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Zusammenfassung

Es hat sich in den letzten Jahren gezeigt, dafl die Messungen von Radionukliden, die in Hi-
roshima durch thermische Neutronen produziert wurden, nicht mit den vom derzeit giiltigen
Dosimetriesystem DS86 vorhergesagten Werten iibereinstimmen. Messungen des Radionuk-
lids ®Ni (T;/2=100,14a), das iiber die Reaktion ®*Cu(n,p)®Ni in Hiroshima entstanden ist,
bieten die Moglichkeit, den Flufl der dosisrelevanten schnellen Neutronen der Hiroshima-
Bombe als Funktion des Abstandes noch heute zu bestimmen.

Diese Messungen sind sehr schwierig, kénnten jedoch prinzipiell mit der Methode der Be-
schleunigermassenspektrometrie mit dem am Miinchner Beschleunigerlaboratorium aufge-
bauten gasgefiillten Analysiermagnetsystem GAMS durchgefiihrt werden. Das Isobar ®*Cu
verursachte aber einen zu hohen Untergrund, so dafl es nicht ausreichend gut abgetrennt
werden konnte und die Sensitivitdt der Methode begrenzte.

Zur weiteren Unterdriickung des stérenden Isobars 3Cu wurde deshalb eine neue Ionenquelle
in Betrieb genommen und so modifiziert, daf} alle Teile mit nennenswertem Kupfergehalt im
Ionenquellenbereich eliminiert wurden. Durch die zuséitzliche Verwendung einer speziell ge-
bauten Handschuhbox zum Probenwechsel konnte das %3Cu-Untergrundniveau gleichmifig
niedrig gehalten werden.

In einem Testexperiment wurde %Ni nachgewiesen, das in Kupferproben durch Bestrahlung
mit Neutronen einer ?*?Cf-Quelle produziert worden war. Die gemessenen *3Ni/Ni Konzen-
trationen lagen im Bereich ®Ni/Ni ~# 107'!. Die withrend der Experimentierzeiten erreichte
Nachweisgrenze liegt bei ®3Ni/Ni ~ 110713,

Abschiétzungen der in Hiroshima zu erwartenden %*Ni-Konzentration in Kupferproben, die
ebenfalls im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrt wurden, ergeben bei einem Nickelgehalt
von etwa 20 ppm ®3Ni/Ni Verhéltnisse im Bereich von 107!° nahe dem Hypozentrum der
Explosion und 10! fiir eine Entfernung von 1500 m vom Hypozentrum.

Mit der in dieser Arbeit erreichten Empfindlichkeit von *Ni/Ni & 1- 10713 ist es mehr als
50 Jahre nach den Atombombenexplosionen von Hiroshima und Nagasaki erstmalig moglich,
die Fluenz schneller Neutronen in beiden Stédten selbst fiir Entfernungen gréfier als 1 000 m
vom Hypozentrum experimentell zu rekonstruieren.
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Kapitel 1

Einleitung

Die Auswirkungen kleiner Strahlendosen auf den Menschen sind nicht einfach zu bestimmen,
da die Inzidenzen von Strahlenschiden bei diesen Dosen sehr gering sind. Um eine stati-
stisch signifikante Aussage iiber die biologische Wirkung kleiner Strahlendosen machen zu
kénnen, bendtigt man ein grofies Kollektiv strahlungsexponierter Personen und die genauen
Dosen. Die Uberlebenden der Atombombenabwiirfe von Hiroshima und Nagasaki werden
seit Anfang der 50er Jahre iiberwacht. Heute werden alle Todesfélle und Todesursachen
im Rahmen der Life Span Study (LSS) sorgfiltig verfolgt und dokumentiert (siehe z.B.
[SKS90, PSP796]). Die Tatsache, dal unter den ca. 87000 Personen die grofie Mehrzahl nur
geringen Strahlenexpositionen ausgesetzt war, ermoglicht es in dieser groflen epidemiologi-
schen Studie quantitative Aussagen iiber Spatwirkungen auch kleiner Dosen bis hinunter zu
etwa 100mGy' zu treffen. Fiir ca. 60% der Personen in der LSS ist die abgeschiitzte Dosis
grofler als 5mSv?, die durchschnittliche Dosis der gesamten Kohorte ist etwa 20 mSv. Wegen
der groflen Anzahl der Betroffenen ist es moglich, nicht nur getrennt nach Geschlecht und
Altersgruppen, sondern auch gezielt Aussagen iiber die Tumorerkrankungen der einzelnen
Organe Aussagen zu machen [Roe87, PSP196].

1.1 Das Dosimetriesystem DS86

Seit 1945 wurden von japanischer und amerikanischer Seite betrichtliche Anstrengungen
unternommen, um Grundlagen fiir zuverldssige Dosisabschétzungen zu gewinnen. Die Be-
stimmung individueller Dosen wird dadurch erleichtert, dafl die Strahlenexpositionen nur
zum Zeitpunkt der Explosionen vom 6. bzw. 9. August 1945 erfolgten. Daher sind die zur
Bestimmung der Dosis nétigen Parameter nur fiir diese Zeitpunkte und die jeweiligen Auf-
enthaltsorte der Uberlebenden erforderlich.

LGray (Gy) ist der spezielle Name der Einheit [J/kg] fiir die Energiedosis D.

2Gievert (Sv) ist der spezielle Name der Einheit [J/kg] fiir die Aquivalentdosis H. Die Aquivalentdosis
H ist definiert durch die Relation H=Q-D, wobei der sogenannte Qualitdtsfaktor Q ein Mafl fiir die rela-
tive biologische Wirksamkeit (RBW) der jeweiligen Strahlenart hinsichtlich der gesundheitlich relevanten
Spiteffekte bei kleinen Dosen ist.
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Erste Ansitze, fiir die Uberlebenden eine Dosis abzuschitzen, beruhten im wesentlichen
auf Explosionen auf dem Testgelinde in Nevada (Nakasaki-Typ) [Ara60, MS68|. Das der-
zeit giiltige Dosimetriesystem DS86 [Roe87] basiert dagegen auf Computerrechnungen, die
den Transport von Neutronen- und Gammastrahlung bis zum Zielorgan simulieren. Um
die Giiltigkeit dieser Rechnungen zu iiberpriifen, wurden Resultate der bis zu diesem Zeit-
punkt in Hiroshima und Nagasaki erfolgten Messungen miteinbezogen. Durch die Explosion
wurde an langreichweitiger Strahlung besonders Neutronen- und Gammastrahlung freige-
setzt. Weitere Gammastrahlung entsteht bei Abregung oder Zerfall neutronenaktivierter
Kerne sowie durch Wechselwirkung von Neutronen mit der Luft. Durch Thermolumines-
zenzmessungen (TLD), beispielsweise an Dachziegeln, konnte die Gammadosis bestimmt
werden [Roe87]. Die Neutronenstrahlung wurde beispielsweise dadurch nachgewiesen, daf
das iiber eine (n,p)-Reaktion an *?S entstandene **P (T,/,=14,3 Tage) gemessen wurde
[YS53, Sugh3]. DS86 wurde allgemein akzeptiert, da die Thermolumineszenzmessungen
und die 3*P-Messungen (sieche Abschnitt 1.2.1) mit den durch DS86 berechneten Werten
iibereinstimmen. Es zeigen sich jedoch Unsicherheiten (siehe Abschnitt 1.1.1) in dem Mo-
dell, besonders bei groflen Abstéinden, bei denen Menschen die Atombombenexplosionen
iiberleben konnten. Diese Unsicherheiten auszuridumen, ist deshalb so wichtig, weil DS86
eine wichtige Komponente bei der Bestimmung der Strahlenrisiken aus den Beobachtun-
gen an den Atombombeniiberlebenden ist, und da diese Risikoabschétzungen ihrerseits die
Grundlage der giiltigen Strahlenschutzbestimmungen sind.

1.1.1 Unsicherheiten in DS86

Bereits im Abschlufibericht von DS86 [Roe87, Band 1, Seite 191 wird bei der Analyse von
60Co, das iiber eine (n,y)-Reaktion an *Co entstanden ist, auf eine Diskrepanz zwischen
gerechneten und gemessenen Werten hingewiesen, wobei als abschlielende Bemerkung steht:

“... the conclusion of this chapter must be that the neutron doses are in doubt

until further work is done.” [Roe87, Band 1, Seite 203]

Aufgrund dieser Erkenntnis und der damit verbundenen Unsicherheit des Modelles wurden
in den nachfolgenden Jahren weitere Messungen von neutronenaktivierten Radionukliden
durchgefiihrt. In Tabelle 1.1 sind die gemessenen Nuklide aufgefiihrt.

Es gibt zwei Ansétze, um das von DS86 vorhergesagte Neutronenspektrum experimentell zu
iiberpriifen. Der eine ist, in einer Probe moglichst viele verschiedene Radionuklide nachzu-
weisen, der andere, Radionuklide fiir verschiedene Abstinde vom Hypozentrum, welches die
senkrechte Projektion des Epizentrums (Explosionszentrums) auf den Boden ist, nachzuwei-
sen.

Fiir den ersten Ansatz wurden in einem Grabstein, der sich nahe des Hypozentrums in Hiro-
shima befand, alle noch heute in Hiroshima mefibaren Nuklide (siehe Tab. 1.1) nachgewiesen
[Riih93, RKK*95]. Es zeigte sich, daf die durch 33Cl(n,y)-Reaktion entstandenen *$Cl-
Werte nicht mit den Aktivierungen der anderen Nuklide im Grabstein in Einklang gebracht
werden konnen bzw. die gemessenen Werte erwiesen sich als nicht vertriaglich mit dem fiir den
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Reaktion Ti)9 Referenz
328 (n,p)32P 14,3d | [YS53, Sugh3]
%Co(n,y)%Co 5,27a [HMS67]
1Eu(n,y)%2Eu 13,3a [NIKS83, OM83]
133 Eu(n,y) " Eu 8,8a [INOM*91]
5C1(n,7)%*Cl | 3,00-10°a | [HHK*86, SEW*92]
90Ca(n,y)1Ca | 1,03-10%a | [KMN+87, RKK*+92]

Tabelle 1.1: Zusammenfassung der in Hiroshima tiber Neutronenaktivierung entstandenen
Radionuklide, die bis heute gemessen wurden. Zudem ist die Halbwertszeit Ty
und eine Auswahl wichtiger Referenzen angegeben.

Explosionsort berechneten Neutronenspektrum bei gegebenem Wirkungsquerschnittsverlauf
der involvierten (n,7y)-Reaktionen. Die Ergebnisse der Messungen am Grabstein deuten
darauf hin, dafl das Neutronenspektrum am Ort des Grabsteines deutlich hirter gewesen
sein muf}, als in DS86 angenommen wird.

Der zweite Ansatz wurde in mehreren Arbeiten verfolgt, wobei die Isotope 3¢Cl, %2Eu
und %°Co gemessen wurden; eine Ubersicht findet sich in [SEW*92]. Besonders bei grofien
Absténden zeigen sich deutliche Abweichungen zwischen den auf DS86 basierenden Rech-
nungen und den gemessenen Werten (siehe Abb. 1.1).

Gegenwiirtig sind die Griinde fiir diese Diskrepanzen unklar. Die in DS86 benutzten Neu-
tronentransportrechnungen scheinen nicht das Problem zu sein. Die Wirkungsquerschnitte
der fiir den Strahlungstransport wichtigen Wechselwirkungen mit Stickstoff und Sauerstoff
wurden {iberpriift bzw. neu vermessen oder berechnet (siehe z. B. [HYCC94]) und es ergaben
sich keine wesentlichen Anderungen.

Interessanterweise wurden die Transportrechnungen in Nagasaki bestétigt [SHME94]. So
stimmen die gemessenen 3¢Cl-Aktivierungen in Proben aus Nagasaki aus einer Entfernung
von 1261m vom Epizentrum mit den DS86 Rechnungen iiberein (siehe Abb. 1.2), beim
Wert in 822 m Entfernung ergab sich durch neue Rechnungen von 1993 (update) eine bessere
Ubereinstimmung.

