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Abstract

The Penning trap mass spectrometer TRIGA-TRAP provides high accuracy measurements for
application in astrophysics, neutrino physics and for the investigation of the nuclear structure. Masses
are determined via B-field dependent cyclotron frequency measurements. In order to reach a relative
accuracy of 1078 to 1079 a high temporal stability of the magnetic field inside the trap is required.
Fluctuations and systematic changes of the B-field are sources of error that can be investigated using
carbon cluster ions produced by non-resonant laser ablation from the material of the targets (glassy
carbon). Since the atomic mass unit is defined via the mass of carbon they serve as an ideal mass
reference.

After an explanation of the experimental setup and data processing at TRIGA-TRAP a brief
description of the chemical target preparation techniques is given within this work. Using carbon
cluster ions the long term stability of the magnetic field has been investigated over a period of several
weeks yielding a quantitative analysis of continuous and instantaneous deviations. Furthermore
fluctuations on a short time scale of some hours have been examined and quantified by giving the time
dependent relative standard deviation and Allan deviation. The magnetic field variation caused by
refilling the cryogenic liquids (nitrogen and helium) that provide the cooling of the superconducting
solenoid has also been observed and quantified. An appraisal of systematic shifts in the cyclotron
frequency completes this thesis.

Zusammenfassung

Am Penningfallen-Massenspektrometer TRIGA-TRAP werden hochgenaue Messungen zur
Anwendung in der Astrophysik und Neutrinophysik, sowie zur Untersuchung der Kernstruktur
durchgefihrt. Die Massenbestimmung erfolgt dabei durch Messungen der Zyklotronfrequenz, die von
der magnetischen Flussdichte abhangig ist. Um eine relative Genauigkeit von 1078 bis 107° zu
erreichen, ist eine hohe zeitliche Stabilitat des Magnetfelds in der Falle notwendig. Fluktuationen und
systematische Verdnderungen des B-Felds sind Fehlerquellen, die durch Einsatz von Kohlen-
stoffclusterionen untersucht werden kdnnen. Diese kénnen durch nicht resonante Laserablation aus
dem Targetmaterial (Glaskohlenstoff) freigesetzt werden. Da die atomare Masseneinheit Uber die
Kohlenstoffmasse definiert ist, dienen diese lonen als ideale Massenreferenz.

Nach einer Beschreibung des Versuchsaufbaus und der Datenauswertung an TRIGA-TRAP wird in
dieser Arbeit kurz die chemische Methodik der Targetherstellung beschrieben. Durch Verwendung
von Kobhlenstoffclusterionen wurde die Langzeitstabilitat des Magnetfelds in einem Zeitraum von
mehreren Wochen bestimmt, um eine quantitative Analyse kontinuierlicher und sprunghafter
Abweichungen zu ermdglichen. Des Weiteren wurden Fluktuationen auf einer Zeitskala von einigen
Stunden untersucht und durch Angabe der zeitabhdngigen Standardabweichung und der Allan-
Abweichung quantifiziert. Die Veranderung des magnetischen Felds durch das Nachfullen des zur
Kihlung der supraleitenden Spule eingesetzten flissigen Heliums und des flissigen Stickstoffs wurde
ebenfalls untersucht und quantifiziert. Ein Uberblick iiber systematische Veranderungen der
Zyklotronfrequenz rundet diese Arbeit ab.



Inhaltsverzeichnis

10.
11.

EIinfUhrung und MOTIVALION .........ooiiiec et ene 4
Aufbau und Messmethodik des TRIGA-TRAP-EXPENMENES ........c.ccorviirinerieieieisesese e 6
2.1 Grundlegender Aufbau und gemeinsame lonenquelle von TRIGA-SPEC ...........cccccvvevenene. 6
2.2 Laserionisation auf Glaskohlenstofftargets in der Off-Line-lonenquelle...............ccocooeiennnen. 7
2.3 Speicherung von lonen in den Penningfallen, Detektion und Auswertung..........c.cccoevvevenenn. 8
Herstellung von Targets flr MasSenmEeSSUNGEN ..........oiviiriieieiiisesiese e 13
Messungen von Fluktuationen und systematischen Verénderungen des Magnetfelds in der
PeNNINGTAIIE ... s 15
4.1 Langfristige Untersuchung der magnetischen Flussdichte.............ccccoeveviiiiiiiiicvc s 15
4.1.1UnStetige VeranderUNGgEIN ........ocveveieieieiesiisie sttt 15
4.1.2 KONEINUIEITICNE DT .....veiiicicee s 19
4.2 Magnetfeldanderung durch das FIUSSKIECNEN ..........cccoviiiiiiiicc e 21
4.3 Fluktuationen des Magnetfelds...........cooiiiiiiiiieicee e 26
4.3.1 Relative Standardabweichung als Funktion der Zeit T zwischen zwei Messungen ..... 26
4.3.2 Allan-Abweichung in Abhangigkeit der Dauer einer MessuNg T.........ccccvevvevveeveivennas 28
4.4 Anstieg von B durch Nachftllen von fllssigem Stickstoff ..o, 31
Abweichung der gemessenen von der freien Zyklotronfrequenz.........cccoccovvieeve e, 32
5.1 Abhé&ngigkeit von der Zahl der detektierten 1onen pro Messung ..........cccceovevvrvrenenenieniennnn. 32
5.2 Weitere Fehlerquellen bei der Bestimmung der Zyklotronfrequenz.............ccccoeevveeeivenenenn, 33
ZUSAMMENTASSUND ...tttk sttt bbbt b bbbttt e b e bbbt n e enes 34
6.1 Tabellarische Zusammenfassung der ErgebniSse ..........covieiiiiiiiienieiecee s 34
6.2 Schlussfolgerungen und AUSBIICK .........cooveiiiiic e 34
Quellen- und LiteraturVerZEIiChNIS ... ....cucii i nre s 36
ADDIHAUNGSVEIZEICANIS ...t et re bt re e ee e 37
TaDEIENVEIZEICHNIS ...t 38
F AN g1 0T oo SRS P 39
ETKIArUNG 0ES WVEITASSEIS ......eiviiiieieiite ettt 53



1. Einfithrung und Motivation

Massenbestimmungen mit hoher Prézision sind ein wichtiger Bestandteil aktueller Forschung in der
Physik und Chemie. Hierbei ist besonders die Bestimmung von Massen jener Isotope interessant, die
auf Grund ihres radioaktiven Zerfalls bisher nicht oder nur mit geringer Genauigkeit vermessen
werden konnten.

Am Forschungsreaktor des Instituts fir Kernchemie der Universitdt Mainz wurde daher als
gemeinsames Projekt des Max-Planck-Instituts fur Kernphysik in Heidelberg, sowie der Universitat
Mainz das Prazisions-Penningfallenmassenspektrometer TRIGA-TRAP aufgebaut. Es ist Bestandteil
des TRIGA-SPEC-Experiments, das neben TRIGA-TRAP eine Apparatur fir kollineare
Laserspektroskopie (TRIGA-LASER) beinhaltet. [1]

Messungen an TRIGA-TRAP dienen der Grundlagenforschung. Uber die Masse eines Nuklids sind
Grundzustands-Eigenschaften wie dessen Kernstruktur und die Bindungsenergie der Nukleonen
zugénglich.

Langfristig ist es unter anderem geplant, mit den an diesem Massenspektrometer durchgefiihrten
Messungen einen Beitrag zur Forschung in der Astrophysik zu leisten. Elemente, die schwerer sind als
Eisen entstehen bei Supernovaexplosionen und nicht im Rahmen der Kernfusion in Sternen. Dabei
gibt es drei verschiedene Mechanismen der Nukleosynthese. Neben dem protonenbasierten p-Prozess
sind dabei Neutroneneinfangreaktionen von hoher Bedeutung. [2] Der sogenannte s-Prozess ist bereits
gut untersucht und findet bei vergleichsweise niedrigen Neutronenflussdichten statt. Es entstehen
durch Anlagerung von Neutronen und darauf folgende B~-Zerfalle meist stabile Isotope mit hdherer
Ordnungszahl. Bei hohem Neutronenfluss kann die Anlagerung jedoch auch deutlich schneller als der
Zerfall stattfinden. So entstehen Uber extrem neutronenreiche Kerne schwere Nuklide. Man nimmt an,
dass der GroRteil aller radioaktiven Elemente (Z > 82) aus dem r-Prozess stammt. [2] Es ist jedoch
noch nicht genau bekannt, tber welche neutronenreichen Isotope dieser Prozess verlduft. Modelle
lassen einen Pfad vermuten, der (ber Nuklide fuhrt, die in geringem Umfang auch bei der
neutroneninduzierten Kernspaltung von 233U oder anderer durch thermische Neutronen spaltbarer
Isotope entstehen. Gelingt es, deren Massen genau zu bestimmen, so kann der theoretisch erwartete
Nukleosyntheseweg Uberprift werden. [1, 3]

Ein weiteres Ziel der Messungen mit TRIGA-TRAP ist die prazise Massenbestimmung von 83Ho.
Uber Elektroneneinfang zerfallt dieses Isotop zu '83Dy. Die Halbwertszeit dieses Zerfallsprozesses
liegt bei 4570 Jahren. [4] Dabei wird ein Elektronneutrino frei und ein Proton im Kern wandelt sich in

ein Neutron um:
183Ho » 183Dy + v, (1.1

Das entstehende 83Dy befindet sich in Folge des Elektroneneinfangs in einem elektronisch
angeregten Zustand. Die Abregung erfolgt durch Aussendung eines Rdntgenquants, eines Auger-
Elektrons oder uber einen Coster-Kronig-Ubergang. [5] Sehr prazise Messungen des Massen-
unterschiedes zwischen Mutter- und Tochterkern, des sogenannten Q-Werts, bieten einen Zugang zur
Bestimmung der Neutrinomasse. Diese ist derzeit noch unbekannt, sie liegt aber mit hoher
Wahrscheinlichkeit unterhalb von 2 eV/c? [6].



Obwohl es nicht mdglich ist, derart geringe Massendifferenzen mit TRIGA-TRAP zu bestimmen [1],
kann dennoch eine moglichst genaue Ermittlung des Q-Werts des Zerfalls von !83Ho einen
entscheidenden Beitrag zu folgenden, genaueren Experimenten [7] leisten. Bisher finden sich noch
erhebliche Diskrepanzen zwischen verschiedenen Literaturangaben. [4]

Neben den hier vorgestellten Anwendungsbereichen ist es auBerdem mdglich, Proben aller Elemente
zu untersuchen, die bei Raumtemperatur als FestkOrper vorkommen.

Fir alle Massenmessungen an TRIGA-TRAP ist es notig, den Betrag der magnetischen Flussdichte B
und deren zeitliche Stabilitdt in der Prézisions-Penningfalle (siehe 2.3) moglichst genau zu kennen. In
einer Penningfalle kénnen lonen durch Uberlagerung eines starken Magnetfelds mit einem schwachen
elektrischen Quadrupolfeld gespeichert werden. Die Zyklotronfrequenz v, der lonen in der
Penningfalle ist abh&ngig von deren Masse m, der Ladung q und vom Betrag der magnetischen
Flussdichte B. Da die Masse von Kohlenstoff in atomaren Einheiten fest definiert ist, eignen sich
Clusterionen aus Kohlenstoff besonders gut zur Bestimmung von B. Kann die Zyklotronfrequenz von
einfach positiv geladenen Kohlenstoffclusterionen bekannter Atomanzahl und damit bekannter Masse
bestimmt werden, so ergibt sich der Betrag der magnetischen Flussdichte zu:
Ve 2m-m

B=——— (1.2)

Die Untersuchung von kurzfristigen Fluktuationen von B, sowie deren langfristiger systematischer
Drift ist Ziel dieser Arbeit. AuBerdem wird auf sprunghafte Verénderungen des Betrags der
magnetischen Flussdichte eingegangen. Daran schlief3t sich eine Betrachtung von systematischen
Verschiebungen der Zyklotronfrequenz an. Zudem sollen im Vorfeld Aufbau und Messprinzip von
TRIGA-TRAP, sowie die chemische Methodik der Probenvorbereitung beschrieben werden.

Ahnliche Messungen wurden bereits von J. Ketelaer et al. durchgefihrt. [8] Da jedoch in der
Zwischenzeit eine Temperaturstabilisierung im Bereich der Penningfallen und eine Druck-
stabilisierung des Flussigheliumbehélters installiert wurden, war eine erneute Bestimmung der
Magnetfeldstabilitat erforderlich. Auferdem konnten teilweise ldngere Beobachtungszeiten zur
Verbesserung der Genauigkeit realisiert werden.



2. Aufbau und Messmethodik des TRIGA-TRAP-Experiments

2.1 Grundlegender Aufbau und gemeinsame Ionenquelle von TRIGA-SPEC

Der gesamte Versuchsaufbau (Abb. 1) befindet sich in der Reaktorhalle des Instituts fir Kernchemie
der Universitat Mainz. Der dort installierte Kernreaktor vom Typ TRIGA Mark Il des amerikanischen
Herstellers General Atomics ist ein Schwimmbadreaktor mit einer thermischen Leistung von 100 kW
im Dauerbetrieb und kann durch Erzeugen eines prompt Uberkritischen Zustandes kurzzeitig eine
Leistung von 250 MW erreichen. [9, 10]

An TRIGA-TRAP existieren zwei grundsatzlich verschiedene Typen von lonenquellen: Einerseits ist
es moglich, Spaltprodukte von 233U, 243Cf oder anderer mit thermischen Neutronen spaltbarer Isotope
zu ionisieren und zu analysieren, andererseits ist Uber die so genannten Off-Line-lonenquellen eine
Vielzahl weiterer Isotope zugédnglich. [1] Die durch Bestrahlung von Targets mit thermischen
Neutronen in einem der Strahlrohre des Reaktors freigesetzten Spaltprodukte werden tber ein
Aerosol-Gasjet-System zum Massenspektrometer gefuhrt. Dazu wird in einem von Tragergas
(Stickstoff oder Helium) durchstromten Ofen Kaliumchlorid durch Sublimation freigesetzt.
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Abbildung 1: Aufbau des gesamten TRIGA-SPEC-Experiments, Quelle: Arbeitsgruppe TRIGA-TRAP.



Das mit Spaltprodukten beladene Aerosol wird tber einen Skimmer vom Tragergas getrennt, an einer
Wolframelektrode ionisiert und in einem Potential von 30 kV beschleunigt. [1] Aufgrund der hohen
lonisierungsenergie von Chlor [11] werden keine positiv geladenen Chloroniumionen gebildet. Die
Abtrennung aller unerwiinschten Nuklide erfolgt tber einen 90°-Dipolmagneten als Massenseparator.

Der lonenstrahl wird anschlielend gekuhlt und pulsweise weitergeleitet. Dazu dient eine Vorrichtung
nach dem Prinzip einer Paulfalle (,,RFQ cooler/buncher” in Abb. 1) [12]. Die lonen erreichen
schlieBlich eine Ablenkeinrichtung (,,switchyard“), mit deren Hilfe der lonenstrahl entweder zu
TRIGA-LASER oder zu TRIGA-TRAP geleitet werden kann. [1]

2.2 Laserionisation auf Glaskohlenstofftargets in der Off-Line-lonenquelle

Ein gepulster und frequenzverdoppelter Nd:YAG-Laser (A = 532 nm, Energie pro Puls maximal
50 mJ, Pulsfrequenz 1 bis 15Hz[1]) mit einer Uber einen Polarisationsfilter variierbaren
Strahlintensitat kann verwendet werden, um off-line (also ohne Verwendung neutronenaktivierter
Substanzen) Proben zu ionisieren. So wurden beispielsweise die Massen von Seltenerdmetallen mit
hoher Prazision bestimmt, um die Unsicherheiten der aus der Literatur bekannten Werte zu reduzieren.
[4, 13]

Zur lonisation der zu untersuchenden Spezies mussen diese zunédchst auf eine Trégersubstanz
aufgebracht werden. An TRIGA-TRAP werden hierzu Platten aus Glaskohlenstoff (Sigradur®)
verwendet, einem sehr harten, elektrisch leitfahigen und hitzebestdndigen Werkstoff aus reinem
Kohlenstoff mit fullerenartig fehlgeordneter Graphitstruktur [14], der sich durch thermische
Behandlung eines nicht schmelzbaren, thermisch aushértbaren, kohlenstoffhaltigen Polymers (meist
Phenolharz) herstellen lasst. [15]

Das kreisformige Glaskohlenstofftarget (siehe Abschnitt 3) hat einen Durchmesser von 14 mm bei
einer Dicke von 2 mm. [16] Es besitzt vier durch Sandstrahlen aufgeraute Bereiche und ist in der
lonenquelle drehbar gelagert (siehe Abb. 2). Auf jedem dieser Bereiche kann eine andere
Probensubstanz abgelagert werden (siehe 3.). Wird diese in den Laserstrahl gedreht, so erfolgt eine
Desorption und durch das entstehende Plasma eine lonisation der freigesetzten Teilchen, allerdings
bilden sich durch den Untergrund zusatzlich auch Clusterionen aus Kohlenstoff, da Teile der
Fullerenstruktur abgetragen werden. Diese hauptsachlich einfach positiv geladenen lonen bestehen
zum GroRteil aus 5 bis 26 Kohlenstoffatomen. [16] Die Clusterionen kdnnen fir Referenzmessungen
verwendet werden, indem ein Cluster mit einer Masse mdglichst nahe am zu untersuchenden lIsotop
eingesetzt wird. Hierzu wird allerdings zur Erhthung der Ausbeute an Kohlenstoffclusterionen und
zur Vermeidung einer unndtigen Abtragung von Probenmaterial der Laserstrahl auf einen
unbeschichteten Bereich des Targets gerichtet.

