderstanden (Helipots), je einem 
ffir die Komponenten U + und U-. Dabei entspricht der ~nderung eines 
Helipots um einen Skalenteil eine des effektiven Gleichfeldes um 10 -~ �9 U. 
Die Stabilisierung der tIochfrequenzamplitude erfolgt durch Regelung 

. . . .  : , f i  , 

,,, l q i '  I 

Fig. 9. Elektrische Schaltung 

der Anodenspannung. Die HF-Amplitude wird auf 4-1,5.  t0 -4 ihres 
Sollbetrages konstant gehalten und kann in weiten Grenzen mit ver- 
sclfiedener Geschwindigkeit automatisch ge~indert werden. 

Ein besonderes Problem bildet die Symmetrisierung des Feldes, d.h. die Forde- 
rung, dab die Achse des Vierpolsystems stets auf Erdpotential liegen soil Denn 
die Einschul3bedingungen werden modifiziert, wenn z.B. die Ionenquelle auf Erd- 
potential liegt, die Vierpolachse aber auf + t00 V. ~'[an wird also darauf achten, 
dab sowohl U als auch V symmetrisiert sind. tIierbei ist die HF-Amplitude I." 
ftir eine direkte Kontrollmessung schon relativ hoeh (4 kV) und gleichzeitig die 
Kapazit~it des Systems klein. Es wurde daher an einem Ende des Systems ein 
30 cm langer Draht mittels kleiner Scheiben in der Feldachse aufgespannt und die 
Hochfrequenz so eingestellt, dab die Spannung an diesem Draht ein Minimum 
wurde. Da eine Unsymmetrie des Feldes haaptsgchlich die Anfangsbedingungen 
der Ionenbewegungen beeinfluf3t, ~indert sich nichts an der Trennung der Ionen, 
lediglich die Transmission wird verschlechtert. 

8. Experhnente und Ergebnisse 
a) Messungen bei niedrigem Aufl6sungsverm6gen (rbz/A.,Jz < 80), Ein 

weites Gebiet der .~alwendungen yon _Massenspektrometeri1 beruht auf 
der M6glichkeit, mit ihnen relative H/iufigkeiten yon Massen in B{assen- 
gemischen messen zu k6nnen. Im Falle des elektrischen Massenfilters 
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6 

w~ire der am Auff~tnger gemessene Ionenstrom ein relatives MaB fiir die 
H~iufigkeit einer Masse, vorausgesetzt, dab z~schen  ihm und dem in 

das Filter eingesehossenen 
b 

o.~8 U/@ 
I I 

O./6"0 0.16",~ O. 17 U/V 
Fig. 1o. Ionenstrom in Abh~ngigkeit yore iiberlagerterl 
Gleichfeld U, gemessen an (~) CH +, �9 = 0,4S mm,{b) CH +, 

q~ = 0,30 ram 

Strom eine eindeutige, repro- 
duzierbare Beziehung besteht. 
Dies ist aber bei Transmission 
t00 ~ sicher der Fall. 

Hierzu wurden am 3{ethan- 
spektrum folgende Versuche 
gemaeht : Es wurde die Inten- 
sit~t der Linien 13 und 15 
in Abh~ingigkeit yore fiber- 
lagerten Gleichfeld gemessen. 
]:)as Ergebnis zeigt Fig. t0 (mit 
normiertem Ionenstrom _To). 
Deutlich voneinander getrennt 
erscheinen der Bereieh I I  mit  
seiner linearen Intensit~itszu- 

nahme yore Bereich I, in dem eine weitere Erniedrigung des Gleichfel- 
des U, d. h. Verbesserung der Stabilisierungseigenschaften, keinen weiteren 
Intensit~itsanstieg mehr  bewirken kann, da die Transmission '100~ 

bereits bei etwa 0,98, U~ E L . . . .  

erreicht ist. - -  Der f3bergang 
yon Bereieh I nach I I  kann 
aber auch an den Linien selbst 
gesehen werden, da bei der 
angewandten Art  der Gleich- 
felderzeugung U/V nicht v611ig 
konstant  ist, sondern mit  
waehsendem V, also zu h6he- 
ren Massen hin, ein wenig 
zunimmt. Man erkennt dies 
deutlieh an Fig. t t ,  einem 

/~ Methanspektrum. Hier liegt 
/s Is /~ bei Masse t2 und "13 der 

A - - - ~  Arbeitspunkt noch im ]~e- 
]Fig. 1t. Methanspekfrum mit  fJbergang vorl Bereich I 

nach II reich I und verschiebt sich mit  
h6heren Massen nach I I ,  er- 

kenntlieh an den h6heren AuflSsungsverm6gen der Linie 16, ihrer Drei- 
ecksform und der zunehmenden Verf~ilschung der wahren H~tufigkeits- 
verh'~ltnisse. Ha t  die Linie CH (A = 13) noch die Transmission t00%, 
so fehlen an CH 2 4%, an CH 3 30~ und an CH 4 schon 70%. Diese 
~rerfiilschung ist an sich kein spezifisehes Zeichen ffir den Bereieh II ,  
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sondern wird erst dadurch bewirkt, dab U / V  nicht exakt  konstant  ist, 
was allerdings nur  im Bereich I I  die Intensi t~t  beeinflngt. 

Die "~nderung Vml U/I T wird hervorgerufen durch die Krtimmung der Kenn- 
linie der Diode, die das Gleichfeld U + erzeugt, c~ wurde zu 0,038 • 0,002 bestimmt 
und spOiLer verbessert. 

d 
Massenverha'lt~dsse m M Reprodu- 

zierbarkeit. Ftir die Anwendung des 
Massenfilters als Massenspektrome- s./a_/2A/~j>/z_/, 
ter ist es wichtig zu wissen, wie genau -s./e-"A rg,~./s,/e 

H/iufigkeitsverhgltnisse reproduziert  
werden. Zur Beantwor tung dieser 
Frage wurde das Methanspektrum 
mehrere Male hintereinander durch- 
gefahren, wobei gleichzeitig das Auf- 
15sungsvermSgen ge~indert x~qarde. 
Da aus Untersuchungen an Elektro- (- 
nenstog-Ionenquellen magnetischer 
Massenspektrometer bekannt  ist, 
dab die Hgufigkeitsverhfiltnise yon 
der Geometrie der IonenqueIle, ihrer 
Tempera tur  und den angelegten 
Spannungen mehr oder weniger ab- 

J L h/ingen, wurde w~hrend dieses Ver- 
suches daran nichts gefindert. Den- 
noch stieg im Verlauf des rund /2 
75 min-Versnches die Intensi ta t  um Fig. 12. MethanspekLrum (Spektrtml D der 
9 %- Dieser langfristige Anstieg Tabelle 2) 

ist bei der Berechnung der relativen H~ufigkeiten ber~cksichtigt.  Eins 
der Spektren zeigt Fig. 12, die Ergebnisse der Hfiufigkeitsmessungen 
sind in Tabelle 2 zusammengefaBt : 

I ~ I "-"  r 
/3 #/ /5 /6 

Tabelle 2 

Masse A B 6 D E iKit t el und 
mit tlere Fehler 

16 

t 5  

t4 
t3 
~2 

bei Masse .I 6 

1oo 
86,6 
13,8 
6,35 
2 ,65  

46 

87,3 
14,3  
6,48 
2,63 

47 

87,3 
14,4  
6,53 
2,60 

45 

87,0 87,2 
t4,5 14,5 
6,58 6,59 
2,6o 2,6o 

3O 22  

87,18• 
14,3o• 
6,51 • 0,05 
2,62 • 0,02 

Die Unterschiede in den gemessenen H~nfigkeiten sind so klein, dab sie 
sich zwanglos durch kleine Schwanknngen im Betrieb der Ionenquelie 

Z. Physik. Bd. I52 11 
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und des Nachweisverstarkers sowie der Ablesegenauigkeit an der 
Schreiberkurve erkl~iren lassen. Ein EinfluB des Vierpolfeldes ist bei 
diesen Messungen nicht zu erkennen. 

DaB der Einflug der Ionenquelle auf die gemessenen H~tufigkeiten 
recht groB ist, veranschaulicht Tabelle 3. In der ersten Spalte stehen die 
an einem Consolidatet-21-t 02-Massenspektrometer L~ gemessenen H/iufig- 
keitsverh~iRnisse des Methanspektrums, in der zweiten die eines Westing- 
house-LV-Massenspektrometers 13 bei verschiedener Elektronen-Beschleu- 
nigungsspannung. Es folgen Messungen yon OSBERGHAtrS und TAu- 
BERT ~4 und am Massenfilter erhaltene Ergebnisse. 

Tabelle 8 

Masse Consolidatet IVESTINGHOUSE I OSBERGH3.U$ X'. ZAHN 
I 

16 
15 
14 
13 
t2  

Elektronenenergie  

1oo 
84,8 85,9 
15,8 16,1 

7,84 8,09 
2,36 2,80 

50 70 

75,1 76,0 
7,52 7,40 
2,93 2,93 
0,82 i 0,96 

50 I 75 eV 

80,5 
~o,5 

4,4 
1,2 

87,2 
t4,3 
6,51 

I 

Weiterhin xvurde am H/iufigkeitsverh~tltnis der Massen 12 und 13 
genauer nachgeprtiff, ob dieses Verhgltnis yore Aufl6sungsverm6gen 
nnabh~tngig ist. Es wurde das Aufl6sungsverm6gen zwischen 16 und 80, 
also um den ~Faktor 5, variiert und das Verhaltnis I12/Ila bestimmt.  

m/A m bei 
Masse 13 

m/2] m bei  
~[asse 12 

I1.2/I,a in % 

Tabelle g 

[17,2 21,5 21,5 29,2 29,4 29,9 30,2 I 30,2 41,8 53,7 163,4180,2 

2 1960121 2 1  4 1 4 6 15,9 19,6 20,0 6,1 25,7 - , 6,8 7, 3 ,9 4 ,5 7 , 5  5 ,5 

Der Mittelwert der Messungen ist 

Ii.,/Iaa = 0,399 4- 0,002 (m/A m = t 6 . . .  80). 

