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Abstract

Diese Arbeit beschéftigt sich mit der Untersuchung diverser NaCl - Proben
auf das langlebige Radionuklid 36CI mit Hilfe der AMS - Einrichtung am Mai-
er - Leibnitz - Laboratorium in Miinchen. Hierfiir wurde Siedesalz ohne Zu-
sétze, Steinsalz direkt aus dem Berchtesgadener Bergwerk sowie NaCl einer
Tiefseewasserprobe verwendet. Das gesuchte Radionuklid entsteht durch Neu-
troneneinfang durch *°Cl gemif der Reaktion 3°Cl(n,~)36CI. Der Anlass fiir
diese Untersuchungen liegt in einer vorherigen Arbeit, welche sich ebenfalls mit
der Analyse des Chlorisotops 26C1 beschéftigt. Hierbei wurde der Neutronen-
einfang durch atmosphérische Neutronen untersucht. Letztendlich wurde kein
Einfluss festgestellt[Leb17]. Allerdings konnte auch in denjenigen Proben, wel-
che keiner zusétzlichen kosmischen Strahlung ausgesetzt wurden, ein erhohtes
Verhiltnis von 26C1 zu Cl gemessen werden. Nun steht die Klirung der Her-
kunft der hierfiir verantwortlichen Neutronen im Vordergrund dieser Arbeit. Der
Fokus diesbeziiglicher Uberlegungen liegt auf schweren Radionukliden wie Uran
und Thorium, bei deren Spaltung unter anderem die benétigten Neutronen fiir
die eben genannte Reaktion frei werden. Es wird gezeigt, dass der Zerfall von
2381J eine entsprechende Menge an Neutronen liefert und in etwa mit gegeben
Literaturwerten beziiglich des Urangehalts im Herkunftsgebiet der Steinsalzpro-
be iibereinstimmt. Eine direkte Messung des Urangehalts in den verwendeten
Salzproben an der Universitdt Wien deutet auf eine geringere Urankonzentra-
tion hin, was aber wahrscheinlich auf Verluste in der chemischen Aufarbeitung
zuriickzufiihren ist.






Kapitel 1

Motivation

Die Motivation fiir die im Anschluss angestellten Uberlegungen sowie durch-
gefiihrten Messungen liegt in einer vorherigen Arbeit der GAMS - Gruppe am
Maier - Leibnitz - Laboratorium in Miinchen. Hierbei sollte der Einfluss von Neu-
tronen, welche in der Atmosphére durch kosmische Strahlung gebildet werden,
auf eine AMS - Probe untersucht werden. In diesem Fall wurde die Aktivierung
einer NaCl - Probe (Berchtesgadener Salz) mittels der Reaktion 3°Cl(n,v)3Cl
untersucht. Die Probe wurde hierfiir fiir eine gewisse Zeit im Flugzeug trans-
portiert und anschliefend am Maier - Leibnitz - Laboratorium untersucht. Es
stellte sich heraus, dass nicht nur die im Flugzeug transportierte Probe eine
erhéhte 26C1 - Konzentration von 26C1/Cl = 5,89 - 10716 aufwies, sondern auch
eine Vergleichsprobe, welche keinen atmosphérischen Neutronen durch Flug-
zeugtransport ausgesetzt wurde. Somit war ausgeschlossen, dass die erhdhte
36C1 - Konzentration ausschlieflich auf atmosphirische Neutronen zuriickzu-
fithren ist[Leb17]. Es muss eine andere Quelle von Neutronen existieren, welche
auf terrestrischer Ebene mit 3°Cl zu 3°CI reagieren.

Im Zuge dieser Arbeit werden erneut NaCl - Proben untersucht. Zum einen
wird Siedesalz ohne Zusétze, also das aus Salzbergwerken oder aus Quellen
stammende, eingedampfte, salzhaltige Wasser, die so genannte Sole, betrachtet.
Um jedoch eine mégliche Vorbelastung durch Wasser in Bezug auf die 3°C1 -
Konzentration auszuschliefsen, wird des weiteren eine Steinsalzprobe untersucht.
Diese besteht aufgrund dessen, dass sie direkt aus dem Bergwerk in Berchtes-
gaden kommt und nicht vorbehandelt wurde, neben NaCl auch ungefdhr zur
Hélfte aus Gestein. Zudem wird auch eine Tiefseewasserprobe analysiert. (Der
Grund hierfiir ist in Abschnitt 2.3 zu finden.)






Kapitel 2

Aktivierung von °C! durch
Spaltneutronen

2.1 Kosmische und terrestrische Strahlung

Grundsatzlich ist auf der Erde zwischen verschiedenen Arten von ionisierender
Strahlung zu unterscheiden.

Kosmische Strahlung bezeichnet hochenergetische Teilchen aus dem Weltall.
Sie umfasst vorwiegend Protonen und Heliumkerne. Ein grofler Teil dieser kos-
mischen Strahlung wird bereits durch die Atmosphére sowie das Erdmagnet-
feld aufgehalten. Umso héher man sich folglich in der Atmosphére befindet,
desto mehr kosmische Strahlung ist vorhanden. Kosmische Strahlung kann in
drei verschiedene Arten unterteilt werden. Solare kosmische Strahlung umfasst
hauptséchlich Protonen und « - Teilchen mit Energien bis zu 10%eV. Galaktische
Strahlung zeichnet sich durch sehr hohe Energien von 1 GeV und hoher aus. Ex-
tragalaktische Strahlung setzt sich schlieflich aus Teilchen mit Hochstenergien
im Bereich von bis zu 102°eV zusammen. Bei Eintritt in die Atmosphére werden
durch die kosmische Strahlung Teilchenschauer erzeugt. Aufgrund der hohen
Teilchenenergien entstehen zahlreiche Sekundérteilchen. Durch Spallationsreak-
tionen konnen schlieflich Neutronen entstehen[Grul5|. In Abbildung 2.1 ist die
schematische Darstellung einer solchen Kaskade zu sehen.

Terrestrische Strahlung entsteht durch radioaktive Kerne. Die von der Erde
ausgehede Strahlung entsteht unter anderem beim Zerfall beziehungsweise bei
der Spaltung radioaktiver Elemente. Dabei kommt es zur Umwandlung eines
schweren Kerns in zwei leichtere Tochternuklide. Zudem kommt es jedoch auch
hier zur Aussendung von « - Teilchen (Heliumkerne), S-Strahlung (Elektronen
oder Positronen), v - Strahlung und Spaltneutronen|[Kril2].

