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Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein dediziertes Nachweissystem fiir
hochstempfindliche und universelle Messungen von langlebigen Radionuk-
liden im Massenbereich 30 < A < 140 (32Si, 36Cl, *'Ca, **Mn, %°Fe, 5°Ni,
83Ni, ™Se, 0Sr, 7Zr, 979899T¢ 107p(, 126Sn) mit Beschleunigermassenspek-
trometrie aufgebaut.

Am Anfang dieses Systems ist eine 3.5 m lange Flugzeitstrecke, bestehend aus
zwei p-Channelplatedetektoren, zur Unterdriickung des Untergrundes durch
stabile Isotope des zu messenden Radionuklids. Die erreichte Zeitauflosung
von 270 ps entspricht einer Massenauflésung von 1/500.

Direkt danach folgt ein gasgefiillter 135°-Dipolmagnet mit einem mittleren
Ablenkradius von 90cm als erster Schritt zur Separation des Untergrun-
des durch stabile Isobare. Die Magnetfeldgeometrie wurde u.a. mit Hilfe
von Monte-Carlo-Rechnungen auf maximale Isobarentrennung optimiert. Im
Massenbereich A ~ 60 wurde bei typischen Energien des Garchinger MP-
Tandems eine Z-Auflsung von AZ/Z = 1/135 erreicht. Dies entspricht
einer Verbesserung gegeniiber fritheren Messungen mit einem gasgefiillten
Q3D-Magnetspektrographen von ca. 30 %, bei gleichzeitig stark reduzierter
Energieverluststreuung.

Am Ausgang des Magneten werden die Ionen in einer orts- und winkelemp-
findlichen Frischgitterionisationskammer mit multipler Energieverlust- und
Winkelmessung nachgewiesen.

Durch die hohe Empfindlichkeit wurden erstmalige routinemiflige AMS-
Messungen von ®*Mn in Meteoriten moglich. Wegen der, gegeniiber ande-
ren, ebenfalls durch Wechselwirkung mit kosmischer Strahlung produzierten
Radionukliden, sehr langen Halbwertszeit von 3.7 Millionen Jahren ist **Mn
hier von besonderem Interesse.

Ebenso kann die *Ni-Konzentration in Meteoriten bestimmt werden. Als
Aktivierungsprodukt eignet es sich als Sonde fiir den Flufl an sekundéiren
kosmischen Neutronen.

Das wie ®*Mn bisher noch nicht als AMS-Nuklid etablierte “°Fe wurde in einer
Kernreaktion quantitativ hergestellt und mit AMS nachgewiesen. Messungen
in Meteoriten ergaben fiir die ®*Fe-Konzentration eine neue Obergrenzen von
1-107'* ®0Fe/Fe.

36C] konnte, selbst ohne spezielle chemische Schritte zur Isobarenunter-
driickung, mit hoher Effiezienz und praktisch untergrundfrei nachgewiesen
werden.



Inhaltsverzeichnis

Zusammenfassung

Einleitung

1

3

Wechselwirkung von Ionen mit Materie
1.1 Ladungszustéinde von Ionen beim Durchgang durch Materie .
1.1.1 Das Bohr’sche Kriterium . . . .. ... ... ... ..
1.1.2 Umladungsprozesse bei StéBen mit Targetatomen
1.1.3 Mittlere Ladungszustéinde von Gleichgewichtsladungs-
verteilungen . . . . . ...
1.2 Energieverlust von Ionen beim Durchgang durch Materie . . .
1.2.1  Elektronischer Energieverlust fiir vollstindig ionisierte
Projektile . . . . . ..o oo o
1.2.2  Elektronischer Energieverlust fiir unvollstindig ioni-
sierte Projektile . . . . . . .. ..o
1.3 Kleinwinkelstreuung . . . . . . ... oo oL

Isobarentrennung bei AMS

2.1 Isobarenunterdriickung in der Ionenquelle . . . . . . . ... ..
2.1.1 Sputterionenquellen fiir negative Ionen . . . . . . . ..
2.1.2 Elektronenaffinitéiten der gesputterten Teilchen

2.2 Isobarentrennung durch Nacktstrippen der Ionen . . . . . ..

2.3 Isobarentrennung durch Energieverlustmessungen . . . . . ..
2.3.1 Untergrundreduzierung durch Winkelmessung im De-

tektor . . ..o Lo

Isobarentrennung in einem gasgefiillten Magnetfeld
3.1 Réaumliche Trennung von Isobaren im gasgefiillen Magnetfeld
3.2 Breite der rdumliche Verteilung eines lonenstrahls nach dem
Durchlaufen eines gasgefiillten Magneten . . . . . . . ... ..
3.2.1 Statistik der Ladungsfluktuationen . . . . .. ... ..
3.2.2  Strahlverbreiterung durch multiple Kleinwinkelstreu-
UNE o vt e e e e e e e e e e
3.3 Optimierung der Magnetfeldgeometrie . . . . . ... ... ..

4

10
10
10
11

14
16

17

18
18

22
22
22
23
24
26

27

29
30



3.3.1 Optimierung des Ablenkwinkels . . . . . ... ... .. 37
3.3.2 Abschétzung der Breit einer Ortsverteilung aus expe-
rimentellen Daten . . . . .. ... ... 37
3.3.3 Monte-Carlo-Rechnungen zur Bestimmung der Orts-
und Energieverteilung nach einem gasgefiillten Magne-

ten ..o 40
4 Experimenteller Aufbau 46
4.1 Der 135°-Magnet . . . . . . . ... oL 46
4.2 Die lonisationskammer . . . . .. ... 000000 48
4.2.1 Funktionsweise einer Frischgitterionisationskammer . . 48
4.2.2 Aufbau der Ionisationskammer . . . . . . . .. ... .. 52
4.3 Die Flugzeitstrecke . . . . . . .. ... ... o000 93
4.4 Signalverarbeitung und Datenaufnahme . . . .. ... .. .. 99
5 Testmessungen mit stabilen Isotopen 61
5.1 Detektorauflosung und Breite der Energieverlustsignale . . . . 61
5.1.1 Energieauflosung . . . . . ... ... oL 61
5.1.2  Orts- und x-Winkelauflosung . . . . . . .. .. ... .. 62
5.1.3 y-Winkelauflosung . . . . ... ... ... ... .. 62
5.1.4 Zeitauflosung der Flugzeitstrecke . . . . . .. ... .. 63
5.2 Trennung von Isobaren im Ort . . . ... ... ... ..... 65
5.2.1 Abhingigkeit der Breite W vom Gasdruck . . ... .. 65
5.2.2 Abhingigkeit der Breite W vom Gas . . . .. ... .. 65
5.2.3 Test der Isobarentrennung durch gleichzeitigen Ein-

schuf von %®Ni- und *®Fe-Ionen . . ... ... ... .. 67
6 AMS-Messungen von langlebigen Radionukliden 71
6.1 AMS-Messungen mit 36C1 . . ... ... ... ... ...... 71
6.2 AMS-Messungen mit *Mn . . . . .. ... ... ..., 73
6.2.1 FErzeugung von negativen Manganmolekiilionen . . . . 73
6.3 AMS-Messungen mit °Ni . . ... ... ... ... ... .. 75
6.4 AMS-Messungen mit ®Fe . . . . ... ... ... .. ..... 75
6.4.1 Erzeugung der ®*Fe-Eichquelle . . . . . . .. ... ... 7
6.5 AMS-Messungen mit T . . . ... ... .0, 78
6.6 Vergleich mit anderen hochempfindlichen Nachweismethoden . 80
6.6.1 Andere AMS-Methoden . . . . .. ... ... ..... 80
6.6.2 Alternative Methoden . . . . . .. .. ... ...... 81

7 Messung kosmogener Radionuklide in extraterrestrischer
Materie 83
7.1 Die kosmische Strahlung . . . . . ... .. .. ..., 83
7.2 Kosmogene Nuklide . . . . . ... ... ... ... 84
7.2.1 Produktion kosmogener Radionuklide . . . . . ... .. 86



8 Ausblick
8.1 Nachweis supernovaproduzierter Radionuklide . . . . . .. ..
8.2 Rekonstruktion des Neutronenspektrums der Hiroshimabombe

Verzeichnis der hiufig verwendeten Symbole
Verzeichnis der Abbildungen

Verzeichnis der Tabellen
Literaturverzeichnis

Danksagung

94
94
95

96

98

100

101

113



Einleitung

Die Bestimmung kleinster Konzentrationen langlebiger Radionuklide hat An-
wendungen auf vielen wissenschaftlichen Gebieten, wie z.B. die Datierung
abgestorbener biologischer Substanzen iiber das *C/*2C-Verhiltnis [Lib69).
Geringe Mengen langlebiger Radionuklide (z.B. °Be, 26 Al, 36Cl, *'Ca, 53Mn,
9Ni) werden in extraterrestrischer Materie durch Kernreaktion von der kos-
mischen Strahlung erzeugt [HA64, RA72]. Die Bestimmung der Radionu-
klidkonzentrationen kann einerseits Aufschlufl iiber Fluf}, Hérte, Zusam-
mensetzung und zeitliches Verhalten der kosmischen Strahlung, anderer-
seits iiber die Geschichte der extraterrestrischen Materie in einem Zeitraum
von der Groflenordnung der Halbwertszeit der betreffenden Radionuklide ge-
ben. Kosmogen oder antropogen produzierte Radionuklide in der Erdatmo-
sphiire, wie z.B. *Cl oder ' Ca, eignen sich als Tracer fiir atmosphirische
Transportprozefie [LP67, EIm82, Zer95, ZFK*96]. In-situ produzierte kos-
mogene Radionukide in der Erdkruste (z.B. °Be, 26Al, 3¢Cl) liefern Infor-
mationen iiber Expositionsalter und Erosiosraten von geologischen Proben
INWK*89, GRHP96]. Wegen den langen Halbwertszeiten eignen sich Radio-
nuklide wie C, 26Al, #Ca oder ®°Fe sehr gut als biomedizinische Tracer fiir
Langzeitstudien [MSF90], wegen der geringen spezifischen Aktivitéit auch
fiir Experimente am Menschen [KSH96].

Eben wegen dieser geringen spezifischen Aktivitét ist der Nachweis iiber Ak-
tivitdtsmessungen nur mit einer begrenzten Empfindlichkeit moglich. Ein
anderer Weg, die langlebigen Radionuklide nachzuweisen, ist eine A- und
Z-Analyse der einzelnen Atome in der Mef3probe.
Beschleunigermassenspektrometrie (AMS=Accelerator Mass Spectrometry)
ist eine hochsensitive Memethode zur Bestimmung der Konzentration i.a.
langlebiger Radionuklide in einer Matrix des stabilen Elements mit Empfind-
lichkeiten bis zu < 107'° [Gov78, HKSY81, WPA84, GLES7, YR90, FFST93].
Nach dem ersten AMS-Experiment, in dem 1939 von Alvarez und Cronog
das Verhiltnis *He/*He am 60-inch-Zyklotron in Berkeley gemessen wurde!,
wurde die Methode erst wieder in den 70er Jahren zur *C-Datierung aktu-
ell, da gegeniiber der Meung des Zerfalls der '*C-Kerne deren Zihlung einen

!Bei 2He handelt es sich um kein Radionuklid, damals wurde aber angenommen, daf}
3He instabil und Tritium stabil ist.



drastische Verbesserung der Empfindlichkeit bei wesentlich kiirzeren Mefizei-
ten und kleineren Probenmengen versprach. Um !C/!2C-Verhiltnisse von
einigen 107°, wie sie in einer etwa 50.000 a alten Probe vorliegen, bestimmen
zu konnen, ist der Untergrund bei der konventionellen Massenspektrometrie
um viele Gréfenordnungen zu hoch. Untergrund durch das stabile Isobar
N oder durch héher geladene Ionen mit einer entsprechen vielfachen Masse
von '*C kann durch Verwendung von negativen Ionen vermieden werden, weil
Stickstoff keine stabilen negativen Ionen bildet und mehrfach geladene stabile
negative Ionen bis auf wenige Ausnahmen (z.B. zweifach geladene Kohlen-
stoffcluster [SWC90]) ebenfalls nicht gebildet werden. Dennoch ist der Un-
tergrund fiir konventionelle Massenspektrometrie zu hoch, da Molekiilionen
mit nachzu gleicher Masse wie “C (2CH;, ¥CH ) nicht hinreichend unter-
driickt werden konnen.

Beschleunigt man jedoch die Ionen auf Energien im MeV-Bereich, kann der
molekulare Untergrund in einer Folie oder in einem Gasjet aufgebrochen und
danach magnetisch separiert werden. Zudem erlaubt die hohe Energie eine
Teilchenidentifizierung mit kernphysikalischen Mefimethoden.

Wegen der Vorteile durch den Einschufl negativer lonen, dem obligatorischen
Stripper und der guten Strahlqualitdt werden AMS-Messungen heute fast
ausschlieBlich mit Tandembeschleunigern durchgefiihrt. In Abbildung 0.1 ist
das Grundprinzip einer AMS-Anlage gezeigt.

Injektormagnet [ 1 Analysiermagnet

7

Tandembeschleuniger

negative
lonenquelle

Detektorsystem

Abbildung 0.1: Prinzipieller Aufbau einer AMS-Anlage. Nach einer ersten
magnetischen (und elektrostatischen) Analyse werden die Ionen in den Tan-
dembeschleuniger eingeschossen. Im Terminalstripper werden die Molekiile
aufgebrochen und im nachfolgenden Analysiermagneten ein Ladungszustand
des zu messenden Radioisotops selektiert. Das Detektorsystem st je nach
Anforderungen, Isotop und Energie verschieden.

Fiir schwerere AMS-Isotope wie 36Cl, ®Mn, °Ni, °Fe usw. stellt sich die
Situation schwieriger dar. Ein stabiles Isobar, das praktisch immer als Ver-
unreinigung in der Mefiprobe vorhanden ist, bildet in den meisten Féillen
negative Ionen und ist die Hauptquelle fiir Untergrund. Der relative Massen-
unterschied zu den stabilen Nachbarisotopen ist bei hoheren Massen geringer,



so dafl diese nicht vollstindig unterdriickt werden und somit ebenfalls zum
Untergrund beitragen. Dieser Untergrund mufl durch ein geeignetes Detek-
torsystem unterdriickt werden.

Wihrend zur Messung von leichten Isotopen wie 1°Be, “C oder 26Al klei-
ne Beschleuniger mit einer Terminalspannung von 2-3 MV Terminalspan-
nung wegen der erreichbaren sehr hohen Mefigenauigkeit von Vorteil sind?
[KCF*96, GEG'96, RYB*94], wird zur effizienten Unterdriickung des Un-
tergrundes bei schwereren Ionen deutlich mehr Energie bendtigt. Der Unter-
schied zweier Isobare im differentiellen Energieverlust ist bei Energien unter-
halb des Braggmaximums weniger deutlich ausgepréigt, wihrend eine erhohte
Energieverluststreuung bei kleineren Energien zur Verbreiterung der Ener-
gieverteilungen im Detektor fiihrt.

Eine Moglichkeit, isobaren Untergrund, allerdings nur mit kleinerem Z als
dem des AMS-Nuklids, praktisch vollstéindig zu unterdriicken, besteht darin,
die Tonen vollstindig zu ionisieren [RYS79, KKN83]. Wegen der geringen
Nacktstrippausbeuten sind bei dieser Methode aber sehr hohe Energien not-
wendig.

Ein anderer Weg zur Isobarenunterdriickung ist die Ablenkung des Ionen-
strahls in einem gasgefiillten Magnetfeld. Die Ionen nehmen durch Wech-
selwirkung mit den Gasatomen einen mittleren Ladungszustand ¢ ein, der
von der Kernladungszahl abhéngt, so dafl Isobare an verschiedenen Orten
aus dem Magnetfeld austreten. Hierfiir ist ebenfalls eine hohe Strahlenergie
notwendig, da einerseits ein moglichst hoher Gasdruck wiinschenswert ist,
anderseits die Energie moglichst hoch sein soll, damit die Strahlverbreite-
rung durch multiple Kleinwinkelstreuung im Gas gering ist und die Ionen im
Detektor noch geniigend Energie fiir Energieverlustmessungen besitzen.

Die ersten AMS-Messungen dieser Art wurden am Argonne National
Laboratory mit einem Enge-Splitpole-Magnetspektrographen durchgefiihrt
[PGH*89], am Garchinger MP-Tandem (TV,,,,=15MV) wurde hierfiir der
Q3D-Spektrograph gasgefiillt [FGK™87, MBF192, KFK*94]. Aufgrund der
bereits hier erreichten hohen Empfindlichkeit und Effizienz wurde im Rah-
men dieser Arbeit ein fiir AMS-Anwendungen im Massenbereich 30 < A <
140 dediziertes System, bestehend aus Flugzeitstrecke, gasgefiilltem 135°-
Diplomagneten und orts- und winkelauflésender Ionisationskammer mit mul-
tipler Energieverlustmessung, aufgebaut.

In Kapitel 1 dieser Arbeit werden relevante physikalische Grundlagen der
Wechselwirkung von hochenergetischen Ionen mit Materie, wie Energiever-
lust, Kleinwinkelstreuung und Umladungsprozesse, behandelt.

Auf die sich daraus ergebenden Moglichkeiten zur Untergrundunterdriickung
bei AMS-Anwendungen wird in Kapitel 2 eingegangen. Die Moglichkeit der
Isobarenseparation in einem gasgefiillten Magneten wird gesondert in Kapitel

2Es ist ausreichend, wenn sichergestellt ist, daf alle Molekiilionen im Terminal aufge-
brochen werden.



3 besprochen.

Der experimentelle Aufbau ist in Kapitel 4 gezeigt, die Ergebnisse von ersten
Testmessungen und AMS-Messungen von 3°Cl, ®*Mn, *°Ni, Fe und ?°I fin-
den sich in den Kapiteln 5 und 6. Die Ergebnisse werden mit den anderer
AMS-Methoden bzw. alternativen Mefimethoden wie Laserresonanzionisati-
onsspektrometrie oder radiochemischer Neutronenaktivierungsanalys vergli-
chen.

Im Kapitel 7 wird auf die Anwendung dieser Mefimethode in der extraterre-
strischer Physik eingegangen, im abschliesenden Kapitel 8 auf zwei weitere
mogliche Anwendungen in der Astrophysik und Dosimetrie.
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Kapitel 1

Wechselwirkung von Ionen mit
Materie

Die typischen Teilchenenergien bei AMS-Anwendungen liegen in einem Be-
reich, wo keine Kernreaktionen in Betracht gezogen werden miissen, da die
Coulombbarriere nicht iiberschritten wird. Die Wechselwirkungen zwischen
den schnellen Ionen und den Targetatomen (z.B. Stripperfolie oder -gas, Gas
in der Kammer des Magneten oder Gas in der Ionisationskammer) sind aus-
schlielich elektromagnetisch.

In diesem Kapitel werden drei fiir die Isobarenseparation entscheidende
Punkte behandelt: Umladung, Streuung und Energieverlust von Projekti-
lionen, bedingt durch die Wechselwirkungen mit dem Targetmaterial.

1.1 Ladungszustinde von Ionen beim Durch-
gang durch Materie

Der mittlere Ladungszustand g,, eines lons wihrend seiner Wechselwirkung
mit Materie ist in dieser Arbeit von zentraler Bedeutung. Die Trajektorie
des Tons in einem gasgefiillten Magnetfeld wird durch seinen Ladungszu-
stand ebenso bestimmt, wie sein differentieller Energieverlust dE/dzx. Die
Z-Abhéangigkeit von ¢, gibt deshalb die Moglichkeit, Isobare in einem gas-
gefiillten Magneten rdumlich zu trennen sowie iiber ihren unterschiedlichen
differentiellen Energieverlust im Detektor zu unterscheiden.

1.1.1 Das Bohr’sche Kriterium

Die ersten bedeutenden Arbeiten zu Strippwahrscheinlichkeiten fiir Ionen,
die ein Medium durchdringen, stammen von Bohr [Boh40, Boh41]. Elek-
tronen, deren Orbitalgeschwindigkeit v, kleiner ist als die Geschwindigkeit
des Projektilions vp relativ zum Medium, werden durch Kollisionen mit den

11



Targetteilchen sehr wahrscheinlich gestrippt. Fiir Elektronen mit v, > vp
kénnen die Wechselwirkungen mit den Potentialen der Targetatome als
adiabatisch angesehen werden, d.h. fiir diese Elektronen sind die Potenti-
alinderungen relativ langsam, und sie verbleiben am Ion. Das Bohr’sche
Kriterium besagt, daf fiir v, = vp ungefihr 50% der Elektronen gestrippt
werden (Siehe auch Abschnitt 2.2).

1.1.2 Umladungsprozesse bei Stéflen mit Target-
atomen

Bei einem Stofl mit einem Targetatom kann ein Ion seine Ladung durch Ver-
lust oder Einfang von Elektronen verdndern. Die Wahrscheinlichkeit, dafl
ein Ion der Ladung ¢ nach dem Stof§ die Ladung ¢’ hat, soll durch den Wir-
kungsquerschnitt o,y ausgedriickt werden. Y,(x) sei die Besetzungswahr-
scheinlichkeit des Ladunszustandes ¢ nach einer Strecke x im Target. Bei
einem Ensemble gleicher Ionen entsprechen die Y,(x) dann der Ladungsver-
teilung (3, Yy(z) = 1). Die Einheit fiir o4 ist cm?® (pro Targetatom oder
-molekiil), fiir z Atome oder Molekiile pro cm?.

Vor der Wechselwirkung mit dem Target ist die Ladungsverteilung im all-
gemeinen scharf, d.h. Y(0) = dg4g,. Durch Umladungsstéfie kann diese La-
dungsverteilung veréindert werden. Dies l&83t sich durch ein System linearer
Differentialgleichungen ausdriicken [DNG8|:

d

%YZI(‘T) = ;(Uq’qyzz’ (z) — 04qYy()) (1.1)
Die beiden Terme in Gleichung 1.1 entsprechen der Be- bzw. Entvolkerung
des Ladungszustands q. Fiir die Giiltigkeit von Gleichung 1.1 ist es wichtig,
dafl die Ionenhiillen nach einem Stofl geniigend Zeit haben, sich abzuregen,
damit die Wechselwirkungen immer mit den Grundzustand des Ions statt-
finden. Ansonsten sind die o,y abhéingig vom Anregungszustand des Ions.
Diese Bedingung ist fiir verdiinnte Gase erfiillt. Bei der Wechselwirkung
mit Festkdrpern werden héhere Ladungszustinde hiufiger bevélkert, da sich
beim gleichen Ladungszustand mehr Elektronen auf dufleren, schwécher ge-
bundenen Schalen befinden, von wo sie wahrscheinlicher beim n#chsten Stof3
verloren werden.

Nach hinreichend vielen Stof8en stellt sich eine Gleichgewichtsladungsvertei-
lung F, ein, mit 2L F,(z) = 0. Dies ist relativ schnell der Fall', so da der
Energieverlust und die damit verbundene Anderung der 04 Vvernachlissigt
werden kann. F, kann mittels magnetischer Analyse des Ionenstrahls nach

!'Die Stripperfolien in einem Tandembeschleuniger sind beispielsweise nur einige 2%
dick
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dem Target empirisch bestimmt werden. Eine bekannte Gleichgewichtsla-
dungsverteilung 148t jedoch nur qualitative Aussagen iiber Umladungsquer-
schnitte zu.

Im allgemeinen wird eine Ladungsverteilung mit einer Gauflkurve um
einen mittleren Ladungszustand § angenéhert, was fiir mittelhohe Ladungs-
zustéinde (0.25 < ;L < 0.75) und nicht zu grofe Differenzen [¢ — g| sehr gut
mit Mefwerten iibereinstimmt. Wenn nur Umladungsprozesse mit Aqg = 1
beriicksichtigt werden, kann man mit den Ansatz:

Og¢q-1 = 0Oc= A exp [bc(q - CD] )
Ogarr = 01=Arexp[bi(q—q)],

A, = Ajexp (bl;bc> (1.2)

eine Gaufiverteilung um g erreicht werden, wie in [Bel53] gezeigt wird. Dieser
Ansatz fiir die Umladungsquerschnitte ist physikalisch plausibel, da fiir nied-
rige Ladungszustédnde wegen des Bohrkriteriums o; ansteigen und o, abfallen
mufl. Das gleiche gilt vice versa fiir hohe Ladungszustinde. Fiir die Breite
der Gaufikurve d, (1o) ergibt sich:

1
Vb, + b,

Beriichsichtigt man auch Umladungen mit Aq > 1, bekommt die Gaufivertei-
lung Ausléufer nach links bzw. rechts, je nachdem wie grofl die Querschnitte
fiir Einfang bzw. Abgabe mehrerer Elektronen sind. Da Einfang mehrerer
Elektronen bei einem Stof sehr unwahrscheinlich ist, sind in der Realitéit die
Ausldufer meist in Richtung hoher Ladungszustinde [Bet72].

