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Massenspektrometrie kurzlebiger Sr- und Sn-Isotope und Aufbau der
SHIPTR AP-Penningfallen.

Mit Hilfe des Penningfallen-Massenspektrometers ISOLTRAP bei ISOLDE/CERN
wurden die atomaren Massen protonenreicher Strontium- und neutronenreicher
Zinnisotope mit einer relativen Genauigkeit von %" ~ 1077 bestimmt. Fiir den
doppeltmagischen Kern '32Sn konnte zum ersten Mal die Masse auf direkte Weise
bestimmt werden. "®Sr ist nun der schwerste N=Z-Kern, dessen Masse genauer als
50 keV bekannt ist. Die ISOLTRAP-Werte fiir die Massen der untersuchten Nuklide
werden mit anderen Werten verglichen, die mit alternativen Mefimethoden ermittelt
wurden. Auftretende Diskrepanzen konnten aufgelost werden.

SHIPTRAP ist eine Ionenfallenanlage hinter SHIP, einem Wien-Filter fiir Fusions-
produkte an der GSI in Darmstadt. Die Radionuklide werden in einer Gaszelle
gestoppt und in linearen, gasgefiillten Radiofrequenz-Quadrupolfallen gekiihlt und
akkumuliert. Anschlieend werden in einer ebenfalls mit Gas gefiillten Penningfal-
le alle unerwiinschten Ionen entfernt. Damit kénnen isobarenreine Ionenensembles
transuraner Elemente weiteren Experimenten zur Verfiigung gestellt werden, wie
beispielsweise der hochprizisen Massenspektrometrie in einer zweiten Penningfal-
le. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden die Penningfallen von SHIPTRAP
konzipiert, gebaut und in Betrieb genommen.

Mass spectrometry on short-lived Sr and Sn isotopes and setup of the
Penning traps of SHIPTRAP.

Using the Penning trap mass spectrometer ISOLTRAP at ISOLDE/CERN the ato-
mic masses of proton-rich strontium and neutron-rich tin isotopes were measured.
A typical relative accuracy of %" ~ 107 was reached. The mass of the doubly ma-
gic nuclide *2Sn was measured directly for the first time. "Sr is now the heaviest
N=Z nucleus with mass measured to an accuracy of less than 50 keV. For the in-
vestigated nuclides the ISOLTRAP results were compared with values, obtained by
other mass measurement methods. Discrepancies between the new and previously
reported values were resolved.

SHIPTRAP is an ion trap-facility behind the Wien-filter SHIP located at GSI in
Darmstadt. The fusion products will be stopped in a gas-filled cell and cooled and
accumulated in linear radio frequency quadrupole traps. Contaminations from other
ion species are removed within a gas-filled Penning trap. SHIPTRAP will provi-
de isobarically pure ensembles of transuranium ions to further experiments as, for
example, high precision mass measurements in a second Penning trap. In the frame-
work of this thesis the two SHIPTRAP Penning traps were designed, constructed
and set into operation.
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Kapitel 1

Einleitung

Die Masse ist eine grundlegenden Eigenschaften eines jeden mikroskopischen oder
makroskopischen Objekts. Als schwere Masse charakterisiert sie die gravitative Wech-
selwirkung mit anderen Korpern und spielt damit eine grofie Rolle in der makro-
skopischen Welt der Alltagserfahrung und in der Kosmologie. Noch weitreichender
ist das Konzept der trdgen Masse. Die durch Newton eingefiihrte Beschreibung der
Natur mittels Bewegungsgleichungen ist eine der Hauptgrundlagen der modernen
Physik: Hier setzt die Masse eine wirkenden Kraft in Beziehung zu der durch sie
vermittelten Bewegungsidnderung.

Durch die Formulierung der allgemeinen Relativitétstheorie durch Albert Einstein
werden nicht nur schwere und tréage Masse gleichgesetzt, sondern auch als Energie

E = mdc* (1.1)

identifiziert. Diese Aquivalenz offenbart sich beispielsweise in der Tatsache, dafl ein
Objekt, das durch Verschmelzung mehrerer Einzelobjekte entsteht, leichter ist als
die Summe der Massen seiner Bestandteile. Diese Massendifferenz, die nach (1.1)
der in der Bindung gespeicherten Energie entspricht, ist in der makroskopischen
Alltagswelt kaum erfahrbar. Auf atomaren und subatomaren Skalen ist sie aber von
entscheidender Bedeutung. Die Masse eines Eisenatomkerns (5¢Fe) ist beispielsweise
um fast 1 % geringer als die Summe der Massen der 26 Protonen und der 30 Neu-
tronen, aus denen er besteht. Die Energie, die bei der Spaltung von Atomkernen frei
wird, ist Grundlage fiir Atombomben und die Energieerzeugung in Kernkraftwerken.
Die Energie, die in der Sonne bei der Fusion von Wasserstoff frei und abgestrahlt
wird, ist die Basis fiir die Existenz und den Fortbestand von Leben auf unserem
Planeten.

Bei Kenntnis der Masse des Protons und des Neutrons kann man durch Messen der
Masse eines Atomkerns dessen Bindungsenergie bestimmen. In der Bindungsenergie
spiegeln sich alle Krifte, die in einem Kern zwischen den Nukleonen wirken, wieder.
Die Bindungsenergien oder die Massen aller Kerne bilden also die Grundlage fiir
Modelle, die die Kernkraft zu beschreiben versuchen und uns einen besseren Einblick
geben in das,



K ... was die Welt
Im Innersten zusammenhalt, ...” [1].

Zunéchst standen fiir Untersuchungen lediglich die 270 stabilen und etwa 50 weitere
radioaktive, in der Natur vorkommende Nuklide zur Verfiigung. Seitdem Kernre-
aktoren und Beschleuniger zur Verfiigung stehen, konnten bereits mehr als 2500
neue, radioaktive Nuklide synthetisiert und nachgewiesen werden. Insgesamt geht
man von 6000 bis 7000 gebundenen Nukliden aus. Jedes einzelne von ihnen stellt
eine neue Kombination von Z Protonen mit N Neutronen dar. Im Jahre 1995 waren
fiir 1844 verschiedene Kerne die Massen experimentell bestimmt [16]. Mittlerweile
gilt dies bereits fiir mehr als 2150 Nuklide [2]. Damit steht fiir die Erforschung der
Kernstruktur und den Test von Kernmodellen und Massenformeln ein wachsender
Datensatz zur Verfiigung.

Die vorliegende Arbeit beschreibt den Aufbau einer neuen Anlage zur Massenbe-
stimmung von sehr schweren Nukliden fernab der Stabilitdt. Dariiberhinaus wird
von Massenmessungen an mittelschweren Radionukliden berichtet.

In Kap. 2 werden verschiedene Methoden vorgestellt, mit denen die Bindungsener-
gien beziehungsweise Massen von ezotischen Kernen bestimmt werden konnen. Ei-
ne besonders genaue Methode ist die Massenspektrometrie in Penningfallen, deren
Prinzip und Funktionsweise detailiert in Kap. 3 beschrieben werden.

Kapitel 4 beschreibt die Bestimmung der atomaren Massen protonenreicher Strontium-
und neutronenreicher Zinnisotope, die mittels des Penningfallen-Massenspektrometers
ISOLTRAP am européischen Kernforschungszentrum CERN in Genf mit einer re-
lativen Genauigkeit von %” ~ 1077 durchgefiihrt wurden. In diesem Kapitel wird
auch die Produktion der untersuchten Radionuklide erldutert und der experimentelle
Aufbau von ISOLTRAP beschrieben. Schliellich werden die Ergebnisse vorgestellt
und ihre kernphysikalische Bedeutung diskutiert.

Das 5. Kapitel ist der Konstruktion und Inbetriebnahme der Penningfallen der
SHIPTRAP-Anlage bei der Gesellschaft fiir Schwerionenforschung in Darmstadt ge-
widmet. Mit SHIPTRAP sollen die Massen von Fusionsprodukten, und hier vor
allem von iiberschweren Radionukliden jenseits von Uran bestimmt werden, die an
den iiblichen on-line Massenseparatoren nicht zur Verfiigung stehen.



Kapitel 2

Motivation und Methoden der
Massenmessung an Radionukliden

2.1 Motivation

In der Einleitung wurde bereits auf die Bedeutung atomarer Massen hingewiesen. Sie
liefern Informationen iiber die Zusammensetzung und die Struktur von Atomen und
ihrer Kerne. Die Energie, mit der ein Nukleon an den Kern gebunden ist, betragt
etwa 7 bis 9 MeV, wihrend die Elektronen-Bindungsenergie in einem weiten Bereich
von wenigen eV bis zu mehr als 100 keV variieren kann.

Die Masse eines Atomkerns ist geringer als die Summe der Massen aller Nukleonen,
aus denen der Kern besteht. Die Differenz, die als Kernmassendefekt bezeichnet
wird, ist die Summe aller Energien, mit der die einzelnen Protonen und Neutronen
im Kern gebunden sind. In der gesamten Kernbindungsenergie spiegeln sich somit
alle Kernkréfte wider.

Kernmodelle und Massenformeln

Ausgehend vom Tropfchenmodell entwickelten Bethe und Weizsécker im Jahre 1935
die erste semi-empirische Massenformel [3]. Sie erlaubt die Bestimmung der Kernbin-
dungsenergie als Funktion der Massenzahl A. Dabei ist die Bindungsenergie B eines
Kerns mit Z Protonen und N = A — Z Neutronen gegeben durch die Weizséacker-
Massenformel:

(Z — N)? Vi

— _ 2/3 _ — -
B=ayA—asA Asym~—7 ACoul 4773

+6(A). (2.1)

Diese semi-empirische Formel basiert auf der Vorstellung, dal ein Atomkern ein
Tropfchen bestehend aus Kernmaterie (Protonen und Neutronen) ist. Die Bindungs-
energie der einzelnen Bestandteile (Nukleonen) hangt vom Volumen (o< A) und der
Oberfliche (x A%/3) des Tropfens ab. Zusitzlich ist sie charakterisiert durch die Un-
gleichmiBigkeit der Verteilung der Protonen und Neutronen ((Z— N)?/A), die Dich-
te der sich elektrostatisch abstofenden Protonen (o Z2/A'?) und der Tendenz der
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2.1. Motivation

Nukleonen in Paaren aufzutreten. Die Koeffizienten a; und der Paarbindungsterm
d(A) sind freie Parameter, die experimentell bestimmt werden miissen. Zahlenwerte
und Erlduterungen zu den einzelnen Termen finden sich in Lehrbiichern iiber die
Struktur von Atomkernen, wie beispielsweise in [4].

Seit der Zeit Bethes und Weizsdckers wurde eine Vielzahl erweiterter Massenfor-
meln entwickelt [5-9]. Ebenso wie die Weizséckerformel selbst enthalten auch sie
freie Parameter, die nur durch Anpassung an experimentelle Daten bestimmt wer-
den kénnen. Abweichungen von generellen Trends, die aus Massenformeln abgeleitet
werden konnen, fithrten stets zur Entdeckung neuer Effekte und Phénomene. Ein
Vergleich der Weizsédckerformel mit gemessenen Bindungsenergien fiir die Gesamt-
heit aller in der Natur vorkommenden Nuklide (Abb. 2.1) offenbart systematische
Abweichungen. Dies ist ein Hinweis auf Phéinomene, die im Rahmen des Trépfchen-
modells nicht beschrieben werden. Die Neutronen-Separationsenergie (S1,) ist die
Energie, die aufgewendet werden muf}, um ein Neutron vom Kern zu entfernen. Sie
kann aus der Massendifferenz benachbarter Isotope bestimmt werden. Das Gleiche
gilt fiir die Protonen-Separationsenergie Sip.

-90

B/A
{MeV)

o experimental data
— mass formula

-85

-5 shell closures

i 1 1
20 50 100 150 200 250 A

Abbildung 2.1: Massenformel von Bethe und Weizsicker. Die durchgezogene Kurve gibt
den Verlauf der Bindungsenergie B pro Nukleon als Funktion der Massenzahl A wieder,
wie ihn das Trépfchenmodell vorhersagt. Die Kreise sind experimentelle Werte fiir Massen
von stabilen Kernen. Die Kernschalenstruktur zeichnet sich deutlich ab (Abb. aus [10]).

Kerne mit bestimmten, magischen Protonen- beziehungsweise Neutronenzahlen sind
auBergewohnlich stark gebunden. Diese Beobachtung fithrte zur Entwicklung des
Schalenmodells fiir Atomkerne [11]. Die Betrachtung der Neutronen-Separationsenergie
als Funktion der Neutronenzahl (bei konstanter Protonenzahl) macht diesen Scha-
lenabschluB deutlich (Abb. 2.2). Die Stérke der Paarbindungskraft 148t sich ebenfalls

4



Kapitel 2. Motivation und Methoden der Massenmessung an Radionukliden

114

10- Ba

shell closure
6+ at N=82

5 airing

neutron separation energy [MeV]

70 72 74 76 78 80 82 84 86 88 0
neutron number N

Abbildung 2.2: Neutronen-Separationsenergie (S7,) fiir Barium-Isotope als Funktion
der Neutronenanzahl. Sowohl der Neutronenpaarungseffekt als auch der Schalenabschlufl
bei N = 82 sind deutlich erkennbar. Die Daten zur Berechnung der S, sind der AME’95
[16] entnommen.

direkt ablesen. Sie ist einer der Parameter (6(A)) in Gl. (2.1). Zwischen je zwei Scha-
lenabschliissen kann der Verlauf der Sy, beziehungsweise der S;, Aufschluf iiber die
Deformation der Kerne bieten. Systematische Untersuchungen, die Regionen exo-
tischer Kerne mit einschliefen, erlauben immer genauere Einblicke in die Struktur
von Kernen und damit in die Natur der Kernkrifte (siche beispielsweise [14, 15]).
Auflerdem sind manche Effekte iiberhaupt erst bei sehr groflem Protonen- oder
Neutroneniiberschufl beobachtbar. So 148t beispielsweise der Verlauf der Neutronen-
Separationsenergie fern der Stabilitit eine Auflosung der Schalenstruktur vermu-
ten [12,13]. Sowohl zur Bestimmung freier Parameter als auch zum Test der Mas-
senformeln und der ihnen zugrundeliegenden Kernmodelle ist ein systematisches
Vermessen der Massenlandschaft essentiell.

Nukleosynthese

Die grofle Vielfalt und Zusammensetzung chemischer Elemente ist ausschlaggebend
fiir die meisten Strukturen und Phénomene, die in der Natur vorkommen, bis hin zur
Entstehung von Leben auf unserem Planeten. Die Erforschung der Grundbausteine
der Materie einschlieflich ihrer Entstehung war schon immer zentraler Bestandteil
der empirischen Naturwissenschaften.

Die Kernbindungsenergie verkérpert nicht nur die Summe aller Wechselwirkungen,
die im Kern auftreten, sondern sie bestimmt auch, wieviel Energie fiir eine be-

5



2.1. Motivation

stimmte Kernreaktion zur Verfiigung steht. Fiir den Wirkungsquerschnitt ist unter
anderem die Energiemenge ausschlaggebend, die bei der jeweiligen Reaktion frei
wird oder aufgewendet werden mufl. Diese wird als ()-Wert bezeichnet. In der Regel
wird die frei werdende Energie () in kinetische Energie der Reaktionsprodukte um-
gewandelt. Falls Energie aufgewendet werden muf3, stammt diese aus der kinetischen
Energie mindestens eines der zur Kernreaktion beitragenden Teilchen. Sowohl bei
der kiinstlichen Erzeugung exotischer Kerne an Beschleunigeranlagen als auch bei
der natiirlichen Elemententstehung (Nukleosynthese) spielt die Energiebilanz eine

entscheidende Rolle.
proton driplin/e:,_{;{.‘TE

r-process

82

= 126

. neutron dripline

28 A=
20 50

8 28
20

8

Abbildung 2.3: Astrophysikalischer r-Proze8, ein Mechanismus zur Erzeugung schwerer
Elemente. In der Nuklidkarte sind alle bekannten Nuklide entsprechend ihrer Protonen-
und Neutronenzahl angeordnet. Die schwarzen Quadrate reprasentieren die stabilen Nuk-
lide. Links oberhalb davon befindet sich die Region der 37-, rechts unterhalb diejenige der
(B~ -Zerfdlle. Am oberen, rechten Ende erstreckt sich die Zone der a-Emitter (hellgrau),
und der Nuklide, die spontan spalten (etwas dunkler). Zusétzlich sind die Protonen- und
Neutronen-Abbruchkante und der Pfad des astrophysikalischen r-Prozesses eingezeichnet.
Dieser wird im Text genauer erldutert.

Es gibt verschiedene Mechanismen, die bei der Nukleosynthese eine Rolle spielen,
wie beispielsweise den astrophysikalischen 7-Prozef§ (rapid neutron-capture process)
[17,18]. In Anwesenheit eines enorm grofien Neutronenflusses, wie er in Supernova-
Explosionen angenommen wird, akkumulieren Kerne mehr und mehr Neutronen. Auf
diese Weise werden fiir kurze Zeit Nuklide erzeugt, die sehr nahe an der Neutronen-
Abbruchkante (neutron dripline) liegen (Abb. 2.3). An sogenannten Haltepunkten
(waiting points), die sich in der Néhe von Neutronenschalenabschliissen befinden,
ist die Rate fiir §7-Zerfille grofl im Vergleich zu der fiir den Einfang weiterer Neu-
tronen. Falls eine Neutronenschale gefiillt ist, fithrt das Hinzufiigen eines weiteren
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Kapitel 2. Motivation und Methoden der Massenmessung an Radionukliden

Neutrons zu einem vergleichsweise schwach gebundenen Kern. Die Umwandlung ei-
nes Neutrons in ein Proton durch einen S~-Zerfall ist nun sehr wahrscheinlich, da die
dabei frei werdende Energie ()3 sehr grofi ist. Der entstandene Tochterkern ist wieder
magisch und kann auf den Einfang eines Neutrons warten. Auf diese Weise verlauft
der Pfad des r-Prozesses entlang einer Neutronenschale dem Tal der Stabilitéit ent-
gegen bis er eine Region erreicht, in der auch nicht-magische Kerne wieder stérker
gebunden sind, und die sequentielle Akkumulation vieler Neutronen den Vorzug vor
dem [-Zerfall erhéilt.

Auf diesem Umweg, der weit vom Tal der Stabilitdt wegfiithrt, kénnen Elemen-
te erzeugt werden, die sehr viel schwerer als Eisen sind, jenem Element, bei dem
die Nukleosynthese durch herkommliche Fusion endet. Analog verlauft entlang der
Protonen-Abbruchkante der rp-Prozeff (rapid proton-capture process) [19]. Dort
schreitet die Nukleosynthese mittels Protoneneinfang und (*-Zerfall voran. Um
die Pfade dieser astrophysikalischen Prozesse zu bestimmen und damit die Ent-
stehung schwerer Elemente zu beschreiben, ist neben der Kenntnis der Querschnitte
fiir Neutronen- oder Protoneneinfang auch die der @)3-Werte aller beteiligten Nuk-
lide notig. Diese wiederum entsprechen jeweils genau der Differenz der Masse von
Mutter- und Tochterkern. Da fiir sehr exotischen Nuklide die Massen nicht direkt
gemessen werden kénnen, werden fiir Modellrechnungen zu den astrophysikalischen
Prozessen Massenwerte aus Vorhersagen durch Massenformeln verwendet. Das Ver-
trauen in diese Vorhersagen ist umso gréfer, je mehr bekannte Massen reproduziert
werden konnen und je genauer die experimentellen Werte bestimmt werden konnten.

Spezielle Kandidaten und Regionen

Manche Radionuklide zerfallen mittels eines dbererlaubten, reinen Fermi- Ubergangs
(super-allowed 0t0% 3 decay). Reine Fermi-Ubergiinge bieten eine zur Hochenergie-
physik komplementére Mdoglichkeit, die schwache Wechselwirkung zu erforschen. In-
nerhalb des Standardmodells geht man davon aus, dafi die schwache Wechselwirkung
nur aus vektoriellen und axialvektoriellen Anteilen besteht. Eine prinzipiell mégliche
Beimischung von skalaren oder tensoriellen Anteilen kann, bisheriger experimenteller
Beobachtung zufolge, nur sehr gering sein [20]. Um die Frage zu beantworten, ob sie
dennoch existieren und damit des Standardmodell einer Erweiterung bedarf, ist eine
sehr genaue Kenntnis der bei dieser Reaktion iibertragenen Energie (@), also der
Massen von Mutter- und Tochterkern, nétig. Da beim (-Zerfall ein up-Quark in ein
down-Quark umgewandelt wird (beziehungsweise ein down- in ein up-Quark), bietet
die Untersuchung solcher spezieller Ubergiinge auch die Moglichkeit, den up-down
Koeftizienten (V,4) der CKM-Matriz zu bestimmen [21]. Diese Grofle dominiert den
Test der Unitaritdt, die durch ein Drei-Generationen-Standardmodell erfiillt sein
musB.

Eine ganze Region auf der Nuklidkarte, die von hohem kernphysikalischen Interesse
ist, stellt die ndhere Umgebung der N=Z-Linie dar. Auf ihr sind alle Nuklide an-
geordnet, die aus derselben Anzahl von Neutronen und Protonen aufgebaut sind.
Das bedeutet, daf§ Neutronen wie Protonen jeweils die gleichen Zustdnde im Kern
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2.2. Methoden der Massenmessung

besetzen. Damit ergibt sich eine besondere Méglichkeit, in der Struktur von Kernen
spezielle Phéanomene zu untersuchen. Auf sie wird in Kap. 4 im Rahmen der Diskus-
sion der MeBergebnisse fiir "*Sr noch genauer eingegangen. Je schwerer und damit
instabiler diese N=Z-Kerne sind, umso stirker werden die beobachtbaren Effekte.
Auch hier ist, wie in all den anderen Beispielen, die Bindungsenergie eine Hauptei-
genschaft der untersuchten Nuklide und damit eine Grole von hohem Interesse.

Ein weiteres interessantes Gebiet ist die Region der sehr schweren und iiberschweren
Elemente, der SuperHeavy Elements (SHEs). Diese sind schwerer als Uran (Z=92)
und haben damit iiberhaupt keine stabilen Isotope mehr. Wie oben bereits dargelegt
gingen mit dem Vorstofen in unbekannte Regionen und immer genaueren Messungen
stets Entdeckungen neuer Phdnomene und Strukturen einher, die zur Erweiterun-
gen der Kernmodelle fithrten. Ahnliches erwartet man auch bei den transuranen
Nukliden. Auflerdem vermutet man bei einer Protonenzahl von etwa Z>114 soge-
nannte Inseln der Stabilitit, wo vergleichsweise stark gebundene Nuklide erwartet
werden [22]. Verschiedene Modelle machen unterschiedliche Aussagen fiir die genaue
Position der Stabilitédtsinseln. Durch die Herstellung und den erfolgreichen Nach-
weis von Isotopen der Elemente 112 und 114 [22,23] wurde die Zuversicht gestérkt,
daB bei besserer Kenntnis von Fusions-Wirkungsquerschnitten und der Wahl ge-
eigneter Reaktionsparter noch schwerere Nuklide erzeugt werden konnen, die sich
auf den vermuteten Inseln der Stabilitét befinden. Hierfiir ist die Bestimmung der
Bindungsenergien der bisher synthetisierten Nuklide und ihrer a-Zerfallsprodukte
von sehr grofler Bedeutung. Zur Zeit sind direkte Massenmessungen an SHEs zwar
nicht durchfithrbar, da deren Halbwertszeiten in der Groéflenordnung von 1 — 100us
liegen, und einige nur mit sehr geringen Raten von etwa 5-107%s~! produziert wer-
den konnen. Jedoch kann aus den @),-Werte der Serie von aufeinander folgenden
a-Zerfallen und der Masse des Nuklids am unteren Ende solch einer Zerfallsket-
te die Bindungsenergie aller beteiligten Nuklide ermittelt werden. Die Erzeugung
superschwerer Elemente, die hinreichend langlebig sind, wiirde nicht nur das For-
schungsfeld der Kernstruktur-Physik bedeutend erweitern, sondern wiirde erstmalig
neue Elemente einschliellich der ihnen eigenen atomphysikalischen und chemischen
Eigenschaften bereitstellen. Das Periodensystem wiirde um Elemente erweitert, die
in unserem Sonnensystem seit dessen Entstehung nie wieder vorhanden gewesen
sind.

2.2 Methoden der Massenmessung

Die Massen einer Reihe von stabilen Nukliden wurden mit einer extrem hohen Prézi-
sion von %" = 107! und besser bestimmt [24-27]. All diese Messungen wurden
mit Hilfe der Penningfallen-Massenspektrometrie an einzelnen, gespeicherten Ionen
durchgefiihrt, deren Prinzip in Kapitel 3 beschrieben wird. Bei den meisten dieser
Experimente wurden die untersuchten Ionen in der Fallen erzeugt. Im Falle instabi-
ler Nuklide kann diese Vorgehensweise nicht angewendet werden. Diese kénnen nur
an grofien, sogenannten RIB-Anlagen (Radioactive Ion Beam facilities) produziert
werden. Auflerdem konnen Radionuklide aufgrund ihrer begrenzten Lebensdauer
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Kapitel 2. Motivation und Methoden der Massenmessung an Radionukliden

nicht beliebig lange gespeichert, manipuliert und beobachtet werden. Lange Beob-
achtungszeiten sind jedoch ausschlaggebend fiir die Genauigkeit der oben erwéihnten
Experimente. Aus diesen Griinden wurden neue Techniken entwickelt, um den be-
grenzten Halbwertszeiten und Produktionsraten von Radionukliden ebenso wie den
besonderen Produktionsmechanismen Rechnung zu tragen. Einige dieser Methoden
sollen in diesem Kapitel vorgestellt und diskutiert werden.

Die vielseitigste Methode, die Massen von Radionukliden zu bestimmen, besteht
in der Messung der ()-Werte ihrer Zerfille. Ein sehr neutronenreicher Kern bei-
spielsweise wird iiber eine Serie von ™ -Zerfillen in Richtung des Tals der Stabilitét
zerfallen. Bei jedem dieser Zerfélle wird eine gewisse Menge an Energie (()g) frei-
gesetzt, die zu unterschiedlichen Anteilen auf die Reaktionsprodukte (Tochterkern,
Elektron und Antineutrino) verteilt wird. Aus dem Endpunkt des Energiespektrums
des Elektrons kann man die gesamte Zerfallsenergie ermitteln. Durch die Kenntnis
sémtlicher ()g-Werte innerhalb einer Zerfallskette kann man die Massen exotischer
Nuklide an gut bekannte, direkt gemessene Massen anbinden. Ahnlich kann man
mit a-Emittern und eingeschrinkt auch mit spontan spaltenden Kernen verfahren.
Da ein Teil von (g auch in eine mogliche Anregung des Tochterkerns umgewan-
delt wird, oder der Mutterkern beim Zerfall in angeregtem Zustand gewesen sein
kann, mufl man prinzipiell die Anregungsschemata beider Kerne vollstandig kennen,
um systematische Fehler zu vermeiden. Dabei steigt die Wahrscheinlichkeit solcher
systematischer Fehler mit wachsender Entfernung vom Tal der Stabilitdt. Denn fiir
exotische Kerne, die experimentell schwieriger zugénglich sind, sind die Anregungs-
zustinde nicht immer hinreichend bekannt. Und selbst wenn die Ubergangsenergien
bekannt sind, muf3 jedes Elektron, das zu einem Energiespektrum beitrégt, in Koin-
zidenz zu den entsprechenden ~s gemessen werden, was wiederum eine zusétzliche
Quelle moglicher systematischer Fehler darstellt. Dennoch ist diese Methode sehr
leistungsfiahig, da sie sich prinzipiell auf alle Radionuklide anwenden 148t und bei
sehr kurzlebigen sogar die einzige Moglichkeit darstellt, deren Massen zu bestimmen.

Erste direkte Massenmessungen an Radionukliden wurden bei ISOLDE (siehe Kap.
4) am CERN bereits vor mehr als zwanzig Jahren durchgefiihrt [28]. Dabei wurde ein
konventionelles, doppeltfokussierendes Massenspektrometer vom Mattauch-Herzog-
Typ [29] verwendet (Abb. 2.4). Zwei Ionen mit gleichem Ladungszustand ¢, aber
verschiedenen Massen M, und Mp, sollen beide Schlitze des Spektrometers pas-
sieren. Dann muf} fiir die Beschleunigungsspannung U, p beziehungsweise fiir die
Ablenkspannung V4 p im elektrostatischen Sektor folgende Beziehung gelten:

My Vo _Us 22
Mp Vi Ua

Durch eine prézise Bestimmung eines der beiden Spannungsverhéltnisse kann somit

eine unbekannte Masse relativ zu einer bekannten ermittelt werden. Das Auflésungs-

vermogen dieses Spektrometers betrug typischerweise - = 10* und hingt im we-

sentlichen von der Weite der Schlitze ab. Ein hohes Auflosungsvermdogen, also schma-

le Schlitze, bedeutet stets eine vergleichsweise geringe Transmission. Deshalb kann

diese Methode nur auf Nuklide angewendet werden, die in grofler Zahl produziert
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Abbildung 2.4: Mattauch-Herzog-Spektrometer. Mit solch einem Massenspektrometer
wurden erstmals direkte Massenmessungen bei ISOLDE durchgefiihrt. Erlduterung siehe
Text (Abb. aus [28]).

werden konnen. Andernfalls werden lange Mefzeiten erforderlich, wihrend derer die
elektrischen und magnetischen Felder stabil gehalten werden miissen.

Ein weitere Moglichkeit, die Masse von Teilchen zu bestimmen, macht sich den
Zusammenhang zwischen der Geschwindigkeit eines Objektes und dessen Masse zu-
nutze: Bei gleicher Bewegungsenergie (beispielsweise gegeben durch eine bestimmte
elektrostatische Beschleunigungsspannung) haben unterschiedlich schwere Tonen un-
terschiedliche Geschwindigkeiten und benétigen damit verschiedene Zeiten, um eine
bestimmte Flugstrecke zuriickzulegen. Ein Flugzeit-Massenspektrometer mifit diese
Zeit und damit die Masse. Das maximale Auflésung ist dabei hauptséchlich durch
die Lénge der Flugstrecke bestimmt. Herkommliche TOF-Spektrometer (TOF fir
time of flight) haben ein vergleichsweise geringes Auflésungsvermégen von - <
5000. Moderne Geréte nutzen die mehrere Kilometer langen Ionen-Trajektorien in
Zyklotronen aus, um eine Massenauflésung von - = 100000 zu erreichen (z.B.
das CSS2 am GANIL [30]). Jedoch ist die Bestimmung der genauen Flugstrecke
aufgrund der Komplexitdt der Maschine (Phasenkonstanz, Prizession, Betatron-
Schwingungen u.v.m.) schwierig und Quelle moglicher systematischer Fehler. TOF-
Massenmessungen lassen sich prinzipiell auf alle Nuklide anwenden. Nur sehr exo-
tische, deren Lebensdauer deutlich kiirzer ist als ihre Flugzeit (einige ps), bleiben
auch mit dieser Methode unzugénglich.

Der néchste Schritt zu noch préziseren Flugzeitmessungen fithrt zur Verwendung ei-
nes Speicherrings fiir relativistische Schwerionen. In solch einem Ring liegt die Flug-
strecke der gespeicherten Ionen bei tausend Umléufen in der Gréenordnung von
100 km. Im ESR (Experimentier-Speicherring) an der GSI in Darmstadt werden bei
relativistischen Geschwindigkeiten hochgeladene Radionuklide gespeichert [32], die
zuvor durch Fragmentation schwerer Ionen [33] erzeugt wurden. Wird der Speicher-
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Y 7
Electron Cooler
Aviv < 10°

Experimental Storage Ring

ESR

Abbildung 2.5: Experimentier-Speicherring an der GSI. Der Speicherring fiir hochgela-
denen, schwere Ionen wird unter anderem fiir Priazisonsmassenmessungen verwendet (Abb.
aus [31]).

ring im sochronen Modus betrieben, hingt die Periodendauer, die die Tonen fiir einen
Umlauf benétigen, nur noch von ihrem Masse-zu-Ladungs-Verhiltnis ™ ab und nicht
von ihrer individuellen Geschwindigkeit. Schnellere Tonen machen gleichsam einen
Umweg verglichen mit den Bahnen, auf denen langsamere Teilchen gleicher Ladung
und Masse umlaufen. Die Flugzeit der Ionen nach einem Umlauf im Speicherring
wird mittels spezieller Detektoren [34,35] bestimmt. Dabei durchdringen die Ionen
eine diinne Folie, aus der Elektronen freigesetzt werden, die schliellich nachgewiesen
werden. Bei dieser Nachweismethode konnten iiber 1000 Umlédufe beobachtet und
eine Genauigkeit von etwa Aﬁm ~ 1079 erreicht werden. Die kurzlebigsten Nuklide,
die bisher mit dieser Methode am ESR untersucht wurden, hatten eine Halbwertszeit
von Ty, ~ 50ms [36]. Prinzipiell ist diese Methode auf Radionuklide mit Lebens-
dauern im Bereich von us anwendbar.