Die so erzeugten lonen werden durch ein Potential von 47 V beschleunigt und mittels eines
Radiofrequenz-Quadrupols in Miniaturbauweise (Mini-RFQ) zentriert, gespeichert und gekdhlt.
Helium dient hierbei zur Kihlung der Clusterionen tber StoRe mit diesem Puffergas. Durch eine
Beschleunigungsspannung von 1 kV (Extraktionselektrode) werden die gespeicherten lonenwolken
aus dem Mini-RFQ stoRweise freigesetzt und der lonenstrahl Gber eine lonenoptik fokussiert.
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Abbildung 2: Schematische Darstellung des Aufbaus der Off-Line-lonenquelle fiir Glaskohlenstofftargets,
Quelle: Arbeitsgruppe TRIGA-TRAP, Beschriftung durch den Autor dieser Arbeit.

Neben der hier beschriebenen lonenquelle fir Glaskohlenstofftargets existiert eine weitere Off-Line-
Quelle zur Oberflachenionisation. Sie bietet einen hohen kontinuierlichen Strom an Alkaliionen zur
Funktionsprifung des Massenspektrometers. [1]

2.3 Speicherung von Ionen in den Penningfallen, Detektion und Auswertung

Uber eine lonenoptik wird der lonenstrahl, der entweder von den Off-Line-lonenquellen oder aus dem
Reaktor stammt, fokussiert und eine eventuelle Abweichung von der geraden Flugbahn korrigiert. Die
Ausrichtung des Strahls kann Uber eine Mikrokanalplatte im Zentrum einer der Einzellinsen Gberpruft
werden. [1] In Abb. 3 ist schematisch der Aufbau des TRIGA-TRAP-Experiments mit Off-Line-
lonenquellen, dem Magneten, den Penningfallen und den Detektoren dargestellt.

SchlieBlich erreicht der lonenstrahl das Magnetfeld des supraleitenden 7 T — Magneten von MAGNEX
Scientific [1] (Abb. 4). Die Spule wird durch flissiges Helium auf eine Temperatur von -269 °C
gekdhlt. Zudem ist der flussigheliumgekihlte Bereich von flissigem Stickstoff (T = -196 °C)
umgeben, um zu verhindern, dass das flussige Helium sich innerhalb von Tagen oder Wochen
verflichtigt.
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Abbildung 3: Aufbau des TRIGA-TRAP-Experiments, Quelle: [17].
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Der Magnet verfugt Ober eine aktive Abschirmung zur
¥ ¥ Verminderung des Streufelds auBerhalb des Magneten
und Korrekturspulen, die dem Ausgleich des Abfalls der
magnetischen Flussdichte mit der Zeit durch das
Flusskriechen (,,flux creep effect[18], siehe 4.2)
dienen. Im Zentrum des Magneten befindet sich eine
Offnung, in der eine konstante Temperatur von 30 °C
gehalten wird. In dieser Offnung befinden sich
hintereinander ~ zwei  Penningfallen in  einem
Vakuumrohr. Diese wurden jeweils in einem sehr
homogenen Bereich des vorher per NMR-Sonde
vermessenen Magnetfelds platziert. [1, 19]

In einer Penningfalle kénnen lonen gespeichert werden.
Hierbei erfolgt einerseits ein Einschluss durch das starke
Magnetfeld von 7 T. Ohne &uRere Energiezufuhr ist
dann nur noch eine Bewegung entlang der magnetischen
Feldlinien mdglich. Eine Bewegung entlang dieser
Linien wird jedoch durch das schwache elektrische
Quadrupolfeld der Penningfalle verhindert. ldealerweise
' kann dies Uber eine Ringelektrode und zwei
Endkappenelektroden erzeugt werden, in der Realitdt
missen jedoch zur Erzeugung eines harmonischen
Potentials Korrekturelektroden verwendet werden.

Abbildung 4: Supraleitender Magnet und
Detektoren.

Eine Fixierung alleine durch ein statisches elektrisches Feld wére nicht moglich (Earnshaw-
Theorem, [20]). Die Bewegung von geladenen Teilchen in einer Penningfalle wird durch die so
genannte Geoniumtheorie beschrieben. [21] Sie bewegen sich einerseits auf einer Bahn mit groRem
Radius und niedriger Eigenfrequenz. Diese Bewegung wird als Magnetronbewegung bezeichnet, deren
Frequenz w_ entsprechend als Magnetronfrequenz. Sie wird (Uberlagert von einer schnellen
Bewegung mit kleinem Radius, der modifizierten Zyklotronbewegung. Deren Frequenz w,
unterscheidet sich von der Frequenz der freien Zyklotronbewegung w. , die allerdings nicht direkt
gemessen werden kann. Letztere ist abhéngig vom Betrag der magnetischen Flussdichte B, sowie von
Ladung q und Masse m des lons [22]:

we = — (2.3.1)
m

Zusétzlich bewegt sich das lon im Potential der Penningfalle axial mit der Frequenz w, . Es handelt

sich hierbei um eine harmonische Oszillation, wobei in einer realen Penningfalle eine geringfiigige

Anharmonizitat aufgrund der Endlichkeit des Potentials berticksichtigt werden muss. [23]

Bei Magnetfeldern in der GréfRenordnung von wenigen Tesla und fiir die verwendeten Schwerionen
liegt die Zyklotronfrequenz im Bereich von Radiowellen. Dies soll hier exemplarisch durch
Berechnung der freien Zyklotronfrequenz w. bzw. v, unter Verwendung von Gl. 2.3.1 fur einfach
positiv geladene lonen einer Masse von 165 u bei einem Magnetfeld von 7.0 T gezeigt werden:

We 1.602-1072As-7.0T

Ve=o—=

Zm 165u-1.660-10‘27% 2T

= 651.6 kHz (2.3.2)



Gelingt es nun, die freie Zyklotronfrequenz w. zu bestimmen, so ist bei bekanntem Magnetfeld B und
konstanter Ladung q (an TRIGA-TRAP immer einfach positiv geladene lonen) die Masse m des
Teilchens zuganglich. AulRerdem lasst sich bei bekannter Masse des lons der Betrag der magnetischen
Flussdichte bestimmen (siehe Abschnitt 4).

Die erste der beiden Penningfallen ist die zylindrische Reinigungsfalle, in der durch St6f3e der lonen
mit Puffergas (Helium, ca. 10~* mbar [1]) und gezieltem Anregen der Eigenbewegungen massen-
selektives Puffergaskiihlen durchgefiihrt wird. Diese Falle ist zylindrisch und unterteilt in 7
Elektroden, um ein Potentialminimum zur Speicherung der Teilchen zu definieren. [1]

Die freie Zyklotronfrequenz w,. ergibt sich aus dem Invarianztheorem [23]:

We = w2 + w2 + w2 (2.3.3)

Eine Messung aller drei Frequenzen ist mit relativ hohem Aufwand verbunden und bendtigt langere
Messzeiten. Sie wird daher insbesondere bei Massenmessungen instabiler Kerne meist nicht
durchgefihrt. [22]

An TRIGA-TRAP findet zuerst mittels einer segmentierten Ringelektrode im Zentrum der
Reinigungsfalle durch ein elektrisches Dipolfeld eine naherungsweise nicht massenselektive [22]
Anregung mit der Magnetronfrequenz statt. Durch die Anregung bewegen sich die Teilchen auf
Kreisbahnen um die Magnetfeldlinien mit der Magnetronfrequenz w_ .

Durch anschlieBende quadrupolare Anregung mit der Einseitenbandfrequenz . wird die
Zyklotronfrequenz an die Magnetronfrequenz gekoppelt. Innerhalb der erwarteten Messgenauigkeit
gilt ndherungsweise [24]:

We=wy +w_ (2.3.5)

Somit ist es mdglich, eine Anregung mit der freien Zyklotronfrequenz w. durchzufiihren und durch
die Kopplung der beiden Frequenzen die Energie der Magnetronbewegung (idealerweise) vollstandig
in die Zyklotronbewegung zu berfihren. Diese Konversion erfolgt massenselektiv nur dann, wenn
die Anregungsfrequenz der freien Zyklotronfrequenz w. (Gl. 2.3.1) entspricht. In der Reinigungsfalle
findet daher die quadrupolare Anregung mit der erwarteten Zyklotronfrequenz der zu untersuchenden
Spezies statt, was dazu fuhrt, dass sich nur die gewinschten lonen im Zentrum der Falle sammeln,
wahrend Teilchen unerwiinschter Masse weiterhin mit der Magnetronfrequenz um das Zentrum
rotieren. Die Methode der Massenselektion in der Reinigungsfalle wird als Puffergaskiihlen
bezeichnet. [22] Schnelles Umschalten der Spannung am Ende der Reinigungsfalle fihrt dazu, dass
die in der Reinigungsfalle gespeicherten Teilchen zur Prézisionsfalle gelangen kénnen. Diese miissen
jedoch die Reinigungsfalle durch Ldcher in den Elektroden mit 1.5 mm Durchmesser [25] passieren,
was nur jenen lonen gelingt, die sich im Zentrum der Reinigungsfalle befinden und somit die
erwiinschte Masse besitzen.

Die Prézisionsfalle ist hyperbolisch geformt und ebenfalls siebenpolig. [25] Durch den Kanal
zwischen Reinigungsfalle und Prézisionsfalle (,,pumping barrier, siche Abb. 3) wird erreicht, dass
der Gasdruck in der Prazisionsfalle mehr als 100 Mal niedriger ist, als in der Reinigungsfalle. [1]
Idealerweise finden daher in der Prazisionsfalle keine StoRe mehr mit Restgas statt, in der Realitét
sorgt der geringe noch vorhandene Gasdruck dafur, dass eine Speicherung der lonen nur fiir wenige
Sekunden méglich ist, bevor diese durch das noch vorhandene Gas abgebremst werden.
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Auch in der Prazisionsfalle finden hintereinander eine Anregung der lonen mit der Magnetronfrequenz
w_ und mit der Zyklotronfrequenz w. statt. Die eingestrahlte Frequenz fir die Anregung der
Zyklotronbewegung wird jedoch in engen Schritten variiert. Im Resonanzfall entspricht diese genau
der Zyklotronfrequenz und die Teilchen werden angeregt. Die hierbei verwendete Radiofrequenz wird
Uber Sinusgeneratoren mit einem Rubidiumoszillator als Referenz erzeugt. Dies ermdglicht eine hohe
Stabilitat dieser Frequenz. Die Anregung der Zyklotronfrequenz erfolgt hierbei nicht permanent,
sondern pulsweise mit langeren Wartezeiten zwischen den Pulsen. Die typische Anregungsdauer liegt
bei 0.1 oder 0.2 s mit einer Wartezeit von 0.8 bzw. 1.6 s, so dass die Zeitspanne Anregung — Wartezeit
— Anregung bei insgesamt einer oder zwei Sekunden liegt. Diese als Ramsey-Anregung bekannte
Methode fiihrt, verglichen mit kontinuierlicher Anregung, zu einer etwa drei Mal so hohen
Messprézision, jedoch ohne die Dauer der Messzyklen zu erhéhen. [26, 27] Eine l&ngere Anregungs-
und Wartezeit fiihrt zu préaziseren Messungen, setzt jedoch hohe Anforderungen an die Stabilitat des
Magnetfelds wéhrend der Anregungszeit und an die Gite des Vakuums in der Prazisionsfalle.
Aulerdem verléngert sich die Dauer der Messzyklen.

Nach der Anregung folgt durch Anderung des Potentials am detektorseitigen Ende der Prazisionsfalle
(Umpolen der Spannung) ein Transport der lonen aus dem supraleitenden Magneten heraus Richtung
Detektor. Dieser ist mit der Prazsionsfalle Uber eine Flugstrecke von etwa einem Meter verbunden. Im
Falle einer Anregung der Zyklotronbewegung ist das magnetische Moment der Teilchen hoher, als bei
Teilchen, die nicht angeregt wurden. Die folgende Flugstrecke wird von den angeregten Teilchen
schneller zuriickgelegt als von denen, bei denen die eingestrahlte Frequenz nicht mit der
Zyklotronfrequenz Ubereinstimmt, da das radiale magnetische Moment des lons mit dem externen
Magnetfeld wechselwirkt. Die auftreffenden lonen werden durch eine Mikrokanalplatte (, MCP* in
Abb. 3) registriert. Deren Detektionseffizienz liegt bei ca. 1/3. [1]

Durch Auswertung mittels eines dafir entwickelten Computerprogramms (Eva 6.1.4.0) wird eine
Ramsey-Funktion an die Messwerte angepasst und so die freie Zyklotronfrequenz, sowie deren Fehler
bestimmt. Es werden dabei durch Festlegen eines Auswertungsbereiches (,MCARange®) stets die
Ereignisse mit extrem hoher oder niedriger Flugzeit aussortiert.

Fir jeden Frequenzwert wird eine gewisse Anzahl an so genannten Scans kombiniert. Wéhrend eines
Scans wird die Anregungsfrequenz innerhalb eines vorher definierten Bereiches variiert. Die freie
Zyklotronfrequenz w. muss innerhalb dieses Bereiches liegen. Da die Masse des zu untersuchenden
lons bereits bekannt ist (wenn auch hdufig nur mit geringer Genauigkeit), lasst sich der Bereich
entsprechend anpassen. Bei den hier vorgestellten Messungen liegt die Breite des Bereichs bei 2 Hz,
die Schrittweite des Scans betrégt 0.05 Hz.

SchlieBlich entstehen als Ergebnis der Messungen Datensdtze aus der Flugzeit der lonen in
Abhangigkeit der Anregungsfrequenz. Das Minimum der Flugzeit definiert die freie
Zyklotronfrequenz w. und ermdglicht daher eine Massenbestimmung nach GIl. 2.3.1. Durch die
Anregung nach Ramsey entstehen hierbei mehrere Minima, deren Intensitat von der Mitte nach auBBen
hin abnimmt. Dabei liegt v, im zentralen Minimum. Abb. 5 zeigt den Graphen der Flugzeit gegen die
Anregungsfrequenz einer Messung mit Clusterionen aus 15 Kohlenstoffatomen bei Auswertung einer
hohen Anzahl von Scans (mehrere Tage, ca. 600 Scans).
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Abbildung 5: Auftragung der Zyklotronfrequenz gegen die Flugzeit mit Ramsey-Fit bei einer an drei aufeinanderfolgenden
Tagen durchgefiihrten Messung mit I%C;rs - Kohlenstoffclusterionen.

Bei Messungen mit Kohlenstoffclusterionen sind ca. 10 Scans erforderlich, um erfolgreich eine
Ramsey-Funktion an die Messdaten anzupassen. Werden Proben mit niedrigeren Zahlraten (weniger
lonen pro Zeiteinheit) analysiert, so muss die Anzahl der zu verwendenden Scans entsprechend erhoht
werden.

Aufgrund von systematischen Messfehlern bei zu vielen lonen, die sich gleichzeitig in der
Préazisionsfalle befinden (siehe 5.1) werden in der Regel nur die Daten mit wenigen (z.B. 1 bis 3)
detektierten lonen pro Anregungszyklus ausgewertet.
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3. Herstellung von Targets fiir Massenmessungen

Zur Q-Wert-Messung des Zerfalls von 183Ho zu 183Dy unter Elektroneneinfang wurde zunachst durch
Bestrahlung einer teilangereicherten Probe aus $3Er mit thermischen Neutronen am Forschungs-

reaktor BER 11 des ,,Helmholtz-Zentrums Berlin fur Materialien und Energie* [28] 183Er erzeugt:

2Er + In > 83Er+y 3.1

Bei diesem Prozess wird 183Er zunéchst in einem angeregten Kernzustand gebildet. Dieser angeregte
Kern wechselt in den Grundzustand durch Abgabe der Energiedifferenz in Form eines Gammaquants.

Le3Er unterliegt einem B*-Zerfall zu 183Ho mit einer Halbwertszeit von 75.0 Minuten [4]:
183Er — 1%3Ho + et + v, (3.2)
Dabei werden ein Positron e* und ein Elektronneutrino v, frei.

Das so gebildete '83Ho wurde nach sdulenchromatographischer Aufbereitung zur Herstellung der
Targets verwendet. Dazu wurde a-Hydroxyisobuttersaure als Komplexbildner zugegeben und die
seltenen Erden massenselektiv eluiert. Danach befanden sich 1.3 - 10 Atome 83Ho als Chlorid in
18 ml wassriger Losung. Hierbei ist ein eventueller Zerfall eines gewissen Anteils der Probe nicht
berticksichtigt. Zudem tritt erhebliche Kontamination durch andere Seltenerdmetalle auf, da die
chemische Trennung von Lanthanoidenelementen nur unter hohem Aufwand mit hoher Selektivitét
erreicht werden kann.

Alle Proben auf Glaskohlenstofftargets an TRIGA-TRAP wurden bisher aus Grinden der
Reproduzierbarkeit als Nitrat eingesetzt. Bei Verwendung von Nitraten eines Isotops X bildet sich im
Massenspektrometer hauptsachlich ein Fragment der Zusammensetzung X1§07, das aufgrund der sehr
genau bekannten Masse von 180 [4] einen einfachen Zugang zur Masse des Nuklids X bietet.