In welchem Ausmaf die Aktivierung von 3°C{ durch Spaltneutronen herbeige-
fiihrt wird, soll im Zuge dieser Arbeit genauer untersucht werden. Des weiteren
besitzen Myonen ein hohes Durchdringungsvermégen und kénnten moglicher-
weise ebenfalls zur Aktivierung von 2°C1 beitragen. Allerdings wird im folgenden
lediglich die Aktivierung durch freiwerdende Spaltneutronen untersucht.

3
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Abbildung 2.1: Schematische Darstellung eines kosmischen Teilchenschauers,
welcher von einem hochenergetischen Teilchen in der Atmosphére in 20 km
Hohe ausgeldst wurde [Wol]

2.2 Abschitzung des Verhiltnis X/CI

Im Fokus bei der Suche nach einer moglichen Neutronenquelle lagen diverse
schwere Kerne mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit fiir spontane Spaltung (sf),
bei deren Zerfall im Mittel drei Neutronen frei werden. Grundidee hierbei war die
Gleichsetzung der Zerfallsrate von ¢C1, welches eine Halbwertszeit von etwa 3 -
10%a hat, mit der Zerfallsrate desjenigen untersuchten Isotops X . Die Zerfallsrate
lasst sich mit Hilfe des Zerfallsgesetzes,

In2
_T7't
N(t)=Ng-e “1/2 (2.1)
zZu
In2

dN In2 oot

ainh IR . Nj - 1/2 2.2

dt T 00 (2.2)
bestimmen.

Untersucht wurden die beiden Uran - Isotope 238U und 23°U, und das Thorium -
Isotop 232Th. Unter Beachtung der Tatsache, dass bei den betrachteten Zerfillen
im Mittel jeweils 3 Neutronen frei werden, sowie dass jedes Isotop eine spezifische
Wahrscheinlichkeit fiir spontanen Zerfall besitzt, ergibt sich schlieflich:

Aktivitat(*°Cl) = 3 - (sf) - Zer fallsrate(X) (2.3)
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wobei X = {238U,23% ;232 T'h} fiir die verschiedenen Isotope steht, und der Term
(sf) die Wahrscheinlichkeit fiir spontane Spaltung widergibt. Allerdings wurde
hierbei noch nicht beriickichtig, dass die freiwerdenden Neutronen kurz nach
dem Zerfall Energien zwischen 1 MeV und 8 MeV besitzen. Jedoch ist der
Neutroneneinfang von 3°C1 vor allem im thermischen Bereich, also im Bereich
von meV, dominant. In diesem Bereich kann davon ausgegangen werden, dass
jedes Neutron durch ein 3°C1 - Atom eingefangen wird. Fiir die anderen Bereiche
wird hier ein weiterer Faktor P" eingefiihrt.

3 035CI(n.p) \n
8 Otot

P" bezeichnet hierbei die Wahrscheinlichkeit, dass das Neutron beim n - ten
Stof gestreut wird und nicht etwa eine in diesem Fall unerwiinschte (n,p) -
Reaktion eingeht. Grundsétzlich existieren auch weitere unerwiinschte Reaktio-
nen, wie Stofe an einem Na - Atom. Da die Wirkungsquerschnitte in diesem
Fall aber in jedem der betrachteten Bereiche deutlich kleiner sind wurden die-
se in der nachfolgenden Rechnung vernachléssigt. Weitere Reaktionen, welche
nach einem Alpha - Zerfall ebenfalls Neutronen liefern sind (a, n) - Reaktionen.
Allerdings sind diese nicht dominant und wurden somit vernachléssigt. oy, ent-
spricht der Summe aus 0ssci(n,p), 035¢C1(n,y) WA O3501(n,n.y,.,)- Diese bezeichnen
hierbei die Wirkungsquerschnitte fiir Einfang eines Neutrons und Aussendung
eines Protons, den Neutroneneinfang unter Aussendung eines Gammaquants
sowie fiir elastische Streuung. Der Faktor 3/8 entspricht dem Isotopenanteil
an 2°Cl in NaCl. Die betrachteten Wirkungsquerschnitte sind abhiingig vom
jeweils betrachteten Energiebereich und koénnen stark variieren. (Siehe Abbil-
dung 2.2, 2.3 sowie 2.4) Die jeweils benotigte Anzahl n an Stoéfen, welche zur
Moderation bis hin zu einer bestimmten Energie nétig ist, wurde mit Hilfe des
Energiedekrements £ bestimmt. Das Energiedekrement gibt den natiirlichen Lo-
garithmus des mittleren Energieverlustes eines Neutrons beim Stoff mit einem
Atomkern des Moderators an. Das Verhéltnis von Eyop/Enach, also €, betréigt
bei *°Cl E,or/Enach = 1,058. Hieraus lisst sich schlieklich folgern, dass zwolf
Stoke notig sind, um einen Energieverlust von 1/2 zu erreichen. Hiermit kann
nun fiir jeden beliebigen Energiewert die Anzahl der Stéfte ermittelt werden,
mit welcher dieser, ausgehend von der eben genannten, urspriinglichen Energie
von Spaltneutronen , erreicht werden kann. Da es nicht mdglich ist, fiir jeden
einzelnen Energiewert eine genaue Wahrscheinlichkeit P™ zu bestimmen, wur-
den zur Abschitzung einzelne Energiebereiche ausgewidhlt und untersucht, in
denen ein Konkurrenzprozess von Bedeutung sein konnte. (Die einzelnen Ener-
giebereiche sowie die Berechnung der P™ - Werte sind unter Abschnitt A auf
S.25 zu finden.) Diese einzelnen bestimmten Werte fiir P wurden anschliefsend
miteinander multipliziert und mit [[ P™ = 0,36 folgendermafen in Gleichung
2.3 integriert:

Aktivitat(3°Cl) = 3-0,36 - (sf) - Zer fallsrate(X) (2.5)

Pr=(1 (2.4)

Unter Verwendung von Gleichung 2.2 erh&lt man:

n2 In2

_—— ¢ — 1
e T1p(Ch) "y og.(sp). x - =12

in2 L m2 T (X)
T1/2(X) / (26)

36 l-
T, a0
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Abbildung 2.2: Energieabhéngiger Wirkungsquerschnitt fiir den Einfang eines
Neutrons unter Aussendung eines Protons oss i, p)[Chat]
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Abbildung 2.3: Energieabhéngiger Wirkungsquerschnitt fiir den Einfang eines
Neutrons unter Aussendung eines Gammaquants osscy(y,)[Cha+]
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Abbildung 2.4: Energieabhéngiger Wirkungsquerschnitt fiir elastische Stofse ei-
nes Neutrons ossci(n n.,,.,)[Cha+]