Eine weitere Moglichkeit, hochgenaue Massenmessungen im Speicherring durch-
zufithren, besteht darin, die Umlauffrequenz der gespeicherten Ionen zu ermitteln.
Hierzu ist es jedoch notwendig, die Tonen zu kiihlen, also allen Teilchen moglichst
die gleiche Geschwindigkeit aufzuzwingen. Dafiir steht in einer Sektion des ESR ein
Elektronenkiihler zur Verfiigung [37] (Abb. 2.5). Der ProzeB des Kiihlens reduziert
die Geschwindigkeitsverteilung auf % ~ 1075 und dauert typischerweise einige Se-
kunden. Der Nachweis der Ionen und die Bestimmung ihrer Umlauffrequenz erfolgt
iiber das periodische Schottky-Rauschen, das die Ionen bei ihrem Umlauf im Ring als
Spiegelladung in einer Abnehmer-Elektrode (Schottky pick-up) influenzieren. Nach
einer Fourier-Transformation dieses Rauschens erhélt man die Umlauffrequenz, da-
mit das Ladungs-zu-Masse-Verhéltnis und schliellich die Masse der gespeicherten
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2.2. Methoden der Massenmessung

Ionen. Da die Schottky-Nachweismethode vollkommen zerstérungsfrei ist im Gegen-
satz zur Flugzeitmessung im isochronen Modus, bei der Umladungsprozesse in der
Folie die Anzahl der Umlaufe beschranken, kann die Dauer fiir die Frequenzmessung
auf mehrere Sekunden ausgedehnt werden. Daher wird eine typische Genauigkeit von
1-1077 < 22 < 5.1077 erreicht [38]. Aufgrund der langen Mef- und Kiihlzeiten,
bleibt diese Methode auf hinreichend langlebige Nuklide (7%, > 5 s) beschrénkt.

modulation demodulation
RF__ mod | |
cyclotron ,-’//\\‘I /_\"\,I ion
demod orbit M U position
| |
RF voltage )..-/\"\ ,-"/\"'.\ ."/:\\'.
(resonant) P time

U= 312w, \,\j,.-"

RF voltage
(non-resonant)
w,.> 32w

RF c

D

S B IER, L
Bt m

Frequenzbeziehung zwischen

FEinhiillende der Ionentrajektorie Tonen-Zyklotronbahn und RF-Feld

&

Abbildung 2.6: Funktionsprinzip eines Radiofrequenz-Transmissionsspektrometers.
Nur wenn die eingestrahlte Radiofrequenz dem n + 1/2-fachen der Zyklotronfrequenz ent-
spricht, heben sich Modulation und Demodulation genau auf, und das Ion kann den letzten
Schlitz passieren (Abb. aus [40]).

Bei einem Radiofrequenz- Transmissionsspektrometer [39] verkniipft man ebenso wie
bei der Speicherring-Massenspektrometrie mit der Schottky-Methode die Bestim-
mung der Masse mit einer Frequenzmessung. MISTRAL bei ISOLDE ist ein Spek-
trometer dieses Typs. Es bestimmt die Zyklotronfrequenz eines Ions in einem homo-
genen, magnetischen Feld [40] (Abb. 2.6). Durch Anlegen eines elektrischen Radiofre-
quenzfeldes wird die kinetische Energie des Tons moduliert. Nur wenn die Frequenz
des RF-Feldes wrr = (n + 1/2)w, ist, heben sich die Modulationen an der RF-
Elektrode gegenseitig auf und die Ionen koénnen den Austrittsschlitz passieren und
auf einem Detektor nachgewiesen werden. Dabei ist n eine beliebige ganze Zahl und
we = ;LB die Frequenz der Zyklotronbewegung, die ein Teilchen mit Ladung ¢ und
Masse m in einem Magnetfeld der Starke B vollfiihrt. Das MISTRAL-Spektrometer
hat ein Auflésungsvermogen von R =~ 500000 und macht im Prinzip Massenmes-
sungen an extrem kurzlebigen Radionukliden moglich. Im Fall von MISTRAL bei
ISOLDE ist die Halbwertszeit der zuginglichen Nuklide durch die Zeit bestimmt,
die fiir das Bereitstellen der Radionuklidionen (/~ 1 ms - 10 ms) benétigt wird.
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Kapitel 3

Penningfallen-
Massenspektrometrie

Bei der Massenmessung in Penningfallen macht man sich wie bei MISTRAL (Kap.
2.2) die Zyklotronbewegung eines Ions im homogenen Magnetfeld zunutze. Statt nur
zweier Umléufe vollfithrt das Ion jedoch je nach Masse und Magnetfeldstéirke mehr
als 10° Umlaufperioden pro Sekunde #hnlich wie bei der Schottky-Massenspektrometrie
im Speicherring. Im Gegensatz zu diesem ist jedoch die Bewegung des lons in ei-
ner Penningfalle auf einen sehr kleinen Raumbereich (< 1mm3) beschrankt. Da
nur in diesem Raumgebiet das elektrische und magnetische Feld kontrolliert wer-
den miissen, ist eine sehr préizise Manipulation der geladenen Teilchen und ein
Auflésungsvermoégen von R > 107 moglich. Die Bandbreite der bisher in Penning-
fallen untersuchten Objekte reicht vom leichtesten, freien, geladenen Elementarteil-
chen, dem Elektron, bis hin zu Protein-Molekiilen, die aus vielen zehntausend Ato-
men bestehen. Im Folgenden wird das Prinzip der Penningfalle beschrieben, einige
Techniken zur Manipulation der gespeicherten Teilchen vorgestellt und schliellich
die Verwendung von Penningfallen als Massenspektrometer erldutert.

3.1 Prinzip der Penningfalle

Eine Penningfalle besteht aus einem starken, homogenen Magnetfeld und aus ei-
nem elektrostatischen Quadrupolfeld geeigneter Orientierung. Solch ein Feld kann
beispielsweise durch Spannungen auf Elektroden erzeugt werden, die die Form von
Rotations-Hyperboloiden aufweisen und den Aquipotentialflichen des Quadrupol-
feldes entsprechen (Abb. 3.1). Der Innendurchmesser der Ringelektrode betrégt 2pq,
und die Endelektroden haben zwischen ihren Scheitelpunkten den Abstand 2zy. Im
folgenden wird das Koordinatensystem so gewahlt, daf§ die z-Achse der gemein-
samen Rotationsachse der Elektroden (Fallenachse) entspricht und der Ursprung
(x,y, z) = 0 sich bei halbem Abstand zwischen den Endelektroden und im Zentrum
der Ringelektrode (Fallenzentrum) befindet.
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\33\\\\\\ Ringelektrode

~
~

Endelektrode

Abbildung 3.1: Hyperbolische Penningfalle. Die Elektroden, die Aquipotentialflichen
des Quadrupolpotentials entsprechen, haben die Form von Rotations-Hyperboloiden.
Die im Fallenvolumen eingezeichneten Linien stellen die Projektion der elektrischen
Aquipotential-Flichen auf die z — z-Ebene dar. Das homogene Magnetfeld ist parallel
zur Rotations-Symmetrieachse (z-Achse) der Falle orientiert.

Damit gilt fiir das elektrische Potential:

o(x,y, 2) (=% —y? +22%) . (3.1)

250+ p5
Die Polaritéit der Spannung U ist so gewéhlt, dafi die Endelektroden (relativ zur
Ringelektrode) dasselbe Ladungsvorzeichen wie das zu speichernde Teilchen haben.
Die aziale Komponente der elektrischen Kraft, die auf das Ion wirkt, ist daher stets
zum Fallenzentrum hin gerichtet. Das Magnetfeld ist parallel zur Fallenachse orien-
tiert
0
B=| 0], (3.2)
B

sodaB die radialen Bewegungskomponenten durch die Lorentzkraft beschréankt wer-
den.

Auf ein Teilchen mit der Ladung ¢ und der Geschwindigkeit ¢ wirken also die Kréfte

. vy B ~ U 2z
FLorentz =dq _UxB und FCoulomb = 5 523 2y . (33)
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Dabei ist U die Spannung zwischen den Endkappen und der Ringelektrode, und B
ist der Betrag der Magnetfeldstiirke. Die Fallengeometrie ist gegeben durch 4d? :=
Pt + 2z2. Fiir ein Teilchen der Masse m und Ladung ¢, auf das die Krifte aus Gl.
(3.3) wirken, gelten folgende Bewegungsgleichungen:

. qUu .
1 _gBy = 4
mi — 5t —¢By 0 (3.4)
. g o
my =5y +qBt = 0 (3.5)
U
ms -+ %22 = 0. (3.6)

Eine detaillierte Herleitung der Losungen dieser Differentialgleichungen und weitere
theoretische Aspekte beziiglich Penningfallen finden sich beispielsweise in [41,42].

Gleichung (3.6) ist von den Gln. (3.4) und (3.5) vollig entkoppelt. Thre Losung liefert
die z-Komponente der Bewegung und stellt eine harmonische Schwingung mit der

axialen Frequenz
qU
L =1 3.7
we =0\ (3.7)

dar. Die Losung der beiden anderen, gekoppelten Differentialgleichungen ergibt die
Projektion der Ionenbewegung auf die radiale Ebene und entspricht einer Zykloiden-
bahn:

p(t) = Ae ™+ 4 Be -t (3.8)

Sie ist die Uberlagerung zweier Kreisbewegungen mit den Umlauffrequenzen w,
(reduzierte Zyklotronfrequenz) und w_ (Magnetronfrequenz):

we  [w? o w?

We w2 w?
[ Y O 1
w 5 1 5 (3.10)
wobei
we=1pB (3.11)
m

die wahre Zyklotronfrequenz ist, mit der ein Teilchen der Masse m und Ladung ¢ in
einem reinen Magnetfeld B umlaufen wiirde. Das elektrische Feld, das fiir den Ein-
schluf in axialer Richtung notwendig ist (2. Term in Gl. (3.6)), iibt jedoch auch eine
radial nach auflen gerichtete Kraft auf das Teilchen aus (jeweils 2. Term in den Gln.
(3.4, 3.5)). Das Magnetfeld hindert das Ion daran, dieser Kraft frei zu folgen, sodaf
beide Felder zusammen das Teilchen zu einer (E X g)—Préizessionsbewegung um das
Fallenzentrum herum veranlassen. Diese als Magnetronbewegung bezeichnete Kom-
ponente ist der eigentlichen Zyklotronbewegung iiberlagert (siehe Gl. 3.8). Da beide
denselben Drehsinn haben, ist die Zyklotronfrequenz um den Betrag der Magnetron-
frequenz reduziert. Die Magnetronbewegung ist die einzige Bewegungskomponente,
die nicht stabil ist. Sie ist vielmehr charakterisiert durch das indifferente Gleichge-
wicht zwischen nach auflen gerichteter, elektrischer Kraft und nach innen gerichteter
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Lorentzkraft, die auf die Magnetronkomponente der Geschwindigkeit wirkt. Nur falls
keine dissipativen Kréfte auf die Ionenbewegung wirken, die die Geschwindigkeit re-
duzieren, bleibt dieses Gleichgewicht erhalten und die Magnetronbahn geschlossen.

Aus den Gln. (3.7), (3.9) und (3.10) kénnen folgende wichtigen Beziehungen fiir die
Eigenfrequenzen hergeleitet werden:

We = Wy +w_ und W =w? +wl+w . (3.12)

c =

Abbildung 3.2 stellt schematisch die Bewegung eines lons in einer Penningfalle als
Uberlagerung aus den drei Eigenbewegungen dar.

cyclotron motion

magnetron motion

Abbildung 3.2: Schematische Darstellung der charakteristischen Bewegung eines Ions
in einer Penningfalle. Die Bewegung setzt sich zusammen aus einer harmonischen Schwin-
gung parallel zur z-Achse, einer schnellen, reduzierte Zyklotronbewegung in der radialen
Ebene und einer langsamen, azimutale Prizession um das Fallenzentrum, die Magnetron-
bewegung.

Fiir solch eine stabile, geschlossene Bewegung mufl der Term unter der Wurzel in den
Gln. (3.9) und (3.10) positiv sein. Damit erhélt man folgendes Stabilitdtskriterium:

(3.7),(3.11) o2t
2 2 AN 4q
Oft werden die Parameter so gewéhlt, dafl sogar
q 2U
4 3.14
m > B2d? ( )
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Kapitel 3. Penningfallen-Massenspektrometrie

gilt, die Falle also weit im stabilen Bereich betrieben wird. In diesem Fall gelten
zusétzlich noch folgende Beziehungen fiir die Eigenfrequenzen:

wQ_U

z

2wC_Bid2'

oK w, Kwy = w;xw, und w_ = (3.15)

Die Bewegung eines einfach geladenen Ions der Masse m = 240 u in der SHIPTRAP-
Penningfalle (siehe Kap. 5) mit den typischen Parametern d = 27 mm, B =7 T und

U = 15 V ist durch folgende Eigenfrequenzen charakterisiert (v; = 5):

v. =234 Hz, v,=14,5kHz und v, =447 kHz . (3.16)

Mit den obigen Gleichungen kann die ungestorte Bewegung eines einzelnen Teilchens
in einer idealen Penningfalle beschrieben werden. Die Eigenbewegungen sind vollig
voneinander entkoppelt und ihre Frequenzen héngen nur von der Fallengréfie, den
Feldern und der Masse und Ladung des Teilchens ab, nicht jedoch von dufleren Ein-
fliilssen oder den Amplituden der Eigenbewegungen. "Ideal” bezieht sich in diesem
Zusammenhang auf die Homogenitdat des Magnetfeldes, auf die Form des elektri-
schen Quadrupolfeldes, und auf die Ausrichtung der beiden Felder relativ zueinan-
der. In der Realitdt lassen sich Abweichungen von der idealen Feldform natiirlich
nicht vermeiden. Das fiihrt im allgemeinen zu einer schwachen Kopplung der Eigen-
bewegungen untereinander und zu einer Anderung ihrer Frequenzen [43].

Die Homogenitéit des Magnetfeldes im Fallenzentrum kann durch die Anwesenheit
der Fallenelektroden, Halterungen, elektrischer Leitungen und der Vakuumkammer
gestort werden, da die magnetische Suszeptibilitdt der verwendeten Materialien
natiirlich von Null verschieden ist. Um die Stérung der Magnetfeldes zu minimieren
ist bei der Konstruktion der Fallen auf die Verwendung von moglichst wenig Material
zu achten, das dariiberhinaus eine moglichst geringe Suszeptibilitéit aufweisen sollte.
Durch zylindersymmetrische Anordnung und durch Benutzung sehr reiner Mate-
rialien, bei denen sich die magnetische Suszeptibilitidt iiber das gesamte Volumen
der entsprechenden Objekte nur wenig dndert, kann trotz unvermeidlicher, kleiner
Magnetfelddnderungen die Homogenitat des Magnetfeldes dennoch aufrechterhalten
werden.

Zur Erzeugung eines elektrischen Feldes, das der idealen Quadrupolform sehr nahe
kommt, gibt es zwei verschiedene Méglichkeiten. Beim Konzept der hyperbolischen
Penningfalle werden die Elektroden so geformt und angeordnet, daB sie Aquipoten-
tialflichen des gewiinschten Feldes entsprechen. Die Elektroden haben die Form von
Rotationshyperboloiden. Die endliche Ausdehnung der Elektroden und die Locher
in den Endkappen, die fiir den Transport der Ionen in die Falle und aus ihr her-
aus notig sind, fiihren zu kleinen Abweichungen von der idealen Feldform. Mittels
Korrekturelektroden geeigneter Form, an denen entsprechende Potentiale angelegt
werden, konnen diese Abweichungen weitgehend kompensiert werden.

Eine weitere Moglichkeit, ein Quadrupolpotential zu formen, besteht darin, verschie-
dene Felder so zu iiberlagern, dafl sich in einem gewissen Raumbereich das gewiinsch-
te Feld als deren Superposition ergibt. In einer zylindrischen Penningfalle, die aus
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3.1. Prinzip der Penningfalle

einem Satz kollinear angeordneter Hohlzylinder besteht, kann ein solches Superpo-
sitionsfeld erzeugt werden. Im Gegensatz zur hyperbolischen Falle, mit der man nur
quadrupolférmige Felder erzeugen kann, da der Potentialverlauf der Elektrodenform
folgen muf, kann in einer zylindrischen Falle die Form des Potentials allein durch
andern der einzelnen Zylinderspannungen geédndert werden. Je grofler die Anzahl
der Zylinder ist, desto vielfaltiger sind die Méglichkeiten, komplexe Potentialformen
zu schaffen.

Abbildung 3.3: Vergleich einer zylindrischen mit einer hyperbolischen Fallenkonfigu-
ration. Die jeweils im Fallenvolumen eingezeichneten Linien stellen die Projektion der
Aquipotentialflichen auf die p — z-Ebene dar. Bei geeigneter Wahl der Korrekturspannun-
gen Ucorri erzeugt die zylindrische Konfiguration (rechts) im Bereich des Fallenzentrums
einen Potentialverlauf, der nahezu identisch mit dem ideal harmonischen (links) ist. Ein
quantitativer Vergleich der beiden Felder findet sich in Kap. 5.

In Abb. 3.3 sind Quadrupol-Potentiale dargestellt, wie sie von einer hyperbolischen
und einer zylindrischen Falle erzeugt werden. Im Falle der hyperbolischen Geome-
trie hat das Feld im gesamten Raumbereich, der von den Elektroden eingeschlossen
wird, die gewiinschte Form. Dagegen kann ein durch Superposition erzeugtes Feld
schon prinzipiell nicht perfekt sein. Auch bei geeigneter Wahl der Zylinderléngen und
-spannungen kann man nur innerhalb eines begrenzten Bereichs um das Fallenzen-
trum herum der idealen Feldform nahe kommen. Die Griéfle dieses Bereichs und die
Genauigkeit, mit der dort ein harmonischer Feldverlauf erzeugt werden kann, werden
in Kap. 5 am Beispiel der SHIPTRAP-Reinigungsfalle quantitativ diskutiert.

Speziell fiir Anwendungen, die eine ideale Feldform iiber ausgedehnte, dicht an die
Fallenelektroden heranreichende Raumgebiete erfordern, werden hyperbolische Fal-
len bevorzugt. Um das Feld nicht zu sehr zu storen, diirfen jedoch die Locher in
den Endkappen, durch die die Ionen in die Falle hinein- und wieder herausgelangen,
nicht zu grof§ sein. Im Vergleich dazu stellt eine zylindrische Falle, bedingt durch
ihre Bauart, eine sehr offene Struktur dar. Das ist vorteilhaft fiir das Evakuieren
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Kapitel 3. Penningfallen-Massenspektrometrie

des Fallenvolumens, um die erforderlichen niedrigen Restgas-Driicke zu erreichen.
Auflerdem ist bei einer Falle mit groffem Eintrittsloch die Akzeptanz hoher. Falls
Einfangeffizienz und grofles Speichervolumen wichtiger sind als ein ausgedehntes,
ideales Quadrupolfeld, empfiehlt sich also die Verwendung zylindrischer Penningfal-
len. Bei ISOLTRAP (Kap. 4) und bei SHIPTRAP (Kap. 5) werden sowohl zylindri-
sche als auch hyperbolische Penningfallen fiir verschiedene Anwendungen eingesetzt.
Ihre besonderen Eigenschaften und Vorziige ebenso wie die Verringerung und Kom-
pensation von Fallenfehlern werden in jenen Kapiteln detailliert erldutert.

3.2 Anregung der Ionenbewegung mittels elektri-
scher Wechselfelder

Eine weiterer Vorzug von Penningfallen besteht neben der Speicherung von Ionen in
der Moglichkeit, diese auf gezielte und préazise Weise zu manipulieren. Im Folgenden
werden einige Methoden beschrieben, die die Beeinflussung der Ionenbewegung in ei-
ner Penningfalle erlauben. Dabei bleibt die Auswahl auf jene Techniken beschrankt,
die bei den Messungen, die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrt wurden, Anwen-
dung fanden.

Man kann jede einzelne Eigenbewegung durch Anlegen eines geeigneten elektrischen
Wechselfeldes beeinflussen. So kann ein Sinus-Signal der Frequenz v = 5=, das an
eine der Endkappen angelegt wird, die axiale Schwingung des Ions verstédrken. Zum
Anregen der Magnetron- oder der reduzierten Zyklotronbewegung benotigt man eine
radiale Unterteilung der Ringelektrode. Legt man an ein Segment ein Sinus-Signal
und an das gegeniiberliegende das invertierte Signal an (Abb. 3.4, links), so kann man
durch Einstellen der jeweiligen Frequenz eine der beiden radialen Bewegungsanteile
antreiben. Diese Art der Anregung wird dipolartig genannt, da der Dipol-Term den
fithrenden Beitrag in der Multipolentwicklung des Wechselfeldes darstellt. Entge-
gengesetzte Phasen an gegeniiberliegenden Segmente anzulegen hat gegeniiber einer
monopolaren Anregung den Vorteil, dafl im Fallenzentrum ein zeitlich konstantes
Potential und Kréftefreiheit herrscht.

Fiir eine radiale, quadrupolartige Anregung muf} die Ringelektrode in vier Segmente
unterteilt sein. Dieselbe Phase des Signals wird dabei an je zwei gegeniiberliegenden
Segmente angelegt (Abb. 3.4, rechts). Mit diesem Wechselfeld kann ebenfalls eine
radiale Eigenbewegung angetrieben werden, indem man das Doppelte der jeweiligen
Frequenz anlegt.

AuBlerdem konnen mit Hilfe der azimutalen Quadrupol-Anregung die beiden radia-
len Bewegungskomponenten aneinander gekoppelt werden. Dazu mufl die Frequenz
des eingestrahlten Signals gleich der Summe der beiden Eigenfrequenzen sein. Eine
Kopplung von zwei Freiheitsgraden erlaubt es beispielsweise, Energie aus dem &ufle-
ren Feld in beide Eigenbewegungen gleichzeitig zu iibertragen. Da fiir die Summen-
frequenz wy +w_ = w. = ;L B gilt, ist dieser Vorgang massenselektiv. Diese Moglich-
keit, die Energie im radialen Freiheitsgrad auf gezielte Weise und ausschliefflich fiir
Ionen einer bestimmten Sorte zu manipulieren, findet Anwendung beim massenselek-
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Abbildung 3.4: Anregung der radialen Tonenbewegung mit Hilfe elektrischer Wechsel-
felder. Die Zeichnung stellt einen radialen Querschnitt durch die Ringelektrode der Pen-
ningfalle dar. An die einzelnen Segmente werden die um 180¢ verschiedenen Phasen eines
Radiofrequenzsignals (RFy und RF_) angelegt. Dadurch ergeben sich in der Nihe des
Fallenzentrums (p = 0) ein dipolférmiges (links) beziehungsweise ein quadrupolférmiges
Wechselfeld (rechts).

tiven Puffergas-Kiihlen und bei der Bestimmung der Zyklotronfrequenz mittels der
Flugzeitmethode. Beide Verfahren finden bei den Massenmessungen an ISOLTRAP
Anwendung und bilden die konzeptionelle Grundlage, auf welche die Penningfallen
von SHIPTRAP hin ausgelegt worden sind.

3.3 Massenselektives Puffergas-Kiihlen

Die Verschiebung der charakteristischen Frequenzen aufgrund von Fallenfehlern ist
in erster Ordnung proportional zum Quadrat der Amplitude bzw. der Radien der
Eigenbewegungen [46]. Neben der Minimierung von Fallenfehlern ist also auch die
Beschrankung der Ionenbewegung auf kleine Volumina eine geeignete Mafinahme,
um systematische Fehler zu reduzieren. Auflerdem sind fiir die prézise Manipula-
tion der Ionenbewegung sehr kleine Radien und Amplituden eine wiinschenswerte
Ausgangsbasis. Jeder gewiinschte Zustand kann dann durch eine Dipolanregung der
jeweiligen Figenbewegung erreicht werden. Um solche Voraussetzungen zu erreichen,
mufl man sowohl die Bewegungsenergie der Ionen verringern, als auch die Breite der
statistischen Energieverteilung (Temperatur) minimieren.

Puffergas, das in die Falle eingelassen wird, stellt ein mégliches Medium dar, an das

die Ionen Bewegungsenergie abgeben konnen. Die Teilchen werden gekiihlt, indem

sie durch vielfache Stofle ihre Bewegungsenergie der Temperatur des Puffergases

angleichen. Das bedeutet eine Verringerung der axialen Schwingungsamplitude und

eine Reduktion des Zyklotronradius. Fiir den Magnetron-Freiheitsgrad bedeutet die

Dissipation jedoch eine Vergréflerung des Radius. Die Magnetronbahn ist r[;ur dann
—

geschlossen, wenn sich die nach auflen gerichtete, elektrische Kraft ]ﬁ |= §zp— und

die nach innen gerichtete Lorentzkraft |ﬁ |= v_B, die auf die Magnetronkomponen-
te der Geschwindigkeit v_ = p_w_ wirkt, gegenseitig aufheben. Wird jedoch die
Geschwindigkeit beispielsweise durch Stofle verringert (in diesem Fall gilt die Be-
ziehung v_ = p_w_ nicht mehr), unterliegt die riicktreibende Lorentzkraft und das
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Kapitel 3. Penningfallen-Massenspektrometrie

Mit Puffergas
Mit Puffergas und azimutalem Quadrupolfeld

Abbildung 3.5: Radiale Bewegungskomponenten beim massenselektiven Puffergas-
Kiihlen. In dieser Darstellung beginnt die Ionenbewegung am durch den Pfeil gekenn-
zeichneten Punkt und verlduft sowohl hinsichtlich ihrer Magnetron- als auch ihrer Zyklo-
tronkomponente gegen den Uhrzeigersinn. Im Puffergas wird der Zyklotronradius schnell
verringert, wihrend sich der Magnetronradius langsam aufweitet. Durch Einstrahlen eines
Quadrupol-Wechselfeldes mit der Frequenz v, = % werden die Freiheitsgrade anein-
ander gekoppelt, was ein gleichzeitiges Kiihlen und massenselektives Zentrieren ermoglicht.
Das Kreuz markiert des Fallenzentrum und der gestrichelte Kreis gibt jeweils den anfing-

lichen Magnetronradius an (Abb. aus [47]).

Ion wird immer weiter nach auflen getragen. Jeder dissipative Prozef§ vergroflert also
den Magnetronradius und fiihrt schliellich zum Verlust der Ionen.

Da der Kiihleffekt bei hoheren Geschwindigkeiten stérker ist, schrumpft der Zy-
klotronradius sehr viel schneller als sich der Magnetronradius aufweitet (Abb. 3.5,
links). Durch Einstrahlen eines azimutalen Quadrupol-Wechselfeldes der Summen-
frequenz v = % erreicht man eine Kopplung der beiden Freiheitsgrade anein-
ander. Das bedeutet, dafl beide Eigenbewegungen gleichzeitig Energie aus dem Ra-
diofrequenzfeld aufnehmen. Der Radius der Magnetronbewegung wird dadurch ver-
ringert, wihrend die Zyklotronbewegung lediglich ldnger gekiihlt werden mufl (Abb.
3.5, rechts). Die axiale Schwingung, die von der Anregung nicht beeinflufit wird,
wird ebenfalls durch die Stofle mit den Puffergasatomen geddmpft. Durch die Kom-
bination von Puffergas und radialer Quadrupolanregung kann man also ein Kiihlen
und Zentrieren in allen drei Freiheitsgraden gleichzeitig erreichen.

Dariiberhinaus ist dieser Prozel massenselektiv, da die Summenfrequenz genau der
wahren Zyklotronfrequenz v, = % entspricht. Befinden sich Ionen verschiedener
Spezies in der Falle, kann man mittels des massenselektiven Puffergas-Kiihlens ge-
zielt die gewiinschte Ionensorte zentrieren, wahrend alle iibrigen der Aufweitung
ihrer Magnetronradien zum Opfer fallen. Am Ende des Kiihlvorgangs befinden sich

nur noch Ionen mit gleicher Masse (Am—m < 107%) und schmaler Energieverteilung
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(AE < 50 meV) im Zentrum der Falle. Sowohl die Beseitigung fremder Ionensorten
als auch eine geringe Temperatur sind wichtige Voraussetzungen fiir eine prézise
Massenmessung.

Das Einlassen von Gas in eine Penningfalle kann die maximal erreichbare Speicher-
zeit drastisch reduzieren. Im allgemeinen haben die Ionen die Moglichkeit, Elek-
tronen aus den Hiillen der Gasatome einzufangen, wodurch ihr Ladungszustand
verringert wiirde. Falls sie dabei neutralisiert werden, gehen sie natiirlich den Spei-
cherpotentialen der Falle verloren. Als Puffergas werden Edelgase verwendet, weil
diese Elemente chemisch inert sind und hohe Ionisationsenergien aufweisen. Damit
kann gewéhrleistet werden, dafl die Ionen zumindest einfach positiv geladen bleiben
und keine chemischen Verbindungen eingehen. Da jedes vorhandene Fremdatom oder
-molekiil eine mogliche Ursache fiir den Verlust der zu untersuchenden Ionen dar-
stellt, ist auf einen sehr hohen Reinheitsgrad des eingelassenen Edelgases zu achten.

Da der gewollte Prozel des Kiihlens auf vielfacher Streuung der Ionen an den Ato-
men des Puffergases beruht, ist die freie Bewegung der Ionen gestort. Stoit ein Ion
bei seinem periodischen Umlaufen mit einem Atom zusammen, wird seine Bahn und
damit die Periodendauer fiir diesen speziellen Umlauf veréndert. Bei hdufigen St68en
ist die Periodendauer statistischen Schwankungen unterworfen. Eine Resonanzfre-
quenz, die nur iiber viele Perioden gemessen werden kann, wird dadurch verbreitert.
Daher ist das Auflésungsvermdogen einer gasgefiillten Penningfalle prinzipiell geringer
als das einer Falle im Ultrahochvakuum, in der sich die Ionen ungehindert bewegen
konnen.

3.4 Bestimmung der Zyklotronfrequenz mittels der
Flugzeitmethode

Fiir die Messungen, die im Rahmen dieser Arbeit bei ISOLTRAP durchgefiihrt wur-
den, erfolgte die Bestimmung der Zyklotronfrequenz der Radionuklid-Ionen unter
Verwendung der Flugzeitmethode. Dieses Verfahren wird auch bei den Massenmes-
sungen, die in Zukunft an SHIPTRAP erfolgen werden, Anwendung finden. Im fol-
genden wird das Prinzip, das der Flugzeitmethode zugrundeliegt, und ein typischer
Mefverlauf, der zur Bestimmung der Masse eines Radionuklids fiihrt, vorgestellt.
Aulerdem wird die erreichbare Auflésung und Genauigkeit detailliert diskutiert.

Grundlage

Ein Ion der Ladung ¢, das auf einer Kreisbahn mit Radius p und der Frequenz w

umlauft, stellt einen Kreistrom
w

I =q— 3.17
q 5 ( )
dar. Dieser erzeugt ein magnetisches Dipolmoment

—

ji=1-f, (3.18)

22



Kapitel 3. Penningfallen-Massenspektrometrie

wobei f der Normalenvektor der Fliche F' = 7p? ist, die vom Kreisstrom einge-
schlossenen wird. f und /i sind antiparallel zum Magnetfeld orientiert (siehe Abb.
3.6).

AAAAE»AAAA

Abbildung 3.6: Magnetisches Dipolmoment der Zyklotronbahn eines Ions im Magnet-
feld. Die Lorentzkraft Fj, = qu X B zwingt das Ion auf eine Zyklotronbahn. Der Drehsinn
des durch die Kreisbewegung vermittelten Stroms [ ist antiparallel zum Magnetfeld ori-
entiert. Daher ist auch das durch den Strom induzierte magnetische Moment (i dem Feld
entgegengerichtet. Der Zustand antiparalleler Ausrichtung eines magnetischen Dipolmo-
ments in einem Magnetfeld entspricht minimaler, potentieller Energie (Gl. (3.19)).