Zur Messung an TRIGA-TRAP ist es notwendig, etwa 10> Atome [25] auf das Sigradur®-Plittchen
aufzubringen. Daher wurden 1.5 ml der Holmium(lll)-chloridlésung enthommen und zur Trockne
eingedampft. Rechnerisch entspricht dies einer Anzahl von 1.1 - 10> Atomen.

Das Eindampfen der Holmiumldsung wurde unterhalb der Siedetemperatur durch Verwendung einer
Heizlampe durchgefiihrt. Die Ldsung wurde hierzu in ein GefaR aus Teflon gegeben, um einen
Ruckfluss des verdampfenden Wassers zu vermeiden. Nach vollstandigem Eindampfen und Abkuhlen
der Probe (ca. 3 Minuten an Luft) wurde diese in das Nitratsystem tberfhrt.

Dazu wurde der farblose Riickstand 3 Mal mit je 0.50 ml konzentrierter Salpetersdure (65 %)
aufgenommen und erneut eingedampft. Dabei wird Chlorid als Chlorwasserstoff ausgetrieben und das
Nitrat bleibt zurtck:

AT
HoCl; - 6 H,0 + 3HNO; — Ho(NOs)s - 5 H,0 + 3 HCI (g) + H,0 (g) (3.3)

AuBerdem wird ein Molekil Wasser frei, das als Kristallwasser an Holmium(l11)-chlorid-Hexahydrat
gebunden war.

13



Der schlieBlich entstandene, hellgelbe Riickstand aus Holmium(lll)-nitrat-Pentahydrat wurde in 10 pL
verdinnter Salpetersaure (c = 0.4 mol L™1) gelost und auf einen von vier durch Sandstrahlen
aufgerauten Bereichen auf dem Sigradur®-Plattchen getropft. Die Ldsung wurde durch Eindampfen
(Heizlampe) fixiert.

n\nlt|n||\|n|\|ui\nn\nn\\m\nn
vy %Bemzlz - L ap(
n\||||\||||\||u\m|\||\11\|1\\\\\|\||}s\_

Dy(N03)3 -5 H20

2

12§H0(N03)3'5H20 /

Abbildung 6: Mit Dysprosium- und Holmiumnitrat
beschichtetes Glaskohlenstofftarget.

Zur Massenbestimmung des aus '83Ho durch Elektroneneinfang entstehenden Tochterkerns 183Dy
wurde an einem weiteren aufgerauten Bereich des Glaskohlenstoffplattchens eine Ldsung aus
Dy(NOs3); - 5 H,0 in natirlicher Isotopenzusammensetzung aufgetropft. Der Anteil von 18Dy an
natlrlichem Dysprosium liegt bei 24.90 %. [4] Dies wurde bei der Berechnung der Stoffmenge
berticksichtigt. Es wurde durch Auflésen von 71.8 mg Dysprosium(lll)-nitrat-Pentahydrat in 1 ml
verdinnter Salpetersaure (c = 0.1 mol L™1) eine StammlGsung hergestellt, die durch mehrfaches
Verdiinnen eine Konzentration an 183Dy(NO3)5 - 5 H,0 von 4.15-107° mol L™ erreichte. Danach
wurden insgesamt 40 uL dieser Loésung in mehreren Schritten auf das Glaskohlenstoffplattchen
aufgebracht, was rechnerisch einer Gesamtzahl von 1.0 - 101> Atomen 183Dy entspricht.

Das Target wurde schlieflich an TRIGA-TRAP in die lonenquelle eingebaut. Die Fixierung erfolgte
dabei mit einem elektrisch leitenden, silberhaltigen Klebstoff.
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4. Messungen von Fluktuationen und systematischen Veranderungen
des Magnetfelds in der Penningfalle

4.1 Langfristige Untersuchung der magnetischen Flussdichte

Zur Untersuchung von langfristigen Anderungen des Magnetfelds wurde auf Messdaten an
Kohlenstoffclusterionen von Januar und Februar 2013 zuriickgegriffen (siehe Anhang A). Hierbei
wurden 147 Datensétze mit einer mittleren Messdauer von je 70 Minuten ausgewertet (ca. 20 — 30
Scans). Nach Bestimmung der Zyklotronfrequenz kann tber Gl. 1.2 der Betrag der magnetischen
Flussdichte errechnet werden.

4.1.1 Unstetige Verdnderungen

Messung, Auswertung und Berechnung

Zunachst muss die Masse der Kohlenstoffclusterionen m in kg berechnet werden. Dabei wird die
lonisation (einfach positiv geladene lonen) durch Abzug einer Elektronenmasse bericksichtigt:

u
m= 12u-(1.660538921 + 0.000000073) - 10_27k—g- n—meg (4.1.1.1)

n bezeichnet die Zahl der Kohlenstoffatome pro Cluster, sie liegt hier zwischen 20 und 23. Die Masse
von 2C betragt per Definition exakt 12 u. Der Umrechnungsfaktor von atomaren Masseneinheiten in
kg wurde (unter Vernachl&ssigung des Fehlers) den von CODATA vorgeschlagenen Werten
entnommen. [29]

Die Elektronenmasse m, liegt bei [29]:

m, = (9.10938291 + 0.00000040) - 10~3 kg (4.1.1.2)

Es ergeben sich folgende Werte fiir die Masse der lonen unter Vernachlédssigung der Bindungs-
energien [8] und mit Fehlerfortpflanzung nach GauR:

Tabelle 1: Masse der untersuchten Kohlenstoffclusterionen.

Cluster Masse / kg

2c 3,9852843010 - 10725 + 1.75 - 10732
¢t 4,1845489715 - 10725 + 1.84 - 10732
2ct, 4,3838136421- 10725 + 1.93 - 10732
12ct, 4,5830783126 - 10725 + 2.01 - 10732

Die Ladung der untersuchten Spezies entspricht einer Elementarladung [29]:

q = (1,602176565 + 0.000000035) - 1071 As (4.1.1.3)
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Exemplarisch soll hier eine Messung von 2C, am 09.01.2013 um 13:42 ausgewertet werden. Die
angegebene Zeit gibt den Mittelwert von Start- und Endzeitpunkt der in diesem Fall 57 Minuten
langen Messung an. Die gemessene Zyklotronresonanzfrequenz liegt bei:

ve = (407118.710 + 0.008) Hz (4.1.1.4)

Uber GI. 1.2 ist der Betrag der magnetischen Flussdichte B zuganglich. Die Unsicherheit der Masse
durch Umrechnung in kg und der Ladung wirkt sich systematisch auf alle Werte der magnetischen
Flussdichte aus und wird hier vernachlassigt. Die Messunsicherheit der Freqgenzmessung geht direkt in
die Unsicherheit des Ergebnisses fur B ein.

B = (407118.710 + 0.008) s1 - 2 - 4,3838136421 - 1072° kg

(4.1.1.5)
1,602176565 - 10~ 19 As

B =6.999107107 T + 0.138 uT (4.1.1.6)

Ergebnis

Der Betrag der magnetischen Flussdichte B bei jeder Einzelmessung als Funktion der relativen Zeit
tin Stunden ist in Abb. 7 dargestellt. Der Zeitpunkt t = 0 wurde bei 09.01.2013, 13:42 Uhr definiert.

He (1) 100 %

6.9991100 ' L :
E Bo dump 1

6.9991090

6.99910802 } %}5} g g
] g S

6.99910604 +

-
~
[+4]

6.9991050

T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
0 200 400 600 800 1,000
t/h

Abbildung 7: Betrag der magnetischen Flussdichte B in Tesla gegen die relative Zeit t in Stunden. Deutlich sind

sprunhhafte Anderungen von B durch Entladen der Korrekturspulen (B, dump 1) und durch Nachfiillen von fliissigem
Helium (He (1) 100 %) erkennbar. Details in Interpretation und Diskussion.
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Interpretation und Diskussion

Grundsatzlich sind zwei Unstetigkeiten im Verlauf des Betrags der magnetischen Flussdichte tber die
Zeit erkennbar. Die erste bei t=—20h stammt von der Entladung der Korrekturspulen
(,,Bo dump 1¥). Diese dienen zum Ausgleich des sogenannten Flusskriechens und halten die
magnetische Fluss-dichte B weitgehend konstant. Werden diese entladen, so sinkt B ab. In Abschnitt
4.2 wird der Effekt des Flusskriechens auf den Betrag der magnetischen Flussdichte detailliert
untersucht.

Eine weitere Unstetigkeit findet sich im Bereich von t = 650h bis t =790 h. Der Betrag der
magnetischen Flussdichte steigt um 1 uT. Zeitlich korreliert die Unstetigkeit mit dem Nachfillen des
flissigen Heliums (He (I) 100 %) zur Kuhlung der supraleitenden Magnetspulen bei t = 666 h.
Durch Verdampfen sinkt der Fillstand des flissigen Heliums im Betrieb kontinuierlich ab, was ein
Nachfllen etwa alle 3 Monate erforderlich macht.

Der Siedepunkt des flussigen Heliums ist abhdngig vom Druck des Gases (ber der Flissigkeit,
Schwankungen in der Temperatur des Kryogens kénnen zu einer Verdnderung des Magnetfelds
fihren. [24] Die magnetische Suszeptibilitdt X, gibt die Magnetisierbarkeit eines Materials im
externen Magnetfeld an. Durch das starke Magnetfeld des supraleitenden Magneten werden die
metallischen Bauelemente in dessen Umgebung magnetisiert. Dies verandert wiederum das gesamte
magnetische Feld im Bereich der Penningfallen.

Nach dem Curie-Gesetz gilt:
(4.1.1.7)

mit der materialabhdngigen Curie-Konstante C und der Temperatur T. Die Temperatur der
verwendeten Materialien hat also einen Einfluss auf die magnetische Suszeptibilitat X, und dadurch
auf B, auch im Bereich der Prézisions-Penningfalle. Temperaturschwankungen sind daher zu
vermeiden, soll eine hohe Messprazision erreicht werden.

Daher wurde am Magneten ein Barometer installiert, tiber das der Druck tiber dem flussigen Helium
abgelesen werden kann. Ein automatisch geregeltes Ventil entlasst Gas aus dem Gefal bei
Uberschreitung eines vorher eingestellten Druckes. So werden der Gasdruck und damit die
Siedetemperatur des Heliums weitgehend konstant gehalten.

Nach dem Fullen des Magneten mit flissigem Helium vergehen jedoch ca. 5 Tage, bis sich wieder ein
ausreichend hoher konstanter Druck eingestellt hat. Daher sind in dieser Zeit keine Messungen
mdglich. Um zu prifen, ob diese Wartezeit eingehalten wurde oder der sprunghafte Anstieg in der
Magnetfeldstérke einer Druckschwankung geschuldet ist, wurden die Messdaten des Barometers
ausgelesen und gegen die Zeit aufgetragen. Abb. 8 zeigt das resultierende Diagramm.
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Abbildung 8: Gasdruck im Heliumbehdlter in mbar gegen die rel. Zeit in h wahrend und nach der Heliumfiillung.

Hier zeigt sich, dass in der Zeit, in der Frequenzmessungen in den Penningfallen stattfanden, keine
nennenswerten Druckschwankungen erkennbar sind. Die Parallele zur Zeitachse in Abb. 8 dient zur
Visualisierung des wéhrend der Messungen konstanten Drucks von 1054 mbar. Die Zeitskala
entspricht der in Abb. 7, t = 0 liegt bei 09.01.2013, 13:42 Uhr.

Auch die Temperatur des Magneten im Bereich der Penningfallen, die konstant bei 30 °C gehalten
wird (siehe 2.3) konnte aufgrund einer moglichen Fehlfunktion im Messzeitraum nicht konstant
gewesen sein. Um dies auszuschlieBen, wurden im relevanten Bereich die Messwerte der Temperatur
gegen die Zeit aufgetragen (Abb. 9). Auch hier entspricht die Zeitskala der in den Abb. 7 und 8.

Es zeigt sich keine signifikante Temperaturdnderung im untersuchten Zeitraum. Die Temperatur
wurde (mit Fluktuationen von etwa + 0.05 °C) konstant bei 30 °C gehalten. Es ist wahrscheinlich, dass
eine Temperaturanderung der Bauteile des Magneten (ber eine veranderte magnetische Suszeptibilitat
den Anstieg von B um etwa 1 T verursacht. [24] Ein Zusammenhang mit dem Druck im
Flussigheliumbehalter oder der Temperatur im Bereich der Penningfallen kann jedoch mittels der hier
gezeigten Daten ausgeschlossen werden.
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Abbildung 9: Temperatur im Bereich der Penningfallen in °C gegen die rel. Zeit in h.

4.1.2 Kontinuierliche Drift

Auswertung

Nachdem nur bei -20 h <t < 666 h die Stetigkeit der Magnetfeldanderung sichergestellt werden
konnte, eignet sich nur dieser Bereich zur Bestimmung einer eventuellen kontinuierlichen
systematischen Veranderung des Betrags der magnetischen Flussdichte B. In Abb. 10 ist B daher in
diesem Intervall gegen die Zeit aufgetragen. Da angenommen wurde, dass eine systematische
Magnetfeldédnderung einer linearen GesetzméaRigkeit folgt, wurde Uber lineare Regression eine Gerade
der Form y = Ax + C (mit Steigung A und y-Achsenabschnitt C) an die Messpunkte angepasst. Bei der
Bestimmung der Geradengleichung wurden die Fehler der Messwerte beriicksichtigt. Es erfolgte eine
Gewichtung der Daten unter Beriicksichtigung der Messunsicherheiten (Ax) mit 1/(Ax)?. Bei allen
verwendeten Messdaten in dieser Arbeit wurde die Unsicherheit in der Zeitmessung vernachlassigt.
Diese liegt im Sekundenbereich und darunter, da die verwendete Systemzeit der Computer regelmafig
mit der 6ffentlich zuganglichen Uhrzeit (MEZ/MESZ) synchronisiert wird.

Ergebnis

Die Steigung A dieser Geraden liegt bei:

A=(-536%+ 694)-10711Th? (4.1.2.1)
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Abbildung 10: B in Tesla gegen die relative Zeit t in Stunden im Bereich -20 h <t < 666 h.

Interpretation und Diskussion

Die Unsicherheit des Ergebnisses ist groRer als eine eventuell vorhandene Steigung. Es kann daher auf
Basis der zur Verfilgung stehenden Daten keine langfristige Anderung von B bestimmt werden.
Jedoch lasst sich unter Bertcksichtigung des Fehlers der Steigung (GI. 4.1.2.1) mit groRer Sicherheit
ableiten, dass diese in der GréRenordnung von maximal + 1071° T A1 liegt.

Eine entsprechende Messung wurde bereits von J. Ketelaer et al. durchgefiihrt und 2010
veroffentlicht [8]. Hierbei wurden allerdings lediglich Uber einen Zeitraum von 120 h
Referenzmessungen an Kohlenstoffclusterionen durchgefiihrt. AuBerdem war zu diesem Zeitpunkt
noch keine Druck- und Temperaturregulierung des Heliumtanks implementiert, was zu stérkeren
Fluktuationen des Betrags der magnetischen Flussdichte flihrte (siehe 4.3).

Die von Ketelaer et al. erhaltene Anderung des Betrags der magnetischen Flussdichte Ag wird mit

Ag = (1314 0.0035)-10"°Th™?! (4.1.2.2)

angegeben [8]. Der zugehdrige Graph zeigt deutliche Fluktuationen, die Signifikanz der angegebenen
Steigung ist fraglich. Aus heutiger Sicht und nach Einbau der Druck- und Temperaturregulierung muss
der Wert aus [8] verworfen werden.

Eine erste Bestimmung der langfristigen Anderung von B im Bereich der Penningfallen wurde bereits
2008 von J. Repp in ihrer Diplomarbeit verdffentlicht [19]. Die Messung erfolgte dabei mittels einer
NMR-Sonde.
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Der hier erhaltene Wert (Ag) wird mit
Ag = (—43+228) 10711 Th™! (4.1.2.3)

angegeben [19]. Dieser Wert ist konsistent mit dem neu gemessenen Wert 4.1.2.1, allerdings entstehen
durch die Bestimmung der magnetischen Flussdichte per NMR-Sonde gréliere Messunsicherheiten, als
bei einer langfristigen Messung durch Bestimmung der Zyklotronresonanzfrequenz von
Referenzionen.

Die angestrebte relative Messunsicherheit bei Massenmessungen mit TRIGA-TRAP liegt in der
GroRenordnung von 10~° bis 1078, Die hier vorgestellten Daten zeigen, dass langfristige Anderungen
von B innerhalb einiger Tage oder Wochen sich derart aufsummieren kénnen, dass diese Genauigkeit
nicht erreicht werden kann. Fir Massenmessungen an TRIGA-TRAP bedeutet dies, dass zu jeder
Messung zeitnah eine oder mehrere Referenzmessungen (mit Kohlenstoffclusterionen) durchgefihrt
werden missen. Dadurch werden langfristige Anderungen des Magnetfelds fiir die Massenmessungen
irrelevant.