Werte fiir die Parameter A; und A. konnen aus einer gemessen Gleichge-
wichtsladungsverteilung nicht bestimmt werden. Um quantitative Aussagen
iiber Umladnugsquerschnitte, miissen Ladungsverteilungen Y, gemessen wer-
den, bevor sie, ausgehened von einem festen Ladungszustand ¢;, das Gleich-
gewicht erreicht haben. Der experimentelle Aufbau hierzu besteht im we-
sentlichen aus einem Gasstripper (d ~ 1£%) und einem magnetischen Ana-
lysesystem [Bet72]. Die Umladungsquerschnitte konnen dann numerisch aus
Gleichung 1.1 bestimmt werden. Abbildung 1.1 zeigt an der ETH Ziirich
gemessene Umladungsquerschnitte fiir 42 MeV 28Si-Ionen mit Argon- bwz.
Stickstofftargets [Zop93]. An diesen Kurve kann man erkennen, daf§ o; mit
steigender Ladungszahl sinkt, wihrend o, ansteigt, d.h. die Grundannahmen
in Gleichung 1.2 sind mit diesen MeBwerten im Einklang. Zudem ist eine
deutliche Abhéingigkeit vom Targetmaterial zu erkennen. Sowohl o; als auch
o, sind unter sonst gleichen Bedingungen bei Argon etwa doppelt so hoch als
bei Stickstoff. Eine Vielzahl von Umladungsquerschnitten, allerdings meist

d, = (1.3)
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fiir kleinere Projektilenergien, ist in [Bet72] aufgefiihrt. Der qualitative Ver-
lauf der Umladungsquerschnitte ist aber fiir alle schweren Ionen gleich.

180 T T T T T T
'sigma-c-Ar'’ <—
I 'sigma-l-Ar' —+--
160 | 'sigma-c-N2' -&--
N 'sigma-I-N2’ -x

140 | 4
120 | -
100 |

80 |-

sigma [1le-18cm2/Targetatom]

60 -

40

Abbildung 1.1: Gemessene Wirkungsquerschnitte fir Einfang (o.) oder Ver-
lust (0;) eines oder mehrerer Elektronen von 28 Si-Ionen (E=42 MeV) mit dem
Ladungszustand q bei Wechselwirkung mit einem Argon- oder Stickstofftarget
in Einheiten von 107'® cm? pro Targetatom [Zop93].

Zur theoretischen Beschreibung von Umladungsquerschnitten wurden mehe-
re Anséitze gemacht [Boh48, Bel53, Glu55, Nik58, ND68|, die aber wegen
der Komplexitit der Umladungsprozesse allesamt nur sehr ungenaue Ergeb-
nisse liefern und meist nur einen limitierten Giiltigkeitsbereich haben. In
allen Theorien steigen jedoch die Umladungsquerschnitte, sowohl fiir Elek-
troneneinfang als auch fiir Elektronenverlust, mit der Kernladungszahl Zr
des Targetmaterials an. Es ergibt sich ein Zusammenhang

2
o o« Z}...Z3,

1 2
O X Zi.. .7}, (1.4)

d.h. je hoher die Kernladungszahl Zr des Targets ist, desto mehr Umladungen
finden bei gleicher Teilchendichte statt (siehe Abbildung 1.1).
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1.1.3 Mittlere Ladungszustinde von Gleichgewichtsla-
dungsverteilungen

Die ersten Ansétze zur Bestimmung des mittleren Ladungszustandes einer
Gleichgewichtsladungsverteilung ¢ stammen von Bohr und basieren auf dem
Bohr’schen Kriterium. Die daraus abgeleiteten Ergebnisse liegen zwar im
Mittel 20-30% zu hoch, wegen der Plausibilitit und qualitativen Richtigkeit
sei hier aber kurz darauf eingegangen.
Die Orbitalgeschwindigkeit eines Elektrons mit der Hauptquantenzahl n be-
trigt bei einem wasserstoffihnlichen Ton v, = v9Z/n, mit der Bohrgeschwin-
digkeit? vo. Um Abschirmungseffekte des Kernpotentials durch andere Elek-
tronen zu beriicksichtigen, kann man fiir v, ansetzen:

_Zp

Ve =

- Vp- (15)

Zp ist eine effektive Kernladungszahl fiir den Ort des betreffenden Elektro-
nes. Sie wird so gewéhlt, da8 das Coulombpotential einer (unabgeschirmten)
Kernladung Z3; dem durch weiter innen liegende Elektronen abgeschirmten
Kernpotential entspricht. Zj; mufl somit ungefihr der Anzahl der weiter
dufleren Elektronen, d.h. Elektronen mit Bahngeschwindigkeiten kleiner v,,
entsprechen. Setzt man v, = vp und wendet das Bohr-Kriterium an, werden
ebendiese duferen Elektronen gestrippt. Fiir den mittleren Ladungszustand
ergibt sich demnach ¢ = Z7.

n* ist die effektive Quantenzahl fiir die dufleren Elektronen. Fiir lonen der
Ladung g = Zp/2 (oder genauer vy < vp < 2123/31)0) entspricht sie in etwa
le,/ % Fiir den mittleren Ladungszustand ergibt sich dann:

i="273. (1.6)
Vo

Bereits diese Uberlegungen lieferten eine Abhiingigkeit des mittleren La-
dungszustandes ¢ des Projektils von seiner Kernladungszahl Zp.
Eine semiempirische Formel fiir § wurde von Dmitriev und Nikolaev angege-
ben [DNG68]. Sie setzten sie die Orbitalgeschwindigkeit zu ve = Z§ - f (%)
an, wobei f eine monoton steigende Funktion ist. Anwendung des Bohrkri-
teriums und anschlieflendes Logarithmieren liefert:

Invp =« -InZp + Inf (Zi) : (1.7)
P

Im Bereich 0.3 - Zp < ¢ < 0.9- Zp ist der lineare Zusammenhang von Invp
und InZp bei festem ¢/Zp in guter Ubereinstimmung mit MeSwerten. Die
Steigung der Meflkurven ist jedoch abhéngig vom Ionisierungsgrad q/Zp der
Projektile, d.h. « ist wie f eine Funktion von ¢/Zp. Mit dem Ansatz o =

2pp = € =2.188- 10° 2
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o1 + %0@, f=fn+ %fQ folgt dann aus Gleichung 1.7 fiir den mittleren
Ladungszustand?®:

In{ +Z

vp ist in Einheiten von 10® cm/s einzusetzen. Die Parameter a;, ay, fi und
f2 werden an Mefidaten angepafit. Sie haben je nach Target unterschiedliche
Werte. Beispielsweise fiir Stickstoff oder Argontargets ist:

ar =04, a; =0.3, fi =0.9 und f, = 7.0,

fiir Festkorpertargets ist:

o) = 01, Qg = 06, f1 = 1.2 und fg =5.0.

Eine weitere Parametrisierung von gemessenen Gleichgewichtsverteilungen
wurde von Betz et. al. [BHL"66] vorgenommen. Sie erhielen fiir 10 < Zp <
92 und v > vy einen mittleren Ladungszustand?:

q=12p

vp
G=Zp- [1 _C. (o.nz;;) % )] . (1.9)
Die Parameter C und «a sind abhiingig von Target und Projektil. Z.B. fiir
Schwefelionen und Luftstripper ist C' = 1.135 und a = 0.067.
Eine semiempirische Formel, die im Gegensatz zu Gleichung 1.8 und 1.9

universell fiir alle Gastargets und Projektile gilt, wurde von Sayer gegeben
[Say77]:

I v 0-9967
g="Zp- (1 —1.08 - exp |—80.12;°%5% (E) ) : (1.10)
Fiir Festkorpertargets wird die mittlere Ladung beschrieben durch:
I v 0:860]
qg=Zp- (1 —1.03 - exp | —47.37Z,%%%° <—> ) : (1.11)
c

Die Parametrisierung von ¢ durch die Gleichung 1.10 von Sayer zeigt die
beste Ubereinstimmung mit MeBwerten (vergleiche auch Fig. 5.10 in [Bet72]).
In Abbildung 1.2 sind die mittleren Ladungszustinde fiir *Ni-Tonen, die
sich aus den obigen Parametrisierungen ergeben gegen die Projektilenergie
aufgetragen.

Bei allen Parametrisierungen ist der mittlere Ladungszustand abhéngig von
der Kernladungszahl Zp des Projektils. Wegen der universellen Giiltigkeit
wird in dieser Arbeit i.a. Gleichung 1.10 von Sayer verwendet.

Fiir die Breite d, einer Ladungsverteilung zeigen die Parametrisierungen

3In der Originalverdffentlichung steht Zg! filschlicherweise in Zihler
“Die Energie z.B. eines ?Ni-Ions mit der Geschwindigkeit vy betrigt 1.46 MeV
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0.55 r q (7 10.27
d, = 0.357% (—> (1 _ —) 1.12
q P I ZP ZP | ( )
fiir Gastargets, und
- = \ 10.26
d, = 0.487%45 (i) (1 _ i) 1.1
q 0 8 P | ZP ZP | ( 3)

fiir Festkorpertargets die beste Ubereinstimmung mit MeBwerten [Say77].

T
Betz(59Ni) -----
Sayer(59Ni) —
Nikolaev(59Ni)

25 -

20 40 60 80 IOOE [MEV]120 140 160 180 200
Abbildung 1.2: Mit Parametrisierungen von Nikolaev et. al., Betz et. al.
und Sayer (Gleichungen 1.8,1.9,1.10) berechneter mittlerer Ladungszustand
g fiir % Ni-Tonen gegen deren Energie. In Gleichung 1.9 wurde mit C=1.1
ein mittlerer Wert eingesetzt, da in [BHL' 66] kein Wert fiir Nickelprojektile
angegeben, ist.

1.2 Energieverlust von Ionen beim Durch-
gang durch Materie

Ein entscheidender Punkt, der eine Unterscheidung von isobaren, hochener-
getischen Ionen erlaubt, ist die Z-Abhéngigkeit des differentiellen Energie-
verlustes dF /dz (siehe Abschnitt 2.3).

Der Energieverlust, den Ionen beim Durchgang durch Materie erleiden, be-
ruht auf der Streuung der Projektile an den Coulombfeldern der Targetkerne
und -elektronen. Dementsperechend spricht man von nuklearem und elek-
tronischem Energieverlust. Der nukleare Energieverlust wird durch Ruther-
fordstreunug der Projektile an den Targetkernen verursacht.
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In dem fiir AMS-Experimente relevanten Energiebereich von einigen MeV
bis zu einigen 100 MeV ist jedoch der nukleare Energieverlust nicht von Be-
deutung. Sein Beitrag zum gesamten Energieverlust betrdgt bei Energien
iiber 200keV /u weniger als 1%. Es ist also ausreichend, nur Stéfle mit den
Targetelektronen zu beriicksichtigen.

1.2.1 Elektronischer Energieverlust fiir vollstindig io-
nisierte Projektile

Folgende Ausfiihrungen gelten nur fiir lonen, die wihrend der hier relevanten
Prozesse alle Elektronen abgestrippt haben, so dafl nur die Wechselwirkungen
Projektilkern-Targetelektronen beriicksichtigt werden miissen. In der Praxis
gilt diese Bedingung im typischen Energiebereich eines Tandembeschleuni-
gers nur fiir sehr leichte Ionen.

Ein Projektilion, das sich iiber eine Strecke [ in Materie bewegt, erfihrt einen
Energieverlust AE. Es gilt:

AE = /Ol %(E)dw. (1.14)

Fiir hohe Projektilgeschwindigkeiten vp (Ep &~ 10MeV/u) 148t sich der
differentielle elektronische Energieverlust (dE/dz)e durch die Bethe-Bloch-
Gleichung [Bet30, Blo33] angeben. In ihrer nichtrelativistischen Form lautet

sie:
dE Zplet 2mvp>

— =4 1 1.15

<dm>el Trm@vPan( I ’ ( )

mit [ als effektivem Ionisationspotential und n als Elektronendichte im Tar-
get (Werte fiir I siehe z.B. [CP72]). Der Verlauf des differentiellen Ener-

gieverlustes ist in diesem Geschwindigkeitsbereich ungefahr proportional zu
-2

vp
Bei kleineren Geschwindigkeiten miissen Abschirmungseffekte des Target-
kernpotentials durch innere Hiillenelektronen beriicksichtigt werden, weil der
Abstand der beiden Stofipartner grofler wird. Die theoretische Behandlung
von Lindhard und Scharff [LS61] ergibt

(d—E> = 81 Zpseagn - Z,ZPZT s P (1.16)
dz / (Zp3 + Zp3)2 Vo

In diesem Energiebereich besteht ein linearer Zusammenhang zwischen dif-
ferenziellem Energieverlust und Projektilgeschwindigkeit.

Sowohl im Lindhard-Scharff- (Gleichung 1.16) als auch Bethe-Bloch-Bereich
(Gleichung 1.15) ist der differentielle Energieverlust abhiingig von der Kern-
ladungszahl Zp des Projektils. Die wesentlich stirkere Abhéingigkeit besteht
aber im Bethe-Bloch-Bereich.
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Der maximale differentielle Energieverlust zwischen beiden Bereichen wird
als Braggpeak bezeichnet.

1.2.2 Elektronischer Energieverlust fiir unvollstindig
ionisierte Projektile

Fiir schwere Ionen miissen obige Uberlegungen erweitert werden, weil hier
die Projektile nicht mehr nackt sind. Das Target wechselwirkt nun mit dem
nun ebenfalls abgeschirmten Coulombfeld des Projektils der Ladung ¢. Die
Kernladungszahl Zp in Gleichung 1.15 wird ersetzt durch die momentane
Ladung g des Projektils. Es ergibt sich:

dE g’et 2mvp?
— =4 - -n-l . 1.17
( dx ) el " me'l)p2 mm < I ( )

Geht man von einem hinreichend dicken Target aus, konnen die Ionen mit
geniigend Targetatomen wechselwirken. Viele dieser Wechselwirkungen sind
mit einer Abgabe oder Aufnahme der Elektronen verbunden, so daf} es sinn-
voll ist, einen mittleren (oder effektiven) Ladungszustand ¢ eines Ions ein-
zufithren, um den die momentane Ladung ¢ statistisch fluktuiert. ¢ kann
dann anstelle von ¢ in Gleichung 1.17 eingesetzt werden.

Da ¢ aber, wie in Abschnitt 1.1 besprochen, von der Kernladungszahl
abhingt, gilt dies auch fiir den differentiellen Energieverlust von schweren,
nur teilweise gestrippten Ionen.

Daten fiir den differentiellen Energieverlust sind tabelliert, z.B. in [NS70,
Zie80] und konnen mit darauf basierenden Computerprogrammen wie ENE-
LOSS [Ern] oder TRIM [ZBL92] berechnet werden.

1.3 Kleinwinkelstreuung

Die Wechselwirkung der Projektile mit dem Targetmedium fiihrt zur (mul-
tiplen) Streuung an den Targetatomen und somit zur Aufweitung des lo-
nenstrahls. Dadurch wird die rdumlichen Isobarenseparation im gasgefiillten
Magnetfeld verschlechtert, wie spiter in Kapitel 3 noch ausfiihrlich behandelt
wird.

Von Sigmund und Winterbon [SW74] wird diese Strahlaufweitung quantitativ
behandelt®. Grundannahmen dieser Theorie sind:

1. Zufillige und homogene raumliche Verteilung der Streuzentren,
2. Zweierstofle mit azimuthaler Streusymmetrie,

3. vernachléssigbarer Energieverlust bei der Streuung,

5Alle Gleichungen in diesem Abschnitt sind in CGS-Einheiten angegeben.
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4. kleine Streuwinkel.

Um unterschiedliche Projektil-Targetsysteme einheitlich behandeln zu
kénnen, miissen reduzierte Koordinaten eingefiihrt werden: eine reduzier-
te Targetdicke (bzw. Massenbelegung) 7°, mit

dmg - cm?]

7 = 4.08 - 10* — (1.18)
Ay (Zg, + Z;)
und einen reduzierten Streuwinkel &
akl FE
= ———a=— 1.19
@ 2ZPZTe2a Aa ( )

mit o = 0.465 - 10-%em (22° + 22°) " und A = 2ZpZre?a.

« ist hierbei der Winkel des Projektils zur Strahlachse nach der Wechselwir-
kung mit dem Target.

Die Winkelverteilungen f(7, &) sind fiir ein Thomas-Fermi-Potential nume-
risch bestimmt und in [SW74] tabelliert.

Bei AMS-Messungen mit einem gasgefiillten Magneten entspricht das Gas in
der Magnetkammer dem Target. Die Massenbelegung von einigen mgcm™2
ist hier aber so grof}, so dafl der Energieverlust der Projektile nicht mehr
vernachlissigt werden kann (3. Grundannahme). In diesem Fall lassen sich
die Werte von Sigmund und Winterbon nicht mehr direkt iibernehmen.

Die Halbwertsbreiten o 1 der Winkelverteilungen f(7, &) wurden durch durch
die Funktion

G (r) = 0.4377%% (1.20)

angefittet [Fae]. Im Bereich im Bereich 5 < 7 < 2000 betrigt der Fehler
dieser Niherung weniger als 5%”.

Zur Bestimmung von der Breite der Winkelverteilung o 1 muf iiber Teilstiicke
A7 summiert werden, die hinreichend klein sind, um den Energieverlust ver-
nachlissigen zu kénnen.

Aus Gleichung 1.20 folgt, so lange die Energieinderung in der Dicke 75 =
n; AT vernachlissigbar ist:

a1
2

(r0) = n"ay(Ar) = lnzl(mi)—o-ﬁ?"*] o : (1.21)

=0

6Fiir 59Ni-Tonen in Stickstoff ergibt sich fiir die reduzierte Massenbelegung 7 = 453d
[mgem™2].

"In einer Vertffentlichung von Burch und Green [BG75] wird &(7) = 0.3477%-754 an-
gegeben. Die Ubereinstimmung dieses Fits mit experimentellen Werten® liegt im Bereich
von +20%.
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und analog, fiir sich dndernde Energie, wegen Gleichung 1.19

a3 () = (Z o] ) (122

=0
n—1 0.634
ai(m) = A-0.437A7%% (Z [E(iAT)]_1'58> : (1.23)
=0

G1 (AT)
3

E(iAT) ist diejenige Energie, die ein Teilchen mit der Anfangsenergie E,
nach einer Strecke i- A7 im Absorber noch besitzt®. Gleichung 1.23 148t sich
in Integralform darstellen:

ay () = 0.437A ( /0 C B dT) o (1.24)

Vernachldssigt man die Energieabhiingigkeit des differentillen Energieverlu-
stes'® dE/dz, kann man mit F(7) = Eq — £ das Integral in Gleichung 1.24
16sen und es ergibt sich schliellich:

1 e 058 0.634
ay (1) = 06174 ( 5 [(Bo — €r0) ™ — E*%]) . (1.25)

1
2
Die mit Gleichung 1.25 berechnete Breite ist in guter Ubereinstimmung mit
experimentellen Werten in Abschnitt 3.3.2. In den Abbildungen 1.3 und
1.4 ist die sich aus Gleichung 1.25 ergebende Abhéngigkeit der Kleinwinkel-
streung von der Ionenenergie bzw. von der Kernladungszahl des verwendeten
Gases dargestellt.

9Die Exponenten 1.58 und 0.634 in Gleichung 1.22 und 1.23 sind wegen der Form der
Winkelverteilung f(7,&). Im Falle einer Gaufverteilung stiinde an ihrer Stelle 2 und %

10Bei AMS-Messungen von z.B. %°Ni ist der typische Energiebereich der Ionen wihrend
ihrer Wechselwirkung mit dem Stickstoffgas in der Magnetkammer 180-90 MeV. Ihr diffe-
rentieller Energieverlust steigt hierbei nach [NS70] von 31.0 auf 35.5mycer:1’_2, so daf der
Fehler durch Verwendung eines mittleren Energieverlustes maximal 6% betrigt.
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Abbildung 1.3: Nach Gleichung 1.25 berechnete Halbwinkel L der Kleinwin-

kelstreuung von % Ni-Tonen mit einer Einschuflenergie Ey von 150, 200 und
300 MeV in Stickstoffgas gegen die Massenbelequng des Targets.

alpha_1/2 [mrad]

0 0.5 1 15 2 d [ng./?:mz] 3 35 4 4.5 5
Abbildung 1.4: Nach Gleichung 1.25 berechnete Halbwinkel a1 der Klein-
winkelstreuung von °° Ni-Ionen mit einer Einschufenergie Eq=200MeV in
Helium, Stickstoff und Argon. Diejenigen Massenbelequngen, bei denen die
Projektilenergie auf 100 MeV abgenommen hat, sind durch Pfeile gekenn-
zeichnet. Sie entsprechen ungefihr den Gasdriicken, die bei AMS-Messungen
verwendet wiirden.
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Kapitel 2

Isobarentrennung bei AMS

Will man die Konzentration eines Radionuklids mit AMS messen, werden alle
Strahlfiihrungselemente auf die entsprechende magnetische Steifigkeit Bp =
V2Em/(ge) des ausgewihlten Ladungszustandes g nach dem Stripper einge-
stellt. Da die Terminalspannung und somit auch die Energie eines bestimm-
ten Ladungszustandes gegeben ist, kann das gesamte Strahlfiihrungssystem
als ein hochselektives Massenfilter betrachtet werden. Zwei Isobare wie z.B.
das Radionuklid **Ni und das stabile >Co haben jedoch bei gleichem La-
dungszustand die gleiche Steifigkeit! und werden deswegen prinzipiell nicht
unterschieden. Das gleiche gilt auch fiir die elektrostatischen Elemente im
Injektionsbereich. Durch diesen Umstand wird das stabile Isobar, das sich
auch noch nach einer chemischen Reduktion als Verunreinigung in der Probe
befindet, zur Hauptquelle fiir Untergrund bei vielen AMS-Messungen. In den
folgenden beiden Kapiteln wird auf einige Moglichkeiten zur Unterdriickung
isobarischen Untergrundes eingegangen.

2.1 Isobarenunterdriickung in der Ionen-
quelle

2.1.1 Sputterionenquellen fiir negative Ionen

Am Beispiel der in dieser Arbeit verwendeten Hochstromionenquelle mit
sphérischem Ionisator [Mid83, Urb86, KSU88| soll das Prinzip einer Sput-
terionenquelle fiir negative Ionen erldutert werden (siehe Abb. 2.1).

Aus einem beheizten Reservoir wird Casiumdampf in die Quelle geleitet, wel-
cher sich auf dem ca. 1000°C heiflem lonisator aus Tantal niederschldgt. Die
Elektronenaustrittsarbeit ® von Tantal liegt mit 4.1eV [MWT75] iiber der To-
nisationsenergie (3.89eV) von Césium [Wea70]. Dadurch ist es fiir Céisium
moglich, als positives Ion zu desorbieren. Die positiven Cs-lonen werden mit

!Der Massenunterschied ist zu klein, um zwei Isobare zu unterscheiden.
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Abbildung 2.1: Schematischer Aufbau einer Hochstromionenquelle.

6kV Sputterspannung auf das Target (AMS-Probe) hin beschleunigt und
sputtern dort neutrale Atome oder Molekiile, sowie positive und negative
Ionen und Molekiilionen. Die negativen Ionen werden durch die selben 6 kV
Sputterspannung in Richtung Ionisator beschleunigt und mit 28 kV Extrak-
tionsspannung aus der Quelle abgesaugt.