Fiir die potentielle Energie eines magnetischen Momentes in einem Magnetfeld gilt
allgemein:
Eyot = —fi- B . (3.19)

Im speziellen Fall eines Ions in einer Penningfalle entspricht dies seiner radialen
Bewegungsenergie

1
Fraqg = uB = §qu2B : (3.20)

Wenn das Ion das Magnetfeld verlafit, muf sich diese Energie verringern, also in eine
andere Energieform umwandeln. Beim Durchlaufen des inhomogenen Randbereichs
des Magnetfeldes wirkt auf das magnetische Moment des Kreisstromes eine Kraft

F=j-V Bl . (3.21)

Die Hauptkomponente der Kraft weist in Richtung der positiven z-Achse. Beim
Verlassen des magnetischen Feldes wird also die Bewegungsenergie aus dem radialen
Freiheitsgrad in Bewegungsenergie des axialen Freiheitsgrades umgewandelt. Die-
se Tatsache macht man sich bei der Bestimmung der Zyklotronfrequenz mittels
der Flugzeit-Methode (Time-of-Flight- oder TOF-Methode) [48,49] zunutze. Hierbei
wird die Flugzeit der Ionen nach ihrem Ausschufl aus der Falle bis zum Nachweis
auf einem Detektor, der sich auflerhalb des Magnetfeldes auf der z-Achse befin-
det, gemessen. Aufgrund der oben erwdhnten Energie-Konversion ist die gemesse-
ne Flugzeit abhingig von der radialen Energickomponente, die die Ionen kurz vor
ihrem Ausschufl besaflen. Eine Moglichkeit, die radiale Energie auf gezielte Weise
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und massenselektiv zu manipulieren, ist die in Abschnitt 3.2 erlduterte azimutale
Quadrupol-Anregung mit der Frequenz v..

Im folgenden wird der Spezialfall diskutiert, in dem bei resonanter Anregung (vrp =
v.) die vollstandige Konversion einer reinen Magnetronbewegung (p_ = ppax und
p+ = 0) in eine reine, reduzierte Zyklotronbewegung mit demselben Radius (p— =0
und py = pmax) vollzogen wird. Fiir solch eine Konversion gilt zwischen der erfor-
derlichen Anregungsdauer T,y und der Amplitude Vgyp folgende Beziehung [50]:
m_pg

Tonvzi - W- =B
K q2VRF(w+ w-)m

2
Po Wy — W-
—_— 3.22
2‘/RF We " ( )

Falls ldanger angeregt wird, wird die Konversion wieder riickgéngig gemacht, bis
schlieflich nach einer Anregungsdauer von Trr = 2 - Tkony die Zyklotronbewegung
wieder vollstdndig in eine reine Magnetronbewegung zuriickgefiihrt ist. Die Kopp-
lung der beiden radialen Bewegungen 148t sich mit zwei gekoppelten Pendeln verglei-
chen, bei denen ebenfalls die jeweiligen Bewegungsamplituden periodisch variieren.

Die Konversion zwischen reinen Eigenbewegungen ist interessant, da sich das Ion
sowohl vor als auch nach der Anregung auf derselben Trajektorie befindet. Die po-
tentielle Energie

E(p)]omo = L2 2 (3.23)

A2 " max

ist also in beiden Féllen gleich. Lediglich die radiale, kinetische Energie muf} sich
beim Ubergang von der langsamen Magnetron- in die schnelle Zyklotronbewegung
andern. Die Energiedifferenz zwischen reiner Magnetron- und reiner Zyklotronbewe-
gung betrigt (vgl. Gl. 3.20)

1
AFBpq=pB—p-B = §quI2naX(w+ —w_). (3.24)

Aus einem Wechselfeld, das fiir die Zeit Trr mit konstanter Amplitude Vi einge-
strahlt wird, wird abhéngig von seiner Frequenz vgr folgende Energie in die Ionen-
bewegung transferiert [50]:

2v2 2 Ton 2 T
AE, (wpp) = T80 50 <”§ kr) (3.25)
2mp (Wi — w-) )
Dabei ist
1 2 2
wy = W(%_WRF) + (1) Ticony )? - (3.26)

In Abb. 3.7 ist die Anderung der radialen Energie als Funktion der Frequenz des ein-
gestrahlten Quadrupol-Wechselfeldes fiir verschiedene Anregungszeiten dargestellt.
Wie erwartet wird die maximale, radiale Energie bei voller Konversion (wrp = w,
und Trr = Tkony) aufgenommen. Fiir die Breite des Hauptmaximums bei voller
Konversion gilt [50]:

0,8

RF

Av(FWHM) ~ (3.27)
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AE,

Abbildung 3.7: Energieaufnahme bei radialer Quadrupolanregung. Bei der Konversion
von Magnetron- in Zyklotronbewegung wird je nach Dauer und Frequenz der Anregung
eine unterschiedliche Menge an Energie aus dem Wechselfeld entnommen. Dargestellt sind
Energieabsorptions-Spektren fiir drei verschieden Anregungszeiten Trr, also fiir verschie-
dene Konversionsstadien. Sowohl die Breite der Resonanzmaxima als auch die Abstéande
zwischen diesen ist in erster Naherung umgekehrt proportional zur Anregungszeit Tgrr.
Die einzelnen Graphen sind jeweils auf die maximal {ibertragene Energie normiert, sodafl
ein direkter Vergleich moglich ist.

Sie ist ausschlaggebend fiir das Auflésungsvermogen, das mit der TOF-Methode
erreicht werden kann.

Nach Einstrahlen des Quadrupol-Wechselfeldes setzt sich die Gesamtenergie eines
Ions in der Falle (z = z) zusammen aus der radialen, kinetischen Energie, der
potentiellen Energie und der Energie der axialen Schwingung:

U m
Ey = plwnr) B(20) = L s+ 59207 (3.28)

Beim Verlassen des Magnetfeldes findet die oben geschilderte Umwandlung von ra-
dialer, kinetischer Energie in axiale, kinetische Energie statt:

Bian(2) = Bo — qV(2) — ji(wre) B(2) (3.29)

Dabei ist V(z) das elektrische Potential, das die Ionen entlang der z-Achse aus der
Falle fithrt, und B(z) das entlang dieser Achse stetig abnehmende Magnetfeld.

Die Flugzeit ist schliellich das Wegintegral des Kehrwertes der Geschwindigkeit der
Ionen entlang ihrer Trajektorie zwischen Fallenzentrum (zp) und Detektorposition

(21):

dz

T(w = /Z1 dt =~ -
( RF) 20 20 U(WRF)

m

/zol \/Q[EO —q-V(z) — plwrr) - B(2)]
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3.4. Bestimmung der Zyklotronfrequenz mittels der Flugzeitmethode

Tragt man die Flugzeit als Funktion der Frequenz des zuvor eingestrahlten Quadru-
polsignals auf, erhélt man das theoretische Flugzeitspektrum.

Je grofler die Radialenergie im Verhéltnis zu den anderen Energiebeitriagen ist, die
nicht von der Anregungsfrequenz abhéngen, umso grofier ist der Flugzeiteffekt. Dies
ist der Kontrast des Flugzeitspektrums, also die relative Differenz der Flugzeiten fiir
nicht-resonante und resonante Anregung

T(przzwc) — T(WRF = wc)
T(przzwc)

TOF — Effekt = (3.31)

Experimentelle Bestimmung eines Flugzeitspektrums

Im folgenden wird ein typischer Mefiverlauf vorgestellt, der zu einem experimen-
tellen Flugzeitspektrum fithrt. Zunéchst wird die Penningfalle mit einem gekiihl-
ten Ionenensemble geladen, bei dem alle Radien bzw. Amplituden sehr klein sind
(p. = p— = py = 0). Danach wird die Magnetronbewegung durch Einstrahlen eines
dipolformigen Wechselfeldes der Frequenz v_ angeregt, bis deren Radius pyax ent-
spricht. Hierfiir ist eine genaue Kenntnis der Ionenmasse nicht notwendig (siehe GI.
(3.15)). Diese reine Magnetronbewegung ist der Ausgangspunkt fiir die Quadrupol-
anregung, die im resonanten Fall (vgp = v.) zur vollstandigen Konversion in eine
reine Zyklotronbewegung fiithrt. Auch fiir die richtige Wahl der Anregungsdauer ist
eine genaue Kenntnis der Ionenmasse nicht nétig. Denn bei typischen Fallenpara-
metern (Gl. (3.16)) ist w. ~ w, — w_, weshalb in guter Naherung (siehe Gl. (3.22))

2

Po
T onv — B 3.32
K War (3:32)

gilt.

Nach der Quadrupolanregung werden die Ionen aus der Falle extrahiert, indem die
Spannung auf der entsprechenden Endelektrode heruntergeschaltet wird. Mit Hilfe
elektrischer Felder werden sie aus dem Magnetfeld zu einem Ionendetektor gefiihrt.
Mit der Erfassung der mittleren Flugzeit in Abhéngigkeit von der Frequenz der zuvor
durchgefiihrten Quadrupolanregung ist ein Mef$zyklus abgeschlossen. Um einen Fre-
quenzscan zu erhalten, wird dieser Zyklus fiir alle Frequenz-Stiitzpunkte wiederholt,
aus denen das Flugzeitspektrum bestehen soll.

In Abb. 3.8 ist ein Flugzeitspektrum dargestellt, das mit der ISOLTRAP-Prézisi-
onsfalle fiir stabile 33Cs*-Ionen aufgenommen wurde. Die Ionen werden mit einer
vergleichsweise hohen Rate von einer Test-Ionenquelle bereitgestellt. Zum gesam-
ten Spektrum tragen 52 Frequenzscans bei, in denen insgesamt etwa 21 000 Teil-
chen enthalten sind. Das Spektrum besteht aus 41 Frequenz-Stiitzpunkten, zu deren
Flugzeitbestimmung jeweils durchschnittlich 517 nachgewiesene lonen beitragen. In
Abb. 3.9 ist die Verteilung der nachgewiesenen Ionen als Funktion ihrer Flugzeit fiir
zwei spezielle Frequenzen dargestellt, die in Abb. 3.8 als gefiillte Kreise hervorgeho-
ben sind. Wie erwartet erreichen die Ionen, die zuvor resonant angeregt wurden, den
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Kapitel 3. Penningfallen-Massenspektrometrie

off-resonant Excitation
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Abbildung 3.8: Flugzeitspektrum fiir 1*3Cs*-Ionen. Die Flugzeit der Ionen ist als Funk-
tion der Frequenz, mit der sie zuvor in der Falle angeregt wurden, aufgetragen. Zusétzlich
ist die theoretisch erwartete Linienform (durchgezogenen Kurve), die an die Datenpunkte
angepafit wurde, eingezeichnet. Das Minimum liegt genau bei der wahren Zyklotronfre-

quenz v, = %. Fiir weitere Erlduterungen siehe Text.

Detektor deutlich frither als die nicht angeregten. Die Differenz betrégt hier etwa
150 ps und der TOF-Effekt 40 %.

Neben den experimentell bestimmten Flugzeiten und deren Fehler ist die theore-
tisch erwartete Linienform (durchgezogenen Kurve) geméfl Gl. (3.30) eingezeichnet.
Sie wurde fiir die bei dieser Messung eingestellten elektrischen Felder, fiir den Ma-
gnetfeldverlauf und fiir die verwendete Anregungsdauer errechnet und schliellich
an die Datenpunkte angepaft. Die theoretisch erwartete Linienform beschreibt die
Messung sehr gut (reduziertes x? ~ 1). Die Breite des Hauptminimums ebenso wie
die Positionen und die Breiten der Nebenminima kénnen gut wiedergegeben wer-
den. Als Resultat dieser Anpassung erhélt man unter Anderem auch die Lage des
Hauptminimums und damit die wahre Zyklotronfrequenz der Ionen.

Um nun von der Zyklotronfrequenz eines Ions auf dessen Masse schlieflen zu konnen,
muf} dessen Ladungszustand und die Starke des Magnetfeldes bekannt sein. Wenn
der Frequenzmessung der Prozefl des Puffergas-Kiihlens vorausgegangen ist, ist der
Ladungszustand des Ions einfach positiv. Die genaueste Methode, eine Magnet-
feldstdrke zu ermitteln, besteht im Messen der Zyklotronfrequenz eines Teilchens
mit bekannter Masse und Ladung. Neben der Prézision dieses Verfahrens besteht
ein weiterer Vorteil darin, daf die Zyklotronfrequenz des Referenz-Ions vges exakt auf
dieselbe Weise und am selben Ort gemessen werden kann wie die des Radionuklid-
Ions vRaq. Aus dem Verhiltnis der Zyklotronfrequenzen r = vret/VRaq, die jeweils
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Abbildung 3.9: Flugzeitverteilung fiir resonante und nicht-resonante Anregung. Fiir
zwei verschiedenen Anregungsfrequenzen ist die Anzahl der auf dem Detektor nachgewie-
senen Ionen als Funktion des Zeitpunktes ihrer Ankunft dargestellt. Das im oberen Teilbild
dargestellte Signal erhélt man bei resonanter Anregung, wihrend die Ionen der unten dar-
gestellten Verteilung keine Radialenergie aus dem Quadrupol-Wechselfeld aufgenommen
haben. Der Unterschied in der Flugzeit betrigt ATOF = 150us. Die Genauigkeit, mit
der durch Anpassung einer Gauf-Funktion der Mittelwert der Flugzeit bestimmt wer-
den kann, hingt hauptséchlich von der Breite der Verteilung ¢ und der Gesamtzahl der
nachgewiesenen Ionen N ab (siehe Gln. (3.34, 3.35)).

fiir einfach positiv geladene Ionen gemessen wurden, kann die atomare Masse, also
die Masse des neutralen Radionuklid-Atoms mRg.q, wie folgt ermittelt werden:

MRad = T * (MRet — Me) + Me . (3.33)

Dabei sind mger die atomare Masse des Referenznuklids und m,. die Masse des Elek-
trons. Die Bindungsenergie des duflersten Elektrons, die in der Gréflenordnung von
einigen eV liegt, wird in Gl. 3.33 nicht beriicksichtigt. Sie ist vernachlissigbar ge-
ring im Vergleich zur Genauigkeit, mit der die Masse von Radionukliden mittels
Penningfallen bestimmt werden kann. Je nach der zur Verfiigung stehenden, gesam-
ten Teilchenzahl und der Masse der Nuklide konnen absolute Genauigkeiten von
typischerweise 1keV < Am < 100keV erreicht werden. Die Ungenauigkeit der Mas-
senbestimmung setzt sich aus verschiedenen Beitrigen zusammen, die im folgenden
Abschnitt besprochen werden.

Aufl6sung und Genauigkeit
Um Ionen verschiedener Masse mittels der Flugzeitmethode unterscheiden zu konnen,
muf} die Differenz ihrer Zyklotronfrequenzen grofler als die Breite des Hauptmini-

mums im Flugzeit-Spektrum sein. Ein Maf hierfiir ist die Halbwertsbreite Av(FWHM)
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(Full Width at Half Maximum). Sie hangt bei gegebenen Extraktions-Spannungen
und Magnetfeldverlauf von der Breite des Hauptmaximums des Energieabsorptions-
Spektrums ab, welche ihrerseits umgekehrt proportional zur Anregungszeit ist (siehe
Gl. (3.27)). Das Auflésungsvermogen R = o Wird also mit wachsender An-
regungsdauer immer hoher. Im oben diskutierten Beispiel, bei dem die Anregungszeit

Trr = 900 ms betrug, wird ein Auflosungsvermégen von R ~ 500000 erreicht.

Die Ungenauigkeit bei der Bestimmung der Lage des Hauptminimums % ist in der

Regel sehr viel kleiner als die relative Resonanzbreite M. Sie héngt unter
der Voraussetzung, dafl die Anpassung an die Datenpunkte gelingt, von der jewei-
ligen Genauigkeit der einzelnen Flugzeitbestimmungen ATOF und von der Anzahl
der Mefpunkte im Scanbereich ab. Der Scanbereich sollte so gewéhlt werden, dafl
das Hauptminimum etwa in dessen Mitte liegt und nur Nebenminima enthalten
sind, deren Tiefe signifikant grofler ist als die Fehlerbalken fiir die jeweilige Flugzeit.
Bei typischen Flugzeit-Effekten von 30% bis 40% und typischen Flugzeitfehlern von
ATOF < 15us sind die Nebenminima bis zur dritten Ordnung noch tief genug, um
bei der Anpassung der berechneten Linienform eine signifikante Rolle zu spielen. Da
nicht nur die Breiten, sondern auch die Absténde der Nebenminima mit zunehmen-
der Anregungsdauer kleiner werden, schrumpft auch der signifikante Scanbereich.
Bei gegebener Anzahl von Frequenz-Stiitzpunkten ist also die Genauigkeit der Fre-
quenzbestimmung umso hoher, je linger die Anregungsdauer ist.

Die Prézision, mit der die Frequenz gehalten und bei nachfolgenden Scans wieder
eingestellt werden kann, betrédgt bei kommerziellen Funktionsgeneratoren typischer-
weise £2 < 107!° und ist daher vernachlissigbar. Die Flugzeitfehler fiir die einzelnen
Frequenzstiitzpunkte riihren hauptsichlich von der endlichen Energieverteilung der
extrahierten Ionen und von zufélligen Schwankungen der Fallen- und Extraktions-
Spannungen. Die Unsicherheit der Flugzeitbestimmung entspricht im wesentlichen
der Genauigkeit, mit der die mittlere Flugzeit durch Anpassen einer Gau-Funktion
bestimmt werden kann. Es gilt [51]:

OTOF

(AT) star N (3.34)
wobei opor die Breite (Standardabweichung) der Flugzeitverteilung und N die An-
zahl der zu dieser Verteilung beitragenden Ionen ist. Imperfektionen wie beispiels-
weise systematische Drifts der angelegten Spannungen und die endliche Genauigkeit
der Ionenoptik kénnen im allgemeinen dazu fiithren, das die Flugzeitverteilung sys-
tematisch verschoben ist oder nicht einer idealen Normalverteilung entspricht. Das
bedeutet das der Flugzeitfehler neben dem rein statistischen, zéhlratenbedingten
Beitrag aus Gl. (3.34) auch einen systematischen Anteil aufweist:

(AT)tot = (AT)stat + (AT)syst . (335)

Letzterer kann in Testmessungen mit sehr hoher Zidhlrate bestimmt werden. Fiir
N — oo wird (AT )it = (AT)gys so gewéhlt, daBl die Anpassung der Linienform
den experimentellen Frequenzgang korrekt beschreibt (y? ~ 1). Aufgrund der ver-
gleichsweise hohen Zahlrate, mit der das Flugzeitspektrum in Abb. 3.8 aufgenommen
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wurde, betragt der Fehler fiir die mittlere Flugzeit jeweils (AT < 5us. Die Unge-
nauigkeit, mit der die Zyklotronfrequenz durch Anpassung der berechneten Linien-
form an die Datenpunkte ermittelt wird, kann zwar durch Erhohung der Zéahlstatis-
tik immer weiter verringert werden. Jedoch stellen die systematischen Flugzeitfehler
eine untere Grenze dar. In der Regel ist die Zihlrate bei Referenzmessungen und
erst recht bei Messungen an Radionukliden deutlich geringer als die im hier disku-
tierten Beispiel. Daher ist die Genauigkeit bei der Zyklotronfrequenz-Bestimmung
hauptséchlich statistisch dominiert und wird im folgenden mit oy (v) bezeichnet.

Je nach Gesamt-Zahlrate kann ‘”‘"‘Tt(”) bis zu 300 mal kleiner als die relative Breite

des Hauptminimums % sein. Im vorliegenden Beispiel ist US“’T“”) = 7-107?. Die Ge-

nauigkeit héngt in mehrfacher Hinsicht von der gesamten Mefizeit ab, wahrend der
das Flugzeitspektrum aufgenommen wird. Die Anzahl der Zyklen pro Frequenzscan
erhoht die Dichte der Stiitzpunkte, und die Anzahl der Frequenzscans verringert
die Fehler fiir die Mittelwerte der einzelnen Flugzeiten. Umgekehrt kann mit gleich-
bleibender Zahlstatistik die Genauigkeit erhoht werden, indem die Anregungszeit
erhoht und damit das Scanfenster eingeengt wird. Jedoch ist bei der Massenmes-
sung an Radionukliden die fiir einen einzelnen Zyklus zur Verfiigung stehende Zeit
durch die Lebensdauer der Kerne begrenzt. Zusétzlich ist die Zahlstatistik gerade
bei exotischen Radionukliden fern ab des Tals der (-Stabilitdt durch geringe Pro-
duktionsraten begrenzt.

Es ist nicht sinnvoll, beliebig viele Frequenzscans zu akkumulieren, um eine hinrei-
chend hohe Zihlstatistik zu erreichen, da sich in der Regel bei langen Mefizeiten die
Beitrage systematischer Fehler erhthen. So ist beispielsweise das Magnetfeld zeit-
lichen Schwankungen unterworfen, was zu einer zusétzlichen, systematischen Unsi-
cherheit in der Bestimmung der Zyklotronfrequenz aus dem Flugzeitspektrum fiihrt.
Da die Frequenzmessungen am Radionuklid und am Referenznuklid zeitlich nachein-
ander erfolgen, kann eine zeitliche Magnetfelddnderung auch das Frequenzuverhdltnis
verfdlschen. Je nach Produktionsrate und Halbwertszeit wird fiir die meisten Ra-
dionuklide eine relative, statistische Genauigkeit von 5 - 1078 < Fetat 5 - 1077
angestrebt. ’

Neben der Magnetfeldschwankung und der Ungenauigkeit der Frequenzbestimmung
selbst tragen zum Fehler der atomaren Masse noch weitere Unsicherheiten bei. So be-
schrinkt beispielsweise die Genauigkeit der Referenzmasse diejenige der zu bestim-
menden Massen. Zur Kalibrierung des Magnetfeldes verwendet man daher bevorzugt
ein Nuklid, dessen Masse moglichst genau bekannt ist. Ein weiteres Auswahlkriteri-
um besteht darin, ein Referenz-Nuklid zu verwenden, dessen Masse vergleichbar mit
der des Radionuklids ist, um den Einflufl nicht kompensierter Fallenfehler zu mini-
mieren. Schliellich stellt die Anwesenheit fremder Ionensorten wiahrend der Quadru-
polanregung eine mégliche Ursache fiir eine Fehlbestimmung der Zyklotronfrequenz
dar.

Die hier vorgestellte Mefiprozedur erlaubt es, die Zyklotronfrequenz und damit die
Masse prinzipiell jeder Ionensorte mit sehr hoher Prézision zu messen. Die Anwen-
dung auf exotische Kerne stellt eine zusétzliche Herausforderung dar, da die Ra-
dionuklide nur auflerhalb des Fallensystems erzeugt werden kénnen und aufgrund
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ihrer Kurzlebigkeit unmittelbar nach ihrer Produktion (on-line) der Massenmessung
zuginglich gemacht werden miissen. Uber diese generellen Aspekte hinaus miissen
Anregungszeit, Kiihlzeit und die gesamte Mefdauer jeweils individuell an das Ra-
dionuklid, dessen Masse gemessen werden soll, angepafit werden. Seine Lebensdauer
und Produktionsrate, ebenso wie die Art und Menge der Verunreinigungen erfordern
stets eine individuelle Anpassung der gesamten MefBprozedur. Die Auswirkungen,
Beschriankung und korrekte Abschéitzung der systematischen Fehler auf den Wert
der atomaren Masse hédngt individuell vom jeweiligen Nuklid, genauer von dessen
Produktionsmechanismus, -rate, Lebensdauer etc. ab. Die detailierte Behandlung
wird jeweils anhand konkreter Beispiele - der im Rahmen dieser Arbeit untersuch-
ten Radionuklide - im folgenden Kapitel vorgestellt.
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Kapitel 4

ISOLTRAP

ISOLTRAP [44] ist ein Penningfallen-Massenspektrometer fiir Radionuklide am On-
line-Isotopenseparator ISOLDE [52, 53] am europiischen Kernforschungszentrum
CERN in Genf. Bis heute wurden mit ISOLTRAP die Massen von etwa 200 Radio-
nukliden mit einer relativen Genauigkeit von typischerweise %" ~ 1-1077 bestimmt.
Im Rahmen dieser Arbeit wurden mit diesem Massenspektrometer die Zyklotronfre-
quenzen der Strontiumisotope im Massenbereich 76 < A < 88 und der Zinnisotope
mit 124 < A < 132 gemessen und daraus die atomaren Massen fiir diese Isoto-
pe bestimmt. In diesem Kapitel wird der experimentelle Aufbau von ISOLTRAP
vorgestellt. Danach werden die Produktionsmechanismen, die zur Erzeugung der
untersuchten Nuklide angewendet wurden, und der gesamte MeBverlauf bis hin zur
Bestimmung der Zyklotronfrequenz erldautert. Die ermittelten Massen und deren
Genauigkeiten werden diskutiert und gegebenfalls mit bereits aus anderen Experi-
menten verfiigharen Werten verglichen. Schlieflich wird die Einbindung der neuen
Massenwerte in die Massentabelle ”AME” (atomic mass evaluation) [16] diskutiert.

4.1 Experimenteller Aufbau

4.1.1 Der On-line Isotopen-Separator ISOLDE

Abbildung 4.1 stellt eine Ubersicht der ISOLDE-Anlage (Isotope Separator On-
Line DEvice) dar. IThre Aufgabe besteht darin, kurzlebige Radionuklide zu erzeugen
und sie in Form von isotopenreinen Ionenstrahlen unmittelbar nach ihrer Produk-
tion (on-line) an mehr als 30 Experimente [54] zu verteilen. Die Produktion der
Radionuklide findet innerhalb der beiden Targetstationen von ISOLDE durch den
Beschufl mit hochenergetischen Protonen statt. Diese werden mit einer Intensitét
von etwa 3 - 10 Teilchen pro Puls vom proton synchrotron booster (PSB) bereit-
gestellt. Der PSB besteht aus einem Satz von vier Synchrotronen, die die Teilchen
auf entweder 1 GeV oder 1,4 GeV beschleunigen. Je nach Pulsrate, mit der ISOLDE
beliefert wird (0,07 Hz bis 0,4 Hz), entspricht dies einer mittleren Rate von 2 - 102
bis 1,3 - 10'® Protonen pro Sekunde beziehungsweise einem Protonen-Strahlstrom
von 3 - 1077 bis 2 - 107% A. Wenn die Protonen eines der beiden ISOLDE-Targets
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Abbildung 4.1: Der Online-Separator ISOLDE am CERN. Durch Beschufi eines Targets
mit Protonen werden Radionuklide erzeugt. Nach ihrer Ionisation und Beschleunigung auf
60 keV werden sie im general purpose (GPS) beziehungsweise im high resolution separator
(HRS) vorsepariert und zum Massenspektrometer ISOLTRAP transportiert.

treffen, entstehen durch induzierte Spaltung, Spallation und Fragmentation aus den
schweren Targetkernen eine Vielzahl verschiedener Nuklide.

Die Reaktionsprodukte diffundieren aus der Targetmatrix in eine Ionenquelle, wo
entweder durch Oberflachenionisation, resonante Laserionisation oder in Plasma-
Entladungen das &duflerste Elektron entfernt wird. Durch die Wahl der lonisati-
onsart und der Temperatur der Diffusionsstrecke zwischen Target und Ionenquelle
findet bereits eine erste Selektion der Radionuklide entsprechend ihrer chemischen
und atomphysikalischen Eigenschaften statt. Die lonenquelle liegt auf einem elektri-
schen Potential von 60 kV, sodafl die in der Regel einfach positiv geladenen Ionen
auf eine kinetische Energie von 60 keV beschleunigt werden. Danach passieren sie
einen der beiden Magnetseparatoren, mit deren Hilfe eine Auswahl entsprechend der
Ionenmasse, genauer des Ladungs-zu-Masse-Verhiltnisses, vorgenommen wird. Ein
70°-Magnetsektorfeld mit einer Stirke von 0,45 T stellt den general purpose sepa-
rator (GPS) dar. Mit ihm kann eine Massenauflésung von etwa - ~ 2400 erreicht
werden. Der high resolution separator (HRS) besteht aus einem 90°- und einem 60°-
Magneten, die jeweils eine Magnetfeldstarke von 0,7 T aufweisen. Hiermit ist ein
Auflosungsvermogen von etwa ++ ~ 7000 moglich. Nach der Separation werden die

om
Ionen zu den verschiedenen Experimenten transportiert. Alle ionenoptischen Ele-
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mente und Strahlfithrungs-Komponenten sind rein elektrostatisch.

Die Zeit, die zwischen der gepulsten Nukliderzeugung und der Bereitstellung fiir ein
Experiment verstreicht, hingt sehr stark von Parametern, wie der Temperatur des
Targetmaterials und der Diffusionstrecke, der Ionisationsart aber auch von element-
spezifischen Eigenschaften der Nuklide ab. Je nach Element kann die Freisetzung der
Radionuklide zwischen 10 ms und vielen Sekunden dauern, was zu einer Auflésung
der Zeitstruktur des Ionenstrahls fithrt. Sie kann im Vergleich mit typischen Zeits-
kalen fiir Ionenfallenoperationen als konstant (quasi-DC) betrachtet werden.

4.1.2 Das Préizisions-Massenspektrometer ISOLTRAP

Der experimentelle Aufbau von ISOLTRAP [44] besteht im wesentlichen aus drei
Ionenfallen (Abb. 4.2). Die erste ist ein gasgefiillter, linearer Radiofrequenz-Quadru-
pol (RFQ), in dem die Ionen gekiihlt und akkumuliert werden. In der zweiten, ei-
ner gasgefiillten Penningfalle, wird das Ionenbiindel mittels massenselektiver Puffer-
gaskiihlung von isobaren Kontaminationen befreit und nochmals gekiihlt. Die dritte
Falle ist eine Prézisions-Penningfalle im Ultrahochvakuum (p &~ 1078 mbar), in der
die eigentliche Bestimmung der Zyklotronfrequenz der Ionen durchgefiihrt wird.

& MCP5
_ 2 m y
precision
q Penning
trap J
. - o MCP 3
coolin
stable alkali Pennir?g %
reference ion trap (|
source A
- g MCP 1
\
ISOLDE RFQ structure /
beam (DC) i s s s s s
i s s s s s
60 keV electrostatic

HV platform 4 60 kV

deflector

Abbildung 4.2: Schema des Prizisions-Massenspektrometers ISOLTRAP. Der expe-
rimentelle Aufbau besteht aus drei Fallen, in denen die Praparation des von ISOLDE
kommenden Ionenstrahls und die eigentliche Messung der Zyklotronfrequenz durchgefiihrt
wird.
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Fiir die Massenbestimmung bendtigt man Referenzionen bekannter Masse. Diese
werden in einer off-line Tonenquelle durch Oberflichenionisation von stabilen Alka-
liatomen produziert. Diese Quelle befindet sich auf demselben Potential wie die
ISOLDE-Quelle, um mit den gleichen Parametern den Transport innerhalb des
ISOLTRAP-Spektrometers und den Einfang in die Fallen zu gewéhrleisten. Im fol-
genden werden die einzelnen Komponenten von ISOLTRAP beschrieben und ihre
spezifischen Aufgaben erlautert.

Buncher

Der Buncher [55] ist eine mit Puffergas gefiillte RFQ-Struktur, (Abb. 4.3) die auf
einem Potential von etwas weniger als 60 kV relativ zum Erdpotential liegt. Das
dadurch erzeugte Gegenfeld bremst die von ISOLDE kommenden 60 keV Ionen auf
eine kinetische Energie von wenigen eV ab, bevor sie in den Buncher eingefangen
werden. Ein radiales Quadrupol-Wechselfeld geeigneter, der Ionenmasse angepafiter
Frequenz (~ 1 MHz) und Amplitude (= 250 V), das an vier parallelen Stdben
angelegt wird, schriankt die lonenbewegung in transversaler Richtung ein. Die Stébe
sind in longitudinaler Richtung in 26 Segmente unterteilt, die elektrisch vonein-
ander isoliert sind. Dadurch kann der Radiofrequenz (RF) ein elektrisches Gleich-
spannungsfeld (DC) iiberlagert werden, das in axialer Richtung einen Potentialtopf
formt. So entsteht zusammen mit dem RF-Feld ein Potential, das die Ionen in allen
drei Raumrichtungen einschlie§t und speichert.
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Abbildung 4.3: ISOLTRAP-Buncher. Der gasgefiillte, lineare RFQ mit iiberlagertem
longitudinalen Gleichspannungs-Potentialtopf dient zum Abbremsen, Kiihlen und Biindeln
der Ionen, die in Form eines kontinuierlichen 60 keV-Strahls von ISOLDE geliefert wer-
den. Wihrend die Ionen in transversaler Richtung vom RF-Feld eingeschlossen werden,
verlieren sie durch Stéfe mit dem He-Puffergas ihre Energie und sammeln sich im Po-
tentialminimum am rechten Ende der Struktur. Schliefllich wird das Ionenbiindel durch
Schalten der Spannung an den letzten Segmenten (gestrichelte Linie im Potentialverlauf)
extrahiert und weiter transportiert.