An dieser Stelle sei darauf hingewiesen, dafl von dem Typ der Nagasakibombe mehrere Test-
explosionen auf dem Nevada Testgelinde durchgefiihrt wurden. Eine Bombe von Typ der
Hiroshima-Bombe wurde jedoch nie mehr geziindet. Deswegen ist es moglich, dafl nicht
die Methode fiir die Transportrechnungen ungeeignet ist, sondern dafi das Quellspektrum
der Hiroshimabombe noch Unsicherheiten aufweist. Kiirzlich wurden Quellspektren vorge-
schlagen, die die Aktivierungen in Hiroshima erkliren kénnen [RBS94]. Diese fordern eine
Uberhshung der Anzahl von schnellen Neutronen im Energieintervall von 2-3 MeV. Zwischen
2,1 MeV und 2,7 MeV befinden sich dann aber 20 mal mehr Neutronen relativ zur Gesamtan-
zahl der Neutronen als in DS86. Eine physikalische Begriindung fiir diese Uberhéhung gibt
es jedoch nicht, da eine solche Uberhshung in einem Reaktor- oder Bombenspaltspektrum
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Abbildung 1.1: Vergleich der Werte gemessener zu berechneter Neutronenaktivierung in Hi-
roshima. Wert HHK aus [HHK™ 86/, weitere Werte aus dem zusammenfas-
senden Artikel von Straume et al. [SEW*92]. Die Qualitit der Daten lGft
sich aus der Streuung beurteilen.
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Abbildung 1.2: Vergleich der Werte gemessener zu berechneter Neutronenaktivierung in Na-
gasaki. Werte aus [SHME94]. Die dberpriften Rechnungen von 1998 stim-
men mit den 3¢ Cl-Mefidaten durchwegs tiberein, die DS86 Rechnungen nur
mit den Werten fiir gréfiere Entfernungen.
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nicht vorhanden ist.

1.2 Die schnellen Neutronen

1.2.1 Messungen der 32’S-Aktivierung in Hiroshima

Die Messungen der Aktivierungen durch thermische Neutronen wurden von unterschiedlichen
Gruppen mit unterschiedlichen Methoden durchgefiihrt. Die Ergebnisse scheinen miteinan-
der konsistent zu sein, so dafl ihnen Vertrauen zu schenken ist. Offen ist bis heute, ob die oben
beschriebene Diskrepanz auch fiir schnelle Neutronen besteht. Die schnellen Neutronen ther-
malisieren nach einer Halbwertsldnge von ungefahr 200 m in Luft, so dal auch der Wert der
schnellen Neutronen iiberhéht sein konnte. Es sei an dieser Stelle darauf hingewiesen, dafl
fiir die Dosis der Uberlebenden die schnellen Neutronen im Vergleich zu den thermischen
relevanter sind. Daher ist es wichtig, auch die schnellen Neutronen direkt nachzuweisen.
Der einzige direkte Nachweis von schnellen Neutronen erfolgte iiber die Messungen von 3?P
[YS53, Sugh3|, das iiber die Reaktion *2S(n,p)3*P an Schwefel erzeugt wurde. Die Reaktion
hat eine Energieschwelle von ungefiihr 2 MeV (siehe Abb. 1.3). 3?P zerfillt mit einer Halb-
wertszeit von 14,3 Tagen [Fir96] unter Aussendung eines 3~ -Teilchens in den Grundzustand
von 32S. Wegen der kurzen Halbwertszeit von 32P blieben die Messungen der ersten Wochen
nach der Explosion der einzige Nachweis von schnellen Neutronen in Hiroshima.
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Abbildung 1.3: Wirkungsquerschnitt % S(n,p)** P; gerechnete Werte aus [Fu89], bzw. aus
ENDF-VI Datenbank aus [Nuc97]; experimentelle Werte aus der Datenbank
CSISRIS aus [Nuc97].

Als Probenmaterial diente schwefelhaltiger Klebstoff, mit dem die Keramik-Isolatoren von
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Telegraphenleitungen befestigt waren. Die f~-Teilchen wurden mit einem Lauritzen-Elektro-
skop nachgewiesen. Diese Messungen wurden sehr genau iiberarbeitet und liefern insbeson-
dere in der Nihe des Hypozentrums wichtige Daten zur Uberpriifung der in DS86 durch-
gefiihrten Rechnungen. So ist die aus diesen Messungen abgeschéitzte Bombenstirke kon-
sistent mit anderen Abschidtzungen. Das Ergebnis, wie es in DS86 veroffentlicht ist, zeigt
Abbildung 1.4. Der Untergrund fiir die Messungen lag bei 3700 dpm (decays per minute)
am Hypozentrum. Diese Messungen sind bei groflen Entfernungen, bei denen die Diskrepanz
fiir thermische Neutronen besteht, wegen der grofien Fehler nicht mehr aussagekriftig.

Der Mefpunkt bei 1080 m stellt in Bezug auf den Fehler eine Ausnahme dar, er zeigt aber
gerade die zu erwartende Erhohung. Zur Bewertung dieses Mefipunktes [Roe87, Band 2,
Seite 266f.] konnte in der Literatur keine Aussage gefunden werden.

10000 F T T T T T T T

Rechnung DS86 +o— ]
Messung —— |

A

32P [dpm/g S]

100
r @%

10 | | | | | | |
0 200 400 600 800 1000 1200 1400
Abstand vom Hypozentrum [m]

Abbildung 1.4: Bisherige Messungen von schnellen Neutronen [Roe87, Band 2, Seite 290].
Die Werte der Rechnungen sind zur leichteren Unterscheidbarkeit um 10m
nach rechits verschoben.

1.2.2 Mogliche Losung durch neue Messung

Aus den oben genannten Griinden besteht heutzutage ein grofies Interesse daran, die Fluenz?
der schnellen Neutronen von Hiroshima zu messen.

Eine systematische Suche [MS96] ergab sechs mdgliche Nuklide (siehe Tab. 1.2), die durch
schnelle Neutronen erzeugt wurden und im Prinzip heute noch mefibar sein sollten. Kriterien
dieser Suche waren:

3Fluenz ®=¢-t, mit dem Neutronenflul ¢ und der Zeit t.
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Reaktion T1/2 OR [barn]
39K (n,p)*°Ar 269a 0,37
63Cu(n,p)®Ni 100,1a 0,13

%Nb(n,2n)”Nb | 347-107a | 0,14
92Mo(n,p)*?Nb 3,47-107 a 0,88
BlEu(n,2n)"Eu | 35,8a 0,53
209Bi(1,2n)2%Bi | 3,68-10°a | 1,61

Tabelle 1.2: Mdgliche Reaktionen fiir eine Messung des schnellen Neutronenflusses in
Hiroshima. og ist das Maximum des Wirkungsquerschnittes tm Bereich
[1keV:10 MeV]; aus [MS96].

[ ] 5y S T1/2 S 109y
e Wirkungsquerschnitt ¢ > 0,01 barn im Energieintervall von 1keV bis 10 MeV.
e Schwellenenergie der Reaktion bei ungefihr 1 MeV.

Von den sechs Isotopen aus Tabelle 1.2 ist besonders das Radionuklid %*Ni unter ande-
rem deshalb interessant, da am Miinchner Tandemlabor bereits gezeigt wurde, dafi mittels
Beschleunigermassenspektrometrie (AMS, accelerator mass spectrometry) in diesem Mas-
senbereich #uflerst empfindlich Radionuklide gemessen werden kénnen. So wurde fiir 5°Ni
eine Nachweisgrenze von °*Ni/Ni ~ 1-107!® erreicht [KFK97]. Auflerdem wurde in Liver-
moore die Probenaufbereitung studiert, und es kam zu einer Vereinbarung, diese duflerst
empfindliche Messung in Miinchen durchzufiihren. Ein weiterer Vorteil von %Ni ist, daf§
das Targetmaterial Kupfer ein gebrduchliches Material ist, das beispielsweise bei Regenrin-
nen oder Blitzableitern verwendet wird. So existieren viele geeignete Proben (siehe auch
Abschnitt 5.1.1). Weiterhin sind Stérreaktionen an anderen Targetisotopen als %Cu zu ver-
nachldssigen. Dies kann man in Abbildung 1.5, einem Ausschnitt aus der Nuklidkarte, gut
erkennen. Einen mdoglichen Beitrag konnte die Reaktion 5Ni(ny,,7)%Ni liefern. Der Nickel-
gehalt im Kupfer muf also geniigend gering sein (Diskussion des erlaubten Nickelgehaltes in
Abschnitt 5.1.1). ®3Ni ist deshalb sehr gut geeignet, den Fluf§ der schnellen Neutronen der
Hiroshima-Bombe zu bestimmen. Wenn man den Neutronenfluf}, wie er in DS86 angegeben
ist, verwendet, erhiilt man als Abschitzung in der Nihe des Hypozentrums 1,3 — 1,7 - 107
3Ni-Atome/g Cu (siehe Tab. 5.1).

Nachweis von 93Ni iiber dessen radioaktiven Zerfall

Die Idee der Messung von 53Ni zum Nachweis schneller Neutronen in Hiroshimaproben wurde
erstmals von Shibata et al. [SIST94] veroffentlicht. Es wurde vorgeschlagen, mit einem
hochempfindlichen Fliissigszintillator ®3Ni iiber die 3~-Aktivitit zu messen. %Ni ist ein 3-
Emitter (siehe Abb. 1.6), der ohne y-Emission in den Grundzustand zerfiillt. Die niedrige
Endpunktsenergie Q- von ca. 67 keV erschwert allerdings die Messung.

In einem Testexperiment ergab sich eine Nachweiseffizienz fiir ®3*Ni-3~-Strahlung von 55 %.
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Zn 63 64 Zn 64 66
38,1 m 0 244.3d 9
29 Cu Cu59 Cu 60 Cu 6l Cu 62 6 Cu 6 Cu 66
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Abbildung 1.5: Ausschnitt aus der Nuklidkarte nach [Kar95].
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Abbildung 1.6: Zerfallsschema von % Ni, nach [Fir96].
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Der Untergrund lag bei 0,06 Bq, die spezifische ®3Ni-Aktivitiit der fiir den Test verwende-
ten Kupferproben bei ungefihr 0,003 Bq/g Cu. Wegen der niederen Betaendpunktsenergie
kénnen bombeninduzierte Aktivitdten, die auf Verunreinigungen der Probe zuriickzufiihren
sein konnen, den Untergrund allerdings noch erh6hen. Mit einer Probenmenge von 10 g Kup-
fer kann die Messung nach [SIST94] fiir Entfernungen nahe dem Hypozentrum durchgefiihrt
werden. Fiir eine Entfernung von 1500 m l48t sich eine 1000 mal geringere Produktion von
63Ni abschétzen (siehe Tab. 5.1). Damit wiirde diese Methode schon Probenmengen von ca.
10kg bendtigen. Bislang wurden in der Literatur keine experimentellen Ergebnisse dieser
Methode, angewendet auf Proben aus Hiroshima, verdffentlicht.

Messung mit AMS

Eine weitere Methode %3Ni nachzuweisen, ist die Beschleunigermassenspektrometrie. Am
LLNL (Lawrence Livermoore National Laboratory) wurde am dortigen Institut CAMS (Cen-
ter of Accelerator Mass Spectrometry [SCD*90]) 3Ni in Testexperimenten gemessen [SMM96,
MHM*97b]. Der Nachweis geschieht an einem 10-MV-FN-Tandem mit einem nachfolgenden
Detektorsystem iiber den Nachweis der charakteristischen Rontgenstrahlung des Projekti-
les (zur Methode siehe [ABG'93, ADK*94, WSS94, MBF*95]). Die Empfindlichkeit dieses
Systems liegt bei 1,4-108 Atomen %Ni, bzw. 53Ni/Ni= 2 - 107!! bei 1mg stabiler Nickel-
trigersubstanz [MHMT97b]. Die Isobarenunterdriickung des Detektorsystemes liegt bei ei-
nem Faktor 300 [MHM™97b]. Stoérende Isotope werden durch das Strahlfithrungssystem
unterdriickt. Fiir Proben aus grofleren Entfernungen vom Hypozentrum ist jedoch ein emp-
findlicherer Nachweis notwendig. Eine wesentlich stérkere Isobarenunterdriickung bietet nun
das Detektorsystem GAMS [KFK97], das mittlerweile am Miinchner Tandemlabor fiir den
Nachweis von °Fe und **Mn routineméfig eingesetzt werden kann [KFK97, ABF*96]. So
wurde vorgeschlagen, dieses System auch zum Nachweis von %Ni in Proben aus Hiroshima
zu verwenden [SMMO6].

