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Sammanfattning

Den hér rapporten detaljerar en generell bakgrund och teori fér modern flyg-
tidsmasspektrometri och anviander det har ramverket for att kalibrera och optimera
jondelen av en elektron-jon-korrelationsspektrometer vid namn FERMI-FELCO.
Jondelen baserades pa en trefilts Wiley-Mclaren modell. Optimeringen fokuserade
pa massupplosningen och uppsamlingseffektiviteten genom att bestdmma optimala
varden for spektrometerns ldngd och styrkan pa de elektriska filten som anvénds
for att accelerera jonerna.

Arbetet utférdes enbart med numeriska simuleringar och analytiska metoder.
For simulering anvindes i stor utstrickning mjukvaran SIMION, med malet att fin-
na en uppséattning parametrar som gav en tillrécklig massupplésning utan att offra
uppsamlingseffektivitet. Slutsatsen &r att ett stort antal anvindbara l6sningar exi-
sterar som alla resulterar i tillrdcklig massupplosning och uppsamlingseffektivitet,
men med begriansningar inférda av den tillgdngliga utrustningen krévs en avvigning
av de tva.

De rekommenderade parametrarna for den specifika spektrometern FERMI-
FELCO presenteras i rapporten, samtidigt som den generella teorin och metoderna
i arbetet kan anvéndas for spektrometrar med liknande design.

Nyckelord:FERMI-FELCO, masspektroskopi, massupplosning,
uppsamlingseffektivitet, Wiley-Mclaren princip, korrelation, SIMION, flygtid, optimering

Abstract

This thesis details the general background and theory of modern time-of-flight
mass spectrometry and uses it’s framework to calibrate and optimize the ion part of
an electron-ion correlation spectrometer called FERMI-FELCO. The ion part was
based on a three-field Wiley-Mclaren model. The optimization focused on the mass
resolution and collection efficiency conditions by determining the optimal values for
the length of the time of flight path and the strength of the electrical fields used to
accelerate the ions.

The work was done using solely numerical simulations and analytical methods.
The simulations were made with heavy use of the software SIMION, with the goal
of finding a set of parameters that gave a sufficiently high mass resolution with-
out sacrificing collection efficiency. The conclusion is that a wide range of useful
solutions are available that all result in sufficient mass resolution and collection
efficiency, but with a constraint imposed by the equipment a trade-off is required
between the two.

The recommended parameters for the specific spectrometer FERMI-FELCO
are presented in this thesis, but the general theory and methods detailed can be
used for spectrometers with a similar design.

Keywords:FERMI-FELCO,mass spectroscopy, mass resolution, correlation, collection efficiency,
Wiley McLaren principle, time of flight, optimization, SIMION
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falt” hér?
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At some point,

Richard made a valid joke in
saying that soon we can start a
large scale production of those
spectrometers and sell them very
similar to the concept of Ikea,
and indeed, I think everybody
should have one at home.

RAIMUND FEIFEL

Optimering hade kanske vart
bra att kunna.
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1 Introduktion

Atomens uppbyggnad, beteende och egenskaper har sedan bérjan av 1900-talet studerats inten-
sivt, vilket har lagt grunden fér manga framsteg i manga discipliner inom vetenskapen. Till stor
del kommer kunskapen om atomen fran spektroskopin, som erbjuder ett kraftfullt verktyg for att
undersoka mycket sma strukturer. Egenskaperna for system av stora molekyler och manga par-
tiklar kraver dock modeller av hogre komplexitet &n innan och ddarmed avancerad méatutrustning
som kan mojliggéra genomgaende undersokning av sddana system.

1.1 Spektroskopi

Spektroskopi &r ett samlingsnamn for de experimentella metoder som underséker sambandet
mellan stralning och materia. Spektroskopin hade sin bérjan med Newtons experiment med ljus
och prismor, da han visade att vitt ljus bestod av ljus med flera olika vaglangder. Spektroskopin
begransades till en borjan av makroskopiska strukturer och elektromagnetisk stralning i det syn-
liga spektret. I kemin kunde &mnen snart identifieras via deras spektrer och framstegen inom det
omradet, med klassificering av specifika vaglangder och metoder, lade grunden till spektroskopi
som ett analytiskt verktyg inom vetenskapen [I][2]. Framsteg inom teknik och forskning gjorde
det mojligt att studera elektromagnetisk stralning utanfor de synliga vaglingderna, men ocksa
stralning bestaende av partiklar som till exempel elektroner.

De hir metoderna var grundliggande for att avgora kvantmekaniska teorier och hypoteser.
Ett exempel dr Rutherfords experiment med guldfolie och alfapartiklar, som gav en uppfattning
om atomens struktur [3][2]. Genom spektroskopi kunde ocksa energiévergangar i atomen observe-
ras som ljus av bestdmda vaglangder. Uppfinnandet av lasern pabdrjade vad som kan kallas den
moderna eran av spektroskopin [4]. Idag &r spektroskopi en av de grundliggande och anvind-
bara metoder som finns for att fa en inblick i férlopp som sker pa molekyl- och atomniva. Som
en naturlig foljd av de manga tillimpningsomradena finns det en stor variation spektroskopiska
metoder. Gemensamt for alla &r bestimmandet av ett undersékningsobjekts egenskaper genom
studerande av ett spektrum, det vill sdga undersékningen av en parameter som varierar konti-
nuerligt i ett intervall. Parametern kan vara allt fran stralning, massa, kinetisk energi, beroende
pa vad som undersoks och den valda metoden.

Den del av spektroskopi som behandlas i den hér rapporten kallas masspektroskopi och ba-
seras i urskiljandet av partiklars massa for att kunna bestdmma typen av partiklar s& vil som
andra egenskaper. Det grundas i hur atomer eller molekyler interagerar med elektromagnetisk
stralning. Den fotoelektriska effekten medfor att stralning med tillrackligt hog energi joniserar
atomer, det vill sdga separerar elektroner fran atomkéirnan, vilket leder till separerade elektro-
ner och joner. Urskiljning av partiklarnas massa ger sedan upphov till det masspektrum som
undersdks.

1.2 FERMI-FELCO

Grunden till den specifika spektrometer som understks i den hér rapporten lades i tva artiklar,
varav en beskrev metoder for att anvinda klassiska koincidensmétningar for att beskriva ener-
gikorrelationerna for elektroner fran samma atom [5]. Den andra detaljerade anvindandet av en
fri-elektron-laser (FEL) for att f& ner experimenttiderna [6]. En kombination av de tva tekni-
kerna demonstrerades i en tredje artikel [7] och ledde konstruktionen av en spektrometer kallad
LSLC-FELCO, dér LSLC star for Linac Coherent Light Source, en FEL beldgen i Stanford, Ca-
lifornia, for vilken spektrometern var speciellt designad. FELCO star for "COrrelation studies
at a Free Electron Laser”. Spektrometern i den hér rapporten &r en fortsdttning pa det arbetet



och innefattar frimst ett samarbete mellan Goteborgs Universitet och FERMI-labbet i Trieste,
Italien. Spektrometern kallas darfor officielt FERMI-FELCO. Spektrometrar av den hér typen
kan ge insikt i de komplicerade forlopp som sker vid excitationer av elektroner och jonisation av
molekyler, samt 6ppna upp fér en méjlig modellering 6ver vilka héndelser som dr mest prevalenta
inom vilka férhallanden. Modeller av den typen kan vara till stor nytta vid férstaelsen av miljéer
utsatta for mycket hard stralning, som till exempel yttre atmosfiren [2].

1.3 Syfte

Syftet med arbetet i rapporten adr att med existerande teori och numeriska simuleringar som
bas experimentellt konfigurera en elektron-jon-korrelationsspektrometer sa att den samlar upp
s& mycket av den utséinda informationen som mojligt. Dess funktion kommer att beskrivas ut-
forligare i andra avsnitt i texten, men grovt forenklat kan det ségas att den har mojligheten att
analysera bade elektroner och joner separat men samtidigt, vilket ger en mojlighet att analysera
sambandet mellan de tva méitningarna.



2 Reaktioner och matmetoder

Eftersom spektroskopin i rapporten utgar fran analys av elektroner och joner krévs det en killa
som kan generera de partiklarna. Det ar dock viktigt att komma ihag att det &r provet, eller typen
av partikel som &r viktigt i experimentet och att spektroskopin endast ar ett sétt att analysera
de har partiklarna. Med det hér i dtanke kan typen av prov variera avsevirt, men vanligt &r
organiska molekyler, exempelvis proteiner, eller andra stérre molekyler.

