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Zusammenfassung

Es werden ein Verfahren und eine MeBeinrichtung beschrieben, die
den Einsatz einfach aufgebauter magnetischer Massenspektrometer
mit Doppelauffidnger flir automatische Messungen von Isotopen-
verhdltnissen gestattet. Dies wird im wesentlichen durch eine
Diskriminatorschaltung erm@glicht, die bei einer periodischen
Variation der Ionenbeschleunigungsspannung (Ziehspannung) den
fiir die Isotopenverhdltnismessung geeigneten Bereich des Massen-
peaks filir eine Integration des Ionenstroms erfaBt. Dariiber hinaus
wird der EinfluB der Nullpunktsdrift der Ionenstromverstdrker
auf die MeBgenauigkeit weitgehend eliminiert. Vor jeder Messung
eines Isotopenverhdltnisses werden die Offset-Spannungen der
Verstdrker bestimmt und bei der Ermittlung des Isotopenverh&lt-
nisses mit einem festprogrammierten arithmetischen Baustein

rechnerisch berlicksichtigt.

Im Rahmen eines Interlaboratoriumstests wurde eine grdBere Zahl
von Massenspektrometern zur Uranisotopenanalyse im Langzeit-
test verglichen. Esgs zeigte sich, daB die hier entwickelte An-
ordnung auch im Langzeitbetrieb zuverldssig arbeitet und die
gleiche MeRgenauigkeit wie die aufwendigeren MeBanordnungen

aufweist.



Automatic Isotope ratio measurements with a double collector

magnetic mass spectrometer.

Abstract

This paper describes a measuring procedure and the instrumen-
tation of automatic measurements of isotope ratios with double

collector magnetic mass spectrometers.

This is essentially achieved by discriminating the desired peak
plateau for ion current integration during the high voltage varia-
tion. The resolution is nearly uneffected by offset drifts of

the electronic system. Prior to every isotope ratio measurement
the offset values are determined, digitally stored, and finally

compensated when the isotope ratio is calculated with an arith-

metic unit.

Several mass spectrometers have been compared on the basis of an
uranium isotope analysis in a long time experiment. The developed
system proved reliable and showed the same resolution as more

sophisticated spectrometer systems.
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1) Einleitung

Zur Bestimmung der relativen Hiufigkeit der Isotope eines Ele-
ments wird bevorzugt die Methode der Massenspektrometrie ange-
wandt |1|. Hierbei miissen in der Mehrzahl der Anwendungsfdlle
an Proben verschiedener Herkunft geringe Unterschiede in den
Isotopenverhdltnissen mit hohexr Genauigkeit bestimmt werden,
wdhrend die exakten Absolutwerte des Isotopenverhdltnisses
weniger interessieren. Flr Messungen dieser Art ist das magne-
tische Massenspektrometer mit Doppelauffénger besonders gut ge-

eignet.

Der prinzipielle Aufbau eines solchen Gerdtes ist aus Abbil-
dung 1.1 ersichtlich. Die in der Ionenquelle erzeugten und

mit der Ziehspannung U, beschleunigten Ionen werden in einem

Magnetfeld entsprecheng ihrer Masse abgelenkt und treffen auf
die nebeneinander angeordneten Ionenauffdnger. Durch die gleich-
zeitige Messung der Ionenstrdme kann das Ergebnis nicht durch
Schwankungen in der TIonenproduktion verfdlscht werden, und ein
zum Verhdltnis der Ionenstrome proportionaler Wert kann mit
Hilfe einer einfachen MeBSbriicke bzw. mit einem Ratiometer er-
mittelt werden. Ein stationdrer Betrieb einer solchen MeBanord-
nung erfordert allerdings besonders bei kleinen relativen Mas-
sendifferenzen der Isotope eine extrem hohe Stabilitdt der
Ionenguellenpotentiale, des Magnetfeldes und der Umgebungstem-
peratur, da bereits geringe Anderungen dieser GrdBen zu std-