Ein systematischer Gang des H~tufigkeitsverh~iltnisses mit  dem Auf- 
16sungsverm6gen ist nicht zu erkennen; der Bereich I i s t  also durchaus 
dazu geeignet, in ihm H~tufigkeitsmessungen durchzufiihren. Ihre Gtite 
h/ingt yon der Konstanz der Ionenquelle und des Nachweisverst{irkers ab, 
nicht aber yore Vierpolield. 

1~ Mass Spectral  Data ,  Americ.  Petrol .  Inst .  Research Project ,  Serial No. 1. 
,a Mass Spectral  Data ,  Americ.  Petrol .  Inst .  Research Project ,  Serial No. 60. 
14 OSBERGI~AUS, O., U. R. TAUBERT: Z. phys.  Chenl. N. F. 4, 5/6 (1955). 
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Ei,n/lut3 des Gasdruckes. hn Unterschied zum magnetischen Massen- 
spektrometer gestattet  es das Massenfilter, bei hSheren Restgasdrucken 
zu arbeiten. Denn die Eigenschaft eines Ions, stabil oder instabil zu 
sein, wird durch einen StoB mit  einem Restgasmolektil in erster N~herung 
nicht ge~indert (abgesehen yon Umladungen). \\:Jr erwarten daher, 
dab die charakteristischen Linienverbreiterungen durch Restgas, wie 
sie yon magnetischen Massenspektrometern her bekannt  sind ~5, beim 
Massenfilter wesentlich schw~icher sind. 

Zur Untersuchung der Linienfliigel wurden in einem empfindlichen 
Megbereich der Ful3 einer Linie bei einem Druck yon 8,5. t0 -aTor r  
und dem AuflSsungsverm6gen 40 genau 
gemessen (Fig. 13). AnschlieBend ~urde 
durch verstfirkten EinlaB des Testgases 
Methan der Gasdruck in der ganzen 
Apparatur  auf 6,5 �9 10 ~ Torr erhSht, wo- 
bei keine Verbreiterung der Linie eintrat. 

Zur Bestimmung des Gasdruckes, bei 
dem man den grSBten Ionenstrom auf den 
Aufffinger bekommt,  wurde die Ionen- 
quelle yore Vierpolfeld durch Blenden 
getrennt. In Fig. 14 sind die Drucke in 
beiden R~umen bei Einlag yon Ammo- 
niak, sin\de die Intensitfit der Linie t 6 am 
Auff~nger aufgetragen gegen den Druck im 

d 
~,r -~ 8,,5.10 -a /oz',. 

i L, 5 % .  ] . . . . . .  
! 

I i 

., /%,. l%d'max 

J 
./ 

Fig. 13. Linienfffigel bei verschiedenem 
Gasdruck, gemessen an Masse 15 (CHa) 

bei m,'A m = 40 

Vorratsbehfilter des GaseinlaBsystems. Der Laufweg der Ionen im hSheren 
Druck der Ionenquelle war bei diesem Versuch 13 cm, im Feldraum etwa 
150cm. Wir erhielten maximale IntensitXt bei einem Druck in der 
Ionenquelle yon 3 , 4 - t 0  -4 Torr (freie Wegl/inge der untersuchten 
I o n e n = 1 4 c m ) .  Hierbei stellte sich im Feldraum ein Druck yon 
1,7. t0 -5 Torr ein (freie \Vegl/inge --280 cm). 

Eiu/lu/3 der Einsdm/3bediugu.nge~ au/ de~l, Bereic]~ I. Eine wichtige 
Frage ist, bis zu welchem Aufl6sungsvermOgen sich der Bereich I erstreckt. 
Man entnimmt der Fig. t l  und den Kurven der Fig. 10, dab er hier 
experimentell bis zum Aufl6sungsvermSgen 80 reicht. Dies ist leider 
sehr viel weniger, als aus Fig. 5 theoretisch ffir die verwendete Blende 
yon q~ 0,} mm abzuleiten ist. AuBerdem sehen wir, dab diejenige 
Flanke jeder Linie, die zu niedrigerer Masse zeigt --  es ist die, bei der 
der zugehOrige Arbeitspunkt dutch die Y-Stabilit~ttsgrenze lfiuft -- ,  
sehr viel flacher und runder ist als die andere. Ersichtlich h~ngen beide 
Effekte eng zusammen, denn w~re die Flanke steiler, so w~rde man 
aueh bei schm~ileren Linien, d.h. hSherem m/A m, Trapezkurven erhalten. 

15 EtIRENB:ERG, ~ . :  Z. P h y s i k  134, 317 (1953). 

11" 
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Um diesen Befund zu untersuchen, kann man die maximalen Am- 
plituden berecllnen, die Ionen in beiden Komponenten haben, die mit 
Radialgesehwindigkeiten ins Vierpolfeld eintreten. Die Fig. 15 erhfilt 
man unter Verwendung der Parameter r o = 14,6 mm, ~.~ 4 Mhz, A = 16 
und den EinsehuBbedingungen x o = 3'o = 0,t ram, 2 o =S,o _~ 0 . . .  1,6 eV. 
Aufgetragen sind die Maximalamplituden in X- und Y-Riehtung ftir 

l ~ Inlens/Td7 

/ 
o /o 

tor t  J 

Y 

/ .  /0 -g 

/ ' /o -s / J 

I I I I 
0 /0 20 30 t o r t  

p - - - , ~  

F i l l  J ~l I 0 ~ e ~  t ~ 0 ~  a ~  ~ ~ ~ a ~g~ ~ i~  l ~ b ~ a ~ l g  l~eit 
yore  G a s d r u c k  

r I 
20 30 torr  

e~neag ue//e 

7 

0,236 

0~23~ 

0,252 

I I 

I 

y/~ xM 
( mini ro (ram) 

xM 
/0. 40 

5- 5 

0, 70o a, 706 
q ,, 

Fig .  15. l~Iaximale S c h w i n g u n g s a m p l i t u d e n  bei  
xo = To = 0,1 m m  u~ld ;:o, _~'o/x 0 bis  1,6 eV  

den Fall, dab die Arbeitspunkte auf der Massengerade mit U / V =  
a/2q=O,1659 liegen. Sie liefert das h6chste Aufl6sungsverm6gen, bei 
dem noch Transmission t00% gefunden wurde. --  Qualitativ sieht man, 
da[3 tatsiichlich die Amplituden in Y-Richtung dutch Radialenergien 
st~irker wachsen als die in X-Richtung, d.h. die zugeh6rige Linienflanke 
noch flacher wird. Quantitativ aber mug man eine Radialenergie der 
Gr6Be t eV voraussetzen, um hieraus erkl~tren zu k6nnen, dab die 
Transmission schon bei m/A m > 80 unter 100% absinkt. 

Es wurden versehiedene Versuche unternommen, die Ursache dieser 
hohen Radialenergie zu ergrtinden, doch ftihrten sie zu keinem Ergebnis. 
MSglieherweise wird der Effekt durch das ~bergangsfeld zwischen ge- 
erdeter EinschuBblende und richtigem Vierpolfeld verursacht. 
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b) Messungen bei hohem Aufl6sungsverm6gen. Das theoretisch ab- 
geleitete Aufl6sungsverm/Sgen wurde experimenteI1 erreicht. Fig. t6a  
zeigt das Dublett  O~6--C1'H~ mit einem Aufl6smlgsverm6gen 1500. 
Die verwendete Beschleunigungsspannung der Ionen war 68 V, wobei 
die Ionen n.= t40 HF-Perioden im Vierpolfeld verweilen. Aus G1. (23) 
folgt ein Umi~ = 135, SO dab deren Giiltigkeit auch bei diesem Aufl6sungs- 
verm6gen gezeigt ist. Der Druck in der Ionenquelle und im Feldraum 
betrug 4.  10 -a Torr. Fig. 16b zeigt 
dieses Dublett bei geringerer Auf- 
t6sung in einem zehnfaeh unemp- 
findlicheren MeBbereich zur Ver- 
besserung des Untergrundes. 

Zur Erprobung der Apparatur 
wurde die absolute Massendifferenz 
des Dubletts O16--C12H~ bei fester 
Frequenz mittels ~nderung yon 
U/V gemessen, wobei in diesem 
engen Regelbereich U/V als kon- 
stant angenommen werden darf. 
Dann ist die Gleichspannung U der 
fokussierten Masse streng proportio- 
nal, und es gilt far das obige Dublett 

A A = 1 6 , 0 0  UcH~--G 
G 

Zur genauen Messung der Span- 
nungsdifferenz wird man die Span- 
hung U 0 durch eine konstante Hilfs- 
spannung kompensieren. Da U 0 
selbst mit 670 V dafiir unbequem 

J J 

_y.lo-/aA 

/500 

I 

I 
f 
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I 
I 

__~1 .L- 

0 ~ 

a 

J 
Cl21.t~ 

_j.IO-/2A 

b 

0 I~ d2H~ 
V---~ 

Fig. t6 a u .b .  Das Dublett Sauerstoff--Methan 
bei p = 4 '  10-5 Tort 

grog ist, wurde die ganze Messung mit etwa {,o/3 durchgefiihrt. Aus 
einer Serie yon 9 Dublettmessungen ergab sich auf diese Weise 

AA = 36,7 •  roME. 

Die bisher besten mit mag~letisehen Massenspektrographen gemessenen 
Werte fiir diesen Dublettabstand 16-x8 liegen zwischen 

AA = 36,419 nnd 36,370mME. 

In einer weiteren Messung wurde dutch Einlag eines Sauerstoff-Am- 
moniak-Gemisches in die Ionenquelle das Dublett OX6--N14H{ erzeugt. 

~60GA~ZA, K . ,  u .  I t .  M . ~ s u D A :  P h y s .  R e v .  89, 27 (1953)-  

1: l~I.aTraucu, J., u. R. BIERI: Z. Naturiorsch. 9a, 303 (1954). 
18 SCHIERSTEDT, G . v . ,  H .  ]~WALD, H. LIEBL U. G.  SAUERMANN; Z. N a t u r -  

forsch, lla, 2-16 (1956). 



