AKCELERATOROWA SPEKTOMETRIA MAS
(AMS)

Metoda AMS powstata w koncu lat 70-tych ubiegtego wieku,
kiedy zaczeto szuka€¢ nowych zastosowan dla uniwersyteckich
akceleratorow.....(Muller, 1977). Metoda AMS pojawita sie jako
alternatywa do pomiarow radiometrycznych niskich stezen

izotopow dtugozyciowych w $rodowisku *c, “Be, %Al *cl,
1)

Mierzac promieniowanie emitowane przez izotop
promieniotwérczy w funkcji czasu, mierzymy jego aktywnosé:

|, =1, [E&Xp(—At)

A = di,
t)

dt

=Ale(-At)=A0,

Przy bardzo matych wartosciach A (izotopy dtugozyciowe)
pomiar A poprzez pomiar promieniowania emitowanego przez
izotop promieniotwoérczy staje sie bardzo trudne, a w niektérych
przypadkach wrecz niemozliwe (wielkosS¢ prébki, tto pomiaru,
czas pomiaru).

Metoda AMS rozwigzuje ten problem poniewaz wielkoscig
mierzong jest | a nie dly/dt.

Warunek: musimy wyseparowac wigzki jonowe odpowiadajgce
izotopom promieniotworczym !!
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UZUPELNIENIE

Datowanie materiatdw Srodowiskowych z wykorzystaniem izotopdow
promieniotwdérczych.

Rozpad jgdrowy ma charakter stochastyczny - stata rozpadu jest
charakterystyczna dla danego izotopu promieniotworczego i jest stata w
czasie!

Zmiana ilosci jader pierwiastka promieniotwérczego w czasie

Ny, =N, " - t =1 In N,
2 N
Narost produktu rozpadu w czasie:
— — —At — 1 N(k)
N(k)—N(o)_N(t)—N(O)I:Ql_e ) I:[D—) t—xln(l'l'N—)
(t)

Zatozenia:

musi by¢ znana stata rozpadu A
- nalezy ocenié¢ poczatkowg zawarto$é izotopu w probce (N,)

- datowany uktad jest systemem zamknietym ze wzgledu na oba
rodzaje nuklidow (macierzysty i pochodny)

- pomiary Ny i N musza by¢ mozliwie precyzyjne i reprezentatywne
dla datowanej probki materiatu



Przyktad

METODA RADIOWEGLOWA (*C)
|zotop promieniotwérczy wegla**C (izotop kosmogeniczny)
Okres potowicznego zaniku:
T2 =In2/A =0.693/A =5730lat - A =0.000121 rok™

Uwaga: ze wzgleddw historycznych przyjmuje sie wartos¢ okresu
potowicznego zaniku rowng

T1/2=5568lat - A =0.000124 rok™

A A
) =-8033In—"
Ao Ao

lle wynosi A, ?

A, =0.29 Bg/gC (100% wegla wspotczesnego)

Problem stato$ci A, w przesziosci
Krzywa kalibracyjna

Zasieg metody: ok. 50 tysiecy lat
Jak wyznaczamy A(t) ?

- poprzez pomiar emitowanego promieniowania 3 (metoda
konwencjonalna

- poprzez bezposrednie zliczanie atoméw **C w probce (metoda
akceleratorowa)
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Licznik Geigera-Mullera uzywany przez Libbego
w pierwszych pomiarach radiowegla

Source: Radiocarbon Dating, Libby, W_.F., Chicago,
Univ. of Chicago Press (1955).
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DATOWANIE CALUNU TURYNSKIEGO

Przyktad:
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Schemat metody AMS:

* Produkcja jonow ujemnych

* Rozdzielanie (selekcja)

* Przyspieszanie

* Przetadowanie jonow (stripping)
* Przyspieszanie

* Rozdzielanie (selekcja)

» Identyfikacja czgstek
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Figure 1. Schematic presentation of the transition from mass spec-
trometry (MS) to accelerator mass spectrometry (AMS). The dramati-
cally increased redundancy in background rejection for AMS systems
leads to more than ¢ million-fold increase in sensitivity for isotope
ratio measurements (1070 — 10 ),
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Fig. 1. Schematic diagram showing apparatus used for AMS. Not all of the
elements shown are used at each installation: in particular the injector
electrostatic (ES) analyzer (46), the velocity selector (32), and the gas-filled
magnet (34) are not used at most laboratories. The positive-ion ES analyzer
is sometimes located immediately after the accelerator. An offset Faraday cup
is sometimes used after the injector magnet to monitor the source output
while the radioisotope is being counted (32). At several installations rapid
mass selection in the injector is accomplished by varying the potential of an
insulated magnet vacuum chamber (45, 53). Offset cups are often utilized
after the first positive-ion magnetic analyzer so that the field in that magnet
does not have to be cycled.

W klasycznej spektrometrii mas, wykrywalnos¢ metody (minimalna masa
badz iloS¢ atomdéw substancji analizowanej) jest silnie ograniczona
poprzez wymaganie wysokiej rozdzielczosci masowej koniecznej do
rozdzielenia izobaréw. Przyktadowo, aby analizowaé *C przy pomocy
klasycznej spektrometrii mas, wymagana bytaby rozdzielczo$¢ rzedu
M/AM = 84000, aby rozdzieli¢ izobary **C — N. Taka rozdzielczo$é
moze by¢ uzyskana w analizatorze sektorowym tylko przy bardzo
waskich szczelinach. Waskie szczeliny prowadzg do spadku jasnosci i
natezenia wigzki.