renden Positionsd@nderungen der Ionenstrahlen im Bereich der
Ionenauffinger und damit zu Fehlmessungen filhren. Diese Schwie-
rigkeiten lassen sich umgehen, wenn der Bahnradius der Ionen=-
strahlen durch Andern der Ziehspannung periodisch variiert und

die Sollposition wdhrend des MeBvorgangs immer wieder durch-

laufen wird |2|. Massenspektrometer dieser Art besitzen im all-

gemeinen unterschiedlich breite Ionenauffénger; die Variations-



breite der Ziehspannung wird so gewdhlt, daB der eine Ionen-
strahl immer in den breiteren Auffidnger gelangt, wdhrend der
andere Strahl iiber den schmdleren Auffdnger hinweglduft. Da
sich das Signal beim Uberstreichen des schmdleren Auffidngers
stark dndert, kann der richtige Zeitabschnitt flir die Verhdlt-
nismessung in einfacher Weise erkannt werden, wenn das Ionen-
stromverhdltnis mit Hilfe einer MeBbrilicke mit nachgeschaltetem

Schreiber aufgezeichnet wird.

Ein grundsdtzlicher Nachteil dieser MeBanordnung besteht aller-
dings darin, daB sie in dieser Form filir einen automatisierten
Versuchsbetrieb wenig geeignet ist und eine zeitlich aufwendige
Auswertung der Schreiberprotokolle erfordert. Bei neueren, flir
Routinemessungen konzipierten Massenspektrometern werden des-
halb aufwendige MaBnahmen zur Stabilisierung der Strahlposition
angewandt. Hierbei wird beispielsweise aus dem zu analysierenden
Gemisch ein weiterer Ionenstrahl aufgefangen und dessen Posi-
tion durch Steuerung der Ziehspannung des Massenspektrometers
festgehalten |3

tionen flir die Ionenstrahlen der beiden Isotope, deren Verhdlt-

. Damit ergeben sich automatisch stabile Posi-

nis dann kontinuierlich registriert werden kann.

Eine Umrilstung von Massenspektrometern mit periodischer Zieh-
spannungsvariation auf einen Betrieb mit stabilisierter Strahl-
position wiirde allerdings einen sehr hohen mechanischen und
schaltungstechnischen Aufwand erfordern. Im Rahmen dieser Arbeit
wurde deshalb eine Vorrichtung zur automatischen Messung des
Jonenstromverhdltnisses entwickelt, die unmittelbar bei Massen-
spektrometern mit periodischer Ziehspannungsvariation eingesetzt
werden kann. Diese Vorrichtung basiert im wesentlichen auf einem
MeBbereichs-Diskriminator, mit welchem das fiir die Ionenstrom-

messung zuldssige Zeitintervall ermittelt wird.

Die MeBeinrichtung filir Isotopenverhdltnisse, die Verstdrker fir
die Ionenstrtme, Integratoren, Analog-Digital-Wandler, eine
Recheneinheit, eine Datenausgabe und eine Programmablaufsteue-

rung beinhaltet, wird seit ldngerer Zeit an einem Massenspek-



trometer bei der Uranisotopenanalyse eingesetzt (Typ UF5 der
Firma Varian MAT, Bremen). Hierbei miissen relative Unter-
schiede in den Isotopenverhdltnissen zweier Proben mit einer
Genauigkeit von etwa ‘IO"4 nachgewiesen werden. Obwohl in diesem
Fall wegen der kleinen relativen Massendifferenzen der Isotope
und der Korrosivitdt der aus Uranhexafluorid bestehenden Proben
die Probleme der Strahlposition besonders kritisch sind, konnte
bereits ein stdrungsfreier Betrieb Uber einen Zeitraum von

einem Jahr erzielt werden.