Diese Gleichung kann durch zwei Annahmen vereinfacht werden. Der erste Ex-
ponentialterm exp(—In2/Ty/2(**Cl) - t) ist eins, da man von einem Gleichge-
wichtszustand ausgeht, in welchem ¢t = 0 gilt. Der zweite Exponentialterm
exp(—In2/T; 5(X) - t) ist ebenfalls gleich eins aufgrund der hohen Halbwerts-
zeiten der betrachteten Nuklide. Somit ergibt sich eine Gleichung, welche das
Verhiltnis des jeweiligen Isotops X zu 3¢C1 lediglich in Abhi#ingigkeit von deren
Halbwertszeiten sowie Wahrscheinlichkeiten fiir spontane Spaltung, angibt:

X 1 - Thyp(X)
36CL 1,08 (sf) T12(30C1)

(2.7)

Zudem ladsst sich hiermit auch eine Gleichung, welche das Verhéltnis zwischen
Isotop X und Element (in diesem Fall Cl)angibt, erzeugen:

Cl  Cl 1,08 (sf) Ty,2(36CI) '

Letztendlich hiangt diese Gleichung nur noch von den Halbwertszeiten und der
Wahrscheinlichkeit fiir spontane Spaltung ab.
2.3 Uberpriifung potenzieller Radionuklide X

In Tabelle 2.1 sind die Vergleichswerte fiir die verschiedenen Isotope X ausge-
hend von einer Konzentration von *¢C1/Cl von 1-1071¢ zu sehen. (Eine ausfiihr-
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X X/Cl Literaturwert|Ber+14] X/C!
287 19,08-10~7 1,25-107F
2By 1 1,11-1073 8,75-107Y
Z2Th [ 1,60- 1071 2,45-1076

Tabelle 2.1: Vergleich des berechneten Verhéltnisses (Anzahl) fiir X/Cl mit
Literaturwerten [Ber+14]

lichere Ubersicht iiber die verwendeten Parameter ist in Tablelle B.1 auf S. 27 im
Anhang zu finden.) Hierbei ist zu erkennen, dass 233U das einzige relevante Ra-
dionuklid ist. Dies kann man zum einen durch den Term X /36C1 in Tabelle B.1,
in Spalte 4, sehen, da das Verhiiltnis fiir die Isotope 23°U und 2*2Th zur Anzahl
der 26C1 - Atome sehr grof sein miisste, was ausgeschlossen ist. Eine zuverlissi-
gere Uberpriifung konnte auch anhand von bekannten Literaturwerten|Ber-+14]
iiber den Uran -bezieungsweise Thoriumgehalt in Gesteinen in verschiedensten
Gebieten Osterreichs durchgefiihrt werden. Hierfiir wurde ein Gebiet in der Ni-
he des Berchtesgadener Bergwerks ausgewéhlt und die fiir dort gegebenen Werte
in Bezug auf das korrekte Isotopenverhiltnis sowie die Zusammensetzung des
Gesteins angepasst. Da sich diese Werte jedoch auf ein Element und kein ein-
zelnes Isotop beziehen, wurden diese Werte, wie gerade eben erwéhnt, mit dem
jeweiligen Isotopenverhéltnis multipliziert. Zudem wurde der Wert durch den
Faktor vier geteilt, da von einer Zusammensetzung im Verhéltnis 1 : 1 von Salz
und Gestein ausgegangen wird. Insbesondere wird davon ausgegangen, dass Salz
und Gestein gleichméafig miteinander vermischt sind. Zudem ist man in diesem
Fall nur an CI und nicht an Na interessiert, welches den zweiten Faktor 1/2
erklart. Aufgrund dessen, dass es sich hierbei nur um die Abschitzung der Eig-
nung einzelner Isotope geht, sind diese vereinfachenden Annahmen fiir diesen
Teil ausreichend.

Eine genaue Uberpriifung dieser Theorie erfolgt schlieflich iiber eine erneute
Messung des 26C1 - Gehalts diverser Salzproben sowie einer direkten Referenz-
messung des Urangehalts in den untersuchten Salzen. Des Weiteren wird eine
Tiefseewasserprobe untersucht. Hiermit soll insbesondere gezeigt werden, dass
das Uran (in diesem Fall 223U), welches eine Halbwertszeit von mehreren Milli-
arden Jahren hat, sich bereits vor der Entstehung des Gebirges im Meerwasser
befand, und sich bei der Sedimentation des Gesteins sowie auch des Salzes darin
festgesetzt hat. Ausgehend von einem Salzgehalt im Meer von ca. 3, 5%, welches
schliefslich 20g Chlor pro [ Meerwasser entspricht, und einer ebenfalls bekannten
und ziemlich konstanten Uranmenge von 3,3ug pro [ Meerwasser erhélt man hier
ein Massenverhéltnis von 238U/Cl = 1,7 - 10~". Dieser Wert unterscheidet sich
kaum vom verwendeten Literaturwerten in Tabelle 2.1 (Spalte drei, Zeile zwei)
fiir Gesteinsproben. In Abschnitt 3 sowie 4)befindet sich eine weitere Tabelle
(4.2), in der zur Uberpriifung dieselbe Rechnung mit den im Rahmen dieser
Arbeit bestimmten Konzentrationen fiir 36C1/Cl, erneut durchgefiihrt wurde.
Zu sehen ist auch hier, dass lediglich die Werte fiir das Verhéltnis von 233U zu
Cl in einer dhnlichen Gréfsenordnung liegt und somit als einziges Radioisotop
als Hauptquelle fiir Spaltneutronen in Frage kommt.