Die Aufgabe der vorliegenden Diplomarbeit war es, die Memethode im Hinblick auf die
Messung von %*Ni aus Hiroshimaproben zu untersuchen und dann zu optimieren.

In Kapitel 2 wird die Mefimethode der Beschleunigermassenspektrometrie mit einem gas-
gefiilltem Magneten sowie die verwendete Probenchemie vorgestellt. Beitridge zum Isoba-
renuntergrund werden in Kapitel 3 diskutiert und durchgefiihrte Verbesserungen aufgezeigt.
In den Kapiteln 4 und 5 werden die bereits durchgefiihrten Messungen beschrieben und im
Zusammenhang mit DS86 diskutiert.



Kapitel 2

Vorstellung der Methode

Wie bei vielen anderen Messungen von Radioisotopen mit Beschleunigermassenspektrometrie
kommt auch bei %Ni der Untergrund hauptsiichlich vom stabilen Isobar, also von ®3Cu.
Um die Anforderungen an die Mefiprobe zu bestimmen, wird zunéichst das Nachweissystem
behandelt.

2.1 Mef3aufbau

2.1.1 Strahlfiihrungssystem am Miinchner Tandemlabor

In einer Ionenquelle (siehe Abschnitt 3.1) werden aus dem Probenmaterial negative Ionen
gesputtert und durch eine Extraktionsspannung beschleunigt. Am Injektormagnet (Massen-
auflosung AA/A ~ 1/100) wird die gewiinschte Masse m des Ionenstrahles ausgewéhlt und
iiber verschiedene Strahlfiihrungskomponenten und eine Vorbeschleunigung in einen MP-
Tandem eingeschossen (sieche Abb. 2.1). Bei einer Spannung von typischerweise 13,3 MV
werden den negativen Ionen am Terminal in einer Kohlenstoffolie Elektronen abgestreift; im
Ionenstrahl noch vorhandene Molekiile werden an der Folie durch Coulombexplosion auf-
gebrochen. Die jetzt positiven Ionen durchlaufen die Hochspannung nochmals und haben
nach dem Tandem beispielsweise als 13*-Tonen eine Energie F von ungefihr 185 MeV. Am
Analysiermagneten wird nun ein Ladungszustand ¢ aus der Ladungsverteilung ausgewihlt
und weiter zum Detektorsystem GAMS geleitet. Durch einen Wienfilter vor dem Analysier-
magneten kann zusédtzlich noch nach der Geschwindigkeit selektiert werden.

Fiir die Messung der Konzentration eines Radionuklides mit AMS werden alle Strahlfiih-
rungselemente so eingestellt, dafl sie der magnetischen Steifigkeit Bp = v2Em/(qe) des
ausgewdhlten Ladungszustandes nach dem Stripper entsprechen. Die Terminalspannung
und die Energie fiir einen Ladungszustand sind gegeben, so dal das Strahlfiihrungssystem
als hochselektives Massenfilter betrachtet werden kann. Isobare haben aber einen zu kleinen
Massenunterschied! und sind bei gleichem Ladungszustand iiber die magnetische Steifigkeit

1, B. zwischen %3 Cu und 83Ni ist der relative Masseunterschied ca. 10.

10
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nicht zu unterscheiden. Die elektrostatischen Elemente im Injektorbereich wirken als Ener-
giefilter. Isobare mit gleichem ¢ wie das Radionuklid lassen sich also im gesamten Strahlfiih-
rungssystem prinzipiell nicht unterscheiden. Vornehmliche Aufgabe des Detektors ist deshalb

die Isobarenreduktion. Isotope werden dagegen durch das bestehende Strahlfiihrungssystem
(siehe Abb. 2.1) hinreichend unterdriickt.

2.1.2 Das gasgefiillte Analysiermagnetsystem GAMS

Das gasgefiillte Analysiermagnetsystem GAMS [Kni96, KFK97], siehe Abbildung 2.1, ist ein
fiir AMS-Anwendungen im Massenbereich 30<A<140 ausgelegtes System, bestehend aus
Flugzeitstrecke zur (weiteren) Isotopenunterdriickung, gasgefiilltem 135°-Dipolmagneten und
orts- und winkelauflésender Ionisationskammer mit multipler Energieverlustmessung. Die
Flugzeitstrecke zur Selektion der Geschwindigkeit und somit der Isotope wurde bei dieser
Arbeit nicht benétigt. (nidhere Betrachtung [Kni96]).

Funktion des gasgefiillten Magneten

Durch die Wechselwirkung des Ionenstrahles mit dem Gas (Ng, Druck bei %Ni-Messungen
4-6 mbar) in der Magnetkammer (Radius 0,90m) stellt sich fiir Isobare ein von der Kernla-
dungszahl Zp abhéngiger mittlerer Ladungszustand ¢ ein. Sayer fand eine semiempirische
Formel, die das Verhalten im Vergleich zu den experimentellen Daten am besten beschreibt
[Say77].

0.996
q=Zp- (1 —1.08 - exp l—80.1ZP°-5°6 (%) D : (2.1)

Dadurch ergibt sich fiir die Isobare 3 Cu und %3Ni bei einer Energie von 185 MeV ein mittlerer
Ladungszustand q von 19,3 bzw. 18,8. In Abbildung 2.2 ist die mittlere magnetische Steifig-
keit gegen die Energie aufgetragen. Man sieht den Unterschied wegen des unterschiedlichen
¢ und die Energieabhéingigkeit. Die Messungen in dieser Diplomarbeit wurden bei Energien
der Ionen von 182 MeV, 189 MeV, 186 MeV und 173 MeV durchgefiihrt.
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Abbildung 2.2: Die mittleren magnetischen Steifigkeiten fiir % Ni- und % Cu -Ionen, die sich

aus Formel 2.1 ergeben, gegen die Projektilenergie aufgetragen.

Durch Anlegen eines Magnetfeldes ist es nun moglich, beide Ladungszustinde ortlich zu
trennen. Da die Bildung eines mittleren Ladungszustandes ¢ ein statistischer Prozef ist,
mufl der mittlere Ladungszustand ¢; des einzelnen lons nicht genau mit ¢ der Ladungsver-
teilung tibereinstimmen. Dies fiihrt zu einer Verbreiterung des Ionenstrahles in x-Richtung
(senkrecht zu den Magnetfeldlinien). Auflerdem werden die Ionen durch Stéfie mit dem
Gas gestreut (Verbreiterung in x- und y- Richtung). Insgesamt ergibt sich besonders in
x-Richtung eine Verbreiterung. Durch Optimierung des Gasdruckes mufl ein Optimum zwi-
schen Statistik und Breite gefunden werden.

Nachweis in einer Ionisationskammer

Eine Tonisationskammer ist prinzipiell ein mit Gas gefiillter Plattenkondensator. Durch
StoBe der Projektilionen mit den Gasatomen werden freie Ladungstriger erzeugt, die zur
Anode (Elektronen) oder Kathode (Ionen) abgesaugt werden. Durch ein Frischgitter werden
die Signale unabhéngig vom Entstehungsort. Nach dem gasgefiillten Magneten wird eine
Frischgitterionisationskammer verwendet, deren Anodenleiterplatte (siehe Abb. 2.3) in fiinf
Energieverluststreifen AFE; — AFE;5 aufgeteilt ist. Der erste und der dritte Energieverlust-
streifen sind diagonal geteilt, um aus der Ortsmessung eine horizontale Winkelinformation
zu erhalten. Aus der Zeitdifferenz zwischen AE,; und AE,; wird der y-Winkel erhalten (Be-
schreibung in [Kni96]). Der (differentielle) Energieverlust dE/dx ist proportional zu ¢?, so



2.2 Chemische Reduktion des Isobars 14

daf} die Isobare unterschiedliche Signale in den einzelnen Anodenstreifen erzeugen. Isotope
unterscheiden sich bei gleicher magnetischer Steifigkeit durch ihre Energie und erzeugen so
ein unterschiedliches Signal. Am Rechner werden Fensterbedingungen auf die einzelnen AFE;
gesetzt und so die Spektren gewonnen (siehe Kapitel 4).

Abbildung 2.3: Ansicht der Anodenleiterplatte (185-195mm?, der Strahl kommt von oben).
Im normalen Betrieb sind die Energieverlustsektoren AFsl und AFEyr kurz-
geschlossen. Um die Energieverlustsektoren ist ein sogenannter Guard-Ring,

der auf Anodenpotential liegt. Dadurch wird verhindert, daf8 Ladungen durch
Kriechstrome abflieflen konnen [KFK97].

Um fiir die hochsensible Messung im Bereich des homogenen Magnetfeldes zu sein, wurde
das Eintrittsfenster in den Detektor duch Blenden verkleinert. Es gelangen so weniger Iso-
bare in den Detektor, so dal die Zahlrate reduziert wird. Eine moderate Zidhlrate ist fiir
die Messung ein entscheidendes Kriterium, da man nicht durch den méglichen Ionenstrom
der Ionenquelle, sondern durch die hohe Zéhlrate begrenzt ist. Somit macht ein gasgefiillter
Magnet die fiir %Ni-Messungen mit Beschleunigermassenspektrometrie erforderliche Nach-
weisempfindlichkeit erst moglich.

Die Isobarenunterdriickung bei der Messung von %3Ni sollte im gleichen Bereich wie fiir *Ni
liegen. Dort wurde eine Unterdriickung um den Faktor 107 erreicht [Kni96, KFK97]. In
dieser Arbeit wurde diese Unterdriickung sogar noch vergroéiert (siche Abschnitt 4.2).

2.2 Chemische Reduktion des Isobars

63Ni wurde in Hiroshima in massivem Kupfer iiber die Reaktion *Cu(n,p)%Ni in einer Kup-
fermatrix erzeugt (siche Abschnitt 5.1). Das Isobar Cu (natiirliche Hiufigkeit 69 %) ist zu
Anfang je nach Probe 15-18 Groflenordnungen héufiger. Durch chemische Verfahren mufl
Kupfer aus der Probe entfernt werden, wobei die Grenzen der Chemie bei einigen ppb Kupfer
liegen. Dies entspricht einer Verringerung des Kupferanteils um cirka zehn Gréflenordnungen.
Anschlielend muf} die Probe zur Messung noch in den Probenhalter iiberfiihrt werden. In
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kontrollierte Spannung (bzw. Strom)

Kathode I Anode
2+
-— Cu «I
& Elektrolyt

N i2+ (Losung)

Abbildung 2.4: Prinzip der Elektrolyse (Elektrochemie)
Durch Anlegen eines Potentials (Wert 0-0,300 V) lést sich die Kupferanode
auf, Cu?*t-Tonen wandern zur Kathode und werden reduziert, wihrend Ni*™ -
ITonen in der Lésung verbleiben.

einer Tonenquelle wird dann aus der Probe der Strahl aus negativen Ionen erzeugt. Die Pro-
benaufbereitung wird in Livermoore durchgefiihrt, deshalb wird hier nur kurz die Methode
beschrieben.

2.2.1 Probenaufbereitung

Aufgrund des unterschiedlichen elektrochemischen Potentials von Cu?t /Cu® (E° = +0,337V,
[Hol95]) und Ni**/Ni® (E® = —0,250V, [Hol95]) ist es mdglich, mittels Elektrolyse (siehe
Abb. 2.4) die beiden Metalle zu trennen. Durch Anlegen einer Spannung wird die Kup-
ferprobe (Anode) sowie das darin enthaltene Nickel oxidiert. Dabei gehen beide Metalle
als zweiwertige Metallionen in Losung. Andere Wertigkeiten sind instabil und kommen in
wissriger Losung nicht vor, auch %Ni liegt in der Kupfermatrix zweiwertig vor, wie in Test-
experimenten am LLNL gezeigt wurde [MHM*97a]. Aufgrund des edleren Charakters von
Kupfer 148t sich die Elektrolysespannung so wihlen, da$ nur Cu?*-Ionen an der Kathode
selektiv zu elementarem Cu reduziert werden, wihrend die Ni?*-Ionen (%*Ni und Spuren
natiirlichen Nickels) unverindert in Losung bleiben. Um die benétigte Probenmenge zu
erhalten, kann als Tréigersubstanz 1mg stabiles Nickel zugegeben werden (siche Abschnitt
5.1.2). Sobald ein hinreichender Teil der Kupferanode in Losung gegangen ist, wird diese
durch eine Platinelektrode ersetzt, um nun die Lésung von Kupfer zu reinigen.