Durch StoBle mit dem Puffergas geben die Ionen Bewegungsenergie ab. Der Druck
des Gases und die Gleichspannung werden so gewihlt, daf3 die Ionen beim Eintritt
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in die Struktur den ersten (in der Abb. linken) DC-Potentialwall iberwinden, aber
nach einmaliger Reflexion am rechten Potentialwall soviel Energie verloren haben,
daBl sie die Potentialsenke nicht mehr verlassen konnen. Wéhrend der Oszillation
in axialer Richtung thermalisieren die Ionen durch Stofle mit dem Puffergas, so-
daB sie sich im Minimum des Gleichspannungspotentialtopfes sammeln. Auf diese
Weise werden die Ionen, die nahezu kontinuierlich von ISOLDE geliefert werden, ak-
kumuliert. Wahrend stdndig neue Ionen hinzukommen, gehen bereits gespeicherte
aufgrund von Umladeprozessen wie dem Elektroneneinfang von Restgasatomen und
-molekiilen verloren. Ein Gleichgewicht von Zu- und Abnahme, also eine maximale
Ionenanzahl, wird bei einem Puffergasdruck von 102 bis 1072 mbar je nach Strahl-
intensitét bereits nach etwa 10 bis 100 ms erreicht [55]. Nach dieser Zeit wird der
Gleichspannungs-Potentialwall am hinteren Ende der Struktur nach unten geschal-
tet (gestrichelte Linie in Abb. 4.3) und damit das Ionenbiindel aus dem Buncher
extrahiert. Der Schaltvorgang dauert etwa 1 - 2 pus. AnschlieBend werden die Ionen
beim Durchflug durch eine gepulste Driftrohre auf eine kinetische Energie von ~
2500 keV gebracht und zur néchsten Falle transportiert.

Kiihlerfalle

Die ISOLTRAP-Kiihlerfalle [56] (Abb. 4.4) ist eine zylindrische Penningfalle, die
mit He-Gas bei einem Druck von 107° bis 107% mbar gefiillt ist. Sie besteht aus
einer achtfach segmentierten Ringelektrode, aus zwei Paaren Korrekturelektroden
und aus den in axialer Richtung jeweils vierfach unterteilten Endelektroden. Der
Innendurchmesser der Zylinder betrigt 40 mm.

Die Lange der Ring- und der Korrekturelektroden sowie die angelegten Spannungen
sind so gewéhlt, dafl die Abweichung des realen, elektrischen Feldes vom idealen,
harmonischen minimiert wird. In einem Bereich von etwa 1 cm?® um das Fallenzen-
trum herum betrdgt die Frequenzverschiebung AV—‘C’C aufgrund der Abweichung des
elektrischen Feldes vom idealen Verlauf weniger als 107° [56].

Die axiale Segmentierung der Endelektroden erlaubt es, dem harmonischen Poten-
tial im Fallenzentrum ein ausgedehntes Speicherpotential zu tiberlagern (Abb. 4.4,
links). Dadurch wird der Speicherbereich in axialer Richtung ausgedehnt. Ein ldnge-
res Speicherpotential erlaubt, dal auch Ionenbiindel, die zeitlich ausgedehnter sind
oder eine breitere Geschwindigkeitsverteilung aufweisen, durch Schalten der Span-
nung an der Endelektrode effektiv eingefangen werden kénnen.

Der letzte Zylinder der Kiihlerfalle hat einen Durchmesser von lediglich 3 mm. Er
stellt beim Ausschuf3 der Ionen eine Blende dar, die alle Ionen stoppt, die nicht radial
innerhalb einer Kreisfliche mit einem Durchmesser von 3 mm zentriert sind. Man
muf also bei der Reinigungs-Prozedur nicht darauf warten, bis die Magnetronradi-
en aller unerwiinschten Teilchen auf 20 mm (Innendurchmesser der Ringelektrode)
aufgeweitet sind, um sie von den zu untersuchenden Ionen zu trennen.

37



4.1. Experimenteller Aufbau

e
A 2 [mm] 3 mm

100 0 iy
segments of

upper endcap

pair of inner

£ correction
electrodes
+ =
0 0~\<

pair of outer (] > T ring

correction ™ electrode

electrodes
segments of
lower endcap

-100 [ oy
B s e e e S s e e e L B s e B 5 < 40 mm
- 10 0 10 0 -0

0
V]

Abbildung 4.4: ISOLTRAP-Kiihlerfalle. Die zylindrische Penningfalle besteht aus ei-
ner Ringelektrode, zwei Paaren von Korrekturelektroden und zwei Endelektroden (rechts).
Die grofle Zahl von Elektroden erlaubt es, ein in axialer Richtung sehr ausgedehntes Fal-

lenpotential zu erzeugen, das in der Ndhe des Fallenzentrums dennoch harmonisch ist
(links).

Préazisionsfalle

Die ISOLTRA P-Prdizisionsfalle [57,58] ist eine hyperbolische Penningfalle. Sie ist im
Querschnitt in Abb. 4.5 dargestellt. Der minimale Abstand zwischen den Endkappen
betréigt 229 = 22,36 mm, und der Innendurchmesser der Ringelektrode ist 2py = 26
mm. Der Durchmesser des Ein- und des AusschuBlochs betrégt jeweils 5 mm. Die
endliche Ausdehnung der Fallenelektroden und die Locher in den Endkappen verur-
sachen eine Abweichung des elektrischen Feldes vom idealen Quadrupolfeld. Diese
wird durch geeignete Korrekturelektroden kompensiert (Abb. 4.5), deren Form und
Potentiale mittels der Relazationsmethode bestimmt wurden [43], einem numerischen
Verfahren zur Berechnung von Potentialen bei vorgegebenen Randbedingungen [59].
Mit geeigneten Potentialen an den Korrekturelektroden wird erreicht, daf§ die noch
vorhandene Abweichung vom idealen Quadrupolfeld zu einer relativen Verschiebung
der Zyklotronfrequenz % fiihrt, die geringer als 107 ist. Die Falle befindet sich in
einem Magnetfeld der Stérke 5,9 T, das eine relative Inhomogenitit von A?B <1077
innerhalb eines Volumens von 1 cm® um das Fallenzentrum aufweist. Die zeitliche,
relative Anderung des Magnetfeldes betriigt laut Hersteller (Oxford Instruments)
Bl <5-107%/h.

In der Prézisionsfalle wird die wahre Zyklotronfrequenz der Radionuklid-Tonen unter
Verwendung der in Kap. 3 beschriebenen Flugzeit-Methode ermittelt. Fiir den Nach-
weis der lonen wird ein Mikrokanalplatten-Detektor (MCP = micro channel plate)
verwendet. Es besteht aus einer groflen Anzahl parallel angeordneter, sehr diinner
Kanéle (Durchmesser ~ 20us), die aus einem Material bestehen, das einen hohen
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Abbildung 4.5: ISOLTRAP-Prizisionsfalle. Die Zyklotronfrequenzmessung erfolgt in
dieser kompensierten, hyperbolischen Penningfalle.

elektrischen Widerstand von etwa 100 Mf) zwischen den Kanalenden aufweist. Zwi-
schen den beiden Enden der Kanile wird eine elektrische Spannung von etwa 1000
V angelegt. Ein Ion, das auf das MCP trifft, erzeugt ein priméares Elektronen, das
im Kanal beschleunigt wird und eine Lawine von sehr vielen (103 — 10*) Elektronen
auslost. Mittels einer zweiten Platte erhédlt man einen ausreichend starken Strom-
puls, der von einem Vielkanalzéhler zeitgerecht abgespeichert wird.

4.2 Messungen an protonenreichen Strontium- und
neutronenreichen Zinn-Isotopen

4.2.1 Produktion

Die protonenreichen Strontiumisotope werden durch Spallationsreaktionen beim Be-
schufl eines Niob-Targets mit Protonen der Energie 1,4 GeV erzeugt. Nachdem die
Radionuklide aus der Targetmatrix herausdiffundiert sind, werden sie auf einer hei-
Ben Wolframoberfliche ionisiert. Hierbei werden unter anderem auch Rubidium-
Tonen erzeugt. Im Fall der exotischsten der untersuchten Isotope ("®77Sr) werden die
stérenden Isobare "®""Rb mit einer um das 5000- bis 50000-fache gréfieren Inten-
sitat produziert [62]. Das Auflésungsvermogen von R =~ 2400 des fiir die Strontium-
Untersuchungen verwendeten Magnetseparators GPS reicht nicht aus, um die Rb-
Isobare abzutrennen. Auch die ISOLTRAP-Kiihlerfalle kann Kontaminationen, de-
ren Menge die des zu untersuchenden Nuklids derart iibersteigt, nicht effektiv besei-
tigen. Um die Sr-Isotope dennoch der Massenmessung zugénglich zu machen, erzeugt
man durch Hinzugeben von CF,4-Gas SrF-Molekiilionen, in deren Massenbereich (A
= 95, 96) es keine iiberaus hohen Kontaminationen gibt. Das Element Fluor hat
nur ein einziges stabiles Isotop, dessen Masse mit einer relativen Genauigkeit von
am — 39.107° bekannt ist [16]. Die molekulare Bindungsenergie in der GréBen-
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ordnung von < 1 eV ist fiir die bei dieser Massenmessung angestrebte Genauigkeit
vernachlassigbar gering.

Die Erzeugung der neutronenreichen Zinn-Isotope erfolgt durch Protonenbeschuf3
eines Urankarbid-Targets (UCy). Eine mehrstufige Laserionisation, bei der atoma-
re Zwischenniveaus resonant besetzt werden, bevor das Elektron schlieSlich in das
Kontinuum angeregt wird, erlaubt zusétzlich zur Massenseparation eine elementspe-
zifische Selektion. Da jedoch fiir eine schnelle und effiziente Diffusion der Radionu-
klide der Targetbehilter auf mehr als 2000 °C geheizt werden muf}, werden auch im
Behéltermaterial enthaltene Césium- und Bariumverunreinigungen frei, die an den
heiflen Oberflichen ionisiert werden. Damit erh&lt man auch bei den Zinnisotopen
eine isobare Verunreinigung im massenseparierten ISOLDE-Ionenstrahl.

Tabelle 4.1: Die im Rahmen der vorliegenden Arbeit untersuchten Strontium- und Zinn-
Isotope. Die Anregungsenergien der isomeren Zusténde in der zweiten und die Halbwerts-
zeiten in der dritten Spalte sind aus [64] entnommen. Die Produktionsraten der radioak-
tiven Zinnisotope wurden wihrend der Strahlzeit fiir das verwendete Target bestimmt,
wihrend fiir ?4Sn und die Strontiumisotope auf Messungen an einem jeweils baugleichen
Target zuriickgegriffen werden mufte [62]. Die Werte fiir die Isotope 12%13%:131Gp enthalten
jeweils Kerne sowohl im Grund- als auch im langlebigen, isomeren Zustand.

’ Ion \ Texcit [keV] \ Ty /2 Ionen pro Protonenpuls ‘
Qrl9p+ 89 s 4.10°
TTSr9F+ 9,0 s 2-10°
80Gy+ 106,3 m 1-10°
81Sy+ 22,3 m 3-10°
86Sr19F+ stabil 210
88Qr+ stabil 3-10°
124Gn+ stabil >1-10°
12998+ 2,23 m s
129mQp + 352 (3) | 6,9m } 3,2- 10
13098+ 3,72 m .
180mGy+ | 1 946,88 (10) | 1,7 m h 3,8-10
13l9Sp+ 56 s s
18lmgQy + 2428 (8) | 58,4s } 2,9-10
132Gp+ 39,7s 1,6-108

In Tab. 4.1 sind alle Radionuklidionen aufgefiihrt, fiir die im Rahmen der hier vor-
gestellten Messungen die Zyklotronfrequenz gemessen werden konnte. Zusétzlich ist
die Lebensdauer der Sr- beziehungsweise Sn-Kerne und ihre Produktionsrate auf-
gefiihrt.

40



Kapitel 4. ISOLTRAP

4.2.2 Bestimmung der atomaren Masse

Mef3zyklus

In Abb. 4.6 ist schematisch der Zeitverlauf eines kompletten Zyklus dargestellt. Er
stellt die Grundeinheit aller Zyklotronfrequenz-Messungen fiir die im Rahmen dieser
Arbeit untersuchten Radionuklide und der zur Magnetfeldkalibrierung verwendeten
Referenznuklide dar. Thm geht jeweils die Produktion (1), Ionisation (2) und Se-
paration der Radionuklide durch ISOLDE und deren Transport zum ISOLTRAP-
Spektrometer voraus.

ISOLDE Target

proton pulse | (1)
diffusion & ionization /~ =< ~0ms-~1§ e (2)
Buncher

accumulation | | 10-20ms (3)
extraction | (4)
pulsed cavity | (5)

Cooler Trap

capture | (6)
axial cooling | 80ms )
w. excitation (dipolar) | 100ms (8)
w, excitation (quadrupolar) | | 50ms (9)
radial cooling | 50ms (10)
extraction | (11)
Precision Trap

capture | (12)
w. excitation (dipolar) 50ms | | (13)
w, cleaning (dipolar) 30ms | | (14)
wgr excitation (quadrupolar) 900 ms | (15)
extraction & start of MCA | (16)

Abbildung 4.6: Zeitschema eines MeBzyklus. Die einzelnen Schritte werden im Text
erldutert.

Die Ionen, die mit einer kinetischen Energie von 60 keV von ISOLDE oder der
Referenzionenquelle von ISOLTRAP geliefert werden, werden im Buncher eingefan-
gen, gekiihlt und gebiindelt (3). Durch Herunterschalten der Gleichspannung an den
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letzten Segmenten wird das Ionenbiindel aus dem Buncher extrahiert (4). Beim Ver-
lassen des 60 kV-Hochspannungsfeldes, das die Ionen beim Eintritt in den Buncher
abgebremst hat, nehmen diese wieder kinetische Energie auf. Zunéchst werden sie
auf ein Driftrohr hin beschleunigt, an dem ein elektrisches Potential von etwa 57,5 kV
anliegt. Wahrend sich das Ionenbiindel im Inneren des Rohres befindet wird dessen
Spannung von 57,5 kV auf 0 V heruntergeschaltet (5). Beim Verlassen der Driftréhre
haben die Ionen also die vor dem Eintritt aufgenommene kinetische Energie von 2,5
keV und eine potentielle Energie von Null, werden daher also nicht weiter beschleu-
nigt. Falls der Schaltvorgang zu frith oder zu spét erfolgt, die Ionen sich also nicht
innerhalb der Driftrohre befinden, wird die gesamte, potentielle Energie von 60 keV
in kinetische Energie umgewandelt. Der Schaltzeitpunkt hangt von der lonenmasse
ab und wird stets unter Beobachtung der Ionenflugzeit zu einem Diagnosedetektor
experimentell bestimmt. Dadurch kann auch iiberpriift werden, ob der Schaltvor-
gang schnell genug verlauft, um das gesamte Biindel auf eine potentielle Energie
von 0 V zu befordern.

Anschlieflend werden die Ionen von der horizontalen Strahlachse der ISOLDE-Strahl-
fiihrung und des Bunchers um 90° aufwiirts auf die vertikale Achse der Penningfallen
umgelenkt (siche Abb. 4.2). Eine Vielzahl ionenoptischer Elemente erlaubt es, den
Strahl so zu fokussieren und abzulenken, dafl ein effizienter Transfer und Einschuf}
in die Kiihlerfalle erreicht werden kann. Unmittelbar davor werden die Ionen erneut
elektrostatisch abgebremst, sodafl sie mit einer axialen, kinetischen Energie von ei-
nigen Elektronenvolt in die Falle einlaufen. Zu diesem Zeitpunkt sind die Potentiale
auf den unteren (Eingangs-)Endelektroden gesenkt. Bevor die Tonen nach einer Re-
flexion an der oberen Potentialbarriere die Falle durch den Eingang wieder verlassen
kénnen, werden die Potentiale dort wieder erhcht und die Ionen damit eingefangen
(6).

Direkt nach dem Einfang weisen die Ionen in der Regel eine vergleichsweise grofle
axiale Schwingungsamplitude auf. Aulerdem ist die Energieverteilung AFEy;, nach
der Retardierung mit bis zu 10 eV sehr hoch. Daher wird zunéchst eine gewisse
Zeit (hier 80 ms) gewartet, bis die Ionen durch St6Be mit dem He-Puffergas in
den harmonischen Teil des Fallenpotentials gekiihlt wurden (7). Dann werden die
Magnetronradien aller in der Falle befindlichen Ionen aufgeweitet, indem ein Dipol-
Wechselfeld der Frequenz v_ fiir die Dauer von 100 ms eingestrahlt wird (8). Fande
die Extraktion aus der Falle zu diesem Zeitpunkt statt, konnte keines der Ionen
die 3 mm weite Blende am oberen Fallenende passieren. Durch Einstrahlen des
Quadrupol-Wechselfeldes fiir 50 ms, was einer Auflosung von R = 15000 entspricht,
wird genau fiir die gewiinschte Ionensorte die Magnetronbewegung in eine Zyklo-
tronbewegung umgewandelt (9). Diese wird wihrend der anschlieBenden Wartezeit
von erneut 50 ms durch Kiithlung reduziert (10). Nun befinden sich nur noch Ionen
der gewiinschten Masse im Fallenzentrum, wahrend alle anderen auf Magnetronra-
dien umlaufen, die deutlich grofier sind als 1,5 mm. Beim anschlieBenden Ausschufl
durch Senken der Potentiale auf den oberen (Ausgangs-)Endelektroden (11) kénnen
nur die gewiinschten Ionen die Blende passieren.

Das in der Kiihlerfalle gekiihlte und weitgehend von isobaren Verunreinigungen be-
freite Ionenbiindel wird mittels elektrostatischer Beschleunigung, Fokussierung und
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Retardierung zur Prézisionsfalle transferiert und dort genau wie beim Einfang in
die Kiihlerfalle durch zeitlich korreliertes Schalten der Spannung an der unteren
Endkappe dynamisch eingefangen (12). Fiir die resonante Anregung der radialen
Bewegungskomponente miissen zunéchst die Ionen auf einen endlichen Magnetronra-
dius gebracht werden. Dies geschieht durch Einstrahlen eines dipolaren, elektrischen
Wechselfeldes der Frequenz v_ fiir die Dauer von 50 ms (13). Die Anregungsampli-
tude wird so gewahlt, dafl der Magnetronradius nach der Anregung etwa p_ ~ 1
mm betrdgt. Um sicherzustellen, dafl sich nur Ionen der gewiinschten Sorte in der
Falle befinden, kann wahlweise eine Reinigungsprozedur durchgefiihrt werden. Da-
bei werden Dipol-Wechselfelder der reduzierten Zyklotronfrequenzen der vermuteten
kontaminierenden lonensorten eingestrahlt, um diese durch Aufweitung ihres Zyklo-
tronradius aus dem Fallenzentrum zu entfernen (14). Bei den Zyklotronfrequenz-
Messungen an den radioaktiven Zinnisotopen wurde eine sehr starke Verunreinigung
durch die jeweiligen Césium-, Barium- und Indium-Isobare festgestellt. Sie konnten
in den meisten Fallen durch Einstrahlen der entsprechenden reduzierten Zyklotron-
frequenzen fiir 300 ms beseitigt werden.

Fiir die in der Falle verbliebenen Ionen erfolgt nun die Konversion von Magnetron-
bewegung in Zyklotronbewegung durch Einstrahlen eines azimutalen Quadrupol-
Wechselfeldes der Frequenz vgp (15). Die Amplitude und die Anregungsdauer wer-
den gemiB der Gln. (3.22, 3.32) so gewihlt, dafl im Fall von Resonanz (vgp = 5%~ B)
eine vollstdndige Konversion der Magnetronbewegung in eine reine Zyklotronbewe-
gung mit gleichem Radius erfolgt. Dadurch ist die Anderung der radialen Energie
maximal, wahrend die lonenbewegung dennoch auf dasselbe kleine Raumvolumen
beschrénkt bleibt, das vor der Anregung eingenommen wurde p, = p_ &~ 1 mm.
Dadurch werden die Auswirkungen unvermeidbarer Fallenfehler so klein wie moglich
gehalten. Schliellich werden die Ionen durch Schalten der Spannungen an der oberen
Endkappe extrahiert (16). Gleichzeitig wird der Vielkanal-Zahler (MCA) gestartet.
Die Signale, die im MCP-Detektor durch die auftreffenden Ionen erzeugt werden,
werden vom MCA zeitgerecht erfait. Dadurch entsteht eine Flugzeitverteilung (vgl.
Abb. 3.9), also eine Darstellung der lonenzéihlrate als Funktion der Flugzeit. Die
mittlere Flugzeit und ihre Ungenauigkeit wird daraus ermittelt und trégt als einzel-
ner Datenpunkt zum Flugzeitspektrum (siche Abb. 3.8) bei.

Bestimmung der Zyklotronfrequenz und Kontaminationen

Der im letzten Abschnitt beschriebene Zyklus wird fiir alle Frequenzstiitzpunkte
vrr wiederholt, aus denen das jeweilige Flugzeitspektrum besteht. Solch ein Fre-
quenzscan wird entsprechend der zur Verfiigung stehenden Teilchenrate mehrmals
wiederholt, um eine ausreichend hohe Zahlstatistik zu erlangen. Bei fast allen im
Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Zyklotronfrequenz-Messungen, einschliellich
der Referenzen, betrug die Anregungsdauer Trr = 900 ms. Dies fithrt zu einer
Breite des Hauptminimums von Avpwnm =~ 1,4 Hz. Der Scanbereich wurde stets
so gewéhlt, dafl er 8 Hz breit ist (v, — 4 Hz < vgp < 1. + 4 Hz). Er wurde in
Frequenzscans bestehend aus 41 Stiitzpunkten im Abstand von jeweils 0,2 Hz abge-
tastet.
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Tabelle 4.2: Ergebnisse der Zyklotronfrequenzmessungen der untersuchten Sr- und
Sn-Isotope. Fiir manche Isotope wurden mehrere Flugzeitspektren aufgenommen. Unter-
schiedliche Zyklotronfrequenzen sind auf Anderungen des Magnetfeldes zuriickzufiihren.
Neben der jeweiligen Zyklotronfrequenz und ihrem statistischen Fehler ist die Anzahl Nt
der insgesamt im Flugzeitspektrum enthaltenen Ionen und der Mittelwert < N >/zy1q der
pro Zyklus nachgewiesenen Ionen aufgefiihrt.

’ Ion ‘ Ve [HZ] ‘ Ostat [HZ] ‘ Ustat/yc ‘ Ntot ‘ < N >/Zykl ‘
OQr9F+ 958 080,370 0,344 3,59 -1077 | 1636 0,27
948 131,838 | 0,071 | 7,5-10-° | 2094 1,28

77Sr19F+

948 131,702 | 0,084 | 8,9-10°% | 860 1,40
S0G+ 1138 079,145 | 0,136 | 1,19-107 | 600 0,29
STIG+ 1124 033,633 | 0,044 | 3,9-10° | 960 1,20
ST+ | 867 050,646 | 0,054 | 6,2-10° | 8301 9,64
SEqp+ 1034 750,201 | 0,074 | 7,2-10°° | 1957 4,34
2Ign+ 734 112,521 | 0,013 | 1,7-10° | 6970 5,67
gmg, e | 105 592,503 | 0,044 [ 76,2107 1824 3,71

705 592,554 0,027 3,8-107% | 3435 2,79
700 158,854 0,020 2,9-107% | 3998 7,50
1809Gn+ 700 158,853 0,017 2,4-107% | 6891 7,64
700 158,731 0,024 3,4-107% | 2334 7,12
700 147,533 0,023 3,3-107% | 2617 2,32

130m

#mSn’ 700 147,524 0,026 3,7-107% | 3506 6,58

131g,mgy, + 694 794,081 0,018 2,6-107% | 3869 8,58
694 794,060 0,013 1,9-107% | 4289 6,54

132 + 689 523,249 0,019 2,8-107% | 6748 4,99

689 523,252 0,014 2,0-107% | 5099 6,22

Durch Anpassung der theoretisch erwarteten Linienform (Kap. 3.4) an das Flugzeit-
spektrum wird jeweils die Lage des Hauptminimums und damit die Zyklotronfre-
quenz ermittelt. Da die Genauigkeit, mit der dies geschieht, neben der Anregungs-
zeit Trr nur noch von der Zéahlstatistik abhéngt, wird sie als o4, bezeichnet. Die
Abhéngigkeit der statistischen Genauigkeit von der Anregungszeit, von der Anzahl
der nachgewiesen Ionen pro Zyklus, von der Anzahl der Zyklen pro Frequenzpunkt
und von der Dichte der Frequenzpunkte ist detailiert in Kap. 3.4 erldutert. In Tabelle
4.2 sind sédmtliche Ergebnisse aus Flugzeitspektren, die ausgewertet werden konn-
ten, dargestellt. Es wurde noch keine Korrektur beziiglich Zahlratenklassen (siche
unten) vorgenommen. Neben der ermittelten Zyklotronfrequenz und deren statisti-
schen Fehler ist die Anzahl der insgesamt zum Flugzeitspektrum beitragenden Ionen
und die mittlere Anzahl der pro Zyklus nachgewiesenen Ionen angegeben.

Ein systematischer Fehler bei der Bestimmung der Zyklotronfrequenz kann entste-
hen, falls sich gleichzeitig mit dem zu bestimmenden Radionuklid Ionen einer ande-
ren Spezies in der Prézisionsfalle befinden [63]. Die Bewegungen der einzelnen Tonen
sind iiber die Coulomb-Wechselwirkung miteinander gekoppelt. Sind Ionen anderer
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Abbildung 4.7: Zihlratenbedingte Frequenzverschiebung. Die Zyklotronfrequenz wird
jeweils aus einem Flugzeit-Spektrum ermittelt, zu welchem nur MeBzyklen beitragen, bei
denen weniger als Z lonen auf dem Flugzeitdetektor nachgewiesen wurden. Die Darstellung
der Zyklotronfrequenz als Funktion dieser Zihlratenklasse verdeutlicht eine signifikante,
systematische Verschiebung.

Masse vorhanden, ist die Resonanzfrequenz, bei der die Anregung der Bewegungen
stattfindet, etwas verschoben. Diese Verschiebung steht in linearem Zusammenhang
mit der Zahl von Fremdionen, die sich zur selben Zeit in der Falle befinden. Da in der
Regel das Verhiltnis von zu untersuchenden Ionen und Verunreinigungen wéhrend
einer Messung konstant bleibt, ist die Frequenzverschiebung proportional zur An-
zahl der insgesamt auf dem Flugzeitdetektor nachgewiesenen Ionen. In Abb. 4.7 ist
die aus einem Flugzeitspektrum fiir ?Sn ermittelte Zyklotronfrequenz als Funktion
der Z#hlratenklasse Z aufgetragen. Der Effekt der zéhlratenbedingten Frequenzver-
schiebung ist offensichtlich. Man kann den richtigen Wert ermitteln, indem man den
Trend der Verschiebung in Abb. 4.7 zu dessen Wert fiir Z ~ 1 linear extrapoliert.

Besser ist es, durch Anwenden der im letzten Abschnitt (Abb. 4.6, (14)) erwihn-
ten Reinigungsprozedur die Verunreinigungen aus dem Fallenzentrum zu beseitigen.
Die raumliche Trennung der kontaminierenden von den zu untersuchenden Ionen
verringert den Effekt der Wechselwirkung und die dadurch verursachte Frequenz-
verschiebung.

Bei den neutronenreichen Zinn-Isotopen erwartet man jeweils deren Ba-, Cs- und
In-Isobare als Verunreinigungen. Fiir diese Nuklide wurde jeweils deren reduzierte
Zyklotronfrequenz fiir 300 ms eingestrahlt, was im Fall von '?°Sn nicht ausgereicht
hat. Deshalb wurden zwei weitere Flugzeitspektren fiir 12°Sn aufgenommen, bei de-
nen die Dauer fiir die reinigende Anregung 1 s betrug. Bei diesen beiden Spektren
ist die zédhlratenbedingte Frequenzverschiebung sehr viel geringer als die in Abb. 4.7
dargestellte.

Fiir die Referenzionen wird der Effekt der zédhlratenabhéngigen Frequenzverschie-
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Tabelle 4.3: Zyklotronfrequenzen der Zinn-Isotope fiir geringe Teilchenzahlen in der Pen-
ningfalle. Um eine Verschiebung der Zyklotronfrequenzen mit Sicherheit auszuschlieflen,
wurden fiir jedes Flugzeitspektrum nur Zyklen beriicksichtigt, bei denen sich nur wenige
Ionen (N< 5) in der Prézisionsfalle befanden. Zum Vergleich ist in der zweiten Spalte
die Zyklotronfrequenz aufgefiihrt, wie sie aus dem Flugzeitspektrum mit allen Ereignissen
ermittelt wurde (Tab. 4.2).

’ Ion v. [Hz] VowN [HZ] ‘ OlowN/V
1248n+ 734 112,521 (13) | 734 112,553 (53) | 7,2 -107°
129pme | 705 502,503 (44) | 705 592,633(179) | 2,54 - 107

Sn
705 592,554 (27) | 705 592,589(143) | 2,02 - 107
700 158,854 (20) | 700 158,867(128) | 1,83 -10 7
13095+ 700 158,853 (17) | 700 158,866(115) | 1,64 - 1077
700 158,731 (24) | 700 158,726(125) | 1,79-1077
130 + | 700 147,533 (23) | 700 147,568 (90) | 1,29 - 1077
"Sn
700 147,524 (26) | 700 147,525 (40) | 5,7 -1078
131g.mgy, + 694 794,081 (18) | 694 794,083 (36) | 5,2 - 107
694 794,060 (13) | 694 794,063 (42) | 6,0 - 1078
132G+ 689 523,249 (19) | 689 523,254 (41) | 5,9 - 107
Sn
689 523,252 (14) | 689 523,253 (55) | 8,0 - 1078

bung nicht beobachtet und auch nicht erwartet, da in der Test-Ionenquelle nur Tonen
stabiler Isotope des jeweiligen Elements erzeugt werden. Isobare oder isomere Ver-
unreinigungen treten nicht auf. Da man bei den von ISOLDE stammenden Ionen im
allgemeinen von isobaren Kontaminationen in grofler Zahl ausgehen muf}, besteht
die sicherste Methode, den hier beschriebenen Effekt zu vermeiden, darin, die Ge-
samtzahl der Ionen in der Prézisionsfalle moglichst gering zu halten. Bei den hier
vorgestellten Messungen wurde die mittlere Anzahl der Tonen, die sich pro Zyklus in
der Falle befanden, auf N < 10 begrenzt (siehe letzte Spalte in Tab. 4.2). Die Analy-
se der zahlratenbedingten Frequenzverschiebung wurde fiir alle Spektren der unter-
suchten Radionuklide durchgefiihrt. Bei den meisten der Zinn-Messungen trat trotz
Reinigung stets eine kleine, zdhlratenbedingte Frequenzverschiebung auf, wéihrend
der Effekt fiir die Strontium-Spektren nicht zu beobachten war. Zur Ermittlung
der korrekten, nicht durch Kontaminationen verfilschten Zyklotronfrequenz vjoyn
wurden lediglich Meflzyklen, bei denen nur wenige Ionen auf dem Flugzeitdetektor
nachgewiesen wurden, beriicksichtigt. Wenngleich sich in manchen Féllen der Wert
VowN kaum vom urspriinglichen unterscheidet, ist dennoch die Unsicherheit ooyn
aufgrund der geringeren Zahlstatistik drastisch erhoht (siehe Tab. 4.3). Von nun an
ist Mit VRaq = Viown Und 0(VRad) = OlowN Stets die mit geringer Zihlrate bestimmte
Zyklotronfrequenz des Radionuklids und deren statistische Unsicherheit gemeint.