2.1.2 Elektronenaffinititen der gesputterten Teilchen

Das Verhiltnis von negativen und neutralen gesputterten Teilchen Z~/Z°
148t sich ndherungsweise durch die Langmuir-Saha-Gleichung [LK23] aus-
driicken:

Z- g EA— ¢
ﬁocﬁexp< T ) (2.1)

¢ ist hierbei die Elektronenaustrittsarbeit aus der Targetoberfliche. Da-
durch, dafl sich Césiumdampf auch auf dem Target niederschlégt, wird die
Elektronenaustrittsarbeit in den meisten Féllen deutlich reduziert und die
Ausbeute an negativen Ionen erhht. 7, ist die Elektronentemperatur. Wenn
man annimmt, dafl die Geschwindigkeit der Elektronen der der gesputterten
Teilchen (E=10-20eV [CC69]) entspricht, ergibt sich fiir k - 7, ein Wert in
der Grofenordnung von 10 meV. Die Faktoren ¢° und ¢~ beriicksichtigen die
Anzahl der méglichen Spineinstellungen neutraler und negativer Teilchen.
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Ein wichtiger Parameter bei der Erzeugung negativer Ionen ist die Elektro-
nenaffinitit KA der gesputterten Teilchen, d.h. diejenige Energie, die frei
wird, wenn man ein Elektron an ein freies, neutrales Atom oder Molekiil
anlagert. Bei einigen Elementen wie z.B. Stickstoff, Magnesium, Mangan
oder allen Edelgasen ist sie kleiner als null. Diese Elemente bilden kei-
ne stabilen negativen Ionen. Dadurch werden sehr empfindliche und ge-
naue AMS-Messungen von C (EA=1.263eV), Al (EA=0.5eV) oder ?°T
(EA=3.066€V) [Smi82], auch mit kleinen Beschleunigern, méglich.
Ahnliches 148t sich durch den Einschufi von Molekiilionen erreichen. So ist
bei Verwendung von *'CaHj das stabile Isobar *'K als 3-Hydrid um etwa
sieben GroBenordnungen unterdriickt [RYP*81]. Bei ®*Fe-Messungen ist das
stérende Isobar ®*Ni(FA=1.156eV) gegeniiber Eisen (EA=0.16eV) im ex-
trahierten Strom um Faktor zwanzig iiberh6ht. Durch den Einschufl von Oxi-
dionen lassen sich jedoch vergleichbare Strome erreichen (EA(FeO)=1.49¢eV)
[SFKK95].

2.2 Isobarentrennung durch Nacktstrippen
der Ionen

Wenn das AMS-Isotop eine héhere Kernladungszahl als das stabile Isobar
hat, kann es davon abgetrennt werden, wenn man alle Elektronen abstrippt
[RYS79, KKN83]. Das Radionuklid 4X,_5 hat dann die Ladung ¢ = Z,
wahrend das Isobar é_lYA_ z+1 maximal die Ladung ¢ = Z — 1 annehmen
kann. Es l&48t sich dann durch einen nachfolgenden Ablenkmagneten prak-
tisch vollkommen separieren. Durch die gute Unterdriickung ist es sogar
moglich, den Beschleuniger mit einem makroskopischen Pilotstrahl des sta-
bilen Isobars iiber Schlitzsteuerung zu stabilisieren. Bei allen anderen dis-
kutierten MeBmethoden erfolgt die Spannungsstabilisierung i.a. mit einem
Generating Voltmeter.

Nach dem Bohr’schen Kriterium (sieche Abschnitt 1.1.1) wird ein Elektron
der K-Schale im Mittel dann gestrippt, wenn seine Orbitalgeschwindikgeit
Ve, = Zvy kleiner ist als die Geschwindigkeit des Ions. In Abbildung 2.2
ist die Nacktstrippwahrscheinlichkeit Py, gegen die Ionengeschwindigkeit
vp aufgetragen. Um die Mefidaten von verschiedenen Ionen verwenden zu
konnen, wurde auf die Geschwindigkeit eines K-Schalenelektrons v, des be-
treffenden Ions normiert.

Aus diesen Daten ist ersichtlich, daff; vor allem fiir schwere Ionen, fiir eine
effiziente Messung hohe Energien nétig sind. Allerdings sollte die Energie
nicht zu hoch gewi#hlt werden, da sonst die Schwelle fiir Kernreaktionen
iiberschritten wird und durch (p,n)-Reaktionen der Isobarionen in der letzten
Stripperfolie das AMS-Radionuklid produziert werden kann.

Fir ®Ni liegt die hochste Nacktstrippausbeute, die bei einer AMS-
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Abbildung 2.2: Oberes Bild: Nacktstrippwahrscheinlichkeit Py, gegen die
Ionengeschwindigkeit vp, normiert auf die Bohrgeschwindigkeit v, eines K-

FElektrons [Rih92, Miin, Fra, Mokj].
Unteres Bild: Aus den oberen Fit bestimmte Energie, die ein Ion der Kern-
ladungszahl Z fiir eine Nacktstrippausbeute von 10%, 1%, 0.1% bzw. 0.01%

bendtigt.
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Messung erreicht wurde bei 10% [KAG'93]. Die Nickelionen wurden bei
diesem Experiment am Argonne National Laboratory mit dem ATLAS-
Beschleunigersystem, bestehend aus Tandem und supraleitendem Linearbe-
schleuniger, auf eine Energie von 641 MeV beschleunigt. Die hochste am
Garchinger Beschleunigerlabor erreichte Nacktstrippwahrscheinlichkeit fiir

Nickelionen liegt bei 1.2 - 10~ bei 334 MeV [Riih88].

2.3 Isobarentrennung durch Energieverlust-
messungen

Eine weitere Moglichkeit, Ionen mit verschiedener Kernladungszahl zu un-
terscheiden, ist die Messung ihres Energieverlustes in einem Detektorsy-
stem. Fiir AMS-Anwendungen werden meist Gasionisationskammern ver-
wendet. Sie haben gegeniiber Halbleiterzdhlern den Vorteil, unempfindlich
gegen Strahlenschiden zu sein. Durch Anpassung des Gasdruckes lassen sie
sich sehr universell verwenden. Eine Aufteilung der Anode in mehrere Sek-
toren erlaubt eine differenzierte Aussage iiber den Energieverlust der Ionen
im Gas und eine Messung des Ortes. Thre Energieauflésung liegt im Bereich
von 1-2%.

Der unterschiedliche Energieverlust von Isobarionen mit gleicher Geschwin-
digkeit vp beruht auf ihren unterschiedlichen mittleren Ladungeszustand ¢
(sieche Gleichung 1.10 und Abbildung 3.2) wihrend ihrer Wechselwirkung mit
dem Detektorgas, und der Abhéngigkeit des differentiellen Energieverlustes
dE /dxz im Bethe-Bloch-Bereich vom Ladungszustand (siehe Gleichung 1.17):
dE/dx o @. Tatsiichlich betriigt A(dE/dz)/(dE/dz) etwas weniger als
Ag?/q?, weil im Lindhard-Scharff-Bereich die Ladungszustandsabhiingigkeit
des Energieverlustes nicht so ausgepriigt ist (siehe Gleichung 1.16 und Ab-
bildung 2.3).

In Abbildung 2.3 ist auch zu erkennen, daf} fiir Isobare mit hoherer Kernla-
dungszahl A(dE/dz)/(dE/dz) im Bereich der Energieauflssung des Detek-
tors ist, so daf} die Isobarenunterdriickung mit steigender Kernladungszahl
schlechter wird.
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Abbildung 2.3: Relativer Unterschied zweier Isobare mit AZ =1 im differen-
tiellen Energieverlust in Isobutan bei 2MeV/u bzw. 0.5MeV/u gegen die
Kernladungszahl. Fiir die durchgezogenen Kurven wurden nur die relativen
Unterschiede der Quadrate der mittleren Ladungszustinde bericksichtigt (be-
rechnet nach Gleichung 1.10). Die Punkte sind mit dem Programm ENE-
LOSS [Ern] berechnet.

2.3.1 Untergrundreduzierung durch Winkelmessung
im Detektor

Wird ein Ion z.B. in der Eingangsfolie des Detektors gestreut, so verlauft
seine Trajektorie nicht mehr senkrecht zur Detektorebene. Dadurch wird ein
hoherer differentieller Energieverlust vorgetiduscht, so dafl, wenn die Kernla-
dungszahl des gestreuten Ions kleiner ist, als die seines Isobars, die Isobaren-
trennung iiber die Energieverlustmessung verschlechtert wird.

Bei AMS-Messungen mit einem gasgefiillten Magneten (siehe Kapitel 3) ist
der Energieverlust in der Magnetkammer Z-abhingig, so dafl Isobare auch
iiber ihr Gesamtenergiesignal unterschieden werden kénnen? (siehe Abbil-

2 Auch Isobare, die am gleichen Ort aus der Magnetkammer austreten, haben norma-
lerweise unterschiedliche Energie, d.h. ihr mittlerer Ladungszustand g,, in der Magnet-
kammer war nicht identisch. Dies kann verstanden werden, wenn man bedenkt, dafl die
Trajektorienelemente von Umladungsstofl zu Umladungssto nicht kommutativ sind. Ab-
weichungen des momentanen Ladungszustandes ¢ vom mittleren Ladungszustand ¢ am
Anfang der Trajektorie haben auf den Austrittsort des Ions viel gréfleren Einflufl als Ab-
weichungen am Ende. D.h. ein gasgefiillter Magnet darf nicht als eine Art der Energiever-
lustmessung betrachtet werden, die den Energieverlust eindeutig auf den Ort abbildet.
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dung 5.4). Durch den Energieverlust bei der Streuung wird die Gesamt-
energie reduziert, wodurch ebenfalls die Isobarentrennung erschwert werden
kann. Durch eine Winkelmessung im Detektor kann dieser Untergrund jedoch
unterdriickt werden.

In Abbildung 2.4 soll dies am Beispiel eines *Co-Ions, das an einem Koh-
lenstoffatom der Detektorfolie nach dem gasgefiillten Magneten elastisch ge-
streut wurde, gezeigt werden.

55 T T T T T T T T T
'59Ni-90MeV-0deg’ —<—
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Abbildung 2.4: Mit ENELOSS berechnetes dE/dz, bzw. vorgetduschtes
dE/dz eines gestreuten ®° Co-Tons mit 90 MeV, eines ungestreuten ®° Co-Ions
mit 95 MeV und eines ungestreuten 5° Ni-Tons mit 90 MeV gegen den Weg
senkrecht zur Detektorebene (ausgedriickt in mgcm ™2 Isobutan).

Der Streuwinkel ¢ wvon 8.8° wurde so gewdhlt, dafS der Energieverlust
von 5MeV durch die Streuung dem héheren Energieverlust eines % Ni-Ions
(Eo=190 MeV) in der gasgefillten Magnetkammer entspricht, d.h. daf$ das
gestreute ®® Co-Ion in der Gesamtenergie nicht mehr von einem 5° Ni-Ion un-
terscheidbar ist. Durch die Streuung wird zudem ein héherer differentieller
Energieverlust vorgetduscht, der von dem eines 5° Ni-Tons sehr viel schwieri-
ger zu unterscheiden ist, als der eines ungestreuten ®° Co-Ions.
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Kapitel 3

Isobarentrennung in einem
gasgefiillten Magnetfeld

Fiir Ionen mit steigender Kernladungszahl wird die Unterdriickung isoba-
rischen Untergrundes durch Energieverlustmessungen zunehmend ineffek-
tiv (siehe Abschnitt 2.3). Ein weiteres Problem stellt oft die hohe Detek-
torzahlrate dar, wenn das storende Isobar weder bei der Probenaufbereitung
noch in der Ionenquelle geniigend stark unterdriickt werden kann. Folgen
sind geringe Empfindlichkeiten und, weil der Strom in der Ionenquelle redu-
ziert werden muf}, lange Mef3zeiten.

Nacktstrippen der Ionen (siehe Abschnitt 2.2) ist nur bei Isobaren mit klei-
nerem Z als dem des zu messenden Radionuklids moglich. 32Si-, ®Fe-,
0Gr-, 9Zr- oder °”Pd-Messungen sind mit dieser Methode prinzipiell nicht
moglich. Fiir schwere Radionuklide wird die Transmission wegen der Nackt-
strippausbeuten (sieche Abbildung 2.2) so gering, daf8 ebenfalls sehr lange
Mefzeiten und zudem grofie Probenmengen erforderlich sind.

Eine andere Moglichkeit zur Isobarenseparation besteht in einem gasgefiillten
Magneten, den die Tonen vor einem ortsempfindlichen Detektor durchlaufen.
AMS-Nuklide und stérende Isobare werden aufgrund ihres unterschiedlichen
mittleren Ladungszustands barq darin in zwei Strahlen aufgespalten (siehe
Abschnitt 3.1). Die Vorteile dieser Methode sind:

e Die rdumliche Trennung der Isobare ist neben den Energieverlustmes-
sungen im Detektor ein weiterer Unterdriickungsschritt.

e Die Transmission wird durch den gasgefiillten Magneten praktisch nicht
verschlechtert.

e Die Isobare kénnen aus dem Detektor ausgeblendet werden, so daf
hohe Ionenquellenstrome, d.h. kurze Mefizeiten, bei moderaten Detek-
torzdhlraten moglich sind.

e Die Methode ist universell fiir alle AMS-Nuklide anwendbar.

30



Diese Methode wurde erstmals am Argonne National Laboratory fiir AMS
angewendet, wo ein Enge-Split-Pole-Magnetspektrograph mit Gas gefiillt
wurde [HPK*85 PGH'89, Pau90]. Am Garchinger Tandem wurden Mes-
sungen mit einem gasgefiillten Q3D-Magnetspektrographen durchgefiihrt
[FGK*87, BFGT90, MBF*92]. Am EN-Tandem der ETH Ziirich wird ein
gasgefiillter 180°-Magnet zur Unterdriickug des isobaren Untergrundes ein-
gesetzt [Zop93].

3.1 Rdiumliche Trennung von Isobaren im
gasgefiillen Magnetfeld

Wie in Abschnitt 1.1 dargestellt wurde, stellt sich fiir Ionen beim Durchgang
durch ein gasgefiilltes Volumen durch Umladungsst68e mit den Gasatomen
ein mittlerer Ladungszustand ¢ ein. Basierend auf dem Bohr’schen Krite-
rium kann dieser abgeschétzt werden zu ¢ = lep/ up/vg (siehe Gl 1.6). In
dieser einfachen Betrachtung zeigt sich nur eine Abhingigkeit von der Ge-
schwindigkeit vp und Kernladungszahl Zp der Projektilionen. Fiir die mitt-
lere magnetische Steifigkeit Bp der Ionen wihrend ihrer Wechselwirkung mit
dem Targetmaterial gilt dann:

Bp =12 _ TPt (3.1)

g€ Zze

Die mittlere magnetische Steifigkeit ist in dieser Naherung unabhingig von
der Geschwindigkeit eines Projektils, sondern nur von dessen Masse und
Kernladungszahl. Aufgrund dessen werden gasgefiillte Magneten zur Iden-
tifikation von Spaltfragmenten verwendet, da diese eine breite Geschwindig-
keitsverteilung besitzen [CF58, Arm61, AEG170, LEB*76].
Die Abhéngigkeit der magnetischen Steifigkeit in einer gasgefiillten Region
von der Kernladung des Projektilions erlaubt ebenso Trennung von Isobaren
bei AMS-Messungen (siehe Abbildung 3.1).
Verwendet man zur Berechnung des mittleren Ladungszustandes die Formel
von Sayer (siehe Gleichung 1.10), ergeben sich z.B. fiir das Isobarenpaar
%Ni—*?Co mittlere Ladnugszustinde und Steifigkeiten wie in Abbildung 3.2
dargestellt. Auch hier zeigt sich, daf} die magnetische Steifigkeit nur schwach
von der Projektilgeschwindigkeit bzw. -energie abhingt.
Der mittlere Ladungszustand von *?Ni bei 150 MeV ist mit 18.01 héher als
der von °Co mit 17.56. Dieser Unterschied kann verstanden werden, wenn
man bedenkt, daf 33Ni ein Elektron mehr in der 3d-Schale besitzt als 57Co.
Fiir dieses Elektron ist die Orbitalgeschwindigkeit deutlich kleiner als die
Geschwindigkeit des 150-MeV-Projektilions, so daf es mit sehr grofler Wahr-
scheinlichkeit in Gas gestrippt wird. Dafl nun der mittlere Ladungszustand
von Nickel nicht um 1, sondern nur um 0.45 hoher ist als von Kobalt, liegt

31



/ Gas \

" S M~ 59¢0
a == -~ BoNi

59Ni+59Co

~ -

B -q;3’q+2

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung der Trennung von Isobaren in ei-
nem gasgefillten Magnetfeld. Im Vakuum spalten die einzelnen Ladungs-
zustinde des Ionenstrahls auf, die Trajektorien sind aber fir zwei Isobare
mit gleicher Ladung praktisch tdentisch. Befillt man den Magneten mit Gas,
fluktuiert die Ladung der einzelnen Ionen um einen mittleren Ladungszustand
q, der von der Kernladungszahl abhdingt, und Isobare (z.B. 5°Ni und 5°Co)
werden im Ort getrennt.
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Abbildung 3.2: Mit der Parametrisierung von Sayer (Gleichung 1.10) be-
rechneter mittler Ladungszustand und mittlere magnetische Steifigkeit (flache
Kurven) fiir ® Ni- und ®® Co-Ionen gegen deren Energie.
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an der hoheren Kernladungszahl von Nickel. Dadurch sind Elektronen von
Nickel etwas besser gebunden, haben hohere Orbitalgeschwindigkeiten, und
werden somit nicht so wahrscheinlich gestrippt als die von Kobalt.

In Abbildung 3.3 ist der relative Unterschied in der magnetischen Steifigkeit
A(Bp)/(Bp) fiir einige AMS-Isotope und deren stabile Isobare gegen die
Teilchenenergie dargestellt. Im Bereich hoherer Energien zeigt sich auch hier
nur mehr eine schwache Energieabhingigkeit von A(Bp)/(Bp).
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Abbildung 3.3: Mit der Parametrisierung von Sayer (Gleichung 1.10) berech-
neter relativer Unterschied A(Bp)/(Bp) in der magnetischen Steifigkeit von
einigen AMS-Isotopen und deren stabilen Isobare gegen die Teilchenenergie.

3.2 Breite der raumliche Verteilung eines Io-
nenstrahls nach dem Durchlaufen eines
gasgefiillten Magneten

Das Durchlaufen eines gasgefiillten Magneten fiihrt zu einer Verbreiterung
des Ionenstrahls im Ort, insbesonders in x-Richtung (senkrecht zu den ma-
gnetischen Feldlinien). Diese Verbreiterung hat zwei Ursachen:

1. Die Fluktuation des momentanen Ladungszustand ¢ eines einzelnen
Ions um den mittleren Ladungszustand ¢ ist ein statistischer Prozef}
(sieche Abschnitt 1.1). Der mittlere Ladungszustand ¢,, des Ions mu8
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nicht genau mit dem mittleren Ladungszustand ¢ der Ladungsvertei-
lung iibereinstimmen. Dies fiihrt zur Verbreiterung des Strahls in x-
Richtung.

2. Durch Stofle werden die Ionen gestreut (siehe Abschnitt 1.3) und der
Strahl wird in x- und y-Richtung verbreitert.

Um verschiedene Magnetfeldgeometrien mit unterschiedlicher Dispersion ver-
gleichen zu konnen, wird im weiteren die Halbwertsbreite WV eines Strahls in
x-Richtung, ebenso wie die rdumliche Trennung D zweier Isobare, in Einhei-
ten von A(Bp)/(Bp) angegeben. W setzt sich aus der Breite Wy, die durch
die Statistik der Ladungsfluktuationen bedingt ist, und der Breite aufgrund
der multiplen Kleinwinkelstreuung, Wk, zusammen. Da beide Prozesse als
voneinander unabhéngig betrachtet werden kénnen, 1dt sich VW ansetzen

1
W =/ Wgtat + W]?,ws. (32)

Zu
Die Auflésung oder Separation fiir zwei Isobare wird mit S bezeichnet. Sie
wird definiert als:

S=—. (3.3)

magnetische Steifigkeit (Ort)

Abbildung 3.4: Definition der Breite W und des Abstandes D der Ortsver-
teilungen zweier Isobare.

Weil sowohl der absolute Abstand zweier Ortsverteilungen als auch die abso-
luten Breiten der Ortsverteilungen mit steigender Dispersion ansteigen, sind
D, W und somit & weitgehend unabhéngig von der Dispersion des verwen-
deten magnetischen Systems, wie in Abbildung 3.5 gezeigt ist.

Um das stérende Isobar méglichst effizient unterdriicken zu kénnen, muf die
Separation & maximiert werden.

L Gleichung 3.2 ist nicht ganz exakt, da die Winkelverteilung durch Kleinwinkelstreuung
f(7,@) nicht genau gauB3formig ist, und somit die entsprechende Ortsverteilung ebenfalls
nicht.

34



o
[

Abbildung 3.5: Absoluter Abstand zweier Ortsverteilungen und absolute Brei-
ten der Ortsverteilungen fir Magnetsysteme mit niedriger (links) und hoher
(rechts) Dispersion. D, W (in A(Bp)/(Bp)) und S sind in beiden Fillen
gleich.

Der Abstand D ist im wesentlichen nur abhéngig von dem Unterschied in der
magnetischen Steifigkeit A(Bp)/(Bp) der beiden Isobare. Die Dispersion des
magnetischen Systems spielt hierbei keine entscheidende Rolle, wenn D in
Einheiten von A(Bp)/(Bp) ausgedriickt wird. Die Energieabhéingigkeit von
D ist nur schwach, wie in Abbildung 3.3 zu sehen ist. Zudem ist die Energie
in der Praxis durch die maximale Terminalspannung des verwendeten Be-
schleunigers und die Ausbeuten der einzelnen Ladungszustinde beschréinkt.
Um eine optimale Isobarenseparation zu erhalten, mufl also die Breite WV der
Ortsverteilungen minimiert werden.

3.2.1 Statistik der Ladungsfluktuationen

Um eine geringe Breite W, zu erhalten sind moglichst viele Umladungsstofe
im Magnetfeld nétig, so daf die statistischen Fluktuationen der mittleren ma-
gnetischen Steifigkeiten (Bp),, der einzelnen Ionen um die mittlere Steifigkeit
Bp eines Ensembles moglichst gering sind. Die Anzahl der Umladungsst&fe
ist proportional zum Gasdruck p (bzw. der Massenbelegung d), so daf§ gilt*:

Witat o /D x Vd. (3.4)

Eine Begrenzung des Gasdruckes ist der Energieverlust der Ionen, die nach
dem gasgefiillten Magneten noch geniigend Restenergie besitzen sollen, um
Energieverlustmessungen im Detektor moglich zu machen. Um trotzdem
einen geniigend hohen Druck einstellen zu konnen, ist eine moglichst hohe
Energie zu wéhlen.

Die Anzahl der Umladungen kann auch durch Verwendung eines Gases mit
hohen Umladungsquerschnitten o, erhoht werden?:

2Die Energieabhiingigkeit der absoluten Umladungsquerschnitte, relativ zu g(E), wurde
hierbei vernachléssigt, was aber in guter Naherung moglich ist.

3Eine stiirkere Abh#ngigkeit der Umladungsquerschnitte o, und o; von der momen-
tanen Ladung ¢ (d.h. steilere Kurven in Abbildung 1.1) wiirde zu kleineren absoluten
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Wstat X 4/Oqq - (35)

Im allgemeinen haben Gase mit hohem Atomgewicht deutlich gréfiere Um-
ladungsquerschnitte als leichte Gase (siehe auch Abbildung 1.1). Allerdings
ist dann der Energieverlust der Ionen auch hoher, so dafl nur kleinere Driicke
moglich sind, was wiederum zu einer Verschlechterung der Statistik fiihrt.

3.2.2 Strahlverbreiterung durch multiple Kleinwinkel-
streuung

Die Verbreiterung des Strahles durch multiple Kleinwinkelstreuung , die zu
Whews fiihrt, ist ebenfalls von mehreren Parametern abhingig. Aus Gleichung
1.19 folgt fiir den Streuwinkel oo o« £ und somit:

Wkws X Ei() (36)
Gleichung 3.6 gilt nur fiir sehr kleine Massenbelegungen, bei denen der Ener-
gieverlust der Ionen vernachléssigt werden kann. Ist dies nicht der Fall, wird
die Abhéngigkeit der Breite Wy, von der Einschuenergie Ej stirker (sie-
he Gleichung 1.24), da die Energie wihrend der Wechselwirkung mit dem
Gas bei niedrigen Einschuflenergien iiberproportional abnimmt. Die Ener-
gieabhéngigkeit von a1 fiir gréflere Massenbelegungen ist in Abbildung 1.4
fiir drei verschiedene Einschuflenergien dargestellt.
Mit steigendem Druck bzw. steigender Massenbelegung nimmt die Anzahl
der StoBe zu und somit auch Wyys. Aus Gleichung 1.20 folgt fiir kleine
Massenbelegungen:

Wkws o d0.634 x p0.634. (37)

Fiir grofere Massenbelegungen ist, wie oben, Gleichung 1.24 anzuwenden.
Der Verlauf von Wy,,s = a%[mrad]m ist in den Abbildungen 1.3 und 1.4

dargestellt. Der Faktor 1/1/2 ist deswegen notwendig, weil zur Bestimmung
von Wi, nur die Komponente von « 1 in x-Richtung beitrégt.