2.1 Jonmisering av partiklar

Genom att jonisera molekylerna med elektromagnetisk stralning, det vill sdga genom den fo-
toelektriska effekten frigérs joner och elektroner som sedan kan analyseras i spektrometern.
Den stralning som anvénds anpassas till de egenskaper som skall undersckas, men ett grund-
laggande krav ar att dess energiniva &r tillrdckligt hog for att kunna jonisera de undersokta
partiklarna. Som tidigare ndmnts adr den géllande spektrometern designad for anvéindning med
en fri-elektron-laser i energiniva runt rontgenstralning. Det finns ingen strikt definierad gréns
for rontgenstralning, men den definieras i den hér rapport till att vara 6ver 300 elektronvolt, for
att vara konsekvent med tidigare artiklar pa dmnet [§]. Fri-elektron-lasrar bygger pa principen
att elektroner accelereras till relativistiska hastigheter och sedan lata dem passera 6ver magneter
vars poler alternerar. Resultatet blir att elektronerna férdas i en sinusformad bana parallellt
med magneterna och utsénder elektromagnetisk stralning ldngs med banan. Stralning framstéllt
pa det har séttet kallas synkotronstrdlning. Stralningen &r inkoherent men med lamplig mani-
pulering med hjélp av en yttre laserkilla kan stralningen fas att bli koherent med laserkéllan.
Fri-elektron-laser ger fordelen av laser med mycket héga vaglangder, men med nackdelen av stora
anldggningar som endast finns pa ett fatal platser i Europa [9]. Det dr dock inte alltid s& enkelt
att en puls av stralning frigér en elektron som sedan kan analyseras. For att f& en helhetsbild
maéaste de mer komplicerade férloppen som kan ske vid interaktionen mellan ljus och materia
beskrivas. En excitation av en elektron kan gora molekylen instabil och fa den att sonderfalla
i diverse joner. Det ar ocksa mojligt att de partiklar som uppstar vid sonderfallet dr oladdade,
men dven de kan i sin tur exciteras och sénderfalla.

Enklast &r att mer dn en elektron fran en atom exciteras, s& kallad multipel fotojonisation
och i de fallen &ar det viktigt att kunna urskilja om elektronerna exciterades fran en eller flera
molekyler. Ett annat exempel ar den sa kallade Augereffekten som sker vid excitation av en
elektron ndra kidrnan. Den exciterade elektronen lamnar ett "hal” néra kdrnan, vilket f6ljs av att
en elektron i de yttre skalen faller ned i vakansen i innerskalet under utséindande av energi. I
majoriteten av fallen for molekyler som bestar av relativ 1atta atomer tas energin upp av en tredje
elektron som, om energin &r hég nog, lamnar kiarnan genom exciation. Det férekommer dven att
energin sénds ut i formen av elektromagnetisk stralning. Efter den férsta Augerprocessen kan
en andra Augerprocess ske, da den sista exciterade elektronen ocksa lamnar ett "hal” efter sig,
varpa ytterligare elektron kan falla ner och sa vidare. Processen kan upprepas ett flertal ganger
och kallas da Augerkaskad.

2.2 Korrelationsmatningar

Fenomenen ovan kan ske samtidigt vid jonisation av atomer eller molekyler och det krévs darfor
ett matinstrument som kan urskilja ursprunget till de olika elektronerna. En effektiv metod,
vilket ocksd dr den anvinda metoden for projektet, ar sa kallad korrelationsmétning. Enskilda
elektroner, &ven i grupp, tillfér inte alltid nog information om férloppet for att ge en tydlig bild
om systemets tillstand och utveckling. Men om joner samtidigt fangas in, kan dem ge en tydligare



bild av férloppet. En enkel version kan vara att tva elektroner registreras av detektorn. Om en
jon registreras under samma tidsintervall som de tva elektronerna och har laddning 2e, ar det
rimligt att anta att bada elektronerna associeras med en stabil moderjon. Om istéllet tva joner
detekterades med laddning 1e var, &r det rimligt att anta att elektronemissionen ledde till ett
exciterat elektroniskt tillstand i det joniserade systemet. Samtidigt kan det ge information om
direkta bortfall, som exempelvis i fallet av att en elektron av tre inte detekteras. Om da en jon
med laddning 3 e syns i spektret antyder det att en elektron har fallit bort ur resultaten.

Korrelationsmétningar stéller dock hogre krav pa utrustningen och ger mer komplicerade
métningar &n att méta elektroner och joner separat. Det &r viktigt att veta tidsforskjutningen
mellan joner och elektroner, det vill sdga nér elektroner och joner som hor till en specifik strél-
ningspuls kommer fram till respektive detektorer. En korrekt kalibrerad korrelationsuppstéallning
ar dock i slutédndan ett mycket kraftfullt verktyg for masspektroskopi.



3 Spektrometrar och deras komponenter

En spektrometers design kan variera mycket. Aven spektrometrar som utnyttjar samma metod &r
i princip alltid skraddarsydda till ett specifikt syfte. Den generella teorin bakom deras funktion ar
dock ofta baserad pa tidigare arbeten, vilket dven géller for FERMI-FELCO. 1955 publicerade W.
C. Wiley och I.H Mclaren en artikel [10] som fokuserade pa designen av en ny typ av spektrometer
som mojliggjorde métningar med mycket hogre massupplosning &n tidigare. FERMI-FELCO &r
en vidareutveckling pa den typen av spektrometer och dess funktion och design detaljeras i det
hér avsnittet.

3.1 Time-of-flight och Wiley-Mclaren

Rapporten baseras pa den gren av spektroskopi som kallas fér masspektroskopi, specifikt time-
of-flight masspektroskopi (TOF- masspektroskopi). Precis som namnet antyder &r den uppmétta
storheten massan pa de joner som undersoks. Det ar mdojligt att analysera andra laddade par-
tiklar som till exempel elektroner, men eftersom en elektrons massa &r valkdnd och mycket liten,
kan istédllet kinetisk energi métas enligt samma princip. Elektronernas kinetiska energin kan i
sin tur l4tt relateras till deras bindningsenergi under forutsidttning av anvindandet av en joni-
sationskélla med mycket véldefinierad energi. Ekvationer i avsnittet utan referens har hamtats
fran artikeln Theoretical study of space focusing in linear time-of-flight mass spectrometers [11],
som gar igenom den grundldggande teorin bakom TOF-masspektroskopi.

TOF-spektroskopi utnyttjar sambandet mellan en partikels laddning och kinetiska energi
genom att méta tiden det tar for partikeln att fardas en specifik stricka. Enligt ekvation [I|nedan
har en laddad partikel i ett elektriskt fdlt en potentiell energi proportionell mot spadnningen.
Enligt klassisk fysik accelereras partikeln av potentialen och den potentiella energin konverteras
till kinetisk energi enligt ekvationerna nedan.

E, =qU (1)

1
Ey = imUQ

(2)

E, = B 3)

Partikelns hastighet gar ddrmed att relatera till de elektriska falten och om strickan d parti-
keln fardas samt partikelns laddning &r kdnd, fas ett samband mellan partikelns flygtid och dess
massa med ekvation (0] enligt [12].

d m
=y ©

De ovanstaende sambanden i ekvationer - @ utgdr grunden i TOF-masspektroskopi.

Den del av FERMI-FELCO som kalibreras i den hér rapporten &ar baserad pa en s kallad
Wiley-Mclaren-spektrometer. I grunden bestar Wiley-Mclaren-modellen av en lang bana, eller
tub, en detektor i &nden av tuben, samt elektromagnetiska filt som appliceras av elektroder
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Figur 1: Wiley-Mclaren spektrometer av enfiltsmodell samt dess utsignal. Jonerna
accelereras i regionen langst till vinster for att sedan fardas med konstant hastighet
genom mittsektionen. Till slut traffar de detektorn som genererar en spéanning
som oversétts med en analog-till-digital-omvandlare (ADC) och ger upphov till ett
spektrum i tidsled. Atergiven fran [g].

rakt 6ver banan. De joner som bildas vid métningarna accelereras av filten och upptar en viss
kinetisk energi, enligt ovan. En illustration av uppstéllningen syns i figur [I] Med den hér bilden
som bas definieras ett kartesiskt koordinatsystem med z-axeln parallellt med tuben, y-led rakt
uppét och z-led in mot pappret. For att jonerna ska fardas fritt i tuben skapas ett vakuum i
det slutna systemet med en serie av pumpar, ner till ett tryck av mest 1073 Pa. Systemet har
huvudsakligen cylindrisk symmetri, men en del faktorer hanteras separat i y-och z-led, vilket gor
kartesiska koordinater att féredra i 6vrigt. De félt som genereras av elektroderna fungerar ocksa
som linser, analogt med funktionen hos en optisk lins. Falten har alltsad uppgiften att accelerera
samt fokusera jonerna.

Efter interaktionen med falten fardas de med konstant hastighet i ett faltfritt omrade och
traffar dérefter en detektor som registrerar laddning och tidpunkt (alla joner med samma massa
och laddningsférhallande har efter en tid ¢ firdats genom spektrometern och tréiffat detektorn).
Helt idealt hade varje jon som fardas genom banan traffat detektorn, i vilket fall dess massa hade
kunnat urskiljas perfekt.

Dock ar det inte fallet i praktiken. Wiley-Mclaren-modellens effektivitet beror helt pa tva
olika faktorer: Den sa kallade massupplosningen och uppsamlingseffektiviteten.

Uppsamlingseffektiviteten ar helt enkelt andelen joner som tréffar detektorn av de som skickas
ut. Massupplosning &r dock lite mer komplicerat, kortfattat ar det spektrometerns forméaga att
urskilja olika joners massor. Om alla joner med samma massa till laddningskvot hade accelererats
vid exakt samma lage, med samma initiala hastighet och fardriktning, hade de alla fardats samma
striacka under samma tid t. I verkligheten har de exciterade jonerna en startposition spridd i ett
omrade runt provet. Eftersom de d& fardas under en ldngre eller kortare stricka och tid kommer
masspektret ocksa att ge en variation i de uppmétta massorna, vilket betyder att spektret kommer
ge en spridning runt de aktuella massorna. Om kalibreringen av spektrometern inte ar utférd pa



ett korrekt satt ar det i princip omdéjligt att urskilja vilka joner som har registrerats, da det inte
ar mojligt att urskilja deras massor. For att kunna utféra en korrekt kalibrering av spektrometern
maéste de relevanta parametrarna och deras paverkan pé systemet identifieras.