2) Funktionsbeschreibung

Die MeBeinrichtung fir Isotopenverhdltnisse besteht im wesent-
lichen aus zwei Funktionsbldcken, der Programmablaufsteuerung
und der Signalverarbeitung. Die Programmablaufsteuerung, die
das Bindeglied zwischen Massgenspektrometer und Signalverar-
beitung ist, koordiniert die einzelnen Arbeitsgdnge an Massen-
spektrometer und Signalverarbeitung entsprechend einem fest-
verdrahteten Programm. Die prinzipielle Arbeitsweise der ge-
samten MeBeinrichtung sowie ihr Zusammenwirken mit dem Massen-

spektrometer ist in Abbildung 2.1 schematisch dargestellt.

Zu Beginn eines jeden Programmdurchlaufs wird das EinlaBsy-
stem des Massenspektrometers abgepumpt, um eine Vermischung
unterschiedlicher Gasproben zu vermeiden. Mit dem Verstirker
des A-Kanals fiir U-238, dessen Ausgangsspannung ein Mag flr
den Druck im EinlaBsystem ist, wird der Abpumpvorgang liber-
wacht. Nachdem der Reststrom im A-Kanal einen unteren Schwell-
wert unterschritten hat, wird der Ionenstrahl ausgeblendet.

Die Ruhespannungen in den beiden Kandlen werden integriert, in
Analog-Digital-Konvertern digitalisiert und in einem Zwischen-~
speicher fiir die MeBkorrektur aufbewahrt. Sobald beide Null-
punktskonversionen abgeschlossen sind, wird Uber eines der Ein-
lagventile eine Gasprobe aus der Probenaufbereitung in das Mas-
senspektrometer eingelassen. Um stets beim gleichen Gasdruck

im Probenbehdlter zu arbeiten, wird auch der Einlafvorgang iliber



den Verstdrker des A-Kanals ilberwacht. Bei Erreichen einer vor-
gegebenen oberen Schwelle schlieft die Programmablaufsteuerung
das EinlaBventil, die eigentliche MeBphase beginnt.

Wie bereits in der Einleitung beschrieben wurde, sind die Ionen-
auffinger im Massenspektrometer so aufgebaut, da8 der Ionen-
strahl im Kanal filir U-238 wdhrend der periodischen Ziehspan-
nungsvariation stdndig im Bereich der Auffidngerelektrode liegt,
wdhrend im Kanal flir U-235 der Auffdnger vom Ionenstrahl perio-
disch iiberstrichen wird. Abbildung 2.2 zeigt den zeitlichen Ver-
lauf des Signals im Kanal fir U-235. Wdhrend des allmdhlichen
Hochspannungsabfalls (Vorlauf) verweilt der Ionenstrahl ca. 7 Se-
kunden lang vollstdndig im Auffédnger. In ca. 4 Sekunden lduft
die Hochspannung wieder auf ihren Ausgangswert zurlick (Rick-
lauf). Dieser Vorgang wiederholt sich stdndig. Mit einer Diskri-
minator-Schaltung wird aus dem Verlauf des Signals fir U-235

zwischen Vorlauf und Riicklauf unterschieden.

Wéhrend des Hochspannungsvorlaufs wird in beiden Kandlen gleich-
zeitig ca. 3 Sekunden lang integriert. Durch eine Verzdgerungs-
schaltung, die beim Uberschreiten einer oberen Schwelle durch
das Signal filir U-235 angetriggert wird, ist gewdhrleistet, das
die Integration auf dem Peakplateau erfolgt. Die integrierten
MeBSspannungen werden ebenfalls in den ADC's digitalisiert.

Die abgespeicherten Ruhespannungswerte F und F werden von

235 238
den MefBspannungswerten M235 und M238 subtrahiert, und das Iso-
topenverhdltnis
M -F 35
Myss  ~Fase

wird berechnet. Das Ergebnis wird in einen Ausgabespeicher ein-
gelesen und optisch in einer filinfstelligen Anzeige dargestellt.



Dieser Vorgang, der vom Beginn der Integration bis zur erfolgten
Abspeicherung des Isotopenverhdltnisses ca. 3.5 Sekunden dauert,
wird zur Uberpriifung der Reproduzierbarkeit sechsmal wiederholt.
Danach lbernimmt ein Datentrdger die sechs Mefwerte. Das Grund-

programm geht in seine Ausgangsstellung zuriick.