4.2 Magnetfeldinderung durch das Flusskriechen

Der Betrag der magnetischen Flussdichte B eines supraleitenden Magneten sinkt wahrend des Betriebs
langsam und kontinuierlich ab. Dieser als das so genannte Flusskriechen (,,flux creep effect in
englischsprachiger Literatur) bekannte Effekt entsteht durch eine thermisch induzierte Drift von
Bundeln magnetischer Feldlinien durch die Lorentzkraft. [18] Auf vergleichsweise kurzen Zeitskalen
(einige Monate) kann der Verlust in der magnetischen Flussdichte durch eine lineare Funktion
beschrieben werden.

Der an TRIGA-TRAP eingesetzte Magnet ist herstellerseitig (MAGNEX Scientific) mit
Ausgleichsspulen ausgerlstet, die dem Abfall der magnetischen Flussdichte weitgehend
entgegenwirken. Da jedoch davon ausgegangen werden muss, dass dieser Ausgleich im Rahmen der
erwarteten hohen Messgenauigkeit entweder nicht vollstdndig oder zu stark erfolgt, wurde in
Abschnitt 4.1 die Langzeitstabilitat des Magnetfelds untersucht.

Auswertung und Berechnung

Die Ausgleichsspulen werden ca. einmal monatlich entladen (,,Bq dump®). Das Magnetfeld hat dann
genau den Betrag der Flussdichte B, die es auch ohne Ausgleichsspulen héatte. Wird B vor und nach
dem Entladen verglichen, so kann angegeben werden, wie stark B im Zeitintervall zwischen zwei
Entladungsvorgéngen abfallen wiirde.

Dazu wurden zunéchst die Messdaten von Januar und Februar 2013 verwendet (siehe Anhang A).
Hierbei wurden Messungen an Clusterionen aus 20 bis 23 Kohlenstoffatomen ausgewertet und der
Betrag der magnetischen Flussdichte B in Abh&ngigkeit von der Zeit in Stunden (t) angegeben. Wie
bei den vorherigen Auswertungen liegt t = 0 bei 09.01.2013, 13:42 Uhr.

Aus den Messwerten vor und nach der Entladung der Ausgleichsspulen (,,Bq dump 1) wird jeweils
der fehlergewichtete Mittelwert [30] gebildet. Zur Berechnung des fehlergewichteten Mittelwerts wird
jedem Messwert x; ein ,Gewicht“ w; zugeordnet, das umso hoher ist, je niedriger die
Messunsicherheit Ax; des zugehdrigen Werts ist.
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Der fehlergewichtete Mittelwert X¢, der Messwerte x; ergibt sich zu:

= X (wiexy)
Rfg = ——— 4.2.1
6 i Wi ( )
w; ist das von der Unsicherheit Ax; der Messwerte abhangige Gewicht:
-1 4.2.2
Wi = (AXi)Z ( re )
Die Unsicherheit Ax, des fehlergewichteten Mittelwerts lasst sich berechnen durch:
_ 1
ARpg = | ———— (4.2.3)

% [

Es folgt so ein fehlergewichteter Mittelwert B, des Betrags der magnetischen Flussdichte vor B,
dump 1 von:

By = 6.999108553 T + 56 nT (4.2.4)

Der fehlergewichtete Mittelwert B, des Betrags der magnetischen Flussdichte nach B, dump 1 ergibt
sich nach analoger Berechnung zu:

B; = 6.999107042 T + 10.2 nT (4.2.5)

Fur die Differenz dy,; der beiden fehlergewichteten Mittelwerte des Betrags der magnetischen
Flussdichte B folgt ein Wert von:

dg; = B; — By = 6.999107042 T — 6.999108553 T = —1.5107 pT (4.2.6)

Die Unsicherheit Ady, der Differenz zwischen den beiden Werten ergibt sich nach GauR zu:.

Ady, = \/( AB; )? + (ABy)? (4.2.7)
Ergebnis
Es resultiert:

dg; = (—1.5107 £ 0.0571) uT (4.2.9)

Die berechnete Differenz gibt den Unterschied im Betrag der magnetischen Flussdichte zwischen dem
Entladen der Korrekturspulen bei B, dump 1 und dem letzten Entladen davor (,,Bo dump 0°) an. Eine
eventuell vorhandene Langzeitdrift des Magnetfelds wurde im Hinblick auf die Ergebnisse aus 4.1 und
aufgrund der ausgleichenden Wirkung der Mittelwertbildung vernachléssigt.
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Die beiden Ereignisse fanden zu folgenden Zeitpunkten statt:

Tabelle 2: Absolute und relative Zeitpunkte der Korrekturspulenentladung (B, dump) in Messperiode 1.

Ereignis | Zeitpunkt (absolut) | Zeitpunkt (relativ) (t)
t=0 | 09.01.2013 13:42 | 0h
B, dump 0 12.12.2012 14:30 671.2025 h
B, dump 1 08.01.2013 18:00 719.7025 h
Zeitdifferenz 651.5 h
27.1458 d

Aus der Zeitdifferenz und der Differenz des Betrags der magnetischen Flussdichte dy, l&sst sich die
Anderung von B durch das Flusskriechen pro Zeiteinheit angeben (By,). Sie ergibt sich fiir die in
Tabelle 2 dargestellte erste Messperiode zu:

By; = (=55.7 + 2.1) nT/d (4.2.10)

Dieser Wert ist als mittlere Anderung von B pro Tag durch das Flusskriechen ohne Wirkung der
Korrekturspulen zu verstehen.

In Abb. 11 ist der Verlauf des Betrags der magnetischen Flussdichte in der ersten Messperiode Uber
die Zeit aufgetragen, die fehlergewichteten Mittelwerte sind durch Parallelen zur x-Achse dargestellt.

6.9991100
- >
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c
3
=]
6.9991090+ E
Bg 3
1]
t dos = (-1.5107 + 0.0571) pT
6.9991080+
- i
-
0
18 . %1 % I I.
6.9991070+ T f T % ? Ft
6.9991060+ ] %
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t/h

Abbildung 11: Abfall von B nach Entladen der Korrekturspulen in Messperiode 1.
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Zur Uberprifung des Werts 4.2.12 wurden in einer zweiten Messperiode (siehe Anhang J) weitere
Daten aufgenommen. Es handelt sich um Messungen an *2CJ; , wobei in diesem Fall im Bereich kurz
vor und nach der Entladung der Spulen nur je eine Einzelmessung mdglich war. Die Berechnung von
fehlergewichteten Mittelwerten entféllt daher. Es ergibt sich fir die beiden Werte des Betrags der
magnetischen Flussdichte:

B,

6.999108266 T £ 52 nT (4.2.11)
Bz = 6.999106199T + 67 nT (4.2.12)

B, ist der Betrag der magnetischen Flussdichte vor dem Entladen (,,Bo dump 3*), B; gibt den
entsprechenden Wert nach dem Entladen der Korrekturspulen an.

Die Differenz d,3 zwischen den beiden Werten und deren Unsicherheit Ad,5 lasst sich analog zu
Messperiode 1 berechnen. Als Ergebnis folgt:

dys3 = (—2.0665 + 0.0844) uT (4.2.13)

Der zeitliche Abstand zwischen By, dump 2 und B, dump 3 ist hier groRer als in der ersten
Messperiode. Dieser ist in Tabelle 3 dargestellt.

Tabelle 3: Absolute und relative Zeitpunkte der Korrekturspulenentladung (B, dump) in Messperiode 2.

Ereignis | Zeitpunkt (absolut) | Zeitpunkt (relativ) (t)
t=0 | 09.01.2013 13:42 | 0h
B, dump 2 06.02.2013 11:30 669.7975 h
B, dump 3 13.03.2013 09:15 1507.5475 h
Zeitdifferenz 837.75h
34.90625d

Wie in der ersten Messperiode ldsst sich auch hier die Anderung des Betrags der magnetischen
Flussdichte pro Zeiteinheit berechnen (B,3):

B,; = (=59.2 + 2.4) nT/d (4.2.14)

Aus den beiden Werten By, und B,3 wird nach der in den Gleichungen 4.2.1 bis 4.2.3 vorgestellten
Methode ein fehlergewichteter Mittelwert B,,, berechnet:

B,, = (-57.1+ 1.6) nT/d (4.2.15)
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Interpretation und Diskussion

Aufgrund der kurzzeitigen Fluktuationen in der magnetischen Flussdichte ist der Wert B, der zweiten
Messperiode wesentlich weniger genau bestimmt, als dessen Fehlerangabe es vermuten lasst. Die
Fluktuationen fiihren bei Einzelmessungen zu deutlichen Abweichungen. Der Mittelwert By, ist daher
ebenfalls ungenauer, als es die Fehlerangabe auszudriicken vermag.

Messungen des Betrags der magnetischen Flussdichte vor und nach dem Entladen der Korrekturspulen
wurden am Magneten von TRIGA-TRAP bereits 2008 in der Diplomarbeit von J. Repp [19]
durchgefuhrt. Hierbei wurde eine NMR-Sonde verwendet. Die zeitlichen Intervalle sind vergleichbar
mit den hier vorkommenden, sie liegen im Bereich von einem Monat. In der Arbeit von J. Repp liegen
die Unterschiede im Betrag der magnetischen Flussdichte zwischen -6.5 und -8.5 uT [19] und damit
wesentlich hoher als die hier bestimmten Werte zwischen -1.5 und -2.1 uT (4.2.9 und 4.2.13).

Der Vergleich zwischen beiden Werten zeigt, dass Uber einen langeren Zeitraum (in diesem Fall
5 Jahre) keine lineare Naherung fiir die Magnetfelddnderung durch das Flusskriechen angewendet
werden kann. Die Messungen in [19] wurden kurz nach Inbetriebnahme des supraleitenden Magneten
durchgefiihrt. Durch die Daten liegt nahe, dass der Einfluss des Flusskriechens auf den Betrag der
magnetischen Flussdichte mit langerer Betriebsdauer des Magneten deutlich abnimmt. Allerdings
bewirkt die vergleichsweise geringe Genauigkeit der Messung per NMR-Sonde in [19] eine grofe
Messunsicherheit.

Messungen der Auswirkungen des Flusskriechens auf den Betrag der magnetischen Flussdichte
wurden auBerdem an weiteren Penningfallen-Experimenten durchgefuhrt.

Bei ISOLTRAP ergibt sich ein normierter Wert fiir die Anderung des Betrags der magnetischen
Flussdichte pro Zeiteinheit von [19, 31]:

BA_—‘; = (-2.3+0.03)-107° 1/h (4.2.16)

Dies entspricht bei B = 5.9 T [32] einer Anderung des Betrags der magnetischen Flussdichte im
Magneten von ISOLTRAP pro Tag (B;) von:

B; = (-325.7 + 4.2) nT/d (4.2.17)

Am Penningfallen-Massenspektrometer SHIPTRAP wurde ebenfalls der Einfluss des Flusskriechens
auf den Betrag der magnetischen Flussdichte untersucht. [33] Durch Messung mit 33Cs*-lonen
wurde diese an 5 Zeitpunkten innerhalb eines Zeitraums von 440 Tagen bestimmt. Hier ergibt sich
eine relative Anderung des Betrags der magnetischen Flussdichte von [33]:

AB _

— = (—4.063 £ 0.007) - 107° 1/h (4.2.18)

Mit B = 7.0 T [33] folgt als Absolutwert fiir die Anderung von B pro Tag bei SHIPTRAP (By):

B = (—68.26 + 0.18) nT/d (4.2.19)
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Es werden groBe Unterschiede zwischen den Messergebnissen an verschiedenen Penningfallen-
Experimenten deutlich. Der Magnet an SHIPTRAP ist baugleich mit jenem, der an TRIGA-TRAP
verwendet wird [1, 33]. Der Wert 4.2.19 fir B liegt in derselben GroRenordnung wie das in dieser
Arbeit bestimmte Ergebnis 4.2.15, der Unterschied betragt 20 %. An ISOLTRAP wurde dagegen an
einem anderen Magneten [32] eine wesentlich hohere zeitliche Anderung des Betrags der
magnetischen Flussdichte gemessen (Gl. 4.2.17). Dieser Wert ist offensichtlich abhangig von der
Bauart und den Bauteilen des verwendeten Magneten.

4.3 Fluktuationen des Magnetfelds

4.3.1 Relative Standardabweichung als Funktion der Zeit T zwischen zwei Messungen

Messung, Auswertung und Berechnung

Unsicherheiten bei der Massenbestimmung werden unter anderem durch kurzfristige Fluktuationen
des Magnetfelds verursacht. Um diese zu quantifizieren, wurden im Marz 2013 (siehe Anhang B, C, F
und G) Messungen an 2Cfc-lonen durchgefiihrt. Aus jeweils 20 Messabschnitten (Scans) wird die
Zyklotronfrequenz ermittelt. So entstehen Frequenzwerte im zeitlichen Abstand von 55 Minuten. Aus
jeweils zwei dieser Werte im Abstand T wird der arithmetische Mittelwert gebildet, dies liefert einen
interpolierten Wert flir die Frequenz bei T/2 . Das Prinzip der Auswertung ist in Abb. 12 dargestellt.

Die Differenz d; zwischen einem interpolierten und einem real bei T/2 gemessenen Wert stammt von
Fluktuationen von B. Deren Unsicherheit l&sst sich analog zu Gl. 4.2.9 berechnen. Aus den
Differenzen und deren Unsicherheiten wird nach der Methode aus den Gl. 4.2.1 bis 4.2.3 ein
fehlergewichteter Mittelwert d gebildet.

Messdauer (20 Scans)

= ein Frequenzwert i i
gesamte Messzeit (exemplarisch)

, . T .
T = 110 min l\’l/ n | | | | | |
[ | [ ] [ ]

interpoliert
Interpolation
T = 220 min n ] ] ]
interpoliert u u
T = 330 min ] n u
interpoliert |
T T T | T T T T | T T T T | T T T T | T T T T
0 100 200 300
t/ min

Abbildung 12: Auswertungsprinzip zur Interpolation von Mittelwerten bei konstanter Messdauer.
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Aus dem fehlergewichteten Mittelwert lasst sich die Standardabweichung o errechnen [34, 35]:

-2
o= /w (4.3.1.1)

Die Standardabweichung o wird aus einer Anzahl N von einzelnen Werten berechnet und besitzt daher
einen statistischen Fehler o [34, 35], der abhdngig ist von N:

O5 = —ﬁ (4312)

o und deren Fehler o, wurden fiir verschiedene Zeitabstande T zwischen zwei Einzelmessungen
berechnet (T ~2h,4h,6h,8h,10h). N liegt dabei fur T ~ 2h bei 17 und nimmt mit steigendem
zeitlichen Abstand ab. Fir T ~ 10 h stehen nur zwei Messwerte zur Verfligung (N = 2).

Wird o gegen T aufgetragen, so ist eine mit der Zeit anwachsende Standardabweichung erkennbar. Die
Steigung einer (fehlergewichtet wie in Abschnitt 4.1.2) an die Datenpunkte angepassten Gerade
beschreibt die durch Magnetfeldfluktuationen verursachte Unsicherheit pro Zeiteinheit in der
Bestimmung der Zyklotronfrequenz [33]. Flir T = 0 wird der arithmetische Mittelwert der relativen
Unsicherheit jeder Einzelmessung verwendet. Deren statistischer Fehler lasst sich mit der Anzahl der
einzelnen Messwerte analog zu Gl. 4.3.12 berechnen.

Ergebnis

In Abb. 13 ist (wie oben beschrieben) die Standardabweichung o mit deren Fehler o, gegen das
Zeitintervall T aufgetragen. Die Standardabweichung ist dabei normiert auf den jeweiligen
arithmetischen Mittelwert der interpolierten Frequenzwerte v;. Bei T = 0 wird anstelle von v; der
Mittelwert der gemessenen Frequenz verwendet.

1.54 B

(0'/1_/1) / 10_8

—l—i
—
—

0.57 L

1 Steigung: (1.03 +/- 5.99) E-12 1/min
0 T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T T
0 2 4 6 8 10

T/h

Abbildung 13: Normierte relative Standardabweichung der interpolierten Zyklotronfrequenz o/v;als Funktion des
Zeitintervalls T zwischen zwei Referenzmessungen.
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Die Steigung der an die Daten angepassten linearen Funktion y = Ax + C liegt bei:
A= (0.618+ 3.59)-10710 h1 (4.3.1.3)

Dies entspricht pro Minute einer Unsicherheit Av; der interpolierten Zyklotronfrequenz [8] durch
Fluktuationen von:

Av; = (1.03 + 5.99) - 102 min~?! (4.3.1.4)

Interpretation und Diskussion

Vor der Installation einer Temperatur- und Druckstabilisierung wurde o/ v; bereits von J. Ketelaer et
al. zu (6+2)-10" min~! bestimmt [8]. Der nun ermittelte Wert 4.3.1.4 lasst auf eine
Verringerung der Fluktuationen seit der Messung aus [8] um eine GroRenordnung schlieBen. Dies ist
ein wichtiges Ergebnis fir zukiinftige Massenmessungen an TRIGA-TRAP. Allerdings weist der neue
Wert eine hohe Unsicherheit auf. Diese kann durch zusétzliche Messungen verringert werden.