Eftersom massupplésningen har sin grund i hur spridda jonerna &r i rummet ar det natur-
ligt att borja dér. Skillnaden i position ger upphov till en tidsskillnad som ger en osdkerhet i
resultaten, det vill siga att en kontinuerlig tidsforskjutning ocksé ger upphov till en kontinuerlig
forskjutning av masspektret.

— d

T1 = u + @2 (7)
al U1

v = (U(Q) + 2a1d1)1/2 (8)

I ekvation ges flygtiden hos en jon i ett enféltssystem, dér v, ar dess sluthastighet och ges
av ekvation . aq ar accelerationen fran faltet, dy striackan den fardas i det accelerationsfria faltet
och ug ar den initiala hastigheten i riktningen mot detektorn. d; ar lingden pa det elektriska
faltet, eller strickan under vilken jonen accelereras, om den startar direkt i den av ljuskéllan
aktiverade regionen. Det hér giller alltsa for det ideella fallet. I praktiken kommer varje jon
accelereras under en striacka di + dx, dar dz ar en godtycklig, liten forskjutning i accelerations-
ledet. Tidsskillnaden mellan joner kan generellt skrivas som i ekvation @[)

AT = T(dy) — T(dy) 9)

1}17U0+’027’Ul+$

Ty = (10)

ay a2 V2
Med den stérda variabeln d; = d; + dz. Ekvation géller i sin tur for tvaféltssystem och
det ar tydligt att anvindandet av ett extra falt ger upphov till ytterligare en term i ekvationen.
Analogt géller att i ekvation Okar varje index med 1, dér v; da blir den kinetiska energin for
jonen efter det forsta faltet. Vid anvindning av fler falt upprepas resonemanget, da varje falt
analyseras med hjilp av det tidigare féltet. For det tredje féltet skulle da varje index dka med 2
i ekvation , for det fjarde med 3 och sa vidare.

ar=y (%) E) (1)

n=1 dy

Vid godtyckligt antal falt m kan den har tidsskillnaden skrivas som en Taylorserie pa formen
ekvation . Flera falt modifierar ocksa de andra ekvationerna. For att minska inverkan av
forskjutningen éx och fa en bra kalibrering skall serien alltsd modifieras s& att den har s litet
viarde som mojligt for alla dz. Eftersom absolutbeloppet av termerna i en Taylorserie ar av
avtagande storlek pa det totala resultatet innebér en kalibrering av n:te graden att alla termer
bortom den n:te sétts till noll. Antalet falt i modellen begransar dock antalet termer som kan
hanteras pa det hér séttet.

Som exempel kan en enfiltsmodell endast 16sas upp till férsta ordningen och fér hégre ord-
ningar maste fler falt utnyttjas. Uppskattningsvis ges den hogsta ordningen som kan uppnéas av
2m — 2, dar m > 1 &r antalet filt [I1]. Resultatet blir att for tva falt kan hogst en 16sning
av andra ordningen ges. FERMI-FELCO utnyttjar tre falt, vilket gor det teoretiskt mojligt att
uppna en kalibrering av fjarde ordningen. I praktiken skulle det héar dock kréva en noggrannhet
hos parametrarna av runt 0,1 — 1% [11], vilket kan anses vara for snévt for att kunna uppnés
i praktiken, da alla langder i spektrometern, férutom ldngden pé det faltfria omradet, redan ar
fixerade.



Det ekvationssystem som bestammer kalibreringen av massupplosningen ges av ekvationer
- och en 16sning av dem ger alltsa en kalibrering av fjdrde ordningen. Med den tidigare
diskuterade bakgrunden utgick dock arbetet fran att uppné en kalibrering av andra ordningen,
vilket betydde att endast ekvationer - behandlades. De relevanta parametrarna dr som
tidigare E-filten och deras langd i z-led, samt lingden pa den féltfria delen. Det &r dock viktigt
att papeka att i kalibreringsekvationerna nedan ar det forhdllandet mellan E-falten och langder
som paverkar och alltsd inte de absoluta viardena som ar viktiga. Langdkvoterna definieras som
L; = % och spanningskvoterna som R; = % X gesav X =1+ d?gl och ar alltsd 1 om
den kinetiska begynnelseenergin dr noll. I verkligheten har varje jon en kinetisk energi, men vid
anvandandet av de hir ekvationerna antas det att Uy << dy F, varfor X ansétts till 1. Dock &r
det viktigt att papeka att den kinetiska energin inte forsummas i 6vrigt, men eftersom endast ett
fatal reaktioner ger upphov till hég kinetisk energi betyder det att ekvationerna ger anvindbara
I6sningar i storre delen av fallen, samt ger acceptabla resultat vid hogre U,. Hjdlpparametern
K, infors for att forenkla ekvationernas utseende och ar definierat som K,,, = 1+ %.

I 1 K \'°/ 1 1 1]
2XK; (K3)1'5<1 - ) + (3> ( - ) +—|—-3Ly=0 (13)
L 2 K3 2 3 3]
I 1 K\*°/ 1 1 1]
2X K3 (K3)2~5<1 — ) + (K> ( - ) +—|—-5Ly=0 (14)
L 2 3 2 3 3
I 1 K \>%/ 1 1 1]
X Ks|(K3)3° (1 — — =3 — — — )4+ — | —7Ls=0 15
3_( 2 ( R2)+(K3> (R2 R3)+Rs_ ! (15)

Kalibreringen har hittills endast hanterat massupplosning, men den tidigare ndmnda upp-
samlingsformagan ar samtidigt mycket viktig. Kort sagt dr det hur méanga av de jonerna som
fardas i spektrometern som detekteras av MCP:n. Som senare kommer att konstateras (i avsnitt
ar det av intresse att sprida ut jonerna pa MCP:n i s stor grad som mdojligt, utan att offra
hur manga joner som traffar detektorn. Pa grund av den komplicerade geometrin med avseende
pa elektrodernas linseffekt ar dock ekvationer motsvarande — géallande uppsamlingsforma-
gan okdnda. Dérfor hanteras kalibreringen av uppsamlingsformagan mer kvalitativt. Generellt
kan det dock sdgas att till skillnad mot massuppldsningen sa dr det de absoluta virdena pa
langderna och filtstyrkorna som paverkar resultatet.

Paverkan av ldngden pa uppsamlingseffektiviteten beskrivs enklast med hjélp av rymdvin-
keln. Eftersom rymdvinkeln &r inverst proportionellt mot kvadraten av avstandet till provet
innebér det att den effektiva traffytan minskar med ckande avstand. Om en jon startar med en
viss kinetisk energi samt fardas i en bana som avviker fran z-led med en viss vinkel kommer, om
banan &r tillrackligt 1ang avvika till sa stor grad att den missar detektorn, eller traffar cylinderns
viaggar. En alltfér lang banlingd kan da paverka uppsamlingsformagan negativt. Angaende de
elektriska filten &r deras sammanlagda bidrag mycket komplicerat att enkelt sammanfatta, men
kan approximeras med det forsta faltets effekt. Faltets styrka kommer avgora hur starkt joner-
na accelereras i z-led, vilket innebér att en liten avvikelse i de andra leden kommer & mindre
paverkan vid en hog hastighet i z-led.



3.2 Spektrometer

FERMI-FELCO ér en sa kallad elektron-jon korrelationsspektrometer. Den utnyttjar TOF i tva
banor, en for elektroner och en for joner, ddrav elektron-jon-prefixet. De partiklar som skall
analyseras sldpps in i gasform till en kammare som belyses med en laserstrale. I en férenklad bild
av spektrometern kan den ses som tvé enskilda spektrometrar med en gemensam startpunkt for
de laddade partiklarna. Verkligheten &r dock inte s okomplicerad, men det ger en uppfattning om
spektrometerns uppbyggnad. De elektroner och joner som rér sig i spektrometern kommer bada
fran samma partikelprov. Nar gasen tréffas av laserstralen joniseras partiklarna och Gverlappet
av laserstralen och gasen ger upphov till en killa av laddade partiklar. Separationen av joner
och elektroner sker genom att utnyttja att elektronernas héga hastighet och laga massa relativt
jonerna, vilket gor det mojligt att applicera ett B-falt som péaverkar elektroner kraftigt och
ldmnar jonerna relativt oberdrda. Elektronerna fardas dérefter i en bana som definieras av tva
magnetfilt: ett mer lokaliserat men starkare filt (ca 1Tesla), som tvingar in elektronerna i
parallella banor i x-led, samt ett svagare, men mer utbrett filt som genereras av en solenoid,
med styrka i ordningen 1 mT. Solenoiden utnyttjar Lorentzkraften, enligt

F=q[E+(vxB) (16)

som innebédr att ett magnetfilt genererat av en solenoid kommer fa elektronerna att fardas i
en korkskruvs-formad bana ldngs med solenoiden. Den hir metoden av att anvinda magnetfélt
for att fanga elektroner kallas for magnetisk flaska. Jonerna blir ddremot mindre paverkade av
B-félten pa grund av deras storre mass-till-laddningsforhallande (1u/e) f6r den minsta jonen
gentemot 5,48 - 10~*u/e for en elektron).