Bei Verwendung von Gasen mit hohem Atomgewicht nimmt der Streuwinkel
bei einem Einzelstofl und damit ebenfalls Wy,s zu. Bei gleichem totalen
Energieverlust im Gas folgt aus Gleichung 1.24:

[ 2 2
Wiws X A < Zp\| Z3 + Z73. (3.8)

Fiir die Verldufe von o 1 fiir verschiedene Gase siehe auch Abbildung 1.4.

Schwankungen von ¢ um ¢ fiihren, wodurch W, ebenfalls reduziert wiirde. Hinweise auf
Gase mit solchem Verhalten konnten aber in der Literatur nicht gefunden werden
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In Tabelle 3.2.2 sind die Ergebnisse dieser Uberlegungen nochmals zusam-
mengefaft.

Wstat Wkws 6E/Erest Erest
pt| ) ) 4
Ar ) (i) ) ) =
Oqq T ~L (T) (T) =
Evt] 4 4 T

Tabelle 3.1: Abhdngigkeiten von Strahlbreite, Restenergie und Energieverlust-
streuung von Gasdruck, Gasart, Umladungsquerschnitten und Einschuflener-
gie. Die Pfeile in Klammern sind keine direkte Abhdngigkeit, jedoch haben
i.a. Gase mit kleinem A nur niedrige Umladungsquerschnitte. Bei Gasdruck
und Gasart mufl ein Kompromif$ gefunden werden, die Einschuflenergie ist
so hoch wie mdglich zu wdhlen.

3.3 Optimierung der Magnetfeldgeometrie

Ein weiterer wichtiger Parameter, von dem die Separation & abhingt, ist
die Geometrie des Magnetfeldes und des gasgefiillten Bereiches. Bei einem
Enge-Split-Pole- oder Q3D-Spektrographen (sieche Abbildungen 3.7 und 3.6)
herrscht in nur 40-50 % des gasgefiillten Bereiches ein Magnetfeld, der Rest
sind Driftstrecken im feldfreien Raum. Nachteile einer derartigen Feldanord-
nung sind:

1. Die Anzahl der Umladungen, die zur Isobarentrennung beitragen ent-
spricht nur 40-50 % aller Umladungen. Da der Gasdruck durch den
Energieverlust der Ionen im Gas limitiert ist, kann prinzipiell keine so
gute Statistik der Ladungsfluktuationen erreicht werden, wie in Syste-
men mit hoherem Uberlapp von gasgefiillten Bereich und Magnetfeld.
In solchen Systemen wiirde somit Wy;,; reduziert.

2. In den feldfreien Driftstrecken findet keine Isobarentrennung statt, al-
lerdings wird der Strahl durch Kleinwinkelstreuung verbreitert. Wi,
ist somit grofler als in Magnetfeldanordnungen ohne Driftstrecken.

3. Aufgrund der Magnetfeldgeometrie von Spektrographen (siehe Abbil-
dung 3.7 und 3.6) konnen Ionen, die den Detektor am gleichen Ort
erreichen, stark unterschiedliche Trajektorienldngen haben, was eine
breitere Verteilung der Restenergie zur Folge hat. Dadurch wird wei-
tere Isobarentrennung durch Energieverlustmessungen im Detektor er-
schwert.
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Ein einfacher Diplolmagnet sollte demnach zur einer besseren Isobarense-
paration fiihren. Hier herrscht in nahezu 100 % des gasgefiillten Bereichs
Magnetfeld und durch die niedrigere Dispersion sind die Léngenunterschiede
von Trajektorien mit gleichem Ort sehr gering.
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Abbildung 3.6: FEzperimenteller Aufbau fiir AMS-Messungen mit dem gas-
gefiillten Enge-Split-Pole [Pau90]

3.3.1 Optimierung des Ablenkwinkels

Der optimale Ablenkwinkels eines gasgefiillten Dipolmagneten 148t sich aus
folgender einfachen Uberlegung abschiitzen:

Betrachtet man die mittleren Trajektorien zweier Isobare in erster Ndherung
als Kreise, verhilt sich deren Abstand d nicht linear zum Ablenkwinkel ¢,
sondern ungefihr wie 1-cos¢ (sieche Abbildung 3.8). Bei 180° ist d zwar
maximal, aber die mittleren Trajektorien sind parallel, d.h. es findet keine
weitere Trennung mehr statt, die Strahlen werden aber nach wie vor verbrei-
tert. Die beste Separation liefert demnach ein etwas kleinerer Ablenkwinkel
von 110-150°.

3.3.2 Abschitzung der Breit einer Ortsverteilung aus
experimentellen Daten

Fiir die nachfolgenden Uberlegungen werden Daten aus [PGH*89] verwendet.
Hier wurde an einem mit Stickstoff gefiillten Enge-Split-Pole-Spektrographen
fiir verschiedene Isotope, Gasdriicke und Einschuflenergien die Breite W des
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Abbildung 3.7: Ezxperimenteller Aufbau fir AMS-Messungen mit dem gas-
gefiillten Q3D-Magnetspektrographen.

Strahls gemessen. Die Ergebnisse fiir einen *®Ni-Strahl mit 200 MeV sind in
Abbildung 3.9 dargestellt.

Mit steigendem Druck p (bzw. steigender Massenbelegung d) nimmt die An-
zahl der Umladungsstofle zu, die Statistik wird verbessert, Wg;,; und somit
auch W = /W2, + W}, nehmen ab. Bei weiter steigendem Druck wird
die Umladungsstatistik zwar weiterhin verbessert, jedoch wird nun die Stahl-
verbeiterung durch Kleinwinkelstreuung dominant und W nimmt wieder zu.
Aufgrund der rein statistischen Natur von W;;,; mufl die Proportionalitét

Wstat(d) X % (39)

erfiillt sein. Setzt man Wi,,s als Polynom zweiten Grades an, ergibt sich fiir
die gesamte Breite:

C 2
W(d) = |(Co+ Cid+ 02d2)2 + (ﬁ) : (3.10)
Wiaws e

Diese Funktion wurde mit den Fitparametern C; an die Mefwerte angefittet.
Die beste Ubereinstimmung mit den MeBwerten ergibt der Parametersatz
C7 = 0.001184,Cy = 0.000727,C5 = 0.021. Cy wurde zu 0 gewéhlt, damit
fiir d — 0 auch Wyy,s — 0 gilt. Mit diesem Parametersatz ergeben sich fiir
Whews etwas kleinere Werte, als die Berechnung nach Gleichung 1.25 liefern
wiirde. Der Grund hierfiir ist die letzte Driftstrecke im Split-Pole, wo die
absolute Strahlbreite (in ¢cm) aufgrund der hohen Dispersion schon so grof
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Abbildung 3.8: Abhdngigkeit des Abstandes d der mittleren Trajektorien zwei-
er Isobare vom Ablenkwinkel ¢. In der Niherung, dafS die Breite einer Orts-
verteilung W [em] proportional zum Strecke im Gas und somit zu ¢ ist, ergibt
sich ein optimale Separation bei ¢p=135°
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ist, dal Kleinwinkelstreuungen in diesem Bereich keinen groflen Beitrag mehr
zur relative Breite Wi,s(in A(Bp)/(Bp)) liefern. Auflerdem ist gerade in
diesem Bereich die Kleinwinkelstreuung wegen der niedrigeren Energie am
hochsten.

Betrachtet man nun einen einfachen Dipolmagneten, bei dem statt in 40%
in iiber 90% des gasgefiillten Bereiches Magnetfeld herrscht, ergibt sich:

40%
90%

Der Unterschied von W, ist dagegen unbedeutend, so daf} sich, wie in Ab-
bildung 3.9 zu sehen, eine deutlich Reduktion von W ergibt. Da der Isoba-
renabstand D nur vom dem Unterschied in der magnetischen Steifigkeit und
nicht von der Magnetfeldanordnung abhéngt, wird die Isobarenseparation &
im gleichen Mafle verbessert wie W.

W wird nach dieser Abschitzung von 1.53% auf 1.12% A(Bp)/(Bp) reduziert
(siehe dazu auch Abbildung 3.10).

Ein weiterer wichtiger Punkt ist, daf die maximale Separation nun bei nied-
rigerer Massenbelegung stattfindet. Wéahrend bei einem System mit 40%
B-Feld-Gas-Uberlapp 2.5 mgcm™2 Stickstoff nétig sind, sind es bei 90% nur
mehr 2.1 mgem™2. Dadurch steht im Detektor mehr Restenergie zur weite-
ren Isobarentrennung zur Verfiigung, und die Energieunschérfe des Strahles
ist geringer.

Wstat,dipol (d) ~ . Wstat,splitpole (d) . (3 1 1)

3.3.3 Monte-Carlo-Rechnungen zur Bestimmung der
Orts- und Energieverteilung nach einem gas-
gefiillten Magneten

Die analytische Bestimmung der Breite W eines Ionenstrahls nach dem
Durchlaufen eines gasgefiillten Magneten ist aus zwei Griinden schwierig. Fr-
stens sind die Umladungsquerschnitte o4y i.a. nicht oder nur sehr ungenau
bekannt. Dadurch wird die Bestimmung von Wg,; nur qualitativ mdglich.
Zweitens konnen zwei lonen mit gleichem mittleren Ladungszustand g, ver-
schiedene Orte haben, da die einzelnen Trajektorienelemente zwischen den
Umladungen nicht kommutativ sind.

Wegen dem zweiten Grund ist es erforderlich, die Ortsverteilungen mit einem
Monte-Carlo-Code zu berechnen. Die Ergebnisse sind zwar nur qualitativ
richtig, konnen wichtige Informationen iiber die Magnetfeldanordnung geben.
Das Programm RAYTRACE [SE67|, urspriinglich zur Trajektorienberech-
nung in Magnetspektrographen geschrieben, wurde erweitert, so dal Trajek-
torien fiir gasgefiillte Magnetsysteme berechnet werden kénnen? [PGH*89].

4Aus der mittleren freien Weglinge ohne Umladung ), abhingig von der Massen-
belegung und dem totalen Umladungsquerschnitt o, wird mit einer Zufallszahl p
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Abbildung 3.9: Oberes Bild: Strahlbreite W von °® Ni-Tonen mit 200 MeV
gegen den Druck (bzw. die Massenbelegung des Gases) in einem mit Stickstoff
gefiillten Enge-Split-Pole-Magnetspektrographen. Die Mefwerte [PGH'89]
wurden angefittet und die Fitfunktion in Anteile fiir Wi und Wi, zerlegt.
Unteres Bild: Aufgrund der Verbesserung der Umladungsstatistik wird in ei-
nem Diplomagneten mit einem Uberlapp Gas-B-Feld von ca. 90% (anstatt

40-50%) eine Reduktion von Wy um gggz erwartet, und somit ebenso ei-
ne Reduktion von W.
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Abbildung 3.10: Reduktion des °° Co-Untergrundes im 5° Ni-Bereich durch
Verringerung der Breite der Ortsverteilungen von 1.53% auf 1.12%. Die Ver-
teiluungen sind hier als Gaupkurven angenommen. Die ®® Co-Konzentration
ist das 10*-fache der % Ni-Konzentration, was bei einer 5° Co-Verunreinigung

der MefSprobe von 10 ppb einen °° Ni/Ni- Verhiltnis von 1072 entspricht.

In den Abbildungen 3.11 und 3.12 sind mit RAYTRACE berechnete Orts-
und Energieverteilungen von °°Ni- und °?Co-Ionen in einem mit Stick-
stoff gefiillten Q3D-Magnetspektrographen und einem 135°-Dipolmagnet ge-
zeigt. Die Einschuflenergie betrug jeweils 190 MeV, die Massenbelegung 2.3
mgcm~2. Die Breite der Ortsverteilungen im Q3D ist, verglichen mit Me8-
werten [KFK*94], etwa um einen Faktor 2.4 zu hoch. Die Abstand der beiden
Verteilungen ist in sehr guter Ubereinstimmung mit den MeBwerten.

Fiir eine 135°-Magneten ergibt sich bei gleichen Eingangsparametern eine
Verbesserung der Separation S von 0.71 auf 1.20. In der Realitét sollte die-
se Verbesserung nicht ganz so deutlich sein, weil wegen der offensichtlich
zu kleinen Umladungsquerschnitte, die im Programm verwendet werden, der
absolut dominierende Anteil an der Strahlbreite auf der als zu schlecht an-
genommenen Umladungsstatistik beruht. Gerade aber die Verbesserung der

(0 < p < 1) eine Strecke | = —Alnp errechnet, nach der das Ion der Ladung ¢ nach
¢' = q £ 1 umgeladen wird. Ob Einfang oder Verlust eines Elektrons, wird ebenfalls mit
einer Zufallszahl entschieden, wobei die Wahrscheinlichkeiten entsprechend den Einfangs-
bzw. Verlustwirkungsquerschnitten o4 1 und o4 441 sind. Umladungsprozefle mit Ag > 1
werden vernachlissig. Die Berechnung der Umladungsquerschnitte erfolgt im wesentlichen
nach [DN68].

Bei jedem Umladungsstofl wird das Ion, entsprechend der Massenbelegung iiber die
Strecke I, zusétzlich gestreut. Der Winkel wird zufillig ausgew#hlt, normiert auf eine
berechnete Verteilung nach [BG75).

Der Energieverlust wird nach [Zie80] entsprechen der Linge der Trajektorie im Gas und
dem mittleren Ladungszustand g,,, des Ions berechnet.
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Statistik ist der Vorteil eines einfachen Dipolmagneten.

Skaliert man die berechnete Breite W von 2.46% mit dem Faktor 2.4 von
oben, erhélt man fiir einen 135°-Dipolmagneten W = 1.03%. Dieser Wert
ist in sehr guter Ubereinstimmung mit der Abschiitzung, die im vorherigen
Abschnitt aufgrund der MefSiwerte mit dem Enge-Split-Pole gemacht wurde
und 1.12% ergab®.

Die Berechnungen von einem 90°- und einem 180°-Dipolmagneten ergeben
eine schlechtere Ortseparation als bei 135° (siche Tabelle 3.2 und auch Ab-
bildung 3.8).

Wie bereits oben erwéhnt, ergibt sich, wegen der gegeniiber einem Spek-
trographen sehr niedrigen Dispersion, eine deutlich schirfere Restenergie-
verteilung, was eine effizientere Isobaren- und Isotopenunterdriickung durch
Energieverlustmessungen in einer Ionisationskammer erlaubt (siehe Abbil-
dung 3.12 und Tabelle 3.2).

¢ [ EolMeV] [d[ZE]] D W | S [0Ewm[MeV]
90° 190 2.3 | 2.95% | 2.63% | 1.12 -
135° || 190 2.3 |295% |2.46% | 1.20 | 1.86
180° || 190 2.3 | 2.68% | 2.59% | 1.10 -
Q3D | 190 2.3 | 2:33% | 3.27% | 0.71 ~5

Tabelle 3.2: Ausgangswerte und Ergebnisse der RAYTRACE-Monte-Carlo-
Rechnungen zur Bestimmung der Orts- und Energieverteilung von * Ni- und
% Co-Ionen nach einem gasgefiillten Magneten.

¢: Ablenkwinkel, Ey: FEinschufenergie, d: Massenbelequng (Ny), D: Ab-
stand ®°Ni-°°Co in A(Bp)/(Bp), W: Breite der Ortsverteilung (FWHM) in
A(Bp)/(Bp), S: D/W, dEyy: Breite der Energieverteilung von Ionen mit
dem gleichen Ort (FWHM).

5In dieser Abschiitzung wurde von nur 90% Uberlapp B-Feld-Gas ausgegangen,
wihrend in der RAYTRACE-Rechnung mit 100% gerechnet wurde, wodurch der berech-
nete Wert etwas niederiger ausfallen mufl. Andererseits wurde mit 190-MeV-°Ni-Ionen
gerechnet, wihrend die Abschiitzung auf Daten von 200-MeV-58Ni-Ionen basiert. Beide Ef-
fekte heben sich in etwa auf, so da8 der Unterschied hauptsichlich durch die Uberschétzung
von Wsier kommt.
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Abbildung 3.11: RAYTRACE-Monte-Carlo-Rechnung der Ortsverteilung

von %° Ni- und ®° Co-Ionen in einem gasgefiillten Q3D-Magnetspektrographen

und in einem 135°-Magneten. Fir die Ausgangswerte und Ergebnisse siehe
Tabelle 3.2
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Abbildung 3.12: RAYTRACE-Monte-Carlo-Rechnung der Energieverteilung
von %° Ni-Ionen nach einem gasgefillten Q3D-Magnetspektrographen und ei-
nem 135°-Magneten. Bei den jeweils unteren Kurven wurde eine Fensterbe-
dingung auf den Ort gesetzt, die oberen Kurven sind die ortsunabhdngigen

Energieverteilungen. Fir die Ausgangswerte und Ergebnisse siehe Tabelle
3.2
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Kapitel 4

Experimenteller Aufbau

Wie in Kapitel 3.3 dargestellt, lassen sich von einem 135°-Dipolmagneten ge-
geniiber dem Q3D-Magnetspektrographen Vorteile in der Isobarenseparation
erwarten. In dieser Arbeit wurde deshalb das gasgefiillte Analysiermagnet
System GAMS aufgebaut. Auf seine einzelnen Komponenten, die Flug-
zeitstrecke, den gasgefiillten 135°-Dipolmagneten und die Ionisationskammer
wird in den folgenden Abschnitten eingegangen.

In Abbildung 4.1 ist der gesamte Meflaufbau gezeigt. Der Strahl wird von
der Quadrupollinse vor dem Schaltmagneten auf den Stopdetektor der Flug-
zeitstrecke fokussiert. In der Flugzeitstrecke sind keine optischen Elemente
mehr, weil die Ionen durch die Folie im Startdetektor in verschiedene La-
dungszustinde gestrippt werden.

4.1 Der 135°-Magnet

Ein gasgefiillter Magnet fiir AMS-Anwendungen mufl mehrere Anforderungen
erfiillen:

1. Der Ablenkwinkel soll im Bereich zwischen 110° und 150° liegen (siehe
Abschnitt 3.3.1)

2. Die mittlere magnetische Steifigkeit in Gas nimmt mit der Kernladungs-
zahl der Ionen zu. Um Ionen bis zu Z = 50 ablenken zu konnen, sollte
Bp > 1Tm erreichbar sein.

3. Da die Trajektorien nicht exakt kreisférmig sind, muf iiber einen relativ
breiten Bereich homogenes Magnetfeld herrschen (siehe Abbildung 1.2).

4. Aus praktischen Griinden sollte der Magnet moglichst leicht und kom-
pakt sein.
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An der GSI stand der ehemalige Ablenkmagnet des Massenseparators SIDO-
NIE [CMS70, NBBS87] zur Verfiigung, der bis auf Punkt 2 alle Anforderun-
gen erfiillte. Der Ablenkwinkel betriigt 135°!, und mit der Polschuhbreite
von 40 cm ist ein homogenes Magnetfeld iiber einen breiten Bereich moglich.
Die Bauform als C-Magnet ist sehr kompakt, so da} der Magnet bei einem
mittleren Ablenkradius von 85cm ein relativ geringes Gewicht von ca. 16t
hat.

Das maximal erreichbare Magnetfeld betrug nur 0.6 T, was einem Bp von
0.51 Tm entspricht. Durch den sehr grofien Polschuhabstand von 13 c¢m (in-
nen) bis 15cm (auflen) ging etwa die Hilfte der der Feldenergie ins Streu-
feld. Zudem war die Fliche der Polschuhe mit 7300 cm? grofier als die des
Riickflusses mit 6650 cm?, d.h. vor den Polschuhen ging der Riickfluf} in ma-
gnetische Sittigung.

Aus diesen Griinden wurden neue Polschuhe und eine neue Magnetkammer
angefertigt (sieche Abbildung 4.2 und 4.4). Der Polschuhabstand wurde auf
7.1 cm reduziert, die Breite auf 30 cm. Hierdurch ist eine lichte Hohe der Ma-
gnetkammer von 5 cm méglich, so daf keine Strahlverluste durch Kleinwinkel-
streuung in y-Richtung entstehen sollten. Die Breite des Bereichs mit homo-
genen B-Feld ist mit ca. 16 cm ausreichend fiir AMS-Messungen. Durch diese
Umbaumafinahmen kann jetzt ein Magnetfeld von 1.25T bei einem Strom
von 100 A erreicht werden. Das maximale Feld ist durch Sattigungseffekte
in den Polschuhen begrenzt, wie in Abbildung 4.3 gezeigt ist. Bei einem
mittleren Radius von 90 cm lassen sich nun Ionen bis zu einer magnetischen
Steifigkeit von 1.12 Tm ablenken. Dies entspricht einem Z von ungefihr 60.
Die Dispersion des Magneten betrigt 1.55cm/%(Bp).

Der Magnet steht auf einem Tisch, der eine Justage in x-, y- und z-Richtung
sowie eine Drehung des Magneten zuldfit. An dem Tisch waren Rollen ange-
bracht. Dadurch konnte der Magnet auflerhalb der Experimentierhalle mit
einem Kran auf den Tisch gesetzt und anschlieBend auf Schienen zum Expe-
rimentierplatz gefahren werden.

Der Aufbau der Magnetkammer und der Detektorkammer ist in Abbildung
4.4 gezeigt.

4.2 Die Ionisationskammer
4.2.1 Funktionsweise einer Frischgitterionisationskam-
mer

Eine Ionisationskammer ist prinzipiell ein gasgefiillter Plattenkondensator
der Kapazitit C (sieche Abbildung 4.5). Durch Sté8e der Projektilionen mit

! Die Polschuhe sind am Eingang und Ausgang jeweils 9 cm verkiirzt, so da8 wegen den
Streufeldern der Winkel im Magnetfeld ca. 135° betrigt.
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Abbildung 4.2: Querschnitt durch die neuen (durchgezogene Linie) und alten
(gestrichelte Linie) Polschuhe. Durch die Reduktion des Polschuhabstandes
von 130-150mm auf 71 mm und der Polschuhbreite von 400 mm auf 300 mm
konnte das maximale B-Feld von 0.6 T auf 1.25 T gesteigert werden.
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Abbildung 4.3: Mit den neuen Polschuhen erreichbares Magnetfeld gegen den
Strom.
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Abbildung 4.4: Aufbau der Magnetkammer und der Detektorkammer.

Drei Eingangsfolien (30 g em™2 Capton) mit einem Durchmesser von 25 mm
befinden sich auf einem Folienwechsler direkt am Eingang der Magnetkam-
mer. Das Fingangsfenster ist 3 cm links von der Mitte der Magnetkammer
angebracht, damit sich die nicht genau kreisformigen Trajektorien der Ionen
im Gas in einem Bereich mit méglichst homogenen B-Feld befinden.

Die Magnetkammer ist aus 5mm dickem Aluminium geschweifit. Zusdatzlich
sind zur Verstirkung oben und unten ebenfalls 5mm dicke Aluminiumrip-
pen aufgeschweifst. Die Hohe der Kammer betrdgt 70 mm, die lichte Hohe
50mm. In (P-Richtung befindet sich ein Ausgang, an dem sich ein Detek-
tor anflanschen lifit, um nur die Flugzeitstrecke nutzen zu konnen. Die dret
Kleinflansche dienen zur Druckregelung in der Magnetkammer.

Die Detektorkammer besteht aus 8mm bzw. 15mm (Frontplatte) dickem
Edelstahl. Die lichten Mafle der Kammer betragen 507-180-305mm?3. Das
Eintrittsfenster hat eine Grifie von 200-45mm?. Die Detektorfolie ist mit
Epoxykleber auf eine Leiterplatte geklebt, die mit einem O-Ring gegen die
Innenseite der Detektorkammer gedichtet wird.
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den Gasatomen werden freie Ladungstriger erzeugt, die zur Anode (Elektro-
nen) oder Kathode (Ionen) abgesaugt werden.