Kalibrierung des Magnetfeldes

Die atomare Masse des zu untersuchenden Nuklids wird aus dem Verhéiltnis r» =

46



Kapitel 4. ISOLTRAP

VRef/VRaa der Zyklotronfrequenz des Radionuklidions vg,q und derjenigen eines sta-
bilen Referenzions vges wie folgt ermittelt (vgl G1.3.33):

MRad = T * (MRet — Me) + Me (4.1)

Dabei ist m., mgraq und mges die Masse des Elektrons, des neutralen Radionuklid-
atoms und des Referenzatoms. Um den Fehlerbeitrag fiir mg.q, der sich aus der
Ungenauigkeit der Referenzmasse ergibt, zu minimieren, werden vorzugsweise Nuk-
lide sehr gut bekannter Masse verwendet. Fiir die Strontium-Isotope diente $Rb™
als Referenz-Nuklid, dessen Masse mit einer relativen Genauigkeit von Am/m =
1,4 - 107! bekannt ist [26]. Zur Kalibrierung der Zinn-Messungen wurden 33Cs*-
Tonen verwendet, deren Masse auf Am/m = 1,8 - 107! [26] genau bekannt ist. Die
Frequenzmessung am Referenzion wird auf dieselbe Weise wie die am Radionuklid
durchgefiihrt.

Ein zusétzlicher, systematischer Fehler bei der Bestimmung des Frequenzverhalt-
nisses kann auftreten, wenn die Masse des verwendeten Referenzions stark von den
Massen der zu untersuchenden Ionen abweicht. Mogliche nicht kompensierte Fallen-
fehler, speziell eine Verkippung der Fallenachse relativ zum Magnetfeld, kénnen zu
einer Abhéngigkeit der Zyklotronfrequenz von der Masse fithren, die iiber den rein
linearen Term hinausgeht:

q

Vo= ———
m + am?

B mit a #0 . (4.2)
In diesem Fall entspricht das Verhéltnis der Zyklotronfrequenzen vy /v, zweier lonen
nicht dem reziproken Verhéltnis ihrer Massen my/my, beziehungsweise tut dies nur
im trivialen Fall m; = my. Das Verhiéltnis der gemessenen Frequenzen weicht umso
stéarker ab, je grofier die Differenz der beiden Massen (Am = my —my) ist. Da diese
Nichtlinearitat fiir die ISOLTRAP-Prézisionsfalle sehr gering ist (o < 1), gilt fiir
die relative Abweichung des Frequenzverhéltnisses in guter Néherung:

A

NN (4.3)

,

Die massenbedingte relative Anderung des Frequenzverhiltnisses wurde experimen-
tell bestimmt und betrégt [51]: (%)A <2-107%/u - Am.

Die maximale Massendifferenz zwischen den untersuchten Strontium-Isotopen und
ihrem Referenznuklid 8°Rb betrigt hochstens 11 atomare Masseneinheiten. Ein dar-
aus resultierender Beitrag zum relativen, systematischen Fehler des Frequenzverhalt-

nisses ist also (%)A < 2,2-1078. Fiir die Zinn-Isotope betrigt die maximale Mas-

sendifferenz zum Referenznuklid '3Cs sogar nur 4 atomare Masseneinheiten, was

einem maximalen, systematischen Fehlerbeitrag von (%)A < 8107 entspricht.
m

In kiirzlich durchgefiihrten Messungen konnte mithilfe von Kohlenstoff-Clustern die
Bestimmung der massenbedingten Verschiebung des Frequenzverhéltnisses auf eine
groflere Zahl verschiedener Massen, die einen grofleren Bereich gleichméflig abdecken,
ausgeweitet werden [65]. Dabei wurde eine relative Anderung des Frequenzverhilt-
nisses von (%)Am =1,6(4)-1071%/u - Am ermittelt. Die Messungen, die zu diesem
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Ergebnis fiihrten, wurden erst nach der Auswertung der im Rahmen dieser Arbeit
erhaltenen Daten durchgefiihrt. Von einer nachtrédglichen Neuberechnung der Un-
sicherheit wurde abgesehen, da der Fehlerbeitrag aus der Massendifferenz zwischen
Referenz- und Radionuklid fiir die hier untersuchten Kerne nur eine geringe Rolle
spielt.

Eine weitere Fehlerquelle bei der Bestimmung des Frequenzverhéltnisses stellt die
zeitlichen Schwankung des Magnetfeldes, in dem sich die Préazisionfalle befindet, dar.
Fiir die Aufnahme des Flugzeitspektrums, aus dem die Zyklotronfrequenz bestimmt
wird, bendtigt man je nach zur Verfiigung stehender Zéhlrate eine gewisse Zeitspanne
AT. Fiir die Referenzmessungen konnen in der Testionenquelle Ionen in sehr grofler
Zahl und frei von isobaren Kontaminationen produziert werden. Die Dauer fiir die
Aufnahme eines Flugzeitspektrums kann daher vergleichsweise kurz sein (AT ~ 15
min) und dennoch eine ausreichende statistische Genauigkeit (ogat(VRet)/VRet < D -
107%) erzielen. Referenzmessungen werden in der Regel jeweils unmittelbar vor (zur
Zeit t = to) und nach (¢ = t3) der Messung am Radionuklid durchgefiihrt.

Je nach Produktionsrate oder aufgrund der Beschrinkung auf geringe Z&hlraten,
um kontaminationsbedingte Frequenzverschiebungen zu vermeiden, betrug die Me83-
dauer bei manchen Radionukliden bis zu einigen Stunden. Da sich das Magnetfeld
wihrend dieser Zeit im allgemeinen #ndert, ist auch die Zyklotronfrequenz der lo-
nen eine Funktion der Zeit vgraq(t). Die aus dem Flugzeitspektrum ermittelte Zy-
klotronfrequenz entspricht dem zeitlichen Mittelwert der sich wiahrend der Messung
dndernden, tatsdchlichen Zyklotronfrequenz vg,q(t). Fiir die Bildung des korrek-
ten Frequenzverhéltnisses 7 = VRer/VRaa miiite man fiir vres = URes(t) setzen, also
den zeitlichen Mittlerwert der Referenzfrequenz innerhalb desselben Zeitintervalls
ty < t < ty. Da jedoch die Referenzmessungen nicht gleichzeitig mit den Messungen
an den Radionukliden erfolgen, kann der fiir die Verhéltnisbildung notwendige Wert
fiir vger nUr abgeschitzt werden. Unter der Annahme, daf8 die Magnetfeld- Anderung
wahrend der Messung am Radionuklid linear verlauft, ist der zeitlichen Mittlerwert
Vret gegeben durch das arithmetische Mittel

VRef|t0 + VRef|t2 . (44)

VRet = B

Dabei sind vgefjy, und vgegr, die Referenzwerte, die unmittelbar vor und nach der
Messung am Radionuklid ermittelt wurden. Der Einflul der zeitlichen Magnetfeld-
Anderung auf die Referenzfrequenzen ist im Vergleich zum statistischen Fehler ver-
nachlassigbar gering, wie im folgenden Abschnitt erlautert wird. Zur Unsicherheit
fiir vger tragen also lediglich die statistischen Fehler der Einzelmessungen bei:

0 (Vret) = /Ot (Vreto) + Ot (VReta) - (4.5)

Der statistische Fehler des Frequenzverhéltnisses r ist die quadratische Summe der
relativen Fehler der Zyklotronfrequenz des Radionuklids o(vgraq) aus den Tabellen
4.2 und 4.3 und der interpolierten Referenzfrequenz o(vrer) gemaf Gl. (4.5):

a?(r) _ 0% (VRad) i o*(VRet) ' (4.6)

r VRad VRef
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Ein zusétzlicher Fehler fiir r ergibt sich jedoch dadurch, daf die Magnetfeld-Ande-
rung wahrend der Dauer der Zyklotronfrequenz-Messung im allgemeinen nicht rein
linear verlauft. Man mufl davon ausgehen, dafi das tatsdchliche Magnetfeld umso
weiter vom linear interpolierten Verlauf abweicht, je grofler das Zeitintervall AT
zwischen zwei direkten Messungen ist. Speziell bei langen Erfassungszeiten ist der
Fehler fiir das Frequenzverhéltnisses, der durch Magnetfeld-Fluktuationen hervor-
gerufen werden kann, nicht mehr vernachléssigbar.

Zeitliche Fluktuation des Magnetfeldes

Neben Kontaminationen durch fremde Ionensorten stellt die zeitliche Anderung des
Magnetfeldes die bedeutendste Quelle fiir Fehler bei sehr genauen Massenmessungen
in Penningfallen dar. Da man dadurch bedingte Abweichungen des Frequenzverhéalt-
nisses vom wahren Wert nicht bestimmen und daher auch nicht korrigieren kann, ist
eine verlaflliche Abschitzung eines moglichen Fehlers von sehr grofier Bedeutung.

A A
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Abbildung 4.8: Zeitliche Magnetfeld-Anderung withrend der Zinn- und Strontium-
Messungen. Die Zyklotronfrequenzen aus séimtlichen Referenzmessungen an 33Cs-Ionen
(links) und ®*Rb-Ionen (rechts) sind als Funktion ihres MeBzeitpunktes dargestellt. Die
Zyklotronfrequenz, respektive das Magnetfeld, fallt stetig um etwa % ~5,3-107% pro 24
h ab. Die dabei vollfiihrten Fluktuationen finden innerhalb eines Bereiches von A?B ~ 1077
statt, der durch die gestrichelten Linien dargestellt ist. Das rechte Diagramm ist im Ver-

gleich zum linken um den Faktor % = 1,56 in vertikaler Richtung gestaucht.

In systematischen Serien von Zyklotronfrequenz-Messungen an stabilen Testionen
(133Cs) wurde iiber viele Tage hinweg die zeitliche Anderung des Magnetfeldes der
ISOLTRAP-Prizisionsfalle ermittelt [51]. Es wurde im Mittel ein stetiger, relativer
Abfall des Magnetfeldes um % < 1077 pro Tag festgestellt. Auf einer Zeitskala von
mehreren Stunden wurden Schwankungen im selben Rahmen beobachtet, die ih-
re Ursache in tageszeitlich bedingten Druck- und Temperaturschwankungen haben.
Zusitzliche systematische Beitrige zur Anderung des Magnetfeldes kénnen nicht
beobachtet werden, zumindest sofern duflere Einfliisse, wie die Bewegung massiver,
ferromagnetischer Objekte durch die Randbereiche des Magnetfeldes, ausgeschlossen
werden. Statistische Fluktuationen auf einer Zeitskala von wenigen Stunden erwiesen
sich stets als geringer als die systematischen Anderungen. In kiirzlich durchgefiihr-
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ten Messungen wurden diese Fluktuationen experimentell bestimmt. Ebenfalls un-
ter Verwendung stabiler Testionen ausreichender Z#hlrate wurde die Abweichung
der Magnetfeld-Anderung von einem linearen Verlauf quantifiziert [65]. Die relative

Standardabweichung des tatséchlichen, gemessenen Magnetfeldes @

das durch die lineare Interpolation B(t) = By, + % -t zwischen zwei im zeit-
lichen Abstand von AT = t; — t; gemessenen Werten B, und By, ermittelt wird,
betrigt:

o(B)

B

Wenn beispielsweise die beiden Referenzmessungen im Abstand von 30 min durch-
gefiihrt werden, kann man also, entsprechend der einfachen Standardabweichung,
mit 68%-iger Wahrscheinlichkeit davon ausgehen, daf die relative Abweichung des
tatsdchlichen Magnetfeldes zum Zeitpunkt ¢, = to + AT/2 = ¢y + 15min vom arith-
metischen Mittelwert M geringer als 1,91(14)-107? ist. Hiermit ist die Annah-
me bestéatigt, dafl kurze (AT < 30min) Referenzmessungen als Momentaufnahmen
des Magnetfeldes betrachtet werden konnen, deren Genauigkeit lediglich statistisch

limitiert ist.

von einem,

=6,35(45) - 10" 'min~! - AT . (4.7)

Die Messungen, die zur genaueren Abschéitzung der zeitlichen Magnetfelddnderung
geméf Gl. (4.7) fithrten, wurden wie die Untersuchengen der massenbedingten Fre-
quenzverschiebung erst nach der Auswertung der hier diskutierten Daten durch-
gefiihrt. Da dieses Resultat insbesondere wéhrend der Durchfiihrung der Messungen
noch nicht bekannt war, wurde bei diesen nicht speziell auf kurze Mefiperioden
und héufige, regelméflige Referenzmessungen geachtet. Auf einer Zeitskala von ei-
nigen Stunden mufl man von Abweichungen vom linearen Verlauf des Magnetfeldes
ausgehen, die nicht rein statistischer Natur sind und daher nicht mittels Gl. (4.7)
abgeschitzt werden konnen. Zudem darf der in Gl. (4.7) angegebene Wert im allge-
meinen nicht als universell fiir den ISOLTRAP-Magneten betrachtet werden, da zur
Zeit noch nicht klar ist, inwieweit er selbst von dufleren Einfliissen wie Tageszeit,
Witterung und dhnlichem abhéngt. Aus diesen Griinden wird fiir die hier durch-
gefithrten Messungen von einer genauen Abschéitzung der nicht-linearen Magnetfeld-
Fluktuation geméB Gl. (4.7) abgesehen. Stattdessen wird der Unsicherheit durch die
Addition eines zusétzlichen, systematischen Fehlers Rechnung getragen.

In Abb. 4.8 sind die Zyklotronfrequenzen aus sémtlichen Referenz- und Testmessun-
gen an '33Cs-Tonen (links) und ®**Rb-Tonen (rechts), die wihrend der Zinn- bezie-
hungsweise der Strontium-Strahlzeit durchgefiithrt wurden, als Funktion ihres Mef3-
zeitpunktes dargestellt. Man erkennt, daf§ die relative Streuung der Mefiwerte in-
nerhalb eines schmalen Bandes der Breite % < 1077 verlduft, und die Differenz
zwischen je zwei benachbarten Messungen im Mittel geringer als % < 3-1078 ist.
Der zeitliche Abfall auf einer Zeitskala von mehreren Tagen ist ebenfalls zu beob-
achten, wiahrend die tageszeitlich bedingten Schwankungen nicht offensichtlich sind.
Das liegt an der UnregelméfBigkeit und der vergleichsweise geringen zeitlichen Dichte
der Zyklotronfrequenz-Messungen.

Fiir alle ermittelten Frequenzverhéltnisse wurde zum statistischen Fehler, in dem
die Korrektur kontaminationsbedingter Frequenzverschiebungen bereits enthalten
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Tabelle 4.4: Ubersicht iiber alle in Betracht gezogenen Fehlerquellen. Das Hinzufiigen
von 1077 zur statistischen Ungenauigkeit, deckt alle systematischen Fehler ab.

Art des Fehlers Beitrag zur relativen Ungenauigkeit
der atomaren Masse %"

Bindungsenergie des #uflersten Elektrons <1071

(6m/m) des Elektrons <107

(0m/m) des Referenz-Ions 1,8-1071% (Cs), 1,4 - 1071 (Rb)

(mRef — mRad) 7é 0 <8-107° (CS), <2,2- 1078 (Rb)

B(t) # const typischerweise < 3- 1078

in OlowN (VRad ) enthalten

Fremdionen in der Falle (siehe Tab. 4.3)

Ungenauigkeit der Flugzeit-Bestimmung
Instabilitéiten elektrischer Fallenparameter
Endliche Energieverteilung der Ionen

in o(VRer) und o(VRaq)
(Tab. 4.2) enthalten

total < \/<Uj:1at)2 + (10_7)2

ist, ein relativer Fehler von % = 1077 quadratisch hinzuaddiert. Es wird davon
ausgegangen, dafl in ihm alle hier diskutierten Fehlerbeitréige, die in Tab. 4.4 zu-
sammengestellt sind, enthalten sind. Neben den radioaktiven Nukliden eines jeden
Elements beziehungsweise Molekiils wurde auch die Masse eines stabilen Isotops
bestimmt. Diese Werte stimmen jeweils innerhalb des Fehlers gut mit den bereits
vergleichsweise genau ermittelten Werten iiberein (siehe Abschnitt 4.3). Auch fiir die
hier vorgestellten Messungen ist also die Wahrscheinlichkeit dafiir, daf} alle relevan-
ten Fehlerquellen beriicksichtigt und in ausreichender Weise quantifiziert wurden,

sehr hoch.

Dieses Verfahren, mogliche Fehlerbeitréige aus unbekannten oder nicht nédher be-
stimmbaren Quellen zu behandeln, wurde in den meisten Fallen auf Massenwerte,
die bei ISOLTRAP bestimmt wurden, angewendet. Die langjéhrige Erfahrung aus
der Vielzahl von Auswertungen von ISOLTRAP-Messungen und eine Reihe sys-
tematischer Langzeitstudien an stabilen Testionen bestéitigen, dal der Wert von
% = 1077 die Summe aller systematischen Fehler durchaus iiberschitzt. Der sich
insgesamt fiir die Masse ergebende Fehler stellt also eine konservative Abschétzung
der tatséchlichen Abweichung dar. Die Wahrscheinlichkeit dafiir, das der wahre
Wert innerhalb der angegebenen Unsicherheit liegt, ist also grofler als 68%, was
der einfachen Standardabweichung einer statistische Normalverteilung entspréche.
Der Einfachheit halber wird beim Vergleich mit Werten, die in anderen Experimen-
ten ermittelt wurden, und bei der Einbindung der neuen ISOLTRAP-Werte in die
Massentabelle der Gesamtfehler

e J <0<T)>2 + (1072 = 70 (4.8)

m r m

wie eine Standardabweichung verwendet.
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4.3 Resultate und ihre Einbindung in die AME-
Massentabelle

Bei den untersuchten Nukliden, fiir die mehrere auswertbare Flugzeitspektren vor-
liegen, werden jeweils die einzelnen Werte fiir die Frequenzverhéltnisse zu deren ge-
wichteten Mittelwert zusammengefafit. Die Gewichtung eines beitragenden Wertes
ist jeweils gegeben durch das inverse Quadrat der Genauigkeit, mit der er bestimmt
werden konnte. Der gewichtete Mittelwert m ergibt sich aus den einzelnen Werten
m; £ o; wie folgt:

Fiir dessen Ungenauigkeit og4e und die Gewichtungsfaktoren g; gilt:
1 1 1/0?
2 1/03

In Tabelle 4.5 ist fiir jedes untersuchte Nuklid der Mittelwert der ermittelten Fre-
quenzverhéltnisse aufgefiihrt. Daraus wurden die atomaren Massen berechnet, die
in der dritten Spalte in Einheiten von pu (Millionstel der atomaren Masseneinheit)
angegeben sind. In der vierten Spalte befinden sich die entsprechenden Werte fiir

Tabelle 4.5: Frequenzverhéltnisse und atomare Massen der untersuchten Strontium-
und Zinn-Isotope. Bei den Sr-Messungen diente 3°Rb und bei den Sn-Messungen 33Cs als
Referenznuklid. Falls fiir eine Ionensorte mehrere Werte fiir das Frequenzverhéltnis vorhan-
den waren, wurde der gewichtete Mittelwert gebildet, bevor die atomare Masse berechnet
wurde. Bei den Strontium-Isotopen, fiir die die Frequenz des jeweiligen Strontiumfluorid-
Molekiils bestimmt wurde (7677868r), ist die Masse von F (matom= 18 998 403,205(75)
pu [66]) bereits subtrahiert. In der vierten Spalte sind die Werte fiir den Massenexzef3
aufgefithrt. Zur Umrechnung des atomaren Massenstandards u in keV wurde die Relation
1 pu = 931,494012 eV [67] verwendet.

| Ton \ r | Maomlpu] | ME [keV] |
TSrOF+T | 1.11810422(43) | 75 941 761(37) | -54 249(34)
TSR | 1.12983627(10) | 76 937 945 ( 8) | -57 804 ( 8)
80Gy+ 0.94126475(17) | 79 924 506(15) | -70 322(14)
SIS+ 0.95302645(14) | 80 923 207(12) | -71 532(11)
S6Sp19F+ | 1.23549153(15) | 85 909 264(12) | -84 520(12)
835+ 1.03525828(13) | 87 905 614(11) | -87 920(10)
PIGnF | 0.93228114(16) | 123 905 283(21) | -88 228(20)
1209mGn+ | 0.96096383(22) | 128 913 498(29) | -80 576(27)
130980+ | 0.97749158(13) | 129 913 972(17) | -80 134(16)
1BomGn+ | 0.97750729 ( 9) | 129 916 059(12) | -78 190(11)
1BlgmSnt | 0.98503912(12) | 130 917 077(16) | -77 242(15)
132G+ 0.99256895(14) | 131 917 829(18) | -76 542(17)
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den MassenexzefS. Er wird aus der atomaren Masse wie folgt berechnet:

ME [u] = magom [u] — A, (4.11)
wobei Muiom die atomare Masse des Nuklids ist und A seine Massenzahl. Die Angabe
der Masse in dieser Form ermoglicht den Umgang mit vergleichsweise kleinen Zahlen
ohne dabei signifikante Informationen zu verlieren. Im Hinblick auf die Bedeutung
der atomaren Masse fiir die Kernbindungsenergie wird der Massenexzef3 in Einheiten
von Elektronenvolt angegeben.

In Zusammenarbeit mit Georges Audi, dem verantwortlichen Herausgeber der Atomic
Mass Evaluation wurden die neuen Massenwerte fiir die jeweiligen Nuklide in die
Massentabelle aufgenommen. Die AME ist ein Datensammlung, in der sich der emp-

Tabelle 4.6: Vergleich der ISOLTRAP-Daten mit den in der AME angegebenen Wer-
ten. In der zweiten Spalte sind die im Rahmen dieser Arbeit ermittelten Werte fiir den
Massenexzel der untersuchten Nuklide aufgefiihrt. Bei den Nukliden, die langlebige iso-
mere Zustinde aufweisen, die jedoch bei der ISOLTRAP-Messung nicht aufgeltst werden
konnten (12%131Sn), mufite der Fehler vergrofert werden. In der dritten Spalte sind die
jeweiligen Werte fiir den ME angegeben, wie sie von der AME angegeben wurden, bevor
die neuen ISOLTRAP-Werte in die Anpassung mit aufgenommen wurden (Stand: August
2001). Die vierte Spalte enthélt die neuen AME-Werte, wie sie sich nach dem Einbinden
der ISOLTRAP-Messungen ergeben. Thr Einflufl auf die aktuellen Werte ist in der fiinfte
Spalte aufgefiihrt.

’ Nuklid ‘ MEIST [keV] ‘ MEAME’Ol [keV] ‘ MEAME’OI&IST [keV] ‘ Signiﬁkanz [%] ‘

TSt | -54 249(34) | -54 390(208) # ~54 244(37) 100
TSr | -57804(8) | -57 877(150) -57 804 (8) 100
80Sr | -70 322(14) | -70 304,4(7,5) ~70 308,2(6,6) 22
81y | -71532(11) | -71 526,1(7,5) 71 527,7(6,2) 32
86Sr | -84 520(12) | -84 521,6(2,2) -84 521,6(2,2) 0
8Sr | -87920(10) | -87 919,7(2,2) -87 919,7(2,2) 0
25, | -88 228(20) ~88 236,1(1,4) ~88 236,1(1,4) 0
1299mGy | 80 576(20) T | -80 630(122) -80 594(29) 95
13098y | -80 134(16)* |  -80 232(27) -80 141(11) 80
180mgn | .78 190(11)* | -78 284(27) -78 193(11) 80
1309 ** | _80) 136(10) -80 232(27) -80 141(11) 80
8lgmQy | 77 242(72) T | -77 341(27) ~77 341(27) 0
1328 | 76 542(17) -76 577(24) -76 554(14) 67

# Wert wurde aus generellen Trends extrapoliert.

* Fiir die Anpassung wurden beide Werte zusammengefaft (sieche Abschnitt 3°Sn).

** Aus den gemessenen Werten fiir Grund- und isomeren Zustand mit Hilfe der sehr genau
bekannten Anregungsenergie berechneter Mittelwert.

T Bei der Messung konnten Grund- und isomerer Zustand nicht aufgelost werden. Der
Wert wurde entsprechend korrigiert und der Fehler angepaft (siehe Abschnitte 2?Sn und
131G
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fohlene Wert fiir die atomare Masse eines jeden Nuklids finden 148t, sofern diese ex-
perimentell bestimmt worden ist. Selbst zu einigen Nukliden, fiir die es bislang noch
keine experimentellen Daten gibt, sind Massenwerte aufgefiihrt. Diese sind mit Hil-
fe genereller Trends aus den experimentellen Massen-Werten benachbarter Nuklide
abgeleitet.

Bei den meisten der gemessenen Massen ist der erhaltene Wert relativ zur Masse
eines anderen Nuklids bestimmt worden. Entweder wird durch die Bestimmung der
Energie, die bei einem radioaktiven Zerfall frei wird, die Masse des jeweiligen Nuklids
mit dem Tochter-Nuklid verkniipft oder es muf§ fiir direkte Massenmessungen die
Apparatur durch Nuklide bekannter Masse kalibriert werden. Absolute Massenmes-
sungen, bei denen die gemessene Masse relativ zu derjenigen des Kohlenstoffisotops
12, der Definition des atomaren Massenstandards, bestimmt wird, sind vergleichs-
weise selten. Fiir viele der mehr als 2100 in der AME aufgefiihrten Nuklide wurde
die Masse bereits mehrere Male mittels verschiedener Experimente ermittelt, sodafl
es in diesen Fillen jeweils mehrere Verkniipfungen zu verschiedenen anderen Massen
gibt. So ergibt sich insgesamt ein komplexes Netz von mehr als 5000 Verbindungen,
das einen Grofiteil der gesamten, zur Zeit bekannten Nuklidkarte iiberdeckt. Jede
Verkniipfung in diesem Netzwerk von gemessenen Zusammenhéngen wird durch eine
Gleichung in einem sehr groflen linearen Gleichungssystem beriicksichtigt. Die Pro-
zedur fiir dessen Berechnung ist in [68,69] vorgestellt. Wenn neue Messungen in die
AME aufgenommen werden, mufl im Prinzip das gesamte Netzwerk neu berechnet
und angepafit werden, um den unterschiedlich starken Einflufl aller Verkniipfungen
auf alle Massenwerte Rechnung zu tragen.

Die letzte veroffentlichte Aktualisierung der AME stammt aus dem Jahre 1995 [16].
Seither sind jedoch viele experimentelle Werte neu aufgenommen worden, wofiir die
hier vorgestellten nur ein Beispiel sind. Die Einbindung der ISOLTRAP-Werte fand
im August 2001 statt. Zu diesem Zeitpunkt waren fiir einige der Nuklide die in der
AME’95 angegebenen Werte bereits iiberholt. In Tab. 4.6 werden die neuen, mittels
ISOLTRAP bestimmten Massen-Exzesse MEgr (zweite Spalte) mit den zu jenem
Zeitpunkt aktuellen AME-Werten MEygo1 (dritte Spalte) verglichen. Nach den
Anpassungsrechnungen erhélt man nun fiir einige der hier untersuchten Nuklide neue
AME-Werte MEangoie1sT (vierte Spalte). Lediglich in den Fillen von 3%Sn und
130mGQn trat ein Konflikt auf. Das bedeutet, dafl der neue, die ISOLTRAP-Messung
mit einschlieBende AME-Wert signifikant vom zuvor angegebenen abweicht. In der
fiinften Spalte ist schlieflich aufgefiihrt, mit welchem Gewicht die ISOLTRAP-Werte
zu den neuen AME-Werten beitragen. Die neuen Werte und Besonderheiten, die bei
ihrer Einbindung in die AME auftraten, werden im folgenden diskutiert.

76SI.

Die ISOLTRAP-Messung lieferte den ersten experimentellen Wert, der fiir dieses Nu-
klid in die AME aufgenommen wurde. Der zuvor empfohlene Wert war unter Anwen-
dung systematischer Trends der Bindungsenergie aus den Massen benachbarter Nuk-
lide abgeschéitzt gewesen. Im Rahmen der vergleichsweise groflen Ungenauigkeit der
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Extrapolation ist diese im Einklang mit dem ISOLTRAP-Wert. Unter Verwendung
des Zyklotrons CSS2 am GANIL als Flugzeit-Spektrometer (siche Kap. 2.2 und [30])
konnte ebenfalls ein Wert fiir die Masse von "5Sr bestimmt werden [70]. Dieser Mes-
sung zufolge betriagt der Massenexzefl MEcgss = -54 784(100) keV und weicht damit
um 535 keV signifikant vom ISOLTRAP-Wert (MEgr = -54 249(34) keV) ab. Da
bisher alle mit ISOLTRAP gewonnen Daten der Uberpriifung standhielten, und auch
bei den hier vorgestellten Messungen mogliche systematische Fehler eher iiberschétzt
wurden, wird davon ausgegangen, dafl bei den GANIL-Messungen der angegebene
Fehler zu klein ist. Einen weiteren Hinweis auf die Richtigkeit des ISOLTRAP-Wertes
kann man aus der Betrachtung der Valenznukleonen-Restwechselwirkungs-Energie
OVup(N, Z) erhalten. Sie wird in Kap. 4.4 erldutert, und es wird gezeigt, dafl der
ISOLTRAP-Wert vertréglicher mit dem fiir die 0V},,(V, Z) erwarteten Verlauf ist.

77SI.

Zum bisherigen AME-Wert fiir die Masse von 'St trugen bislang zwei Messungen
bei. Die Zerfalls-Energie beim [-verzégerten Protonen-Zerfall 7St — "Kr und der
Q-Wert des 3t-Zerfalls 7"Sr — ""Rb erlaubten die Anbindung an andere Nuklide
und damit eine indirekte Massenbestimmung. Der ISOLTRAP-Wert ist im Einklang
mit dem bislang angegebenen, jedoch fast um das 20-fache genauer.

80’8181'

Fiir diese beiden Isotope lagen bereits Ergebnisse aus ISOLTRAP-Messungen vor
[80], die in der bisherigen Anpassung das weitaus grofite Gewicht hatten. Sie stam-
men aus einer Zeit, zu der sich die ISOLDE-Anlage an einem anderen Standort be-
fand. Zwischen den &lteren und den aktuellen ISOLTRAP-Messungen wurde also die
gesamte Fallenanlage komplett demontiert und an einem anderen Ort wieder zusam-
mengebaut. Die neuen Werte stimmen mit den alten iiberein und erhohen nun ein
wenig die Genauigkeit der entsprechenden AME-Werte. Die gute Ubereinstimmung
belegt die Zuverlassigkeit und Reproduzierbarkeit des ISOLTRAP-Spektrometers.

86.88Gr und '?*Sn

Fiir alle drei untersuchten stabilen Nuklide sind die bereits vorhandenen experi-
mentellen Werte jeweils viel genauer als die ISOLTRAP-Daten. Somit kénnen diese
keinen zusétzlichen Beitrag zur Anpassung der AME-Werte fiir die Massen dieser
Nuklide leisten. Die Tatsache, dafl die ISOLTRAP-Werte mit den AME-Werten
iibereinstimmen, belegt jedoch, dafl keine unentdeckten Fehler bei den Messungen
aufgetreten sind.