4.3.2 Allan-Abweichung in Abhangigkeit der Dauer einer Messung t

Auswertung und Berechnung

Zur Angabe der zeitabhdngigen Frequenzstabilitat wird h&ufig die so genannte Allan-Abweichung
verwendet. [36]

Die Allan-Varianz vary ergibt sich aus zwei aufeinander folgenden Messwerten x; und x;, 1:
1
var = - (Xis1 — Xi)? (4.3.2.1)

Daraus folgt die Allan-Abweichung dev, einer Serie von Messungen mit einer Anzahl von N
einzelnen Messwerten [36]:

1 N-1
devy = \/2 oD N (%441 — X7)2 (4.3.2.2)
Durch die Berechnung aus Einzelmesswerten besitzt die Allan-Abweichung einen statistischen Fehler
Adev,. Dieser ist abh&ngig von der Zahl der Differenzwerte (N — 1) und ergibt sich nach [37] zu:

devy

vN-1

Die beiden Messwerte x; und x;,, werden jeweils wahrend der gleichen Messzeit T aufgenommen. Im
Gegensatz zum Zeitabstand T zwischen zwei Messungen in Abschnitt 4.3.1 bezeichnet t die Lange
einer Messung. In Abschnitt 4.3.1 werden jeweils 20 Scans ausgewertet, was zu einem konstanten
Wert Tt = 55 min fuhrt. Hier wird nun die Anzahl der Scans, aus denen ein Frequenzwert ermittelt
wird variiert und die Allanabweichung in Abhéngigkeit von T und damit als Funktion dieser Anzahl
bestimmt. Dabei ist zu beachten, dass die Messungen direkt und ohne Liicke aufeinander folgen
(T = 1), wahrend in Abschnitt 4.3.1 dieses Intervall T variabel ist. Abb. 14 zeigt das Auswertungs-
prinzip.

Adev, = (4.3.2.3)

28



variable Messdauer T
= ein Frequenzwert

T=55min [ ] | u | | [ ] [ ]
20 Scans

= Differenzen (X + 1 - Xi)

T = 82 min ] [ ] [ ] [ ]
30 Scans
X1 X2

=> Differenzen (X; + 1 - X;)

T =110 min ] ] u

40 Scans X1 X3

= Differenzen (X; + 1 - Xi)
T T T T

: . : | . ‘ ‘
0 100 200 300
t/ min

Abbildung 14: Auswertungsprinzip mit variabler Messdauer t zur Bestimmung der Allan-Abweichung.

Die verwendeten Rohdaten sind dieselben, die auch in Abschnitt 4.3.1 eingesetzt wurden, bei der
Auswertung wurden allerdings die einzelnen Scans wie oben beschrieben anders zu Frequenzwerten
kombiniert (siehe Anhang B, C, F, G, und K-S).

Ergebnis

Fir eine Messdauer von t = 55 min (20 Scans) folgt eine Allan-Abweichung dev, 5o von:

devy 0 = (4.59 £ 0.75) - 1073 Hz (4.3.2.4)

Normiert auf den Durchschnittswert der gemessenen Zykotronfrequenz v entspricht dies:

deVA

= (7.68+1.26)-107° (4.3.2.5)

Ve

In Abb. 15 ist dev,/v. mit den zugehdrigen statistischen Fehlerwerten gegen die Messdauer t
aufgetragen. Die Zahl neben jedem Messwert gibt die Anzahl der Scans an.
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Abbildung 15: Frequenznormierte Allan-Abweichung in Abhdngigkeit von der Messdauer 7.

Interpretation und Diskussion

Es zeigt sich, dass bei zu kurzer Messdauer und Auswertung von 10 bis 15 Scans die Allan-
Abweichung und damit der Einfluss kurzfristiger Fluktuationen des Magnetfelds wesentlich hoher ist,
als bei Verwendung von 20 Scans oder mehr. Ein aus 60 oder 80 Scans generierter Frequenzwert ist
jedoch nicht genauer als einer, der aus 20 Scans ermittelt wurde.

Auf Basis der oben dargestellten Daten ist zu empfehlen, stets 20 Scans zu einem Frequenzwert zu
kombinieren. Eine Kombination von mehr als 20 Scans ist in der Regel nicht sinnvoll, da so weniger
einzelne Frequenzwerte entstehen und der statistische Fehler damit hoher ist. Es kann jedoch
notwendig sein, mehr als 20 Scans zu kombinieren, falls die Zahlrate (Zahl der lonen pro Zeiteinheit
am Detektor) so niedrig ist, dass kein stabiler Ramsey-Fit mdglich ist.

Bei den in Abb. 15 dargestellten Daten ist zu beachten, dass der angegebene Fehler rein statistischer
Natur ist (siehe Gl. 4.3.2.3), also nicht auf den Messunsicherheiten beruht.
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4.4 Anstieg von B durch Nachfiillen von fliissigem Stickstoff

Der flussige Stickstoff, der das den supraleitenden Magneten kiihlende flissige Helium umgibt,
verdampft durch Einwirken der Umgebungstemperatur. Daher muss dieser alle zwei Wochen
aufgeflllt werden. Da sich dadurch die Temperaturverteilung in den Bauteilen des Magneten
verandert, ist eine Anderung des Betrags der magnetischen Flussdichte zu erwarten (siehe 4.1.1).

Auswertung und Berechnung

Um diesen Effekt zu untersuchen, wurden Messungen der Zyklotronfrequenz von *2CJ - lonen durch-
gefiihrt und daraus B berechnet (siehe 4.1). Die beiden Messungen fanden im Abstand von zwei
Wochen statt (Anhang D, E, H und I). Es wurden fiir einen Frequenzwert je 20 Scans ausgewertet.

Ergebnis

In Abb. 16 ist die Differenz 6B des Betrags der magnetischen Flussdichte B vom ersten Messwert B;
als Funktion der relativen Zeit t in Stunden aufgetragen (links: Messung 1, rechts Messung 2). Das
Nachfllen von fllssigem Stickstoff dauert 90 Minuten. Am Beginn des Nachfillens (,A¢) wurde der
Zeitpunkt t = 0 h definiert. Das Ende des Nachfiillens wurde mit ,E‘ gekennzeichnet.

Messung 1 Messung 2l
1 I 1 1 1 1 1 1 N

IE -7

-]
iy

Se—Q7—i—1 1| Ll 5607

N ' 1 1 1
' A ! - 1A
4e—07 | + - 4e-07- |
T " 1 I
3e—07- | } | } o 3e—07- |
2e-071 | } - 2e—07 |
| I ] I
|
I
|
I
I
I
|
I
0

le-07-

3B/T

——
— T T

oB/T
?

~1e-071
- B1

~2e-07- - ~2e-07-

% 10

| - -1e-07-
|
|
-3e-0 A -3e-07 — T
0 5 18 20 22

t/h t/h

Abbildung 16: Differenz des Betrags der magnetischen Flussdichte 8B vom ersten Messwert (B, ) als Funktion der relativen Zeit t.

Der Anstieg von B liegt jeweils bei etwa 0.3 uT. Nach einer Zeit von ca. 5 h erreicht B wieder den
Wert vor dem Nachfillen des fliissigen Stickstoffs. Zur Kontrolle wurden am néchsten Tag noch 2
bzw. 3 Frequenzwerte bestimmt (Achsunterbrechung). Diese Werte fiir B entsprechen im Rahmen der
Messunsicherheiten denen vor der Nachfiillung von fliissigem Stickstoff.

Interpretation und Diskussion

Nach GIl. 4.1.1.7 veréndert sich durch die gednderte Temperaturverteilung in den Bauteilen des
Magneten und deren Umgebung die magnetische Suszeptibilitat X,,, was eine Anderung von B zur
Folge hat. Messungen mit hohen Anforderungen hinsichtlich der Prazision sollten daher nicht an den
Tagen durchgefiihrt werden, an denen fllssiger Stickstoff nachgefillt wird.
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5. Abweichung der gemessenen von der freien Zyklotronfrequenz

5.1 Abhdngigkeit von der Zahl der detektierten Ionen pro Messung

In einer idealen Penningfalle ist die Zyklotronfrequenz v, unabhéngig von der Anzahl der lonen, die
sich gleichzeitig in der Falle befinden, vorausgesetzt es handelt sich um dieselbe Spezies (d.h.
dasselbe Nuklid bzw. dieselbe Atomanzahl bei Kohlenstoffclusterionen) [38, 39]. Die Kalibrierung der
Spannungen an den einzelnen Elektroden einer Penningfalle zur Erzeugung eines harmonischen
Potentials ist jedoch in der Realitét nicht beliebig genau méglich. Dies kann zu einer von der Zahl der
gespeicherten lonen abhangigen Zyklotronfrequenz fiihren.

Auswertung und Berechnung

Zur Untersuchung dieses Effekts an TRIGA-TRAP werden Messdaten der Zyklotronfrequenz von
1Zct. - lonen von drei Messtagen in Abhangigkeit der Anzahl der detektierten lonen x ausgewertet
(Anhang T). Die Zahl der detektierten lonen entspricht nicht der Zahl der lonen in der Prézisionsfalle,
da vom MCP-Detektor nur ca. 1/3 der auftreffenden lonen registiert werden. [1] Daher wird eine
lineare Funktion an die Messdaten angepasst (Gewichtung der Daten fehlerabhingig mit 1/A? bei
Fehler A). Der Wert bei x = 1/3 entspricht der angenommenen Zyklotronfrequenz eines Einzelions in
der Prazisionsfalle. Es wurden alle vorhandenen Scans (673) zu je einem Frequenzwert kombiniert.

Nachdem die Spannungen der Elektroden erneut kalibriert wurden, wurde nach oben beschriebener
Methode ein zweites Mal die Abhéngigkeit der Zyklotronfrequenz von der Zahl der lonen untersucht.
Fur diese Auswertung wurden 401 Scans verwendet (siehe Anhang U).

Ergebnis

Abb. 17 zeigt die Differenz §v der Zyklotronfrequenz von der interpolierten Zyklotronfrequenz bei 1/3
lon am Detektor in Abhdngigkeit von der Zahl der detektierten lonen x vor (links) und nach der
Kalibrierung (rechts).

Vor Kalibrierung Nlach KaIiIIJrierungI

0.01 - 0.01

-0.01— —0.014

Ov/Hz

-0.02+ = —0.02-

-0.03+ = —0.03

LI B B I R B N N N N N B B B B B N B B I B N N N R |

o0s] Steigung: (-2.04 +/- 0.225) E-3 Hz | 004 Steigung: (-1.25 +/- 0.317) E-3 Hz
T2 4 6 8 10 12 w2 4 6 8 1 1
X X
Abbildung 17: Abweichung 8v von der Frequenz fiir ein Einzelion in Abhédngigkeit von der Zahl der detektierten lonen x vor
und nach der Kalibrierung.
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Eine Frequenzabweichung 8v von beispielsweise — 0.01 Hz entspricht bei Massenmessungen mit
12 - Clusterionen (v ~ 597108 Hz) einer relativen systematischen Abweichung von — 1.67 - 1078,

Interpretation und Diskussion

Die Kalibrierung der Spannungen an der Prézisions-Penningfalle fiihrt zu einer Verringerung der
ionenzahlabhangigen Unterschiede in der Zyklotronfrequenz. Da jedoch der Idealfall (Steigung = 0)
nicht erreicht werden kann, muss der Effekt der Frequenzverschiebung durch unterschiedlich viele
lonen in der Prézisionsfalle in jedem Fall berticksichtigt werden. Ist eine relative Abweichung von
maximal 1078 gewiinscht, so ist es in der Regel ausreichend, nur die Messungen mit 1 bis 5 lonen am
Detektor auszuwerten.

Fur Messungen mit hochstmoglicher Prazision muss die hier vorgestellte Analyse der ionenzahl-
abhéngigen Frequenzverschiebung durchgefihrt werden. Dies ist automatisch mdoglich mit der
Auswertungssoftware (Eva 6.1.4.0), setzt jedoch mindestens die Aufnahme von 100 — 150 Scans
voraus, um genuigend Ereignisse mit verschiedenen lonenzahlen auszuwerten.

5.2 Weitere Fehlerquellen bei der Bestimmung der ZyKklotronfrequenz

Neben den hier vorgestellten Effekten entstehen Abweichungen der gemessenen von der realen
Zyklotronfrequenz durch Anharmonizitaten des Potentials in der Prézisionsfalle. Die Spannung der
einzelnen Elektroden ist nicht beliebig genau einstellbar. Zudem entstehen Fluktuationen, die von der
Spannungsstabilitat der verwendeten Netzteile abhé&ngig sind.

Die Stabilitat der Anregungsfrequenz ist durch die Synchronisation mit einem Rubidiumoszillator so
hoch, dass keine messharen Fehler durch deren Fluktuation zu erwarten sind.

Zudem entstehen Abweichungen durch die unterschiedliche Masse der verwendeten lonen, die (ber
den linearen Zusammenhang in Gl. 2.3.1 hinausgehen. [8]

Als weitere Ursache fiir systematische Messfehler kommen Kontaminationen der Probe in Betracht.
Handelt es sich um isobare Kontaminationen, so werden diese in der Reinigungsfalle nicht abgetrennt
und verursachen eine abweichende Zyklotronfrequenz in der Prazisionsfalle. Sind Kontaminationen
mit deutlich abweichender Masse, jedoch in deutlich hoherer Konzentration vorhanden, so wird die
Reinigungsfalle ,.iiberladen” und die massenselektive Abtrennung und Kiihlung der lonen findet nicht
mehr effektiv genug statt. So erreichen zu wenige oder gar keine lonen die Prazisionsfalle, wodruch
die gemessene Frequenz verschoben sein kann. Beide Kontaminationsprobleme treten mit den in
Abschnitt 3 dargestellten Targets bei den Messungen an *83Ho auf, da die chemische Abtrennung der
anderen Lanthanoidenisotope mit a-Hydroxybuttersdure eine zu niedrige Selektivitat aufweist.
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6. Zusammenfassung

6.1 Tabellarische Zusammenfassung der Ergebnisse

Tabelle 4: Zusammenfassung der Ergebnisse dieser Arbeit (systematische Abweichungen und Fluktuationen).

Kapitel, Seite(n) | Bezeichnung/untersuchter Effekt | Ergebnis
) Langfristige Anderung von B (mit _ 1=11 =1
4121921 Kompensation des Flusskriechens) A=(-536£694)-107"Th
i B-Anderung durch das Flusskriechen (ohne _ —9m 1—1
4.2,21-26 Kompensation durch Ausgleichsspulen) By = (=57.1£1.6) 107 Td
4.1.1,15-19 Anstieg von B durch Nachfiillen von He (1) AB~1uT
44,31 Anstieg von B durch Nachfullen von N, (1) AB ~ 0.3 uT
i Zeitabh. rel. Standardabw. der interpolierten _ 10-12 in—1
4.3.1,26-28 Zyklotronfrequenz durch Fluktuationen Av; = (1.03 £ 5.99) - 107" min
4.3.2,28-30 Allan-Abweichung bei 20 Scans dev, 50 = (4.59 4+ 0.75) - 1073 Hz
Von der detektierten lonenzahl x abhangige )
5.1,32-33 Abweichung der Zyklotronfrequenz v 8v/x ~ —1 bis —2 mHz

6.2 Schlussfolgerungen und Ausblick

Durch die hier vorgestellten Messungen und deren Auswertung werden Unsicherheiten bei der
Massenbestimmung an TRIGA-TRAP erklart und quantifiziert.

Aufgrund der langfristigen Abweichungen im Betrag der magnetischen Flussdichte B miissen zu jeder
Massenmessung Referenzmessungen an Kohlenstoffclusterionen durchgefiihrt werden. In der Regel
wird hierzu vor und nach einer Massenmessung je eine Referenzmessung durchgefiihrt. Daraus kann
der Betrag der magnetischen Flussdichte zum Zeitpunkt der eigentlichen Massenmessung interpoliert
werden. Auf Basis der hier vorgestellten Daten ist es sinnvoll, dieses Verfahren weiterhin
anzuwenden, da auch geringftigige langfristige Abweichungen sich Uber eine langere Zeit summieren.

Es ist im Unterschied zur bisherigen VVorgehensweise zu empfehlen, an Tagen, an denen flussiger
Stickstoff nachgefillt wird, keine Massenmessungen durchzufiihren, bei denen eine systematische
Abweichung < 5 - 1078 vom realen Wert erwiinscht ist. Die Nachfiillung kann auch am Ende eines
Tages stattfinden, so dass sich die Temperaturverteilung und damit auch B bis zum néchsten Tag
stabilisiert hat. Wahrend des Aufflllens von flissigem Helium muss aufRerdem (wie bereits tblich)
abgewartet werden, bis sich wieder ein konstanter Gasdruck uber dem fliissigen Helium eingestellt hat
(ca. 5 Tage mit jetzigen Einstellungen).

Bei der Messung der Fluktuationen wurde deutlich, dass diese durch Malinahmen zur Druck- und
Temperaturstabilisierung gegenuber [8] um eine GrélRenordnung niedriger ausfallen. Daher ist s hun
moglich, wesentlich prézisere Messungen, auch durch Erhéhung der Anregungszeit, durchzufiihren.

Die Allan-Abweichung lasst den Schluss zu, dass es in der Regel sinnvoll ist, einen Frequenzwert aus
20 Scans zu bestimmen. So gleichen sich kurzfristige Fluktuationen aus und es entstehen geniigend
Daten, um die statistischen Fehler moglichst gering zu halten. Eine langere Messzeit liefert keine
signifikant genaueren Frequenzwerte.
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Die ionenzahlabhangigen Effekte missen beriicksichtigt werden. Bei sehr hohen Anforderungen an
die Préazision mussen diese bei jeder Messung erneut quantifiziert werden.