O -HV
—=VV
Kathode
lon1l
__________________ >
|0n2 ................................. = X0
x1 X2
Frischgitter $xF
Anode
VvV
+HV

Abbildung 4.5: Prinzipieller Aufbau einer Frischgitterionisationskammer.

Im einfachsten Fall (kein Frischgitter, abgeklemmte Spannungsversorgung)
148t sich die Spannungséinderung AU durch ein einfallendes Projektil iiber
die Anderung des Energieinhalts des Kondensators abschétzen zu:

Ne
AU = — iontion ele) - 4.1
G (imtion & vt} (4.1)
To

Hierbei ist N die Anzahl der durch das Ion erzeugten freien Ladungstriiger?,
Vion DZW. v, die Driftgeschwindigkeit der Ionen bzw. Elektronen im Gas und
tion bzw. t. die Zeit, die das Ion (Elektron) vom Erzeugungsort zur Kathode
(Anode) benétigt. AU ist also nur abhiingig von der Anzahl der erzeugten
freien Ladungstriger, d.h. von der durch das Ion im Detektor deponierten
Energie.

Die Driftgeschwindigkeit der Ionen ist um etwa drei Gré8enordnungen kleiner
als die der Elektronen®. Die Sammelzeit der Ionen t;,, liegt im ms-Bereich,
wodurch der Detektor nicht fiir héhere Zihlraten geeignet ist?.

2Der W-Wert (W = E/N) eines Gases ist die Energie, die benstigt wird, um im Mittel
ein freies Ladungstrigerpaar zu erzeugen. Z.B. fiir Isobutan ist W=23eV [Kle87]. N ist
als Folge der statistischen Ionisierungen ebenso ein statistischer Parameter. Wegen der
vielen Stofle bei Projektilen mit einigen MeV /u sind die statistischen Fluktuationen aber
sehr gering.

3Bei einem Feld von E/p = 2V cm ™ 'mbar ! in Isobutan betriigt die Driftgeschwindig-
keit der Elektronen etwa 4 - 106 cm/s, fiir Ionen etwa 1.4 - 10° m/s [K1e87]

4 AuBerdem wiirde der Kondensator immer mehr entladen.
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Schliefit man iiber einen Widerstand R mit ¢, < RC < t;,, eine Spannungs-
versorgung an die Elektroden, erhilt man zeitlich kurze Signale, denn die
Ionenkomponente des Signals fliefit nicht mehr in den Vorverstérker, sondern
wird durch das Netzgerit kompensiert. AU aus Gleichung 4.1 wird dann
abhingig vom Erzeugungsort der Elektronen:

Ne
AU = —— v, . 4.2
Czy ‘U\/ (42)
x; ist der Abstand der Spur des Ions ¢ von der Anode (siehe Abbildung 4.5).
Verwendet man zwischen Anode und Kathode ein Frischgitter, das auf einem
mittleren Potential liegt, konnen nur mehr Elektronen unterhalb des Gitters
einen Effekt auf die Anode haben. Die Signale sind dann wieder unabhéngig

vom Enstehungsort der freien Ladungstréger:

N
AU = —e Uete,FG—>A . (43)
C$0 S———

TF

4.2.2 Aufbau der Ionisationskammer

Als Detektor nach dem gasgefiillten Magneten wird eine Frischgitterionisati-
onskammer verwendet, in der die Ionen gestoppt werden. Die sensitive Breite
von maximal® 20 cm entspricht etwa 13% in der magnetischen Steifigkeit. La.
wird wegen der geringen erforderlichen Kammerdrucks von maximal 50 mbar
Isobutan (C4Hyo) als Detektorgas verwendet.

Da sich Isobare im differentiellen Energieverlust unterscheiden (sieche Ab-
schnitt 2.3), ist die Anode senkrecht zur Strahlrichtung in fiinf Energiever-
luststreifen AFE;—-AFEj5 aufgeteilt (siehe Abbildung 4.6). Das Frischgitter ist
kapazitiv mit der Kathode gekoppelt (siehe 4.8), wodurch nur Elektronen
zwischen Anode und Gitter ein Signal influenzieren kénnen. Dadurch kann
ein unabhéngiges Signal Ey, fiir die Gesamtenergie vom Frischgitter abge-
nommen werden.

Um den x-Ort des Ions bestimmen zu kénnen, ist der erste Energieverlust-
streifen diagonal geteilt. Der Ort wird dann berechnet zu®

l, (S(AE) — S(AE7)
ort =75 (S(AEll) n S(AElr)> '

S(AE;) sind die Signalhshen der jeweiligen Anodensegmente, [, ist die Léinge,
iiber welche das Anodensegment geteilt ist ([;=14.5cm).

(4.4)

5je nach verwendeter Anodenplatte

6Die Rechnung stimmt nur dann exakt, wenn man den differentiellen Energieverlust
iiber dem Anodensegment als konstant annimmt. Die Anderung von dE/dz iiber den
Anodensegment ist aber bei zwei Isobaren sehr dhnlich, so daf3 die berechneten Orte relativ
zueinander wieder richtig sind.
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Dadurch, dafi der AFEs-Streifen ebenfalls geteilt ist, kann durch eine zweite
Ortsmessung der horizontale Winkel der Ionen im Detektor bestimmt werden.
Die Detektorsignale von den einzelnen Anodensegmenten und dem Frischgit-
ter werden kapazitiv ausgekoppelt und in die Vorverstiirker gegeben (siehe
Abbildung 4.8). In einem HF-dichten Geh&duse auflerhalb befinden sich zehn
Vorverstirkerplatinen (zwei Reserve) vom Typ GAT Micro-CATSA.

Abbildung 4.6: Ansicht der Anodenleiterplatte (185-195mm?, der Strahl
kommt von oben). Im normalen Betrieb sind die Energieverlustsektoren AFEsl
und AFEsr kurzgeschlossen. Um die Energieverlustsektoren ist ein sogenann-
ter Guard-Ring, der auf Anodenpotential liegt. Dadurch wird verhindert, dafl
Ladungen durch Kriechstrome abflieffen konnen.

4.3 Die Flugzeitstrecke

Die stabilen Isotope des AMS-Nuklids, die je nach Konzentration
bis zu fiinfzehn Groflenordnungen héufiger in der Ionenquelle erzeugt
werden, konnen in den meisten Féllen nicht vollstindig durch das
Strahlfithrungssystem und den Detektor unterdriickt werden”. So kénnen
z.B. einige Ionen eine Umladung am Restgas auf der Hochenergieseite des Be-
schleunigers machen, so dafl am Ende die magnetische Steifigkeit mit der des
AMS-Isotops iibereinstimmt. Bei schwereren Isotope ist die Unterdriickung
schlechter, weil sie zudem durch eine Streuung genau so viel Energie verlieren
kénnen, daf ihre magnetische Steifigkeit mit der eingestellten iibereinstimmt.
Im allgemeinen ist die Unterdriickung um so schlechter, je kleiner der relative

"Der Unterschied der Trajektorien im gasgefiillten Magneten ist zu klein, um Isotope
separieren zu konnen
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Abbildung 4.7: Vorderansicht der Ionisationskammer (der Strahl geht in die
Zeichenebene).

Der Detektor steht offen in der Detektorkammer. Seitlich und hinter dem
Frischgitter befinden sich Leiterplatten mit je acht vertikalen Metallstrei-
fen als Potentialringe. Auf die Fingangsfolie sind Aluminiumstreifen auf-
gedampft, die ebenfalls mit einem Spannungsteiler versehen sind. Um ein
mdglichst homogenes Feld im Inneren des Detektors zu gewdhrleisten, gehen
die Potentialringe tiber einen grofien Bereich, um Feldverzerrungen durch
Randeffekte auszuschliefien.

Die Anodenstruktur ist auf eine Leiterplatte gedtzt. Durch Austausch die-
ser Leiterplatte ist es sehr einfach mdglich, andere Strukturen zu verwen-
den. Ebenso lassen sich die Abstinde Anode—Frischgitter und Frischgitter—
Kathode durch Austausch der Distanzringe leicht verdndern.

Unterhalb der Anode ist die Grundplatte ausgefrdist, um die Kapazitit der
Anode gegen Masse maoglichst klein zu halten.

Das Frischgitter ist auf einen 5mm dicken V2A-Rahmen gewickelt. Der
Drahtabstand betrigt 1 mm bei einem Durchmesser von 50 um.

Die Eintrittsfolie ist mit Epoxykleber auf eine Leiterplatte geklebt, die, mit
einem O-Ring gedichtet, an der Detektorkammer befestigt ist. FEs konnen
verschieden grofie Fenster verwendet werden, damit, je nach Messung, das
AMS-Isotop im mittleren Bereich des Detektors nachgewiesen wird, und das
storende Isobar so stark wie bendtigt ausgeblendet werden kann.
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Massenunterschied zum AMS-Isotop ist. Wie alle bisherigen Messungen ge-
zeigt haben, besitzen die Isotope, die das Detektorsystem erreichen, gleiche
magnetische Steifigkeit. Wegen Bp o< mv miissen sie sich demnach in ihrer
Geschwindigkeit unterscheiden.

Bei nahezu allen Startdetektoren fliegen die Tonen durch eine diinne Folie
und werden dabei gestrippt. Deshalb sollte man nach dem Startdetektor
auf strahloptische Elemente verzichten®. Man kann also die Flugzeitstrecke
nicht sehr lang machen, d.h. die Zeitauflosung sollte bei 1ns oder darunter
liegen. Der Flugzeitunterschied von z.B. einem *Ni-Ion mit 190 MeV und
einem % Ni-Ion gleicher Steifigkeit betréigt 680 ps/m.

Am Laboratori Nazionali di Legnaro wurden Flugzeitdetektoren mit einer
Zeitauflosung von 280 ps fiir a-Teilchen entwickelt [SSLS82]. Der prinzipielle
Aufbau gleicht dem in Abbildung 4.9. Die Ionen schlagen aus einer diinnen
Kohlenstoffolie (einige pugcm™2) Elektronen, die durch ein dahinterliegen-
des Gitter auf ca. 1keV beschleunigt, von einem elektrostatischen Spiegel in
ein pu-Channelplate gelenkt und dort verstidrkt werden. Die Ionen werden
aufgrund ihres hohen m/q nicht merklich abgelenkt. Durch die Geometrie
des Detektors ist die Lange der Trajektorien der Elektronen unabhéngig von
ihrem Ausgangspunkt.

Bei AMS-Messungen in Miinchen wurde dieser Detektortyp ebenfalls verwen-
det. Das Stopsignal lieferte ein Siliziumzidhler [Miil89] oder ein Parallelplat-
tenlawinenzihler in der Targetkammer des gasgefiillten Q3D [Ban91, Kas93].
Die Zeitauflosung lag in beiden Féllen bei 250-300 ps.

In dieser Arbeit wurden die p-Channelplatedetektoren als Start- und Stop-
detektoren verwendet. Sie haben gegeniiber einem Parallelplattenzihler den
Vorteil, dal nur eine statt vier Folien benotigt wird und keine Gasregelung
erforderlich ist®.

Die alte Version der Detektoren [Miil89] wurde modifiziert, um hohere Signale
und weniger Untergrund zu erhalten (siche Abbildung 4.9):

e Anstelle von 2-fach-Channelplates wurden 3-fach-Channelplates!® ver-
wendet. Dadurch sind bei schweren Ionen Signalhéhen bis zu mehreren
Volt bei Anstiegszeiten unter 1ns erreichbar. Somit ist sichergestellt,
daf} die Signale nicht elektronisch verstirkt werden miissen.

8Es ist auch moglich, sehr lange Flugzeitstrecken zu verwenden, und das
Strahlfithrungssystem auf den hiufigsten Ladungszustand nach der Startdetektorfolie ein-
zustellen. Die Strahlverluste dadurch betragen dann allerdings ca. 75%. Ein weite-
res Problem ist die hohere Zahlrate am Startdetektor, wenn er schon am Anfang des
Strahlfiihrungssystems plaziert ist.

9Der Parallelplattenzihler wurde bei den Q3D-Messungen deswegen verwendet, weil er
in die bereits gasgefiillte Targetkammer gesetzt werden konnte, um eine mdoglichst lange
Flugzeitstrecke zu haben.

Hamamatsu F 1094-31
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e Um zu verhindern, dafl §-Elektronen aus der Folie direkt in das Chan-
nelplate gelangen, wurden die Absténde der Folie und des Channelpla-
tes vergrofiert.

e Der Abstand der beiden Spiegelgitter wurde von 5mm auf 10 mm ver-
groflert. Dadurch konnten die Gitterabsténde ebenfalls vergréfiert wer-
den (vorne von 1mm auf 1.5mm, hinten von 1mm auf 3mm). Der
grofle Gitterabstand beim hinteren Gitter ist wichtig, weil Elektronen,
die aus dem hinteren Gitter geschlagen werden, durch das vordere Git-
ter auf das Channelplate beschleunigt werden kénnen.

e Die Channelplates werden mit 6-kV-Netzgerdten mit einem maximalen
Strom von 1 mA versorgt, damit die anliegenden Spannungen bei hohen
Zahlraten nicht einbrechen. Die einzelnen Spannungen werden iiber
einen Spannungsteiler erzeugt.

e Um Reflektionen zu verhindern, miissen Eingang und Ausgang des
Channelplates kapazitiv an Masse gekoppelt werden. Statt der bei-
den 820 pF SMD-Kondensatoren, die fiir die hheren Spannungen bei
einem dreistufigen Channelplate nicht mehr geeignet waren, wurden
je zwei gegeniiberliegende konventionelle Hochspannungskondensato-
ren (100 pF am Ausgang, 470 pF am Eingang) eingebaut. Eine Signal-
verschlechterung durch die etwas ldngeren Leitungswege wurde nicht
festgestellt.

e Da das Leitungsende an der Anode von unbestimmter Impedanz ist,
wurde auf den 50-2-Abschlufl verzichtet.

e Um die Dampfung der hochfrequenten Signalanteile zu reduzieren (d.h.
kurze Signalanstiegszeiten zu erreichen) und die Reflektionen niedrig zu
halten, wurden anstelle der BNC-Verbindungen und RG58-Kabel spe-
ziell fiir HF-Anwendungen ausgelegte SMA-Verbindungen und RG223-
Kabel verwendet.

Bei dem Startdetektor wird eine sehr homogene Kohlenstoffolie (ca.
10 pg cm2) eingesetzt. Ublicherweise wird auf dem Glastriiger, bevor die Fo-
lie aufgedampft wird, eine Betainlosung aufgebracht. Das Losungsmittel wird
verdunstet, und die Folie kann dann vom Glastréger abgetrennt werden. Kri-
stalline Struktur, die der Zucker Betain beim Verdunsten des Losungsmittels
bildet, findet sich auf der Folie wieder. Durch diese Dickeninhomogenitédten
erleiden die Ionen unterschiedlichen Energieverlust in der Folie, was einen
Ausléufer des Flugzeitpeaks hin zu lingeren Flugzeiten zur Folge hat [Miil89].
Wird stattdessen eine Seifenlosung (Lensodel) auf den Tréiger aufgebracht,
lassen sich deutlich glattere Folien erreichen. Wegen ihrer mechanischen
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Abbildung 4.9: Aufbau der p-Channelplate-Flugzeitdetektoren: alte Version
(oben) und modifizierte Version (unten,).
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Empfindlichkeit werden diese Folien aber nur fiir den Startdetektor verwen-
det.

Durch das hohen Streufeld des Magneten am Ort des Stopdetektors (bis
zu 30mT) wiirden die Elektronen so stark abgelenkt werden, daf8 sie das
Channelplate nicht erreichen kénnten. Aus diesem Grund wurde ein Gehéuse
aus magnetischen Stahl angefertigt, um das Magnetfeld abzuschirmen.

4.4 Signalverarbeitung und Datenaufnahme

Die Verschaltung der Datenaufnahmeelektronik ist in Abbildung 4.10 darge-
stellt. Es steht fiir jedes Ereignis folgender Rohdatensatz zur Verfiigung:

ell-e5: Energieverlustsignale der Anodensegmente AFE,l — AFEj5

et: Gesamtenergiesignal Ej,; vom Frischgitter
tof: Flugzeit
dt: Zeitdifferenz AEy — AE, (— y-Winkel)
Aus diesen raw data werden folgende cooked data errechnet:
elc = ell+elr, Energieverlustsignal AFE;
e3c = e3l+e3r, Energieverlustsignal AFEj3

p Ort 1, berechnet aus AF;l und AE;r
p2  Ort 2, berechnet aus AF3l und AFEsr
dp Differenz aus Ort 1 und Ort2 (— x-Winkel)

Die anderen cooked data, wie z.B. etc, sind identisch zu den entsprechenden
raw data.

Es ist moglich, fiir alle Parameter Fensterbedingungen zu fordern. Als filt
data bleiben dann nur noch diejenigen Ereignisse iibrig, bei denen alle Para-
meter ihres cooked-data-Satzes innerhalb dieser Softwarefenster liegen. Sie
werden mit elw, tofw usw. bezeichnet.

Das Master Gate wird iiber das E;,-Signal abgenommen. Zusétzlich wird
die Flugzeit noch als Singlespektrum stof mitgeschrieben. Das Verhiltnis
tof/stof liefert dann die Transmission durch den gasgefiillten Magneten in
den Detektor.
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Abbildung 4.10: Verschaltung der Datenaufnahmeelektronik.
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CP1, CP2:

ED:

TAC:
DA:

dE1l-dEb5:

Etot:
Vv:
HV:
TFA:
CFT:
GG:

Analog-Digital-Konverter(Sigle: Silena 7421,
Koinzidenz: Silena 4418/V)
Datenaufnahmerechner
w-Channelplatedetektor
FEinkanaldiskriminator (TOF: Philips 704 mit 300 MHz,
Gate: ED 1100)

Time to Amplitude Converter (Ortec 437A)
Delay Amplifier (Ortec 427A)
Anodensegmente

Frischgitter

Vorverstirker (Micro-CATSA)
Hauptverstirker (Canberra 2022)

Timing Filter Amplifier (Ortec 474)

Constant Fraction Diskriminator (CFT 1100)
Gate Generator(GG 1200)
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Kapitel 5

Testmessungen mit stabilen
Isotopen

5.1 Detektorauflosung und Breite der Ener-
gieverlustsignale

5.1.1 Energieauflosung

Die elekronische Auflésung des Detektors wurde bestimmt, indem ein Puls-
ersignal auf die Testeinginge der Vorverstirker gegeben wurde. Es ergab
sich:

0F
<M> < 0.5%. (5.1)
E elektr.

Mit Vakuum in der Magnetkammer betrigt die Auflésung von E;,; und AF)
1-2%; bei AE,—AEs5 ist die Auflésung wegen der bereits zuriickgelegten
Strecke im Detektorgas entsprechend schlechter. In Tabelle 5.1 sind die Brei-
ten der einzelnen Energiespektren fiir einen abgeschwéchten makroskopischen
*8Ni-Strahl mit Gas in der Magnetkammer aufgefiihrt.

E,: | AE, | AE, | AE; | AE, | AE;
43% | 3.7% |32% | 74% | 16% | 80%

Tabelle 5.1: Breite E/E der Energiespektren fiir 185-MeV-58 Ni-Ionen.
In der Magnetkammer war bei dieser Messung Stickstoff mit p=8.6 mbar
(2.3mgcm™2), im Detektor Isobutan mit p=46mbar. Der Druck ist so ein-
gestellt, daf$ die Ionen iber AE5 gestoppt werden. Die Auflosungen von AFE;
und AFE3 sind etwas schlechter, weil sie aus zwei Signalen AE1l und AFE;r,
bzw. AFE3l und AEsr zusammengesetzt sind (siehe Abbildung 4.6).
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5.1.2 Orts- und x-Winkelauflésung

Fiir die horizontale Winkelverteilung eines 185-MeV-%¥Ni-Strahls konnte eine
Halbwertsbreite von 3° gemessen werden. In der Magnetkammer waren dabei
8.6 mbar Stickstoff, so dal die Winkelauflosung des Detektors kleiner sein
mufl:

0, < 3°. (5.2)

Der Winkel wird aus den beiden Ortsmessungen mit den diagonal geteilten
Anodenstreifen AF; und AFE3 bestimmt. Aus der Breite der gemessenen
Winkelverteilung 148t sich somit eine obere Grenze fiir die Ortsauflosung
angeben:

(0D)der < 2.5 mm. (5.3)

Die Strahlbreite ohne Gas in der Magnetkammer wurde direkt zu 6 mm ge-
messen'. Die Auflésung muf} deutlich besser sein, denn in der Detektorebene
ist kein Strahlfokus®. Die Breiten der Ortsverteilungen nach dem gasgefiillten
Magneten liegen mit 1.5-2 cm deutlich {iber der Auflésung des Detektors, so
daB sie vernachlafligt werden kann.

5.1.3 y-Winkelauflésung

Der y-Winkel wird bestimmt durch den Zeitunterschied zwischen AFs- und
AFE,-Signal®>. Bei einem 185-MeV-°Ni-Strahl konnte eine Halbwertsbreite
der Verteilung von 80ns gemessen werden. Nimmt man die Driftgeschwin-
digkeit der Elektronen in Isobutan zu 4cm/us [Kle87] an, entspricht dies
einem Winkel von 2.2°. Die Breite der Winkelverteilung des Strahls durch
Kleinwinkelstreuung 148t sich zu kleiner 1° abschétzen, so dafi:

Sy ~ 2°. (5.4)

Vor der Montage des Detektors wurde auf eine Leuchtscheibe am Magnetausgang
geschossen. Die Breite des Strahls entsprach etwa den spiter gemessenen 6 mm.

2Bei einem gasgefiillten Magneten ist es nicht notwendig, da8 der Detektor in einer
Vakuumfokalebene liegt. Es wird auf den Stoppdetektor der Flugzeitstrecke, der ca. 50 cm
vor dem Magneten liegt, fokussiert. Damit liegt die Fokalebene des Magneten hinter der
Detektorebene.

3Der Winkel wird nicht iiber die am weitesten auseinanderliegenden Anodensegmente
AFE; und AEj5 gemessen, weil AE; gespalten ist und viele Ionen bereits iiber AE, gestoppt
werden.
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Abbildung 5.1: y-Winkelverteilung eines abschwdchten makroskopischen
8 Ni-Strahls mit 185MeV. Die Halbwertsbreite betrigt 2.2°. Die nicht-
gaufS’schen Ausliufer der Verteilung konnen als Coulombstreuungen um
grofie Winkel interpretiert werden.

5.1.4 Zeitauflosung der Flugzeitstrecke

Die Auflésung, die mit der Flugzeitstrecke erreicht werden konnte, betrigt
S;ot=270ps* (siehe Abbildung 5.2).
In dieser Auflosung S;,; sind bereits enthalten:

1. die Auflésung des Time to Amplitude Converters Sy ¢ =100 ps,

2. die Verschlechterung der Auflésung durch Dickeninhomogenitéiten der
Startfolie Ssq ~30ps (dd=2 pgcm?),

3. die Verschlechterung der Auflosung durch Energieschwankungen
S5 ~30ps (E/E =4-1071%).

4. Wegen der unterschiedlichen Geschwindigkeiten von Elektronen und
Ionen fiihrt eine Welligkeit der Folie von 1 mm zu S,y /60 ps.

5. Da die Elektronen durch Gitter beschleunigt und abgelenkt wer-
den, konnen ihre Trajektorien unterschiedliche Lingen haben. 2mm
Léngenunterschied entspricht einer Auflésung Sg,iq ~100 ps.

6. Die logischen Start- und Stopsignale werden iiber Leading-Edge-
Diskriminatoren erzeugt. Sie haben gegeniiber Constant-Fraction-
Diskriminatoren bei hohen Signalen den Vorteil hoherer Effizienz

“Die Flugzeit von *®*Ni-Ionen mit 185 MeV Energie liegt bei 140 ns fiir die 3.52m lange
Flugzeitstrecke.
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Abbildung 5.2: Oben: Flugzeitspektrum eines abschwdchten makroskopischen
58 Ni-Strahls mit 185 MeV. Die Zeitauflosung betragt 270 ps.