Dieser Prozef reduziert den Kupfergehalt um viele Grofilenordnungen [MHM197a]. Nun muf}
das Ni?*-Ion auf den Targethalter gebracht werden, wobei es dort als Feststoff vorliegen muf.

2.2.2 Probendeposition

Kupfer befindet sich in Spuren in nahezu allen Reagenzien und Gefidflen. Deshalb wur-
den die Proben immer wieder verunreinigt, wenn sie in den Targethalter iiberfiihrt werden
[MHM*97b]. Verschiedene Methoden fiihrten zu einem Cu/Ni Verhéltnis von ungefihr 107°.
Um die Probe in den Probenhalter zu iiberfithren und zusétzlich noch zu reinigen wird eine
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labortechnische Variante des Mond-Verfahrens (siehe z. B. [Hol95]) verwendet [MHM™97b].
Ni+4 CO = Ni(CO)y+162kJ

Da dieser Prozef} sehr selektiv auf Nickel? ist, wird die Elektrochemie nur noch verwendet,
um den grofiten Teil des Kupfers abzutrennen. Ni(CO), ist ein hochgiftiges Gas, das zu-
erst in speziellen Schritten gebildet und danach mittels einer Glaskapillare direkt auf den
Probenhalter geleitet wird (siehe Abb. 2.5), wo es an der 200°C heiflen Oberfliche wieder
dissoziiert. Mit dieser Methode wurden bei AMS-Messungen am CAMS Cu/Ni-Verhiltnisse
von bis zu 2-10~8 [MHM™97b] erreicht. Dieser Wert setzt allerdings eine gleiche Erzeugungs-
effizienz fiir Cu™- und Ni~-lonen voraus. Bei verschiedenen lonenquellen und Bedingungen
in den Ionenquellen kénnen aber die Ausbeuten schwanken. Deshalb ist dieser Wert mit den
hier gemessenen Werten (siehe Abschnitte 3.2 und 3.6) nur bedingt vergleichbar.

Probenhalter, ca. 200°C

He +NI(CO) — > _
/

Gewmdestlft V2A

Glaskapillare

| 10 mm ‘ Graphlt

Abbildung 2.5: Thermische Zersetzung von Ni(CO),; im Probenhalter. Mit Helium als
Trigergas gelangt Ni(CO); in den Probenhalter. Dort zerfillt die Verbin-
dung an der 200° C heifsen Oberfiiche und Ni schligt sich am Graphit nieder.
Prinzip aus [MHM™* 97b].

Wichtig fiir AMS ist die Effizienz des chemischen Prozesses, da Probenmaterial, besonders
bei Proben aus Hiroshima, sehr wertvoll ist. Am LLNL wurde die integrierte Effizienz, das
Produkt aus Chemie- und Ionenquelleneffizienz, zu ca. 2% bestimmt [McA97]. In dieser
Arbeit wurde im Rahmen einer Abschitzung durch Neutronenaktivierungsanalyse (NAA)
die Effizienz des Carbonylprozesses zu ungefihr 50 % bestimmt (siche Anhang B).

Bei ersten Messungen an Proben vom LLNL wurde im Ionenstrahl ein hoher Kupferunter-
grund nachgewiesen. Da dieser Untergrund aus der Ionenquelle stammen mufite, wird auf
die Erzeugung negativer Ionenstrahlen néher eingegangen.

2Kupfer bildet Carbonyle nur unter extremen Bedingungen. Zweikernige Carbonyle unterhalb von
30 Kelvin, einkernige unterhalb von 10 Kelvin [Hol95, Seite 1326, Anmerkung 10].



Kapitel 3

Verringerung des 93Cu-Untergrundes
im Ionenstrahl

3.1 Erzeugung negativer Ionen in einer Hochstrom-
ionenquelle

Da bei ersten Messungen an Proben in Miinchen ein hoher Kupferuntergrund festgestellt
wurde (siehe Abschnitt 3.2), wird auf die Erzeugung negativ geladener Strahlen néher ein-
gegangen. Durch Sputtern eines Casium-Strahles auf eine feste Oberfliche kann die Aus-
trittsarbeit durch Belegung der Oberfliche soweit herabgesetzt werden, dafl Elektronen die
Oberfliche zusammen mit einem Neutralteilchen verlassen konnen. Dieses Prinzip wurde von
Middelton bei Ionenquellen angewendet und dann weiterentwickelt [Mid82, Mid83, KSU8S].
Aufgrund der hohen Effizienz an negativen lonen ist dieser Ionenquellentyp Standard bei
AMS.

Prinzip

In Abbildung 3.1 ist ein Schnitt durch eine am Tandemlabor fiir AMS verwendete lonenquelle
mit sphérischem Ionisator gezeigt.

Aus einem beheizten Reservoir wird Casiumdampf iiber ein diinnes Rohr direkt an den
Ionisator aus Tantal geleitet. An der ca. 1000° C heiflen Oberfliche kann Césium als positives
Ion desorbieren. Durch die angelegte 6 kV Sputterspannung wird das Cs™-Ion auf die Probe
hin beschleunigt. Dort sputtert es neutrale Atome oder Molekiile, sowie positive und negative
Ionen und Molekiilionen. Die negativen Teilchen werden durch die Sputterspannung zum
Ionisator hin beschleunigt und mit einer Extraktionsspannung von 28kV aus der Quelle
abgesaugt.

Die Effizienz der Bildung negativer lonen ist von den Quellenparametern sehr empfindlich
abhéngig. Sie erhoht sich z. B. bei grofierer Elektronenaffinitdt des Atomes. Aufgrund der
Wasserkiihlung des Targettrigers wird eine Belegung der Probe mit einer Cs-Schicht erreicht

17
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Abbildung 3.1: Hochstromionenquelle mit sphdrischem lonisator.

und dadurch die Wahrscheinlichkeit zur Bildung eines negativen Ions erh6ht. So ergeben sich
fiir Nickelionen Effizienzen je nach Geometrie des Césiumstrahles und des Probenhalters im
Bereich 1-9 % [Kni92, Kor97, Mid82]. Aufgrund des sphirischen Ionisators sputtert der Cs-
Strahl nur auf einer Fliche von ungefihr 2mm Durchmesser am Probenmaterial [Urb86,
KSU88]. Andere Quellentypen haben um Gréflenordungen kleinere Effizienzen an negativen
Tonen und sind deshalb bei wertvollen Proben nur bedingt geeignet.

Eigenschaften der Ionenquelle

Die Tonenquelle ist klein und kompakt, ermoglicht einen schnellen, einfachen Probenwech-
sel iiber ein Kiickenventil und kann auch leicht gesiubert werden. Allerdings enthilt diese
normale AMS-Quelle massive Kupferteile und hat nur ein kleines Volumen. Durch einen
gekiihlten Seitenflansch wurde versucht, storendes Restgas an der kalten Oberfliche zu bin-
den. Dies brachte aber keine Verbesserung des Untergrundes. Deshalb wurde eine andere
Ionenquelle (siehe Abb. 3.4) mit einem anderen Konzept erstmals in Betrieb genommen. Die
neue Ionenquelle wird in Abschnitt 3.4 behandelt. Da die Geometrie des Sputterns, viele
Werkstoffe und nédherungsweise auch die Extraktionsgeometrie fiir beide Quellen die gleiche
ist, wurden die Messungen mit der alten Hochstromionenquelle verwendet, um eine Systema-
tik des Kupferuntergrundes zu erkennen. So beziehen sich die folgenden beiden Abschnitte
auf die alte Hochstromionenquelle.

3.2 Messungen des Untergrundes

Bei dem ersten Versuch der Messung von %3Ni ergab sich ein sehr hoher Untergrund von
63Cu im Ionenstrahl. In diesem Abschnitt werden die Ergebnisse dieser Messungen gezeigt,
um daraus die Losungsansétze zu erkennen.

Wie noch in Abschnitt 3.3.1 beschrieben wird, kamen zwei Arten von Probenhaltern zum
Einsatz, Graphitprobenhalter, fortan mit Hxxx bezeichnet, und Silberprobenhalter, a XX
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genannt.

In der Tabelle 3.1 ist ein Uberblick iiber die gemessenen Schwankungen des Cu/Ni Verhilt-
nisses gezeigt. Die Werte sind nicht absolut, da die Transmission (sieche Abschnitt 4.1) nicht
immer wieder genau gepriift wurde und auch die absoluten Werte der verwendeten Strahl-
abschwicher eine Rolle spielen!. Bei einer Strahlzeit im April zeigte die sauberste Probe
ein Cu/Ni Verhéltnis im Bereich 107°. Doch es zeigten sich groe Schwankungen von Probe
zu Probe, so dafi der Untergrund nicht rein instrumenteller Natur sein kann. Eine einzelne
Probe zeigte bei mehrmaliger Messung stets einen erhohten Kupferuntergrund, wenn auch
nicht immer gleich stark erh6ht. Die Werte der Juni-Strahlzeit waren dhnlich hoch bzw. noch
hoher, trotz penibler Reinigung und grofler Vorsicht bei der Probenaufbereitung. Durch die
Zufiihrung von Césium wurde versucht, die Ionenquelle zu reinigen. Césium kann durch sei-
ne chemischen Eigenschaften stark getternd wirken und damit eventuelle Verunreinigungen
an kiihlen Oberflichen festhalten. Es ergab sich jedoch kein direkter Zusammenhang.

Probe | Cu [ppm] April | Cu [ppm] Juni

a XX 10 - 100 50 - 1000
H xxx 100 - 1000 100 - 8000

Tabelle 3.1: Untergrund der verschiedenen Proben im April und Juni (Silberprobenhalter
a XX, Graphitprobenhalter H zxx); Kupferwerte im Stahlstrom, bezogen auf Ni -
Strom; die Werte sind nicht als Absolutmessungen zu verstehen, siehe Text.

AuBlerdem wurde der EinfluB von Luft beim Wechseln der Proben getestet. Es wurde im
schlechtesten Fall eine Verschlechterung der Kupferrate um den Faktor 60 gemessen. Daraus
resultierte die Idee, den Probenwechsel mit mehr Aufwand zu betreiben (siehe Abschnitt 3.5).

Da das Niveau des Untergrundes zu hoch war, wurde eine neue Ionenquelle mit einem anderen
Konzept in Betrieb genommen (siehe Abschnitt 3.4), um den instrumentellen Kupferunter-
grund zu verhindern.

Insgesamt ergibt sich jedoch aus den Messungen, dafl das Problem quantitativ unverstanden
ist. Es gibt jedoch qualitative Ansitze zum Versténdnis. In Livermoore beim Betrieb deren
Multisamplequelle [PSR*90] reduzierte sich der Kupferuntergrund durch die Installation
einer Kryopumpe statt einer Turbomolekularpumpe um mehr als eine Gréfenordnung. Deren
Vermutung ist es, dal bei der Verwendung einer Turbomolekularpumpe organometallische
Verbindungen mit dem Pumpenoél einen geniigend grofien Dampfdruck haben, um die Probe
zu verunreinigen [MHM*97b]. Pumpenél, wie das am Tandemlabor Miinchen verwendete
Schmiermittel TL 011, sind selbst sehr saubere Ole?. In Livermoore ergab sich auflerdem

! Als Strahlabschwiicher werden Lochblenden im Strahlfiihrungssystem nach dem 90°-Analysiermagneten
verwendet. Je nach Lage und Durchmesser des Ionenstrahles ergeben sich unterschiedliche Werte fiir die
Abschwiichung. Besonders stark wird der Effekt bei Verwendung von zwei oder drei Strahlabschwéchern, da
sich Interferenzmuster ergeben.