Kapitel 3

Experimentelle Uberpriifung
mittels AMS

3.1 Beschleunigermassenspektrometrie (AMS)

Beschleunigermassenspektrometrie ist eine hochsensitive Messmethode zur Be-
stimmung der Konzentration von Radioisotopen mit einer Lebensdauer im Be-
reich von 10%a < T, 2 < 108a. Die Besonderheit der AMS ist, dass hierbei die
Atome der radioaktiven Isotope direkt gemessen werden und nicht deren Zer-
fallsprodukte. Somit liegt der entscheidende Vorteil der AMS darin, dass hier
insbesondere Isotope mit relativ langen Halbwertszeiten und bereits mit Hilfe
kleinster Probenmengen gemessen werden kénnen. Ziel von AMS - Messungen ist
die Bestimmung des Verhéltnisses von der Anzahl der Atome einer langlebigen
radioaktiven Spezies zu einem stabilen Isotop deselben Elements. Der grundle-
gende Aufbau fiir AMS - Experimente ist in der Regel immer derselbe. Es wer-
den typischerweise kleinste Probenmengen, im Bereich von wenigen mg, in einen
Probenhalter gepresst und anschliefsend in eine Ionenquelle eingesetzt. Hierbei
treten schlieklich negativ geladene Ionen aus, welche beispielsweise am Maier -
Leibnitz - Laboratorium in Miinchen mit einen Tandem-Beschleuniger mit Span-
nungen bis zu 14MV beschleunigt werden. Diese Spannung ist unter anderem
notig, um die negativ geladenen Elektronen von den Ionen zu strippen, wobei
es zur Aufbrechung molekularer Bindungen kommt. Zur Unterdriickung uner-
wiinschter Isotope mit abweichender Massenzahl trigt eine Kombination aus
magnetischen Dipolen und Wien-Filtern bei. Dennoch wird die Identifizierung
einzelner Atome durch Isobare sowie Ionen mit gleicher magnetischer Steifigkeit
erschwert. Die Detektion der einzelnen Teilchen erfolgt meist iiber die Bestim-
mung des Energieverlustes (Ionisationskamer), die absolute Energie (z.B. Sili-
ziumdetektor) oder deren Geschwindigkeit (Time-of-Flight-Messung). Der Ver-
gleich der gezdhlten Ionen mit dem stabilen Referenzisotop liefert schlieflich das
gesuchte Atomverhéltnis im Probenmaterial. Ein quantitatives Ergebnis kann
durch die Verwendung eines Blanks (hier werden keine Isotope erwartet) und
eines Standards (besitzt eine bekannte Konzentration des untersuchten Isotops)
erreicht werden. Allerdings muss hierbei auch bedacht werden, dass es durch die
Verwendung eines Standards zu Cross - Kontamination zwischen den einzelnen
Messungen kommen kann. Zudem ist es oft schwierig, geeignetes Standard- und
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Abbildung 3.1: AMS-Experiment am MLL

Blankmaterial herzustellen. Mit AMS konnen letztendlich Konzentrationen bis
zu 10717 gemessen werden.

3.2 Experimenteller Aufbau am MLL

Der Aufbau der AMS am MLL in Garching ist in Abbildung 3.1 zu sehen. Der
14MYV - Beschleuniger wird in den verschiedensten Forschungsgebieten von Bio
- Medizin bis hin zu nuklearer Astrophysik, eingesetzt. Insgesamt gibt es zwei
verschiedene Strahlrohre speziell fiir AMS - Messungen. Diese unterscheiden sich
vor allem durch die Art und Weise, wie die entsprechenden Isotope detektiert
werden. Es gibt ein Strahlrohr, welches speziell fiir die Messung von schweren
Isotopen wie Aktiniden ausgelegt ist, und mit einem Time - of - Flight (ToF) De-
tektionssystem verbunden ist. Das zweite Strahlrohr ist mit einem gasgefiillten
Analysemagnet - System (GAMS) verbunden und eigent sich besonders gut zur
Unterdriickung von Isobaren. Die fiir diese Messung relevanten Komponenten
werden nachfolgend genauer erldutert.

3.2.1 Ionenquelle und Injektor Magnet

Nachdem die Probe in einen Kupferhalter gepresst wurde, kann dieser auf eine
spezielle Stange geschraubt werden, welche das Einfiihren in die Ionenquelle er-
leichtert. (Vergleiche Abbildung 3.2) Dadurch, dass diese Stange wasssergekiihlt
ist, wird die Bildung von negativen Ionen verstarkt, da sich das durch ein be-
heiztes C's - Reservoir zugefiihrte Césium auf der Oberfléche der Probe absetzen



3.2. EXPERIMENTELLER AUFBAU AM MLL 11

lonisator

Casium - Reservoir

Abbildung 3.2: Querschnitt durch die Ionenquelle

kann. Die Cs - Atome werden an einem bis zu 1300°C heifsen Tantal Ionisator
ionisiert. Die Quelle wird schlieflich auf p = 10~%mbar evakuiert. Durch eine
Sputter - Spannung von U, = 5kV werden die C's™ - Ionen zur Probe hin
beschleunigt und schlagen dort sowohl negativ geladene, aber groftenteils unge-
ladene Teilchen aus der Probe heraus. Negative Ionen werden schlieflich durch
eine Extraktionsspannung von Ug, = 23kV, und einer Energie von insgesamt
28keV, in Richtung eines 90° - Injektor Magneten beschleunigt. Dieser dient
einer ersten Massenseparation, da sich die Flugbahnen aufgrund der ungleichen
Massen unterscheiden. Anschlieffend wird der Strahl unter 18° - Ablenkung, wel-
che einer erforderlichen Energieseparation dient, in den Tandem - Beschleuniger
geleitet.

3.2.2 Tandem - Beschleuniger

Die negativ geladenen Ionen treten in den Tandem ein und werden zu einem
positiv geladenen Terminal in der Mitte des Tandems beschleunigt. Hierbei pas-
sieren sie eine sehr diinne (4g/cm?) Kohlenstoff - Folie, welche Elektronen von
den Tonen strippt. Die (mehrfach) positive Ladung bewirkt eine erneute Be-
schleunigung. Der Tandem wird schlieflich mit folgender Gesamtenergie Fy;p,
verlassen:

Ek:in =e€- (Usp + er + U'Ln) +e- UTandem . + q-€- UTandem (31>

Urandem entspricht hierbei der Terminalspannung, welche bei Messungen mit
Chlorisotopen im Bereich von Urandem = 11MV liegt. Uy, und U, entsprechen
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Abbildung 3.3: MLL - Beschleunigerhalle; Tandem (orange) und 90° - Magnet
(blau)

der bereits in Abschnitt 3.2.1 erwdhnten Sputter - und Extraktionsspannung.
Us;p, stellt die Injektorspannung dar, welche 150kV betrégt. e entspricht der Ele-
mentarladung, die Ladung ¢ hingegen der Ladung der Ionen, welche in der Regel
mehrfach geladen sind. Bei Chlorionen wird beispielsweise ein Ladungszustand
von 10+, also ¢ = 10, gewéhlt. Der Term Myop /M prorerar wird bendtigt, sofern
ein Isotop nicht als atomares Ion, sondern nur als Molekiil aus der Ionenquelle
extrahiert wird. Danach durchlduft der Strahl einen Wien-Filter, welcher selek-
tiv auf die Geschwindigkeit wirkt. Darauthin gelangt der Strahl in einen 90° -
Magnet mit einem maximalen Magnetfeld von B = 1,67 und einem Ablenk-
radius von p = 1,67m. (Siehe 3.1 sowie 3.3) Dieser wird auf die magnetische
Steifigkeit B -p = p/(q-e) der entsprechenden Teilchen eingestellt. Durch einen
weiteren Magnet wird der Strahl schlieklich in das Strahlrohr zum GAMS ge-
lenkt.