164 w .  P3.UL, H . P .  REINH3.RD u n d  U. voN ZAI~N: 

Wegen der gegeniiber dem obigen Dublett verkleinerten Massendifferenz 
wurde eine gr613ere Anzahl yon Einzelmessungen benutzt. Aus 29 
hintereinander durchfahrenen Dubletts ergab sich 

AA ----- 23,4 4- 0,4 roME. 

Aus massenspektrographischen Messungen 19 folgt 

AA = 23,8t52 naME, 

aus Kernumwandlungsdaten 2~ 

AA = 23,808 roME. 

Es  l iegt  nahe ,  eine D u b l e t t m e s s u n g  bei k o n s t a n t e n  S p a n n u n g e n  mi t te l s  Fre-  
quenMinde rung  zu ve rsuchen .  D a  aber  die h ierzu  no twendige  F requenz f inde rung  
in der  G r 6 g e n o r d n u n g  ein Promil le  liegt, m a e h t  dies sicher eine gle ichlaufende 
N a c h s t i m m u n g  des Le i s tungskre i ses  erforderlich,  da  bei der  aus  Gr t inden der  
L e i s t u n g s e r s p a r n i s  m6g l i chs t  h o h e n  Kreisgfi te  andernfa l l s  die Stabi l is ierungs-  
s c h a l t u n g  s eh r  s t a rk  be la s t e t  wfirde. 

Ferner ~mrde in einem Versuch die Spannung Ug .... genau bestimmt, 
bei der die Intensit~it der Masse t5 (CH3) gerade verschwindet. Sie 
~mrde um 2 ~ gr6Ber gefunden als die aus 

gg  . . . .  = 0,23699 . m .  oJ ~. r0~ (siehe 6) 
8e 

berechnete. Dabei hat das berechnete Ugr~ einen Fehler yon +0,5~ 
der im wesentlichen yon der Unsicherheit des r0-Wertes herrtihrt. I)as 
gemessene Ug~  ist auf :k0,2% genau bekannt. 

Da die Ableitung des berechneten Ug~, streng nur flit ein Feld gilt, 
dessen Elektroden Hyperbelschalen sind, kann man aus diesem Ergeb- 
nis schlieBen, dab die verwendete Stabanordnung die Feldgradienten 
des idealen Vierpolfeldes quanti tat iv gut alm~hert. Qualitativ gibt jede 
symmetrische, qnadratische Anordnung beliebiger Elektroden in einer 
gewissen Umgebung der Symmetrieachse ein ideales Vierpolfeld. Aber 
in diesem Feld sind die Feldgradienten nicht quanti tat iv berechenbar, 
da es keinen definierten Feldradius r o mehr gibt. Es ist daher nicht 
selbstverst/indlich, dab bei der gewfihlten Stabgeometrie der (willkfirlich) 
als Feldradius r o angenommene Abstand yon Staboberflfiche zur Feld- 
achse so genaue Voraussagen gestattet. 

III. Das elektrisehe Massenfilter als Isotopentrenner 

1. Einleitung 
Eine Anwendung des lVtassenfilters zur Isotopentrennung ist m6glich, 

wenn Ionenbtindel mit  groBem Querschnitt und groBer Stromdichte 

19 SCOLMAN, T. T., K. S. QUISENBERRY U, A. O. ~',rIER: Phys .  Rev.  100, 1245, 

E 10 (1955). 
2o M.alT*vcH, J. ,  L. ~'VALDMANN, R. BIERI U. F. EVERLING: Z. Na tu r fo r sch .  

11a, 525 (1956). 
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getrennt werden k6nnen. Das bisher beschriebene Verfahren eignet sich 
dazu nicht, da dann die Transmission viel zu klein ist (10 ~-... 10-u). 
Eine gute Transmission erreicht man nach den F.rgebnissen des Ab- 
schnittes I, 5 n~imlich nur ftir die Ionen, die in der Nfihe der Achse 
und unter nicht zu groBem Winkel gegen die Achse in das VierpolMd 
eintreten. Alle anderen kSnnen nur bet g~nstiger Einschut3phase das 
Feld durchlaufen und tragen nicht mehr wesentlich zum Aufffingerstrom 
bet. Eine Absch~ttzung far die gr6gte Einschul?blende, die noeh die 
Transmission 100% ergibt, lautet bet achsenparallelem Einschug 
q)=ro/[,'.m/Jm. (21). Far  ein Aufl6sungsverm6gen t00 bet % = t , 5  cm 
erh~tlt man ~0= 1,5 ram. Die Verhfiltnisse sind in Wirklichkeit sogar 
noch ungtinstiger, da die Ionenbtindel bet groBer Stromdichte eine 
betr~ichtliche Divergenz haben, die den ausnutzbaren Tell der einge- 
sehossenen Ionen welter verkleinert. 

Zur Isotopentrenmmg mug ein anderer Arbeitspunkt des Massen- 
filters gewfihlt werden, der eine wesentlich gr613ere EinsehuBblende 
auszunutzen gestattet. Am giinstigsten ist das Verhiiltnis yon Einsehul3- 
amplitude und lVlaximalamplitude in der NXhe des Arbeitspunktes 
( a = 0 ;  q=0,6) .  Dort lassen sich ausgedehnte Ionenbt~ndel auch bet 
groger Stromdichte fokussieren. Allerdings ist diese Fokussierung nicht 
massenabh~ngig. Eine Filterwirkung kommt erst unter dem Einflug 
tines zusiitzlichen Resonanzfeldes zustande. 

2. Die Iom.lzbe~'egu.tzg 
im Vierpol/eld unter dem Eir ekzes Zusatz/eldes 

In Abschnitt I, 4 x~lrde das Frequenzspektrum der Ionenbewegung 
diskutiert (11). Wiclatig ist die Tatsache, dab/5 und damit die Grund- 
frequenz co o bet gegebenen Feldparametern allein eine Funktion der Masse 
ist. Man w~hlt daher die Frequenz des Zusatzfeldes so, dab sie mit der Be- 
wegungsfrequenz eines Isotops ~bereinstimmt. Alle Ionen dieses Isotops 
sind in Resonanz und werden -- auch dutch ein sehr sehwaches Zusatz- 
feld --  zu so groBen Amplituden aufgeschaukelt, dab sie den AuffSnger 
nieht mehr erreiehen k6nnen. Die Naehbarmassen machen dagegen 
Schwebungen und k6nnen das Filter passieren, wenn die Schwebungs- 
amplitude nicht zu groB wird. 

Das Zusatzfeld kann ein Vierpolfeld oder ein homogenes Feld seth. 
Die Verhgltnisse sind bet letzterem besonders t~bersichtlich; denn bet 
einem homogenen Feld in x-Richtung bleiben die Bewegungsgleichungen 
far y und z unge~indert, w~ihrend man ffir x eine inhomogene Mathieu- 
sche Differentialgleichung erhfilt. 

m.~ + 2e (U ~ V-cos(,) t). x/r~ = e E ' .  e ;~;t (27) 
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Ihre Normalform lautet 
�9 ~ o  r 

~--z-2 4eE '  x"+ (a -- 2q. cos 2~) x = e .  e ~ mit  ~ - -  (28) 

Die allgemeine LSsung setzt sieh aus der L6sung der homogenen Glei- 
ehung und einer partikul~iren L6sung der inhomogenen Gleichung zu- 
sammen;  d.h. der urspriinglichen Schwingung wird eine weitere iiber- 
lagert, die vom Zusatzfeld herriihrt und hier allein interessiert. Eine 
partikul~re L6sung lautet 21 

Dabei bedeutet xt, xii ein Fundamentalsystem der homogenen Glei- 
chung (3) und W die Wronskische Determinante. Wenn m' mit  einer 
der Frequenzen des Bewegungsspektrums iibereinstimmt, z.B. co '= 
(s'+~/2).w, erh~ilt man die ResonanzlSsung 

rn ' '  

e q_ 
'~P= xlI C2s ( ~ o)') 

~ V  - ~ 2 i  s + - + 7 ,  (30) 

e ]L XI .  Cgs, < (; o,) 
S :#s" 

Ftir groBe ~ tiberwiegt der letzte Term 

0~ * C.2, 8 '  2 e  E t  c25 ,  
Xp ~ ~ - "  ~"  X I = " X" X I (t), (3 {) m e) IV 

der eine Schwingung mit  linear ansteigender :Amaplitude beschreibt. 
Der Anstieg ist der Amplitude des Zusatzfeldes proportional und am 
st~irksten bei der Resonanz mit  der Grundwelle (s'= 0), da die ce~ mit  
wachsendem s schnell kleiner werden. 

In der N~ihe der Resonanz gilt GI. (29). Es tiberwiegt das Glied, 
dessen Nenner sehr klein ist, und man erh~ilt ftir A o~'= (s'+ fl/2) �9 o) --~o' 

--2i A~ 

~ ' o . ,  g o, 2 e  E ' . O . , s ,  I . _ i A o , , t .  x i ( t )  . 02 ) 
X p ~  It e " . Aco '  x I - -  i m w W  Ao)' 

CO 

Das bedeutet eine Schwebung mit  der Frequenz A o ' .  Die Schwebungs- 
amplitude ist der St~irke des Zusatzfeldes proportional und um so 
gr6Ber, je mehr man sich der Resonanz nghert. 