Eftersom elektronerna har en hog initial hastighet kommer de ocksé ldmna joniseringsomra-
det snabbare &n jonerna. Nér de lamnat omradet appliceras ett antal elfdlt under en mycket kort
tid, ca 200 nanosekunder. Elfélten accelererar jonerna i riktningen motsatt elektronerna, analogt
med en trefilts Wiley-Mclaren. Tillsammans mdjliggoér de tva banorna korrelationsmétningar,
som beskrevs i avsnitt 2.2] En mycket forenklad bild av processen kan ses i figur [2}

3.3 Micro-channel plate detektor

For att detektera partiklarna anvéinds tva laddningskénsliga micro-channel plate (MCP) detekto-
rer. De placeras i var sin énde av spektrometern (se figur [4)) och detekterar elektroner respektive
joner. Varje gang en laddad partikel traffar en platta genererar detektorn en pulsformad spénning
och pa sa sdtt markeras partiklarnas lage i tiden. Ett illustrerande exempel pa utdata fran en
MCP kan ses i figur

En MCP bestar i princip av méanga sma elektronmultiplikatorror pa en glasplatta. Varje
multiplikatorror eller kanal som det ocksa kallas har en typisk diameter pa nagra 100 nm och &ar
ca 1 mm langt. En platta producerar 10* elektroner for varje infallande laddad partikel. Genom
att kombinera tva plattor kan en forstirkning pa 107 erhallas [8]. Den av MCP:n forstiirkta
elektronsignalen kan sedan detekteras som en spanning 6ver en metallanod med forslagsvis ett
oscilloskop.

En detalj som ar viktig att uppmérksamma d&r MCP:ns uppladdningstid efter urladdning.
Efter att en laddad partikel har triffat en kanal i plattan urladdas den kanalen en kort tid,
vanligtvis ca 20ms [I3]. Under den hir perioden kan kanalen ej detektera yttligare partiklar



Tvarsnitt mellan

gas och laser Partiklar i gasfas

Magnetfalt tvingar
elektroner i Magnetfalt

200 ns Accelereras av tre
fordrdjning E-falt

Jonisation av
partiklar

parallella banor

Halls kvar av magnetfalt
fran solenoid

Féardas i faltfri region

Information fran MCP
Traffar MCP 1 samlas till Traffar MCP 2

korrelationsméatning

Figur 2: En férenklad bild 6ver héndelseforloppen i FERMI-FELCO och de di-
verse partiklarnas bana. Processen borjar med interaktionen mellan laser och par-
tiklar, som sedan joniseras via den fotoelektriska effekten. Separationen av joner
och elektroner sker sedan genom utnyttjande av en magnetisk flaska som likrik-
tar elektronernas rorelse, for att sedan applicera elektriska falt 6ver jonerna som
accelererar dem i en riktning motsatt elektronerna. Darefter fardas de i en faltfri
region. En andel av elektronerna och joner triffar sedan MCP1 respektive MCP2
och information om den kinetiska energin (elektroner) och massan (joner) fran
samma reaktion kan sedan anvindas som korrelationsmétning. Efter att matning-
en registrerats deaktiveras de elektriska falten och processen aterupprepas.

10



Figur 3: Tvarsnitt av jondelen for FERMI-FELCO. Faltet E; bestdams av potenti-
alskillnaden mellan e och f i figur [l Hér har z-axeln definierats som den i figuren
horisontella symmetrilinjen med riktning at hoger medan y-axel &r definierad orto-
gonalt mot z-axeln i papprets plan uppat. Den sista axeln z definieras ortogonalt
mot planet in i pappret.

Figur 4: Tvarsnitt av elektron-jon-korrelationsspektrometern i dess helhet med
justerbara elektroder markerade med bokstéver. Notera att avstanden i figuren in-
te ar skalenliga utan anpassade for 6verskadlighet. Partiklar bestralas i den strec-
kade linjen varpa joner accelereras till vinster av spianningen 6ver e och f medan
elektronerna tvingas till héger med hjilp av permanentmagneten i e. Jonerna fo-
kuseras och accelereras sedan med hjalp av de linser som elektroderna ¢, d och
e bildar for att sedan flyga fritt fram till detektorn i ¢ som tillsammans med
cylinderns viagg b halls vid samma potential som c.
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Figur 5: Elektronmultiplikatorror |5a samt micro-channel plate (MCP) . MCP:n

bestar av manga sma elektronmultiplikatorrér med ett glasliknande material i fo-
garna. Varje multiplikatorror forstarker sedan infallande laddning och tillsammans
med de andra multiplikatorroren upp en méatbar spanning 6ver plattan. Atergiven
fran [§].

tills det att kanalen aterigen ar uppladdad. En tidigare studie visar att lagenergetiska joner med
kinetisk energi i omradet 2keV till 50 keV har detektionsgrad 60 %-85 % [13].

Det intrinsiska bortfallet i en MCP gor det viktigt att sprida ut partiklarna till s& stor
grad som mojligt pa den tillgingliga plattan, for att se till att s& méanga partiklar som mojligt
detekteras. En traffbild av partiklar pa plattan som ar alltfor utspridd kan dock leda till att
partiklar inte traffar plattan éverhuvudtaget och ddrmed sénka andelen detekterade joner.

For att plattorna skall kunna operera krivs ett hdgvakuum med ett maximalt tryck 1073 Pa

18-
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4 Simulering

Déa de elektriska falten till stor del genereras av elektromagnetiska linser &r det svart att analy-
tiskt ta fram modeller for jontrajektorierna. Som tidigare ndmnts finns det teori for att analytiskt
forutsdga flygtiderna, vilken till stor del ocksa bygger upp forutséigelser for massupplésningsfor-
magan.

Forutségelserna som presenterats tidigare dr dock anpassade for Wiley-Mclaren-
spektrometern och inte den som syns i figur @] Den annorlunda geometrin och teorins oférméaga
att forutspa uppsamlingsférmégan gor det nédvandigt att rdkna trajektorierna numeriskt genom
att forst 16sa ut de elektriska félten och sedan 16sa rorelsekvationerna for elektronerna.

4.1 SIMION

For att genomféra de numeriska berdkningarna anvindes huvudsakligen programvaran SIMION.
Med SIMION ér det mojligt att modellera en omgivning med specifika elektromagnetiska egen-
skaper, med de resulterande filtens utseende. Genom att sedan simulera partiklar som fardas i
falten ar det mojligt att visualisera och berdkna partiklarnas bana i omgivningen. I det hér fallet
konstruerades omgivning till att likna den fysiska spektrometer som refereras till i rapporten.

Genom att stélla in olika parametrar som lingd pa spektrometern, de elektriska faltens
styrka och férhallandena mellan falten, kunde sedan partiklarnas kinematik simuleras och deras
viag genom spektrometern undersékas. De omgivningar som anvidndes i SIMION specificerades
genom sa kallade .GEM-filer, dér de 6nskade strukturerna i modellen lades in genom kodning.
SIMION utgér fréan ett rutnét vars rutor fylls pa med de dnskade egenskaperna. Se appendix [B]
for ett exempel pa .GEM-kod. Den hir specifika koden skapar randvarden f6r den elektrostatiska
potentialen som SIMION sedan anvénder for att ta fram de elektriska filten genom att 16sa
Laplace ekvation [14]. Nar spektrometern och dess falt har konstruerats i SIMION kan sedan
partiklar skickas fran en kélla nagonstans i spektrometern. Kéllan och dess partiklar kan variera
i utbredning, initial kinetisk energi, massa, laddning, riktning och i stort sett alla parametrar
relevanta for atoméra partiklar.

SIMION har ocksé ett programmeringsgransnitt (API) for spraket Lua, vilket betyder att
instéllning av parametrar och loopning av flera olika konfigurationer kunde hanteras via ett skript
istdllet for manuell hantering och grafiska element i programmet.

4.2 Mal

Problemet bestod i att optimera massuppldsningen och att maximera uppsamlingsféormagan hos
spektrometerns jondel genom att variera de elektriska potentialerna samt lédngden pa den acce-
lerationsfria delen dy (se avsnitt [3.2). dy &r proportionell mot den fixa lingden d; med kvoten
Ly=%,

Massupplosning dr ett méatt pa hur sma massor som gar att urskilja och darmed ocksé ett
matt pa spektrometerns precision. Upplosningen tecknas reciprokt till den av [I5][16] definierade

massupplosningsstyrkan enligt ekvation .

2AT AM
T M
Déar M ar den verkliga massan for en specifik partikel och AM &r avstanden till den ndrmsta
massa som kan urskiljas i ett masspektrum.
Den andra egenskapen som instéllet skulle maximera var instrumentets uppsamlingsformaga
enligt ekvationen

(17)
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N

med N totala antalet joner som har skapats i spektrometern och Ny;;s antalet joner som har
traffat detektorn. Hog uppsamlingsformaga ar extra viktig for korrelationsexperiment eftersom
korrelationsmetoder &r sérskilt anvéndbara tillsammans med kéllor med 1ag repetitionstaks [7].
Det &r ocksa kombinationen av god massupplésning och hég uppsamlingsforméga som &ar ovanlig
i befintliga spektrometrar dar detektionsgraden for joner med massa under 100 u kan vara 20 %
[17]. Darfor har hog uppsamlingsforméaga i princip anvénts som bivillkor till god massupplosning.