3.2.3 Gas - filled Analyzing Magnet System (GAMS)

Das GAMS ist fiir die Separation von Isobaren zustdndig. Es besteht, wie der
Name bereits verrit, aus einer mit Ny - Gas bei Driicken von p = 3mbar bis
p = Tmbar gefiillten Magnetkammer, wobei der Magnet bei einem Magnetfeld
im Bereich von B = 600mT bis hin zu B = 1,25T arbeitet. Er besitzt einen
Radius von 90 cm und einen Ablenkwinkel von 135° (Siehe 3.4.) Isobare besitzen
zwar gleiche Massen, unterscheiden sich jedoch in ihrer Ladungszahl Z. Kommt
es nun zur Kollision mit Ny - Teilchen, so hingt die Anzahl der Elektronen,
die die Ionen dadurch verlieren, von ihrer spezifischen Elektronenkonfiguration
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Abbildung 3.4: GAMS - filled Analyzing Magnetic System (GAMS)

ab. Fiir den mittleren Ladungszustand durch die Stofe gilt: § oc Z1/3 [Kni97].
Hierdurch veréndert sich letztlich auch die magnetische Steifigkeit. Folglich gilt:
Bp o< M/Z'/3. Dies bewirkt eine Anderung der Flugbahn der einzelnen Tonen
und ermdglicht somit eine gute Trennung im Detektor.

3.2.4 Ionisationskammer

Die Detektion erfolgt mit Hilfe einer Ionisationskammer. Diese ist direkt mit dem
GAMS verbunden und sie besteht aus fiinf hintereinander liegenden Anoden und
einem sogenannten Frisch - Gitter. Sie ist mit CyHyy (Isobutan) bei Driicken
von p = 30mbar bis p = 60mbar gefiillt. Die ersten zwei Anoden sind zusétzlich
diagonal unterteilt, was insgesamt zu acht verschiedenen Signalen fiihrt, welche
die jeweilige Energie wiedergeben sowie auch Ort und Winkel angeben koénnen.
An Kathode und Gitter wird jeweils eine Spannung von U = —700V bezie-
hungsweise U = —280V angelegt, wobei die Anoden geerdet sind. Bei Isobaren
unterscheiden sich deren Bragg-Kurven im Detektorgas dahingehehnd, dass der
jeweilige Energieverlust AE in den Energie-Spektren der Anoden zu erkennen
ist und somit zwischen eigentlicher Probe und deren Verunreinigung unterschie-
den werden kann. Sofern die Teilchenrate im Bereich von kH z liegt, spielt die
Totzeit eine immer gréfer werdende Rolle.
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Abbildung 3.5: Ionisationskammer

3.3 Vorbereitung der Proben

3.3.1 Siedesalz und Steinsalz

Wie bereits in 1 erwdhnt, werden verschiedene Salzproben untersucht. Sowohl
das Steinsalz (Abbildung ??) als auch das Siedesalz wurden fiir den Einbau in
die Quelle mit Kupferpulver vermischt und anschliefsend in entsprechende Pro-
benhalter aus Kupfer gepresst. Das Siedesalz wurde hierfiir lediglich mit einem
Morser zerkleinert. (Abbildung 3.6) Das Steinsalz hingegen wurde aufbereitet,
um mogliche Verunreinigungen wie Gesteinsreste zu entfernen. Speziell die Ver-
unreinigung durch Gestein spielte in diesem Fall eine grofe Rolle, da dieses
Schwefel beinhalten konnte. 365 ist isobar zu 2°Cl und wiirde somit die Aus-
wertung der Daten erheblich erschweren oder sogar unméglich machen. Insge-
samt wurde das Steinsalz nach Auflésen in destilliertem HoO drei mal gefiltert.
Zunéchst wurde ein 3um-Filter verwendet und danach zwei 0,1um-Membran-
Filter. (Abbildung 3.8) Zum Schluss wurde die gefilterte Losung eingedampft
und ebenfalls mit einem Mdorser zerkleinert.

3.3.2 Tiefseewasser

Um die gemessenen 3%Cl-Konzentrationen im Salz mit dem 36CI-Gehalt (iiber
den bekannten U-Gehalt) in Meerwasser vergleichen zu kénnen, wurden zusétz-
lich Tiefseewasserproben untersucht. Da diese sehr schwelfelhaltig waren, musste
zunéchst eine entsprechende Chemie zur Schwefelunterdriickung durchgefiihrt
werden, um schlieflich brauchbare Messergebnisse zu erzielen. Die Schwefel-
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Abbildung 3.6: Vermengung des gemahlenen Siedesalzes mit Kupfer

Abbildung 3.7: Steinsalz aus dem Berchtesgadener Bergwerk
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Abbildung 3.8: Einzelne Filterungsdurchgénge bei der Vorbereitung des Stein-
salzes

suppression erfolgte in mehreren Schritten. Insgesamt wurden drei verschiedene
Proben mit dem bereits eingedampften Tiefseewassers vorbereitet. Diese unter-
schieden sich jedoch nur in der jeweils verwendeten Menge des eingedampften
Produktes, welche einmal 10ug, einmal 154g und einmal 30ug betrug. Dies
diente lediglich dazu, herauszufinden, welche Menge sich am besten fiir derar-
tige Chemie eignet. (Es stellte sich heraus, dass die prozentuale Ausbeute in
dieser Grofenordnung unabhingig von der Ausgangsmenge ist.) Das Salz wur-
de zunéchst in destilliertem HoO gelost und mit 1gAgN O3 vermischt, sodass
AgCl entstehen kann (Abbildung 3.3.2). Nachdem sich das AgC1 schliefslich ab-
gesetzt hatte, wurde die restliche Fliissigkeit sorgféltig entfernt und der Rest
mehrmals mit destilliertem H2O gewaschen und zentrifugiert. Um das AgCl
auflésen zu kénnen, wurde 1ml N Hs hinzugegeben. Um den unerwiinschten
Schwefel zu entfernen, wurden 0,5ml! Ba(NOs3)2 hinzugefiigt. Hierbei wird fes-
tes BaSOy4 gebildet. Anschliefend wurde der fliissige Teil mit Hilfe einer Pipette
abgetrennt. Zum Schluss wurde zur erneuten Produktion von AgCl 1ml HNO3
sowie 2 Tropfen AgNOs3 zugegeben. Nach einem finalen Waschdurchgang mit
4ml H NOj sowie destilliertem HyO wurde die Losung bei 80°C' {iber Nacht in
einen Ofen gestellt. Letztendlich erhielt man wieder einen Feststoff: AgCl. Die
weitere Vorbereitung erfolgte analog zu den beiden anderen Salzproben.