Zudem ist es erforderlich, mdglichst kontaminationsfreie Targets zu verwenden.

Der Anstieg von B durch das Nachfillen von fliissigem Helium kann durch weitere Messungen
genauer quantifiziert werden. AuBerdem ist es empfehlenswert, die massenabhéngigen Abweichungen
aus [8] erneut zu bestimmen.

Auf Basis der hier vorgestellten Messungen wurde bestatigt, dass Massenbestimmungen mit einer
relativen Genauigkeit von 1078 bis zu einigen 1072 an TRIGA-TRAP mit dem derzeitigen
Versuchsaufbau mdglich sind. Zur weiteren Verbesserung der Prézision beispielsweise im Hinblick
auf sehr genaue Q-Wert-Messungen des Zerfalls von '&3Ho konnte das Potential der Penningfallen
durch Verwendung von Netzteilen mit hoherer Spannungsstabilitit genauer eingestellt werden.

Neben der hier vorgestellten flugzeitbasierten Detektionsmethode ist es aufRerdem vorgesehen, die von
einzelnen lonen induzierten Stréme in einer Spule zu messen (Schmalband-FT-ICR). Die zu
erwartenden Stréme liegen jedoch im Femtoamperebereich, so dass sehr empfindliche
Strommessgeréte erforderlich sind. [1]

Fir die Zukunft ist es geplant, durch Messungen an TRIGA-TRAP die Masse einiger neutronenreicher
Spaltprodukte mit bisher unerreichter Prézision zu bestimmen. [1] Dadurch wird ein entscheidender
Beitrag zum Verstandnis der Nukleosynthese und des Aufbaus neutronenreicher Atomkerne geleistet.
Zudem werden weiterhin Massenmessungen verschiedener Isotope durchgefiuhrt, um die in
publizierten Werte [4] zu verbessern und zu ergénzen. Insbesondere im Bereich der Lanthanoiden und
Actinoiden sind durch TRIGA-TRAP Verringerungen der Messunsicherheiten zu erwarten.
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10. Anhang

In den folgenden Tabellen sind die Daten dargestellt, auf denen die Auswertung in den
vorhergehenden Kapiteln beruht. Aus den Rohdaten wurden jeweils mit dem Computerprogramm Eva
6.1.4.0 die Zyklotronfrequenz v, und deren Unsicherheit Av, bestimmt. Daraus wurde dann fiir jeden
Wert nach der in Abschnitt 4.1.1 vorgestellten Methode der Betrag der magnetischen Flussdichte B
und deren Unsicherheit AB bestimmt. Zudem sind in den Tabellen die relative Zeit t in h, der
Mittelwert aus Anfangs- und Endzeitpunkt einer Messung (,,Zeitpunkt Mitte*), die Anzahl der Scans
und die untersuchte Spezies (21C12 entspricht beispielsweise 12C3;-lonen) angegeben.

A. Messungen im Januar und Februar 2013

Die Rohdaten wurden von der Arbeitsgruppe TRIGA-TRAP im Januar und Februar 2013
aufgenommen und dem Autor zur Auswertung zur Verfiigung gestelit.

t = 0 wurde zu 09.01.2013, 13:42 Uhr definiert.

B/T AB/T t/h Zeitpunkt Mitte #Scans | Spezies v,/ Hz Av,./Hz
6.999108610 1.47693E-07 -46.11 07.01.2013 15:35 22 21C12 426505.4497 0.0090
6.999108938 3.20393E-07 -45.40 07.01.2013 16:18 20 20C12 447830.7919 0.0205
6.999107930 1.68480E-07 -44.59 07.01.2013 17:06 25 22C12 407118.7585 0.0098
6.999108765 3.25081E-07 -42.40 07.01.2013 19:17 21 20C12 447830.7808 0.0208
6.999107947 2.18336E-07 -41.67 07.01.2013 20:01 20 22C12 407118.7595 0.0127
6.999108919 2.37559E-07 -40.22 07.01.2013 21:28 21 20C12 447830.7907 0.0152
6.999108290 1.51288E-07 -39.44 07.01.2013 22:15 24 22C12 407118.7794 0.0088
6.999108824 1.31283E-07 -38.66 07.01.2013 23:02 21 21C12 426505.4627 0.0080
6.999109030 1.87547E-07 -28.25 08.01.2013 09:26 26 20C12 447830.7978 0.0120
6.999109423 3.31333E-07 -25.78 08.01.2013 11:55 20 20C12 447830.8229 0.0212
6.999108379 2.18336E-07 -24.40 08.01.2013 13:18 20 22C12 407118.7846 0.0127
6.999108426 2.32871E-07 -23.15 08.01.2013 14:33 13 20C12 447830.7591 0.0149
6.999107107 1.37534E-07 0.00 09.01.2013 13:42 21 22C12 407118.7106 0.0080
6.999106216 4.67617E-07 22.41 10.01.2013 12:06 35 22C12 407118.6588 0.0272
6.999107160 9.79933E-08 25.17 10.01.2013 14:52 26 22C12 407118.7137 0.0057
6.999107263 1.18623E-07 27.80 10.01.201317:30 28 22C12 407118.7197 0.0069
6.999106949 1.27219E-07 33.19 10.01.2013 22:53 25 22C12 407118.7014 0.0074
6.999107086 9.62741E-08 35.57 11.01.2013 01:16 26 22C12 407118.7094 0.0056
6.999107184 1.15185E-07 53.35 11.01.2013 19:03 37 22C12 407118.7151 0.0067
6.999107265 1.49569E-07 56.25 11.01.2013 21:56 28 22C12 407118.7198 0.0087
6.999107052 1.27219E-07 79.39 12.01.2013 21:05 25 22C12 407118.7074 0.0074
6.999107033 7.54877E-08 93.91 13.01.2013 11:36 21 21C12 426505.3536 0.0046
6.999107017 1.13231E-07 96.06 13.01.2013 13:45 23 21C12 426505.3526 0.0069
6.999106863 9.35391E-08 98.95 13.01.2013 16:39 26 21C12 426505.3432 0.0057
6.99910669 1.21437E-07 101.49 13.01.2013 19:11 24 21C12 426505.3327 0.0074
6.999106864 1.09949E-07 104.03 13.01.2013 21:43 29 21C12 426505.3433 0.0067
6.999106907 1.01744E-07 115.89 14.01.2013 09:35 22 21C12 426505.3459 0.0062
6.999106868 1.63322E-07 119.12 14.01.2013 12:49 30 22C12 407118.6967 0.0095
6.999106976 8.53339E-08 120.44 14.01.2013 14:08 28 21C12 426505.3501 0.0052
6.999106876 1.77076E-07 150.02 15.01.2013 19:43 23 22C12 407118.6972 0.0103
6.999107028 1.71918E-07 152.70 15.01.2013 22:24 21 22C12 407118.7060 0.0100
6.999106931 1.56445E-07 162.94 16.01.2013 08:38 29 22C12 407118.7004 0.0091
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B/T AB/T t/h Zeitpunkt Mitte #Scans | Spezies v,/ Hz Av, [/ Hz
6.999107401 1.40973E-07 200.99 17.01.2013 22:41 30 22C12 407118.7277 0.0082
6.999107320 1.20343E-07 209.58 18.01.2013 07:17 30 22C12 407118.7230 0.0070
6.999107353 1.16904E-07 212.49 18.01.2013 10:11 30 22C12 407118.7249 0.0068
6.999107267 1.34096E-07 220.25 18.01.2013 17:57 30 22C12 407118.7199 0.0078
6.999107119 1.01744E-07 221.71 18.01.2013 19:24 23 21C12 426505.3588 0.0062
6.999107142 1.01744E-07 224.15 18.01.2013 21:51 26 21C12 426505.3602 0.0062
6.999107222 1.29642E-07 226.52 19.01.2013 00:13 27 21C12 426505.3651 0.0079
6.999106974 9.79933E-08 242.82 19.01.2013 16:31 26 22C12 407118.7029 0.0057
6.999107071 8.53339E-08 244.00 19.01.2013 17:42 24 21C12 426505.3559 0.0052
6.999107076 7.87697E-08 246.14 19.01.2013 19:50 24 21C12 426505.3562 0.0048
6.999107027 1.65666E-07 260.11 20.01.2013 09:48 27 20C12 447830.6696 0.0106
6.999107032 7.71287E-08 261.58 20.01.2013 11:16 27 21C12 426505.3535 0.0047
6.999106955 9.28358E-08 262.81 20.01.2013 12:30 27 22C12 407118.7018 0.0054
6.999106922 6.89235E-08 264.03 20.01.2013 13:44 27 21C12 426505.3468 0.0042
6.999106786 1.13231E-07 266.67 20.01.2013 16:22 26 21C12 426505.3385 0.0069
6.999107014 7.22056E-08 267.87 20.01.2013 17:34 26 22C12 407118.7052 0.0042
6.999106873 8.76782E-08 272.84 20.01.2013 22:32 24 22C12 407118.6970 0.0051
6.999106968 1.21437E-07 273.90 20.01.2013 23:36 23 21C12 426505.3496 0.0074
6.999107037 8.36928E-08 281.50 21.01.2013 07:12 29 21C12 426505.3538 0.0051
6.999106954 1.10028E-07 282.83 21.01.2013 08:32 30 22C12 407118.7017 0.0064
6.999107105 1.01432E-07 285.23 21.01.2013 10:55 26 22C12 407118.7105 0.0059
6.999107165 1.30658E-07 289.34 21.01.2013 15:02 23 22C12 407118.714 0.0076
6.999107158 1.08308E-07 290.45 21.01.2013 16:09 25 21C12 426505.3612 0.0066
6.999107361 1.04870E-07 291.64 21.01.2013 17:20 27 22C12 407118.7254 0.0061
6.999107012 8.04108E-08 292.77 21.01.2013 18:28 23 21C12 426505.3523 0.0049
6.999106961 8.36928E-08 295.43 21.01.2013 21:07 27 21C12 426505.3492 0.0051
6.999107198 1.16826E-07 296.69 21.01.2013 22:23 28 23C12 389417.8670 0.0065
6.999107166 9.34609E-08 298.89 22.01.2013 00:35 23 23C12 389417.8652 0.0052
6.999107147 1.11590E-07 299.90 22.01.2013 01:35 21 21C12 426505.3605 0.0068
6.999106989 1.11590E-07 310.20 22.01.2013 11:54 27 21C12 426505.3509 0.0068
6.999107150 1.09949E-07 312.68 22.01.2013 14:22 21 21C12 426505.3607 0.0067
6.999106935 1.00103E-07 314.86 22.01.2013 16:33 24 21C12 426505.3476 0.0061
6.99910693 8.80690E-08 315.94 22.01.2013 17:38 24 23C12 389417.8521 0.0049
6.999107083 1.09949E-07 317.09 22.01.2013 18:47 25 21C12 426505.3566 0.0067
6.999107112 1.37847E-07 321.64 22.01.2013 23:20 22 21C12 426505.3584 0.0084
6.999106986 1.05026E-07 329.49 23.01.2013 07:11 27 21C12 426505.3507 0.0064
6.999107117 1.32924E-07 331.99 23.01.2013 09:41 28 21C12 426505.3587 0.0081
6.999106912 9.52583E-08 333.24 23.01.2013 10:56 27 23C12 389417.8511 0.0053
6.999106981 1.06667E-07 337.10 23.01.2013 14:48 21 21C12 426505.3504 0.0065
6.999107168 1.00103E-07 341.71 23.01.2013 19:24 22 21C12 426505.3618 0.0061
6.999107114 1.14873E-07 345.96 23.01.2013 23:39 22 21C12 426505.3585 0.0070
6.999107121 1.16826E-07 354.59 24.01.2013 08:17 26 23C12 389417.8627 0.0065
6.999107301 1.00103E-07 359.05 24.01.2013 12:45 23 21C12 426505.3699 0.0061
6.999107189 1.00103E-07 361.47 24.01.2013 15:10 28 21C12 426505.3631 0.0061
6.999107209 1.06042E-07 366.57 24.01.2013 20:16 29 23C12 389417.8676 0.0059
6.999107026 1.16904E-07 377.50 25.01.2013 07:12 27 22C12 407118.7059 0.0068
6.999107029 1.31205E-07 378.74 25.01.2013 08:26 27 23C12 389417.8576 0.0073
6.999106979 1.28939E-07 380.00 25.01.2013 09:42 28 22C12 407118.7032 0.0075
6.999106892 1.77076E-07 382.52 25.01.2013 12:13 27 22C12 407118.6981 0.0103
6.999106885 1.22062E-07 390.51 25.01.2013 20:12 26 22C12 407118.6977 0.0071
6.999106894 1.15185E-07 392.89 25.01.2013 22:35 28 22C12 407118.6982 0.0067
6.999106900 1.06042E-07 410.01 26.01.2013 15:42 50 23C12 389417.8504 0.0059
6.999106794 9.11166E-08 425.98 27.01.2013 07:40 26 22C12 407118.6924 0.0053
6.999106747 1.25813E-07 427.18 27.01.2013 08:52 27 23C12 389417.8419 0.0070
6.999107090 1.08308E-07 428.47 27.01.2013 10:10 30 22C12 407118.7096 0.0063
6.999107249 1.61603E-07 431.01 27.01.2013 12:42 28 22C12 407118.7189 0.0094
6.999107279 1.13232E-07 432.40 27.01.2013 14:06 33 23C12 389417.8715 0.0063
6.999107074 1.22062E-07 433.80 27.01.2013 15:30 27 22C12 407118.7087 0.0071
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B/T AB/T t/h Zeitpunkt Mitte #Scans | Spezies v,/ Hz Av, [/ Hz
6.999107284 1.59884E-07 436.35 27.01.2013 18:03 26 22C12 407118.7209 0.0093
6.999107339 1.04870E-07 441.48 27.01.2013 23:10 36 22C12 407118.7241 0.0061
6.999107284 1.13466E-07 450.12 28.01.2013 07:49 30 22C12 407118.7209 0.0066
6.999106981 1.09637E-07 451.67 28.01.2013 09:22 35 23C12 389417.8549 0.0061
6.999106061 1.77076E-07 478.56 29.01.2013 12:15 27 22C12 407118.6498 0.0103
6.999107256 1.37534E-07 506.52 30.01.2013 16:13 25 22C12 407118.7193 0.0080
6.999107031 1.54726E-07 509.66 30.01.2013 19:21 27 22C12 407118.7062 0.0090
6.999107129 1.54726E-07 512.28 30.01.2013 21:58 25 22C12 407118.7119 0.0090
6.999106959 1.54726E-07 524.69 31.01.2013 10:23 25 22C12 407118.7020 0.0090
6.999106907 1.58165E-07 530.14 31.01.2013 15:50 25 22C12 407118.6990 0.0092
6.999106699 2.01144E-07 532.69 31.01.2013 18:23 25 22C12 407118.6869 0.0117
6.999107138 1.11747E-07 535.48 31.01.2013 21:11 25 22C12 407118.7124 0.0065
6.999107004 1.23781E-07 538.30 01.02.2013 00:00 25 22C12 407118.7046 0.0072
6.999107213 1.10028E-07 541.01 01.02.2013 02:42 22 22C12 407118.7168 0.0064
6.999107167 9.79933E-08 545.62 01.02.2013 07:19 30 22C12 407118.7141 0.0057
6.999107081 1.13466E-07 548.38 01.02.2013 10:05 25 22C12 407118.7091 0.0066
6.999107220 1.23781E-07 551.49 01.02.2013 13:11 26 22C12 407118.7172 0.0072
6.999106907 1.27219E-07 575.52 02.02.2013 13:13 25 22C12 407118.6990 0.0074
6.999106844 1.28939E-07 581.63 02.02.2013 19:19 25 22C12 407118.6953 0.0075
6.999107053 1.40973E-07 584.46 02.02.2013 22:09 25 22C12 407118.7075 0.0082
6.999107055 1.11747E-07 603.04 03.02.2013 16:44 26 22C12 407118.7076 0.0065
6.999106894 1.30658E-07 606.01 03.02.2013 19:42 29 22C12 407118.6982 0.0076
6.999106588 1.39254E-07 609.43 03.02.2013 23:07 25 22C12 407118.6804 0.0081
6.999107304 1.42692E-07 618.72 04.02.2013 08:25 25 22C12 407118.7221 0.0083
6.999106897 1.61603E-07 621.84 04.02.2013 11:32 27 22C12 407118.6984 0.0094
6.999106924 1.39254E-07 624.68 04.02.2013 14:22 27 22C12 407118.7000 0.0081
6.999106845 1.92548E-07 628.22 04.02.2013 17:55 25 22C12 407118.6954 0.0112
6.999107009 1.27219E-07 634.70 05.02.2013 00:24 24 22C12 407118.7049 0.0074
6.999107284 2.04583E-07 641.43 05.02.2013 07:07 25 22C12 407118.7209 0.0119
6.999106856 1.34096E-07 643.89 05.02.2013 09:35 22 22C12 407118.6960 0.0078
6.999106907 1.37534E-07 650.58 05.02.2013 16:16 25 22C12 407118.6990 0.0080
6.999107966 1.37534E-07 791.35 11.02.2013 13:03 26 22C12 407118.7606 0.0080
6.999107911 1.34096E-07 794.24 11.02.2013 15:56 28 22C12 407118.7574 0.0078
6.999107769 1.97706E-07 797.03 11.02.2013 18:43 26 22C12 407118.7491 0.0115
6.999108107 1.66761E-07 799.80 11.02.2013 21:30 26 22C12 407118.7688 0.0097
6.999107868 1.65041E-07 802.70 12.02.2013 00:23 27 22C12 407118.7549 0.0096
6.999108252 1.58165E-07 811.85 12.02.2013 09:32 26 22C12 407118.7772 0.0092
6.999108039 1.49569E-07 814.80 12.02.2013 12:29 36 22C12 407118.7648 0.0087
6.999107818 1.03151E-07 817.87 12.02.2013 15:34 26 22C12 407118.7520 0.0060
6.999108124 1.22062E-07 824.30 12.02.2013 22:00 26 22C12 407118.7698 0.0071
6.999108013 1.01432E-07 834.01 13.02.2013 07:42 25 22C12 407118.7633 0.0059
6.999107774 1.20343E-07 837.34 13.02.2013 11:02 29 22C12 407118.7494 0.0070
6.999107973 1.15185E-07 860.51 14.02.2013 10:12 24 22C12 407118.7610 0.0067
6.999107896 1.30658E-07 863.46 14.02.2013 13:10 27 22C12 407118.7565 0.0076
6.999107990 1.73637E-07 871.25 14.02.2013 20:56 24 22C12 407118.7620 0.0101
6.999108210 1.90829E-07 881.49 15.02.2013 07:11 27 22C12 407118.7748 0.0111
6.999107898 1.39254E-07 884.06 15.02.2013 09:45 26 22C12 407118.7566 0.0081
6.999107978 1.40973E-07 886.67 15.02.2013 12:22 25 22C12 407118.7613 0.0082
6.999108116 1.77076E-07 889.43 15.02.2013 15:08 28 22C12 407118.7693 0.0103
6.999107679 1.49569E-07 892.48 15.02.2013 18:10 26 22C12 407118.7439 0.0087
6.999108360 1.80514E-07 895.35 15.02.2013 21:03 32 22C12 407118.7835 0.0105
6.999108152 1.34096E-07 914.87 16.02.2013 16:34 27 22C12 407118.7714 0.0078
6.999108345 1.51288E-07 917.96 16.02.2013 19:39 26 22C12 407118.7826 0.0088
6.999108300 1.89110E-07 920.56 16.02.2013 22:15 28 22C12 407118.7800 0.0110
6.999108324 1.56445E-07 932.19 17.02.2013 09:53 28 22C12 407118.7814 0.0091
6.999108425 1.82233E-07 934.85 17.02.2013 12:33 28 22C12 407118.7873 0.0106
6.999108229 1.23781E-07 937.75 17.02.2013 15:26 32 22C12 407118.7759 0.0072
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Messungen an 12C{;-lonen im Méarz und April 2013