IZQSn

Dieses Nuklid hat einen Grundzustand mit 2,23 min Halbwertszeit und einen langle-
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bigen (71, = 6,9 min) isomeren Zustand bei einer Anregungsenergie von 35,2(0, 3)
keV [64]. Solch kleine Differenzen in der Bindungsenergie kénnen bei praktikablen
Anregungszeiten, die in der GroBlenordnung von Sekunden liegen, in der Prézisions-
falle nicht aufgelost werden. Da man davon ausgehen muf}, dafl sich wéihrend der
Messung stets Ionen beider Kernzustédnden in der Falle befunden haben, entspricht
die gemessene Resonanzfrequenz einem Mittelwert aus den beiden reinen Resonan-
zen, wie man sie fiir Ionen ausschliellich im Grund- beziehungsweise im isomeren
Zustand erhielte. Bei der Mittelwertbildung miissen die beiden reinen Resonanz-
frequenzen gewichtet werden mit dem Besetzungsverhéltnis der Kernzustdnde. Da
nicht bekannt ist, inwieweit bei der Produktion oder der Ionisation der Radionuk-
lide ein Kernzustand vor dem jeweils anderen bevorzugt wird [81], geht man von
einem Besetzungsverhéltnis von 1/1 aus. In diesem Fall entspréiche die gemessene
Masse genau dem arithmetischen Mittelwert der Massen fiir Grund- und isomeren
Zustand. Der tatsichliche Massenexze$ fiir den Grundzustand von ?*Sn wire also
um 17,6 keV kleiner als derjenige, der aus der gemessenen Zyklotronfrequenz er-
mittelt wurde (ME = -80 576 keV), und betrigt demnach ME = -80 594 keV. Da
jedoch das tatséchlich Besetzungsverhéltnis nicht bekannt ist, besteht die sicherste
Annahme darin, von einer Gleichverteilung aller méglichen Besetzungsverhéltnisse
auszugehen. Die Differenz zwischen gemessener Masse und tatsdchlicher Grundzu-
standsmasse kann also mit gleicher Wahrscheinlichkeit jeden Wert zwischen 0 und
35,2 keV annehmen. Die Standardabweichung fiir solch eine rechteckformige Gleich-
verteilung betrégt [82]: )

2
= 12(xmax — Tmin)” - (4.12)
Um der Ungewilheit des Besetzungsverhéltnisses Rechnung zu tragen, wird zum
moglichen Fehler fiir den Massenexzef3, der sich aus der Ungenauigkeit des Frequenz-
verhiltnisses ergibt (27 keV), quadratisch noch ein Fehler von 10 keV hinzuaddiert
(entsprechend der Standardabweichung einer Gleichverteilung der Breite 35,2 keV
geméfl Gl. (4.12)). Dies ergibt eine kleine Erhéhung der Ungenauigkeit auf 29 keV.
Als neuer Wert fiir den Massenexzefl des Grundzustandes von '2Sn wird ME =
-80 576(29) keV in die AME aufgenommen.

Der zuvor von der AME angegebene Wert war iiber die (3-Zerfallskette Sn — Sb —
Te indirekt an das vergleichsweise gut bekannte (Am = 3 keV) Nuklid '*Te ange-
kniipft. Die Masse von 12Sn wurde zum ersten Mal direkt gemessen und zwar mit
einer viel hoheren Genauigkeit verglichen mit der des bisher akzeptierten Wertes.
Der bisherige AME- und der neue ISOLTRAP-Wert sind in vollkommener Uberein-
stimmung miteinander, und letzterer stellt nun den Hauptbeitrag zur Anpassung
dieses Massewertes dar.

o’ ()

130 Sn%m

Neben dem Grundzustand mit einer Halbwertszeit von 3,72 min weist auch die-
ses Isotop einen langlebigen (7},,=1,7 min), isomeren Zustand auf, dessen Anre-
gungsenergie £, = 1 946,88(10) keV betrédgt. Dieser Wert wurde mit Hilfe der ~-
Spektroskopie direkt gemessen [88]. Aufgrund der vergleichsweise grofien Energie-
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Abbildung 4.9: 3-Zerfallsketten fiir die neutronenreiche Sn-Isotope. Die Massen der Sn-
Isotope 129:130:13L132GQy wwaren bis zur Einbindung der neuen ISOLTRAP-Werte indirekt
mittels ()g-Werten an Nuklide mit gut bekannter Masse angebunden.

differenz war es moglich die Zyklotronfrequenz fiir Ionen in beiden Kernzustdnden
getrennt zu bestimmen (siehe Tab. 4.6). Die Differenz der beiden absoluten, an
ISOLTRAP gemessenen Massen m(*3"Sn) — m(13%Sn) = 1 944(19) keV) stimmt
im Rahmen ihrer Ungenauigkeit mit dem direkt gemessenen Wert fiir F., {iberein.
Da beide Massen direkt gemessen wurden und ihre Differenz nicht im Widerspruch
zur unabhéngig davon bestimmten Anregungsenergie steht, konnen die beiden Werte
m(*¥%Sn) und m(***™Sn) — E, zu einem gewichteten Mittelwert fiir die Grundzu-
standsmasse zusammengefafit werden (ME,,. = -80 136(10) keV).

Die Masse von ¥°Sn wurde erstmals direkt gemessen und weicht um 3,3 Standard-
abweichungen vom bisherigen AME-Wert (MEsnmgp01 = -80 232(27) keV) ab. Die-
ser wurde aus den )z-Werten der [-Zerfallskette Sn — Sb — Te abgeleitet (Abb.
4.9). 139Te ist stabil und seine Masse ist auf 2 keV genau bekannt [16]. Zu den
empfohlenen Q-Werten tragen jeweils mehrere Messungen bei [83-87]. Aus den ge-
wichteten Mittelwerten Q(Sn — Sb) = 2 148(15) keV und Q(Sb — Te) = 4 972(22)
keV der [-Spektroskopiemessungen ergibt sich fiir die Summe der beiden Q)-Werte:
7 120(26) keV. Dahingegen betrégt die Differenz der beiden direkt gemessenen Mas-
sen von '3Sn (aus dieser Arbeit) und '*°Te (aus der AME) m(Sn) — m(Te) =
7 217(16) keV.

Bei der Bestimmung der S-Endpunktsenergien Eg erhélt man stets mehrere Werte
entsprechend der verschiedenen Zerfallsmoglichkeiten aus oder in angeregte Zustéande
von Mutter- und Tochterkern. Fiir die Bestimmung von ()3 miissen alle gemesse-
nen Eg-Werte den entsprechenden Kernniveaus zugeordnet werden. Ein Teil der
B-Zerfille von %Sn endet in einem angeregten Zustand des Tochterkerns 3°Sb.
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Beim Zerfall des Isomers **"Sn kénnen jedoch andere Zusténde des *°Sb bevolkert
werden, die langlebig genug sind, um als Ausgangspunkt fiir den nachfolgenden (-
Zerfall in 3°Te zu dienen. Es zeigte sich, daf die angenommenen Termschemata der
an dieser Zerfallskette beteiligten Kerne nicht identisch sind in den Arbeiten, die zu
den in der AME angegebenen ()g-Werten beitragen [83-88]. Bei einer sorgfiltigen
Durchsicht der entsprechenden Verdffentlichungen wurden fiir alle Ez-Werte iiber-
priift, ob ihre Zuordnung zu den entsprechenden Anregungszustinden von Mutter-
und Tochterkern zweifelsfrei angegeben wurde. In einem Fall konnte eine Fehlbestim-
mung korrigiert werden [85], und in einem anderen mufite ein fraglicher, mutmaflich
falscher Ez-Wert [86] aus der )-Wert-Bestimmung ausgeschlossen werden. Dies hat
eine Anderung des Q-Wertes fiir den 3-Zerfall von *°Sb zur Folge. Er betrigt nun
Q(Sb — Te) = 5 013(33) keV anstatt = 4 972(22) keV. Nach dieser Anderung weicht
der {iber die ()3-Werte bestimmte Massenexzefl von dem durch ISOLTRAP gemes-
senen nur noch um 1,4 o ab. Sowohl die korrigierten ()g-Messungen als auch die
ISOLTRAP-Messungen tragen nun gewichtet entsprechend ihrer Genauigkeit zum
neuen AME-Wert fiir den Massenexzefl von 39Sn bei. Zusétzlich hat sich durch
die Uberpriifung der bisher beitragenden @ s-Werte auch der Wert fiir '*°Sh von
MEamEo1 = -82 379 keV zu MEammoigisT = -82 296 keV verdndert.

13lsn

Auch dieses Zinn-Isotop weist neben dem Grundzustand (7%, = 56 s) einen etwa
gleich lange lebenden (7%, = 58,4 s) isomeren Zustand mit einer Anregungsener-
gie von 241, 8(8) keV auf [89]. Die beiden Zusténde konnten leider nicht aufgelost
werden, obwohl die Anregungszeit von Trrp= 0,9 s in der Prézisionsfalle ausreichend
hitte sein miissen. Aufgrund von Schalenmodell-Rechnungen [90] gibt es Grund
zur Annahme, das die Anregungsenergie des isomeren Zustandes um mehr als 100
keV kleiner ist als der zur Zeit bekannte Wert von 241,8 keV. Dieser konnte ohne-
hin nicht direkt gemessen werden, sondern wurde aus (3-Zerfalls-Spektren von 3'In
und Plausibilitdtserklarungen gefolgert [89].Wihrend der ISOLTRAP-Messung an
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Abbildung 4.10: Experimentelle Flugzeitspektren fiir *'Sn. Das linke Spektrum wurde
mit einer Anregungszeit von 0,9 s und das rechte mit 2 s aufgenommen.
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131Sn wurde auch ein Flugzeitspektrum aufgenommen, bei dem die Anregungszeit
Trr = 2 s betrug. Beide Spektren sind in Abb. 4.10 dargestellt. Selbst bei léngerer
Anregungszeit konnten die beiden zu den verschiedenen Kernzusténden gehorigen
Resonanzen nicht aufgelost werden. Ein moglicher Grund hierfiir konnte darin beste-
hen, dafl die Anregungsenergie des isomeren Zustandes tatséchlich deutlich geringer
ist als 240 keV. Die Deformation des Spektrums, bei dem 2 s lang angeregt wurde,
speziell die verkiirzte Flugzeit in den Maxima erster Ordnung, wiirde diese Vermu-
tung unterstiitzen. Diese Frage konnte jedoch mit letzter Sicherheit nicht entschieden
werden.

Die zweite Moglichkeit fiir die nicht erfolgte Auflésung wire, dafi einer der bei-
den Zusténde bei der Produktion im I[ISOLDE-Target mit deutlich geringerer Rate
bevolkert wird als der andere. Leider ist das Besetzungsverhiltnis der beiden Kern-
zusténde nicht bekannt. Wie im Fall von '29Sn gibt es allerdings auch keinen Grund,
davon auszugehen, daf alle Tonen in genau einem der beiden Zusténde vorliegen.
Es ist also nicht bekannt, ob die ermittelte Resonanzfrequenz die des Grund- oder
des isomeren Zustandes ist oder die Eigenfrequenz eines beliebigen Mischensembles.
Wie bei 29Sn wird also auch hier die ermittelte Zyklotronfrequenz dem Mittelwert
der beiden Massen fiir den Grund- und den isomeren Zustand zugeordnet. Um der
UngewiBheit des Besetzungsverhéltnisses Rechnung zu tragen, mufl geméfl Gl. (4.12)
zur Unsicherheit der Messung (15 keV) ein Fehler von 70 keV quadratisch addiert
werden. Dadurch ist jedoch der Gesamtfehler von 72 keV fiir den Massenexzefl so
grof}; dafl das Gewicht des ISOLTRAP-Wertes bei der Neuanpassung der AME leider
bedeutungslos wird.

132Sn

Die hier vorgestellte ISOLTRAP-Messung ist die erste direkte Messung der atomaren
Masse und damit der Grundzustands-Energie des doppeltmagischen Radionuklids
1328n. Der in der AME’95 angegebene Wert (MEsngro5 = -76 620(26) keV) basierte
auf Messungen von Q-Werten [93] der [-Zerfallskette 32Sn —132Sh —132Te —132]
—132Xe, die die Masse von '32Sn mit der sehr gut bekannten Masse dessen stabilen
Xenon-Isobars verbindet (siche Abb. 4.9).

Bei dieser Messung wurden auf dieselbe Weise auch die Massen einiger anderer
Nuklide aus der niheren Umgebung von 32Sn bestimmt. Manche davon standen in
groffem Wiederspruch zu Werten, die durch Schalenmodell-Rechnungen vorhergesagt
wurden [94] (siehe Kap. 4.4). Darauthin wurden die Q)-Werte der entsprechenden Nu-
klide, einschliefllich '32Sn, neu bestimmt [95]. Sie wichen in einigen Fillen deutlich
von den zuvor bestimmten ab und erhérten die Annahme, dafl bei den alteren Mes-
sungen die Unsicherheiten als zu klein abgeschéatzt wurden. Auf die theoretischen
Vorhersagen und die Abweichungen der experimentellen Werte wird detailliert in
Kap. 4.4 eingegangen.

Im Fall von '¥2Sn ist der neuere, aus den Q g-Werten bestimmte Massenexzef ME sygro1
= -T76 577(24) keV vertraglich mit dem Vorherigen. Der bei ISOLTRAP bestimmte
Wert (MEgt = -76 542(17) keV) ebenso wie der dadurch geénderte, neue AME-
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Abbildung 4.11: Vergleich aller bisher verfiigharen experimentellen Massenwerte fiir
1328n. Der AME’95-Wert basierte auf einer @ z-Messung, die in [93] verdffentlicht ist.
Spater wurden die Messungen wiederholt [95], was zu einer leichten Verschiebung des
Wertes fiithrte (AME’01). Der hier vorgestellte ISOLTRAP-Wert bestéitigt die neueren der
@-Wertmessungen. Der aktuelle, die ISOLTRAP-Messung einschlieBende AME-Wert, ist
durch die durchgezogene Linie und dessen Unsicherheit durch die schraffierte Umgebung
wiedergegeben.

Wert MEaygo1g1sT = - 76 554(14) keV sind in guter Ubereinstimmung mit den
neueren der ()-Wertmessungen, jedoch nicht mit den &lteren (siehe Abb. 4.11).

4.4 Diskussion

Wigner-Energie in N=Z-Kernen

In Atomkernen, die aus etwa gleich vielen Protonen wie Neutronen aufgebaut sind,
lassen sich viele bedeutende Kernstruktur-Effekte untersuchen [71]. Wie bei allen
anderen Kernen ist die Grundzustands-Bindungsenergie eine der wichtigsten Eigen-
schaften. "®Sr ist der schwerste und damit exotischste N = Z-Kern, fiir dessen ato-
mare Masse nun ein experimenteller Wert in der AME angegeben wird. Mit seinen
38 Protonen beziehungsweise Neutronen ist er ein gg-Kern. Symmetrische Kerne die-
ser Art spielen bei Untersuchungen der Kernstruktur eine besondere Rolle. Speziell
schwere N = Z-Kerne, die nahe bei der Protonen-Abbruchkante liegen, stellen inter-
essante Testkandidaten fiir Kernmodelle und die zugrundeliegenden Vorstellungen
dar. Da es sich bei Atomkernen in der Regel um Vielteilchen-Systeme handelt, ist ei-
ne allgemeine Beschreibung der Kernkréfte auf der Basis fundamentaler Einzelwech-
selwirkungen zur Zeit auf vergleichsweise leichte Systeme beschriankt. Fiir Kerne mit
vielen (A > 15) Nukleonen versucht man die Entstehung und Entwicklung kollek-
tiver Kernkréfte iterativ aus der Betrachtung von Einzel-Wechselwirkung zwischen
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sogenannten Valenz-Nukleonen herzuleiten. In einem gg-Kern beispielsweise ist das
duBerste Proton an das duflersten Neutron mit folgender Energie gebunden [72]:

SVip(N, Z) = i{[B(N, Z)—B(N—2,2)]—[B(N,Z—2)—B(N-2,Z-2)]} . (4.13)

Dabei ist B(N,Z) die gesamte Bindungsenergie eines Kerns, der aus N Neutro-
nen und Z Protonen besteht. Die erste Differenz in eckigen Klammern ist ge-
nau die Bindungsenergie, mit der die dufleren beiden Neutronen an den Restkern
(N — 2,7) gebunden sind, wihrend die zweite Differenz der Bindungsenergie der
aufleren beiden Neutronen an den um die beiden &ufleren Protonen reduzierten
Restkern (N — 2, Z — 2) entspricht. Die Differenz dieser beiden Differenzen ergibt
dann den Teil der Bindungsenergie, der das duflere Neutronenpaar an das duflere
Protonenpaar bindet. Ein Viertel davon entspricht nun der mittleren Energie, die
eines der beiden Protonen an ein beliebiges der beiden Neutronen bindet. Durch
die Wahl der Bindungsenergie-Differenz zum dberndchsten Nachbarn hinsichtlich
Neutronen- beziehungsweise Protonenzahl fallen die Energiebeitrdge aus der p-p-
und der n-n-Paarbindung heraus. Diese Wahl ist also nur sinnvoll fiir gg-Kerne.
Fiir Kerne mit ungeraden Neutronen- und (oder) Protonenzahlen wird zur Ermitt-
lung der Differenzenergie entsprechend der direkte Nachbar beziiglich der jeweiligen
Nukleonen-Sorte gewihlt.

Eine systematische Betrachtung der 6V, , enthiillt Struktureffekte, wie Schalenab-
schliisse und Kerndeformationen [73-75]. Bemerkenswert ist die starke Erhéhung
der Valenznukleonen-Restwechselwirkung bei N = Z-Kernen, die deutlich {iber
den in der Weizsdcker-Massenformel 2.1 beriicksichtigten Symmetrie- oder Isospin-
Term agym (Z;N)Q hinausgeht (z.B. [78,79]). Diese Bindungsenergie-Differenz wird als
Wigner-Energie bezeichnet und kann fiir leichte Kerne bis zu etwa 6 MeV betragen.

Unter der Annahme, dafl die Kernkrifte symmetrisch beziiglich Spin und Isospin
des Kerns sind, konnen Kernzustdnde vollkommen durch die entsprechenden Quan-
tenzahlen im Rahmen der SU(4)-Gruppe charakterisiert werden. Dadurch konnten
Wigner und Hund bereits im Jahre 1937 das Phénomen der auflergewohnlich star-
ken Bindung von N = Z-Kernen qualitativ beschreiben [76,77]. Anschaulicher als
Symmetrieoperationen ist die Vorstellung, dal in N = Z-Kernen die Valenzprotonen
und -neutronen im Kern-Grundzustand die gleichen quantenmechanischen Zustande
besetzen. Durch den vergleichsweise grofen raumlichen Uberlapp ihrer Wellenfunk-
tionen ist daher die Paarbindung erheblich stérker als in den N # Z-Kernen.

In Abb. 4.12 ist der Betrag der Energie fiir die Restwechselwirkung zwischen Valenz-
neutron und -proton —o0V,,,(N, Z) fir N ~ Z-Kerne dargestellt, die zwischen den
Schalenabschliissen N,Z=8 und N,Z=20 liegen. Im rechten Teilbild ist der Verlauf
dargestellt, wie er aus der Spin-Isospin-Symmetrie, reprisentiert durch die SU(4)-
Gruppe, errechnet wird. Das Phdanomen der Wigner-Energie fiir N = Z-Kerne ist
offensichtlich. Im linken Teil der Abbildung ist —0V,,,(N, Z) dargestellt, wobei die
Werte gemifl Gl. (4.13) aus den experimentell bestimmten Bindungsenergien der
jeweils beitragenden Nuklide bestimmt wurden. Der theoretische Ansatz reprodu-
ziert qualitativ das Auftreten der Wigner-Energie fiir N = Z-Kerne, wenn auch
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Abbildung 4.12: Experimentelle (links) und theoretische (rechts) Valenznukleonen-
Wechselwirkungs-Energie fiir gg-Kerne in der Ndhe der N = Z-Linie. Die Abbildung ist
aus [78] entnommen.

ihr tatsdchlicher Verlauf entlang der N = Z-Linie nicht konstant ist. Die Wigner-
Energie nimmt als Funktion der Nukleonenzahl ab, was sich durch die Asymmetrie
beziiglich des Isospins (N — Z) erkldren 1a8t: Mit steigender Protonenzahl wird die
Restwechselwirkung kleiner, da aufgrund der zunehmenden Coulomb-Abstolung, die
das Proton erfihrt, dessen raumlicher Uberlapp mit der entsprechenden Neutronen-
Wellenfunktion geringer wird.

Diesem generellen Abfall ist eine Modulation iiberlagert, deren Maxima den Scha-
lenabschliissen zugeordnet sind. Speziell bei schwereren Kernen spielt der Bahndre-
himpuls der Valenznukleonen eine immer bedeutendere Rolle, sodafl die Symmetrie
beziiglich des Nukleonen-Spins, die ja eine der beiden Voraussetzungen fiir die An-
wendung der SU(4)-Gruppe ist, auch nicht mehr gilt. Die Wigner-Energie weist
lokale Maxima, die 6V,,,(N, Z) also lokale Minima, bei den gg-Kernen auf, die auf
einen Schalenabschluf} folgen (z.B. N=Z7=10). Die Nukleonen-Paare, die die jeweils
néchste Schale besetzen miissen, sind vergleichsweise schwach an den Restkern und
im Vergleich dazu umso stérker aneinander gebunden. Das Phénomen der Wigner-
Energie wird auch bei uu-Kernen mit N = Z erwartet und beobachtet. Hier ist die
Restwechselwirkung sogar noch etwas stéarker als bei den gg-Kernen. In schwicherer
Form tritt sie auch bei den gu- beziehungsweise den ug-Kernen auf, die unmittelbar
an der N = Z-Linie liegen [78].

Die Abnahme der Restwechselwirkung mit der Nukleonenzahl und die Modulati-
on zwischen den Schalenabschliissen 148t sich deutlich in Abb. 4.13 erkennen. Sie
ist aus [70] entnommen und stellt fir gg-N = Z-Kerne die experimentellen Wer-
te fiir die Valenznukleonen-Restwechselwirkungs-Energie 0V,,,(N, Z) dar. Fir die
Berechnung der letzten fiinf Werte (N = Z > 32, gefiillte Kreise) sind keine experi-
mentellen Werte fiir die Bindungsenergie des exotischsten Mitglieds (B(N — 2, 7))
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Abbildung 4.13: Experimentelle Valenznukleonen-Wechselwirkungs-Energie fiir gg-
N = Z-Kerne. Die 6V,,,(N, Z) ist als Funktion der Protonen- beziehungsweise der Neutro-
nenzahl aufgetragen. Fiir die Berechnung der Werte, die durch offene Kreise symbolisiert
sind, gibt es fiir alle der jeweils notwendigen Bindungsenergien experimentell bestimmte
Werte. Bei der Berechnung der gefiillten Kreisen mufite die Bindungsenergie mindestens
eines Mitglieds des Quartetts aus Gl. (4.13) abgeschétzt werden. Die Abbildung wurde
aus [70] entnommen, und ein Vergleichswert (Raute) hinzugefiigt, zu dessen Berechnung
der neue, in der vorliegenden Arbeit angegebene MEsT("®Sr) verwendet wurde.

des jeweiligen Quartetts verfiighar. Sie mufiten jeweils aus den Bindungsenergien der
entsprechenden Spiegelkerne B(N, Z — 2) abgeschétzt werden. Bei den letzten bei-
den Werten ("®Sr und 3°Zr) wurde der Grundterm B(N, Z) im Rahmen der zitierten
Arbeit [70] ermittelt. Er wurde jeweils aus den Massen berechnet, die am Flugzeit-
Spektrometer CSS2 am GANIL (siehe Kap. 2.2 und [30]) gemessen wurden. Fir
6Sr wurde dort ein Massenexzefl von MEcggy = -54 784(100) keV bestimmt. Dieser
weicht vom ISOLTRAP-Wert (MEjgt = -54 249(34) keV) um 535 keV ab, was etwa

5 Standardabweichungen o = \/ (100keV)? + (35keV)? = 106 keV entspricht.

Die Giiltigkeit des ISOLTRAP-Wertes voraussetzend ist der Sr-Kern um 535 keV
schwécher gebunden als es die GANIL-Messung erwarten liee. Entsprechend ist
OVup(N, Z) fiir dieses Nuklid um 535 keV grofler, falls man die Bindungsenergien
der anderen drei Quartett-Mitglieder iibernimmt. Der entsprechende Wert ist in
Abb. 4.13 als Raute eingetragen. Fiir ihn wird nicht der Anspruch auf Korrektheit
erhoben, zumal die Werte fiir die Bindungsenergien der umliegenden (g,g)-Kerne und
insbesondere ihre Unsicherheiten nicht ermittelt werden konnten. Er soll lediglich die
Differenz von 535 keV darstellen und verdeutlichen, daf§ der Wert fiir 6V/,,(38, 38),
der auf der ISOLTRAP-Messung basiert, besser in eine kontinuierliche Fortsetzung
des Kurvenverlaufs pafit. Bisher konnte man stets die verfiighbaren Daten sehr gut
durch die SU(4) und der zusétzlichen Modifikationen aufgrund der Coulombwechsel-
wirkung der Protonen und der Spin-Bahn-Kopplung reproduzieren [79], ohne dabei
von plotzlichen und unerklarlichen Spriingen ausgehen zu miissen.
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Doppelter Schalenabschluf

Der doppeltmagische Kern '¥2Sn und seine unmittelbaren Nachbarn sind ebenfalls
von sehr grofler Bedeutung fiir die Beschreibung der Struktur von Atomkernen.
In Analogie zu den Alkali-Metallen in der Atomphysik, die nur ein einzelnes Va-
lenzelektron besitzen, werden die direkten Nachbarn doppeltmagischer Nuklide als
Kerne mit einem einzelnen Valenznukleon beziehungsweise Valenzloch betrachtet
und weisen deshalb denkbar einfache Termschemata auf. Im Fall von *'Sn bei-
spielsweise besteht der Restkern aus 50 Protonen und 82 Neutronen, und das Va-
lenzteilchen ist ein Neutronenloch. Die Energien der Kern-Anregungszustéinde ent-
sprechen der potentiellen Energie lediglich eines einzigen Nukleons oder Lochs im
Potential des Restkerns. Komplexe Drei- oder Mehrteilchen-Wechselwirkungen tre-
ten hier nicht auf, und kollektive Kernanregungen sind nahezu dieselben fiir *?Sn
und die ihn umgebenden Nuklide. Aus dem Vergleich der Anregungsschemata von
13281 mit denen der Valenzkerne kann unmittelbar die Schalenstruktur der angren-
zenden Protonen- und Neutronenschalen hergeleitet werden. Auf Schalenmodell-
Rechnungen fiir Einteilchen-Zustdnde aufbauend gibt es verschiedene Vorstofle, die
Kernschalenstruktur auf universelle Weise theoretisch zu Beschreiben [91-93]. Das
bedeutet, dafl ein einziges Modell im Wesentlichen die Kerneigenschaften samtlicher
Nuklide beschreiben kann. Experimentelle Werte fiir die Anregungsspektren und die
Grundzustands-Bindungsenergien doppeltmagischer Kerne und ihrer direkten Nach-
barn stellen die unverzichtbare Ausgangsbasis fiir diese Schalenmodell-Rechnungen
dar.

Selbst unter den doppeltmagischen Kernen ist '32Sn speziell. Er ist der einzige dieser
Art, der im mittleren Massenbereich der Nuklidkarte liegt und mit heutigen Mitteln
in Mengen, die direkte Massenmessungen und spektroskopische Untersuchungen er-
lauben, hergestellt werden kann. *2Sn und seine Nachbarn stellen zur Zeit das einzige
Bindeglied zwischen den beiden doppeltmagischen Kernen °Ni (N = 28, Z = 28)
und ?%Pb (N = 126, Z = 82) dar. Wihrend fiir **Ni und ?*Pb und ihre jeweiligen
Nachbarn alle notwendigen Daten schon lange verfiigbar sind und die theoretischen
Vorhersagen gut mit den experimentellen Werten iibereinstimmen [73], gibt es bis-
lang fiir die Region um *2Sn noch keine ausreichenden MeBergebnisse. Tatséichlich
ist die hier vorgestellte Messung bislang die einzige, die direkt bestimmte Massenwer-
te fiir Nuklide in dieser Region bereitstellt. Schalenmodell-Vorhersagen, die auf den
Daten um !32Sn herum basieren, werden spiter alle Kerne betreffen, die zwischen
den Protonenschalen 28 < 7Z < 82 und den Neutronenschalen 50 < N < 126 liegen.
Dies sind etwa die Hélfte aller zur Zeit bekannten Nuklide und der Grofiteil aller
neutronenreichen Kerne, die bis heute noch nicht erzeugt werden konnten, jedoch
sehr wichtig beispielsweise fiir die Bestimmung des Pfades des astrophysikalischen
r-Prozesses sind.

Zwar kann die bei ISOLTRAP gemessene Masse nicht direkt mit theoretischen Vor-
hersagen verglichen werden, da aus dem Schalenmodell die Grundzustands-Bind-
ungsenergie fiir 132Sn (oder ein anderes Nuklid) allein nicht absolut vorhergesagt
werden kann. Jedoch kénnen Zusammenhénge von Grundzustands- und Anregungs-
energien verschiedener Nuklide bestimmt werden. Fiir einige (N=82)-Isotone wurde
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das "mass window” W berechnet. Dabei handelt es sich um eine spezielle Linear-
kombination der Grundzustandsmassen der jeweiligen Isotone:

W = m(**?Sn) — 3m(**3Sb) + 3m(***Te) — m(**1) . (4.14)

Dieser Wert steht in gewissem Zusammenhang mit speziellen Anregungszustdnden
in den Kernen '*°T und '**Te [94]. Schalenmodell-Rechnungen zufolge wire der Wert
des mass windows Wipe, = -3570 keV. Der unter Verwendung der in der AME’95
angegebenen experimentellen Werte gemifl Gl. (4.14) berechnete Wert Wangos =
-3080(150) keV weicht davon deutlich ab. Fiir die (N=128)-Isotone des ebenfalls dop-
peltmagischen Kerns 2°Pb stimmt der theoretische Wert fiir das mass window sehr
gut mit dem iiberein, der aus den vergleichsweise gut bekannten, experimentellen
Massenwerten ermittelt wurde. Der Verdacht, dafl die Fehler der Massen zumindest
einiger der (N=82)-Isotone als zu klein abgeschétzt wurde, konnte in neueren @ s-
Messungen bestitigt werden [95]. Beispielsweise betrdgt nun der Massenexzefl von
131Te ME = -82 559(11) keV und liegt damit um 160 keV unter dem alten Wert von
ME = -82 399(34) keV [93]. Unter anderem hat sich auch der von der AME angege-
bene Wert fiir '32Sn gefindert und betrigt nun MEsygo; = -76 577(24). Das aus den
neuen Werten berechnete mass window W s = -3608(94) keV stimmt mit dem theo-
retisch erwarteten gut iiberein. Auch bei den neueren ()s-Endpunktsbestimmungen
wurden fiir die Fehlerangaben laut Aussage der Autoren [95] lediglich statistische
Unsicherheiten beriicksichtigt. Umso wichtiger ist ihre Bestétigung durch den direkt
mittels ISOLTRAP bestimmten Wert (ME g7 = -76 542(17) keV), dessen Unsicher-
heit als eher zu gro angenommen werden kann und dennoch geringer als diejenige
der Qs-Messungen ist. Der neue von der AME angegebene Massenexze$ fiir 132Sn
betrigt MEameoieist = -76 554(14) keV. Wenn man ihn in die Berechnung des
mass window geméf Gl. (4.14) einbezieht erhélt man W sje st = -3585(92) keV.

4.5 Zusammenfassung und Ausblick

Mit Hilfe des Penningfallen-Massenspektrometers ISOLTRAP am européischen Kern-
forschungszentrum CERN in Genf wurden im Rahmen der vorliegenden Arbeit die
atomaren Massen von instabilen Strontium- und Zinn-Isotopen gemessen. Die dabei
ermittelten Werte wurden in die AME-Massentabelle aufgenommen, was in vielen
Féllen zu einer deutlichen Steigerung der Genauigkeiten der angegebenen Massen-
Exzesse fithrte. In den Abbildungen 4.14 (fiir Strontium) und 4.15 (fiir Zinn) sind
fiir die untersuchten Nuklide die Differenz zwischen den neuen ISOLTRAP-Werten
und den zuvor von der AME angegebenen Werten (MEang01) dargestellt (siehe
auch Tab. 4.6).

Fiir Sr wurde mit dem hier vorgestellten Resultat erstmalig ein experimentell
bestimmter Wert fiir den Massenexzef in die AME aufgenommen. Er ist im Ein-
klang mit dem zuvor durch die AME angegebenen Wert, der aus systematischen
Trends des Verlaufs der Bindungsenergien umliegender Nachbarn abgeschitzt wur-
de. Ein anderer experimenteller Wert, der am CSS2 am GANIL gemessen wur-
de, weicht sehr stark von der ISOLTRAP-Messung ab. Bei einer Betrachtung der
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Abbildung 4.14: Vergleich der neuen ISOLTRAP-Werte fiir die untersuchten Stronti-
umisotope mit den zuvor von der AME angegebenen. Die Abweichung der vor der Ein-
bindung der ISOLTRAP-Werte von der AME angegebenen Werte ist fiir jedes Isotop
jeweils als offener Kreis dargestellt. Der Fehlerbalken reprisentiert die Unsicherheit der
AME’01. Daneben als Fehlerbalken an den gefiillten Kreisen sind die Unsicherheiten der
ISOLTRAP-Messung dargestellt. Fiir die Isotope 30:81:86:88Gr wurde die Skala fiir die Ab-
weichung vergrofert (Einsatz rechts oben).