3.4 Durchfithrung der Messungen

Die verschiedenen Proben wurden bei zwei Strahlzeiten untersucht. Grundsétz-
lich wurden die Messungen jedoch unter gleichen Voraussetzungen beziehungs-
weise Bedingungen durchgefiithrt. Somit wurde zunéchst das Strahlfiihrungs-
system optimiert. Hierbei wird zun#chst auf ein anderes, stabiles Isotop des
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Abbildung 3.9: Geloste Tiefseewasserproben (in dest. H3O) mit Ag/N Os-Losung;
von links nach rechts: 10ug, 15ug und 30ug

untersuchten Atoms eingestellt. Im Fall von CI wird auf 37CI eingestellt. Bei
der sogenannten Fadelung werden sémtliche Elemente entlang des Strahlrohres
so eingestellt, dass die Transmission maximal ist. Zur Uberpriifung der Trans-
mission befinden sich entlang des Strahlrohres mehrere Cups, an welchen der
jeweilige Strom abgelesen werden kann. Von besonderem Interesse ist vor allem
ein Faraday-Cup direkt vor dem GAMS, da hier letztendlich zu sehen ist, ob ei-
ne ausreichende Transmission vorhanden ist. An diesem Cup wird auch vor und
nach jedem Messdurchgang der Strom gemessen, um schliefslich bei der Analyse
der Daten Konzentrationen bestimmen zu konnen (Siehe Abschnitt 3.5.2). Die
Detektionseffizienz betrug bei diesen Messungen T' = 89%. Die zunéachst negativ
geladenen 26C1 - und 37C1 - Tonen traten beispielsweise bei der ersten Strahlzeit
mit einer Vorbeschleunigungsenergie von F,,. = 178keV in den Tandem ein
und wurden dort auf eine Stripperfolie gelenkt. (Funktionsweise: Abschnitt 3.3)
Hitte man den Strahl mit Hilfe des Isotops 2°C1 eingestellt, wessen Isotopenan-
teil drei mal so hoch ist wie der von 37Cl, so konnte diese Stripper-Folie unter
Umstédnden durch den daraus resultierenden, viel héheren Strom zerstort wer-
den. Zudem wiirde bei der Einstellung mit 3*C! eine hhere Terminalspannung
bendtigt. Mit Hilfe der Stripper - Folie werden sie meist auf einen Ladungszu-
stand von g = 10 gebracht. Dieser Zustand wurde gewihlt, da er sowohl fiir 36C1
- Isotope als auch fiir 37C1 - Isotope eine akzeptable Ausbeute liefert. Die Ter-
minalspannung betrug hierbei Urermings = 11,5M V. Nachdem die geladenen
Tonen nun auf das GAMS treffen, muss auch dieses an die 36C1 - Ionen angepasst
werden, um eine moglichst gute Suppression von Isobaren zu erreichen. Hierbei
existiert nur ein stérendes Isobar: 36S. Ziel hierbei ist es, zu verhindern, dass
diese Isobare iiberhaupt in den Detektor gelangen. Diese Supression im GAMS
ist aufgrund des unterschiedlichen mittleren Ladungszustands des 365, welcher
durch Stofe mit dem Gas erreicht wird, moglich.

Bei diesen Messungen wurde erst ganz zum Schluss ein Standard verwendet.
Normalerweise ist dies nicht {iblich, da man in diesem Fall somit auch keine Re-
ferenzdaten beziiglich der Lage der moglichen Ereignisse hat. In diesem Fall wur-
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de die Einstellung jedoch durch die vorherige Strahlzeit schon optimiert. Durch
diese Vorgehensweise konnte ausgeschlossen werden, dass Proben durch die zwi-
schenzeitige Verwendung eines Standards verunreinigt werden beziehungsweise
somit zu einer faschlichen Erh6hung der Ereignisse und einer Erhéhung der
gemessenen Konzentration (Cross - Talk) fithren. Somit wurde in der ersten
Strahlzeit in folgender Reihenfolge gemessen:

Siedesalz

Steinsalz

Salz aus Tiefseewasser (ohne Schwefelsuppression; Siehe 3.3.2)

Standard

In der zweiten Strahlzeit wurde erneut Siedesalz gemessen, sowie eine erneute
Messung des nun praparierten Tiefseewassers vorgenommen:

e Siedesalz
e Salz aus Tiefseewasser (nach durchgefiihrter Schwefelsuppression)

e Standard

3.5 Auswertung der gemessenen Daten

3.5.1 Bestimmung einzelner Ereignisse

Das Ziel der Datenauswertung ist die Verifizierung echter Ereignisse (das ge-
suchte Isotop; hier *CI) und deren Unterscheidung vom Background. Unter
Background versteht man diejenigen Isobare (bei 36C1 ist es vorwiegend 2¢S),
die ebenfalls zahlreiche Events erzeugen, und somit das Messergebnis verfilschen
wiirden. Deshalb ist eine gute Abtrennung von diesen Isobaren erforderlich. Wie
in Abschnitt 3.2.4 bereits erwdhnt, liefert der Detektor sechs verschiedene Ener-
giesignale. Fiinf durch die Anoden sowie die Gesamtenergie Ez., durch das
Frisch - Gitter. Die ebenfalls in Abschnitt 3.2.4 erwdhnte Unterteilung der ers-
ten zwei Anoden erlaubt eine Bestimmung der z- Position sowie des x - Winkels.
Die Bestimmung der einzelnen Events ist nur mit Hilfe eines wie in Abschnitt
3.4 bereits angesprochenen, Standards moglich. Dieser besitzt eine sehr hohe
Konzentration des gesuchten Isotops (hier *C1) und liefert somit ein Referenz-
spektrum. Aufgrund dessen kann beim Vergleich mit der Messung einer Probe
festgestellt werden, in welchem Bereich sich echte Ereignisse und in welchem
Bereich sich nur Background - Ereignisse befinden. Diese kénnen nun durch die
Bestimmung von Fensterbedingungen eliminiert werden. Folglich werden nur
bestimmte Parameter fiir die Datenauswertung berticksichtigt. Abbildung 3.5.1
zeigt beispielsweise die Energiesignale der fiinften Anode vor der Definition von
Fensterbedingungen. In der Abbildung kann deutlich zwischen 3¢S und 2¢C1 un-
terschieden werden. Der linke Peak, 365, welcher sowohl bei Standard als auch
bei Blank erkennbar ist, grenzt sich klar vom 36Cl - Peak (schwarzer Peak)in
der Mitte ab. Die beiden deutlich niedrigeren Peaks rechts sprechen fiir eine
weitere, in diesem Fall nicht bekannte Spezies, welche sich im untersuchten Ma-
terial befand. Dadurch, dass auch diese klar abgegrenzt liegen, haben sie jedoch
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Abbildung 3.10: Energiespektrum der fiinften Anode (ohne Fensterbedingungen)

keinerlei Einfluss auf die Untersuchungen in dieser Arbeit. Ausgehend hiervon
konnen schliefslich die relevanten Bereiche auf einzelne Ereignisse untersucht
werden.