Um das beschriebene Grundprogramm automatisch mehrfach auf die
verschiedenen angeschlossenen Proben anwenden zu kdnnen, laBt
sich die Programmablaufsteuerung zus&dtzlich extern program-

mieren. Dabei wird festgelegt, wie oft die angewdhlten Proben
zyklisch mit dem Grundprogramm auf ihr Isotopenverhdltnis un-

tersucht werden.

3. Beschreibung der Mefwertverarbeitung
3.1 Ionenstrom-Messung

Um relative Unterschiede in den Isctopenverhdltnissen zweier
Proben mit der geforderten Genauigkeit von 10-4 bestimmen zu
kdnnen, ist es wegen des niedrigén Ionenstroms des seltenen
Uranisotops U=-235 erforderlich, daB8 die Ruhestromidnderungen

im U=-235~-Kanal unter einem Femtoampere bleiben. Diese Forde-

rung gilt allerdings fiir den Fall, daB beide Abweichungen unter-
schiedliche Polaritdt besitzen. Da fir anndhernd konstante Tempe-
raturen und rdumliche NZhe der MeBkopfanordnung gesorgt ist,
kénnen vorzeichengleiche Abweichungen angenommen werden, so daB
die angestrebte Genauigkeit bei der Verhédltnisbhildung erreicht

Ein Uberblick iiber die verschiedenen Strom=-Spannungskonverter-
Typen |4, 5, 6, 7| schrinkt die Auswahl stark ein, wenn neben
geringen Offset-Strdmen schmale Bandbreite, minimale Mikro-
phonie-Effekte und kleine mechanische Abmessungen erwiinscht
sind. Da auBerdem bei der Realisierung der elektronische Schal~-
tungsaufwand minimal bleiben sollte, wurde ein parametrischer



Operationsverstdrker (Typ 170201 von Teledyne Philbrick) mit
Eingangsruhestromidnderungen ven 0,1 fA pro Grad Celsius ein-

gesetzt.

Abbildung 3.1 zeigt das Ersatzschaltbild des Strom-Spannungskon-
verters. Wegen des hochohmigen Eingangswiderstandes flieBt der
Eingangsstrom Uber den Riickkopplungswiderstand RF'
Nach Berilicksichtigung der Eingangs-Offset-Spannug (uos) des
Eingangsruhestromes (iB), des intern erzeugten Strom- und Span-
nungs-Rauschens (in, un) und des Stromrauschens (is) im Riick-
kopplungswiderstand 148t sich die Ausgangsspannung uy wie

folgt schreiben:

¢ it Reeueu +ligei )2, (3-1)

Wegen der Streukapazitdten muB bei groBen Riickkopplungswider-

stdnden der resultierende komplexe Widerstand Z_ genommen werden.

Von den Stdrgrdfen ist die Eingangs—Offset-Spaniung U g kompen=-
sierbar und das intern erzeugte Rauschen u, bzw. in je nach Wahl
von RF gegeniiber dem thermischen Widerstandsrauschen vernachlids-
sigbar. Da das thermische Stromrauschen mit zunehmendem Riick=-

kopplungswiderstand abnimmt, sollte R_ so groB wie m&glich ge-

F
wdahlt werden.

.2 -
ig=4K-Af-T/R; (3-2)

Allerdings ist dieser Wahl eine obere technische Grenze gesetzt,
da eine Spannungsabhdngigkeit bel grofien Widerstandswerten uner-

winschte Nichtlinearitdten erzeugt.