For att detektera alla joner kravs forst och framst att alla joner tréffar detektorn och inte
kolliderar med andra delar av spektrometern, eller dker ut genom nagon springa. Dessutom bor
spridningen av joner 6ver detektorytan vara tillrdckligt stor for att MCP:n skall lyckas detektera
alla triffar. Om samma kanal tréiffas for ofta kommer den inte att kunna reagera pa jonen varfor
det &r Onskevirt att sannolikheten att tréffa samma kanal mer &n en gang inom dess "déda”
tid boér minimeras. Strorre spridning minskar antalet joner som inte detekteras (se avsnitt .
Att jonerna tréffar detektorn eller inte dr en binédr egenskap och gar darfor att bestdmma helt i
simuleringarna.

Maxspéanningen som anvands vid experiment i laboratoriet &r 5kV mellan férsta och sista
elektroden. Anledningen till begrdnsningen, ligger i att de hégspanningsbrytare som anvinds
lattare 6verhettar vid spanningar 6ver 5kV och upprepningsfrekvens runt 10 kHz samt for att
minimera risken att gnistor bildas mellan de olika delarna i spektrometern. Risken for gnistbild-
ning kan reduceras med ett gott vakuum och genom att underhalla och rengéra alla ytor inuti
spektrometern[18]. Den 6vre begriansningen av nagon elektrisk faltstyrka, E;, som fick anvéindas
sattes till 1MV /m.

Maximala tillatna faltkvoter, kan uppskattas med ekvationen nedan. For definitioner se av-

snitt 311 AV 5
R2:<d1E1 _2>_2R3

Dér AVpar = 5000V, Ry = £2, Rz = £2 och E) stills in efter behov. Ekvationen ger en linje i
Ry Rs-planet som begréansar antalet mojliga instdllningar for givet Ej.

Sammanfattningsvis kunde malet med arbetet anses uppfyllt om villkoren nedan var upp-
fyllda i simuleringerna.

AV < 5000V
E; <1MV/m
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5 Metod

Genom att simulera partikelkinematiken i SIMION med utgéangspunkt i teorin var det mdojligt
att ta reda pa vilka instéllningar som presterade bést med avseende pa massupplésning och
uppsamlingsférmaga.

Lua-skript
Varde pé fix Simulering i -
. = : Samanstélining Analys av data
Teori parameter SIMION over fri -
bestams parameter av data I MATLAB

Figur 6: En visualisering av den huvudsakliga metoden som anvindes i arbetet.
Fran teorin bestdmdes ett varden pa parametrar som fixerades och simulering-
arna kontrollerades sedan av ett Lua-skript. Skriptet utforde sedan simulering-
ar i SIMION over de ej fixerade parametrarna. Data sammanstélldes sedan och
analyserades i MATLAB och lade grunden till vilka parametrar som fixerades i
nastfoljande simulering och deras vérden.

5.1 Massupplosning

For att simulera massupplosningen for spektrometern skapades ett antal partiklar med samma
massa i tre punkter som var jamt fordelade i x-led, dvs storningar for dy, kring den plats ljus
idealt skall traffa gasen. En spektrometer med maximal massupplosning kommer da att detektera
de olika partiklarna samtidigt och dédrmed endast registrera en massa i ett histogram. Med sdmre
massupplosning kommer istéllet tre olika massor att uppenbara sig (se figurer och, forutsatt
att inget annat &n x-positionen varieras. Bredden for masspektret kommer dé att motsvara ett fel
for massan och ddrmed avgora gransen for upplosningen som ar reciprok till upplésningsstyrkan.
Dérfor har genomgéende bredden for ett spektrum med en foérskjutning i z-led, dz = 0,1 mm,
anvants som matt pa massupplésning i den har rapporten.

Dock anvéndes &ven normalfordelade forskjutningar med halvvérdesbredd pa 0,1 mm i y-led
och 0,01 mm i z-led for att gora resultaten mer realistiska. Anledningen till det var att ljuskéllan
forvantades interagera med gasen inom det har omradet da fokus for en rontgenlampa kan técka
en yta pd 30 um ganger 50 um [8]. For att resultaten skulle vara jamforbara har framforallt
vétejoner H' (protoner) simulerats samt att H' ocksa &r svarast att hantera med avseende pa
uppsamlingsformaga da deras fart ar betydligt hogre andra partiklar med samma energi som &ar
tyngre.

5.2 Uppsamlingsformaga

For att testa uppsamlingsféormagan for olika instéllningar anvéndes i princip samma simulering-
ar som for massupplosning. Den stora skillnaden var att den parameter som varierades var i
huvudsak styrkan pa det forsta faltet E; istéllet for stora omraden av Ro och Rs.

Vid simuleringarna anviindes frimst vitejoner, H', som gavs startenergi 15eV i radiell led.
For att resultaten skulle vara sa realistiska som mojligt accepterades bara de korningar dar alla
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protoner som skapats ocksa hade mojlighet att detekteras, enligt MTt = 1. Det bor noteras att
ingen hénsyn tagits till jonernas repulsiva viaxelverkan i simuleringarna da paverkan pa resultatet
bedomdes vara oproportionerlig mot den extra tid simuleringarna skulle ha tagit med repulsion.

De cylindriska dppningarna mellan de olika filten kan ses i figur 3] och har storlekar, ry,ro =
S5mm och r3 = 6mm samt 4 = 8mm, sett fran hoger i figuren. Fér god uppsamlingsformaga
behovde falten rimligtvis vara starka nog att hinna accelerera partiklarna genom falten innan de
missar nagon av 6ppningarna eller traffar nagon av spektrometerns viaggar.

Ytterligare en tanke i samma anda &r att accelerationstiden bér vara mindre dn elevationsti-
den for de snabba protonerna, men stor nog att inte 6versvimma detektorn och riskera forluster,
som diskuterats i avsnitt 3.3l

Faltstyrkan F; dr den parameter som ar mest intressant for uppsamlingsformagan da den
avgor ovriga falts storlek genom Es = RoEy och E5 = R3F4. E; antog virden 50kV/m, 75kV/m
och 100kV/m. Ovriga tva parametrar som undersdkts, Ry och Rz, har bada varierats mellan 0
och 2.

Uppsamlingsformagan riknades ut for varje uppstéllning genom att dividera antalet detek-
terade partiklar med antalet partiklar som skapats i simuleringen. Notera att ingen hénsyn har
tagits till det eventuella bortfall som sker i detektorn i ovanstdende resonemang, da varken de-
tektorn eller resten av métutrustningen har modellerats sarskilt i gruppens arbete.

5.3 Geometri

Gruppen fick tillgang till en .GEM-fil som sedan modifierades for varje langdinstéllning och spa-
rades som en ny fil. Den egenskap som dndrades var langden pa spektrometerns accelerationsfria
del dy och lingder mellan 10 cm till 35 cm skapades.

Efter att .GEM-filer fér de olika ldngderna skapats lastes de in i SIMION som genererade
en elektrod for varje sammanhéngande geometriskt objekt definierat i .GEM-filen. Nésta steg
SIMION gjorde var att 16sa Poissons ekvation och rdkna fram motsvarande elektriska potentialer
och filt for nadgon testspanning och lagra instéllningarna i PA-filer. PA-filer for de magnetiska
falten tillhandaholls av Richard Squibb, Géteborgs universitet och kunde lésas in i arbetsbénken
genom medfoljande Lua-skript.

5.4 Lua-skriptfil

Eftersom SIMION kan skala om och superpositionera sina lésningar fran .PA-filer dr det mojligt
att justera spanningar ad hoc [14]. Det kan goras genom att anvinda SIMIONS grafiska granssnitt
eller genom att styra programmet genom dess API med ett skript skrivet i Lua. Skriptet skrevs
med utgangspunkt i ett skript skrivet av Richard Squibb, Goéteborgs universitet, vars funktion
bestod i att exportera data och ta hand om de magnetiska filten.

Genom att lagga till instéllningar for spdnningarna i skriptet var det sedan mojligt att
kora simuleringar 6ver intervall av faltkvoter och fa relevanta data om trajektorierna for varje
partikel som simulerades. Aven mdojligheten att kunna byta geometri under simuleringen skrevs
i skriptet vilket gjorde det mdojligt att kora ldngre sammanhéngande simuleringar dér flera olika
ds undersoktes for olika filtstyrkor och kvoter. Ett exempel pé ett skript kan ses i appendix [A]

5.5 Datanalys

Filerna som genererats av SIMION vid de olika simuleringarna listes in i MATLAB och lagrades
om till .mat-filer. Fran .mat-filen kunde resultaten ganska snabbt berdknas och visualiseras,
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till exempel genom att rita nivaytor for de olika egenskaperna. For de olika undersokningarna
lagrades flygtiden fran varje korning samt vart partiklarna hade traffat i spektrometern. Flygtiden
och traffpunkt lagrades tillsammans med aktuella R-vérden och faltstyrka pa Fj.