3.5.2 Berechnung der Konzentration

Durch AMS - Messungen kann letztendlich eine Konzentration c¢p ermittelt wer-
den, welche das Verhéltnis eines bestimmten Isotopes zu allen Isotopen eines
Elements in einer Probe angibt. In diesem Fall:

N(35C1)
= —"F 2
P =N (3:2)
wobei N(36C1) und N(C!) fiir die Anzahl der jeweiligen Teilchen stehen. Diese

Konzentration kann man mittels Qcys, der Anzahl der iiberpriiften C1 - Atome,
bestimmen:

N(35CI)
cp=——— (3.3)
Qeff
Qe lasst sich wiederum folgendermafen bestimmen:
t-1-T- tiive
off = —————e 34
Qess q- fs7 34

I gibt dabei den jeweiligen Strom wihrend der Messung wieder. Dieser wird
einmal vor und einmal nach dem Messvorgang bestimmt und anschlieffend wird
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ein mittlerer Strom berechnet:

Ivor + Inach
2

T gibt die Transmission durch das GAMS wieder:

36
T N(°Cls - q- fsr (3.6)
It tpe - Cs

N(36Cl)g steht in diesen Fall fiir die Anzahl der 36CI eines Standards mit be-
kannter Konzentration, welche mit cg bezeichnet wird. ¢ ist die Ladung der 37C1
- Ionen, welche in diesem Experiment fiir die Optimierung des Strahls verwendet
werden, und der Faktor ¢ entspricht der Messzeit. Der Faktor ¢, beriicksichtigt
die Totzeit:

I= (3.5)

Totzeit(Detektor)
4

fa7 gibt letztendlich den Isotopenanteil von 37Cl wieder. Dieser betriigt fs; =
24, 23%|Mag-+15].

tlive = 1 — (3.7)

3.5.3 Betrachtung der Unsicherheiten

Im vorherigen Abschnitt wurden bereits alle bei der Messung und Auswertung
auftretenden Grofen definiert. Bei der Betrachtung der Unsicherheiten liegen die
Abweichungen des Stromes, der Transmission sowie die Anzahl N der einzelnen
Ereignisse im Fokus. Alle Stréme werden an einem analogen Amperemeter ab-
gelesen. Insbesondere unter Beachtung der Tatsache, dass es zudem héaufig zu
Intensitatsschwankungen kommt, ergibt sich ein relativer Fehler von ca. 15%.
Dieser Fehler wurde konservativ abgeschétzt, da eine quantitive Bestimmung
aufgrund von willkiirlichen Schwankungen nicht moglich ist. Sofern der Strom
wahrend des Messdurchganges relativ konstant geblieben ist, gilt nach Gleichung

3.5: L AL
Al=— . =L x11% (3.8)

V2 L
Fiir die Bestimmung der Unsicherheit in der Transmission ist die Betrachtung
der Unsicherheit des Stromes AI, der systematischen Unsicherheit der Kon-
zentration des Standards Acg sowie die statistische Unsicherheit beziiglich der
Teilchenanzahl AN nétig. Diese Konzentration stellt bei derartigen Messun-
gen den einzigen systematischen Fehler dar, da sédmtliche andere systematische
Fehlerquellen durch die Verwendung eines Standards wegfallen. Die genaue Kon-
zentration inklusive Unsicherheit des Standards wurde bereits von der AMS -
Gruppe bestimmt zu: cg = (2,4 +0,5) - 10713, Fiir die Anzahl der Ereignisse
kann im Allgemeinen ein Fehler mit y/n bestimmt werden. Diese Vorgehensweise
ist jedoch nur fiir grofse n, hier wurde von n > 20 ausgegangen, gerechtfertigt.
In diesem Fall wurde hier fiir n < 20 auf die Konfidenzintervalle und Grenzen
von Feldmann und Cousins zurtickgegriffen.|[Fel+98| Die gerade eben genannten
statistischen Unsicherheiten werden nun verwendet, um ein 1 — o - Konfiden-
zintervall abzuschétzen. Somit werden AI und der statistische Anteil von AT
quadratisch addiert, woraus sich ein Fehler von 22% ergibt. Dieser kann wie-
derrum erneut quadratisch auf die Fehlerintervalle von Feldmann und Cousins
addiert werden. Aufgrund des hier vorliegenden, dominanten Beitrags der Zahl-
statistik ist diese Vorgehensweise gerechtfertigt. Genau genommen miissten die
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N | UG [Fel+98] | OG [Fel+98] | UG neu | OG neu
0 0,00 1,29 0,00 1,76
1 0,37 2,75 0,33 2,76
2 0,74 4,25 0,67 4,29
3 1,10 9,30 0,99 5,39
4 2,34 6,78 2,12 6,92
5 2,75 7.81 2,50 8,02
6 3,82 9,28 3,45 9,54
7 4,25 10,30 3.85 10,64
8 5,30 11,32 4,78 11,76
9 6,33 12,79 5,68 13,28
10 6,78 13,81 6,10 14,40
11 7.81 14,82 7,00 15,52
12 8,83 16,29 7.87 17,04
13 9,28 17,30 8,31 18,16
14 10,30 18,32 9,19 19,31
15 11,32 19,32 10,06 | 20,44
16 12,33 20,80 10,91 21,95
17 12,79 21,81 11,37 | 23,09
18 13,81 22,82 12,23 | 24,24
19 14,82 93,82 13,00 | 25,38
20 15,83 25,30 13,94 | 26,89

Tabelle 3.1: Gesamtfehler durch Anpassung der Ober - und Untergrenzen von
Feldmann und Cousins (Spalte zwei und drei) durch quadratische Addition der
statistischen Unsicherheit der Transmission sowie des Stromes (Spalte vier und
fiinf)

Fehlerintervalle jedoch aus einer Poisson-Verteilung fiir wenige Ereignisse n und
einer Gaussverteilung fiir andere Unsicherheiten gebildet werden. Fiir den Fall
n = 0 wird das obere Konfidenzintervall von demjenigen bei einem Ereignis
ibernommen|Lud15|. Die absoluten Intervalle sind nun in Tabelle 3.1 zu sehen:






Kapitel 4

Ergebnisse und Interpretation

Die experimentell bestimmten Werte fiir die Konzentration cp = N (36C1)/N(Cl)
der verschiedenen Salzproben sind in Tabelle 4.1 zu sehen. Hiermit konnte zum
einen eine Uberpriifung der gemessenen Werte aus dem Vorjahr durchgefiihrt
werden. Letztendlich konnte festgestellt werden, dass damals vermutlich eine
falsche Kalibration des Standards vorlag, da die Werte nun um einen Faktor
kleiner als vorher waren.