Ein nicht zu groBSer Riickkopplungswiderstand ergibt auferdem bei
einem groBen Verstdrkungsfaktor einen kleinen Eingangswider-
stand, was sich glinstig auf das Frequenzverhalten auswirkt und

die Anforderung an die Isolationswiderstinde reduziert |5

Bei den durch das Massenspektrometer vorgegebenen Ionenstrtmen
-10 -12
erwiesen sich Widerst&dnde von 6 x 108 Ohm fir den A-Kanal bzw.
6 x 10' ' Ohm fiir den B-Kanal als zweckmdBig. Damit ergibt sich

ein Signal-zu-Rausch-Verhdltnis von 2 x 103 fir den A-Kanal bzw.

von 10 A filir das héufige und 10 A fir das seltene Isotop

0.35 x 103 fiir den B-Kanal. Hieraus folgt, daB8 zum Erreichen der
geforderten MeBRgenauigkeit von 10'_4 das Signal-zu-Rausch-Ver-
hdltnis durch Mittelwertbildung verbessert werden muB (s. Ab-
schnitt 3.2).

Da der Strom-Spannungswandler unmittelbar am Massenspektrometer
in allerndchster Ndhe der Auffingerelektroden mit einem Schutz-
gehduse angeflanscht wird, wurde eine zusdtzliche Treiberstufe
innerhalb der Riickkopplungsschleife eingebaut, um die Signal-
pegel von ca. 0,1 V bzw. 1,2 V ochne Stdrungen iiber ein l&dngeres
Kabel an die Zwischenverstdrker zu flhren (Abbildung 3.2).
Diese sind mit Instrumentenverstidrkern (Typ 3625 von Burr Brown)
realisiert und verstédrken die Signalpegel auf etwa 3 bis 4 V.
Eine Einstellm8glichkeit fiir die Offset-Spannungen ist im je-
weliligen Zwischenverstidrker untergebracht.

3.2 Mittelwertbildung

Bei gleichbleibenden duBeren MeBbedingungen kdnnen fiir eine

MeBwertabweichung innerhalb einer MeBreihe das Rauschen des

Strom=-Spannungskonverters und der Verstédrkerelektronik sowie
statistische Schwankungen in den ionisierten Gasstr&men ver-
antwortlich sein.



Das Rauschen der Verstdrkerelektronik ist vernachlidssigbar klein,
wenn der Verstdrkungsfaktor des Strom—-Spannungskonverters grof
genug dimensioniert ist, da dann nur noch das Rauschen der Ein-
gangsstufe fir die StSrungen verantwortlich ist. Die zweite Ur-
sache liegt zum Teil in den Eigenschaften der Ionenquelle be-
griindet, wird aber durch die Verwendung zweier Auffinger ent-
scheidend gemildert.

Die durch den Eingangsruhestrom und den Offset-Strom hervorge-
rufenen Ruhestromwerte haben in diesem MeBkonzept keinen EinfluB
auf die Genauigkeit der Verhdltnisbildung, da diese quasi-kon-
stanten Fehlerkomponenten bei der Nullpunktsmessung fiir sich
erfast und vom eigentlichen MeSwert abgezogen werden.

Die statistischen Ionenstrom—-Schwankungen k&nnen zusammen mit
dem Rauschen des Strom-Spannungskonverters durch geeignete
MaBnahmen, wie z. B. Integration zum Zwecke der Mittelwert-
bildung, gezielt klein in ihrer Auswirkung auf die Genauig-
keit der Messung gehalten werden. Da die Betriebsweise des
Massenspektrometers nur begrenzte Integrationszeiten erlaubt,
muB ein Kompromif zwischen Genauigkeit und Integrationszeit

gefunden werden.

Folgende Formel ermdbglicht eine Abschdtzung des nach der Inte-
gration verbleibenden Fehlers, wenn der Eingangsprozefl von sta-
tistischen Schwankungen gestdrt ist.

i N
T 5

o~

<F (3-4)

—

mit N: Amplitude der gr&ften als Sinusschwingung angenommenen

Stérung, T.,: die zu N gehdrige Periodendauer, S: ungestdrte

1
Signalkomponente, TO: Integrationszeit, FO: maximaler Fehler.



Wie aus obiger Abschdtzung (3-4) zu entnehmen ist, bleibt der
entstehende Fehler im B-Kanal bei einem Signal-zu—-Rauschver-
hdltnis von 0,35 - 103 bis herunter zu ca. 4 Hz unter 10—4,
wenn die Integrationszeit mindestens 2,5 sec. lang ist. Im
A-Kanal verbessert sich durch diese Mafnahme das Signal-zu-