2Turbopumpensl TLO11, Pfeiffer Vakuum GmbH, ist frei von Kupferbeimischungen. Durch Abrieb
konnen jedoch Metallspuren in das Ol gelangen. Tm normalen Betrieb gelangt Ol kaum in den Bereich
des Hochvakuums, wohl jedoch bei Betriebsfehlern, wie Ausfall oder Beliiftung [Pfe98].
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mit der Kryopumpe eine Verbesserung des Vakuums um fast eine Gréflenordnung in den
Bereich 10~" mbar.

Isobarenunterdriickung NiH;-Injektion

Durch Molkiilioneneinschuf} ist es bei AMS in einigen Féllen moglich, storende Isobare zu
unterdriicken. Es wurde deshalb versucht, durch Verwendung von Nickeldihydrid (NiH3)
bei der Extraktion aus der Ionenquelle eine Verbesserung des Cu/Ni Verhéltnisses zu errei-
chen. Leider fiihrte dieser Versuch zu keiner Verbesserung. Das genauere Vorgehen wird in
Anhang A beschrieben.

3.3 Materialanalysen

Um durch die Materialien in der Quelle keinen Kupferuntergrund zu verursachen, wurden von
den in Frage kommenden Materialien Zertifikate angefordert und die Graphitprobenhalter so-
wie der Bornitrid-Isolator untersucht. Materialien, die heifl werden (Séttigungsdampfdruck)
und Materialen von denen gesputtert wird, sind mégliche Quellen des Untergrundes.

Abbildung 3.2 zeigt ein Temperaturprofil einer Hochstromionenquelle im Betriebszustand,
das zum besseren Verstdndnis aufgenommen wurde.

Der Sittigungsdampfdruck fiir Chrom (Cr), Kobalt (Co), Nickel (Ni), Kupfer (Cu), die
mdogliche Isobare fiir hier meffbaren AMS-Isotope *Mn, *°Ni, %°Fe, %3Ni darstellen, ist in
Abbildung 3.3 dargestellt. Die Hochstromionenquelle hat im Betriebszustand ein Vakuum
besser als 10~® mbar, so dal besonders warme Materialien eine mogliche Ursache fiir den
Untergrund darstellen konnen.

Gesputtert wird an der Probe, dem Probenhalter und dem Bornitrid; somit sollten diese
Materialien keine Verunreinigungen mit Kupfer enthalten.

3.3.1 Probenhalter

Ublicherweise wird bei AMS-Messungen am GAMS hochreines Silber® (Massenzahl 107 und
109) verwendet, laut Analysenzertifikat ist der Kupfergehalt unter 1 ppm. Wegen der hohen
Massenzahl gegeniiber den typischen am GAMS gemessenen Radioisotopen (°*Mn, *Ni, 9Fe)
tragt es nicht zum Untergrund bei. Da dieser Wert gering genug ist, wurde versucht, Nickel
in diese Probenhalter zu deponieren. Die Effizienz der Deposition war aber so gering, dafl
nun hochreines Graphit* verwendet wird. Dieses Material wird am LLNL verwendet, em-
pirisch wurde eine hohe Effizienz der Deposition festgestellt (sieche auch Anhang B). Die
Probenhalter (siehe Abb. 2.5) werden aus Graphitstangen gefertigt, wobei hier die Gefahr
der Verunreinigung besteht.

3silver rod 99,999 %, Johnson Matthey Company.
4graphite rod 99,9995 %, Johnson Matthey Company.
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Abbildung 3.2: Temperaturen an der Hochstromionenquelle; schematische Zeichnung; Werte
im Betrieb gemessen, Wert des Ionisatordrahtes aus [Urb86].
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Abbildung 3.3: Sdittigungsdampfdruck (Werte in Torr. 1 Torr=1,333mbar) aus [Ard73].
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Zur Uberpriifung der Reinheit wurden zwei Probenhalter mit PIXE (Particle Induced X-ray
Emission) im Laboratory for Nuclear Microanalysis am Rudjer Boskovié Institutes, Zagreb
untersucht [Bog97].

Probe | Zustand vor PIXE Cu-Gehalt Nachweisgrenze

H 049 neu <31 ppm 31 ppm
H 050 gebraucht 238 ppm (+24 %) 31 ppm

Tabelle 3.2: PIXE-Messungen des Cu-Gehaltes von Probenhaltern; H 049: leerer Probenhal-
ter, H050: leerer Probenhalter, der zuvor in der alten Ionenquelle gemessen
wurde.

Diese Messung zeigt, dafl der Cu-Untergrund aus der lonenquelle stammt und deshalb eine
bessere Ionenquelle verwendet werden muf.

Die Probenhalter wurden nach der PIXE-Messung nochmals in einer Sputterionenquelle ge-
messen. Die Probe H050 zeigte einen um eine knappe Groflenordnung gréferen Cu-Wert.
Die Probe H050 hatte sich schon zuvor in der Ionenquelle befunden. In einer Rasterauf-
nahme ist stellenweise Kupfer zu erkennen, das sich offensichtlich durch den Sputterprozef3
verteilt hat, so da8 auf einer Fliche von ca. 1 mm? obiger Wert gemessen wurde. Ob die
Verunreinigung von der Fertigung oder aus der alten Hochstromionenquelle stammt, konnte
nicht bestimmt werden.

3.3.2 Bornitrid-Isolator

Ein Bornitrid-Isolator der Qualitit HDBN (High Density Boron Nitride®), der als Isolator
(siehe Abb. 3.1) in der Quelle verwendet wird, wurde mittels ERDA (Elastic Recoil Detection
Analysis) am Beschleunigerlaboratorium [AHH94] auf Kupferuntergrund untersucht. Diese
oberfldchensensitive Methode ergab keine Verunreinigung mit schweren Elementen innerhalb
der Nachweisgrenze von ca. 100 ppm. Somit ist auch der Kupfergehalt unterhalb von 100 ppm
[Ass97]. Bei einem anderen moglichen Isolatormaterial Macor, einer Keramik, wurden viele
Elemente mit hoherer Kernladungszahl Z detektiert (z.B. Z=19, Kalium), so dal das in der
Quellenatmosphére bewidhrte HDBN weiterhin verwendet wurde.

Durch diese Messung konnte gefolgert werden, dafl der starke Untergrund vermutlich nicht
durch abgesputtertes HDBN erzeugt wird. Dies wird spédter durch den gemessenen geringen
Untergrund bestétigt (siehe Abschnitt 3.6).

5Der Begriff "High Density” steht fiir das Herstellungsverfahren (Heilisostatpressen), nicht fiir die Fe-
stigkeit des Materials.
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3.3.3 Ionisatordraht mit Hitzeschild

Als Tonisator (siehe Abb. 3.1) wird ein koaxialer Heizdraht verwendet, dessen Innenleiter
auf Temperaturen iiber 1000°C ohmsch geheizt wird. Die Auflenhaut des Koaxialdrahtes
besteht aus reinem Tantal, der Kupfergehalt ist laut Analyse der Vertriebsfirma kleiner als
die Nachweisgrenze von 5 ppmS.

Bei jedem Quellenwechsel, also nach jeder AMS-Experimentierzeit wird der Heizdraht aus-
getauscht. Uber ein Messingwerkzeug wird der Ionisatordraht zu seiner sphirischen Form
gewickelt. Da dadurch Kupferuntergrund verursacht werden kann, wurde das Messingwerk-
zeug durch eines aus Plastik ersetzt. Der Draht wird nun in den Hitzeschild (siehe Abb. 3.1)
gelegt, das aus gewohnlichem Stahl besteht, der keine Kupferzusétze hat. Obwohl die Werte
von Chrom und Nickel mit ca. 18 % bzw. ca. 10% (siehe [Weg86]) sehr grof sind, ist der
Untergrund bei Messungen von *3Mn, bzw. ®'Fe im Bereich einiger ppm [Kni97].

Trotz des relativ héheren Dampfdruckes von Kupfer (sieche Abb. 3.3) ist es kaum anzuneh-
men, dafl der instrumentelle Untergrund vom Ionisator mit Hitzeschild herriihrt, falls der
Tonisator iiber das Plastikwerkzeug gewickelt wurde.

3.3.4 Weitere Materialien

Ummantelung und Cs-Zufiihrung

Die Auflenhiille der Ionenquelle, wie auch die Cs-Zufiihrung sind aus V2A-Stahl; sie sind
zudem noch kilter als das Hitzeschild, so dafl diesselbe Uberlegung wie beim Hitzeschild
gilt.

Ventil

Das Ventil iiber dem Céasium-Reservoir ist ein Hochtemperaturventil SS-DLV51-HT der Fir-
ma Nupro. Zur Aufrechterhaltung der Funktionsfihigkeit wird es beheizt. Die medien-
beriihrten Teile bestehen alle aus Edelstahl 316 (dhnlich 1.4301) oder Kel-F, einer Teflonart,
sind also , kupferfrei®.

Ciasium

Das verwendete Ciisium, ist hochrein” und wird in Livermoore beim Betrieb deren Ionen-
quelle in groflen Mengen verbraucht. Dort ergab sich kein hoher Untergrund bei deren
Messungen (siehe Abschnitt 2.2.2). Zudem wurden auch am Tandemlabor geringe Werte des
Kupferuntergrundes gemessen (siehe Abschnitt 3.6).

6Coaxial Tantalum Heater Wire, Temptron Engineering, Inc., California USA.
"Caesium 99,98 % (metals basis), Johnson Matthey Company.
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Teile aus Kupfer

Es wurden folgende mogliche Verursacher des Kupferuntergrundes gefunden:

Dichtring am Césium-Reservoir

Dichtring bei CF 16 Flansch

Stromzufiihrung und Kleinteile

Spitze des wassergekiihlten Targettriagers

Werkzeug zum Ionisatordrahtwickeln (Messing)

Bewertung

Durch den Austausch der Kupferteile kann alles makroskopisch vorhandene Kupfer aus einer
Sputterionenquelle entfernt werden.

3.4 Verringerung des instrumentellen Kupferuntergrun-
des durch die neue Ionenquelle

Um den instrumentellen Untergrund zu verringern, wurde der Prototyp einer anderen Ionen-
quelle (siehe Abb. 3.4) in Betrieb genommen. Von diesem Quellentyp gab es zuvor noch keine
Betriebsdaten, so dafl diese zuerst erarbeitet werden muf3ten. Die Ionenquelle war schon vor-
handen, wurde aber zuvor noch nie eingesetzt. Die Idee beim Bau dieser Ionenquelle war
ihre offene Geometrie und die grofie Pumpleistung (besonders fiir Neutralteilchen) durch die
gekiihlten groflen Wandoberflichen und die grofien Pumpdéffnungen. Herkémmlicherweise
werden die Hochstromionenquellen in Garching auflen vollstdndig mit einer Aluminiumfolie
zur Verringerung der Kiihlung durch Konvektion umwickelt; dadurch sind sie heiff und da-
mit effizient im Cs-Verbrauch. Die herkémmlichen Hochstromionenquellen mit sphérischem
Tonisator zeigen aber fiir das sehr fliichtige Element Chlor bei Messungen des Isotops ¢Cl
ein Ubersprechen im Promillebereich [Kni96]. Durch das groBere Volumen und die fiir Rest-
gas wie eine Kiihlfalle wirkenden kalten Winde sollte diese Quelle ein wesentlich besseres
Verhalten in bezug auf Ubersprechen zeigen. AuBerdem sollte es zu keiner Akkumulation
von Untergrund produzierenden Atomen oder Molekiilen im Sputtertargetbereich kommen.