21 KOTOWSKI, O. :  G. a n g e w .  Ma th �9  Mech .  23, 213 (1943). 
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Beim Aufschaukeln mit der Grundfrequenz wird das Verhalten der Ionen bereits 
ausreichend beschrieben, wenn man alle C~s auBer c o vernachl~ssigt (30, (32). 
Die gleiche N~herung ergibt sich, wenn man den periodischen Anteil in der 3iathieu- 
schen Differentialgleichung durch eine geeignet gewihlte konstante Kraft ersetzt. 
Man erh~ilt dann die ]3ewegung eines elastisch an die Ruhelage x- -0  gebmldenen 
Ions unter dem EinfluB eines elektrischen \u 

Aus diesen Berechnungen ergeben sieh einige wichtige Folgerungen 
f~r den Betrieb des Massenfilters. 

a) Wenn ein Isotop in Resonanz ist, machen die benachbarten Massen 
Sehwebungen, deren Amplituden kleiner als r 0 bleiben miissen, damit  die 
Ionen das Feld durehlaufen k6nnen. Je kleiner der relative Massen- 
unterschied der Ionen ist, mn so gr6Ber wird die Schwebungsamplitude. 
Zum Ansgleich kann man die Amplitude des Zusatzfeldes klein w~hlen. 

b) Im Resonanzfall wfichst die Schwingungsamplitude linear mit  der 
Zeit an, im Oegensatz zur Ionenbewegung im instabilen Gebiet, wo die 
Amplituden exponentiell zunehmen. Die Ionen iniissen also l~tngere 
Zeit im Feld verweilen, bis ihre Amplituden soweit aufgesehaukelt 
sind, dab sie auf die Elektroden treffen. Die Laufzeit im Feld muB 
ferner um so gr6Ber gew~ihlt werden, je schw~cher das Resonanzfeld 
gemaeht wird. 

c) Die optimale Laufzeit ergibt sid~ aus einem Vergleich der Ionen- 
bewegung im Resonanzfall und im Schwebungsfall. Bis etwa zur halben 
Schwebungsdauer nehmen fiir beide die Amplituden zu, erst dann 
beginnt die Resonanzamplitude zu iiberwiegen. Die Versuche best~tigen, 
dab die Laufzeit nicht wesentlieh kiirzer als die Dauer einer Schwebung 
sein darf. Bei vorgegebener Frequenz und Lfinge des Fokussierungs- 
feldes begrenzt diese Bedingung die ]~eschleunigungsspannung. 

.'3. All/ban der Apparatur 

Far  die Dimensionierung des Vierpolsystems ergeben sich folgende 
Forderungen : 

a) Das System soll gro/3en Querschnitt haben und mit groBer Fo- 
kussierungsspannung betrieben werden, damit  eine m6glichst groBe 
EinschuBblende verwendet werden kann. 

b) Die Beschleunigungsspamlung der Ionen soll groB sein, damit die 
Raumladung im Strahl klein bleibt. 

c) Die L~inge des Systems, die Frequenz der Wechselspannung und 
die Beschleunigungsspannung m~issen so gew~hlt werden, dab die 
Ionen eine ausreichende Zeit lang im Feld bleiben. 

Alle genannten Forderungen sind miteinander vertr~tglich; jedoch 
sind ihrer Erf~illung aus Leistungsgriinden Grenzen gesetzt. Bei vor- 
gegebener Beschleunigungsspannung ist es giinstig, das Massenfilter 
lang zu machen, da man dann mit  kleiner Frequenz auskommt, die mit  
der 5. Potenz in die Leistung eingeht. 
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Ffir die Versuchsapparatur wurden folgende Gr6Ben gew~ihlt: 
Lfinge des Systems 3 m, Elektrodenabstand 2.  r 0 = 3  em (Kapazit~it 
C = 4 5 0 p F ) ,  Frequenz v = 2 , $ 6 M H z .  Mall braucht bei Mg ( A = 2 4 ,  
25, 26), mit dem ein groBer Tell der Versuche durchgefiihrt wurde, llnd 
bei einer Kreisgiite yon Q = 400 eine HF-Leistung yon N =  0,3 kW. 

Die Schaltung zur Erzeugung der verschiedenen elektrischen Felder 
zeigt Fig. t 7. Das Vierpolsystem sitzt als Kapazitgt ill eillem Schwing- 
kreis. Die Gleichspannung wird dutch Gleiehrichten eines Teiles der 
HF erzeugt und fiber Drosselll auf das System gegeben. Man erhfilt 
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gO0-1 llgnF 
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) 

Fig. 17. Elektrische Schaltung 

dadurch ein ausreichend konstantes Verh~ltnis U/V bei einer ~nderung 
yon V. Ill der Mitte des stabilen Bereiches silld ffir Mg HF-Amplitudell 
voi1 2 bis 3 kV lllld Gleichspannullgen yon 100 bis 300 V erforderlich. 

All die beiden x-Elektroden wird tiber ein Balldfilter s)wnmetrisch 
zu den anderen Elektroden die Zusatzspallnung V' gelegt. 1)as Band- 
filter ist an den Frequellzgang des vorgeschalteten Verst/irkers so allge- 
pal3t, dab sich die Frequenz des Zusatzfeldes v' zwischen 750 llnd 950 kHz 
bei konstanter Amplitude veriindern lfiBt. Die Gr6Be der Zusatzspan- 
nung wurde meist zwischell 40 ulld '100 V gew~hlt. 

Die Felder, denen die Ionen im Massenfilter ausgesetzt sind, ent- 
sprechell llicht genau dell ill der Theorie angenommellen Feldern. Das 
Hauptfeld wird durch Elektroden mit kreisf6rmigeml Querschnitt ange- 
ll~thert. Das Zusatzfeld ist nicht homogen. Sein Potential enth~tlt auch 
hShere Potenzen von x und y und gemischte Glieder. Die Versuchs- 
ergebnisse werdeI1 aber dnrch die lineare N~therung schon hinreichend 
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genau wiedergegeben. Die gemischten Glieder bedeuten eine Kopplung 
der Schwingungen in x- und y-Riehtung. Sie haben keinen mel3baren Ein- 
fluB. Weitere Feldfehler k6nnen auftreten, wenn das System mechanisch 
nicht genau genug gearbeitet oder justiert ist. Nach Abschnitt II, 1 
mug zur Trennung yon Mg die relative Genauigkeit (A r0lro) < 1 o; sein. 

Als Ionenquelle dient ein magnetisch stabilisierter Niedervoltbogen ~-~. 
Die Energie der Ionen ist nicht homogen; doch spielt das auch bei 
kleinen Beschleunigungsspannungen keine Rolle, da das Massenfilter 
unabh/tngig yon der Energie der Ionen arbeitet. 

Glaslsulal/en 

) 't 
~r  

Ionenquelle Z/e/#/nse s 
Fig. IS. Aufbau der Ionenquelle 

Die Ionen werden mit HiKe einer Ziehelektrode aus der Ionenquelle 
herausgezogen und k6nnen entweder durch ein Rohrlinsensystem oder 
unmittelbar in das Vierpolfeld eingeschossen werden. Das Linsen- 
system erlaubt eine Abbildung der Ionenaustritts6ffnung auf den An- 
fang des Vierpolfeldes; doch haben die Versuehe gezeigt, dab h6here 
Str6me am AuffXnger erzielt werden, wenn man auf das Linsensystem 
verzichtet und das Vierpolfeld bis nahe an die Ionenquelle vorzieht, 
yon der es nnr durch die Beschleunigungselektrode und eine Blende 
getrennt ist (Fig. 18). 

Das Vakuum im Feldraum braueht nicht besonders gut zu sein, wie 
bereits im Abschnitt II, 3 gezeigt wurde. Die bisherigen Versuche 
ergeben, dab ein Druck yon "10 -~ Torr ausreicht, da die starke Fokus- 
sierung eine Gasstreuung um kleine Winkel zul~Bt, ohne dab das Auf- 
16sungsverm6gen beeintrSchtigt wird. Eine Verbesserung des Vakuulns 
erh6ht lediglich etwas die Transmission der stabilen Ionen. 

22 P A U L Y ,  H .  : Diplomarbeit B o n n  1955 .  
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4. Die Fokussieru.ng groper Ionenstr&ne 
Zun~chst wurde versucht, den Durchsatz des Massenfilters ohne 

gleichzeitige Trennung der Isotope so groB wie m6glich zu machen. 
Dabei mul3 man den gtinstigsten Arbeitspunkt linden und so viel Ionen 
wie m6glich einschiel3en. 

Die Wahl des Arbeitspunktes ergibt sich bereits aus friiheren Mes- 
sungen 3. Man arbeitet zweckm~iBig in der Mitte des stabilen Bereiches 
in der N~ihe der q-Achse (z.B. a ~ 0 , 0 8 ;  q~0 ,6) .  Die anliegenden 
Spannungen sind dann U ~ 140 V, V = 2,1 kV. Das Linsensystem 
wurde nur bei den ersten Versuchen verwandt, sp~iter immer die Anord- 
hung der Fig. ~8 benutzt. 

Der Aufffingerstrom h~ingt natiirlich stark yon der Beschleunigungs- 
spannung ab, ftir die als einzige einschr~nkende Bedingung die Forde- 
rung gilt, dab die Laufzeit der Ionen innerhalb des Feldes so groB 
wie die Dauer einer Schwebung sein soll. Bei den vorliegenden Feld- 
daten sollte die Energie yon Ionen der Masse 25 daher beim Eintr i t t  
in das Massenfilter nicht gr68er als 2,0 keV sein. Die gr6Bten Auf- 
f~ingerstrSme unter Beachtung dieser Forderung wurden bei folgenden 
Bedingungen erzielt : 

Spannung an der Ionenquelle + 2,4 kV, 
Spannung all der Beschleunigungselektrode -- 3,0 kV, 
Spannung an der Blende + 2,4 kV. 

Der Abstand zwischen Beschleunigungselektrode und Ionenquelle 
wurde so klein gehalten (etwa 4ram), dab bei diesen Spannungen 
gerade keine f3bersehl~ige auftreten. Als Auff/inger dient ein Faraday- 
scher I(/ifig yon 4 cm Durchmesser. Dutch eine negativ vorgespannte 
Blende lassen sich Verf~ilschungen durch Sekund~irelektronen aus- 
schalten. Der Auif~tngerstrom betr~igt dabei 3 mA. Eine Verkleinerung 
der EinschuBspannung auf 2,0 kV ergab noch 2,5 mA. 