Rauschverhiltnis auf ca. 0,2 - 1074,

Flir die Realisierung des Integrators wurde ein Baustein (Typ

4850 von Philbrick) eingesetzt, der mit schnellen FET-Schaltern
zur exakten Einhaltung der Integrationszeiten ausgestattet ist.
Die flir die Steuerung dieses Bausteins erforderlichen Funktionen
("Operate" und "Reset",rs. Abbildung 3.2) werden aus dem Ver-
lauf des Ionenstroms im Kanal flir U-235 abgeleitet. Dabei muB
zwischen dem Vor- und Riicklauf der Ziehspannung unterschieden
werden, und es muB gewdhrleistet sein, daB die Integration auf
dem Plateau erfolgt (vgl. Abbildung 3.3).

In der Schaltung wird der im Vergleich zum Hinlauf kilirzere Riick=
lauf mit Hilfe der Ausgangsfunktion des Schwellwertdiskriminators
selektiert und die Zeitablaufsteuerung flir den folgenden Vor-
lauf vorbereitet. Uberschreitet der Ionenstrom wieder den Schwell-
wert, wird nach Ablauf einer vorgebbaren Verz&gerungszeit der
Start der Integration eingeleitet (Operate-Funktion in Abbildung
3.3). Die Zeitverzlgerung gewdhrleistet, daB die Integration auf

dem Peakplateau erfolgt.

Am Ende der Integration wird die Verbindung von Verstidrker und
Integratoreingang wieder aufgehoben, so daB am Ausgang des Inte-
grators folgende Spannung zur Verfligung steht:

T
L (3-5)
U = uin'dt
ARy Gy
mit Ri = Eingangswiderstand (1 MOhm)

g
e}
i

Riickkopplungskondensator (1 uF)



Diese Spannung bleibt zundchst wdhrend der nachfolgenden Analog-
Digital-Konvertierung erhalten. Mit der Fertigmeldung der beiden
ADC's wird die Reset-~Funktion erzeugt, mit der die Anfangsbe-

dingungen flir die ndchste Integration wieder eingestellt werden.

3.3 Analog-Digital-Konvertierung

Die Anforderungen an den A/D-Konverter werden von der verlangten
Genauigkeit und von der optimalen Anpassung an die nachfolgende
Rechnereinheit bestimmt. Hinsichtlich Wandlungszeit bestehen
keine kritischen Anforderungen, weil nach AbschluB der Integra-
tion bis zum ndchsten mdglichen MeBvorgang nahezu 10 s zur Ver-
figung stehen. Da die Recheneinheit TMS 0117 im bindr-codierten
Dezimalcode arbeitet, wurde ein auf flinf Stellen erweiterbarer
A/D-Konverter (Typ ADC 100 von Burr-Brown) mit BCD-Ausgang aus-
gewdhlt. Dieser Konvertertyp arbeitet nach dem Spannungs-Fre-
quenz-Verfahren und zeichnet sich durch auBerordentlich hohe
Auflésung und Genauigkeit aus. Flir eine Wandlung auf finf Dezi-

malstellen werden 300 ms bendtigt.

Die Genauigkeit kann nach Abgleich des Linearitdtsfehlers auf
2 % 10_5 justiert werden und erfiillt daher bei weitem die ge~
stellten Forderungen. Wie bereits erwdhnt, muf in diesem Kon-
zept der Offset fiir sich gemessen werden und spdter von dem
eigentlichen MeBwert subtrahiert werden. Damit der Offset auf
jeden Fall im Bereich positiver Spannungswerte bleibt, wird er
im Zwischenverstdrker so eingestellt, daB er nach der Integra-
tion und Konvertierung gerade in der Mitte des Darstellungsbe-
reiches der Dezimalanzeige an der Frontseite der ADC-Einschiibe
liegt. Die Justierung ist also ohne Zusatzgerdt leicht auszu-
flihren.