Die massiven Kupferteile (sieche Abschnitt 3.3.4) wurden ersetzt:

Targettriagerspitze —  hochreines Silber
Stromzufiihrung und Kleinteile —  Nickel

Dichtring am Céasium-Reservoir —  Aluminium
Messingwerkzeug —  Plastik
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Abbildung 3.4: Ansichten der neuen Ionenquelle. Oben technische Zeichnung mit Extrakti-
onselektrode, unten ein Photo. Die Geometrie bei dem Sputterprozefs, allge-
mein die Teile auf der Rotationsachse, sind bis auf leichte Verdnderungen
baugleich mit der alten Tonenquelle (Abb. 3.1). So liegen auch die verschie-
denen Potentiale analog zur alten Tonenquelle.
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Die neuen Materialien wurden in der Quellenatmosphire im Betrieb erprobt. Der Ionisa-
tordraht wurde iiber das Messingwerkzeug gewickelt. Bis auf den Dichtring des Céasium-
Reservoirs (Aluminium) sind alle Dichtungen der Ionenquelle aus Viton, da die Oberflichen-
temperatur dieser Quelle durch Wasserkiihlung geniigend kalt gehalten wird. Die Fiihrung
und damit die Justierung des Targettrigers ist durch den massiveren Aufbau stabiler, so
daBl der Cs-Strahl reproduzierbarer in das Sputterloch trifft. Beim Uberdenken des Konzep-
tes wurden zudem die vakuumtechnischen Eigenschaften durch Beseitigung virtueller Lecks
verbessert.

3.4.1 Inbetriebnahme

Nach diesen Verénderungen wurde die Ionenquelle an der AMS-Plattform (sieche Abb. 2.1)
in Betrieb genommen.

Die Netzanschliisse fiir die Strom- und Spannungsversorgungen sind kompatibel zu der an-
deren Ionenquelle, es mufite nur ein zusitzliches Netzgerdt zur Heizung der Cs-Zuleitung
verwendet werden. Zum Uberblick sind typische Betriebswerte der lonenquelle aufgezeich-
net:

e Vakuum: ~ 10~ % mbar

o (Us-Heizung: 2,1 W; Ventilheizung: 65 W; Cs-Rohr: 39 W

Ionisatorheizung: 90 W

Sputterstrom: 0,2mA

Extraktionsstrom: 0,14 mA

e BNi~ Strom am Injektorcup: 1uA

Um die Stabilitéit der Ionenquelle zu iiberpriifen, wurden die Parameter so gewihlt, dafl
der Strom iiber den Zeitraum von einer Stunde 1xA *®Ni~ (£10%) betrug. Das Ziel war
es, stabile Betriebsbedingungen bei niedrigen Strémen bis zu maximal 2 yA *®Ni~ zu be-
stimmen, da auch bei einer erwarteten Strahlqualitiit von wenigen ppm Cu °®Ni~-Strome
von einigen hundert Nanoampere ausreichend sind®. So wurde das Stromverhalten auch
bei kleineren Stromen getestet. Erreicht wurden diese Stréme bei niedrigen Werten fiir die
Ionisatorheizung (ca. 80 W).

Optimierung der Extraktionsspannungen

Das Verhéltnis von Extraktions- und Sputterspannung hat fokussierende Eigenschaften fiir
den Strahl (siehe Abb. 3.4). Deshalb wurde durch Messung des Ionenstromes nach dem
90°-Injektormagneten das optimale Verhiltnis bestimmt.

8Bei einer Transmission von 2%, 100nA 8Ni~-Strom (10 ppm Cu), GAMS-Unterdriickungs Faktor 100
ergibt sich bereits eine Kupferzihlrate von 1,2 kHz.
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In verschiedenen Versuchen wurde die Extraktionsspannung variiert, wobei der Wert der
Sputterspannung bei 6 kV gelassen wurde. Es ergab sich ein Maximum bei 25-26 kV. Fiir alle
weiteren Messungen wurden deshalb 25kV Spannung an der Extraktionselektrode gewihlt.

Reinigung

Die Quelle wurde vor den Messungen noch gereinigt, um makroskopische Verunreinigun-
gen zu entfernen. Das Aluminiumgehéuse wurde mit Isopropanol, der Bornitridisolator mit
Sandpapier gereinigt. Die Oberfliche aller anderen Teile wurde mit Hilfe der Sandstrah-
leinrichtung der Beschleunigerwerkstatt abgetragen. Um auch bei diesem Gerét saubere
Bedingungen zu haben, wurde die Maschine von altem Strahlmittel gesdubert und danach
mit frischen Glasperlen der Kérnung 70-110 um gespiilt. Nach der Reinigung wurden alle Tei-
le in einem Ultraschallbad (gefiillt mit Isopropanol) vom Sand befreit, die Schrauben wurden
ersetzt und auch der Ionisatordraht ausgewechselt (gewickelt mit dem Plastikwerkzeug).

3.5 Handschuhbox fiir Probenwechsel

Der Kupferuntergrund war bei den einzelnen Messungen mit der alten Ionenquelle nicht kon-
stant. Deshalb kann er nicht ausschliellich nur aus den Materialien der Ionenquelle kommen.
Der zweite Ansatz zur Verbesserung entstand aus der Erfahrung der ersten Experimentier-
zeiten und dem Vergleich mit Livermoore. In Garching werden die Proben normalerweise
zum Wechseln an die Luft gebracht. Dadurch, dal die Ionenquelle jedesmal einer kleinen
Menge Luft, also auch an Sauerstoff und Feuchtigkeit ausgesetzt wird, verschlechterte sich
der Kupferuntergrund mit derselben Probe bis zu einem Faktor 60 (sieche Abschnitt 3.2).
Am LLNL [PSR*90] wird eine Multisamplequelle verwendet, d.h. die Proben befinden sich
vor der Messung als auch nach der Messung im Vakuum (10 ®mbar). Es wurde deshalb
versucht, die Probe unter einer Schutzgasatmosphire zu wechseln. Ein Vorversuch mit Hilfe
eines mit Helium befiillten Beutels war erfolgreich, es ergab sich keine Verschlechterung des
Kupferuntergrundes. Deshalb wurde eine Handschuhbox zum Wechseln der Proben gebaut
(sieche Abb. 3.5).

Die Prozesse in einer Ionenquelle sind sehr komplex und fiir Spuren von Materialien nicht
einfach zu verstehen. Ein Eintrag von reaktivem Sauerstoff und Wasserdampf hat beispiels-
weise einen Einflufl auf die Elektronenaustrittsarbeiten und somit die Ausbeute an negativen
Tonen.
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Abbildung 3.5: Handschuhbox beim Wechseln einer Probe am AMS-Injektor. Rechts ist die
ITonenquelle dargestellt, links die Handschuhbozx. Fine Hand am Targettriger,
eine im Handschuh mit der Probe. Links unten das FEinlaflventil fir das
Stickstoffgas, oben auf der Handschuhbox das Ablassventil.
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Abbildung 3.6: Sauerstoffverdringung durch Stickstoff (Nz) in der Handschuhboz. In der
Praxis wurde vor jedem Wechsel 3 Minuten gespiilt, bevor mit den Proben-
wechseln begonnen wurde. Der erste Mefpunkt stellt den Startwert dar, da-
nach wurde ein Reduzierventil zum FEinlafl von Ns gedffnet. Man sieht die
rasche Abnahme der Os-Wertes, der iiber einen Sauerstoffsensor gemessen
wurde.

In der neu gebauten Handschuhbox wird mit Stickstoffgas ein Uberdruck erzeugt, das Gas
stromt iiber die Dichtflichen aus. Die Dichtflichen sind aus Tesa Moll, die iiber Kisten-
verschliisse zusammengepresst werden, die Locher fiir den Targettréager bzw. zur Quelle hin
werden iiber Gummilappen mittels Tape abgedichtet. Nach ungefihr 3 Minuten ist die Luft
verdréingt; dies wurde iiber eine Messung mit einem Sauerstoffsensor® (sieche Abb. 3.6) be-
stimmt. Die Dichtheit der Box zeigt sich beispielsweise daran, dal nach dem Schlieflen aller
Ventile nach 2 Stunden nur 2 Vol % an Sauerstoff in der Handschuhbox waren.

3.6 Ergebnisse mit der neuen Ionenquelle und der Hand-
schuhbox

Anhand der Abbildung 3.7 lassen sich die Verbesserungen mit der Handschuhbox und der
neuen lonenquelle am besten erkldren. Man sieht bei den Proben einen geringen Kupfer-
untergrund von ca. 5 ppm. Dies zeigt, dal die Verbesserungen erfolgreich waren. Die neue
Ionenquelle (Abb. 3.4) zeigt also einen geringen instrumentellen Cu-Untergrund. AuBer-
dem war es mit der Handschuhbox moglich, auch beim Probenwechsel den Cu-Untergrund
gleichmésig niedrig zu halten und Probenhalter mehrmals zu messen (H123). Ab Run #
20 wurden die Proben unter Luftatmosphire gewechselt, es ergab sich ein erhdhter Cu-
Untergrund, der aber viel niedriger war als bei der alten Hochstromionenquelle.

90XYCOM 25D, Drigerwerk AG, Liibeck.



3.6 Ergebnisse mit der neuen Ionenquelle und der Handschuhbox 30

4E-05 T T T T T T T T T

3,5E-05

3E-05

2,5E-05

2E-05

CUu/Ni

1,5E-05

1E-05

5E-06

8 10 12 14 16 18 Luft 22 24 26
Run #

Abbildung 3.7: Messungen des Cu/Ni-Verhiltnisses der einzelnen Proben im Oktober; die
Linie gibt den zeitlichen Verlauf des Untergrundes wieder. Hzzrzr: Graphit-
probenhalter, a XX: Silberprobenhalter, Blanks und Eichquelle (Abschnitt 4.1)
bis zu RUN # 19 Probenwechsel mit der Handschuhbox, danach unter Luft;
weitere Erkldirung siehe Text.



Kapitel 4

AMS-Messungen

Im Rahmen der Diplomarbeit wurde in verschiedenen Experimenten die Isobarenreduktion
des Detektorsystemes in bezug auf ®3Ni/®3Cu Trennung gemessen und verbessert. Zudem
wurden Testmessungen mit *3Ni-Proben aus kiinstlich bestrahltem Kupfer durchgefiihrt.

4.1 Herstellung einer Eichprobe

Eichproben werden zur Bestimmung der Transmission 7' durch das Strahlfiihrungssystem
(sieche Abb. 2.1) benétigt:

NW - €
T=——7— 4.1
I-t-Cgich (4.1)
Ny nachgewiesene %Ni-Ereignisse im Detektor.
e Elementarladung.
I ®Ni~-Strom am Cup 1 vor dem Tandem,

die Ionenstrahlverluste bis zum Cup 1 werden vernachléssigt (sieche Abb. 2.1).
& Mefzeit.
Cricn:  Konzentration der Eichquelle (®*Ni/*®Ni).

Zur Reproduzierbarkeit der Messungen mit Beschleunigermassenspektrometrie wird zwi-
schen den Meflproben immer wieder die Transmission bestimmt. Im Rahmen dieser Ar-
beit wurde eine dafiir geeignete Eichprobe mit einer Konzentration von ®Ni/*¥Ni ~ 107°
hergestellt. Dazu wurden 205 mg hochreines Nickelpulver! am Miinchner Forschungsreaktor
(FRM) 10 Minuten bei einem thermischen Fluf von 3 - 10* n/cm?-s in der Rohrpostanlage
3 bestrahlt. Das Isotop %Ni, das iiber die Reaktion ®*Ni(n,y)**Ni mit einem thermischen
Wirkungsquerschnitt von 14,2barn an 54Ni (Isotopenhiufigkeit 0,96 %) produziert wurde,
diente als FluBsonde. Die Zahl der produzierten ®Ni-Kerne wurde mittels -Messung der
~v-Linien von ®Ni (T;,3=2,52h) bestimmt. ®Ni wurde an %?Ni (Isotopenhéufigkeit 3,6 %)
iiber die Reaktion ®?Ni(n,7)%¥Ni mit einem thermischen Wirkungsquerschnitt von 1,48 barn

INi powder 99,996%, Johnson Matthey Company.
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erzeugt. So entstand eine Eichprobe mit einem ®*Ni/**Ni-Verhiltnis von (1,50+0,15)-10°.
Der Vergleich mit einer Eichprobe aus Livermoore [MHM'97b] ergab eine Konzentration
von (1,58 £0,25)-107°.