Abschnitte B — G: t = 0 wurde zu 18.03.2013, 09:24 Uhr definiert.

B. 18.03.2013, je 20 Scans

B/T AB/T t/h Zeitpunkt Mitte #Scans | Spezies v,/ Hz Av, /Hz
6.999106493 4.10259E-08 0.00 18.03.2013 09:24 20 15C12 597107.9689 0.0035
6.999106478 2.93042E-08 0.91 18.03.2013 10:18 20 15C12 597107.9676 0.0025
6.999106559 3.51650E-08 1.81 18.03.2013 11:13 20 15C12 597107.9745 0.0030
6.999106537 4.21980E-08 2.74 18.03.2013 12:09 20 15C12 597107.9726 0.0036
6.999106505 4.10259E-08 3.70 18.03.2013 13:06 20 15C12 597107.9699 0.0035
6.999106287 5.97806E-08 4.63 18.03.2013 14:02 20 15C12 597107.9513 0.0051
6.999106384 7.38466E-08 5.53 18.03.2013 14:56 20 15C12 597107.9596 0.0063
6.999106398 | 4.45424E-08 | 6.44 18.03.2013 15:50 20 15C12 597107.9608 0.0038
6.999106439 | 4.10259E-08 | 7.37 18.03.2013 16:46 20 15C12 597107.9643 0.0035

C. 19.03.2013, je 20 Scans

B/T AB/T t/h Zeitpunkt Mitte #Scans | Spezies v,/ Hz Av,./Hz
6.999106537 5.04032E-08 21.34 19.03.2013 06:44 20 15C12 597107.9726 0.0043
6.999106463 5.15754E-08 22.24 19.03.2013 07:38 20 15C12 597107.9663 0.0044
6.999106376 5.97806E-08 23.15 19.03.2013 08:33 20 15C12 597107.9589 0.0051
6.999106373 4.68867E-08 24.07 19.03.2013 09:28 20 15C12 597107.9586 0.0040
6.999106392 6.91579E-08 24.97 19.03.2013 10:22 20 15C12 597107.9603 0.0059
6.999106341 4.45424E-08 25.88 19.03.2013 11:17 20 15C12 597107.9559 0.0038
6.999106391 5.86084E-08 26.79 19.03.2013 12:12 20 15C12 597107.9602 0.0050
6.999106374 4.80589E-08 27.70 19.03.2013 13:06 20 15C12 597107.9587 0.0041
6.999106343 6.32971E-08 28.61 19.03.2013 14:01 20 15C12 597107.9561 0.0054
6.999106423 4.92310E-08 29.52 19.03.2013 14:55 20 15C12 597107.9629 0.0042
6.999106399 5.15754E-08 30.45 19.03.2013 15:51 20 15C12 597107.9609 0.0044
6.999106462 5.27475E-08 31.38 19.03.2013 16:47 20 15C12 597107.9662 0.0045

D. 20.03.2013 (Flussigstickstofffillung 1), je 20 Scans

B/T AB/T t/h Zeitpunkt Mitte #Scans | Spezies v,/ Hz Av,. [/ Hz
6.999106511 3.51650E-08 46.98 20.03.2013 08:23 20 15C12 597107.9704 0.0030
6.999106552 7.03301E-08 47.90 20.03.2013 09:18 20 15C12 597107.9739 0.0060
6.999106557 4.45424E-08 48.85 20.03.2013 10:15 20 15C12 597107.9743 0.0038
6.999106811 5.39197E-08 49.78 20.03.2013 11:11 20 15C12 597107.9960 0.0046
6.999106887 4.33702E-08 50.71 20.03.2013 12:07 20 15C12 597108.0025 0.0037
6.999106932 3.04764E-08 51.64 20.03.2013 13:02 20 15C12 597108.0063 0.0026
6.999106730 7.73631E-08 52.55 20.03.2013 13:57 20 15C12 597107.9891 0.0066
6.999106742 4.21980E-08 53.45 20.03.2013 14:51 20 15C12 597107.9901 0.0036
6.999106565 5.15754E-08 54.35 20.03.2013 15:45 20 15C12 597107.9750 0.0044
6.999106676 7.85352E-08 55.26 20.03.2013 16:40 20 15C12 597107.9845 0.0067
6.999106806 4.33702E-08 56.18 20.03.2013 17:35 20 15C12 597107.9956 0.0037
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E. 21.03.2013 (Kontrollmessung nach Flussigstickstoffflillung 1), je 20 Scans

B/T AB/T t/h Zeitpunkt Mitte #Scans | Spezies v,/ Hz Av, /Hz
6.999106667 5.39197E-08 77.57 21.03.2013 14:58 20 15C12 597107.9837 0.0046
6.999106650 4.68867E-08 78.48 21.03.2013 15:53 20 15C12 597107.9823 0.0040
6.999106534 5.62640E-08 79.38 21.03.2013 16:47 20 15C12 597107.9724 0.0048

F. 27.03.2013 (8 — 19 Uhr), je 20 Scans

B/T AB/T t/h Zeitpunkt Mitte #Scans | Spezies v,/ Hz Av,./Hz
6.999106485 5.15754E-08 215.21 27.03.2013 08:37 20 15C12 597107.9682 0.0044
6.999106395 6.09527E-08 216.12 27.03.2013 09:31 20 15C12 597107.9605 0.0052
6.999106232 5.97806E-08 217.02 27.03.2013 10:25 20 15C12 597107.9466 0.0051
6.999106213 7.38466E-08 217.93 27.03.2013 11:20 20 15C12 597107.9450 0.0063
6.999106392 6.21249E-08 218.83 27.03.2013 12:14 20 15C12 597107.9603 0.0053
6.999106308 5.27475E-08 219.75 27.03.2013 13:09 20 15C12 597107.9531 0.0045
6.999106324 6.79857E-08 220.69 27.03.2013 14:05 20 15C12 597107.9545 0.0058
6.999106259 9.61177E-08 221.61 27.03.2013 15:00 20 15C12 597107.9489 0.0082
6.999106269 7.50187E-08 222.51 27.03.2013 15:55 20 15C12 597107.9498 0.0064
6.999106233 8.32239E-08 223.42 27.03.2013 16:49 20 15C12 597107.9467 0.0071
6.999106283 7.15022E-08 224.32 27.03.2013 17:43 20 15C12 597107.9510 0.0061
6.999106328 6.68136E-08 225.22 27.03.2013 18:37 20 15C12 597107.9548 0.0057

G. 27./28.03.2013 (20 - 3 Uhr), je 20 Scans

B/T AB /T t/h Zeitpunkt Mitte # Scans Spezies v,/ Hz Av, [/ Hz
6.999106389 4.92310E-08 226.75 27.03.2013 20:09 20 15C12 597107.9600 0.0042
6.999106395 5.27475E-08 227.69 27.03.2013 21:05 20 15C12 597107.9605 0.0045
6.999106381 5.39197E-08 228.59 27.03.2013 21:59 20 15C12 597107.9593 0.0046
6.999106409 4.21980E-08 229.48 27.03.2013 22:53 20 15C12 597107.9617 0.0036
6.999106330 5.04032E-08 230.38 27.03.2013 23:47 20 15C12 597107.9550 0.0043
6.999106480 5.50919E-08 231.33 28.03.2013 00:44 20 15C12 597107.9678 0.0047
6.999106439 6.21249E-08 232.29 28.03.2013 01:41 20 15C12 597107.9643 0.0053
6.999106449 5.39197E-08 233.19 28.03.2013 02:35 20 15C12 597107.9651 0.0046
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Abschnitte H und I: t = 0 wurde zu 03.04.2013, 12:20 Uhr definiert.

H. 03.04.2013 (Flussigstickstofffullung 2), je 20 Scans

BT AB/T t/h Zeitpunkt Mitte #Scans | Spezies v,/ Hz Av, /Hz
6.999106075 | 6.44692E-08 | -2.98 | 03.04.2013 09:20 20 15C12 597107.9332 0.0055
6.999106027 | 7.26744E-08 | -2.07 | 03.04.201310:15 20 15C12 597107.9291 0.0062
6.999106137 | 5.86084E-08 | -1.14 | 03.04.201311:11 20 15C12 597107.9385 0.0050
6.999106067 | 6.79857E-08 | -0.21 | 03.04.2013 12:06 20 15C12 597107.9325 0.0058
6.999106279 | 6.56414E-08 | 0.69 | 03.04.2013 13:01 20 15C12 597107.9506 0.0056
6.999106376 | 4.92310E-08 | 1.59 | 03.04.201313:55 20 15C12 597107.9589 0.0042
6.999106228 | 4.92310E-08 | 2.50 | 03.04.2013 14:49 20 15C12 597107.9463 0.0042
6.999106176 | 7.15022E-08 | 3.40 | 03.04.2013 15:43 20 15C12 597107.9418 0.0061
6.999105922 | 5.74362E-08 | 4.31 | 03.04.2013 16:38 20 15C12 597107.9202 0.0049
6.999106077 | 5.50919E-08 | 521 | 03.04.201317:32 20 15C12 597107.9334 0.0047
6.999106085 | 8.32239E-08 | 6.12 | 03.04.201318:26 20 15C12 597107.9341 0.0071
6.999105989 | 7.73631E-08 | 7.03 | 03.04.201319:21 20 15C12 597107.9259 0.0066
6.999105980 | 7.15022E-08 | 7.94 | 03.04.2013 20:15 20 15C12 597107.9251 0.0061
6.999105935 | 5.04032E-08 | 8.84 | 03.04.2013 21:10 20 15C12 597107.9213 0.0043

1. 04.04.2013 (Kontrollmessung nach Flussigstickstofffiillung 2), je 20 Scans

B/T AB/T t/h Zeitpunkt Mitte #Scans | Spezies v,/ Hz Av,./Hz
6.999105911 | 7.61909E-08 | 18.87 | 04.04.201307:11 20 15C12 597107.9192 0.0065
6.999105997 | 6.32971E-08 | 19.77 | 04.04.2013 08:05 20 15C12 597107.9266 0.0054

J. Messungen an 12C35-lonen vor und nach Entladung der Korrekturspulen
t = 0 wurde zu 12.03.2013, 15:31 Uhr definiert.
B/T | AB/T | t/h | zeitpunktMitte | #Scans | Spezies | v,/ Hz | Av./Hz
I I I 1 1 1 I
Vor Entladen
6.999108266 | 5.15754E-08 | 0.00 | 12.03.201315:31 | 23 | 15C12 | 597108.1201 | 0.004
1 1 1 | | | 1
Nach Entladen
6.999106199 | 6.68136E-08 | 18.24 | 13.03.201309:46 | 20 | 15C12 | 597107.9438 | 0.006
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Messungen an 12C{s-lonen im Mérz 2013 mit unterschiedlicher Scananzahl

Die Messungen aus den Abschnitten B, C, F und G wurden fir die Flukutationsanalyse (siehe
Abschnitt 4.3) mit unterschiedlicher Scananzahl ausgewertet. Die Werte B und AB wurden nicht
berechnet, da in der Auswertung direkt Frequenzwerte verglichen werden.

t = 0 wurde zu 18.03.2013, 09:24 Uhr definiert.

K. 10 Scans pro Frequenzwert

t/h Zeitpunkt Mitte v,/ Hz Av,. [/ Hz
0.00 18.03.2013 09:10 597107.9686 0.0061
0.45 18.03.2013 09:38 597107.9697 0.0045
0.91 18.03.2013 10:05 597107.9710 0.0036
1.36 18.03.2013 10:32 597107.9612 0.0047
1.81 18.03.2013 10:59 597107.9713 0.0040
2.27 18.03.2013 11:26 597107.9787 0.0040
2.72 18.03.2013 11:53 597107.9682 0.0050
3.19 18.03.2013 12:22 597107.9773 0.0049
3.70 18.03.2013 12:52 597107.9736 0.0049
4.18 18.03.2013 13:21 597107.9669 0.0060
4.63 18.03.2013 13:48 597107.9404 0.0078
5.08 18.03.2013 14:15 597107.9616 0.0063
5.53 18.03.2013 14:42 597107.9493 0.0091
5.99 18.03.2013 15:10 597107.9670 0.0067
6.44 18.03.2013 15:37 597107.9637 0.0055
6.89 18.03.2013 16:04 597107.9558 0.0054
7.35 18.03.2013 16:31 597107.9684 0.0049
7.82 18.03.2013 17:00 597107.9615 0.0055
8.30 18.03.2013 17:28 597107.9582 0.0064
21.34 19.03.2013 06:31 597107.9579 0.0079
21.80 19.03.2013 06:58 597107.9817 0.0079
22.24 19.03.2013 07:25 597107.9560 0.0047
22.69 19.03.2013 07:52 597107.9744 0.0048
23.14 19.03.2013 08:19 597107.9503 0.0058
23.60 19.03.2013 08:47 597107.9669 0.0070
24.07 19.03.2013 09:14 597107.9637 0.0042
24.52 19.03.2013 09:42 597107.9488 0.0079
24.97 19.03.2013 10:09 597107.9664 0.0065
25.43 19.03.2013 10:36 597107.9541 0.0087
25.88 19.03.2013 11:03 597107.9560 0.0062
26.33 19.03.2013 11:30 597107.9561 0.0055
26.79 19.03.2013 11:58 597107.9596 0.0041
27.24 19.03.2013 12:25 597107.9618 0.0074
27.70 19.03.2013 12:53 597107.9592 0.0062
28.16 19.03.2013 13:20 597107.9572 0.0071
28.61 19.03.2013 13:47 597107.9650 0.0068
29.07 19.03.2013 14:15 597107.9415 0.0094
29.52 19.03.2013 14:42 597107.9628 0.0057
29.98 19.03.2013 15:09 597107.9646 0.0085
30.45 19.03.2013 15:38 597107.9613 0.0055
30.93 19.03.2013 16:06 597107.9616 0.0061
31.39 19.03.2013 16:34 597107.9619 0.0062
31.84 19.03.2013 17:01 597107.9703 0.0049
32.29 19.03.2013 17:28 597107.9616 0.0054
215.21 27.03.2013 08:23 597107.9668 0.0070