For berdkning av AT, som anvéndes vid undersékning av massupplosning, plockades t,,q4
och t,,;, ut fran varje korning. Tidsskillnaden togs som AT = t,,40 — tmin och skall motsvara
ekvation @ Medelvardet av flygtiden anviandes som den ideala flygtiden T" och skulle motsvara
en partikel skapad i centrum av jonisationsomradet med ingen begynnelsehastighet, (Ex = 0).

Med AT och T uppskattades massupplosningen for olika kombinationer av R med %.
Varje virde for massupplosningen lagrades i en matris med storlek i x j, déar ¢ och j &r antalet
olika viarden pa Ry respektive R3. En nivayta av matrisen visade vart de bésta virdena for
massupplosningen bredde ut sig. MATLABs funktion contour anvindes for att extrahera de
punkter i Ry Rs-planet som hade bést massupplosning. Punkterna fran contour anpassades till
en kurva med optimal massupplosning i Rs Rs-planet.

Nér regioner med bra massupplosning hade hittats sa lades deras virden Ro, Rz samt L4 i
kolonnvektorer som sedan kunde anvéndas till att minstakvadratanpassa ett andragradspolynom
for varje L4 enligt ekvation .

Ry (R3,L4) = a(L4) 4+ b(L4)Rs + ¢(L4) R (18)

Vid analys av uppsamlingsformégan anvindes de lagrade traffpunkterna for att sortera ut
de partiklar som eventuellt hade missat detektorn. En logisk sats som understkte om partikeln
hade en traffpunkt 6verensstammande med detektorns position sorterade bort de partiklar som
ej hade natt fram. De partiklar som hade traffat detektorn summerades och summan dividerades
med antalet skapade partiklar. Data lagrades sedan som en filtermatris med tillhérande Ry och
R3. Om kvoten inte uppfyllde mélet specificerat i avsnitt lagrades korningen som 0 och om
malet var uppfyllt lagrades istéllet 1.

Uppsamlingsférmagan visualiserades sedan genom en nivayta av filtermatrisen.
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6 Resultat

Simuleringarna kérdes for uppstéllningar vars jondel varierade mellan 135 mm och 385 mm, dvs
Ly =10 och Ly = 35. Minsta E; sattes till 50 kV /m men hogre om det krivdes for att alla jonerna
skulle detekteras. Ry och Rg varierades sedan med utgangspunkt i ekvation och fran
teorin om Wiley-Mclaren-uppstéllningen. For varje installning av filtkvoterna simulerades ett
hundratal partiklar. De joner som tréffade detektorn hade en typisk simulerad flygtid pa ca
0,9 ps.

Resultatet av simuleringarna askadliggjordes som nivaytor av massupplosningsstyrka samt
uppsamlingsformaga med avseende pa Ry och Rg for varje Ly. Darefter anpassades kurvor till
dalarna for att kunna underscka kurvaturen och att anpassa polynom.

6.1 Massupplosning

5 T I\ T T T T T T T
\ L, =10
N
451 \ — — Ly =10|+
N Ly=15
AN
4_ \ N ——L4=15_

0 0.5 1 1.5 2 2.5 3 3.5 4 4.5 5
R

Figur 7: Ett urval av simulerade och berdknade instédllningar med maximal mass-
upplosningsférmaga for olika Ly. De simulerade resultaten har askadliggjorts med
heldragna linjer medan deras berdknade motsvarighet ritats med streckade linjer.
De beriéknade kurvorna léser andra ordningens fokusering som beskrivs i avsnitt

B-1

De simulerade resultaten visade att optimal massupplosning infann sig pa en kurva i RoR3-
planet beroende av Ly. Sddana kurvor har askidliggjorts for olika Ly i figur [7] och jimforts med
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motsvarande resultat fran losningarna till ekvation . Kurvornas form &r likvardig fér varden
Ry,R3 > 1, dock avviker de uppskattade kurvornas placering fran de simulerade.

De bista virdena for massupplosning for H' 1ag i storleksordningen 0,15 - 10~* for partiklar
utan begynnelseenergi. Medelupplosningen &ver de linjer som tagits fram ligger i storleksord-
ningen 0,33 - 10~%. Fér partiklar med en begynnelse energi pa 15eV blir den bista upplosningen
ungefar en tiopotens sdmre.

5 T T T T T
L,=10
4
4.5 L,=15] ]
4 L,=20] |
L,=25
35 L,=30| -
X L,=35 |
= 25 1
2 -
1.5 \L y
1
0.5
0

0 0.5 1 1.5 2 2.5 3 3.5 4 4.5
R

Figur 8: Langderna Ly = 10, Ly = 15, Ly = 20, Ly = 25, Ly = 30 och Ly =
35 ar plottade tillsammans med begransningarna fran uppsamlingsférmagan och
maximala R-virden for E; = 50kV /m.
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Figur 9: Léingderna L4 = ]_0, L4 = ].5, L4 = 20, L4 = 25, L4 = 30 och L4 =
35 ar plottade tillsammans med begransningarna fran uppsamlingsférmagan och
maximala R-virden for £y = 75kV/m.
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Figur 10: Léingderna L4 = ].0, L4 = 15, L4 = 20, L4 = 25, L4 = 30 och L4 =
35 ar plottade tillsammans med begransningarna fran uppsamlingsférmagan och
maximala R-virden for £y = 100kV /m.

Figurer [§] [0] och [10] visar vilka omraden som ligger inom de begrénsningar som stéllts upp.
Omradet beror pa instéllningar av F; och paverkar uppsamlingsférmagan och méjligheten till god
upplOsningsférmaga omvant varandra. Da det begrdnsande omradet for maxspénningen minskar
Okar det begransande omradet for uppsamlingsférmagan.

For Fy = 50kV/m &r alla lingder som undersokts i simuleringsarbetet tillgdngliga. Men
antalet tillgingliga ldngder minskar avsevirt da F; har styrkan 100kV/m, se figur |8 och
Begransningarna kommer starkt avgora valet av lingd péa den filtfria delen av spektrometern.
Om spektrometern inte skall férlora for mycket i flexibilitet maste en avviigning géras mellan
uppsamlingsférmaga och massupplosningsformaga.

Den lidngsta ldngd som fortfarande ger mdjligheter att bade 6ka och minska FE7, &r av re-
sultaten att doma L, = 20. I figur [J] finns fortfarande gott om instéllningar med god upplds-
ningsférmaga och goda marginaler till omradet med s&mre uppsamlingsférméaga for Ly = 20. Vid
experiment dir faltstyrkan behover 6kas till 1 = 100kV /m finns ett antal anvindbara R-virden
kvar for Ly = 10. Men att vélja en kort langd pa den féltfria delen av spektrometern minskar
den totala massupplosningen, vilket kan ses i ekvationerna fran avsnitt Dérfor ger Ly = 20
den basta flexibiliteten kontra massupplésning och uppsamling.

De instéllningar som &r optimala kan ses i sin helhet antingen som en nivayta i figur [IT] eller
som en tabell med polynomkoefficienter i tabell [I]
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Figur 11: Simulerade instéllningar for optimal massupplosning for 250 st H' utan
kinetisk energi med L, markerat i farg. Alla punkter som &r askadliggjorda i figuren
garanterar i genomsnitt en upplosning pa 1074
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Figur 12: Exempel pa simulerat spektrum fran 3000 joner med dx = 0,1 mm och
massa 12 u. Till vénster visas spektret fran fokuserad uppstéllning och till hoger
visas spektret fran ofokuserade uppstéllning. Ovre figurerna visar partiklar utan
kinetisk energi och de nedre visar spektret fran partiklar med kinetisk energi 15eV.

Notera skillnaderna i skala mellan de olika figurerna. Ovriga instéllningar var d, =
20cm och E; = 50kV/m
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Ry = 0.122R2 — 1.36R; + 3.75 Ry = 0.121R3 — 1.36R; + 3.74

R,
g

05
0 0.5 1 1.5 2 2.5 3 35 4 4.5 5 0 0.5 1 1.5 2 2.5 3 35 4 4.5 5
R3 RJ
(a) m =mpy, E1 =50kV/m (b) m =mpg, By =100kV/m
5 T T T T T T T T 5 T T T T T T T T T
451 4.5
4 4 4+
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35r
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(c) m = mp, E; =50kV/m (d) m =100u, E; = 50kV/m

Figur 13: I 6vre raden jamfors F1 = 50kV/m och F1 = 100kV /m. I nedre raden
jamfor massan for en proton med massan 100 u. Léngden pa den faltfria delen var
vid simulering av de olika installningarna d; = 20 cm.