4.2 Isobarenunterdriickung

4.2.1 Unterdriickung durch den gasgefiillten Magneten

Wie in Abschnitt 2.1.2 gezeigt wurde, wird der Ionenstrahl durch die Wechselwirkung mit
dem Gas in der Magnetkammer in zwei Strahlen im Ort aufgespalten. Durch geeignete Wahl
des Magnetfeldes kann ein Grofiteil des storenden Isobars aus dem Detektor ausgeblendet
werden. In den Abbildungen 4.1 ist dies mit einem Plot des differentiellen Energieverlustes
AE, gegeniiber dem Ort p veranschaulicht. Der Schwerpunkt der 53Cu-Ereignisse liegt ca.
1300 Kaniile vom ®Ni-Peak im Ort entfernt. Uber die makroskopische Injektion der Isotope
%2Ni und %*Ni in den Detektor - im obersten Spektrum dargestellt - wird die Position des
63Ni-Peaks bestimmt, die in dieser Darstellung zwischen den Peaks der stabilen Isotope liegt.
Mit einer Eichprobe (siehe Abb. 4.1 Mitte) kann nun die genaue Position des Schwerpunktes
der %3Ni-Verteilung bestimmt werden.

In den Abbildungen 4.1 und 4.2 gelangen nur 2,4% der Cu-Ionen in den Detektor. Bei
Erhéhung des Magnetfeldes? lassen sich die ®3Cu-Ereignisse weiter verringern. So wurde bei
hohem Untergrund eine Unterdriickung auf 0,7 % der Cu-Ionen gewéihlt, um die Zihlrate
weiter zu begrenzen. Eine weitere Ausblendung durch ein noch héheres Magnetfeld ist aller-
dings nicht sinnvoll, da dann %*Ni-Ionen ausgeblendet werden und sich somit die Transmission
verringert (siehe Gl. 4.1).

In den ersten Experimentierzeiten mit hohem Cu-Untergrund wurde der Ladungszustand
13" mit einer geringeren Strippausbeute (ca. 6,6 %) am Terminal gewéhlt. Mit der neuen
Ionenquelle und der Handschuhbox und dem damit verbunden niederen Cu-Untergrund wur-
de der Ladungszustand 12" mit einer besseren Ausbeute von 13,9 % bei 13,3 MV gewihlt.
Trotz der nun mit 173 MeV gegeniiber ca. 185 MeV geringeren Energie verschlechterte sich
die Trennung durch den gasgefiillten Magneten nur unwesentlich.

4.2.2 Unterdriickung durch die Ionisationskammer

In der Ionisationskammer (siehe Abschnitt 2.1.2) haben die Ionen einen unterschiedlichen
differentiellen Energieverlust. Trigt man AE, gegen den Ort p auf, so erkennt man bei einer
Eichprobe den Bereich der 5Ni-Ereignisse (siehe Abb. 4.1). Wihlt man nun diese Ereignisse
aus und setzt bei allen anderen Detektorsignalen Bedingungen auf den ®3Ni-Peak, dann erhilt
man am Ende nur noch Ereignisse, die sich im Detektor wie ein *Ni-Ion verhalten haben.

Durch diese Datenanalyse verliert man ca. 50 % der ®3Ni-Ereignisse, was sich in einer ver-
minderten Transmission von %3Ni-Ereignissen auswirkt. Insgesamt ergibt sich die sehr starke
Isobarenunterdriickung um den Faktor 10® im Detektorsystem (siehe Abb. 4.2). Die Grenze

2Kupfer hat im gasgefiillten Magneten eine geringere magnetische Steifigkeit, siehe Abb. 2.2.
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Abbildung 4.1: In den einzelnen Bildern ist jeweils der Ort p [Kandile] gegen den differen-
tiellen Energieverlust AEy aufgetragen. Am rechten Rand ist das Spektrum
durch Blenden am FEintrittsfenster abgeschnitten. QOben sind drei Spektren
tibereinandergelegt, bei denen der Beschleuniger auf Massenzahlen 62, 63 und
64 eingestellt war, um die Position der %3 Ni-Ereignisse zu bestimmen. Das
mittlere Spektrum zeigt die Eichprobe H123 mit einem °° Ni/’® Ni Verhidltnis
von 1,7-10°%. Das untere Spektrum wurde ebenfalls aus den Daten der
FEichprobe H123 gewonnen, aber mit Fensterbedingungen auf den nicht ge-
zeigten anderen Parametern.
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der Isobarenunterdriickung in der Ionisationskammer ist erreicht, wenn Ereignisse aus ei-
nem ,,Blank“, bestehend aus hochreinem Ni-Pulver?, im fiir *Ni-Ereignisse ausgewihlten
Fenster liegen. Die Kupferunterdriickung aus der neuen Ionenquelle bei Verwendung der
Handschuhbox wurde zu einem Faktor 10° verifiziert (vgl. Abb. 3.7). Damit ergibt sich eine
mogliche Gesamtunterdriickung von 1-10%3. Folglich ergibt sich fiir die Messung von %3Ni als
Nachweisgrenze ®3Ni/Ni= 1-10713.

Somit wurde gezeigt, dal durch Optimierung des Systems zur Trennung von %*Ni und %Cu
die Isobarenunterdriickung einen Wert erreicht, der eine Empfindlichkeit wie bei der Messung
von *’Ni [KFK97] erlaubt.

4.3 Testmessungen

Um fiir Testmessungen potentielle Proben aus Hiroshima (z.B. Kupferdréhte, die den Neu-
tronen der Hiroshima Bombe ausgesetzt waren) zu simulieren, wurden Kupferdrihte am NBS
(National Bureau of Standards, USA) mit einer 2Cf-Quelle bestrahlt [LG88]. Bei dieser
Quelle werden die Neutronen in einer spontanen Spaltungsreaktion erzeugt. Die Probenauf-
bereitung erfolgte in Livermoore. Dabei kam es moglicherwiese zu einer Kontamination der
Proben [McA97]. Der Kupferuntergrund war nicht besser als ca. 2-10~* Cu/Ni. Mit diesem
Untergrund und dem bestéitigten Unterdriickungsfaktor des Detektorsystems GAMS konn-
ten nur ®3Ni/°®Ni Verhéltnisse bis ca. 41072 bestimmt werden. Die Zihlrate begrenzte den
Strom auf ca. 10nA 3Ni~, so dafl nur mit relativ groem Fehler und auch schlechte Statistik
gemessen werden konnte. In der Abbildung 4.3 ist die gemessene ®3Ni/*®Ni Konzentration
der mit Neutronen der ?2Cf-Quelle bestrahlten Drihte gegen den durch die Bestrahlung
und Aufbereitung erwarteten Wert (Fehler 10 %) angegeben. Die einzelnen Mewerte sind
in Tabelle 4.1 aufgelistet.

3Ni powder 99,996%, Johnson Matthey Company.
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Abbildung 4.2: Die obere Abbildung zeigt ein Blank, die mittlere das Blank mit Fensterbe-
dingungen. Auf ein Ereignis in allen Blanks kamen 2 - 10% % Cu-FEreignisse,

bei einer weiteren Experimentierzeit 1 - 10%. Die untere Abbildung zeigt eine
Probe der Konzentration % Ni/*® Ni= 2 - 10~'% nach der Datenauswertung.
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Abbildung 4.3: Vergleich Messung zu Berechnung fiir das Verhdltniss % Ni/>® Ni in kiinstlich
erzeugten Proben. Der Untergrund wurde nicht korrigiert, die beiden Ez-
tremfille von Blankmessungen sind als horizontale Linien eingezeichnet. Der
gemittelte Untergrund tiber alle Blanks lag bei dieser Messung wegen des
hohen Kupferuntergrundes bei ®* Ni/** Ni = 8,5 - 107'%; es wurden jedoch
schon 1 - 107" erreicht (siche Abschnitt 4.2).

Probe It T | ®Ni-counts Messung Berechnung
[nAs] 63N /58Ni[10~12] | 63Ni/%8Ni[10~12]

H211 13769 | 0,68 % 1 1,790 6

H212 31646 | 0,83% 17 1015 13

H213 6243 | 0,54% 44 209143 140

H214 19150 | 0,60 % 20 28+9 27

Y Blanks | 115974 | 0,75 % 19 3,5 0

Tabelle 4.1: Obere Hilfte: AMS-Messungen an bestrahlten Proben;
Unten Summe tber alle ,Blanks“.
I: Strom am Cup 1; t: Mefzeit
T: Transmission von Cup 1 bis zum Detektor (siehe Abb. 2.1)
Der Fehler der Messung wurde mit der Poisson-Verteilung (68 % Vertrauens-
niveau) bestimmt, plus den systematischen Fehler von 15%. Der Fehler der
Berechnung betrdigt 10 % [MHM" 97a).



Kapitel 5

Diskussion

5.1 In DS86 erwartete 3Ni-Produktion in Hiroshima

Um die Eignung moglicher Proben aus Hiroshima fiir die Messung in Garching zu iiberpriifen,
sowie die Entfernung abzuschitzen, bei der mit der beschriebenen Apparatur noch ®3Ni
nachgewiesen werden kann, wurde eine Abschitzung der zu erwartenden Aktivierung in
Hiroshima als Funktion des Abstandes zum Hypozentrum durchgefiihrt. Die Bildung der
63Ni-Kerne 148t sich iiber folgende Formel berechnen:

do
N(®Ni) = [ N(*Cu) o (B)dE. (5.1)
N ist die Anzahl der Atome des jeweiligen Isotops, d®/dE ist die differentielle Neutronenflu-
enz fiir einen Abstand vom Hypozentrum und o(FE) ist der Wirkungsquerschnitt der Reaktion
63Cu(n,p)%3Ni bei einer Neutronenenergie E.

Die im Rahmen einer Datenbankrecherche (alle Daten aus den Datenbanken [Tab97, Nuc97])
erhaltenen Querschnitte sind in Abbildung 5.1 gezeigt. Insbesondere fiir Energien grofler als
5MeV sind deutliche Unterschiede zu erkennen'. Experimentelle Daten existieren nur bei
rund 14 MeV (siehe Datenbank CSIRIS aus [Nuc97]). In dieser Arbeit werden alle drei
Wirkungsquerschnitte benutzt, um die Produktion von ®3Ni fiir Hiroshima auszurechnen.

In DS86 ist die Neutronenfluenz als Funktion des Abstandes vom Hypozentrum nicht kon-
tinuierlich, sondern in einer Energiegruppenstruktur von 46 diskreten Energiegruppen an-
gegeben. (Inzwischen wurde die Gruppenstruktur auf 176 Gruppen verfeinert, was aber in
Hiroshima keine wesentlichen Anderungen ergab [Wha94], weswegen auf die zugénglichen
Daten aus DS86 [Roe87, Band 1, Seite 87f.] zuriickgegriffen wurde.) Die genannten Wir-
kungsquerschnitte wurden nun mittels eines FORTRAN-Programmes in dieselbe Energie-
gruppenstruktur umgeschrieben.

'Es existieren auch noch weitere Rechnungen siehe [MS96].
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Abbildung 5.1: Wirkungsquerschnitte der Reaktion % Cu(n,p)® Ni; Werte aus Datenbanken
iber [Tab97, Nuc97]. CSISRS stellt eine Datenbank fir experimentelle Daten
dar. Zur Interpretation siehe Abschnitt 5.1.

So ergibt sich die Anzahl der in einer Cu-Matrix erzeugten ®3Ni-Atome aus folgender Formel:

16
N(®Ni) => N(®Cu)®(E;)o(E;). (5.2)
i=1
®(FE;): Neutronenfluenz der Energiegruppe i.
o(E;): auf die Energiegruppe 7 kondensierter Wirkungsquerschnitt.