Die Transmission des Massenfilters lieB sich bei diesen Str6men 
nicht genau messen, da die Ionenstr6me auf die Elektroden und Linsen 
in zum Tell unkontrollierbarer \Veise dutch Elektronen verf~tlscht 
werden, die als Sekund/irelektronen entstehen oder aus der Bogenent- 
ladung stammen. Mit einer groben Absch~itzung dieser Fehlerquellen 
erh~ilt man folgende Bilanz: 

Ionenstrom am Ausgang der Ionenquelle 6,0 mA 
Ionenstrom auf die Ziehlinse t,5 mA 

Ionenstrom beim Eintr i t t  in das Massenfilter 4,5 mA 
Verluste im Massenfilter 1,5 mA 

Auff~ingerstrom 3,0 mA. 
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Diese Werte sind nur eine ungefS.hre N~iherung. Man kann aber 
sagen, dab die Transmission bei diesen Str6men sicher besser als 
50% ist. 

Iqnem Ionenstrom yon 3 mA entspricht bei l%Ig ein Substanztrans- 
port yon 2,8 mg/Std. Die Wahl eines 6konomischen Auff~tngers wurde 
nicht welter untersucht, da sie im Rahmen dieser Arbeit ohne Inter-  
esse war. 

Die Ionenquelle erlaubte nicht, mehr als 6 mA Ionenstrom in das 
Massenfilter einzuschiegen. Wie grog der Gewinn ist, der sich mit  
einer besseren Ionenquelle erzielen lieBe, zeigt eine Abschift2.u~zg des 
Ramtzlad.u~gseila/lusses, der in erster Linie den Durchsatz begrenzt. 

Es sind zwei Wirkungen der Rauraladm~g zu unterscheiden. Zu- 
n/ichst fiihrt sie zu einer Verschlechterung der EinsctmBverh/iltnisse, 
da die Ionenbandel mit  wachsender Stromstfirke einen gr6geren Quer- 
schnitt und einen grOBeren {)ffnungswinkeL bekommen. Die Trans- 
mission wird dann schlechter. 

Schwerwiegender ist die Verzerrung des Hyperbelfeldes durch das 
Raumladungsfeld. Eine genaue Untersuchung ist nicht m6glich, well 
dazu die Raumladung als Funktion des Ortes und der Zeit bekannt  sein 
mtiBte, die ihrerseits die !/enntnis aller Ionenbalmen voraussetzt. Eine 
Absch~ttzung erh~ilt man, wenn man eine konstante Raumladungsdichte 
innerhalb eines Zylinders mi t  dem Radius r 0 ansetzt. In diesem Fall 
wirkt auf die Ionen ein zus~itzliches GLeichfeld, das radial nach augen 
gerichtet und der Raumladungsdichte und dem Abstand yon der Achse 
proportional ist. I)as ~tugert sich in einer Verschiebung des -Rrbeits- 
punktes. AuBerdem mug man jetzt  ffir beide Komponenten der Bewe- 
gung verschiedene Arbeitspunkte im Stabilit~itsdiagramm ansetzen. 

Der Gleichfeldanteil des ursprfinglichen Yokussierungsfeldes er- 
scheint in der normierten Form der Schwingungsgleichung als die Kon- 
stante a. Entsprechend l~igt sich das Feld einer homogenen Raum- 
ladung durch eine dimensionslose Konstante a' ansdrficken. Es ergibt 
sich 

a ' =  ~ ,s .r  (33) 

Daraus folgt 

Im~x = 0,56-a~',~x. J," ] A .  Ue. (34) 

Die beiden krbei tspunkte  haben jetzt die Koordinaten ax=a--a' ,  
a~. = a -1- a '. q bleibt unge/indert. In unserem Fall sind einzusetzen 

Ionenstrom I = 3 mA, 
Feldfrequenz ~, = 2,56 MHz, 
Beschleunigungsspannung C~, = 2,4 kV, 
Atomgewicht A = 25. 
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Daraus  ergibt  sich a ' = 0 , t .  Bei q = 0 , 6 6  daf t  ay nicht  gr6Ber als 
0,2 sein, wenn der Arbe i t spunk t  noch im s tabi len Bereich [iegen so11. 
Im  giinstigsten Falle, wenn kein Gleichfetd angetegt wird, ist a = 0. 
Die 13edingung laute t  dann  a'<=0,2. Dem entspr icht  bei [ ~ = 2 , 4 k V  
und  A = 25 ein gr613ter Ionens t rom yon 6 mA. E in  zustttzlich angelegtes 
Gleichfeld verschttrft die Bedingung fiir a'. 

In magnetischen Trennern l~itlt sich die Raumladung verkleinern, indem man 
sie teihveise dutch langsame lglektronen kompensiert. Im MassenfiKer ist das ohne 
weiteres nicht m6glich, da Elektronen unter den Bedingungen, die for stabile 
lonenbahnen erforderlich sind, extrem instabil sind und sofort auf die Elektroden 
fliegen. Durch 0berlagerung eines weiteren HF-Feldes kani1 man neben den 
Ionen auch die Elekeronen stabilisieren. Entsprechend tier kleinen Masse muB das 
Feld sehr holm Frequenz haben. Der niederfreqnenten Ionenbewegung wird dann 
eine kleine hochfrequente Komponente tiberlagert, die nicht st6rt. Umgekehrt 
st6rt das Fokussierungsfeld ffir die Ionen die Elektronen erheblich. Es wirkt wie 
ein langsam vergmderliches starkes Gleichfeld. Die \~echselfeldamplitude ftir die 
lglektronen mul3 daher mindestens 6real so grof~ sein wie die des \Vechselfeldes 
fiir die Ionen, damit die Elektronen stgndig im stabilen Bereich liegen (U/V< 0,17). 
Es wgren also \Vechselspannungen yon einigen 100 MHz und einigen kV Amplitude 
n6tig. Dieser Aufwand is~: so groB, dab eine elektrische Stabilisierung der Elek- 
tronen zur Raumladungskompensation nicht in Frage kommt. 

Eine andere M~3glichkeit ist die Stabilisierung dutch eirl Magnetfeld, das in 
Achsenrichtnllg angdegt wird. }~s mtil3 so groB sein, dab die Elektronerl auf ge- 
niigend engen Spiralbahnen gefiihrt und so gehirldert werden, sofort auf die Elek- 
troden zu fIiegen. Un{er den gewghlten Arbeitsbedingungen erfordert das Bahner~ 
yon 0,5 bis I cm Krtimmmlgsradius fiir ]glektronen mit Energien bis 4 keV. Man 
braucht dazu ein Magnetfeld yon miridestens 400 G. Es lgl3t sich dutch eine Spule 
erzeugen, die um den Autlenmantel des Massenfilters gewickelt wird. Der Einfluf/ 
des Magnetfeldes auf die Iorlenbewegung bleibt gering, solange das Verh~Itnis 
yon Larmor-Freqnenz und Eigenfrequenz klein bleibt. 

Die Raumladnngsabsch/ i tzung  gibt  die Gr613enordnung des s t6renden 

Einflusses s idlert ich richtig wieder n n d  dami t  eine Antwor t  auf die 
Frage, wie groBe Str6me das Vierpolfeld ohne Raumladungskompensa-  
t ion zu fokussieren vermag. Der erreichte Auffttngerstrom l~il3t sich ver- 
gr613ern, wenn m a n  die Arbei t sda ten  des Massenfilters tindert. Dafiir  

kommen folgende Gr6Ben in  Bet racht :  

a) Die Beschleunigungsspannung U B k a n n  erh6ht  werden. I )adurch  
wird abet  die Flugzei t  der Ionen  im Feld  herabgesetzt.  3Jan kann  zum 
Ausgleich die Freciuenz des fokussierenden Yeldes und  entsprechend 
die Spannungen  U und  V an den Elektroden vergr6Bern. Das hat  den 
Vorteil, dab die Fokuss ierung verbessert wird. lVerner wird der Raum-  
ladungseinflul3 bei gr613erer Frequenz kleiner [GI. (33)~- Von Nachteil  
ist der schnell anwachsende Leistungsbedarf,  der mi t  der 5. Potenz der 

Frequenz  ansteigt.  
b) Die Ftugzeit  der Ionen  t~Bt sich t rotz  h6herer lg inschugspannung 

kons t an t  halten,  wenn das Massenfilter l~inger gemacht  wird. Die not -  
wendige Leis tung steigt nu r  l inear mi t  der Systemltinge an. 
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Trotz vergr6Berter Systemlange kann man  die Dimensionen der Appa ra tu r  
relativ klein halten, wenn man  den Ionens t rahl  am Ende eines ersten Feldab- 
schnittes u m  180: umleukt  und durch ein zweites Feld laufen laBt. Zum Umlenken 
der Ionen laBt sich wieder ein Vierpolfeld verwenden, das halbkreisf6rmig ge- 
bogen ist. Auf die Ionen wirkt  dann  zusatzlich zum elektrischen ][reid die Zmltri- 
fugalkraft.  Sie s t0rt  nicht;  denn fiir b rauchbare  Anordnungen  des Umleuksvs tems 
ergeben sich Zentrifugalkr~ifte, die nu t  einige Prozent der Fokussierungskrgffte ans- 
machen.  Zum BeispieI fiir l~Ig: Krf immungsradius  t00 cm, Eiekt rodenabs tand 
3 cm, Beschleunignngsspannung 5 k\7, Fokuss ie rungsspannung * ' =  2,75 kV. Die 
Zen'Lrifugalkraft be t rggt  dann  5~ der FokussierungskrMt im Abstand -1 cm yon 
der Feldachse. 

Fiir den TrennprozeB ist nur das Feld in der N~he der Systemachse 
maBgebend, etwa im schraffierten Bereich der Fig. t9a.  Berechnet 
man den ,~mteil der Energie, der im wirksamen Feld steckt, so ergeben 

, 

a b 

Fig. 19au. b. Mehrkanal Massenfilter 

) 
) 

s[ch nur knapp 30% der gesamten Feldenergie. Das ist verstandlich, 
da E" .~r"  und damit die Energiedichte in Achsenniihe klein ist. Man 
kann dieses Verh~iltnis verbessern, wenn man mehrere Systeme parallel 
schaltet (Fig. 19b). Nimmt man z.B. eine Anordnung yon 9 Elektroden, 
so erhglt man vier parallelgeschaltete .~Iassenfilter. Der Leistungsbedars 
ist abet nicht viermal so groB, sondern nur das 2,6fache. Bei t6 Elek- 
troden (9 l~lassenfiltern) ist das Verh~iltnis sogar nut  4,5 stat t  9. Die 
Ausnutzung der gesamten Feldenergie ist bei diesen Anordnungen 46~ 
und 60 %. 