45



t/h Zeitpunkt Mitte v,/ Hz Av,. [ Hz
215.66 27.03.2013 08:50 597107.9685 0.0060
216.12 27.03.2013 09:18 597107.9590 0.0072
216.57 27.03.2013 09:45 597107.9616 0.0087
217.03 27.03.2013 10:12 597107.9458 0.0076
217.48 27.03.2013 10:39 597107.9479 0.0095
217.93 27.03.2013 11:06 597107.9561 0.0077
218.38 27.03.2013 11:33 597107.9317 0.0110
218.83 27.03.2013 12:00 597107.9576 0.0069
219.28 27.03.2013 12:27 597107.9623 0.0077
219.75 27.03.2013 12:56 597107.9591 0.0063
220.23 27.03.2013 13:24 597107.9469 0.0072
220.68 27.03.2013 13:51 597107.9538 0.0050
221.14 27.03.2013 14:19 597107.9557 0.0127
221.61 27.03.2013 14:47 597107.9579 0.0081
222.06 27.03.2013 15:14 597107.9382 0.0129
222.51 27.03.2013 15:41 597107.9413 0.0091
222.96 27.03.2013 16:08 597107.9604 0.0096
223.42 27.03.2013 16:35 597107.9583 0.0081
223.87 27.03.2013 17:03 597107.9355 0.0105
224.32 27.03.2013 17:30 597107.9488 0.0108
224.77 27.03.2013 17:57 597107.9537 0.0062
225.22 27.03.2013 18:24 597107.9591 0.0092
225.67 27.03.2013 18:51 597107.9510 0.0087
226.75 27.03.2013 19:55 597107.9612 0.0051
227.24 27.03.2013 20:25 597107.9589 0.0065
227.69 27.03.2013 20:52 597107.9710 0.0076
228.14 27.03.2013 21:19 597107.9516 0.0062
228.59 27.03.2013 21:46 597107.9609 0.0051
229.04 27.03.2013 22:13 597107.9570 0.0060
229.48 27.03.2013 22:39 597107.9634 0.0068
229.93 27.03.2013 23:06 597107.9612 0.0060
230.38 27.03.2013 23:33 597107.9593 0.0043
230.83 28.03.2013 00:00 597107.9500 0.0082
231.34 28.03.2013 00:31 597107.9750 0.0076
231.85 28.03.2013 01:01 597107.9616 0.0056
232.29 28.03.2013 01:28 597107.9577 0.0066
232.74 28.03.2013 01:55 597107.9730 0.0082
233.19 28.03.2013 02:22 597107.9631 0.0061
233.64 28.03.2013 02:49 597107.9677 0.0060

L. 15 Scans pro Frequenzwert

t/h Zeitpunkt Mitte v,/ Hz Av, [ Hz

0.11 18.03.2013 09:17 597107.9683 0.0042

0.79 18.03.2013 09:58 597107.9699 0.0026

1.47 18.03.2013 10:39 597107.9706 0.0039

2.15 18.03.2013 11:20 597107.9718 0.0039

2.86 18.03.2013 12:02 597107.9707 0.0043

3.59 18.03.2013 12:46 597107.9742 0.0039

4.29 18.03.2013 13:28 597107.9576 0.0048

4.97 18.03.2013 14:08 597107.9556 0.0046

5.65 18.03.2013 14:49 597107.9552 0.0074

6.33 18.03.2013 15:30 597107.9663 0.0051

7.01 18.03.2013 16:11 597107.9600 0.0045
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t/h Zeitpunkt Mitte v,/ Hz Av,. [ Hz
7.71 18.03.2013 16:53 597107.9636 0.0045
8.41 18.03.2013 17:35 597107.9632 0.0057
21.45 19.03.2013 06:38 597107.9670 0.0048
22.13 19.03.2013 07:18 597107.9667 0.0042
22.80 19.03.2013 07:59 597107.9672 0.0039
23.49 19.03.2013 08:40 597107.9618 0.0071
24.18 19.03.2013 09:21 597107.9623 0.0046
24.86 19.03.2013 10:02 597107.9594 0.0051
25.54 19.03.2013 10:43 597107.9554 0.0058
26.22 19.03.2013 11:24 597107.9544 0.0046
26.90 19.03.2013 12:04 597107.9580 0.0050
27.58 19.03.2013 12:45 597107.9639 0.0057
28.27 19.03.2013 13:27 597107.9644 0.0061
28.95 19.03.2013 14:08 597107.9493 0.0060
29.64 19.03.2013 14:49 597107.9603 0.0051
30.34 19.03.2013 15:31 597107.9644 0.0042
31.05 19.03.2013 16:13 597107.9624 0.0038
31.73 19.03.2013 16:54 597107.9678 0.0044
215.32 27.03.2013 08:30 597107.9733 0.0045
216.00 27.03.2013 09:11 597107.9556 0.0067
216.69 27.03.2013 09:52 597107.9516 0.0068
217.36 27.03.2013 10:32 597107.9509 0.0070
218.04 27.03.2013 11:13 597107.9521 0.0071
218.72 27.03.2013 11:53 597107.9479 0.0044
219.42 27.03.2013 12:35 597107.9636 0.0055
220.11 27.03.2013 13:17 597107.9495 0.0054
220.80 27.03.2013 13:59 597107.9537 0.0067
221.49 27.03.2013 14:40 597107.9560 0.0066
222.17 27.03.2013 15:21 597107.9364 0.0085
222.85 27.03.2013 16:01 597107.9557 0.0072
223.53 27.03.2013 16:42 597107.9555 0.0080
224.21 27.03.201317:23 597107.9399 0.0086
224.88 27.03.2013 18:03 597107.9585 0.0058
225.56 27.03.2013 18:44 597107.9505 0.0067
226.87 27.03.2013 20:03 597107.9598 0.0048
227.58 27.03.2013 20:45 597107.9663 0.0061
228.25 27.03.2013 21:26 597107.9571 0.0045
228.92 27.03.2013 22:06 597107.9559 0.0053
229.60 27.03.2013 22:46 597107.9648 0.0056
230.27 27.03.2013 23:27 597107.9576 0.003
230.94 28.03.2013 00:07 597107.9602 0.0067
231.67 28.03.2013 00:51 597107.9623 0.0052
232.41 28.03.2013 01:35 597107.9649 0.0050
233.08 28.03.2013 02:15 597107.9624 0.0076

Fir Messungen mit 20 Scans pro Frequenzwert sei auf die Abschnitte B, C, F und G verwiesen.
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M. 25 Scans pro Frequenzwert

t/h Zeitpunkt Mitte v, [ Hz Av, [ Hz
0.34 18.03.2013 09:31 597107.9689 0.0028
1.47 18.03.2013 10:39 597107.9693 0.0031
2.63 18.03.2013 11:48 597107.9754 0.0025
3.81 18.03.2013 12:59 597107.9715 0.0031
4.97 18.03.2013 14:09 597107.9514 0.0049
6.10 18.03.2013 15:16 597107.9638 0.004
7.23 18.03.2013 16:24 597107.9621 0.003
21.68 19.03.2013 06:51 597107.9699 0.0032
22.80 19.03.2013 07:59 597107.9624 0.0032
23.94 19.03.2013 09:07 597107.9647 0.0039
25.08 19.03.2013 10:16 597107.9576 0.0050
26.22 19.03.2013 11:24 597107.9580 0.0035
27.36 19.03.2013 12:32 597107.9587 0.0053
28.50 19.03.2013 13:40 597107.9618 0.0048
29.64 19.03.2013 14:49 597107.9572 0.0033
30.80 19.03.2013 15:58 597107.9610 0.0037
31.95 19.03.2013 17:08 597107.9658 0.0033
215.55 27.03.2013 08:43 597107.9645 0.0036
216.68 27.03.2013 09:51 597107.9558 0.0052
217.81 27.03.2013 10:59 597107.9506 0.0064
218.94 27.03.2013 12:07 597107.9535 0.0044
220.09 27.03.2013 13:16 597107.9541 0.0038
221.26 27.03.2013 14:26 597107.9543 0.0055
222.40 27.03.2013 15:34 597107.9416 0.0055
223.53 27.03.2013 16:42 597107.9519 0.0066
224.66 27.03.2013 17:50 597107.9547 0.0058
227.09 27.03.2013 20:16 597107.9614 0.0041
228.25 27.03.2013 21:26 597107.9581 0.0044
229.37 27.03.2013 22:33 597107.9615 0.0038
230.49 27.03.2013 23:40 597107.9549 0.0039
231.67 28.03.2013 00:51 597107.9629 0.0046
232.85 28.03.2013 02:02 597107.9675 0.0041
N. 30 Scans pro Frequenzwert
t/h Zeitpunkt Mitte v, [/ Hz Av, [ Hz
0.45 18.03.2013 09:38 597107.9696 0.0023
1.81 18.03.2013 10:59 597107.9713 0.0030
3.22 18.03.2013 12:24 597107.9727 0.0028
4.63 18.03.2013 13:48 597107.9569 0.0040
5.99 18.03.2013 15:10 597107.9611 0.0041
7.37 18.03.2013 16:33 597107.9621 0.0036
21.79 19.03.2013 06:58 597107.9675 0.0032
23.15 19.03.2013 08:20 597107.9650 0.0032
24.52 19.03.2013 09:42 597107.9608 0.0029
25.88 19.03.2013 11:03 597107.9553 0.0036
27.24 19.03.2013 12:25 597107.9596 0.0044
28.61 19.03.2013 13:47 597107.9560 0.0042
30.00 19.03.2013 15:10 597107.9618 0.0028
31.38 19.03.2013 16:33 597107.9656 0.0036
215.67 27.03.2013 08:50 597107.9654 0.0037

48




t/h Zeitpunkt Mitte v,/ Hz Av,. [ Hz
217.02 27.03.2013 10:12 597107.9512 0.0048
218.38 27.03.2013 11:33 597107.9500 0.0046
219.75 27.03.2013 12:56 597107.9564 0.0031
221.14 27.03.2013 14:19 597107.9552 0.0045
222.51 27.03.2013 15:41 597107.9467 0.0061
223.87 27.03.2013 17:03 597107.9470 0.0061
225.22 27.03.2013 18:24 597107.9543 0.0030
227.20 27.03.2013 20:23 597107.9624 0.0037
228.59 27.03.2013 21:46 597107.9565 0.0030
229.93 27.03.2013 23:06 597107.9605 0.0022
231.34 28.03.2013 00:31 597107.9617 0.0033
232.74 28.03.2013 01:55 597107.9633 0.0038

0. 35 Scans pro Frequenzwert

t/h Zeitpunkt Mitte v,/ Hz Av, [ Hz

0.57 18.03.2013 09:44 597107.9680 0.0027

2.15 18.03.2013 11:19 597107.9724 0.0025

3.79 18.03.2013 12:58 597107.9677 0.0029

5.42 18.03.2013 14:36 597107.9580 0.0035

7.01 18.03.2013 16:11 597107.9630 0.0025
21.90 19.03.2013 07:05 597107.9668 0.0031

23.49 19.03.2013 08:40 597107.9653 0.0028

25.08 19.03.2013 10:16 597107.9577 0.0037

26.68 19.03.2013 11:51 597107.9578 0.0038

28.27 19.03.2013 13:27 597107.9613 0.0031

29.89 19.03.2013 15:04 597107.9579 0.0030

31.50 19.03.2013 16:40 597107.9644 0.0034
215.78 27.03.2013 08:57 597107.9643 0.0036
217.36 27.03.2013 10:32 597107.9527 0.0041
218.96 27.03.2013 12:08 597107.9544 0.0039
220.58 27.03.2013 13:45 597107.9520 0.0045
222.17 27.03.2013 15:21 597107.9462 0.0049
223.75 27.03.2013 16:56 597107.9506 0.0056
227.32 27.03.2013 20:29 597107.9606 0.0037
228.92 27.03.2013 22:06 597107.9590 0.0031
230.49 27.03.2013 23:40 597107.9599 0.0035
232.12 28.03.2013 01:18 597107.9639 0.0034
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P. 40 Scans pro Frequenzwert

t/h Zeitpunkt Mitte v,/ Hz Av, [/ Hz
0.68 18.03.2013 09:51 597107.9682 0.0025
2.52 18.03.2013 11:41 597107.9743 0.0023
4.38 18.03.2013 13:33 597107.9615 0.0032
6.21 18.03.2013 15:23 597107.9603 0.0031
22.01 19.03.2013 07:11 597107.9693 0.0020
23.83 19.03.2013 09:00 597107.9592 0.0027
25.65 19.03.2013 10:50 597107.9577 0.0031
27.47 19.03.2013 12:39 597107.9591 0.0030
29.29 19.03.2013 14:28 597107.9599 0.0033
31.13 19.03.2013 16:18 597107.9640 0.0031
215.89 27.03.2013 09:04 597107.9648 0.0031
217.70 27.03.2013 10:53 597107.9461 0.0045
219.53 27.03.2013 12:42 597107.9567 0.0035
221.37 27.03.2013 14:33 597107.9520 0.0048
223.19 27.03.2013 16:22 597107.9483 0.0054
224.99 27.03.2013 18:10 597107.9529 0.0040
227.43 27.03.2013 20:36 597107.9597 0.0033
229.26 27.03.2013 22:26 597107.9607 0.0030
231.11 28.03.2013 00:17 597107.9605 0.0031
232.97 28.03.2013 02:08 597107.9642 0.0034
Q. 45 Scans pro Frequenzwert
t/h Zeitpunkt Mitte v,/ Hz Av, [ Hz
0.79 18.03.2013 09:58 597107.9699 0.0019
2.88 18.03.2013 12:03 597107.9727 0.0021
4.97 18.03.2013 14:09 597107.9565 0.0038
7.03 18.03.2013 16:12 597107.9633 0.0028
2213 19.03.2013 07:18 597107.9672 0.0028
24.17 19.03.2013 09:21 597107.9619 0.0028
26.22 19.03.2013 11:24 597107.9561 0.0027
28.27 19.03.2013 13:26 597107.9587 0.0031
30.34 19.03.2013 15:31 597107.9619 0.0021
216.00 27.03.2013 09:11 597107.9615 0.0030
218.04 27.03.2013 11:13 597107.9505 0.0043
220.10 27.03.2013 13:17 597107.9555 0.0034
22217 27.03.2013 15:21 597107.9501 0.0043
224.21 27.03.2013 17:23 597107.9511 0.0048
227.54 27.03.2013 20:43 597107.9607 0.0017
229.60 27.03.2013 22:46 597107.9591 0.0026
231.67 28.03.2013 00:51 597107.9629 0.0028
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R. 60 Scans pro Frequenzwert

t/h Zeitpunkt Mitte v, [ Hz Av, [ Hz
1.13 18.03.2013 10:18 597107.9706 0.0022
3.90 18.03.2013 13:04 597107.9652 0.0026
6.69 18.03.2013 15:52 597107.9619 0.0021
22.48 19.03.2013 07:39 597107.9664 0.0025
25.20 19.03.2013 10:22 597107.9580 0.0024
27.93 19.03.2013 13:06 597107.9580 0.0030
30.68 19.03.2013 15:51 597107.9637 0.0021
216.34 27.03.2013 09:31 597107.9591 0.0030
219.08 27.03.2013 12:15 597107.9534 0.0030
221.82 27.03.2013 15:00 597107.9512 0.0029
224.54 27.03.2013 17:43 597107.9509 0.0041
227.88 27.03.2013 21:03 597107.9595 0.0026
230.66 27.03.2013 23:50 597107.9609 0.0023
S. 80 Scans pro Frequenzwert
t/h Zeitpunkt Mitte v,/ Hz Av, [/ Hz
1.61 18.03.2013 10:47 597107.9714 0.0014
5.28 18.03.2013 14:27 597107.9607 0.0021
22.93 19.03.2013 08:06 597107.9650 0.0021
26.56 19.03.2013 11:44 597107.9584 0.0024
30.22 19.03.2013 15:24 597107.9621 0.0020
216.79 27.03.2013 09:58 597107.9558 0.0029
220.45 27.03.2013 13:37 597107.9545 0.0030
224.09 27.03.2013 17:16 597107.9506 0.0033
228.32 27.03.2013 21:30 597107.9601 0.0022
232.01 28.03.2013 01:11 597107.9624 0.0024
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Messungen an 12C{;-lonen im Méarz 2013 mit unterschiedlicher lonenzahl

Die Messungen aus den Abschnitten B — D wurden nach der Anzahl der detektierten lonen x
ausgewertet und mit den Messungen aus den Abschnitten F und G verglichen. t = 0 wurde zu
18.03.2013, 09:24 Uhr definiert. Es wurden jeweils ein Frequenzwert aus allen Scans gebildet.

T. Vor Kalibrierung, 18. bis 20.03.2013, insgesamt 673 Scans

X v,/ Hz Av, [/ Hz
1 597107.9721 0.0014
2 597107.9735 0.0012
3 597107.9677 0.0014
4 597107.9682 0.0014
5 597107.9654 0.0018
6 597107.9565 0.0027
7 597107.9587 0.0013
8 597107.9556 0.0033
9 597107.9552 0.0045
10 597107.9640 0.0043
11 597107.9567 0.0029
12 597107.9501 0.0059
1/3 (interpoliert) 597107.9747 0.0010

U. Nach Kalibrierung, 27./28.03.2013, insgesamt 401 Scans

X v,/ Hz Av. [/ Hz
1 597107.9670 0.0023
2 597107.9578 0.0020
3 597107.9492 0.0017
4 597107.9542 0.0016
5 597107.9495 0.0027
6 597107.9518 0.0025
7 597107.9480 0.0036
8 597107.9473 0.0028
9 597107.9529 0.0040
10 597107.9429 0.0054
11 597107.9581 0.0048
12 597107.9457 0.0067
1/3 (interpoliert) 597107.9588 0.0014
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