Wie aus Tabelle 5.1 ersichtlich, ergeben sich fiir die unterschiedlichen Wirkungsquerschnitte
aus Abbildung 5.1 Abweichungen, die im Bereich des Mefifehlers von ca. 10 % liegen. Der
Grund fiir die geringen Abweichungen ist, daf§ hauptséchlich Neutronen im Bereich von 2-
4 MeV zur Aktivierung beitragen und die Anstiegsflanke bei allen Datensétzen &hnlich ist.
Dennoch ist es wiinschenswert, gerade in diesem Bereich die theoretischen Wirkungsquer-
schnitte durch experimentelle Daten abzusichern. Daher werden gegenwirtig Anstrengungen
unternommen, den Wirkungsquerschnitt insbesondere im Bereich einiger MeV zu messen
[SIST94, Str97].
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Abstand 5m | 1000m | 1200m | 1300m | 1400m | 1500 m
ADL-3T [$3Ni-Atome-106] | 1840 | 28,6 9,2 5,2 2.9 1,7
JENDL-3.2 [®3Ni-Atome-109] | 1740 28,4 9,2 5,3 3,0 1,7
ENDF-VI [®3Ni-Atome-109] 1300 21,8 7,1 4,1 2,3 1,3

Tabelle 5.1: Zahl der ®° Ni Kerne in 100 g Kupfer, die durch % Cu(n,p)% Ni fiir verschiedene
Abstinde zum Hypozentrum (Hiroshima) erzeugt wurden; die Zahlen wurden
zerfallskorrigiert (1997).

Die Umrechnung zwischen Hypozentrum und Epizentrum erfolgt mit der Formel:
(Abstand zum Epizentrum)? =(Abstand zum Hypozentrum)? +(Explosionshdhe)?
Die Explosionshdhe in Hiroshima wird mit 580 m angegeben.

5.1.1 Abschitzung des Untergrundes, geeignetes Material
Neutronenaktivierung von ¢2Ni

Analog zu Gleichung 5.2 ist es nun moglich, den Beitrag der stérenden Reaktion ®2Ni(n,7)%Ni
zu bestimmen. Der Wirkungsquerschnitt fiir die (n,7y)-Reaktion ist bekannt. Es wurden die
Werte aus ENDF-VI (aus [Nuc97]) verwendet, das Neutronenspektrum DS86 entnommen.
Die Verunreinigung an stabilem Nickel ist probenspezifisch und muf bei jeder Probe gemessen
werden. An einer Regenrinne aus Hiroshima wurde der Nickelgehalt mit Atomabsorptions-
spektroskopie (AAS) zu 19 ppm gemessen [McA97]. Deswegen wurde fiir die Abschétzung ein
Wert von 19 ppm Ni angenommen. In der Abbildung 5.2 sind beide Reaktionen aufgetragen.
Man sieht, dafl bei groferen Abstéinden vom Hypozentrum der Untergrund durch (n,7)-
Reaktion geringer wird, da das Spektrum mit zunehmendem Abstand hérter wird. Somit
ergibt sich durch eine stirkere Nickelverunreinigung bei grofien Abstinden kein stérender
Untergrund. Allerdings verschlechtert sich bei einem hoheren Nickelgehalt die Nachweis-
grenze in Bezug auf die Entfernung, da sich der Wert von ®Ni/Ni in der Probe verringert.
Sauberere Proben als Regenrinnen wiren beispielsweise Elektrokabel, die gewohnlicherweise
weniger als 1 ppm Nickel enthalten (Wert aus [SIST94]). Auch andere Proben wie Blitzab-
leiter oder Messingtafeln sind denkbar. Ein weiterer Vorteil der Kupferproben ist, daf} sie
meist unabgeschirmt der Strahlung ausgesetzt waren, und es so moglich ist, den Fluf} der
schnellen Neutronen direkt zu messen.

5.1.2 Probenmenge

Bei Beschleunigermassenspektrometrie wird aus der Probe der Ionenstrahl erzeugt, der dann
analysiert wird. In Abbildung 5.2 ist das Verhiiltnis von ®3*Ni/Ni angetragen, das unabhiingig
von der Probenmenge ist. Wichtig zur Abschitzung der Probenmenge sind die Effizienzen der
einzelnen Schritte bis zur Messung. Es wurde experimentell gezeigt, daf} es in der Ionenquelle
moglich ist, mit einer 200 ug Ni Probe (Wert vor der chemischen Aufbereitung) Messungen
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Abbildung 5.2: Aktivierung nach DS86 idiber ®° Cu(n,p)® Ni und % Ni(n,y)% Ni. Werte fiir
Cu-Probenmaterial mit 19 ppm Ni. (zerfallskorrigiert 1997)

durchzufiihren. Eine Probenmenge von 10* %3Ni-Atomen reicht aus, den Nachweis zu fiihren.
Um ca. 100 *3Ni-Ereignisse im Detektor nachzuweisen, bendtigt man eine Probenmenge von
ca. 10% ®3Ni-Atomen. Bei einem Abstand von 1500m vom Epizentrum werden (bei 19 ppm
Ni-Gehalt im Cu) dazu weniger als 100g Cu benétigt. Um die benétigte Probenmenge
zu erhalten, kann auch stabiles Nickel als Tragermaterial zugegeben werden. Dadurch ver-
schlechtert sich aber die Empfindlichkeit von AMS-Messungen indirekt, da %3Ni/Ni gemessen
wird.

Die einzelnen Effizienzen sind in einer groben Abschétzung:
2% vom Cu zu Ni~-Ion (vgl. integrierte Effizienz vom LLNL)

0,5% von der Quelle zum Detektor (Strahlfiihrungssystem -+ Strippausbeute, Softwarefen-
ster, Lifetime des Computers)

Probenmengen von einigen 100 g Kupfer sind vorhanden und kénnen noch relativ einfach
chemisch verarbeitet werden.

5.2 Bewertung der Messungen

In Abschnitt 4.3 wurde gezeigt, dafl die momentale Nachweisgrenze des Detektorsystems
GAMS fiir Ni bei 1-107!2 %3Ni/Ni liegt. Bei (vorhandenem) Probenmaterial mit 19 ppm
Nickelverunreinigung entspricht das einem Abstand von ca. 1600m (Abb. 5.2). Damit wer-
den aus den Messungen von %Ni aus Hiroshimaproben weitaus bessere Daten erhalten wer-
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den, als aus den Messungen der ?S-Aktivierungen (siche Abb. 1.4). Mit einer Messung
von Proben am Miinchner Tandemlabor ist es jetzt mdoglich, die Fluenz der Neutronen in
Hiroshima fiir groflere Abstinde zu messen. Allerdings kann es bei der Probenaufbereitung
oder auch aus der Ionenquelle einen zu groflen Cu-Untergrund geben. Wenn es gelingt, das
Isobarenverhéltnis im Ionenstrahl unterhalb von ppm Kupfer zu halten, wird es aber sogar
moglich sein, in noch grofleren Absténden zu messen.

5.3 Ausblick

In Tabelle 1.1 wurden weitere Kandidaten zur Messung des schnellen Neutronenflusses vor-
geschlagen. Von diesen am vielversprechendsten erscheint zum gegenwirtigen Zeitpunkt die
Reaktion °K(n,p)?°Ar. Die Produktion verlduft analog zu der von 3P (siehe Abb. 1.3). Er-
ste Abschitzungen zeigen, dafi 3°Ar iiber low-level-3-Messung zumindest am Hypozentrum
beispielsweise in einer Granitmatrix nachgewiesen werden kann [Nol97].

In Nagasaki wurden keine Messungen an 3?P durchgefiihrt, d.h. der schnelle Neutronen-
flul wurde noch nicht gemessen, so dafl es interessant wire, auch hier das Spektrum zu
iiberpriifen. So wurde auch fiir Nagasaki die zu erwartende Aktivierung abgeschétzt (Tab.
5.2). Daraus la8t sich erkennen, daf} es mit der beschriebenen Methode auch moglich ist, in
Kupferproben aus Nagasaki %Ni nachzuweisen.

Abstand 5m [ 1000m | 1200m | 1300m | 1400m | 1500m

ENDF-VI [®3Ni-Atome-10°] | 2400 | 32,1 9,92 9,9 3,1 1,7

Tabelle 5.2: Zahl der % Ni-Kerne (Nagasaki) in 100 g Kupfer, die durch % Cu(n,p)% Ni fiir
verschiedene Abstinde zum Hypozentrum erzeugt wurden; die Zahlen wurden
zerfallskorrigiert (1997).

Die Explosionshdohe in Nagasaki wird allgemein mit 603 m angegeben.

Der néchste Schritt wird es jedoch sein, Proben aus Hiroshima zu messen. Es existieren Pro-
ben im Besitz der RERF (Radiation Effects Research Foundation), die fiir *Ni-Messungen
zur Verfiigung gestellt werden konnen. Dies schafft die Moglichkeit iiber 50 Jahre nach den
Atombombenabwurf von Hiroshima weitere Daten zum Flufl der schnellen Neutronen zu
erhalten, um die bestehenden Inkonsistenzen beheben zu kénnen.
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Anhang A

Isobarenunterdriickung durch
Einschufl von Molekiilionen

Kupfer bildet ebensoleicht negative Ionen wie Nickel und wird deshalb nicht schon in der
Quelle unterdriickt. Die Elektronenaffinitéiten der Isobare Nickel (1,156eV [Smi82]) und
Kupfer (1,228 eV [Smi82]) sind annihernd gleich. Werden aber nicht einfach negative Ionen,
sondern Molekiilionen aus der Quelle extrahiert, dann kann dies ein effektiver Weg sein, Iso-
bare schon in der Quelle zu unterdriicken. Nach Middelton [Mid82] ist der maximale Strom
von Kupferdihydrid (CuH;) gegeniiber Nickeldihydid (NiH3) um zwei Groflenordnungen
unterdriickt. Diese Unterdriickung wurde durch Messung am AMS-Cup nach dem 90°-
Magneten als mindestens einem Faktor zehn bestétigt. So zeigte eine Probe mit Cu-Pulver
bei Masse A=67 (CuH, ) gegeniiber A=65 (Cu~) nur 4% des Stromwertes. Die Probe mit
Ni-Pulver zeigte bei Masse A=66 (NiH, ) noch iiber 40 % des Stromes bei A=64 (Ni™).

So wurde auch versucht, diesen Effekt am Detektor nachzuweisen, um damit einen eleganten
Weg der Kupferunterdriickung zu haben. In die Probenhalter wurde ein Loch gebohrt,
durch welches Wasserstoffgas eingeleitet wurde (Prinzip nach [Mid82]). Eine Reduktion des
Kupferstromes gegeniiber dem Nickelstrom konnte am Detektor nicht festgestellt werden,
d.h. mikroskopisch verhilt sich in der Quelle ein Kupferatom in einer Nickelmatrix wie
ein Nickelatom. Dieser interessante Aspekt wurde aber nicht weiter untersucht, da eine
Verringerung des Untergrundes nicht erreicht werden konnte, und nicht genug Zeit fiir eine
ausfiihrlichere Untersuchung zur Verfiigung stand.
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Anhang B

Bestimmung der Effizienz des
Nickeltetracarbonylprozesses durch

NAA

Nachdem klar war, dafl die Methode in Bezug auf kleine Probenmengen optimiert werden
muflte, wurden in Probenhaltern aus Graphit die Menge an deponiertem Nickel mittels NAA
(Neutronenaktivierungsanalyse) gemessen. Dazu wurden ein leerer Probenhalter (H049),
drei Probenhalter mit Nickel und eine definierte Menge Nickel am FRM (Forschungsreaktor
Miinchen) bestrahlt und danach die y-Linien von %Ni (T, /,=2,52h) gemessen. Uber den
Vergleich der y-Aktivitdt wurde so die Menge des deponierten Nickels gemessen. Jedoch
konnte diese Messung nur zu einer Abschétzung der Ausbeute dienen, da bei diesen Proben
die Ausgangsmenge an Nickellosung nur ungenau bekannt war. So stellt diese Menge mit
1-2mg Nickel den grofiten Fehler dar, weswegen der Fehler fiir die Messungen sehr hoch ist.
Die folgenden Werte sind nur als Anhaltspunkt zu nehmen, zur genauen Bestimmung werden
weitere Probenhalter zur Verfiigung gestellt werden [McA97]. Zur Abschitzung wurden 50 %
Effizienz angenommen.

Probe Ni

HO003 | 0,80 mg
H032 | 0,54 mg
H109 | 0,94 mg
H049 | 0,00 mg

Tabelle B.1: Probenmenge, die iber NAA bestimmt wurde.
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