Entscheidend war jedoch bei diesen experimentellen Untersuchungen, dass die
gemessene 36C1 - Konzentrationen in Siede - und Steinsalz in etwa mit dem in
Abschnitt 2 angenommenen Wert {ibereinstimmt. Somit sind die theoretischen
Uberlegungen in Bezug auf den Neutronenfluss, welche zuniichst auf einem an-
genommenen Konzentrationswert von 36C1/Cl = 110716 basierten, gerecht-
fertigt(vergleiche Abschnitt B.1). Aufgrund dessen, dass die einzelnen Konzen-
trationen fiir Siede - und Steinsalz auch untereinander tibereinstimmen, wurde
mit dem Mittelwert der drei einzelnen Konzentrationen (zwei mal Siedesalz, ein-
mal Steinsalz) weitergerechnet. (Siehe Tabelle 4.1, Zeile 5) Die Bestimmung des
28U /C1 - Verhiltnisses erfolgte analog zu Abschnitt 2 und konnte bestimmt
werden zu 28U/Cl =5,5-1075.

Bei der Messung des Tiefseewassers (Siehe Tabelle 4.1, Zeile 6) konnte kein
Ereignis bestimmt werden. Somit lésst sich folglich auch keine Konzentration,
sondern lediglich ein Limit (Siehe 4.1) bestimmen.

Probe Anzahl Ereignisse cp + —
Siedesalz(2. Messung) 3 1,6-10" [ 1,2.10" [ 1,0-10"©
Siedesalz(1. Messung) 4 2,7-107% [ 1,8-10716 [ 1,1.10716

Steinsalz 3 2,6-10°[20-10° [ 1,6-10"1°
Siedesalz + Steinsalz 10 2,2-1071 [ 0,8.10"16 | 0,7-10"16
Salz in Tiefseewasser 0 0 5,5-10"16 0

Tabelle 4.1: Anzahl der gemessenen Ereignisse sowie die daraus berechnete Kon-
zentration cp = N(36C1)/N(C1) der verschiedenen Salzproben inkl. Fehler

23
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Wert BU/Cl
Siedesalz + Steinsalz | 5,55 -107°
dir. Uranmessung 4,28 -107°
Literaturwert[Ber+14] | 1,25 1075

Tabelle 4.2: Vergleich der endgiiltigen 233U /C1 - Werte

Des weiteren wurden letztlich auch genau die bei der Messung untersuchten
Proben auf den direkten Urangehalt im Salz untersucht. Diese Messungen wur-
den allerdings an der Universitdt Wien von Dr. Karin Hain durchgefiihrt, da
dort eine deutlich hohere Effizienz bei Uranmessungen erzielt werden kann. Der
gemessene Urangehalt ist stark von der Prédparation der Proben abhéngig, da
die einzelen Komponenten zunéchst durch chemische Vorbehandlung voneinan-
der zu trennen. Auch hier lagen die einzelnen Messwerte fiir die verschiedenen
Proben im selben Bereich und es wurde somit gemittelt. Es ergibt sich ein Ver-
hiiltnis von (5,0 + 1,8)at/g, welches schlieflich zu 238U /Cl = 4,3 - 107 fiihrt.

In Tabelle 4.2 ist eine komplette Ubersicht dargestellt. Diese zeigt zum einen
den theoretisch bestimmten Wert fiir 233U /Cl basierend auf dem eben gemit-
telten Wert der verschiedenen Gesteinsproben - Messungen. Zum anderen ist
der gemittelte Wert der direkten Uranmessung in Wien zu sehen. Da es sich
hier um die Messung aller Uranisotope handelte, wurde der Wert noch an den
entsprechenden Isotopenanteil von 238U angepasst.

Letztendlich ist zu sehen, dass die direkte Messung des Urangehalts in den Salz-
proben nicht in der selben Grofenordnung wie der theoretisch bestimmte Wert,
sowie der hier verwendete Literaurwert fiir Gesteinsproben[Ber+14] liegt. Al-
lerdings héngt der direkt gemessene Urangehalt im Salz, wie bereits erwéhnt,
von der Art der chemischen Vorbereitung der Proben ab. Somit miisste fiir eine
zuverldssigere Messung eine deutlich aufwendigere Praparation beispielsweise
durch Vollaufschluss mittels Alkalischmelze oder Flusssdure durchgefiihrt wer-
den.

Aufgrund dessen kann die anfinglich aufgestellte These, dass radioaktive 238U -
Isotope bei spontaner Spaltung durch freiwerdende Spaltneutronen mafgeblich
zur Produktion von 26Cl-Tonen, gemif der Reaktion 3°Cl(n,~)3Cl, beitragen,
im Rahmen der in dieser Arbeit durchgefiihrten Messungen sowie der angestell-
ten theoretischen Uberlegungen, dennoch bestitigt werden.



Anhang A

Moderation der Neutronen

Energie | Anzahl Stofe | PAn2aRIST8e(Siehe 2)
0,1eV 317 0,51
1,0eV 247 0,76
1keV 152 0,99
0, 1MeV 70 0,99
0,5MeV 37 0,99

Tabelle A.1: Abschétzung der Anzahl thermisch werdender Neutronen
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Anhang B

Betrachtung diverser

Spaltelemente
X Tijpina | sfin % X/38C1 X/Cl Literaturwert|Ber+14] X/Cl
B8y | 4,5-10° [ 5-107° [ 9,07-10° | 9,08-10~" 1,25-107°
g [ 7,0-107 [ 7-1079 [ 1,11-10" | 1,11-1073 8,75-107°
TITh | 1,4-100 | 1-10°9 | 1,56-10 | 1,56-10 T 2.45-10°°

Tabelle B.1: Vergleich des berechneten Verhéltnisses fiir X/Cl mit Literatur-
werten [Ber-+14]
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