Sofern der Offset-Wert nach der Integration im Bereich der De-
zimalanzeige bleibt, erfolgt die Fertigmeldung der Nullpunkts-
messung. Diese bewirkt eine Zwischenspeicherung des Ergebnisses
und eine Weichenstellung flir die folgenden MeSwerte. Bleibt der
Offset-Wert nicht im zuléssigen Bereich, wird die Ablaufsteue-
rung blockiert.

3.4 MeBwertverarbeitung

Mit der Fertigmeldung des Offset-behafteten MeBwertes wird ein
festverdrahtetes Rechenprogramm aufgerufen, das die Offset-
Korrektur, die Verhdltnisbildung und die Abspeicherung in einem

Ergebniszwischenspeicher durchfihrt.

Das Kernstlick flir die Berechnung der mathematischen Funktionen
ist der Rechenbaustein TMS 0117 von TEXAS INSTRUMENTS, der
zehnstellige Zahlen mit den vier Grundrechenarten und einigen
anderen Funktionen, wie Inkrement-Dekrementbildung, Rechts-
Linksschieben, bearbeiten kann. Besonders durch diese vorpro-
grammierten Funktionen bleibt der Aufwand an Aufgaben-spezi-
fischer Programmierung sehr gering.

Da eine in sich abgeschlossene und nicht sehr umfangreiche
mathematische Aufgabe nach Gleichung (2-1) geldst werden soll,

wurde das Rechenprogramm festverdrahtet.

Das Programm ist in der Form eines getakteten Schieberegisters
realisiert, wobeli jedem Ausgangszustand des Schieberegisters
eine definierte Befehlsfunktion zugewiesen ist. Im Ruhezustand,
also nach einem Riicksetz-Impuls oder am Ende des Rechenpro-
gramms, ist formal eine Halt~-Funktion aufgerufen, die erst mit
der Fertigmeldung der Analog-Digital;Konvertierung aufgehoben

wird.

Der Ablauf des Rechenprogramms ist in Tabelle I zusammengestellt.



Der Befehlsspeicher umfaBt nur vier Grundbefehle, ndmlich Rech-
ner-Halt, Eingabe-, Ausgabebefehl und einen arithmetischen Be-
fehl. Als Datenguelle dienen filir den Dateneinlesevorgang die
ADC-2Zwischenspeicher bzw. der Ergebnis-Zwischenspeicher und
fiir den Befehlseinlesevorgang der festverdrahtete Befehls-
speicher. Entsprechend der besonderen Struktur des Rechners
wird ein Datenwort im BCD-Code seriell eingelesen, wobei ein
flinftes Bit filir die Unterscheidung von numerischen Daten und
einer Befehlseingabe vorweg eingegeben werden muB. Die Aus-
gabedaten liegen ebenfalls als BCD-Worte an und werden ent-
weder in den Ergebniszwischenspeicher oder in den Ergebnis-
speicher eingeschrieben und vom letzteren aus in das Anzeige-
feld iibertragen. Nach insgesamt sechs MeBwerten erfolgt eine
UUbernahme der Ionenstromverhdltnisse auf einen geeigneten

Datentrdger.



4) Diskussion

Die in dieser Arbeit entwickelte MeBanordnung gestattet den
Einsatz einfach aufgebauter magnetischer Massenspektrometer
mit Doppelauffdnger flr automatische Messungen von Isotopen-
verhdltnissen. Dies wird im wesentlichen durch eine Diskrimi-
natorschaltung erméglicht, die bei einer periodischen Varia-
tion der Ionenbeschleunigungsspannung (Ziehspannung) den fir
die Isotopenverhdltnismessung geeigneten Bereich des Massen-
peaks fir eine Integration des Ionenstroms erfaft. Dariber
hinaus wird der EinfluB der Nullpunktsdrift der Ionenstrom-
verstdrker auf die MeBgenauigkeit weitgehend eliminiert. Vor
jeder Messung eines Isotopenverhdltnisses werden die Offset-
Spannungen der Verstdrker bestimmt und bei der Ermittlung des
Isotopenverhdltnisses mit einem festprogrammierten arithme-

tischen Baustein rechnerisch berlicksichtigt.