Skillnaden i bra och dalig massupplosning &r representerad i figur Nar faltkvoterna lig-
ger utanfoér linjen med optimal massupplésning syns tre tydliga toppar i spektret. Topparnas
placering beror pa skillnaden i flygtid som grundar sig i att de skapats runt den ideala jonisa-
tionspunkten och har olika lang vég till detektorn. I de vinstra bilderna i figuren traffar jonerna
detektorn samtidigt trots skillnaden i vag och de tre topparna trycks ihop till en sammanhéng-
ande topp. Lingden som anvints vid simuleringen var Ly = 20 och faltstyrkan F; = 50kV/m.
Kurvornas placering i Ry Rs3-planet dr oberoende av massan pa jonen och styrkan pa F;. En
jamforelse med olika massor och fltstyrkor kan ses i figur [I3] Figuren visar att kurvaturen och
placeringen &r i stort sett den samma for de olika instéllningarna.
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Tabell 1: Koefficienter for polynomanpassningar av grad 2 fran simuleringar av
Ry(R3) for kurvor diar massupplosningsstyrkan dr maximal givet Ly. Koefficienter-
na a,b och ¢ ir definierade i avsnitt [5.5]

Lila b c

10 | 0.16806 | —1.2361 | 2.2837
11 1 0.16379 | —1.2587 | 2.4455
12 1 0.15855 | —1.2796 | 2.6084
13 1 0.15524 | —1.3008 | 2.7662
14 1 0.14924 | —1.3126 | 2.918
15 1 0.14652 | —1.3312 | 3.0678
16 | 0.14073 | —1.3348 | 3.2028
17 1 0.13813 | —1.3509 | 3.3495
18 1 0.13654 | —1.3691 | 3.4948
19 [ 0.13442 | —1.385 | 3.6361
20 | 0.13069 | —1.3897 | 3.7673
21 | 0.12553 | —1.3868 | 3.8881
22 1 0.12369 | —1.3991 | 4.0222
23 10.1193 —1.4 4.1459
24 |1 0.1142 —1.3956 | 4.2634
25 10.11071 | —1.3999 | 4.3924
26 | 0.10442 | —1.3887 | 4.5024
27 1 0.10377 | —1.3986 | 4.6233
28 | 0.096663 | —1.3762 | 4.7116
29 |1 0.091326 | —1.3599 | 4.8031
30 | 0.086402 | —1.3469 | 4.8996
31 | 0.08063 | —1.3244 | 4.9763
32 1 0.072897 | —1.2923 | 5.0419
33 | 0.063874 | —1.2515 | 5.0935
34 | 0.0601 —1.2385 | 5.1768
35 | 0.053988 | —1.2096 | 5.2353
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6.2 Uppsamlingsformaga

1.5r

Ry

057

0 0i5 i 1i5 2
R
(a) E1 = 50kV/m

1.5

Ry

057

0 0t5 i li5 2
R
(b) E1 =75kV/m

L5

057

0 1 ‘ ‘
0 0.5 1 1.5 2
R

(c) By = 100kV/m

26

Figur 14: Uppsamlings-
formagan for H' med
15eV utgangsenergi for
olika faltstyrkor. I det
fyllda omradet &r Maits =
1 uppfyllt.
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som har radien 20 mm.

Resultaten fran simuleringar ddr uppsamlingsférmégan undersokts kan ses i figur [[4] Figuren
visar de tre olika faltstyrkor som undersokts, 50kV/m, 75kV/m och 100kV/m med en faltfri
lingd dy = 20cm. I de gramarkerade omradena har alla joner som skapats ocksa haft mdéjlighet
att detekteras, alltsd omraden dér ekvation Np;:s/N = 1 dr uppfylld. Ry Rs-planet har anvénts
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for att visa vid vilka faltkvoter som partiklar bortfaller. Som kan ses i figurerna minskar antalet
otillatna Rs, R3 da E; Okar. Resultatet dr omvéint det fran simuleringar av massupplosning dér
de tillgdngliga omradet minskar da E; Skar.

D& FEj har storlek 50kV /m &r filtet starkt nog att tvinga in de snabba protonerna i andra
faltet, E5. Men for att de ska klara sig igenom Fs maste R2 > 1, alltsa E5 > F;. Da protonerna
har passerat andra faltet foljer uppsamlingsformagan en sned linje med en total faltstyrka E.;
runt 135kV/m, se ﬁgur Alla kurvor fran resultatet i avsnitt har tillrdckligt manga virden
med bra massupplosning da Ry > 1 och Rg > 0.6 for att god flexibilitet fortfarande skall vara
mojligt.

For Ey = 75kV /m har minsta mojliga Ry minskat till ca Ry = 0.15. Dér efter foljer aterigen
uppsamlingsféormigan en sned linje med samma lutning som for F; = 50kv/m, se figur m
Redan vid den faltstyrkan kommer uppsamlingsférmagan inte att vara nagot stérre problem da
alla de bra Ry, R3 virdena ar tillgdngliga.

I figur diar E; = 100kv/m finns endast en liten begrinsning f6r uppsamlingsformagan.
Begransningen kommer inte att skapa nagra problem da alla bra R-vérden ar tillgdngliga.

Verkligheten &r inte den samma som en simulering och resultatet pavisar inte eventuella
bortfall i MCP-detektorn och tar inte hansyn till spridningsradiens betydelse 6ver detektorn.
I figur ar det mojligt att se spridningsradiernas fordelning i R Rs-planet for olika virden
pa E;. Da spektrometern &r instélld pa optimala R-virden kommer jonerna att spridas mindre
over detektorn och forluster kommer uppstéa. Figuren visar ockséa hur faltkvoterna kan &ndras sa
att spridningen skall bli sa stor som mdjligt, vilket kan vara nédvéndigt for att garantera god
uppsamling.
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7 Diskussion

Med utgéngspunkt i resultaten som har presenterats i figurerna[8I0]ar gruppen 6vertygad om att
god massupplosning gar att kombinera med hog uppsamlingsférméga. Massupplosningsféormagan
har simulerats till virden under kravet pa 1/100 med bibehallen uppsamlingsformaga pa 1.
Dessutom har det i resultaten visat sig att ett stort omrade av instéllningar for spdnningarna
ligger inom begransningarna for att undvika gnistbildning och for att det skall vara mojligt att
producera dem i labbet.

7.1 Massupplosningsformaga

I figur [11] syns den yta i R3RsL4-rummet dér massupplsnigen ar optimal. Det &r ett empiriskt
bevis pa att det finns ett odndligt antal optimala instéllningar med avseende pa massupplosning-
en.

Dock finns komplikationen att alla spanningar som har simulerats inte kan produceras i
labbet vilket illustreras i figurer (8] till I figuren gar det ocksa att se att langdkvoter upp till
L, = 35 gar att hantera med optimal massupplésning.

Emellertid andras tillgingligheten beroende pa styrkan av det forsta filtet Eq vilket till slut
kan gora det omdjligt att na optimala forhallanden for langre spektrometrar under 5kV begréans-
ningen. Redan vid F; = 75kV saknas det optimala instéllningar for den léngsta spektrometern
vilket kan ses i figur[9] Den stora uteslutningen av lingder for starka filt kan tolkas som att mass-
upplésningen inte har hég robusthet med avseende pa E; och L, varfor det kan argumenteras
for en design med stora marginaler.

For att uppna hog robusthet for massupplosningen anser gruppen att sista tublidngden
dy = 20cm, motsvarande Ly = 20, skall anvinds da det ger bade bra massupplosning och
goda mojligheter att oka faltstyrkan F; om kravet pa uppsamlingsformaga inte skulle kunna
upprétthallas med laga styrkor pa Fj.

Om ytan med de optimala instdllningarna som kan ses i figur [11] kan det ségas att den ser
ut att ha linjdra omraden som med enkelhet skulle kunna identifieras experimentellt. Men i en
omgivning av Ry, R3 = 0 kroks ytan starkt och kan darfor vara svar att lokalisera under ett
férsok i labbet.

7.2 Uppsamlingsforméaga

Ett av malen med arbetet var att h6ja uppsamlingsformagan hos spektrometern for att mojliggora
hogre detektionsgrad. I figur [I4] syns det hur det gar att uppné maximal uppsamlingsformaga i
stora omraden i Ry Rs-planet. For Ly = 20 i figuren gar det att uppna de 6nskade egenskaperna
for spektrometern redan vid 50kV,/m, men starkare filt ger storre flexibilitet.

Vi anser dock att hogre faltstyrkor &r som mest anvindbara vid anvindandet av lingre
tuber dé& det teoretiskt och i simuleringar har observerats att mélet med uppsamlingsférmaga
blir svarare att uppréatthalla med storre virden pa Ly.

Det bor noteras att en detektionsgrad pa 100 % ej forvéntas, vilket skulle innebéra en forbatt-
ring med en faktor 5 jamfort med tidigare[I7]. Snarare forvintas detektionsgraden som hogst ligga
mellan 60-85% vilket ar den intriska detektionsgraden hos MCP:n. I vérsta fall ar det mojligt
och kanske till och med sannolikt att detektionsgraden blir lagre &n sa da de bésta férhallandena
fér massupplosningen inte premierar en stor spridningsradie pa detektorplattan vilket kan ses i
figur [I5] Dér &r det tydligt att spridningsradien inte &r storre &n 12mm av de optimala 20 mm
vilket motsvarar att 36 % av alla kanaler triffas.
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Dock ar den hoga koncentrationen av joner endast ett problem om férloppen &r snabba nog
(se avsnitt . Om kanalerna far 20 ms pa sig att aterhdmta sig fran en detektion kommer de
anda att kunna detektera nya joner.

En metod for att kompensera de potentiellt laga detektionsgraderna i experiment med vél-
kédnda reaktioner kan vara att offra massupplosning for att fa storre spridningsradie. Vid ett
sddant experiment skulle det kunna vara mojligt att jonerna endast behover identifieras, vilket
inte kréver battre &n 1/10 i upplosningsstyrka d& jonernas massor i princip dr jamna multipler av
1u. Om Ry och Rg sénks s att de hamnar utanfor det omrade dir massupplosningsféormagan &r
som bast ar det mojligt att uppné spridningsradier pa 17 mm vilket motsvarar 72 % av kanalerna
och kan ses i figur Pa sa sitt skulle dven detektionsgraden kunna vara hég och néstan helt
beroende av den intrisiska detektionsgraden hos detektorplattan.