Valenznukleonen-Restwechselwirkungs-Energie fiigt sich der mittels ISOLTRAP be-
stimmte Wert deutlich besser in den erwarteten Verlauf ein. Da die Massenwerte
der anderen Strontium-Isotope, die mittels ISOLTRAP untersucht wurden, im Ein-
klang mit allen aus anderen Experimenten verfiigharen Werten sind, wird davon
ausgegengen, dafl beim GANIL-Wert der Fehler unterschétzt wurde.

Das ISOLTRAP-Experiment wird zur Zeit mit einer Kohlenstoff-Cluster-Quelle aus-
gestattet [97]. In dieser Quelle werden Fullerene, Molekiile, die aus 60 Kohlenstoff-
Atomen bestehen, mittels Laser-Dissoziation in eine Vielzahl verschiedener C,,-Cluster
zerteilt und ionisiert. Diese Molekiilionen, die nun aus n Kohlenstoff-Atomen beste-
hen, dienen als Referenzionen, deren Masse bei geeigneter Wahl hochstens 6 u von
der Masse des zu untersuchenden Nuklidions entfernt ist.

In bereits durchgefiihrten Langzeitstudien in der ISOLTRAP-Prézisionsfalle wurde
mit Hilfe der Kohlenstoff-Cluster die Charakteristik zeitlicher Magnetfeldédnderun-
gen genauer untersucht und quantifiziert [65]. Durch Verwendung von Clustern be-
stehend aus bis zu 20 Kohlenstoff-Atomen konnte die massenbedingte Frequenzver-
schiebung systematisch iiber den gesamten Massebereich der Nuklidkarte untersucht
werden.
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Abbildung 4.15: Vergleich der neuen ISOLTRAP-Werte fiir die untersuchten Zinniso-
tope mit den zuvor von der AME angegebenen. Zur Erlduterung siehe Bildunterschrift
von Abb. 4.14.

Die Verwendung von Kohlenstoff-Clustern als Referenz-Ionen ermdéglicht es, die
Masse absolut zu messen, da der atomare Massenstandard iiber das '2C-Isotop
definiert ist. Die Ungenauigkeit oder ein moglicher Fehler in der Masse des Refe-
renznuklids stellt somit keine Quelle systematischer Fehler mehr dar. Die Molekiil-
Bindungsenergie ist fiir die mit dem ISOLTRAP-Spektrometer erreichbare Prézision
vernachléssigbar gering. All dies erlaubt es, die weiter oben beschriebenen systema-
tischen Fehler, die bei einer Genauigkeit von %” ~ 1078 eine Rolle spielen, zu redu-
zieren und genauer abzuschétzen. Damit ist es moglich, die Beitrage systematischer
Fehler um etwa eine Gréfenordnung auf %” < 8-107? zu verringern.

Zusétzlich konnte das Spektrometer hinsichtlich der Effizienzen beim Transport zwi-
schen den einzelnen Fallen und beim Einfang in diese erhcht werden. Die Gesamtef-
fizienz betragt nun etwa 0,1 bis 1%. Die Verbesserung erlaubt bei gegebener Pro-
duktionsrate kiirzere Mezeiten bzw. hohere Gesamtzéahlraten, was wiederum eine
Erhohung der statistischen Genauigkeit zur Folge hat. Aulerdem kénnen nun auch
Nuklide untersucht werden, die von ISOLDE lediglich mit einer Rate von wenigen
100 Teilchen pro Protonenpuls geliefert werden.

Die Erhohung der Effizienz und die Untersuchungen der erreichbaren Genauigkeit
erlauben es, die Massen noch exotischerer Kerne mit einer relativen Genauigkeit
von Aﬁm < 1077 direkt zu bestimmen. Insbesondere die Ausweitung der absolut ge-
messenen Massen auf noch schwere N = Z-Kerne kann bedeutende Beitrdge zum
Verstéandnis der Struktur auch exotischer Nuklide beitragen. Im letzten Jahr konnte
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die Masse von ™Rb gemessen werden [98]. Dieser Kern hat eine Halbwertszeit von
lediglich T3 /= 65 ms und ist damit der kurzlebigste Kern, der jemals in einer Io-
nenfalle untersucht wurde. Damit wurde der Beweis erbracht, daf§ auch Nuklide mit
Halbwertszeiten, die deutlich kiirzer sind als 1 s, mit dem ISOLTRAP-Spektrometer
zugénglich sind.

Fiir die Nuklide 7"Sr, 129130131132y wurde die atomare Masse erstmalig auf direkte
Weise gemessen. Die Unsicherheiten sind deutlich geringer, und in den meisten Fillen
stimmen die ISOLTRAP-Werte mit den zuvor von der AME angegebenen Massen-
werten iiberein. Beim Zinn-Isotop 3°Sn trat ein Konflikt mit dem zuvor angegebenen
Wert auf. Dieser war iiber (5-Werte an die Masse von '*Te angekniipft. Bei einigen
der beitragenden Veroffentlichungen wurden nicht korrekte Anregungsschemata der
an der Zerfallskette beteiligten Nuklide verwendet. Sie konnten korrigiert werden
und sind nun im Einklang mit dem ISOLTRAP-Ergebnis. Eine direkte Bestimmung
der Grundzustandsmasse von 3Sb, dem Bindeglied zwischen !3°Sn und ¥°Te in
der (-Zerfallskette, kann letzte Zweifel beziiglich der gemessenen )g-Werte [83-88]
ausrdumen und wird daher angestrebt.

Fiir das Isotop '3'Sn konnten die Massen, die dem Grundzustand und dem langlebi-
gen isomeren Zustand dieses Nuklids entsprechen nicht aufgelost werden. Ein mogli-
cher Grund hierfiir konnte darin bestehen, dafl die tatsichliche Anregungsenergie
deutlich kleiner ist als die angenommene. Diese Mutmafiung wird durch Vorhersagen
aus Schalenmodell-Rechnungen bestérkt, die fiir die Bindungs- und Anregungsener-
gien der anderen umliegenden Kerne in guter Ubereinstimmung mit experimentellen
Werten sind. Der Test dieser Vorhersagen hat sehr grofie Bedeutung fiir eine ein-
heitliche, universelle Beschreibung der Kernkréifte im Rahmen des Schalenmodells.
Daher wird angestrebt innerhalb einer der néchsten ISOLTRAP-Strahlzeiten, die
Massen beider Zustdnde direkt zu messen [97]. Die Halbwertszeit von etwa 50 s er-
laubt hinreichend lange Anregungszeiten, bei denen eine Auflésung beider Zusténde
moglich ist, auch wenn diese sich nur um etwa 100 keV unterscheiden sollte [96].

Fiir den Test und die Anpassung von Schalenmodell-Rechnung im weiten Massen-
bereich zwischen 56 < A < 208 wéiren hochpréizise Werte aus direkten Massen-
messungen fiir Nuklide in der unmittelbaren Umgebung von '*2Sn von unschiitzba-
rem Wert. Die dazu notwendige Genauigkeit von Am <10 keV, was einer relativen
Genauigkeit von Aﬁm ~ T7-1078 entspricht, ist mit dem ISOLTRAP-Spektrometer
zu erreichen. Selbst fiir die exotischen Nachbarn *3Sn und '3!In stellen die Halb-
wertszeiten von 1,4 s beziehungsweise 280 ms und die ISOLDE-Produktionsrate
von jeweils mehr als 10° Ionen pro Sekunde keine prinzipielle Einschrinkung dar.
Allein die Produktion und Ionisation isobarer Kontaminationen, wie beispielswei-
se 13L133Cs mit jeweils mehr als 10'° Tonen pro Sekunde macht die Reinigung der
zu untersuchenden Radionuklid-Ionen sehr schwierig. Wéahrend der im Rahmen die-
ser Arbeit durchgefithrten Strahlzeit ist es beispielsweise nicht gelungen, 33Sn-Ionen
zufriedenstellend von ihren isobaren Kontaminationen zu befreien. Es wére sehr hilf-
reich, wenn erheblich weniger Kontaminationen das Massenspektrometer erreichen
wiirden. Die Verwendung des HRS, dem Separator mit hoéherer Auflosung, sollte
die Menge der in der ISOLTRAP-Kiihlerfalle zu beseitigenden Kontaminationen
deutlich reduzieren. Der Hauptanteil der kontaminierenden Isobare wird schon vor
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der eigentlichen Laserionisation an den beheizten Oberflichen des Diffusionskanals
zwischen dem Targetbehélter und der Ionenquelle ionisiert. Prinzipiell kann der An-
teil an oberflichen-ionisierbaren Elementen im ISOLDE-Ionenstrahl durch Kiihlung
des Diffusionskanals oder mittels elektrischer Gegenfelder reduziert werden. Es ist
jedoch zu erwarten, das diese Mafinahmen sich auch negativ auf die absolute An-
zahl gewiinschter Ionen auswirkt. Sobald diese Sachverhalte geklért sind, steht einer
hochprizisen, direkten Massenmessung an *?Sn und allen Nukliden in seiner niher-
en Umgebung nichts mehr im Wege.
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Kapitel 5

SHIPTRAP

Die Ionenfallen-Anlage SHIPTRAP befindet sich hinter dem Geschwindigkeitsfilter
SHIP an der GSI (Gesellschaft fiir Schwerionenforschung) in Darmstadt. Die Ziel-
setzung von SHIPTRAP besteht darin, transurane Nuklide, die an anderen RIB-
Anlagen (Rare Isotope Beam), wie beispielsweise ISOLDE, nicht erzeugt werden
kénnen, verschiedenen Prézisionsexperimenten zugénglich zu machen. Zu diesem
Zweck sollen die sehr schweren Radionuklide in Form isobarenreiner, gekiihlter Ione-
nensembles in einem kleinen, definierten Raumgebiet gespeichert oder mit geringen,
wohldefinierten Energien an nachfolgende Experimente geliefert werden. Damit wird
eine Vielzahl von Prézisionsexperimenten ermdoglicht werden, wie Massenmessungen,
Laserspektroskopie, Zerfallsstudien und vieles mehr [100]. Im nun folgenden Kapitel
wird die Erzeugung und die Separation transuraner Elemente kurz skizziert und der
experimentelle Aufbau von SHIPTRAP vorgestellt. Danach werden die einzelnen
Komponenten erldutert und speziell diejenigen, die im Rahmen der vorliegenden
Arbeit entstanden sind, detailliert diskutiert. Abschliefend werden erste in Test-
messungen erhaltene Resultate prasentiert.

5.1 Erzeugung transuraner Elemente bei SHIP

Jenseits des schwersten in der Natur vorkommenden Nuklids 2**U kann man noch
schwerere Elemente nur in Fusionreaktionen erzeugen. SHIP (Seperator for Heavy
Ton reaction Products) ist seit vielen Jahren bekannt fiir die Produktion, Separation
und den Nachweis superschwerer Elemente [22,99]. In Abb. 5.1 ist die Anlage sche-
matisch dargestellt. Mittelschwere Ionen (50 < A < 150) werden im Linearbeschleu-
niger UNILAC (UNIversal Linear ACcelerator) auf eine kinetische Energie von
typischerweise 5-7 MeV /u beschleunigt und in ein Target, eine diinne Folie ebenfalls
aus mittelschweren Elementen bestehend, geschossen. Die Energie des Primérstrahls
ist so bemessen, dafl die Projektilkerne die abstoflende Coulombkraft, die von den
Targetkernen ausgeht, {iberwinden kénnen. Die beiden Kerne kénnen sich so nahe
kommen, daf} sie miteinander zu einem Compound-Kern verschmelzen. Durch den
Impuls den, das Projektil-Ion auf den neu geformten Kern iibertrigt, kann dieser
die Targetfolie verlassen. Die Fusionsreaktions-Produkte bewegen sich in Richtung
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der urspriinglichen Primérstrahlachse mit kinetischen Energien, die in der Gréfien-
ordnung von einigen hundert keV liegen.

Die Zusammensetzung des Ionenstrahls hinter dem Target enthélt jedoch nur zu ei-
nem vergleichsweise sehr geringen Anteil die gewiinschten Reaktionsprodukte. Haupt-
séchlich besteht er aus Primérionen, die das Targetmaterial durchdrungen haben,
ohne an einer Kernreaktion teilgenommen zu haben. Sie weisen nahezu dieselbe Ge-
schwindigkeit auf wie vor ihrem Eintritt in die Folie und kénnen daher beim nach-
folgenden Durchflug durch die Wien’schen Geschwindigkeitsfilter von SHIP von den
Reaktionsprodukten abgetrennt werden. Die elektrischen und magnetischen Felder
sind so gewéhlt, dafl nur Ionen der gewiinschten Geschwindigkeitsklasse den Se-
parator passieren kénnen, wahrend die deutlich schnelleren Primérionen auf einen
Strahlstopper gelenkt und vernichtet werden. Zwei Quadrupoltripletts und ein Di-
polmagnet erlauben eine geeignete Fokussierung und Lenkung des Ionenstrahls. Die
Fusionsprodukte, die SHIP passieren, werden in ein Detektorsystem implantiert, wo
sie eine Reihe von a-Zerfillen durchfithren. Die Messung der Energien der a-Teilchen
erlaubt eine Identifikation des Mutternuklids. Das schwerste Element, das bei SHIP
bislang synthetisiert und nachgewiesen werden konnte, ist das Element Z=112 [23].
Das Element Hassium, das aus 108 Protonen besteht, ist nach dem Bundesland Hes-
sen benannt, da es zum ersten mal bei der GSI in Darmstadt synthetisiert werden
konnte.

to SHIPTRAP

2nd  fysion products
velocity

1st filter
velocity //\ Qe
filter ; e

primary beam

from UNILAC

Abbildung 5.1: Geschwindigkeitsfilter SHIP. Im Targetrad findet die Fusionsreakti-
on statt. Es rotiert, damit nicht stets derselbe Punkt der diinnen Folie bestrahlt und
diese dadurch zerstort wird. Die Felder der Geschwindigkeitsfilter werden so eingestellt,
daf} lediglich die deutlich langsameren Reaktionsprodukte passieren kénnen, wihrend der
Primérstrahl abgetrennt wird. Die Sekundérionen werden dann mittels eines Dipolmagne-
ten zur Ionenfallen-Anlage SHIPTRAP gelenkt. Die beiden Quadrupoltripletts dienen zur
Fokussierung des Ionenstrahls.
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Um Untersuchungen an den transuranen Radionukliden durchfiihren zu kénnen, die
iiber ihren Nachweis und ihre Identifikation hinausgehen, wird der Detektor entfernt
und die Tonen zur SHIPTRAP-Anlage transportiert.

5.2 Experimenteller Aufbau von SHIPTRAP

5.2.1 Ubersicht

Abbildung 5.2: Foto des SHIPTRAP-Aufbaus. Im rechten Teil des Bildes, im Vorder-
grund ist der supraleitende 7T-Magnet zu sehen, in dessen Bohrung sich die beiden Pen-
ningfallen befinden. Die Strahlfithrungsachse von SHIPTRAP verlduft von links hinten
durch die Bohrung des Magneten nach rechts vorne. Die entlang dieser Linie angeord-
neten Vakuumgehiuse enthalten die verschiedenen Komponenten 1 - 5, die in Abb. 5.3
schematisch dargestellt sind. Die Strahlachse von SHIP ist durch die von der Stoppzelle
(1) nach rechts hinten verlaufende Linie angedeutet.

In Abb. 5.2 ist ein Foto und in Abb. 5.3 eine schematische Ubersicht von SHIPTRAP
dargestellt. Der prinzipielle Aufbau &hnelt hinsichtlich der meisten seiner Kompo-
nenten dem von ISOLTRAP (siehe Kap. 4). Der wesentlichste Unterschied zum
Massenspektrometer bei ISOLDE liegt in der Art, wie die Radionuklid-Ionen abge-
bremst werden. Bedingt durch den andersartigen Produktionsmechanismus kénnen
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die Reaktionsprodukte von SHIP nicht elektrostatisch abgebremst werden. Sie wei-
sen eine totale kinetische Energie auf, die in der Gréfenordnung von 100 MeV liegt
und zudem fiir die verschiedenen erzeugbaren Nuklide nicht einheitlich ist. Dariiber-
hinaus ist auch der Ladungszustand der Sekundérionen, nachdem sie die Targetfolie
verlassen haben, nicht wohl definiert.

Stopping  fusion products
Cell from SHIP

e,
Xy

Extraction

RFQ

Buncher
~ W 4  Measurement

Trap

Purification "
Trap 5 %.”/ Iy

Detector

Abbildung 5.3: Schematische Darstellung des SHIPTRAP-Aufbaus. Die Fusionspro-
dukte werden nach der Separation durch SHIP in einer mit Edelgas gefiillten Zelle ge-
stoppt (1). Unter Verwendung von elektrischen Gleich- und Wechselspannungsfeldern und
mit Hilfe des Gasflusses werden die Ionen aus der Zelle extrahiert und mittels einer linearen
Quadrupolstruktur (2) aus der Region hohen Gasdrucks zum Buncher (3) transportiert.
Hier werden die Radionuklid-Tonen gekiihlt und gebiindelt, bevor sie in die erste Penning-
falle (4) transferiert werden. In dieser Reinigungsfalle werden unerwiinschte Ionensorten
beseitigt. In der zweiten, der MeB-Penningfalle (5), kénnen prézise Manipulationen der
Tonenbewegungen durchgefiihrt werden, die beispielsweise fiir die Messung der Zyklotron-
frequenz mittels der Flugzeit-Methode erforderlich sind.

Die im Target erzeugten und durch SHIP separierten Fusionsprodukte werden in
einer mit Helium gefiillten Zelle gestoppt. Wie bei der Puffergaskiihlung in einer
Penningfalle oder dem Kiihlen und Biindeln im Buncher geben die Ionen durch
vielfache StoBe mit den Heliumatomen Energie ab, bis sie sich schliellich im thermi-
schen Gleichgewicht mit dem Gas befinden. Allerdings sind die Energien der zu
stoppenden Teilchen um viele Groflenordnungen héher als in den Beispielen von
Puffergaseinsatz in Ionenfallen. Der Druck des Puffergases wird der Energie der
zu untersuchenden Radionuklide angepafit, und liegt etwa in der Grofenordnung
von 10 mbar < pg. < 100 mbar. Eine diinne Metallfolie von wenigen pm Dicke
trennt das Volumen der Stoppzelle vom Hochvakuum des Beschleunigers. Dieses
Eintrittsfenster ist diinn genug, sodafl die Ionen es durchdringen konnen, es aber
dennoch der Druckdifferenz standhalt.

Nachdem die Ionen in der Stoppzelle (Abb. 5.4) abgebremst wurden, sind sie haupt-
séchlich einfach positiv geladen. Die hohe Reinheit des Gases und die hohe Ioni-
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Abbildung 5.4: SHIPTRAP-Stoppzelle und Extraktions-RFQ. Die Ionen werden, nach-
dem sie im Puffergas gestoppt wurden, mittels elektrischer Gleich- und Wechselspannungs-
felder zur Ausgangsdiise transportiert. Sie werden im Sog des ausstromenden Gases in den
Extraktionsbereich gefiihrt und mittels eines linearen Radiofrequenz-Quadrupols weiter
transportiert.

sationsenergie von Helium verhindern eine vollstdndige Neutralisierung. Durch An-
legen elektrischer Potentiale an den Spannungskifig, in dem sich die Ionen nun
befinden, und an den Ausgangstrichter (Funnel) werden die Ionen durch das Gas
in Richtung der Ausgangsdiise (Nozzle) gezogen. Der Trichter ist ein Stapel be-
stehend aus 40 konzentrisch angeordneten Metallplatten, deren Innendurchmesser
zur Ausgangsdiise hin immer kleiner wird. Die an die Platten angelegten Span-
nungen bestehen aus einer Gleichspannungskomponente und einer Radiofrequenz-
Wechselspannung. Die Gleichspannung fillt entlang des Trichters von 220 V auf 40 V
in Richtung zur Diise hin ab und erzeugt zusammen mit der an den Kiifig angelegten
350 V eine elektrische Kraftkomponente in axialer Richtung. Jeweils zwei benach-
barte Platten tragen stets entgegengesetzte Phasen der RF-Wechselspannung (f=2
MHz, Uy =250 V). Zusammen mit der dimpfenden Wirkung des Gases erzeugt
dies im zeitlichen Mittel eine Kraft, die die Ionen daran hindert, die Trichterelek-
troden zu beriihren.

Auf diese Weise werden die Ionen zur Diise gefiihrt. Diese hat einen Innendurchmes-
ser von etwa 0,5 mm. Das Gas erreicht beim Durchgang durch die Diise mehrfache
Schallgeschwindigkeit und expandiert in das Vakuum auflerhalb der Stoppzelle. Da-
bei werden auch die Ionen erfalt und aus der Zelle extrahiert.

Aufgrund des standig ausstromenden Gases betrigt der Druck auflerhalb der Stopp-
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zelle noch etwa 1072 mbar < pye < 107! mbar. Hier schlieft sich an die Diise eine
lineare Radiofrequenz-Quadrupolstruktur an, die die extrahierten Ionen weiterleitet,
wahrend das Gas abgepumpt wird. Der Extraktions-RFQ besteht aus vier paralle-
len Stében, die jeweils in axialer Richtung segmentiert sind. Die Radiofrequenz (f=1
MHz, Uy = 200 V,,) wird so angelegt, daf jeweils benachbarte Stibe gegensétz-
liche Phasen tragen und daher im Inneren der Struktur ein radiales Quadrupol-
feld erzeugt wird. An den verschiedenen Segmenten sind der Radiofrequenz zusétz-
lich verschiedene Gleichspannungen iiberlagert, die mit zunehmendem Abstand von
der Diise geringer werden. Wéhrend die Radiofrequenz im zeitlichen Mittel eine
zur Achse gerichtete Kraft auf die Ionen ausiibt, werden sie durch die abfallenden
Gleichspannungs-Komponenten von der Diise weggezogen und durch die Drucksper-
re gefithrt, die das Volumen der Extraktionsregion von dem der Bunchersektion
trennt. Fiir genauere Details zur Funktionsweise, zum Aufbau und der technischen
Umsetzung der Stoppzelle wird auf [101] verwiesen.

Nachdem die Ionen aus dem Extraktionsbereich gefiihrt wurden, werden sie in den
Buncher eingefangen. Dieser ist eine weitere lineare RFQ-Struktur bestehend aus
vier in axialer Richtung segmentierten Stédben. Sein Funktionsprinzip ist dasselbe
wie das des ISOLTRAP-Bunchers und wurde in Kap. 4 bereits erlautert. Wihrend
das Quadrupolfeld die Ionen radial einschliefft, thermalisieren diese durch St6f8e mit
dem Puffergas (pge ~ 1072 mbar) und sammeln sich schlieBlich im Minimum des
DC-Potentialverlaufs am der Stoppzelle abgewandten Ende des Bunchers. Durch
Schalten der Spannungen an den letzten Segmenten der Struktur wird das gekiihlte
Ionenbiindel extrahiert und auf den Weg Richtung Penningfallen gebracht. Details
zur Konstruktion finden sich in [102] und zu den Betriebsparametern und zur Leist-
ungsfihigkeit des SHIPTRAP-Bunchers in [103].

Die Ionen werden nach ihrem Ausschufl aus dem Buncher elektrostatisch auf eini-
ge hundert Volt beschleunigt und durch die Transferstrecke in das Magnetfeld der
Penningfallen transportiert. Hier, wo die Lorentzkraft einer méglichen radialen Auf-
weitung des Strahls entgegenwirkt, werden sie wieder abgebremst und bei kleinen
kinetischen Energien von wenigen Elektronenvolt dynamisch in die Reinigungsfalle
eingefangen. In He-Puffergas bei einem Druck von py. ~ 10~% mbar wird die in Kap.
3.3 beschriebene massenselektive Puffergaskiihlung durchgefiihrt. Danach wird das
isobarenreine Ionen-Ensemble in die Meffalle transferiert, wo als erste Anwendung
hochpriizise Massenmessungen unter Verwendung der Flugzeitmethode (siehe Kap.
3.4) durchgefiihrt werden sollen.

5.2.2 Technische Umsetzung

In Abb. 5.5 ist eine Ubersicht iiber das Vakuumsystem von SHIPTRAP darge-
stellt. Das Volumen der Stoppzelle und des Extraktions-RFQs (nicht eingezeichnet)
wird durch eine Diffusionssperre vom Bunchervolumen abgetrennt. Dabei handelt es
sich um Platten, die die Volumina gegeneinander abdichten und im Zentrum kleine
Locher mit Durchmesser 2-3 mm aufweisen, durch die die Ionen passieren konnen.
In den Bereich des Bunchers kann bei Bedarf Helium eingelassen werden, um den
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erwiinschten Puffergas-Druck von etwa pp. ~ 1073 mbar zu erreichen. Dieses Vo-
lumen ist gegen die Transferstrecke und die Reinigungsfalle ebenfalls durch eine
Diffusionsperre abgetrennt. Um dort den nétigen Gasdruck von etwa pyge &~ 107° zu
erreichen, kann ebenfalls Helium in die Vakuumkammer eingelassen werden. Da sich
beide Penningfallen im selben supraleitenden Magneten befinden, und ihre Zentren
lediglich einen Abstand von 20 cm aufweisen, dringt das Puffergas aus der Reini-
gungsfalle teilweise in die Mefifalle ein. Um diesen Anteil zu verringern, ist zwischen
den beiden Penningfallen eine dritte Diffusionssperre eingebaut. Die Sperren und die
Turbomolekular-Pumpen erzeugen entlang des SHIPTRAP-Aufbaus eine differenti-
elle Pumpstrecke, die es erlaubt trotz eines Heliumgas-Drucks von etwa 100 mbar
in der Gaszelle den fiir die Prézisionsmessungen notwendigen Druck von 10~% mbar
in der Meffalle zu erreichen.
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Abbildung 5.5: Schematische Darstellung das Vakuumsystems von SHIPTRAP. Uber
verschiedene Stufen wird der Gasdruck von etwa 100 mbar in der Stoppzelle (hier nicht
eingezeichnet) auf 10~8 mbar in der Meffalle reduziert.

In den Verlauf der Transferstrecke ist ein Vakuum-Schiebeventil eingebaut, das es
erlaubt, aus Sicherheitsgriinden und zu Umbau- und Wartungszwecken das Vakuum
der Penningfallen von dem des Bunchers und der Stoppzelle zu trennen. Zusétzlich
befindet sich dort eine verschiebbare Vorrichtung, die einen MCP-Detektor (micro
channel plate) und eine Test-Ionenquelle trigt. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit
wurden die beiden Penningfallen und die Transferstrecke zwischen dem Buncher und
den Penningfallen konstruiert, eingebaut und in Betrieb genommen.
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Transferstrecke

Die Transferstrecke (sieche Abb. 5.6) ist im Wesentlichen eine Aneinanderreihung von
Hohlzylindern, die elektrisch vom Vakuumgeh&use und voneinander isoliert sind. Sie
umschliefen die Ionentrajektorie auf der gesamten Strecke zwischen Buncher und
Reinigungsfalle. Insgesamt besteht die Transferstrecke aus 9 Zylindern. Einschlie3-
lich der Liicken, die jeweils etwa 5 bis 10 mm grof} sind, betridgt die Gesamtlange
der Anordnung etwa 1,2 m. Der Abstand zwischen den Zylindern 3 und 4 ist gréfler
(~ 20 mm), um das ordnungsgeméfe Schlieflen des Vakuumschiebers nicht zu beein-
trachtigen. Drei der Zylinder (2, 5 und 8) sind rund gebogene, gelochte Bleche, um
einen grofferen Pumpquerschnitt zum Innenraum zu schaffen. Vier weitere sind dia-
gonal geteilt. Die jeweiligen Hélften sind elektrisch voneinander isoliert, sodafl man
durch Anlegen unterschiedlicher Spannungen, den Ionenstrahl ablenken kann (siehe
weiter unten). Der Innendurchmesser der Zylinder betrégt jeweils 48 mm. Beim letz-
ten (9), an den sich die Reinigungsfalle anschliefit, wird der Innendurchmesser auf
32 mm reduziert. Dies entspricht dem Innendurchmesser der Elektroden der Pen-
ningfallen. Der Lochblechzylinder, der sich etwa auf halber Strecke befindet (5) ist
zusammen mit einem MCP-Detektor und einer Testionenquelle an einer beweglichen
Durchfiithrung befestigt. Durch einen Hub von 100 mm kann er fiir Testmessungen
durch den Detektor, der dem Buncher zugewandt ist, und die Ionenquelle, die in
die Penningfallen zielt, ausgetauscht werden. Die technischen Zeichnungen fiir die
Zylinder und deren Halterungen befinden sich im Anhang A.
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Abbildung 5.6: Anordnung der Transfer-Zylinder. Die Transferstrecke zwischen Bun-
cher und Penningfallen ist eine Folge von 9 koaxial angeordneten Hohlzylindern. Sie erlaubt
es die Ionen mit beliebiger Geschwindigkeit in das Magnetfeld zu fokussieren und zu lenken
und dabei deren radialsymmetrische Verteilung beizubehalten.
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Die nahezu liickenlose Folge der Hohlzylinder erlaubt es, durch Anlegen geeigne-
ter Spannungen die kinetische Energie der Ionen beim Transport innerhalb wei-
ter Grenzen beliebig zu wahlen. Andernfalls wire die Transportenergie durch das

78



Kapitel 5. SHIPTRAP

DC-Potentialminimum des Bunchers festgelegt, in den das Ionenbiindel vor seiner
Extraktion gekiihlt wird. Bei der Optimierung des Transports miifite man stets
samtliche Buncher- und Penningfallenpotentiale &ndern, was in praktischer Hinsicht
nahezu unmoglich ist. Zusétzlich miiite man im gesamten Transferbereich die durch
die Vakuumkammern und andere in der Néhe der Flugbahn befindlichen Objekte ge-
gebene Feld-Asymmetrie in Kauf nehmen. Jede Deformation der radialen Symmetrie
der Ionenverteilung wiirde den Einschufl in das 7 T starke Magnetfeld erschweren.

Das Ionenbiindel verlafit das DC-Potentialminimum des Bunchers, das auf einem
Potential von etwa +60 V liegt, und wird im Bereich der ersten beiden Transfer-
Zylinder, an die Spannungen von —100 > U > —1000 V angelegt werden, elektro-
statisch auf die entsprechende kinetische Energie beschleunigt. Ein Ion der Masse
250 u und einer kinetischen Energie von 1000 eV legt die Strecke zwischen Buncher
und Reinigungsfalle in weniger als 50 us zuriick. Die Aufweitung des Ionenbiindels
aufgrund der endlichen Temperatur oder der Coulombabstofung zwischen den Ionen
ist fiir diese Zeitspanne vernachléssighar.
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Abbildung 5.7: Ionenoptische Simulation fiir den Einschuff ins Magnetfeld. Die
Einhiillende der Ionenbahnen ist im Bereich des ansteigenden Magnetfeldes dargestellt

fiir Spannungen an den Transferzylindern, die hinsichtlich minimaler radialer Aufweitung
des Ionenbiindels optimiert wurden.

Da der Potentialverlauf entlang der Ionentrajektorie durch Anlegen geeigneter Span-
nungen beliebig formbar ist, kann man insbesondere auch an drei aufeinanderfol-
genden Zylindern eine Einzellinse erzeugen, mit der man das Ionenbiindel auf-
weiten oder auf beliebige Punkte fokussieren kann (siehe z.B. [104]). Das ist fur
einen verlustfreien Einschuf in das Magnetfeld von grofler Bedeutung. Speziell beim
SHIPTRAP-Magneten, der {iber eine aktive Abschirmung verfiigt, um die Ausdehn-
ung der Streufelder zu beschrinken, fallt das Magnetfeld in axialer Richtung auf
einer Strecke von etwa 30 cm von 7 T auf 1 T ab. Geladene Teilchen, die auf diesen
starken Feldgradienten auftreffen und dabei eine zu grofle transversale Geschwindig-
keitskomponente oder einen zu grofien radialen Abstand von der Symmetrieachse
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des Solenoidfeldes aufweisen, wiirden reflektiert werden. Mit Hilfe von ionenopti-
schen Simulationen wurden die Spannungen an den Transferzylindern so bestimmt,
daf} die Ionen bei ihrem Eintritt in des magnetische Feld moglichst wenig radiale
Bewegungsenergie aufnehmen. In Abb. 5.7 ist fiir eine realistische, anfingliche Io-
nenverteilung die Einhiillende der Trajektorien dargestellt. Der Strahl, der zuvor in
der Transferstrecke aufgeweitet wurde, wird unter Verwendung der Zylinder 7, 8 und
9 als Einzellinse in das Magnetfeld fokussiert. Dadurch weisen die Ionen im homoge-
nen Bereich des Magnetfeldes (7 T) einen Zyklotronradius von maximal 2 mm auf.
Bei den Simulationen wurde davon ausgegangen, dafl die Ionen ohne Verkippung
oder Versatz relativ zur Symmetrieachse des Magnetfeldes einlaufen.