5. Die T~'et~smzg grofle~" [o~e~,st~'&lze 

Eine typische FilteTkurve gibt Fig. 20. Mit Rb als Versuchssubstanz 
ist anfgetragen der relative Auff~tngerstrom (bezogen auf den Strom 
ohne Resonanzfeld in der Mitte des stabilen Bereiches) in Abh/ingigkeit 
yon der Lage des Arbeitspunktes, der bei festgehaltener Frequenz 
durch gleichzeitige Anderung yon U und I r bei konstantem Verh~iltnis 
U/V 1/ings der Geraden a/q=0,285 verschoben wird. Zwischen 4,8 kV 
und 5,9 kV liegt er im stabilen Bereich. Bei 5,42 kV wird die Iso-fl- 
Linie fl = 0,79 passiert; und alle Ionen yon Rb 85 kommen in Resonanz. 
Bei 5,54 kV geschieht das gleiche mit Rb 87. Man erh~tlt also ein Ab- 
sorptionsspektrum. Die Zusatzspannung yon 77 V reicht nicht aus, um 
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stimtliche Ionen eines Isotops zu ausreiehend groBen Amplituden auf- 
zuschaukeln (Kurve I). Dazu sind 130V, d.h. rund t% des fokus- 
sierenden Feldes notwendig (Kurve 2). Allerdings wird der Absorptions- 
bereieh dann so breit, dag der Aufftingerstrom keine aufgelSsten Minima 
mehr zeigt. Man erkennt aber, dab bei 5,42 kV Rb 85 vollst//ndig eli- 
miniert wird und nur Rb 87 zum Aufftinger gelangen kann (Isotopen- 
verhfiltnis 2,67:1). Der umgekehrte Fall bei 5,54 k\;  ist nicht genau 
so deutlich ausgeprttgt. Zwisehen beiden Einstellungen machen die 
Ionen beider Isotope so grol3e Schwebungen, dab nur ein kleiner Teil 
das Feld durchlaufen kann. 
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Fig. 20. Absorptionskt~ve yon Rb 
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Es ist nicht notw~ndig, die Ionen durch Resonanz mit der Grund- 
frequenz der Bewegung (O)o=fl /2 .  oJ) aufzusehaukeln. Versuehe mit 
der ersten Oberfrequenz o h -  (1--/7/2). o9 ergaben die gleichen Filter- 
kurven, erfordern aber ein stfirkeres Zusatzfeld ill LTbereinstimmung 
mit den Rechnungen des Abschnittes nI,  2. 

Die Trennung yon Rb wurde nfit kleinen Ionenstr6men in der 
GrSBenordnung uA durchgeft~hrt. Far  grol3e StrSme wurden Mg und 
Na als Versuchssubstanzen gewi[hlt. Na hat nur I Isotop und erlaubt 
daher das Studium des Resonanzverhaltens ohne StSrung durch Nach- 
barisotope ; eine Absorptionskurve zeigt Fig. 2t. Die gleiche Absorptions- 
kurve erh~lt man, wenn man den Arbeitspunkt und damit die Bewegungs- 
frequenz der Ionen festh~lt und die Frequenz des Zusatzfeldes variiert 
und mit der Ionenbewegung ill Resonanz bringt. Die Halbwertsbreite 
des Absorptionsbereiches bGtrttgt t ,6 Masseneinheiten. Bei vollstfindiger 
Eliminierung der Masse 23 wfirdcn auch Ionen der Massen 22 und 24 
teilweise ausgeschieden. Die Verluste sind abet gering und nur insofern 
stSrend, als sie z.B. bei einer Trennung yon Mg die AuflSsung der 



]~ lek t r l sche  M a s s e n i i l t e r  als M a s s e n s p e k t r o m e t e r  u n d  I s o t o p e n t r e n n e r  175 

Filterkurve in drei getrennte Absorptionsmaxima verhindern. Die 
Absorptionskurve ist leicht unsyrnmetriseh. ])as hat  seinen Grund 
in der unzureichenden Genauigkeit der benutzten Elektroden. 

Den Verlauf der Absorption in Abhfingigkeit yon der St~irke des 
Resonanzfeldes zeigt Fig. 22. Dabei wurden die Teilstr6me auf ver- 
schiedenen, voneinander isolierten Zonen des Auff/ingers gemessen. Die 
Zonen ergaben sich aus der St~irke des Niederschlages auf dem Auf- 
f~inger nach lgngerem Betrieb und sind in Fig. 22 angegeben. Bei 
kleinem Zusatzfeld (bis 15 V Zusatzspannung) ~indert sich der Gesamt- 
strom I nicht, sondern lediglich die Verteilung fiber dem Austrittsquer- 
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schnitt. Die Ionen werden zu gr613eren Amplituden aufgeschaukelt und 
gehen dann st~trker auf die guSeren Teile des Auffiingers. Bei weiterer 
Zunahme des Resonanzfeldes nehmen die Amplituden so stark zu, dab 
ein immer gr/513erer Teil tier Ionen das Feld Oberhaupt nicht mehr pas- 
sieren kann. Die Messungen zeigen ferner, dab zum Gesamtstrom der 
/*ul3ere Teil des Auffangers nicht wesentlich beitr/igt. 

Der Ei~z/lufi der Raumlad.ung zeigt sich bei Messungen mit  verschie- 
den grofien Auff~ngerstr6men unter sonst gleichen Bedingungen. Als 
Versuchsbedingungen wurden gew~ihlt : Fester Arbeitspunkt V = 2,4 kV, 
U = 170 V (q = 0,69; a = 0,1), variable Frequenz des Zusatzfeldes, kon- 
stante Amplitude des Zusatzfeldes (und zwar so groB, dab im Resonanz- 
fall der Ionenstrom auf Null heruntergeht), konstante Einschul3spannung 
yon 2 kV. 

Im gewfihlten Arbeitspunkt hat  die Bewegung der Ionen die Grund- 
fl'equenz v 0 = 875 kHz. Bei dieser Frequenz des Zusatzfeldes sollte der 

Z. Physik. Bd. 152 12 
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Aufffingerstrom sein Minimum haben. Fig. 23 zeigt start  dessen eine 
lineare Abnahme der Resonanzfrequenz mit  wachsendem Strom. Die 
Form der Resonanzkurven findert sich dabei nur wenig. 

Die Abnahme der Resonanzfrec~uenz der Ionen ist verst~indlich, da 
die Raumladung den Arbeitspunkt verschiebt nnd dabei die Frequenz 
der Ionenbewegung iindert. Im  Resonanzfall n immt die Raumladung 
des Ionenstrahles l~ngs des Massenfilters stfindig ab, da dauernd Ionen 
aus dem Strahl ausscheiden. Be / fes t e r  Prequenz der Zusatzspannung 
kommt  es also gar nicht zu einer echten Resonanz, weil Bewegungs- 
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Fig. 23. Verschiebutlg der Resonanzfrequenz 
durch die Raumladung. vn = Eigenfrequenz der 
Ioneu beim Eintr i t t  in das Massenfilter; r 0 -- 
Eigenfrequenz ohne Raumladung; r '  = Frequenz 

des Zusatzfetdes 

frequenz und Feldfrequenz nur zeit- 
weise iibereinstimmen. 

Die Wanderung des Arbeits- 
punktes und damit  die Bewegungs- 
frequenz als Funktion der Zeit 
lassen sich nur berechnen, wenn 
der Raumladungsverlauf bekannt  
ist. Wie bereits frfiher machen wir 
dazu vereinfachende Annahmen. 
Die Raumladungsdichte soll yon a" 
und y unabh~tngig und mit  z nur 
langsam ver~inderlich sein. Das Feld 
ist dann radial nach aui3en gerichtet 
und dem Abstand yon der Achse 
proportional. Die Feldkomponente 
in z-Richtung k6nnen wir vemach-  
l~ssigen. Die Raumladungskon- 
stante a '  ist yon z bzw. der Zeit 
abh~ingig, die beide fiber z = v,. t (5) 

zusammenh/ingen. Zur Zeit t = 0 ist die Raumladung groB und 
der Arbeitspunkt welt zu tieferen Eigenfrequenzen verschoben. Die 
Verschiebung ist der Stfirke des eingeschossenen Ionenstromes pro- 
portional. Zu ihrer Berechnung w~ihlen wir als Eintri t tsstrom den 
Aufffingerstrom, den man ohne Resonanzfeld erh~tlt. Dabei wird die 
Abweichung der Transmission vom idealen "Weft t00% vernachlfissigt. 
Das ist zulfissig, da alle Ionen, die das Massenfilter auch ohne Zusatzfeld 
nicht passieren k6nnen, nach sp~testens einer Schwingung ausgeschieden 
sind und die Schwingungsperiode klein gegen die gesamte Laufzeit 
im Feld ist, die rund 23 Schwingungsperioden betr~igt. Ein merkliches 
Aufschaukeln durch das Zusatzfeld hat in dieser Zeit noch nicht ein- 
gesetzt. 

Bei 1,5 mA Ionenstrom hat  die Ramnladungskonstante den Wert 
a ' =  0,06. Als Frequenz der Bewegung beim Eintr i t t  in das Feld ergibt 
sich daraus vE = 770 kHz. Mit abnehmellder Raumladung w~tchst sie 
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bis auf den raumladungsfreien Wert J'o = 875 kHz an, der erreicht wird, 
wenn der Ionenstrom auf Null heruntergegangen ist. L"ber den zeitlichen 
Verlauf der Bewegungsfrequenz lassell sich keine Aussagen machen. 