Unten: Flugzeitspektrum einer Nickelprobe. Das Strahlfiihrungssystem war
auf A=59 eingestellt. Neben den Peak bei Masse 59 (°° Co-Verunreinigungen
im Probenmaterial) sind die beiden benachbarten stabilen Nickelisotope %8 Ni
und °Ni zu erkennen. Die beiden kleinen Peaks bei hiherer Flugzeit sind
schwerere Nickelisotope mit anderem Ladungszustand, deren magnetische
Steifigkeit zufillig in der Ndihe liegt. Die Effizienz der Flugzeitmessung lag
bei etwa 60 %.

Aus dem Inhalt der Peaks fiir ° Ni und %°Ni lift sich deren Unterdriickung
durch das Strahlfiihrungssystem gegen > Ni zu 4-107'° und 8-10~° bestimmen.
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der Messung bei geringerem Untergrund. Die Verschlechterung der
Auflésung list sich aus dem Oszillographenbild grob abschétzen zu
SED ~100 ps.

Allein die quadratische Summe dieser Auflésungen ergibt Y, S; =190 ps.
Fiir Ionen mit gleicher magnetischer Steifigkeit und gleichem Ladungszustand
entsprechen 270 ps Zeitauflosung einer Massenauflésung von:

5M> 1
— N —. (5.5)
< M ) o 900

Bei lingeren Betrieb mit hohen Zihlraten (>10kHz) sinken die Signalhthen
ab, und die Schwellen der Diskriminatoren miissen erniedrigt werden. Da-
durch kann sich ein Untergrundpeak mit einer Breite von ca. 5ns links (bei
kiirzeren Zeiten) neben dem eigentlichen Flugzeitpeak ergeben®. Er ist um
etwa drei Gréflenordnungen reduziert. Dieser Untergrund ist auch sonst zu
beobachten, wenn die Diskriminatorschwellen zu niedrig eingestellt sind, so
dafl immer ein Kompromify zwischen Untergrund und Effizienz zu finden ist.
Sind die Channelplates einige Zeit aufler Betrieb, erreichen sie danach wieder
ihre urspriingliche Signalhéhe.

5.2 Trennung von Isobaren im Ort

5.2.1 Abhéingigkeit der Breite )V vom Gasdruck

Die Breite W ist, wie in Abschnitt 3.2 dargestellt, abhéngig vom Gasdruck
in der Magnetkammer. In Abbildung 5.3 sind MeBwerte von W fiir 37Cl-,
8Ni- und '°“Ag-Tonen in Argon zu dargestellt.

5.2.2 Abhéngigkeit der Breite YW vom Gas

Die Umladungsquerschnitte o,y sind abhingig vom Target. D.h. die An-
zahl der Umladungsstéfie (und somit Wgy;) ist abhéingig vom Gas in der
Magnetkammer. Die Kleinwinkelstreuung (und somit W,,s) steigt mit der
Kernladungszahl des Gases (siehe Abbildung 1.4 und Tabelle 3.2).

In Tabelle 5.2 sind MeBwerte fiir die Breite der Ortsverteilung von °®Ni-
Ionen fiir verschiedene Gase angegeben. Der beste Wert konnte mit Stickstoff
erreicht werden. Hier sind die Umladungsquerschnitte bereits grofi genug, um
eine gute Statistik der Ladungsfluktuationen zu erhalten. Bei sehr leichten

5Die MeBwerte werden dadurch nicht verfilscht, weil der gleiche Untergrund in den
Flugzeitspektren von Eichprobe, Blankprobe und Mefiprobe auftritt. Die Empfindlich-
keit wird allerdings, je nachdem wie stark der Untergrund von Isotopen bestimmt ist,
schlechter.
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Abbildung 5.3: Breite der Ortsverteilung von 3" Cl (Ey=119MeV), %8 Ni
(Eo=180MeV) und °" Ag (Ey=177MeV) in Argon.

Gasen wie Wasserstoff und Helium wurden trotz des hohen Druckes wegen
der sehr kleinen Querschnitte deutlich groflere Breiten gemessen.

Die Meflwerte fiir Methan waren etwas schlechter als fiir Stickstoff und der
Energieverlust beim Druck mit der kleinsten Breite ist deutlich héher. Der
Grund dafiir ist, dal bei Methan die Breite W mehr durch Wy,,; als durch
Wiews bestimmt wird als bei Stickstoff (vergleiche Abbildung 3.9, oben). Dies
hat den Nachteil, da die Untergrundunterdriickung im Detektor schlechter
wird.

Bei Argon wird wegen dem hoherem Z die Umladungsstatistik gegeniiber
Stickstoff zwar besser (sieche auch Abblidung 1.1), jedoch nimmt die Klein-
winkelstreuung ebenfalls zu (sieche Abbildung 1.4), so daf§ die Breite letzt-
endlich schlechter ist als bei Stickstoff.

Fiir 200-MeV-°*Ni-Ionen wurde aufgrund der Split-Pole-Mefwerte (siehe Ab-
schnitt 3.3.2) W fiir einen 135°-Dipolmagneten zu 1.12% bei 2.1 mgcm 2
Sickstoff abgeschitzt. Der gemessene Wert fiir 180 MeV ist mit 1.22 % damit
in sehr guter Ubereinstimmung, da fiir eine niedrigere EinschuBenergie ein
leicht hoheres W erwartet werden muf.
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Gas P d E, oo 2%
[mbar] | [mgem™2] | [MeV] | [% Bp]
N, 8 2.16 99 1.22
H, 44 0.85 90 5.9
He 36 2.78 120 2.78
44 3.40 105 2.64
CH,4 8 1.24 115 1.58
10 1.54 99 1.49
12 1.85 83 1.42
14 2.16 64 1.28
C4Hyg ~ 1.1 126 1.42
R 1.7 97 1.49
Ar 5 1.93 129 1.38
7 2.70 108 1.36
9 3.47 88 1.43
11 4.25 67 1.97

Tabelle 5.2: Breite W der Ortsverteilungen von 180-MeV->2 Ni-Tonen bei ver-
schieden Gasen in der Magnetkammer. Die Restenergie E,.s ist mit ENE-

LOSS berechnet.

5.2.3 Test der Isobarentrennung durch gleichzeitigen
Einschuf3 von %*Ni- und **Fe-Ionen

Die Isobarenseparation S wurde zuerst mit stabilen Isotopen getestet. Hierzu
wurde als Sputtertarget fiir die Tonenquelle eine Mischung aus Eisen- und
Nickelpulver hergestellt und A = 58 analysiert®, um die beiden Isobare %Fe
und 8Ni gleichzeitig messen zu koénnen.

MeBwerte fiir Argon und Stickstoff bei verschiedenen Driicken sind in Ta-
belle 5.4 aufgefiihrt. Die beste rdumliche Trennung wurde mit Stickstoff bei
9.5 mbar erreicht. Hier ist der Energieverlust und die Energieverluststreuung
jedoch schon so hoch, daf die Isobarentrennung im Detektor nicht mehr so
effizient ist, wie bei einem leicht niedrigeren Druck. Die beste Gesamttren-
nung war bei einem Druck von 7.5mbar. Die Spektren dieser Messung sind
in Abbildung 5.4, gezeigt, fiir die Trennung im Ort und Energieverlust siehe
auch Tabelle 5.3 und 5.4.

6Es wurden Oxidionen in den Tandem eingeschossen , da Eisen nur sehr schlecht nega-
tive atomare Ionen bildet.
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Abbildung 5.4: Isobarentrennung von *® Ni und 5 Fe (Eq=169 MeV) in Ort,
Eiot und AE. Der Druck in der Magnetkammer war 7.5 mbar (N ), d.h. etwa
2 mbar unter dem Druck mit der hochsten Separation im Ort. Dadurch konn-
te die Breite der Peaks in den Energiespektren leicht reduziert werden. Ein
A FEs5-Spektrum existiert nicht, da bei diesen Messungen eine andere Anode
mit nur vier Energieverluststreifen verwendet wurde.
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8Fe-Peak | “*Fe-FWHM | °®Ni-Peak | *Ni-FWHM | S
Ort 1250 395 2723 332 4.1
Eior 2162 89 1827 101 3.5
AE, 2019 80 2208 80 24
AE, 1821 64 1504 116 3.5
AFE; 875 116 452 71 4.5
AE, 1748 339 652 259 3.7

Tabelle 5.3: Isobarentrennung von 58 Ni und 5 Fe in Ort, Ey,; und AE (Spek-
tren siehe Abbildung 5.4). Die angegebenen Werte sind in Kandlen. Die
Separation S ist das Verhdltnis vom Abstand der beiden Verteilungen zu der

mittleren Halbwertsbreite.

Gas P d Wpe WNi D S
[mbar] | mgem™2 | [%Bp| | [%Bp] | [%Bp]

Ar 5.0 1.92 1.59 1.39 4.01 | 2.7
6.5 2.49 1.50 1.50 5.23 | 3.5
8.5 3.26 1.60 1.39 5.68 | 3.8
10.5 4.02 2.45 1.50 6.88 | 3.5

Ny 2.5 0.67 2.02 1.83 5.58 | 2.9
3.5 0.94 1.39 1.40 5.10 | 3.7
9.9 1.48 1.47 1.42 5.68 | 3.9
7.5 2.01 1.48 1.36 5.90 | 4.1
9.5 2.55 1.67 1.24 7.10 | 4.9
11.5 3.10 2.49 2.38 7.06 | 2.9

Tabelle 5.4: Separation von ®Ni und 58 Fe in Argon und Stickstoff mit ver-

schiedenen Driicken (siehe auch Abbildung 5.5).
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Abbildung 5.5: Separation S von 8 Fe und %8 Ni gegen den Gasdruck. Die
durchgezogene Linie stammt aus der Abschdtzung von W aufgrund der Split-
Pole-Daten (siehe Abbildung 3.9). Fiir A(Bp)/(Bp) wurden nach Sayer
[Say77] 5.1 % verwendet. Die Punkte sind Mefwerte. Die Fehlerbalken kom-
men dadurch zustande, daf fir S = D/W die teils unterschiedlichen Breiten
fiir ®® Ni und ®® Fe eingesetzt wurden (siche Tabelle 5.4).

Da die Abschitzung auf Daten von 200-MeV-Ionen basiert, die Messungen
aber mit 169-MeV-Ionen durchgefihrt wurden, ist S um 5 % erniedrigt wor-
den.
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Kapitel 6

AMS-Messungen von
langlebigen Radionukliden

6.1 AMS-Messungen mit *°Cl

Das Radioisotop *°Cl (Ty/2 = 3.0 - 10°a) ist mit AMS noch relativ einfach
zu messen. Dies hat verschiedene Griinde: zum einen hat das storende sta-
bile Isobar %S eine natiirliche Isotopenhiufigkeit von nur 0.02 %, d.h. auch
bei relativ hoher Schwefelkontamination der Probe ist der Untergrund durch
365 um fast vier Groflenordnungen reduziert. Der relative Unterschied in
der Kernladungszahl von Chlor und Schwefel ist im Vergleich zu den ande-
ren gemessenen Radioisotopen héher, der Unterschied in der magnetischen
Steifigkeit in Gas betréigt ca. 5% (vergleiche Abbildung 3.3). Das Magnet-
feld kann so eingestellt werden, daf§ die 3¢S-Z#hlrate im Detektor sehr stark
unterdriickt wird. Bei ersten Testmessungen, die bei Abbildung 6.1 beschrie-
ben sind, wurde eine Reduktion der Detektorzihlrate von ca. 3kHz auf 10 Hz
erreicht.

Als Halogen hat Chlor eine sehr hohe Elektronenaffinitit, wodurch problem-
los C17-Strome iiber 10 A erzeugt werden konnen. Zusammen mit der sehr
guten Zahlratenreduktion, sind sehr kurze Mefizeiten moglich.

Die stabilen Nachbarisotope 3Cl und *°Cl werden wegen dem grofien re-
lativen Massenunterschied durch das Strahlfiihrungssystem und die AE-
Messungen so gut unterdriickt, daf fiir 2*6Cl keine Flugzeit notwendig ist.
Die erreichten Transmissionen lagen bei 1-2% (einschliefilich Softwarefen-
ster). Da auch die Ausbeute an negative Ionen wegen der hohen Elektronen-
affinitdt mit iber 10 % [Kor96] sehr hoch ist (vergleiche Gleichung 2.1) l&8t
sich 3%Cl auch noch in sehr kleinen Probenmengen nachweisen?.

!Bei einem Chlorstrom von 10 A, einer Probenkonzentration von *¢C1/Cl=10"1* und
einer Transmission von 2% erwartet man 45 36Cl-Ereignisse pro Stunde. Die durch das
Sputtern verlorene Probenmenge betriigt, bei 10 % Bildungswahrscheinlichkeit fiir negative
Tonen, ca. 13 ug pro Stunde.
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Abbildung 6.1: Oben: Eg., = Y AE; gegen Ort einer Regenwasserprobe
(TV=18.54 MV, 97 ). Softwarefenster sind gesetzt auf Ei, AE; — AFEs, z-
und y- Winkel, auf Flugzeitfenster konnte verzichtet werden. Bei einer Mef-
zeit von 11 min und einem 33 Cl-Strom von nur 800nA wurden 591 Ereinisse
gemessen. Dies entspricht einer Konzentration ¢ Cl/Cl=(2.0+£0.4)-10712.
In einer Blankprobe (Bad Reichenhaller Speisesalz + 50 Vol.% Silberpul-
ver) wurde mit den gleichen Fenstern kein Ereignis registriert (t=16min,
I3s=540nA), was einem Untergrund von 3¢ Cl/Cl<4- 107" entspricht.
Unten: Nach der Messung der Eichprobe mit 3¢Cl/Cl=1.2-10~"" wurde das
selbe Blank nochmals gemessen (t=1h, I33=500nA). Die nun registrierten
11 Ereignisse, entsprechend *6Cl/Cl=1.1-10""*, sind 36 Cl-Ubersprecher des
sehr fliichtigen Chlors in der verwendeten, kleinen Hochstromionenquelle.
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6.2 AMS-Messungen mit >>Mn

Bei **Mn-Messungen (7T;/» = 3.7 - 10°a) ist das Hauptproblem der sehr ho-
he Untergrund von %*Cr. Im Gegensatz zu *?Co, dem stérenden Isobar von
N4, 148t sich Chrom chemisch nicht so gut unterdriicken. Beispielsweise bei
der Messung des Meteoriten Sikhote Alin (siehe 6.2) erreichten, wie mit den
Flugzeitdetektoren gemessen werden konnte, etwa 3-10° **Cr-Ionen den gas-
gefiillten Magneten?, d.h. die 5*Cr-Verunreinigung im Strahl war ca. 30 ppm.
Fiir diese Proben erfolgte die Aufbereitung am Institut fiir Biochemie, Abtei-
lung Nuklearchemie, der Universitit zu Koéln mit einer der Methode, die auf
der in [Vog88| beschriebenen Radionuklidextraktion aud Meteoriten basiert.
Der Untergrund durch das stabile Manganisotop ®Mn kann bei 3*Mn-
Konzentrationen > 107! vernachliissigt werden. Wegen einem Massenun-
terschied AA=2 wird es vom Strahlfithrungssystem so gut unterdriickt, daf,
wie bei *Cl und %Fe, sogar auf die Flugzeitmessung verzichtet werden konn-
te.

6.2.1 Erzeugung von negativen Manganmolekiilionen

Mangan bildet wegen seiner negativen Elektronenaffinitét keine stabilen ne-
gativen lonen, d.h. es muf} als Molekiilion in den Tandem eingeschossen wer-
den. Am einfachsten und mit mehr als ausreichenden Strémen zu erzeugen
ist MnO, . Da bei Mangan die Detektorzidhlrate durch das Chrom der li-
mitierende Faktor ist, konnte die Ionenquelle bei kleiner Leistung betrieben
werden, obwohl der ausgewihlte Ladungszustand 13" nur eine Strippwahr-
scheinlichkeit von 4.2 % hat. Der Einschufl von Oxidionen hat allerdings den
Nachteil, dafl die Bildung von CrO~ gegeniiber MnO~ kaum unterdriickt ist
(siehe auch [Mid82]). Der Einschuff von MnF~-Ionen ist problematisch, da
Manganfluorid als Sputtertarget nicht hitzebestindig genug ist.

Die Verwendung von MnH™-Ionen hitte gegeniiber Oxidionen mehrere Vor-
teile. Durch die geringere Masse des Molekiils ist bei gleicher Terminal-
spannung die Geschwindigkeit im Terminal hoher, so dafl hthere Ladungs-
zustdnde analysiert werden konnen und damit mehr Energie im Detektor
zur Verfiigung steht. Wegen der geringen Masse des Wasserstoffs ist die
Emmitanzverschlechterung durch Coulombexplosion des Molekiils im Ter-
minal geringer. In [Mid82] wurden mit MnH -Ionen vergleichbare Strome
erziehlt, als mit MnO~, CrH™ hingegen ist gegeniiber CrH, und CrHj3 un-
terdriickt. Quantitative Werte konnten hier allerdings nicht angegeben wer-
den, weil es im Massenspektrum nach der Ionenquelle wegen den vier ver-
schiedenen stabilen Chromisotopen Uberlagerungen gibt. Die Ausbeute an

2Die Zzhlrate in der Ionisationskammer 138t sich hierfiir nicht verwenden, weil das
Magnetfeld so eingestellt ist, dafl ein Grofteil der 3Cr-Ionen den Detektor nicht erreicht.
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Abbildung 6.2: Oben: AE, gegen Ort einer Probe des Fisenmeteoriten Sik-
hote Allin mit einem bekannten Verhdltnis 53 Mn/Mn=4.4-10~° ohne Soft-
warefenster (TV=13MV, 18", t=21min, I55=6.5nA). Der Ausliufer nach
rechts unten sind gestreute °Cr-Ionen. Wegen der z-Skalierung des Spek-
trums erscheint thre Zahl deutlich héher, als sie tatsdchlich ist.

Mitte: Messung eines Blanks (t=60min, Iss=12.7nA) ohne Softwarefenster.
Unten: Selbe Messung wie oben mit Softwarefenstern auf Eu, AE;, AFEs,
AFE;, AFEs, z- und y- Winkel. Es verbleiben 407 Ereignisse im 53 Mn-Bereich.
Das Spektrum des Blanks ist nach dem Fenstersetzen leer. Dies entspricht
einer %3 Mn-Konzentration <3-10~12.
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CrH; wurde deshalb nach dem Tandemebschleuniger gemessen. Eine signi-
fikante Chromunterdriickung gegeniiber Oxidionen konnte hierbei aber nicht
festgestellt werden. Da zur Erzeugung von MnH™ ein Sputtertarget aus me-
tallischem Mangan notwendig ist [Sch96a], die Proben nach der chemischen
Aufbereitung aber als Oxid vorliegen und die Reduktion sehr aufwendig ist,
wurden bei allen Messungen Manganoxidionen verwendet.

6.3 AMS-Messungen mit *’Ni

Im Gegensatz zu Mangan und Chrom ist es bei *Ni (T}/,=1.08 - 10°a
[RSK'94]) moglich, mittels Ionentauscherchromatographie und anschlieffen-
der nickelspezifischer Fillung Nickelproben mit einer Verunreinigung des
stoérenden Isobars *Co von unter 100 ppb zu erhalten [Kni92]. Um die beiden
stabilen Nachbarisotope *®Ni und ®°Ni zu unterdriicken, ist bei Proben mit
geringer Konzentration eine Flugzeitmessung erforderlich (siehe auch Abbil-
dung 5.2). Wegen der hohen Ni~-Stréme kann ein hoher Ladungszustand
mit geringerer Ausbeute analysiert werden, so dal mehr Energie fiir die De-
tektion vorhanden ist.

Um Kobalt bereits in der Ionenquelle zu unterdriicken, wurde fiir verschie-
dene Nickel- bzw. Kobaltmolekiile die Sputterausbeute an negative lonen
bestimmt. Fiir Fluorid-, Oxid- und Chloridionen war kein signifikanter Un-
terschied zwischen Nickel und Kobalt feststellbar. Der Einschuf von **NiH; -
Ionen in den Tandem ist ungiinstig, weil dann die stabilen Nickelisotope als
60Ni—, INi~ bzw. 52Ni~ makroskopisch injiziert wiirden.

6.4 AMS-Messungen mit “Fe

Trotz Probenaufbereitung mit Ionentauscherchromatographie und eisenspe-
zifischer Fillung [Sch96b], #hnlich wie bei °°Ni, lag bei %°Fe-Messungen
(T1/2=1.5 - 10%a [KBF*84]) der **Ni-Untergrund aus der Ionenquelle in der
GroBenordnung von 10ppm. Dennoch sind §Fe-Messungen praktisch un-
tergrundfrei moglich (siehe Abbildung 6.4), da das storende stabile Isobar
89Ni eine um zwei verschiedene Kernladungszahl hat. Somit ist die Tren-
nung im Ort und im Energieverlust etwa doppelt so hoch wie bei *Ni-**Co
oder 3¥Mn-?3Cr. Fiir das nichste stabile Eisenisotop *®Fe ist AA=2, und die
natiirliche Isotopenhéufigkeit betrigt nur 0.28 %. Wegen des hohen Nickel-
untergrundes ist aber ein gasgefiillter Magnet fiir empfindliche Messungen
zur Zahlratenreduktion im Detektor essentiell.
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Abbildung 6.3: Oben: AFEj3 gegen Ort einer Probe des Meteoriten Admire
(TV=13.24 MV, q=14%). Softwarefenster sind gesetzt auf E;;, AE;, AFs,
AFE,, AE5 und Flugzeit. Bei einer Mefzeit von 29 min und einem Nickel-
strom von 410nA wurden 118 Ereinisse gemessen, was einer Konzentration
S Ni/Ni=(8.6+0.6)-10~° entspricht.

Unten: Messung eines Chemieblanks (t=96 min, In;=362nA). Die bei-
den Untergrundereignisse im °° Ni-Bereich entsprechen einer Konzentration
9 Ni/Ni=1.2-107"3. Bei diesen Messungen war allerdings die Winkelmes-
sungen noch nicht installiert. Spdtere Messungen haben gezeigt, daf durch
die Winkelinformation eine zusdtzliche Untergrundunterdriickung um einen
Faktor drei bis vier ermdglicht wird.
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Abbildung 6.4: Spektrum E.,,, = >; AE; gegen Ort der ® Fe-Eichprobe mit
80 Fe/Fe=1-10"" ohne Fenster. Die MefSzeit betrug 31.5min bei einem mitt-
leren Eisenstrom von 305 nA, die Energie der ® Fe-Ionen war 160 MeV. Nach
setzen von Softwarefenstern auf Ey, AE; — AE5 und z- und y- Winkel ver-
bleiben von den urspringlich 241 Ereignissen im Integrationsbereich 193, alle
Ereignisse auflerhalb des Integrationsbereiches wurden unterdrickt.

Da wegen der geringen Elektronenaffinitét von 0.16 eV [Smi82] nur sehr ge-
ringe negative Eisenstrome erzielbar sind, wurden FeO~ (EA=1.49¢eV) ein-
geschossen. Die erreichten FeO~™-Stréme waren im Bereich von 1 pA, was
vergleichbar mit NiO~-Stréomen ist?.

6.4.1 Erzeugung der “Fe-Eichquelle

Eine °Fe-Eichprobe kann, im Gegensatz zu 3¢Cl, ' Ca oder °Ni, nicht iiber
eine (n,y)-Reaktion hergestellt werden, da ®Fe das schwerste stabile Eiseni-
sotop ist. Fiir Kernreaktion, die zu ®°Fe fiihren, sind keine Wirkungsquer-
schnitte bekannt, so dafi die Anzahl der erzeugten Kerne gemessen werden
musB.