Die vorliegende Mefanordnung ist so konzipiert, daB ein Einsatz
ohne wesentliche Eingriffe in das eigentliche Massenspektro-
metersystem mdglich ist. Sie ist deshalb besonders flr eine Um-
ristung konventioneller Massenspektrometer auf automatischen
MeBbetrieb geeignet, sofern diese Ger&dte mit einem Doppelauf-
fdnger ausgerilistet sind und eine periodische Variation der

Ziehspannung oder des Magnetfeldes mbglich ist.

Gegeniiber den anderen bei automatischen Isotopenverhdltnis-
messungen angewandten MeBancordnungen, die von einer aufwendigen
Stabilisierung der Betriebsparameter des Massenspektrometers

oder von einer Strahlpositionierung durch einen Hilfspeak aus-

Anordnung durch technische Einfachheit aus. Dabei bleiben die
inhdrenten Vorteile des Verfahrens der Ziehspannungsvariation

voll erhalten. Zum einen ist eine vergleichsweise geringe Empfind-
lichkeit gegenliber Anderungen der Ionenquellenpotentiale ge-
wdhrleistet, was eine Grundvoraussetzung flir eine hohe Stand-

zeit der Ionenquelle darstellt. Dieser Vorteil kommt insbe-



sondere bei Isctopenanalysen an Substanzen zum Tragen, die, wie
z. B. Uranhexafluorid, Ablagerungen in der Ionenqgquelle bilden.
zZum anderen ist die Anwendbarkeit des Verfahrens der Ziehspan-
nungsvariation nicht an das Vorhandensein eines Hilfspeaks ge-
bunden, was bekanntlich den Anwendungsbereich der Methode der
Strahlstabilisierung einschrédnkt. Hinsichtlich der erreichbaren
MeBgenauigkeit sind die drei hier angefiihrten MeBmethoden gleich-
wertig, da diese im wesentlichen durch das eigentliche Massen-
spektrometersystem und weniger durch die spezielle Anordnung

zur Verhdltnismessung bestimmt sind.

Im Rahmen eines Interlaboratoriumstests wurde eine grdRere Zahl
von Massenspektrometern zur Uranisotopenanalyse im Langzeit-
test verglichen. Es zeigte sich, daB die hier entwickelte An-
ordnung auch im Langzeitbetrieb zuverldssig arbeitet und die
gleiche MeRBgenauigkeit wie die aufwendigeren MeBanordnungen

aufweist.
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Tabelle I Rechenprogramm

Programm Operationsart Bemerkung
schritt
0 Rechner-Halt Grundzustand "'Stop"
1 Eingabe-QOperation vom Zwischenspeicher fiir
U~235 MeBwert minus Offset
2 Math. Operation Ausfiihrung der Differenz-
bildung
3 Ausgabe-Operation Zwischenspeichern des
Nenners
4 Einlese-Operation vom Zwischenspeicher fiir
U-235 MeBwert minus Offset
5 Math. Operation Ausfiihrung der Differenz-
bildung
6 10 Math. Operation Linksschieben fiir Ausnutzung

11

12

13

Math. Operation

Einlese-0Operation

Math. Operation

Auslese-Operation

Math. Operation

der Rechengenauigkeit
Einlesen des Divisionsbefehls

Einlesen des Nenners aus
Zwischensgpeicher

Ausfihrung der Division

Ubernahme in Ergebnis-
gspeicher und Display

Fertigmeldung
Einnahme des Grundzustandes
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Abb.1.1 Schematische Darstellung eines magnetischen Massenspektrometers mit
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Ziehspannungsverlauf
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Abb.3.3 Signallaufplan fur Mittelwertbildung