Die Messungell zeigen, dab die gr613ten Amplituden erreicht werden, 
wenn die lVrequellz des Zusatzfeldes um etwa 1/a des gesamten iiber- 
strichellell Frequenzbereiches ullterhalb der Eigellfrequenz im raum- 
ladungsfreien Fall liegt. (Der tiberstrichene Frequenzbereich ist in 
Fig. 23 schraffiert.) Ferller llimmt der RaumladullgseinfluB wie be- 
rechllet linear mit der StromstSrke zu. 

Bis zu Str6men yon 'l mA ist der Frequellzbereich, den die Ionell 
durchlaufell, kleiner oder gleich der Breite des Absorptiollsbereiches. 
Man beobachtet daher bei gleichbleibendem Zusatzfeld keine Ver- 
schlechterung der Trellllung mit wachsender Stromstfirke. Das findert 
sich, wenn die Yrequenzverschiebung wesentlich gr613er als die Breite 
des Resollallzbereiches wird. Die Amplituden der Ionell llehmell dann 
nur langsam zu, so lange ihre Frequellz lloch weir roll der Feldfrequenz 
entfernt ist. Entsprechend langsam wandert auch der Arbeitspunkt 
auf die Resonanz-Iso-/5-Linie zu; und die Zeit, die zum elldgt~ltigell 
Aufschaukehl zur Verftigullg steM, wird ktirzer. Ein Teil der Ionen 
wird dann nicht mehr ausreichelld aufgeschaukelt und kann dell Auf- 
f~inger erreichen. Die Messullgen zeigen auch bei t,0 bis "1,5 mA eine 
leichte Zunahme des Auff~ingerstromes im Resonanzmaximum auf 10 % 
des Wertes ohne Resonanzfeld. Um wieder vollst~tndige Eliminierung 
zu bekommell, muB man die Amplitude des Zusatzfeldes etwas ver- 
gr6Bern. 

Das A u/ldsu.~zgsvermdge,t~ wird auch bei grogell Str6men zun~ichst 
nieht verschlechtert; denn die Breite des Absorptiollsbereiches blieb 
bei alien Messungen die gleiche. Mit della aufzuschaukelnden Isotop 
wandern llattirlich auch die Nachbarisotope dutch den stabilen Bereich. 
Auch sie kSnnen bei groBen Ionenst6men mit entsprechend groBer Ver- 
schiebullg der Arbeitspunkte zeitweilig in der Nfihe der Resonanz 
liegen. Ihre Amplituden bleiben aber trotzdem kleiller als die des 
Hauptisotops, das eliminiert werden soll. Bei den geschilderten Mes- 
sungen waren die Absorptionszonell z. t3. so breit, daB bei vollst~indiger 
Aussonderung der Masse 23 Ionen der Massen 22 und 24 zu etwa 20?; 
weggefangen wtirden. Der Frequenzabstand der Massen betr~tgt 5 l kHz. 
Bei 1,5 mA Ionellstrom findert sich die Eigenfrequenz der Ionen llm 
! 15 kHz. Dabei kommen Ionen der Masse 24 bis in die N~ihe der Fre- 
quenz des Zusatzfeldes Yon 845 kHz, w~thrend Iollen der Masse 22 sogar 
durch die Resonanz laufen mtissen. Trotzdem bekommen nicht mehr als 
20~ zu groSer Amplituden. 

Man kalln absch/itzen, bis zu welehell Anderungen des Ionenstromes 
die Frequenzverschiebung keine Verschlechterung des Aufl6sullgsver- 

12* 
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m6gens zur Folge hat. Die Absch~ttzung erfolgt unter folgenden An- 
nahmen: Die Breite des Absorptionsbereiches wird so gew~thlt, dab die 
Ionen mit den Atomgewichten (A 4-A A) gerade aufierhalb liegen, wenn 
A in Resonanz ist. Man erreicht dies durch die richtige Wahl der Ein- 
schuflspannung, die so grol3 gemacht wird, dab die Ionen mit den 
Massen (A-hA A) eine Schwebungsperiode lang durch das Feld laufen. 
Felddimensionen, Feldfrequenz und Arbeitspunkt sind die gleichen wie 
bei den Versuchen mit Na. Man erhfilt dann 

(AA)  2 . 
I <  25 . ~ m A .  (35) 

Das ergibt z.B. fiir Na und A A  = t  1_--<1,1 mA. Alle Mal3nahmen, die 
zur Verkleinerung des Raumladungseinflusses diskutiert wurden, ver- 
bessern auch diese Bedingung. VergrN3ert man dagegen den Strom 

a / r  ~ /us 

~t_ . . . . .  --'Q"N B= o, egs 
q-- 

Fig. 24. Kompensation der Raumladungsverschiebung der 
Bewegungs [requenz 

ohne )~nderung der Arbeitsbe- 
dingungen des Massenfilters, 
so verschlechtert sich die Auf- 
16sung und damit die Ausbeute 
an den gewtinschten Massen, 
da dann die Amplitude des 
Resonanzfeldes vergr613ert 
werden mul3, damit die fal- 
schen Ionen vollst~indig aus- 
geschieden werden. 

Eine  R a u m l a d u n g s k o m p e n s a -  
t ion d u t c h  E l ek t ronen  ist  berei ts  
diskutierk worden.  Es  bleib'c ferner  
die M6glichkeit ,  die \ V a n d e r u n g  des 

A r b e i t s p u n k t e s  wen igs tens  teilweise durch-~-ndern  der  Feldgr6[3en auszugle ichen.  
Das  ist  z .B.  mSgl ich  du rch  eine m i t  a vergnder l iche  Gle ichspannung ,  die an  
jeder  Stelle das  l~aumladungs fe ld  so erg~inzt, da2  der A r b e i t s p u n k t  e rha l t en  
bleibt .  ] )as  S y s t e m  miiBte d a n a  aus  einzelnen,  v o n e i n a n d e r  isolierten Tei ls t t icken 
bes tehen .  

Die \ V a n d e r u n g  des A r b e i t s p u n k t e s  w~re n ich t  stOrend, w e n n  er immer  auf 
der  gleichen Iso-/3-Linie w a n d e r t e  u n d  d a m i t  die I onen  s tgnd ig  die gleiche Eigen-  
f r equenz  beh ie l ten  u n d  irl t i e sonanz  blieben.  Das  lfi3t s ich erreichen,  w e n n  m a n  den  
E l e k t r o d e n a b s t a n d  lgngs  des Massenf i l te rs  ~indert. D u r c h  die R a u m l a d u n g  w a n d e r t  
der  A r b e i t s p u n k t  paral lel  zur  a -Achse  zu k le ineren  ~-~Verten, w~ihrend eine Ver-  
Meine rnng  yon  r 0 ihn  l~ings der  a/q-Geraden zu  gr6Beren a- u n d  q-X,Ver~cen l aufen  
lggt .  Beide B e w e g u n g e n  lassen  sich so au fe inande r  a b s t i m m e n ,  daft der  Arbei ts -  
p u n k t  au f  der  gew~ihIten Iso-/~-Linie ble ibt  (Fig. 24). Die B e d i n g u n g  dali ir  l au t e t  
im b e n u t z t e n  A r b e i t s p u n k t  

A "o/"o = - o,6s- r (36) 
Bei t ,5 m A  I o n e n s t r o m  (Na) u n d  2 kV E i n s c h u g s p a n n u n g  h a t  a,' den  ~Vert 0,06. 
A m  Anfang  des  Myssenf i l te rs  m u g  r o d e m n a c h  u m  43o (0,6 ram) kle iner  als a m  E n d e  
sein. Es  geniigt ,  ~lur den  A b s t a n d  der  E l ek t roden  zu verk le inern  land den  EIek- 
t r o d e n d u r c h m e s s e r  k o n s t a n t  zu lassen.  D u r c h  diese A n o r d n u n g  wird fiir den  
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gewiihleen k rbe i t spnnkk  die \V i rkung  einer l inear met ~ a b n e h m e n d e n  R a u m l a d u n g  
ausgegl ichen,  die d e m  l \ : e r t  a '  = 0,06 en tspr ich t ,  t3ei allen ande ren  \Ver ten  beh~ilt 
m a n  eine ~;imderung der  E igea f r equenz  der  Ionen.  Ob sich diese E i n s c h r ~ n k u n g  
der  Yielsei t igkei t  des ~Iassenfileers Iohnt,  h~ingt d a v o n  ab, ob m a n  es st~indig zur  
T r e n n n n g  b e s t i m m t e r  I so tope  ve rwenden  will, oder  ob wahhveise  die versch ieden-  
seen E l e m e n t e  verarbei tee  werden  sollen. Die -&nderung des lg lek t rodenabs tandes  
liege met 4~ in der  gleichen Gr6Benordnung  wee die urspri ingl ich geforderte  I~Iin- 
desegenauigkei t  yon  1%. 5Ian  m u g  also die A n f o r d e r u n g e n  an  die Genauigke i t  des 
$ y s t e l n a u f b a u e s  u n d  der J u s t i e r u n g  eu t sp r echend  erhShen.  

6. Das gleichzeitige A.14/schal.lkel~,, .]tl,6h.yg]'g1" .Masse,la 
l~Iit einem Massenfilter in der bisher beschriebenen Anordnung l~iBt 

sich aus einem Isotopengemisch immer nur I Isotop herausfiltern. Das 
kann manchmal ausrei- 
chend seen' im allgemeinen 
ist aber das Ziel einer Iso- 
topentrennung, ein einziges 
Isotop rein darzustellen. 
Das Massenfilter muB also 
aus einem Gemisch gleich- 
zeitig mehrere Isotope her- 
ausfiltern k6nnen. 

Man kann die Bewegung 
ftir mehrere Isotope gleich- 
zeitig instabil machen, 
wenn das Zusatzfeld An- 
teile verschiedener Fre- 
quenzen enth~ilt und jede 
Frequenz met der Eigenfre- 
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Fig. 25. G eichzeitige Absorptio~ mehrerer Massen 
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quenz einer bestimmten Masse tibereinstimlnt. Die Schwebungen des ge- 
wtinschten Isotops werden dann nat~rlich komplizierter, ihre Amplituden 
lassen sich aber durch gentigend schwache Zusatzfelder klein genug halten. 