Die %Fe-Kerne wurden iiber die Reaktion *®Ca('80,a2n)%Fe erzeugt
[Sch96b]. Die Energie der '80-Projektile betrug 55MeV. Durch inbeam-
Messung der 824- und 1291-keV-y-Quanten von der Abregung der **Fe-Kerne
(2+ — 0T, 47 — 2%) [WON*77] konnte die Anzahl der erzeugten °Fe-Kerne

3Eine stirkere Reduktion des Nickelstroms ist bei Verwendung von Hydridionen zu
erreichen [GSSS96], jedoch sind dann auch die erreichbaren Eisenstrome deutlich geringer
und als Target muf}, anstatt Eisenoxid oder Eisenhydroxid, metallisches Eisen verwendet
werden.
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zu 1.64 - 10% bestimmt werden. Bei einer Bestrahlungsdauer von 24 h und ei-
nem mittleren Strom von 14 pnA ergibt sich fiir den Wirkungsquerschnitt
der Reaktion im Energiebereich von 50-55 MeV:

o = (18.6 £ 2.0)mb. (6.1)

Hinter dem 1.39 mgcm™2 dicken *8Ca-Target (zu 70 % angereichert) war eine
19.5mgcm™2 dicke Eisenfolie angebracht, in welche die erzeugten **Fe-Kerne
implantiert wurden. Mit der durch die y-Messung bekannten Anzahl der
60Fe-Kerne und der bekannten Masse der Eisenfolie ist auch das Verhéltnis
%0Fe/Fe bekannt. Es ergibt sich fiir die Konzentration der Eichprobe

GOFe

Fe
Um die Folie als Sputtertarget verwenden zu koénnen, ist eine homogene Ver-
teilung der %°Fe-Kerne notwendig. Um dies zu erreichen, wurde die Folie in
Salzséure gelost und das Eisen mit Ammoniak zu Eisenhydroxid gefillt, wel-
ches mit Silberpulver vermischt in einen Probenhalter gepresst wurde. Ein
Spektrum dieser Probe ist in Abbildung 6.4 gezeigt.

= (1.0440.12) - 107" (6.2)

6.5 AMS-Messungen mit %I

Im Gegensatz zu den anderen hier behandelten Isotopen bildet 1?Xe keine
stabilen negativen Ionen?, so daf '*I-Messungen (7} /> = 1.57-107 a) frei von
isobarischen Untergrund sind. Um das stabile Isotop 2’1 zu unterdriicken,
ist jedoch die Flugzeitstrecke notwendig. Der gasgefiillter Magnet ist fiir
129T_Messungen nicht notwendig, hat aber den Vorteil, das Untergrund mit
gleicher magnetischer Steifigkeit und gleicher Flugzeit (d.h. gleichem A/q)
unterdriickt wird, so dafl man bei der Wahl des Ladungszustandes weniger
eingeschrinkt ist (siehe Abbildung 6.5).

Das Problem bei ?°I ist die Probenaufbereitung, da Iod sehr volatil ist und
wegen den Bombentests und vor allem der nuklearen Wiederaufbereitung
sehr grole Mengen von des Spaltprodukts 2°T in der Umwelt vorhanden sind,
so dafl die Gefahr der Kontamination wesentlich héher ist, als bei anderen
Radionukliden [RYZK95, WDHS'96].

4Xenon hat wie alle Edelgase negative Elektronenaffinitiit
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Abbildung 6.5: Oben links: Spektrum E..; gegen Ort einer Blankprobe ohne
Fensterbedingungen (t=15min, Iy7=245nA). Im *°I-Bereich sind Unter-
grundereignisse von 2" I-Tonen. Im Ort deutlich getrennt sind Ereignisse von
109 Ag'1+ _Jonen, die eine dhnliche magnetische Steifigkeit haben wie 293+,
und deshalb durch das Strahlfihrungssystem nicht gentiigend stark unterdriickt
werden.

Oben rechts: Flugzeitspektrum der selben Messung. *2"T und *?°I sind deutlich
getrennt.

Unten links: E;,; gegen Ort mit einer Fensterbedingung auf die Flugzeit. Die
verbleibenden zwei Ereignisse sind mit grofler Wahrscheinlichkeit kein Un-
tergrund, sondern ‘?° I- Verunreinigungen in der Probe. Die beiden Ereignisse
entsprechen einer Konzentration Y2°T/*2"[ = 2-10714,

Unten rechts: Spektrum FEu; gegen Ort mit einer Fensterbedingung auf
die Flugzeit einer Erdprobe aus der Ukraine. Es ergibt sich eine ?°I-
Konzentration von (5.0£1.0)-107" (t=20min, I,57=150nA).
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6.6 Vergleich mit anderen hochempfindlichen
Nachweismethoden

6.6.1 Andere AMS-Methoden
AMS mit nacktgestrippten Ionen

Wie bereits in Abschnitt 2.2 besprochen, sind, vor allem fiir schwerere Nukli-
de, die Nacktstrippausbeuten sehr gering, so dafi fiir eine effiziente Messung
eine sehr hohe Strahlenergie erforderlich ist. Der grofle Vorteil dieser Me-
thode liegt aber darin, dafl wegen der duflerst effektiven Z-Trennung es nicht
notwendig ist, vor der Messung das Isobar chemisch zu unterdriicken. Jedoch
kann sie nur angewendet werden, wenn das Radionuklid eine héhere Kernla-
dungszahl hat, als das Isobar (z.B. 26Al, 36Cl, 5¥Mn, *°Ni), Messungen von
z.B. 'Be, *C, Fe, 53Ni oder %°Sr sind prinzipiell nicht mdglich.

Die empfindlichsten °°Ni-Messungen mit nacktgestrippten Ionen wurden
am Argonne National Laboratory bei einer Energie von 641 MeV durch-
gefiihrt [KAG*93]. Die Nachweisgrenze hierbei lag mit bei 7 - 1074 in der
GroBenordnung der Empfindlichkeit des GAMS. 5¥Mn wurde mit diesem Auf-
bau nicht gemessen, die Empfindlichkeit sollte aber im Bereich von *?Ni lie-
gen.

Die Nachweisgrenzen fiir 3¢Cl, ®*Mn und *’Ni, die am Garchinger Tan-
dem mit den beiden Nachbeschleunigern bisher erreicht wurden, liegen bei
3C1/C1=2- 10715, ¥Mn/Mn=3 - 10~ und **Ni/Ni=4 - 107'% bei Energien
von 155, 292 bzw. 339 MeV [KMN'87, FKK'90, Sch91]. Bei optimierter
Driftréhrenstruktur der Nachbeschleuniger kann man fiir ®**Mn eine Steige-
rung der Empfindlichkeit bis zu einer Gréfilenordnung erwarten [Nol]. Damit
wire fiir > Mn die Empfindlichkeit gleich der, die beim bisherigen Stand der
chemischen Chromunterdriickung mit dem GAMS erreicht werden kann.

AMS mit Isobarenunterdriickung im Detektor

Als hochste Empfindlichkeit fiir *Ni, die mit einem AMS-Aufbau erreicht
wurde, bei dem die Isobarenunterdriickung ausschliellich durch eine Ionisa-
tionskammer geschieht, wurde 5-10'3 erreicht [FASO93]. Es wurden 14UD-
Tandem der Australian National University 206-MeV-°*Ni-Ionen aus einer
hochreinen Probe nachgestrippt, um Untergrund mit gleichem A/q zu elimi-
nieren, und in einer winkelauflésenden Ionisationskammer mit vier Energie-
verluststreifen nachgewiesen. An kleineren Beschleunigern ist die Nachweis-
grenze von *Ni um GréBenordnungen schlechter.

Fiir ®*Mn und ®Fe lassen sich wegen der hohen Untergrundzihlrate ohne gas-
gefiillten Magneten oder, im Fall von *Mn ohne die Ionen nacktzustrippen,
nur um Groflenordnungen schlechtere Empfindlichkeiten erreichen.
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Wegen der geringen Isotopenhiufigkeit von 3¢S (0.02%) konnen 3¢Cl-
Konzentrationen in der GréSenordnung von 10! auch mit einem konven-
tionellen Aufbau nachgewiesen weden, allerdings ist dann bei der Proben-

aufbereitung ein spezielles Verfahren zur Unterdriickung von Schwefel notig
[SBB+94].

6.6.2 Alternative Methoden
Radiochemische Neutronenaktivierungsanalyse (RNAA)

Mit Ausnahme von 5¥Mn ist eine Neutronenaktivierungsannalyse zur Bestim-
mung kleinster Konzentration der typischen AMS-Radionuklide nicht geeig-
net. Entweder ist das Nachbarisotop stabil (z.B. 37Cl, *2Ca, °Ni) bzw. sehr
kurzlebig (z.B. ' Fe), oder der Neutroneneinfangsquerschnitt ist zu klein (z.B.
%Sr). Die Reaktion *Mn(n,y)**Mn hat jedoch einen Wirkungsquerschnitt
von 70barn, die Halbwertszeit von 5*Mn liegt bei 312.2 Tagen, und beim
Zerfall von 5*Mn wird zu 100 % ein y-Quant mit einer Energie von 835 keV
emittiert.

Das Problem bei diesen 3*Mn-Bestimmungen ist der 3*Mn-Untergrund iiber
die Reaktionen *Mn(n,2n)3*Mn und **Fe(n,pn)®Mn, der Comptonunter-
grund durch Stéraktivititen wie *Fe oder ®*Co mit hoherer Energie und
Totzeit durch sehr starke Stéraktivitéiten wie *'Cr.

Bei der radiochemischen Neutronenaktivierungsanalyes (RNAA) von *Mn
[HHW67, VH88] werden deshalb nach der Bestrahlung die Storaktvitdten
chemisch abgetrennt. Wegen der Bestrahlungsdauer im Bereich von Mona-
ten und den 3*Mn-Untergrund sind sehr stabile Reaktoren mit sehr niedrigem
schnellen Flufl notwendig. Bei optimalen Bedingungen ldft sich mit die-
ser Methode eine Empfindlichkeit von **Mn/*Mn = 107!, bedingt durch
®Mn(n,2n)**Mn, erreichen [Arn87]. Aus Messungen von Chemieblanks
fiir Meteoritenproben mit dem GAMS ergibt sich eine Empfindlichkeit von
3-107'2) bisher nur beschriinkt durch den Untergrund an °3Cr.

Resonanzionisationsmassenspektrometrie (RIMS)

Bei der Resonanzionisationsmassenspektrometrie (RIMS) werden neutrale
Atome der Probe mit Lasern ein- oder mehrstufig resonant angeregt und
schliefllich mit einem weiteren Laser ionisiert. Die Ionen kénnen dann
iiber elektrisch abgesaugt und nachgewiesen werden. Die Methode ist aber
im Gegensatz zu AMS nicht universell anwendbar; bisher sind nur *'Ca-
[BAHO96], *°Sr- [BHK*94] und Plutoniummessungen [EFHT94] méglich.
Die fiir RIMS erforderlichen Probenmengen liegen mit nur einigen ug zwei
Gréflenordnungen unter denen fiir AMS, wobei zu erwidhnen ist, da} nach
Optimierung AMS-Messungen mit Probenmengen unter 100 pug mdoglich sein
sollten.
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Fiir *Ca wurde mit nur einstufiger Anregung hierbei eine Empfindlichkeit
von #1Ca/Ca=10"8 erreicht, eine mehrstufige Anregung li8t jedoch noch eine
deutliche Verbesserung erwarten [BAHO'96]. Dies liegt deutlich {iber den mit
AMS erreichbaren Nachweisgrenzen, da das stérende Isobar 'K durch Injek-
tion von negativen 3-Hydridionen duflerst effektiv unterdriickt werden kann.
Am GAMS wurden zwar noch keine *'Ca-Messungen durchgefiihrt, es 18t
sich aber eine mindestens so hohe Empfindlichkeit wie bei am gasgefiillten
Q3D-Magnetspektrographen (#'Ca/Ca=3-10"1% [KFK*94]) erwarten.

9Sr wurde mit Resonanzionisations-Massenspektrometrie in kollinearer Geo-
metrie (RISIKO) gemessen. Im Gegensatz zur konventionellen RIMS werden
die Probenatome hier zuvor ionisiert, auf ca. 60 keV beschleunigt, massense-
pariert und wieder neutralisiert. Durch die fiir verschiedene Massen unter-
schiedliche Dopplerverschiebung kann die Isotopenselektivitiat deutlich ver-
bessert werden. Fiir *°Sr wurde so eine Empfindlichkeit von *Sr/Sr=10""
erreicht. Am gasgefiillten Q3D-Magnetspektrographen betrug die Empfind-
lichkeit 3-1071? [KFK*94], so daB man am GAMS einige 10~ erwartet, bei
Optimierung der Probenaufbereitung® [Kas93] ist eine noch hihere Empfind-
lichkeit moglich.

Direkte Aktivitdtsmessung

Wegen der niedrigen spezifischen Aktivitdten ist AMS in den meisten Féllen
weitaus empfindlicher als eine direkte Aktivitdtsmessung.

Beispielsweise hat eine (am GAMS mefbare) 5-mg-5*Ni-Probe mit einer Kon-
zentration 5°Ni/Ni=10712 eine Aktivitit von nur 1075 Bq.

Die Aktivitdtsmessung wird zusétzlich dadurch erschwert, dafl viele der AMS-
Nuklide (z.B. 32Si, 36Cl, 5*Mn, °Ni) bei ihrem Zerfall keine y-Quanten emit-
tieren.

Nur Sr (17, = 28.5a) kann durch Messung der 3~ -Strahlung der Tochter
%Y mit Cherenkovzihlern vergleichbar empfindlich wie mit AMS nachgewie-
sen werden® [Kas93].

®Da Strontium keine negativen Ionen bildet, wurde es als Fluoridion eingeschossen.
Die hierfiir n6tige Fluoridfillung hat aber sehr wahrscheinlich eine Zirkonkontamination
zur Folge, so dafl man bei SrO~-Ionen aus einem Strontiumcarbonatsputtertarget weniger
isobaren Untergrund erwartet. Eine sehr effektive Moglichkeit zur Zirkonunterdriickung
ist der Einschufl von negativen Hydridionen, jedoch ist die Herstellung von Sputtertargets
aus Strontiumhydrid duflerst aufwendig [PBF*96].

6Wegen des bei nahezu allen Anwendungen vorkommenden Untergrunds durch 3°Sr,
das mit 1.5MeV eine hohere 8~-Endpunktsenergie besitzt als °°Sr, wird {iblicherweise
die Aktivitit des Tochternuklids °°Y, dessen 3~ -Endpunktsennergie bei 2.3MeV liegt,
nachgewiesen. Hierzu muf} allerdings das Yttrium, das sich bereits in der Probe befindet,
radiochemisch abgetrennt werden. Danach muf} bis zur Messung mehrere Tage gewartet
werden, bis sich die Aktivitit wieder aufgebaut hat, so dai AMS-Messungen, z.B. im Falle
eines Reaktorungliicks, schneller moglich sind.

83



Kapitel 7

Messung kosmogener
Radionuklide in
extraterrestrischer Materie

Dieses Kapitel beschéftigt mit den ersten Anwendungen am GAMS, der Mes-
sung der von kosmogen produziertem ®*Mn, %*Ni und %°Fe in Meteoritenpro-
ben.

7.1 Die kosmische Strahlung

Die kosmische Teilchentrahlung besteht aus zwei Komponenten, der solaren
(SCR = solar cosmic rays) und der galaktischen (GCR = galactic cosmic
rays). Etwa 87 % der GCR sind Protonen, 12 % a-Teilchen und weniger als
1% schwerere Kerne [ASBC72|. Die Energie liegt im Bereich von 100 MeV
bis zu vielen GeV pro Nukleon. Durch das Magnetfeld der Sonnenwinde wer-
den die GCR bis zu einem Abstand von ca. 50 AE! moduliert, d.h. abhiingig
von der Sonnenaktivitit werden vor allem die niederenergetische GCR aus
dem Sonnensystem abgelenkt, wie auch in den GCR-Spektren in Abbildung
?? zu sehen ist. Die Herkunft und die Beschleunigungsmechanismen sind
noch nicht eindeutig geklért (fiir zusammenfassende Artikel und weitere Re-
ferenzen siehe [Sha82]).

Die solare Komponente wird bei Sonnenflares emittiert und ist somit kor-
reliert mit der Sonnenfleckenzahl [RM91]. Intensitiit, elementare Zusam-
mensetzung und Energieverteilung der einzelnen Flares unterliegen starken
Schwankungen. Im Mittel besteht die SCR zu 98 % aus Protonen und 2%
a-Teilchen| GMR88]. Die Energie der SCR in der Groflenordnung von 1-
100 MeV /u ist weit niedriger als die der GCR, jedoch ist ihr Fluf§ bei Energien
unter einigen 100 MeV bei 1 AE (d.h. am Ort der Erde) deutlich hoher (siehe

L Astronomische Einheit: mittlerer Abstand Erde-Sonne = 1.5 - 108 km
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Abbildung ?7?).

10*

zeitgemittelte SCR
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Abbildung 7.1: Zeitgemittelter SCR-FlufS, GCR-Fluf$ bei bei solarem Mini-
mum bzw. Mazximum bei einem Abstand von einer Astronomischen Einheit
von der Sonne und interstellarer GCR-Fluf3 [RALS3].

7.2 Kosmogene Nuklide

Wihrend auf der Erde die kosmische Teilchenstrahlung durch die Atmo-
sphére und das Erdmagnetfeld weitgehend abgeschirmt ist, kann sie im
interplanetaren Raum mit extraterrestrischer Materie (z.B. Meteoroiden?,
interstellarer Staub, Mondoberfliche) wechselwirken. Uber Kernreaktio-
nen werden dann sogenannte kosmogene Nuklide erzeugt®. Die Messung
dieser Nuklide kann Aufschlufl geben, sowohl iiber die Bestrahlungsge-
schichte der extraterrestrischen Materie, als auch {iber Intensitéit, Energie-
verteilung, Zusammensetzung und Zeitverhalten der kosmische Strahlung
[LRA73, KMRAT78, Ree80, Z0080]. Isotopenanomalien stabiler kosmogener
Nuklide wie 2!Ne geben integrale Informationen, kosmogene Radionuklide
(siehe Tabelle 7.1) Informationen iiber einen Zeitraum von der GréBenordnug
ihrer Halbwertszeit.

2Meteoroid: vor dem Durchgang durch die Erdatmosphére, Meteorit: nach dem Durch-
gang durch die Erdatmosphére.

3In der Erdatmosphére oder auf der Erdoberfliche werden ebenso kosmogene Nuklide
produziert, wegen der oben erwihnten Abschirmung allerdings nur mit deutlich geringeren
Produktionsraten.
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Radionuklid | 71 [a] | Wichtigste Targetelemente
14C 5.73-103 N, O, Mg, Si
410, 1.03 - 10° Ca, Ti, Fe, Ni
9Ni 1.08-10° |  Fe (*Fe(a,n)®Ni), Ni
81Kr 2.1-10° Sr, Y, Zr
2671 7.16-10° Mg, Al Si, Fe, Ni
Fe 1.5-10° Ni
10Be 1.51-108 C, N, O, Mg, Si
®Mn 3.7-10° Fe, Ni
1291 1.57-107 | Te, Ba, La, seltene Erden
40K 1.28 - 10° Ca, Fe, Ni

Tabelle 7.1: Komogene Radionuklide mit T% >1000 a, geordnet nach der Halb-
wertszeit [RAL83].

In Meteoriten- oder Mondoberflichenproben kénnen die Isotope '°Be, *C
und Al bereits, teilweise mit kleinen Beschleunigern und hoher Priizision,
routinemiflig mit AMS gemessen werden [HVBT90], ebenso werden 3¢Cl-
Messungen in den meisten grofleren AMS-Labors durchgefiihrt.

Fiir 4 Ca existieren bisher nur wenige AMS-Messungen [KEC*86, FKM90,
VFK™*91] von Meteoriten, hauptséichlich wegen der meist notwendigen, sehr
aufwendigen Probenaufbereitung zum Kalziumhydrid. *Ni in extraterrestri-
scher Materie konnte mit AMS erst 1992 zum ersten Mal gemessen werden
[KKNT92, KAG'93], ®®Mn wurde, aufer in dieser Arbeit, mit AMS in nur
zwei Proben des Meteoriten Jilin nachgewiesen* [KMNT87, FKK*92b|, kos-
mogenes Fe konnte bisher noch nicht eindeutig nachgewiesen werden.

Aus diesen Griinden wurden, als erste Anwendung fiir das gasgefiillten Ma-
gnetsystem, Messungen, vor allem von 3Mn, aber auch von *Ni und %°Fe in
Meteoritenproben durchgefiihrt®.

»Mn Aufgrund der langen Halbwertszeit von 3.7 - 10%a [HI71] kann man
aus der *Mn-Konzentration Riickschliisse iiber eine Zeitspanne von vielen
Millionen Jahren ziehen. Wegen des sehr hohen antropogenen Untergrundes

“siehe aber Abschnitt 6.6.2.

5Im Rahmen dieser Arbeit wurden noch keine *! Ca-Konzentrationen gemessen. Durch
die rdumliche Trennung vom Isobar 'K, die nur unwesentlich schwicher ist als fiir 26CI-
363 sollten auch mit injizierten CaF ~-Ionen Verhéltnisse bis zu *'Ca/Ca=10"1* mebar
sein, da isotopischer Untergrund bereits am gasgefiillten Q3D durch Flugzeit- und Ener-
gieverlustmessungen unter dieses Niveau reduziert werden konnte [KFK*94] und KF~
gegeniiber CaF~ in der Ionenquelle deutlich unterdriickt wird [Kor96]. Dadurch wiren
wesentlich einfachere Messungen von *!Ca in Meteoritenproben méoglich, deren Konzen-
tration typischerweise bei 4'Ca/Ca=10"'? liegt.
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von '#T (T;/,=1.57 - 107 a) aus der Kernspaltung und der geringen Kon-
zentration der Targetelemente sind quantitative **I-Messungen [NEAGS83|
duBerst problematisch. Bei K (T},,=1.28 - 10 a) ist die Halbwertszeit be-
reits so hoch, dafl es innerhalb der relevanten Zeitrdume als stabiles Isotop
betrachtet werden kann. Zudem wird durch primordiales “°K (0.0117 %) der
Nachweis von geringen Konzentrationen behindert. Dadurch ist **Mn als
das Radioisotop mit der groiten Halbwertszeit, das quantitative Aussagen
erlaubt, von besonderer Bedeutung.

®Ni Dieses Isotop ist aus zweierlei Griinden von Interesse. In Meteoroiden
wird es dominant iiber Neutroneneinfang von ®®Ni produziert, wodurch es
sich sehr gut als Sonde fiir den thermischen Neutronenfluf eignet [SRL*86].
Das im Prinzip einfacher nachzuweisende *'Ca wird in Eisenmeteoroiden, im
Gegensatz zu Steinmeteoroiden, iiberwiegend durch Spallation an Eisen oder
Nickel erzeugt, so daf es nicht mehr als reine Neutronenflufisonde verwendet
werden kann. Zudem ist die Probenaufbereitung fiir AMS-Messungen von
1 Ca [RYPT81, Zer95] mit wesentlich mehr Aufwand verbunden als fiir *Ni
[FKK*92b].

In den obersten Millimetern ist, bei Materie mit kleinem Nickelgehalt, die
Produktion durch solare a-Teilchen iiber 5®Fe(a,n)**Ni dominant. Dadurch
ist “Ni als einziges Nuklid als Sonde fiir solare a-Teilchen geeignet [LRA73,
FKK'92a, KAG93].

®Fe Erzeugt durch Spallation von galaktischer kosmischer Strahlung an
Nickel, konnte ®Fe bis heute nicht signifikant in extraterrestrischer Materie
nachgewiesen werden. Die vor dieser Arbeit einzige AMS-Messung lieferte
nur ein Ereignis im %°Fe-Bereich [PGHT89], entsprechend einer Konzentrati-
on von 3-107* Fe/Fe.

7.2.1 Produktion kosmogener Radionuklide

Die Produktionsrate Px eines kosmogene Nuklids X, z.B. in einem Meteori-
ten, ist wegen Abschirmungseffekten von der Tiefe d abhéngig:

Px(d) =X N Y [ou(8) (%) B, (7.1)

mit N; als der Anzahl der Targetkerne des Elements 7, 0;;(E) als den Wir-
kungsquerschnitt fiir die Bildung des Nuklids X aus dem Targetkern ¢ und
und einem Projektil j der Energie E' und (d®(E,d)/dE); als den differenti-
ellen Fluf des Projektils j (primér und sekundér) der Energie E in der Tiefe
d.
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Zur Losung von Gleichung 7?7 ist es notwendig, dafl sowohl die Pro-
duktionsquerschnitte iiber einen weiten Energiebereich, als auch der Se-
kundérteilchenflu in der Tiefe bekannt sind. Hierzu wurden diinne
(keine Sekundirteilchen) und dicke Targets (kiinstliche Meteoroiden, Se-
kundérteilchen) mit einem representativen Spektrum hochenergetischer Pro-
tonen bestrahlt und die produzierten Nuklide gemessen [MLB96, Sch95].
Anhand der dieser Meflergebnisse und Ergebnissen von Meteoritenmessun-
gen kénnen Monte-Carlo-Rechnungen normiert werden, so dafl inzwischen
verldfiliche Werte fiir die tiefenabhéingige Produktion von vielen kosmogenen
Nukliden verfiighar sind.