4

Abbildung 5.8: Potentialverlauf im Inneren eines Ablenkers. Der Potentialverlauf beim
Ubergang zwischen jeweils zwei Zylindern #ndert sich in einer gleichméBigen, senkrecht zur
Strahlachse verlaufenden Stufe. Die Ablenkung der Ionen erfolgt im Inneren des geteilten
Zylinders, wo sie der diagonalen Potentialstufe folgen. Die mit Pfeilen gekennzeichneten Li-
nien sind die simulierten Trajektorien von lonen, die bei verschiedenen radialen Absténden
in das System einlaufen, aber dennoch alle dieselbe Ablenkung erfahren.

In der Transferstrecke stehen zwei Paare von Ablenkern zur Verfiigung. Dies sind die
diagonal geschlitzten Zylinder, die in Abb. 5.6 mit den Nummern 3, 4 und 6, 7 ge-
kennzeichnet sind. Falls zwischen der hinteren und der vorderen Hélfte von Zylinder
Nr. 4 beispielsweise eine Spannungsdifferenz angelegt wird, erfahren die Ionen eine
elektrische Kraft in horizontaler Richtung senkrecht zur Strahlachse. In Abb. 5.8
ist der Potentialverlauf im Inneren eines Zylindertripletts auf der Ebene, die durch
die z- und die x-Achse aufgespannt ist, dargestellt. Das Potential steigt gleichméafig
beim Ubergang vom ersten (linken) Zylinder in den zweiten an. Innerhalb des zer-
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teilten Zylinders formt es eine diagonale Stufe, um schlieBlich beim Ubergang in den
dritten Zylinder wieder einen gleichférmigen, senkrecht zur Strahlachse verlaufenden
Anstieg zu vollfithren. Die Trajektorien der Ionen (durch Pfeile gekennzeichnete Lini-
en) werden dadurch in Richtung der positiven x-Achse gebogen. Das bemerkenswerte
ist, daf} die elektrische Kraft und damit der Ablenkwinkel nicht von der x-Koordinate
der anfanglichen lonenbahn abhéngt. Auflerdem ist die Ablenkung auch unabhéngig
von der y-Komponente. Solange die Ionen nicht durch die Randbereiche nahe der
Elektrodenoberflichen und -kanten fliegen, wird die Ionenverteilung des Biindels bei
der Ablenkung nicht verdndert. Die radiale Ausdehnung des Biindels, das aus dem
Buncher extrahiert wird, betrdgt nur wenige mm im Durchmesser, sodafl die Rand-
felder der Transferstrecken-Zylinder, die jeweils einen Innendurchmesser von 48 mm
aufweisen, die Konformitéit der Ablenkung nicht beeintréichtigen.

Eine Ablenkung in vertikaler (y-) Richtung kann durch einen zweiten, diagonal ge-
schlitzten Zylinder, der um 90° um die geometrische Achse gedreht ist, bewerkstelligt
werden. Zusammen mit einem zweiten Paar solcher Ablenker (6 und 7 in Abb. 5.6)
kann insgesamt ein beliebiger, radialer Versatz des Ionenstrahls erreicht werden. Die
Transferstrecke erlaubt es, das Ionenbiindel, das aus dem Buncher ausgeschossen
wird, nach Bedarf abzulenken, radial zu versetzen und zu fokussieren, um einen op-
timalen Einschufl in das Magnetfeld der Penningfallen zu gewéhrleisten. Das hier
vorgestellte Konzept und die bereits in zahlreichen Tests und Anwendungen erprob-
te Verwirklichung der Transferstrecke stellt eine vielseitige und robuste Losung fiir
den verlustfreien Transport von niederenergetischen Ionenstrahlen dar.

Penningfallen

Das Prinzip der Reinigungsfalle von SHIPTRAP ist an das der Kiihlerfalle von
ISOLTRAP angelehnt. Sie besteht aus einer radial achtfach segmentierten Ringelek-
trode, zwei Paaren von Korrekturelektroden, von denen die inneren radial halbiert
sind, und axial dreifach segmentierten Endelektroden (Abb. 5.9). Der Innendurch-
messer der Hohlzylinder betrdgt ¢; = 32 mm. Die Verhiltnisse der Léngen zum
Innendurchmesser fiir die Ring- und Korrekturelektroden sind dieselben wie bei der

ISOLTRAP-Kiihlerfalle (¢; = 40mm).

Durch Anlegen der entsprechenden Spannungsverhéltnisse kann im Fallenzentrum
ein nahezu harmonischer Potentialverlauf erreicht werden. In Abb. 5.10 ist der Po-
tentialverlauf entlang der Fallenachse dargestellt, wie er mit Hilfe der Relaxations-
methode [59] fiir die angelegten Spannungen berechnet wurde. Eine Anpassung des
Potentialverlaufs in der Ndhe des Fallenzentrums (z=0) durch das Polynom

> G2 (5.1)
=0

ergibt, daf alle ungeraden Terme wegfallen. Das bedeutet, dafl das letzte Endelek-
trodensegment ("End 6”), das nur einen Innendurchmesser von 3 mm hat, keinen
Einflul auf den Potentialverlauf in der Nihe des Fallenzentrums hat. Ein Vergleich
des realen Verlaufs

¢real<z)|p=0 = CO + 02 . 22 + 04 . 24 + ... (52)
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Abbildung 5.9: Schematische Darstellung der SHIPTRAP-Reinigungsfalle. Die Reini-
gungsfalle ist eine zylindrische Penningfalle mit einer radial segmentierten Ringelektrode
("Ring”), zwei Paaren von Korrekturelektroden (”Corrl” - ”Corr4”) und axial geteilten
Endelektroden ("End1” - "End6”). Das letzte Segment der Endelektrode, die der Mefifalle
zugewandt ist, hat einen Innendurchmesser von nur 3 mm. Es bildet den ersten Teil der
Diffusionssperre, die das He-Puffergas am Eindringen in die Mef}falle hindern soll.

mit einem idealen, harmonischen Potential geméf Gl. (3.1)

Qpideal(z)|p:0 - 2Z2Z2 (53)
ergibt, daf} fiir die charakteristische Fallengrofie d, wie sie beispielsweise in den
Bewegungsgleichungen (3.4), (3.5) und (3.6) verwendet wird, d = 26,8 mm gilt.
Fiir die Abweichung in der Néhe des Fallenzentrums (-10 mm < z < 10 mm) gilt
Oreal (2)] =0 — Pideal (2)] p=0 < 1,5-107*. Die Anharmonizitét, die durch Cy/Cy ~ 1074
charakterisiert werden kann, ist klein genug, um als vernachlassigbare Stérung be-
trachtet zu werden.

Bei der Konzeption der SHIPTRAP-Kiihlerfalle wurde der zylindrischen Variante
einer Penningfalle wegen ihrer vergleichsweise offenen Struktur der Vorzug gegeben.
Das Eingangsloch einer hyperbolischen Falle miiite deutlich kleiner sein (¢ ~ 3
mm), um die dadurch verursachte Feldverzerrung kompensieren zu konnen. Da es
sich nicht vermeiden 148t, dafl sich die Zyklotronradien der Ionen beim Einschuf ins
Magnetfeld vergroflern, ist fiir einen effizienten Einfang eine grofiere Fallenoffnung
von Vorteil. AuBerdem kann durch eine grofie Offnung das Fallenvolumen deutlich
besser gepumpt werden und ein entsprechend geringer Restgasdruck von ~ 10~
mbar erreicht werden. Durch die grofle Eingangstffnung wird auch das He-Puffergas,
das fiir das Kiihlverfahren notig ist, eingelassen. Damit kann man auf ein langes
diinnes Rohr als Zuleitung verzichten und dessen negative Auswirkungen auf den
Restgasdruck und die Magnetfeld-Homogenitét vermeiden.

Die SHIPTRAP-Meffalle befindet sich im selben Magnetfeld wie die Reinigungsfal-
le. Das solenoidférmige Magnetfeld ist entlang der gesamten Doppelfallen-Struktur
konstant und weist im Abstand von 20 cm zwei besonders homogene Zentren auf. In-
nerhalb eines Volumens von jeweils ~ 1 cm? betrigt die Homogenitéit laut Hersteller

82



Kapitel 5. SHIPTRAP

0,87U
LlJJ;
A7 7777770802 8777772 73 2 ff/%ﬁ%

»
' o8

[T 1
-10 0 10 Z [mm]

Abbildung 5.10: Potentialverlauf in der Reinigungsfalle (durchgezogene Kurve). Durch
Anlegen der im oberen Teilbild angegebenen Spannungen an die Korrekturelektroden kann
im Fallenzentrum ein nahezu harmonisches Potential (gestrichelte Linie) geformt werden.

8B <1077 fiir die Reinigungsfalle und £2 < 1078 am Ort der MeSfalle. Dadurch,
daf} sich beide Penningfallen im selben Magnetfeld befinden, wird die Schwierigkeit
umgangen, die lonen durch extrem starke Feldgradienten beférdern zu miissen. Die
dabei auftretende, kaum vermeidbare Konversion von kinetischer, axialer in radiale
Energie kann hier vermieden werden. Neben allen Vorteilen, die sich aus der Po-
sitionierung beider Fallen im selben Magneten ergeben, koénnte sich die rdumliche
Néhe als entscheidender Nachteil herausstellen, falls das Eindringen von Puffergas
in die Meffalle nicht ausreichend beschréankt werden kann. Das letzte Endelektro-
densegment der Reinigungsfalle ("End 6” in Abb. 5.9) und das erste der Meffalle
("End 1”7 in Abb. 5.11) stellen gemeinsam eine differentielle Pumpstrecke fiir das
in die erste Falle eingelassene Helium dar. Der 3 mm weite und etwa 52 mm lan-
ge Kanal weist fiir Helium bei Zimmertemperatur einen Leitwert von 0,14 1/s auf.
Gasflufirechnungen, die von realistischen Werten fiir die effektive Pumpleistung an
den Orten der Fallenzentren ausgehen, ergeben dafi der Heliumdruck in der Mef3fal-
le etwa 70 mal geringer ist als der in der Reinigungsfalle. Bei einem Puffergasdruck
von etwa 107% mbar sollte dies ausreichen, um Prizisions-Massenmessungen in der
MefBfalle durchfiihren zu kénnen.

Die SHIPTRAP-Meffalle (Abb. 5.11) ist ebenfalls ein zylindrische Penningfalle. Sie
besitzt nur ein einziges Paar von Korrekturelektroden und verfiigt daher bei gleichem
Elektroden-Innendurchmesser iiber ein geringeres Fallenvolumen als die Reinigungs-
falle. Die Langenverhéltnisse bei diesem speziellen, als orthogonalisierte Falle [105]
bezeichneten Typ bewirken, dafl die axiale Schwingungsfrequenz w, nicht von der
angelegten Korrekturspannung abhéngt.
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Abbildung 5.11: Schematische Darstellung der SHIPTRAP-Meffalle. Die aktuelle Ver-
sion dieser Falle ist eine zylindrische, orthogonalisierte Penningfalle. Sie besteht aus einer
schmalen, achtfach segmentierte Ringelektrode ("R”), aus einem Paar Korrekturelektro-
den (”Corrl”, ”Corr2”) und aus jeweils dreifach, axial geteilten Endelektroden ("End1” -
"End6”). Die Elektrode "End 1” stellt den zweiten Teil der Diffusionssperre zwischen den
beiden Fallen dar.

Aufgrund des geringen rdumlichen Abstandes konnen die beiden Fallen zusammen in
eine gemeinsame Struktur eingebaut werden. Dadurch kann eine optimale Ausrich-
tung relativ zueinander und eine gute Uberlagerung der elektrischen Fallenzentren
mit den jeweiligen homogenen, magnetischen Zentren erreicht werden.

In Abb. 5.12 sind die SHIPTRAP-Penningfallen unmittelbar vor ihrem Einbau zu
sehen. Samtliche Elektroden sind zu einer mechanisch stabilen Struktur zusammen-
gesteckt. Das Steck- und Halterungsprinzip, das die stabile Positionierung der ein-
zelnen Zylinder und der Gesamtstruktur gewahrleistet, geht aus den Abbildungen
5.9 und 5.11 sowie den technischen Zeichnungen hervor (Anhang B). Die Die Struk-
tur wird als Ganzes von der dem Buncher abgewandten Seite in das Vakuumrohr
eingefithrt und zusammen mit diesem relativ zum Magnetfeld ausgerichtet. Eine
nachtrégliche Anderung der Position oder Ausrichtung der Struktur oder Teilen da-
von kann ausgeschlossen werden.

Fiir die Fallenelektroden wurde extrem reines (oxygen free highly conductive) OFHC-
Kupfer als Material verwendet. Aufgrund des geringen Anteils an Verunreinigungen
(< 0,1 %) kann man von einer homogenen magnetischen Suszeptibilitdt ausgehen.
Das bedeutet, daf die Anderung des Magnetfeldes aufgrund der Suszeptibilitit des
Fallenmaterials nicht nur gering, sondern auch gleichméfig ist. Die Oberflachen der
Fallenelektroden wurden nach der Herstellung versilbert und anschliefend vergol-
det. Die Goldschicht verhindert ein Oxidieren der Oberfliche und gewéhrleistet
damit, da die mechanische Oberfliche tatséichlich eine elektrische Aquipotential-
fliche darstellt. Die Silberschicht verhindert die Diffusion von Goldatomen in das
Kupfer hinein. Fiir die Halterung, die die Struktur zusammenhélt und im Vakuum-
rohr positioniert, wurde Aluminium verwendet. Es weist wie Kupfer eine geringe
magnetische Suszeptibilitat auf, verfiigt aber iiber eine geringere Massendichte und
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Abbildung 5.12: Foto der SHIPTRAP-Penningfallen.

eine deutlich hohere mechanische Zugfestigkeit. Da alle Teile, die aus Aluminium
bestehen weiter von der Fallenachse entfernt sind, ist ihre Auswirkung auf das Ma-
gnetfeld in den Fallenzentren entsprechend reduziert. Die Isolatorringe zwischen den
Elektroden sind aus Aluminiumoxidkeramik (Al;O3). Dieses Material ist von extre-
mer Hérte. Die Isolatorringe, die die Kontaktdréhte (aus versilbertem Kupfer) axial
von den jeweiligen Elektroden zu den Enden der Fallenstruktur fithren, sind aus
MACOR-Glaskeramik gefertigt. Im Gegensatz zu Al,O3 kann dieses Material mit
herkémmlichem Werkzeug bearbeitet werden, was bei jeweils 30 Fiihrungsléchern
pro Ring zu einer deutlichen Kostenersparnis fiihrt.

5.3 Bisherige Ergebnisse und Ausblick

Samtliche Komponenten von SHIPTRAP sind aufgebaut und in Betrieb. Auch die
Penningfallen sind in das Vakuumsystem eingebaut, und es konnte ein Restgasdruck
Vol Prase < 1077 erreicht werden. Sowohl Ionen aus der Testionenquelle als auch
aus dem Buncher konnten erfolgreich in beide Fallen eingefangen und gespeichert
werden. Dariiberhinaus konnte in ersten Tests die reduzierte Zyklotronbewegung
der Testionen (Xenon) in der Reinigungsfalle angeregt werden. In Abb. 5.13 ist als
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Abbildung 5.13: Dipolanregung der reduzierten Zyklotronfrequenz von Xe-Ionen in der
SHIPTRAP-Reinigungsfalle.

Funktion der Frequenz des eingestrahlten Dipolwechselfeldes die Anzahl der aus der
Falle extrahierten Ionen dargestellt. Die Xenon-lonen wurden in der Testionenquelle
zwischen Buncher und Penningfallen erzeugt und in der Reinigungsfalle gespeichert.
Dort wurde {iber die geteilte Ringelektrode ein dipolférmiges Wechselfeld einge-
strahlt. Nach dem Ausschuf} erfolgt der Nachweis der Ionen auf dem Detektor, der
sich jenseits der Mefifalle aulerhalb des Magnetfeldes befindet. Falls die Anregungs-
frequenz mit der reduzierten Zyklotronfrequenz einer Ionensorte iibereinstimmt,
werden die Radien aufgeweitet, sodafl die Ionen beim Ausschufl die Diffusionss-
perre nicht passieren kénnen. Die verschiedenen Minima im Spektrum koénnen den
in der Natur vorkommenden Xenonisotopen zugeordnet werden. Da sich stets sehr
viele Ionen (1000 < N < 10000) in der Falle befanden, erfolgte iiber die Coulomb-
Wechselwirkung eine Anregung der gespeicherten Ionen aller Isotopenarten, sofern
die Anregungsfrequenz mit der reduzierten Zyklotronfrequenz nur eines der Isotope
iibereinstimmte. Die Tiefe der Resonanz skaliert mit der Isotopenhéaufigkeit. So ist
130Xe mit 4% im natiirlichen Isotopengemisch vertreten, wihrend '29131132Xe mit
jeweils tiber 20 % vorkommen. Weitere Optimierungen der Penningfallen hinsicht-
lich Feldausrichtung, Effizienz, Auflésung, Genauigkeit und Sensitivitdat finden zur
Zeit statt [107].

Fiir den Buncher wurde die Test- und Optimierungsphase bereits abgeschlossen.
Er funktioniert entsprechend der Erwartungen und produziert Ionenbiindel, deren
Energieverteilung in etwa derjenigen eines Gases bei Zimmertemperatur entspricht,
mit einer Effizienz von mehr als 35 % [103].
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Die Stoppzelle wurde in mehreren Strahlzeiten getestet. Dabei konnten Ionen, die in
SHIP erzeugt und separiert wurden, gestoppt und teilweise extrahiert werden. Mit
den Radionukliden wurde auch ein grofle Menge von Restgasatomen und -molekiilen,
die beim Stoppen ionisiert wurden, aus der Zelle gezogen. Da noch keine zweifels-
freie Identifikation der Ionen durchgefiihrt werden konnte, kann bislang auch noch
kein Wert fiir die Effizienz angegeben werden. Die Ionen, die aus der Stoppzelle
extrahiert wurden, konnten erfolgreich im Buncher gekiihlt und gebiindelt werden.
Dariiberhinaus konnten sie in die Reinigungsfalle transferiert, dort gespeichert und
schliellich auf dem Detektor auflerhalb des Magnetfeldes nachgewiesen werden.

In der weiteren Zukunft besteht die Absicht, fiir den Nachweis der Zyklotronfrequenz
die Flugzeitmethode durch die FT-ICR-Methode (Fourier Transform Ion Cyclotron
Resonance) zu ersetzen. Bei diesem Verfahren wird die Zyklotronfrequenz ermittelt,
indem die Spiegelstrome, die die Ionen in Segmenten der Ringelektrode influenzie-
ren, gemessen und hinsichtlich ihrer Frequenz analysiert werden. Zu diesem Zweck
wird zur Zeit eine hyperbolische Penningfalle konzipiert, die auf die Temperatur
von fliissigem Stickstoff (T~ 77 K) gekiihlt werden soll [106]. Auerdem wird die
SHIPTRAP-Anlage um eine Kohlenstoftkluster-Quelle erweitert werden [108]. Mehr
noch als bei ISOLTRAP ist die Verwendung von Kohlenstoffklustern als Referenzion-
en bei der Prézisions-Massenspektrometrie an sehr schweren Nukliden von Vorteil.
In diesem Massenbereich gibt es keine Nuklide, deren Masse so genau bekannt ist,
dafl ihre Unsicherheit nicht zum Fehler der Frequenzverhéltnisse beitrégt.

87



5.3. Bisherige Ergebnisse und Ausblick

88



/Zusammenbau-Zeichnung

lonenlinsen DN 160 Doppelkreuz

lonenlinse

Halter E
Isolaftoren :lJ FW u
AA' BB’
=

Anhang A
Transferstrecke

89



709

91

M3 Gewinde

AA

¢11

/U/r

M3 Gewinde

25

1.5

35

M3 Gewinde

Die einzufraesenden Schalen
haben einen Radius von 6mm. Ihre
Mittelachsen befinden sich
jeweils 33mm von der
Haupfzylinderachse enffernt.

Bezeichnung lonenlinsenhalfer

Auftraggeber: G Sikler, Tel 2114

Material: Aluminium

Stuckzahl: 7

Alle Toleranzen: 0,1 mm

90



Kapitel A. Transterstrecke

M3 Sackgewinde

Lmm fief
Al B BB D M DD
C C i
15 o
3 <
o ©
— Y
Al B D’
L M3 Sackgewinde 100
C Lmm fief
] \@%\ = Bezeichnung: lonenlinse [Typ 1l
Material: Aluminium
Stuckzahl: &
6 6 Alle Toleranzen: 0,1 mm

91



310

Die eingefrasten Einsafze fur die
Isolaforen sind genauso wie bei
den lonenlinsen vom Typ 1

Bezeichnung: lonentinse [Typ 2|

Material: Aluminium
Stuckzahl: 2
Alle Toleranzen: 0,1 mm

® 358

L
¢ 36
® 32

BB’

M3 Sackgewinde
Lmm fief

115

37

? 36

P 6l

4.5

92



Ubersichfszeichnung:
lonenlinsenhalter

Fuhrungssfangen

93

Lochblec

Kapitel A. Transterstrecke

136

-Anfertigung der Halteringe [Typ Tund Typ 2 k : : *
ljeweils sechs Stuckl|| gemall Zeichnung
- Biegen eines Lochblechs [136mm x 153mml| auf

einen Krummungsradius von efwa 24mm - Anferfigung der Fuhrungssfangen gemal3
- Binpassen des Lochblechzylinders in Halferinge  7eichnung

Typ 1l




Halteringe

MaTerial: Aluminium

Stuckzahli jeweils 4

Auf traggeber: G, Sikler Tel: 2114

QMISL‘OJ

?100+0.1

94



Kapitel A. Transterstrecke

Fuhrungssftangen
Material: Aluminium

Stuckzahl

Auftraggeber: G Sikler Tel: 2114

P L+l

3

Mé Gewinde

=L

[EY

95



Hersfellen neuer
Ablenker-Zylinder [125mm
langl gemal3 Zeichnung und
Muster [100mm lang|

M3 Sackgewinde

__bmm tief o _
A B DD
- - [ - - - - - P\\\”\\[ \\\\\\\ _ I /WIV\ | 1 T \\\\I’
; o 215, o
- TR
| J@L /@L
- | — oy
A B ” ”
* 125 *
S -
- b25 o 40 425
cc ” |
e X Aufrraggeber: G Sikler, Tel 214
,T Q, Maferial: Aluminium
N N R | Stuckzahl: 2
B N — M3 Sackgewinde Alle Toleranzen: =0 1 mm

96



Kapitel A. Transterstrecke

horizonfaler Ablenker {Lange: 100mm)

von vorn A : AA

horizonfaler Ablenker (Lange: 125mm)

VON VOrn A : AA

von oben

97



verfikaler Ablenker (Lange: 100 mm)
von vorn A el AA

von oben A ﬂ>/

vertikaler Ablenker (Lange: 125mm]

VON Vorn AF”@ZSNM AA

|
Jl h
von oben Al e

98



Longitfudinal Rods Pumping Barrier
\\ ~ !

Cooler Trap , 'Precision Trap

Wheel System

/ \
/ \
/ \
/
/

\

| @ B

Anhang B [ ] 7T
Fallen

! . €] <] !
| |
| EN E EN Em; E1 E1 EL E6EL ET ET0|JES ﬂm@ E1 E1 E7 E1 E1 Tiﬂ EN 5 E3 E12 7 | E13
| il R S o P ) S S [P N V0 1 N B il il il ;
i 2 I E2 " E2 ES ES i
! T i Kem—— % i R i o T '
A il Fﬂlﬁﬂé il ?ﬁw& o L il ;
| 0 0 ~ g 03 — 0 0 il |
, N _ 7 |
-
LR 7 LR 7 LR8 © LR & -7 LR8 LR 7 LR 7

99



Kupferelekfroden

|+
[N
=

Typ Nr. Lange L Stuckzahl Material

| 25 ] OFE-Cu
/ 6,1 7 OFE-Cu
3 65 1 Cu

Bei OFE-Cu handelf es sich um 99.95 % reines Kupfer Zwei Vollstabe [¢ 50, [ 600| dieses Materials sind
beigelegt.

Diejenigen Elekfroden, bel denen als Materialangabe lediglich Cu stehf, sollen aus "normalem” Kupfer
hergesfellf werden. DN keine besonderen Anforderungen an die Reinheif, jedoch keine Legierungen
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Kapitel B. Fallen

Kupferelekfroden

M3-Sackgewinde, L+0.5 fief

Typ Nr. Lange L Stuckzahl  Material
L 17 6 / OFE-Cu
5 17 8 / OFE-Cu
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SegmentTierung der
Kupferelektroden (Typ 4 und 5)

/ -Sackgewinde, 4+05 fief

. Nach der Herstellung der Elekfraoden vom
! ) Typ L und 5, sollen diese mif einem

! moglichst dunnen Schnitt der Lange nach
halblert werden. Zuvor sollfen die 2mm @
Locher gebohrt werden.
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Kapitel B. Fallen

Kupferelekfroden

M3-Sackgewinde, L+0.5 fief

M3-Sackgewinde, 4+0.5 fief

Typ Nr. Lange L
6 L
] 18,5

fffff L ;777%
Lt'f/z;us | [
7. o T
7y
L e ]
2+0.01 - 2+0.01
Stuckzahl  Material
1 OFE-Cu
1 OFE-Cu
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Segmentierung der Kupferelekfroden
(Typ 6 und 7]

. A -
M3-Sackgewinde, L=0.5 flef L A/2:05
e ——
T
%2/'/2
9y Lo
[
} . T
= ‘;j;’
E} 22001 L N e 22007
=i R A
Y EE

M3-Sackgewinde, L+[5 fie

22y ‘ ‘
///g Die Elekfroden vom Typ ¢ und 7, die zur

4 /eif noch vier M3 Gewinde besitzen, sollen
3 mif vier moglichst dunnen Schniffen der
’ Lange nach geachfelt werden. Zuvor
j’ sollten die 2Zmm @ Locher gebohrt werden
: und vier weitere M3-Gewinde gemass

_ Zeichnung geschniffen werden,
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Kapitel B. Fallen

Kupferelekfroden

! L+0.01 ‘
M3-Sackgewinde, L=05 fief -~~~ 7 -~~~ -

Stuckzahl  Material

1 OFE-Cu
1 OFE-Cu
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Kupferelekfroden

Typ Nr. Lange L Stuckzahl  Material

10 25 3 OFE-Cu

11 167 3 Cu

17 96,5 1 Cu

13 273 1 Cu
Bei OFE-Cu handelf es sich um 9995 % reines Kupfer Zwei Vollstabe [¢ 50, [ 600| dieses Materials sind
beigelegt.

Diejenigen Elekfroden, bel denen als Materialangabe lediglich Cu stehf, sollen aus "normalem” Kupfer
hergestellt werden D.h. keine besonderen Anforderungen an die Reinheif, jedoch keine Legierungen
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Kapitel B. Fallen

nsularors

Material: aluminum oxide caramics
Rings lype ]

Amount: 4

3+0.01

Rings lype 7/
[Amount: 41




nsulators

Marterial: aluminum oxide ceramincs
Rings lype 3

[Amount: 20

Sticks
Amount: 40

6+0.510

000 *]—"7
?3002
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Kapitel B. Fallen

Isolatorring
Material: MACOR

(Stuckzahl: 20)

87:010

CBIxDID

XY

X
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Radsystem Teil 1
Material: Aluminium

Zylinderstift [Achsel soll festsitzen

/

22
— —
~
z< e ~
&
~N /Z/g 7/
N7,

110

- M7+ Geiwmdei\i _

| o
Ul

\
\
\
\
\
\/ ‘
=
;
|
\
\
8.5

L8

5750 02
—

NSO

=

Stuckzahl: 16

Alle Toleranzen befragen +0,7 mm
sofern nicht anders angegeben.




Kapitel B. Fallen

Radsystem Teil 2
Material: Aluminium

5.5
15
Mk Linksgewinde 4>H<lf
/ —

el %42 Z§ 4(
N T B :
3|

AN

Stuckzahl: 16

Alle Toleranzen befragen +0,1mm,
sofern nicht anders angegeben
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Rad

Material: Aluminium
. Das Rad soll so dick sein, dafi es sich
Stuckzahl: 50

nach seinem Einbau in Teill 1 frei

drehen kann, aber moglichst wenig
Spiel hat

82

10

|

Durchmesser angepassf, sodal
sich das Rad mit moglichst wenig
Spiel um die Achse drehen kann

112

Achse: Zylinderstift @72 mé
Material: Edelstahl
Stuckzahl: 50

15
Y

Alle Toleranzen befragen +0,1T mm,
sofern nicht anders angegeben




Kapitel B. Fallen

Verbindungsstangen

Toleranzen: +0 1 mm
Material: Aluminium

- - - = - - —
L/2 A/2
T e |
A 6.85
75 L<—1—4 75 —
— — — @
/] \ \ %
/ / \ \ /
b L
Form und Grofle einer
/ 7N\
ML Linksgewinde ML Schraubenmuffer ML Gewinde
[AuBensechskant]

TypNr Lange L Lange A  Stuckzahl

1 179 10 3
/ 153 10 3
3 T/ 10 3
L 2L > 6
5 197 10 3
6 157 10 3
| 163 10 15
0 186 10 6
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Mk Gewinde _

\A k\

K

114

[
M4 Gewinde

Bezeichnung: Pumpsperre, Teil |

Material: Aluminium

Sfuckzahl: 7

Alle Toleranzen, sowelf nicht
speziell angegeben: +0, 1 mm

M4 Gewinde

|
\
V
S
—
=
el

M4 Gewinde



Kapitel B. Fallen

35
15
™
4|
M Linksgewinde
7
2
15
ML Linksgewinde - - _ _
i
o
<
[ ML4 Linksgewinde

Bezeichnung: Pumpsperre, Teil 2

15

Material: Aluminium ‘ ‘ ‘ . 5

Stuckzahl: 2 w

Alle Toleranzen, sowelf nichf
speziell angegeben: 0,1 mm
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Die Dicke des Kupferrings

soll so bemessen sein, dass
4 er zwischen den Teilen 1 und
2 noch beweqglich ist

NN

. Sacklocher ® & mm,
Bezeichnung: Pumpsperre, Tell 3 o~ Tiefe 10 mm

Material: Kupfer Nz%

Stuckzahl: 2
Alle Toleranzen: 0,1 mm
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ningfallen zumeist mit gutem Rat und hilfreicher Tat zur Seite. Auch hier wiirde der
Versuch einer Aufzdhlung nur zu einer Beleidigung der meisten Personen fiihren, die
mich unterstiitzt haben. Allerdings mochte ich dennoch die feinmechanische Werk-
statt der GSI erwdhnen. Dem Verstédndnis, der Geduld und den Ratschligen von
Herrn M. Romig und Herrn L. Schmiedler aber auch der Flexibilitit aller ihrer
Mitarbeiter ist es zu verdanken, dafl ich viel gelernt habe und meine ”Physiker-
Zeichnungen” verstanden wurden. Bitte nicht erschrecken, aber aufgrund des freund-



lichen Umgangs und der sehr guten Zusammenarbeit wiinsche ich mir manchmal,
wieder etwas zu konstruieren und Thre Werkstatt damit zu betrauen.

Was hat mir wéhrend der letzten fast vier Jahre immer wieder zur Energie und
Motivation zum Weitermachen verholfen und ist daher Bereicherung fiir mein Le-
bensgefiihl und maigebliche Ursache fiir die Fertigstellung der vorliegenden Arbeit?
Ihr seid es, meine lieben Freunde. Ich weifl Fure Zuwendung und Unterstiitzung zu
wiirdigen and appreciate in the same way the support from my friends who do not
understand German well enough (yet).

Darmstadt, im Dezember 2002, Giinther Sikler