Es ist einfacher, durch eJn Zusatzfeld met nur einer Yrequenz mehrere 
Isotope gleichzeitig aufzuschaukeln. Wenn es ngmlich stark genug ist, 
werden nicht nur die Ionen, die in Resonanz send (oder bee starker 
Raumladnng besonders giinstig durch die Resonanz laufen) zu groBen 
Amplituden aufgeschankelt, sondem die Schwebungen der Nachbar- 
massen werden so groB, dab auch see v611ig weggefangen werden. Fig. 25 
zeigt das Ergebnis der ~essungen. Bee V ' =  75 V i s t  z.B. Masse 23 
vollstfindig ausgeschieden. Von den Nachbarmassen k6m~en noch 
50 his 70% das Massenfilter passieren. Wird die Zusatzspannung auf 
V ' =  t10 V vergr613ert, so werden auch see vollst~indig ausgeschieden, 
ohne dab voi1 den Massen 21 und 25 mehr als 25~ verlorengehen. 
Eine weitere Vergr6Berung des Zusatzfeldes verbreitert den Absorptions- 
bereich noch mehr, doch werden dann auch die gewtinschten l~fassen 
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st/irker dezimiert. Im allgemeinen wird es ausreichen, wenn man zwei 
Zusatzfelder verschiedener Frequenz w~thlt und durch jedes bis zu 
3 oder 4 Massen ausscheiden kann. 

Man k6nnte auch bei Gemischen mit  mehreren Isotopen ffir einen 
Teil der Massen den Arbeitspunkt in das instabile Gebiet verlegen. Das 
ist abet  nur dann sinnvoll, wenn der Arbeitspunkt fiir das gewiinschte 
Isotop in der Mitre des stabiM1 Bereiches bleibt. Das lfiBt sich nur bei 
leichten Elementen erfiillen. 

7. Analyse des Auffdn.gerstromes zur Kontrolle der Tremvung 

Wenn das Massenfilter mit  Na betrieben wird, ist es Meht,  alle 
experimentelle Daten richtig zu w/ihlen. ])as wird schwieriger, wenn 
ein Isotopengemisch vorliegt, da die Messung des Auff/mgerstromes 

�9 )," '--- 8o2kHz ,),C-87r ~L--.gddkHz 

A - - - -  
.Fig. 26. zknalyse des Aufftingerstromes bei ver~ehiedenen Resonanzfreqtlenzen 

27 ~ 2g gy 2g z7 

dann im allgemeinen keine deutlich ausgepr/igten Minima ergibt, auf die 
man das Massenfilter einstellen muB, um die entsprechende Masse 
vollst~ndig zu eliminieren und yon den Nachbarmassen so wenig wie 
m6glich zu verlieren. Diese Schwierigkeiten lassen sich umgehen, wenn 
man den Auff/ingerstrom sofort massenspektrometriseh analysiert. Das 
wurde mit  Hilfe eines zweiten Massenfilters versuchsweise vorgenom- 
men o3. Seine Betriebsdaten sind: Feldl~inge 50 cm, Elektrodenabstand 
I cm, Frequenz 4,6 MHz, Wechselspannungsamplitude far 1Kasse 25 
t,8 kV, Gleichspannung 300 V. Dieses Massenfilter arbeitet nach dem 
in Abschnitt  I I  beschriebenen Prinzip. Es xx~lrde hinter den Auff~inger 
des grogen 1Kassenfilters gesetzt und erlaubt eine Analyse des Auf- 
f~tngerstromes, der durch ein Loch yon I b i s  3 mm Durchmesser tritt .  
Das Ergebnis einer solchen Analyse zeigt Fig. 26. Der Arbeitspunkt 
im Trennersystem ist festgehalten. Die Frequenz des Zusatzfeldes wird 

23 YoussEF, A.: Diplomarbeit Bonn 1957. 
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so verfindert, dab nacheinander die Massen 26, 2~ und 24 in Resonanz 
sind und ausgeschieden werden. Die Messung mit dem Analysator zeigt 
das Versehwinden der betreffenden Massen an. Zum Vergleich ist auch 
das Massenspektrum ohne Zusatzfeld aufgenommen. Das Isotopenver- 
hfiltnis wird nicht ganz richtig wiedergegeben, da alas Verhfiltnis U / V  i m  

Analvsator nicht konstant bleibt. 
Ein Nachteil ist, dab eine solehe Analyse immer nut  einen Teil des 

Aufffingerstromes erfaBt und nieht ohne weiteres R~ekschlt~sse auf den 
Gesamtstrom zul~iBt. So geht z.B. der Auff~tngerstrom nut auf 30 o; seines 
ursprfingliehen \Vertes herunter, wenn der Analysator bereits vollst~indige 
Eliminierung anzeigt. Erst eine Vergr6Berung des Zusatzfeldes urn 25 bis 
30~ ergibt vollst~indiges Ausscheiden der aufgeschaukelten Ionensorte. 

8. Tre.mu~ng vo~ [sotope,n m it h6herem Atomge~,ich~ 

Das Massenfilter wurde fttr hohe Str6me bisher nut  mit Element~n 
yon kleinem Atorngewicht untersucht (Na, Mg), die den Vorteil haben, 
dab man Init kleinen HF-Leistungen auskommt. Da alien Berech- 
nungen und Oberlegungen die normierten Feldgr6Ben a, q, und a' 
zugrunde gelegt wurden, lassen sich die Ergebnisse auf die Verhaltnisse 
bei gr613eren Massen iibertragen. Allgemein gelten folgende Bedingungen, 
die noeh einmal kurz zusammengefaBt werden sollen: 

a) Der Arbeitspunkt sollte bei q = 0 , 7  liegen, wo man giinstige 
Fokussierungs- und Trenneigenschaften hat. Ftir die Fokussierung 
allein ist schon ein HF-Feld ausreichend. Zur Trennung ist es aber 
niitzlieh, noch ein Gleichfeld zu iiberlagern, das den Vorteil hat, dab 
alle Ionen instabil sind, deren Masse yon der des zu trennenden Elemen- 
tes sehr versehieden ist (z.B. Ionen des Restgases). Femer unterscheiden 
sieh die Eigenfrequenzen der Ionen versehiedener Masse um so mehr, 
je welter der Arbeitspunkt yon der q-Achse entfemt liegt. Das hat 
schmalere Resonanzbereiche und damit bessere Aufl6sung zur Folge. 

b) Die Laufzeit der Ionen muB so ~ o g  sein, dab im Resonanzfall 
flit [onen mit dem Atomgewieht A die Nachbarmassen ( A ~ J A )  

ungef~ihr fiir die Dauer einer Schwebung im Feld sind. Das Besehr~nkt 
die Einschul3spannung. Man erh5lt 

U~ ~ L ~ �9 ,.~ . A . ( A / A A )  ~. (37) 

Bei kiirzeren Laufzeiten muB die St~rke des Zusatzfeldes vergr6Bert 
werden und die Resonanzkurven werden breiter. Die Transmission 
ftir die gewiinschten Massen verschleehtert sieh dadurch; andererseits 
wird der Gesamtstrom dutch die h6here EinsehuBspannung gr6Ber. 
Es h~ngt vom Einzelfall ab, welehe der beiden Wirkungen iiberwiegt. 
Allgemein kann man fordem, dab die Laufzeit T =  (0,75 ... t) �9 z sein 
mul3, wobei z die Schwebungsperiode ist. 
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c) Der Strom, der sich ohne Raumladungskompensa t ion  fokussieren 
und  t r ennen  l~iBt, ergibt  sich aus der AbscMtzung  (34): 

a ' l S , - ~  ( L  . .~ . A ~ )  -~. (38) 
Daraus  folgt 

ImaxN L . v .  z l A .  (39) 

d) Die notwendigen H F - S p a n n u n g e n  und  HF-Le is tungen  ergeben 

sich aus a und  q (6). 
V , ~ v 2 . A ;  N N A 2 . r  (40) 

Die Tabelle 5 gibt  eine CTbersicht fiber die Arbei tsbedingungen fiir 
gr6Bere ~{assen. Sie sind ftir zwei ~fassenfilter verschiedener L~inge 

Tabelle 8 

Atomgewicht A 

Notwendiges Auf- 
16sungsvermO- 
gen A/AA 

Elektroden- 
abstand 2t% 

Feldlgnge L 

HF-Frequenz v 

HF- Spannung 
am System 2.V 

HF-Leistung 
(Q = 400) Zv" 

Zut~issige Ein- 
schu~3energie eU B 

Au ff/ingerstrom I 

Raumladungsein- 
fluD a'/ I 

Maximaler Strom 
(a'  = 0 ,2 )  /max 

Substanzmenge pro 
mA und pro Std 

r  

m 

•iHz 
kV 

k%V 

keV 

mA 

25 t00 t0o 

25 100 100 

3 

2,56 --2~6 2,56 

4,8 t9,2 19,2 
I 

0,3 5 10 

2,0 0,5 2,0 

3 

0,04 0,04 I 0,02 I/mA 

m, i :i 5 o 
mg I I 3'7 ~A.h 

I 
200 200 _ _  

200 200 

3 3 

8 6 

1,5 ] 2,22 

t2,7 28,8 

7,3 19 

3 0,75 

0,01 0,023 

17,3 8,7 

7,5 7,5 

200 

100 

2,0 

23,5 

tl ,0 

2,5 

0,013 

15,7 

7,5 

angegeben. Man sieht, dab erheblich weniger Leis tung notwendig  ist, 
Welln die Frequenz  geringffigig verkleinert  und  das System entsprechend 
verl~tngert wird. 

Der Deutschen Forschungsgemeinschaft sei fiir ein Stipendium gedankt, 
tier Arbeitsgemeinschaft fiir Forschung des Landes Nordrhein3Vestfalen fiir die 
finanzielle Unterstfitzung dieser Arbeit. 