Bestrahlungsgeschichte von Meteoriten

Fast alle Meteoriten stammen von Mutterkérpern (R = 100 — 1000 km) aus
den Asteroidengiirtel zwischen Mars und Jupiter ab. Einschlige auf den Mut-
terkorpern kénnen dazu fithren, daf§ Material aus der bisherigen Umlaufbahn
abgelenkt und von der Erde eingefangen wird. Ab dem Zeitpunkt ¢y, des Ein-
schlags ist der eben entstandene Meteoroid nicht mehr durch héhergelegene
Gesteinsschichten von der kosmischen Strahlung abgeschirmt und bleibt dies,
bis er schliefilich wieder von der Erdatmosphire abgeschirmt wird. Diese
Zeitspanne der Wechselwirkung mit der kosmischen Strahlung wird als Be-
strahlungsalter bezeichnet®; es liegt typischerweise im Bereich von einigen
Millionen Jahren (Steinmeteorite) bis zu mehreren hundert Millionen Jahren
(Eisenmeteorite).

Eine Moglichkeit, das Bestrahlungsalter eines Meteoriten zu bestimmen, be-
steht in der Analyse stabiler Edelgasisotope wie *He, 2! Ne, ?2Ne oder 38Ar in
der Meteoritenmatrix [EEGM66]. Da die Edelgase bei der Gesteinsbildung
entwichen sind, besteht nur wenig Untergrund (z.B. durch solare Gase). Der
Grofiteil der Edelgase ist in Kernreaktionen mit der kosmischen Strahlung
erzeugt worden. Die Messung dieser Edelgase erfolgt i.a. mit konventioneller
Messenspektrometrie.

Fiir die Aktivitit Ax des kosmogenen Radionuklids X ergibt sich mit Px
aus Gleichung 77:

Ax(t) = Px(1 — erx(t-t0)), (7.2)

Nach etwa fiinf Halbwertszeiten ist man (bei konstantem Pyx) nahe der
Sattigungsaktivitiit, so dafl Ax = Px gilt.

Bestrahlungsalter bis zu etwa 10 Ma lassen sich auch bestimmen, wenn man
von langlebigen kosmogenen Nukliden wie °Be, 26Al oder *Mn die Ab-
weichung von der Sattigungsaktivitdt bestimmt. Allgemein 148t sich sa-
gen, dafl kosmogene Radionuklide Auskunft {iber einen Zeitbereich in der

6Terrestrisches Alter meint die Zeit seit dem Fall des Meteoriten, Entstehungsalter die
Zeit der Gesteinsbildung.
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Groflenordnung ihrer Halbwertszeit geben. Eine Abweichung von den erwar-
teten Werten kann ein Hinweis auf eine komplexe Bestrahlungsgeschichte des
Meteoriten sein; stoflt der Meteoroid mit einem anderen Korper zusammen
und wird aufgebrochen, so kann eine vorher abgeschirmte Stelle an die Ober-
fliche gelangen, wo sie anderen Bestrahlungsbedingungen ausgesetzt ist. Ein
Radionuklid, dessen Halbwertszeit klein gegen die Zeit seit dem Aufbruch
ist, hat dann eine Aktivitit, wie sie einer Bestrahlung mit der neuen Geome-
trie entspricht, wiahrend die Aktivitit eines Radionuklid mit einer deutlich
grofferen Halbwertszeit noch entspechend der alten Bestrahlungsgeometrie
vorliegt.

Die Produktionsquerschnitte o;;(E) in Gleichung ?? haben fiir unterschied-
liche kosmogene Nuklide eine unterschiedliche Energieabhéngigkeit. Wegen
der Tiefenabhéingigkeit der differentielle Fliisse (d®(E, d)/dE); ergeben sich
fiir unterschiedliche Nuklide verschiedene Tiefenprofile. Da (d®(E,d)/dE),
auch von der Grofie der Meteoroiden abhingt’, ist es mit Hilfe von Modell-
rechnungen mdoglich, iiber die Konzentrationen von mehreren kosmogenen
Nuklide in einer einzelnen Probe die prdatmosphérische Grofle des gesamten
Meteoroiden und die praatmosphiérische Tiefe der Probe zu bestimmen, was
i.a. nicht bekannt ist, da die Oberfliche des Meteoroiden durch Ablation in
der Atmosphire verloren geht. Zudem kann der Meteoroid in der Erdatmo-
sphére aufgebrochen sein, was vor allem bei gréfieren Meteoroiden hiufig der
Fall ist, so dafl nur vereinzelte Bruchstiicke gefunden wurden.

*3Mn-Messungen von Meteoritenproben

In Tabelle 7.1 sind die Ergebnisse weiterer **Mn-Messungen in Meteoriten-
proben aufgefiihrt, und, falls vorhanden, ebenfalls Mewerte fiir 1°Be und
26 Al. Die Proben stammen alle aus einer Zusammenarbeit mit dem Insti-
tut fiir Biochemie, Abteilung Nuklearchemie, der Universitit zu Koéln, wo
auch die chemische Probenaufbereitung [VH88] erfolgt. '°Be und 2°Al wird
mit AMS am EN-Tandem der ETH Ziirich, *Mn, *Ni und ®*Fe am GAMS
gemessen. Die Berechnungen der Produktionsraten erfolgt am Zentrum fiir
Strahlenschutz und Radiookologie der Universitit Hannover.

Am Beispiel des Enstalit-Chondriten Acfer 287 und des L6-Chondriten Rin-
con soll die Bestimmung der pridatmosphérischen Probentiefe, der Grofle des
Meteoroiden und, im Falle von Acfer 287, des Bestrahlungsalters gezeigt wer-

"Selbst an der Oberfliche des Meteoroiden sind die Fliisse abhiingig von seiner
GroBe. Bei kleinen Meteoroiden (R =~ 10cm) erreichen zwar auch Teilchen, die schrig
oder von der gegeniiberliegenden Seite eingedrungen sind die Oberfliche, jedoch ist der
Sekundirteilchenfliil wegen der geringen Wechselwirkungstiefe noch nicht ganz aufge-
baut. Die Produktion kosmogener Nuklide an der Oberfliche ist deshalb kleiner (bei
Vernachlissigung der SCR-Produktion in den obersten mm), als bei Meteoroiden mit
R ~ 50 cm. Mit weiter steigendem Radius wird die lokale Bestrahlungsgeometrie immer
dhnlicher einer 27-Bestrahlung und die Produktion nimmt wieder ab.
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Meteorit *Mn/Mn-10 10 | 5Mn [{22] | 1Be[22] | 2AI[ER
Acfer 217 16.7 £ 3.2 328+63 [21.3+0.3 ] 56.3+1.9
Acfer 287 48+1.1 82420 |11.540.2 | 34.44+1.2*
Allende 14.3+£2.8 5314104 [ 159402 | 53.2+2.0
Dar al Gani 13 78+1.8 264+ 61 | 16.240.6 -
Dar al Gani 55 2.7+1.0 90+33 | 5.0+0.1 -
Dar al Gani 84 2.5+0.8 148 4+ 47 | 25.0 £ 0.6 -
Emery 10.942.0 371+68 | 7.34+0.2 -
Dhurmsala 9.8+2.1 5754137 | 22.0+0.3 | 75.9+ 3.3
Tllafegh 009 74421 132437 | 14.6+£0.2 | 39.1+2.0
Mbale 3 54+1.1 282+ 57 | 26.440.6 -
Mbale 15 82+15 422 +77 [21.9+0.6 -
Mbale 50 8.7+2.3 355+94 [21.9+0.4 -
Murchison 74421 166 +47 | 10.0£0.2 | 31.3+2.7
Rincon 6.8+1.8 220+ 60 |14.140.3 | 47.4 +2.4*

Tabelle 7.2: Ergebnisse der in dieser Arbeit durchgefiihrten®® Mn-Messungen
in Meteoriten. Angegeben sind die gemessenen °3Mn-Konzentrationen (ty-
pischerweise wurden auf 200 mg Meteoritenmaterial 2-4 mg 5° Mn-Triger zu-
gegeben) und die daraus resultierenden °3 Mn-Aktivititen. Falls vorhanden,
sind auch die ** Be- und 6 Al-Aktivititen der selben Proben angegeben. Diese
Messungen wurden mit AMS an der ETH Ziirich durchgefiihrt.

Die angegebenen Fehler sind nur die Fehler der AMS-Messungen, Fehler bei
der chemischen Probenaufbereitung und durch das terrestrische Alter sind
nicht enthalten.

Bis auf den Stein-FEisen-Meteoriten Emery handelt es sich bei allen Proben
um Steinmeteoriten. Die Proben Mbale 3, 15 und 50 stammen aus densel-
ben Meteoriten. Sie sind die ersten drei von insgesamt neun Proben aus
verschieden Tiefen. Die Messung dieses Tiefenprofils soll auch zur weiteren
Kalibrierung der Produktionsratenrechnungen dienen.
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den. Bei beiden Meteoriten wurden die kosmogenen Radionuklide °Be, 26Al
und **Mn gemessen und tiefen- und gréfenabhiingig mit einem Monte-Carlo-
Code berechnet, fiir Rincon existieren zusétzliche Edelgasmessungen.

Rincon Im oberen Teil von Abbildung ?? sind die Ergebnisse von Mo-
dellrechnungen [Neu96| fiir die tiefenabhiingige '"Be- und 2° Al-Aktivitéit in
Meteoriten der mit [CP-AES-Analyse bestimmten chemischen Zusammenset-
zung von Rincon [Mer96], korrigiert auf ein Bestrahlungsalter von 5.545 Ma
[Sch], fiir unterschiedlichen Radien gegeneinander aufgetragen. Die 1°Be- und
26 Al-Werte, gemessen mit AMS an der ETH-Ziirich [Mer96], lassen auf einen
priaatmosphérischen Radius von 50-60cm und eine oberflichennahe Probe
schlieBen. Der in dieser Arbeit gemessene Wert von (220 + 60)% fiir ®>Mn

ist mit diesem Ergebnis in guter Ubereinstimmung, wie in der unteren Ab-
bildung gezeigt ist.

Acfer287 Die gemessenen Be- und 26 Al-Aktivitiiten von Acfer 287 liegen
deutlich unter den fiir diese Meteoritenklasse typischen Werten. Sie lassen
sich nur dann mit den Rechnungen erklidren, wenn man von einem sehr kurzen
Bestrahlungsalter im Bereich von 3 Ma ausgeht. Edelgasdaten liegen fiir
diesen Meteoriten nicht vor.

In diesem Fall ergibt sich fiir den prdatmospharische Radius 10-15cm und
eine Probentiefe von wenigen cm. Fiir lingere Bestrahlungsalter wiirde der
MeBpunkt in Abbildung ?? in einem Bereich liegen, der nicht durch die Kur-
venschar abgedeckt ist. Der ®*Mn-Wert, der wegen der langen Halbwertszeit
besonders empfindlich auf das Bestrahlungsalter der Probe ist, zeigt sehr
gute Ubereinstimmung mit den '°Be- und 26 Al-Werten, und bestiirkt die An-
nahme des kurzen Bestrahlungsalters.

Ni-Messungen einer Meteoritenproben

%Ni aus Meteoritenproben wurde in Miinchen bereits mit dem gasgefiillten
Q3D-Magnetspektrograph gemessen [FKK192b, Kni92]. Der Nickelgehalt
in Eisenmeteoriten oder in der Metallphase von Stein-Eisen-Meteoriten be-
trigt einigen %8, so dafl mit sehr kleinen Probenmengen und ohne Triiger
gearbeitet werden kann. Wegen des hohen Nickelgehalts ist der dominante
Produktionszweig *®Ni(ny,,y)%Ni, die typischen *Ni-Konzentrationen liegen
im Bereich von 107''-10719%Ni/Ni. Das Ni/Ni-Verhiltnis in der Metall-
phase des Pallasiten (Stein-Eisen-Meteoriten) Admire wurde bereits mit dem
Q3D zu (3.7 4 1.1) - 107" [RSK*94] bestimmt, eine Messung der gleichen
Probe mit nacktgestrippten Ionen am Argonne National Laboratory ergab

8Der Mangangehalt in Steinmeteoriten liegt typischerweise im Promille-, bei Eisenme-
teoriten im ppm-Bereich
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Rincon (L6), t_rad = 5.545 Ma
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Abbildung 7.2: 1°Be- und 26 Al- 3 Mn-Aktivititen in den Meteoriten Rincon
und dazugehdrige Modellrechnungen fiir verschiedene Radien mit gegebener
Elementzusammensetzung und einem Bestrahlungsalter von 5.545 Ma [Sch).
In der oberen Abbildung entspricht der jeweils untere linke Punkt der Ober-
fliche eines Meteoriten, der letzte Punkt der Kurve dem Mittelpunkt.
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Acfer 287 (E4), t_rad = 3.0 Ma
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Abbildung 7.3: °Be- und 26 Al- 53 Mn-Aktivititen in den Meteoriten Acfer
287 und dazugehdrige Modellrechnungen fiir ein Bestrahlungsalter von 3 Ma
und verschiedene Radien.
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(2.3+0.4)-10" ! [KAG193]. In ersten *Ni-Messungen mit dem neuen Aufbau
ergab sich fiir diese Probe (3.6 £+ 0.6) - 1011

60Fe-Messungen von Meteoritenproben

Im Gegensatz zu den bereits etablierten Isotopen °Be, 26Al oder 3¢Cl sind
Messungen von kosmogen erzeugtem %°Fe bisher nicht gelungen, da wegen
des hohen Eisengehalts von Meteoriten, der den des hauptséchlichen Targets
Nickel meist um iiber eine Grofenordnung iibersteigt, nur sehr kleine Kon-
zentrationen °Fe/Fe zu erwarten sind. Es ist anzunehmen, dal wegen der
relativ hohen Neutronenzahl von %°Fe die iiberwiegende Produktion iiber das
schwerste stabile Nickelisotop, ®*Ni, geschieht?, das eine Isotopenh#ufigkeit
von lediglich 0.91 % hat. In der einzigen bisher existierenden AMS-Messung
[Pau90] wurde in einer Probe des Eisenmeteoriten Treysa in drei Stunden
Mefizeit ein Ereignis nachgewiesen, was, wenn es kein Untergrundereignis
ist, einem Verhiltnis %°Fe/Fe=3 - 107'* entspricht. In dieser Arbeit wurde
versucht, in einer Probe des Eisenmeteoriten Tlacotepec °Fe zu bestimmen.
Aus Messungen anderer langlebiger kosmogener Radionuklide folgt (siehe
auch oben), dal %°Fe seine Sittigungsaktivitit bereits erreicht haben muf.
Der Nickelgehalt liegt mit 16.5% [RMBW84] hoher als bei Treysa (9.5%
[MWW84]), so daf auch ein héheres °Fe-Signal zu erwarten ist.

In 112 min Mefzeit konnte kein °Fe-Ereignis nachgewiesen werden, was einer
Konzentration ®Fe/Fe< 1.4 - 107'* entspricht.

Aus diesem Mefwert und der bekannten ®*Mn-Aktivitéit folgt, daf§ die Pro-
duktionsraten (normiert auf gleiche Targetkonzentrationen) von °Fe aus 4Ni
um mehr als einen Faktor zehn gegeniiber den Produktionsraten von **Mn
aus Eisen unterdriickt sind. Weitere %*Fe-Messungen in einem Meteoriten
mit noch héherem Nickelgehalt sind geplant.

9Es ist zu erwarten, das die Wirkungsquerschnitte der Reaktionen 52Ni(p,3p)%°Fe oder
62Ni(n,2pn)®°Fe wegen der wenigen freigesetzten Neutronen deutlich kleiner sind als die
fiir 54Ni(p,3p2n)®°Fe und 2Ni(n,2p3n)®Fe.
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Kapitel 8
Ausblick

In diesem Abschnitt werden beispielhaft zwei weitere AMS-Anwendungen,
die wegen der hohen Empfindlichkeit jetzt moglich sind, diskutiert.

8.1 Nachweis supernovaproduzierter Radio-
nuklide

Von dem COMPTEL-Detektor auf dem Compton Gamma-Ray Observatory
Satelliten (CGRO) der NASA wurde eine Karte unserer Galaxis im Licht der
1809-keV-Linie von 26 Al aufgenommen [PD96]. Als dominanter Produktions-
kanal gilt die Reaktion **Mg(p,7)?®Al in Supernovae Typ II. In [WTH"96]
wurde die Masse des Al in der Galaxis zu 2.2 £ 1.1 Sonnenmassen be-
rechnet. Eine Masse von 1.7 + 0.9 Sonnenmassen wurde fiir **Fe berech-
net, welches ebenfalls in Supernovae Typ II produziert wird, entweder durch
Neutroneneinfinge wihrend des Heliumbrennens oder durch explosive Nu-
kleosynthese in den inneren Schichten. Das erwartete Signal von ca. 15%
des 2°Al-Signals lag knapp unter der Nachweisgrenze des CGRO. Geht man
von einer homogenen und geniigend schnellen Verteilung des ®*Fe in der Gala-
xis aus und beriicksichtigt die Abschirmung der Erde durch den Sonnenwind
[Hil], 148t sich auf der Erde eine Sedimentationsrate in der Grofienordnung
von 10%Fem=2a~! erwarten'. Wenn diese ®°Fe, z.B. in arktischen Ober-
flicheneisproben, gemessen werden kann, wére dies der erste Nachweis von
supernovaproduzierten Radionukliden in terrestrischen Proben, da vor allem
bei ®°Fe der Untergrund vernachliissigt werden kann.

Eine spezielle Situation ergibt sich, wenn eine Supernovaexplosion in der
Néhe unseres Sonnensystems stattgefunden hat. In diesem Fall wire bis
zu einem Abstand von 50 pc der Druck der Supernovastofifront grofler als

'Tn einer 1-mg-AMS-Probe entspriiche das einer Konzentration %°Fe/Fe=1-10"13, wiire
also mit dem GAMS nachweisbar. Bei Verwendung groflerer Probenmengen vergrofiert
sich die Konzentration entsprechend.
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der des Sonnenwinds, und Abschirmeffekte wiren deshalb nicht zu erwar-
ten. Die Anzahl der supernovaproduzierten Radionuklide in terrestrischen
Proben wurde in [EFS96] fiir eine Supernovaexplosion im Abstand von 20 pc
abgeschétzt. Es ergeben sich fiir eine Eisbohrkernprobe aus der Zeit, in der
sich das Sonnensystem durch die Supernovastoffront bewegt hat, folgende
Konzentrationen [Atome/kg Eis]: 26Al: 8.4-10°, 36C1:4.9-10°, 4! Ca: 1.5-10°,
53Mn: 2.4 - 10, 5Ni: 1.0 - 10, Fe: 1.2 -10°. Fiir alle diese Radionukli-
de wird erwartet, dafl das Signal den kosmogenen Untergrund um mehrere
GroBenordnungen iibersteigt. In datierten Eisbohrkernen (bis einige 100 ka)
oder auch in Tiefseesedimenten (bis einige 100 Ma) wire demnach, im Falle
einer Supernovaexplosion innerhalb der letzten Millionen Jahre in der Nahe
unseres Sonnensystems, ein Puls bei mehreren Radionukliden am GAMS
mefbar.

8.2 Rekonstruktion des Neutronenspek-
trums der Hiroshimabombe

Um statistisch signifikante Aussagen iiber die biologische Wirkung von Strah-
lendosen machen zu koénnen, ist es notwendig, ein grofies Kollektiv von Per-
sonen mit genau bekannter Strahlenexposition zu untersuchen. Das Dosime-
triesystem DS86 bezieht sich hierfiir auf die Uberlebenden der Atombomben-
abwiirfe von Hiroshima und Nagasaki. Das im DS86 verwendete Neutronen-
spektrum ist aber mit Mefwerten von neutronenproduzierten Radionukliden
nicht im Einklang [SEW*92, Riih93, RKK*95]. D.h. entweder wurden fiir
das Bombenspektrum und die Fluenz falsche Werte angenommen, oder die
Neutronentransportrechnungen sind fehlerhaft.

Wichtige Informationen {iber den hochenergetischen Flufl kann man durch
Messung von %Ni (T} /2=100a) erhalten, das in Kupferproben dominant von
Neutronen mit einer Energie iiber ca. 1 MeV iiber die Reaktion %*Cu(n,p)®Ni
erzeugt wurde [SMM96].

Durch die Moglichkeit der chemischen Reduktion des stérenden Isobars %Cu
auf <20 ppb [MHM™96] kann fiir ®*Ni-Messungen am GAMS von der gleichen
Empfindlichkeit wie fiir Ni ausgegangen werden.

63Ni konnte damit in einen Abstand von bis zu ~1500m vom Epizentrum
der Bombe nachgewiesen werden [SMMO96]. Da bereits sehr viele Messungen
von thermisch produzierten Radionukliden vorliegen, jedoch nur sehr wenige
von Radionukliden, die in Reaktionen mit einer Schwelle im MeV-Bereich
produziert wurden, wiirde die Messung von ®3Ni in verschiedenen Absténden
vom Epizentrum sowohl eine Uberpriifung der Transportrechnungen als auch
des angenommenen Bombenspektrums erlauben.
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Verzeichnis der hiufig verwendeten Symbole

(67

o))

R
D=

o))
D=

Durch Kleinwinkelstreuung erzeugter Winkel [rad] eines Ions zur Strahlach-
se.

Reduzierter Winkel « [rad].

Halbwertsbreite einer durch Kleinwinkelstreuung erzeugten Winkelvertei-
lung eines Ionenstrahls.

Reduzierte Halbwertsbreite o 1.

Massenzahl eines Projektilions.

Massenzahl eines Targetatoms.

Astronomische Einheit: mittlerer Abstand Erde-Sonne = 1.5 - 108 km
magnetische Steifigkeit eines geladenen Teilchens [Tm].

Abstand der Schwerpunkte zweier Ortsverteilungen.
Massenbelegung, i.a. angegeben in _&.

Breite einer Ladungsverteilung.

Zerfille pro Minute (decays per minute).

Elementarladung, e = 1.602 - 1019 As.

Differentieller Energieverlust ([erg] pro reduzierter Massenbelegung 7).
Signale der einzelnen Anodensegmente.

Elektronenaffinitit eines neutralen Teilchens.

Gesamtenergiesignal vom Frischgitter.

Besetzungshiufigkeit des Ladungszustandes g in einer Gleichgewichtsla-
dungsverteilung.

Elektronenaustrittsarbeit aus einer Oberfliche.

Elektronenmasse.

1 2
effektive Quantenzahl eines Elektrons, n* ~ Z} fiir vo < v,- < Zpvo.

Produktionsrate des kosmogenen Nuklids X.

Uu

-1
_ Differentieller Fluf der Teilchensorte j [m=2s~!sr~! (M) ]-

Ladungszustand eines Projektilions [e].

mittlerer Ladungszustand einer Gleichgewichtsladungsverteilung.
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gy

Oc

Vo

vp

Wkws

Wstat

mittlerer Ladungszustands eines Projektilions wiahrend seiner Wechselwir-
kungszeit mit dem Targetmaterial.

relative Trennung zweier Ortsverteilungen, S = D/W.

Wirkungsquerschnitt fiir die Umladung eines Projektilions der Ladung ¢ auf
die Ladung ¢'.

Wirkungsquerschnitt fiir den Einfang eines oder mehrerer Elektronen durch
das Projektilion.

Wirkungsquerschnitt fiir den Verlust eines oder mehrerer Elektronen.
Reduzierte Massenbelegung.

atomare Masseneinheit.

Bohrgeschwindigkeit, vy = & = 15 = 2.188 - 10511,
Orbitalgeschwindigkeit eines Elektrons.

Geschwindigkeit eines Projektilions.

Breite einer Ortsverteilung (FWHM).

Breite einer Ortsverteilung (FWHM), bedingt durch die Statistik der Um-
ladungsprozesse .

Breite einer Ortsverteilung (FWHM), bedingt durch multiple Kleinwinkel-
streuung.

Besetzungshiufigkeit des Ladungszustandes ¢ in einer Ladungsverteilung.
Kernladungszahl eines Projektilions.
effektive Kernladungszahl eines Projektilions.

Kernladungszahl eines Targetatoms.
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