7.3 Om simuleringarna och deras validitet

Det bor beaktas att hur noggrann en simulering ma vara sa kan den inte representera nagon
annan modell &n den som specificeras av anvindaren. Det betyder att alla avvikelser fran den
specificerade modellen kommer att ge avvikelser i de experimentella resultaten. I fallet med
spektrometern dr det rimligt att anta att spektrometerns dimensioner, spanningar och elektriska
falt kommer att avvika fran de modellerade virdena. For de fysiska matten antas felet vara
maximalt 0,1 mm per komponent vilket skulle betyda att felet for jonspektrometern kommer att
vara mindre &n 0,6 mm pa ldngden och felet for dess diameter 0,1 mm. Felet for spidnningarna
kommer med labbets hogspianningsaggregat att vara mindre an 0,1 % [19].

En tidigare studie anvinde SIMION till att simulera magnetfalt och fick ett relativt fel 0,16 %
for faltstyrkorna [20] vilket kan ge en bild om vilken storleksordning felen kan forvintas ligga.
Den siffran berdttar ockséa hur langt ifran de simulerade instéllningarna en laborant behéver réra
sig for att hitta de optimala instéllningarna for en fysisk spektrometer.

SIMION i sig har vissa begrénsningar varav en &r bristen pa en modell for laddningars volym
[14] vilket rimligtvis ger ett fel som vixer med jonernas storlek.

Ytterligare en faktor som skulle kunna minska simuleringarnas validitet &r att de gjordes
utan att ta hénsyn till den repulsiva véxelverkan som finns mellan jonerna. Det antogs att felet
fran approximationen skulle vara litet nog for att vara vard den kortare berdkningstiden for
SIMION.

Slutligen kan det ocksa ndmnas att eftersom simuleringarna néstan enbart gjordes med H'
saknas till stor del forutsagelser for tyngre joner. Det fanns flera anledningar till att tyngre joner
inte simulerades i lika stor utstridckning som de latta jonerna varav den forsta var att ekvationerna
som loses for bista massupplosning i avsnittf3.1] saknar massberoende.

Simuleringarna gav sedan teorin medhall och i figur [13| syns det tydligt att 16sningarna for
massa my och 100 u i princip &r identiska.

Dessutom var den partikel som var svarast att triffa detektorplattan med just H' eftersom
den vid den givna maximala kinetiska utgangsenergin 15 eV hade storst fart av alla méjliga joner.
Det var alltsé ett virsta mdjliga scenario som undersoktes med avseende pa uppsamlingsférmaga
och darfor antogs det att tyngre partiklar med lika stor energi ocksa skulle tréiffa plattan.
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8 Slutsats

I rapporten har metoder for att hitta en design med god massupplésning och hég uppsamlings-
forméaga presenterats som kan anvéndas till spektrometrar baserade pa Wiley-Mclarens spektro-
meter fran 1955.

De med metoden framtagna resultaten visar att det fér spektrometern FERMI-FELCO i
princip alltid gar att hitta optimala instéllningar &ven med begrédnsningar pa spanningar och
faltstyrkor. En viss skillnad kan antas finnas mellan den simulerade modellen och verkligheten
varfor hdnsyn bor visas till robusthet. Gruppen argumenterar déarfor for en total langd pa spekt-
rometerns filtfria del pa 20 cm vilket motsvarar Ly = 20 sa att storre intervall av instéllningar
blir tillgéngligt fér den som anviander spektrometern.

Arbetet bestod till stor del av att analysera resultaten fran simuleringarna manuellt och
sedan simulera pa nytt med utgangspunkt i resultaten. Det var en tidskrdvande metod som till
stor del skulle kunna automatiseras genom att anvinda befintliga metoder och mjukvara for
optimering i tandem med SIMION.
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A Lua-skript

Exempel pa ett Lua-skript visas nedan. Skriptet styr en Wiley-Mclaren TOF-masspektrometer
och lagrar data om jonernas trajektorier genom spektrometern. Lua-skriptet har tillhandahallits
av Richard Squibb, Goéteborgs universitet. Skriptet nedan &r inte det som utvecklats i projektet.

--Open a workbench program
simion.workbench_program()

function segment.initialize_run()
-- Create the file for output

fileID = io.open("simionoutput.csv", "w")

-- Define your Column Headers (make sure they
relate to the stuff in the actions segment)

fileID:write("Start X position (mm)\t")
fileID:write("Start Y position (mm)\t")
fileID:write("Start Z position (mm)\t")
fileID:write("Start X Velocity (mm/us)\t")
fileID:write("Start Y Velocity (mm/us)\t")
fileID:write("Start Z Velocity (mm/us)\t")
fileID:write("Mass (amu)\t")
fileID:write("Kinetic Energy (eV) at creation\t")
fileID:write("Kinetic Energy (eV) on splat\t")
fileID:write("TOF (us)\t")

fileID:write("Splat X (mm)\t")
fileID:write("Splat Y (mm)\t")
fileID:write("Splat Z (mm)\t")
fileID:write("Splat Radius (mm)\n")

-- Resets particle count for the fly segment
particle_count = 0

x = {}
y = {}
z = {}
m = {}
vx = {}
vy = {}
vz = {}
ke = {}
end

-- Called on initialization of the ion. Can be used to set ion parameters

function segment.initialize()
--Record the ion parameters at the start of the flight

n = ion_number
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x[n]
y [nl]
z[n] =
m[n] =
vx[n]
vy [n]
vz[n]
ke [n]

end
-- SIMION

= ion_px_mm

ion_py_mm
ion_pz_mm
ion_mass

= jon_vx_mm

[¢)

ion_vy_mm

ion_vz_mm

((math.pow((1000 * vx[n]),2) + math.pow((1000 * vy([n]),2)
+ math.pow((1000 * vz[n]),2)) * 0.5 * m[n] * 1.0365e-8)

ther_actions segment. Called on every time-step.

function segment.other_actions()

if ion_px_mm >= 470.0 then ion_splat = -1 end

if ion_splat == -1 then

n = ion_number

:write(x[n],"\t")
filelD:
filelD:
filelD:
fileID:

fileID

fileID

write(y[n],"\t")
write(z[n],"\t")
write(vx[n],"\t")
write(vy[n],"\t")

rwrite(vz[n],"\t")
filelD:
filelD:
filelD:

filelD:
filelD:

fileID

filelD

end
end

write(m[n],"\t")

write(ke[n],"\t")

write(((math.pow((1000 * ion_vx_mm),2) +

math.pow((1000 * ion_vy_mm),2) +

math.pow((1000 * ion_vz_mm),2)) * 0.5 * m[n] * 1.0365e-8),"\t")
write(ion_time_of_flight,"\t")

write(ion_px_mm,"\t")

:write(ion_py_mm,"\t")
filelID:
:write(math.sqrt(math.pow(ion_py_mm,2)+math.pow(ion_pz_mm,2)),"\n")
ion_splat = 7 --workaround for a double write bug.

write(ion_pz_mm,"\t")

--Called on termination of the run

function segment.terminate_run()
io.close(fileID)

end

35



B .GEM-fil

Nedan presenteras ett exempel pa en geometrifil som definierar en spektrometers dimensioner for
SIMION. Exemplet &r ett som har anvénts for att simulera diverse instéllningar med L, = 20.
.GEM-filen nedan &r ndstan helt designad av Richard Squibb, Géteborgs universitet.

;Theoretical designs for the Magnetic Bottle
;1 Unit = O.5mm

pa_define(5001,161,1,Cylindrical,y);

;Electrode 1

;Grid
electrode(1) {
£i11{
within{
polyline (620,15,
644,73
720,73
720,71
649,71
622,15)} ;endcap
}
}
;First retard
electrode(2){
£il1l{
within{
box (728,20,732,73)
}
¥
}
;Second retarder
electrode(3){
£ill{
within{
box (746,20,750,73)
}
¥
}
;Third retarder
electrode(4){
£ill{
within{
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box (764,20,768,73)

}
}
}
; FLight tube
electrode(5){
£fill{
within{
box (780,67,4780,73)
}
}
}
; MCP
electrode(6){
£fill{
within{
box (4800,0,4820,73)
}
}
}

; Polecap and magnet

electrode(7){
£il1l{

;polecap

within{
polyline (580,10,
580,16,
554,66,
550,66,
550,40,
578,10
)
}

;magnet
within{

box(550,40,500,70)

}
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;platel
within{

box (554,66,550,90)

X
;plate2

within{

box (500,40,496,90)

}

;brace
within{

box(520,70,500,74)

}

; Ion accelerator

electrode(8){
£il1l{

within{
polyline (560,10,
540,30,
486,30,
486,90,
484,90,
484,28,
540,28,
558,10
)
}

}

; Ion accelerator

electrode(9){
£ill{

within{
polyline (530,12,
524,18,
474,18,
474,90,
472,90,
472,16,
524,16,
528,12
)
}
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;Flight Tube

electrode(10){
£i114
within{box(130,67,460,73)}
}
}
; MCP
electrode(11){
£ill{
within{box(126,0,130,42)}
}
}
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