W spektrometrii AMS wysoka wykrywalno$¢ jest uzyskiwana przez
otwarcie szczelin (wysoka jasnosSC systemu transmisji wigzki) i
wykorzystanie innych sposobOw usuwania atomowych i molekularnych
izobaréw. Typowa rozdzielczos¢ masowa AMS jest na poziomie 200 do
400.
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Tabela 1. Typy analizatoréw stosowane w spektrometrii mas

Typ analizatora Wielkos¢ selekcjonowana
1. Pole magnetyczne M x E/Q?
2. Pole elektrostatyczne (ES) E/Q
3. Filtr predkosci (filtr Wiena) M/E
4. Rezonans cyklotronowy M/Q

Filtr predkosci (filtr Wiena) sktada sie ze skrzyzowanego pola
magnetycznego i elektrostatycznego

Jakiekolwiek dwa z typéw analizatorow wymienionych w tabeli,
ustawione  szeregowo, bedg  selekcjonowaty  czastki
charakteryzujgce sie danym stosunkiem M/Q badz E/Q.

Trudnosci jakie musi rozwigza¢c AMS aby uzyska¢ wymagany
prog detekcji przy stosunkowo niskiej rozdzielczosci masowe:

Rozpraszanie — wplyw jondw ktdére rozpraszajg sie od
powierzchni wewnetrznych i jondw ktore zmieniajg stan
tadunkowy na wskutek oddziatywania z gazem resztkowym w
spektrometrze mogg by¢ zredukowane do dowolnego poziomu
przez zastosowanie wielokrotnych stopni separacji (Tabela 1).

Interferencie _molekularne — gtowny problem klasyczne;
spektrometrii mas. Interferencje molekularne mogg byé
catkowicie usuniete przez przyspieszenie jondw do wysokich
energii. Jezelijony o energiach rzedu MeV zastang

przepuszczone przez cienkg folie bgdz gaz, nastepuje z reguty
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proces wielokrotne] jonizacji oraz dysocjacji molekut. Jezeli
nastepnie zastosowany jest stopien separacji ktory separuje
jony o wyzszym stopniu jonizacji (3 lub wiekszym) przez
analizator przepuszczone zostang tylko jony atomowe.

lzobary — dyskryminacja w odniesieniu do stabilnych
atomowych izobar6w jest najtrudniejszym  problemem
analitycznym techniki AMS. Stosuje sie tutaj wiele sposobow
rownolegle:

(@) oczyszczanie na etapie przygotowanie  prébki
(praktyczny limit na poziomie 10° — 10®).

(b) wykorzystanie detektorow (dE/dx) — w obszarze energii
rzedu MeV szybkoSC strat energii jest funkcjg liczby
atomowej Z.

(c) wykorzystanie gazowych magnesow - fadunek jonu
poruszajgcego si¢ w obszarze pola magnetycznego
wypetnionego gazem fluktuuje wokot wartosci Sredniej
ktéra jest funkcjg Z.

GLOWNE ELEMENTY FUNKCJONALNE AMS

A. Zrodio jondw

Technika akceleracji przy uzyciu akceleratora Van de Graffa
wymaga ujemnych jonéw na wejsciu. Stad w technice AMS
stosuje sie wylgcznie zrédta jondw ujemnych. Jest to
zasadniczo spektrometr jonéw wtérnych (SIMS) ktéry zostat
zoptymalizowany do produkcji wigzek jondw wtérnych o duzym
natezeniu.

12



ZASADA SEPARACJI IZOBAROW Z WYKORZYSTANIEM
MAGNESU GAZOWEGO

L K Fifield
(a)
FOIL
HEAVY IONS | MAGNETIC FIELD
Hgi+ g [ . REGION
(VACUUM)
q
A DETECTOR
o GAS-RETAINING
FOIL
—— MAGNETIC FIELD
HEAVY 10HS { REGION
Si+ =5 (GAS-FILLED)

ABSORBER
PLATE
DETECTOR

Figure 6. Principle of the gas-filled magnet for the separation of isobars. (@) In the absence of
gas, ions with a range of charge states are produced by passage through a foil, and give rise to a
serics of sharp peaks along the focal plane of the magnetic spectrometer which are the same for
the two isobars. (b) In the presence of gas, the isobars follow different average trajectories which
are determined by Z. Fluctuations about the average trajectory produce much wider ‘peaks’ at the
detector, but the separation of the isobars may be sufficient to allow the high-counting rate one to
be intercepted before the detector. (After Paul 1990.)
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Cooling

Optical
system
Alumina insulator

25-kV negative
ion extraction
supply—=—

Focusing and supply

steering lens }E‘-‘.—

Flg. 2. Cesium sputter negative ion sources used
for AMS. (A) Here the primary Cs* beam is
produced in a gun external to the extraction
region and focused onto the sample from the
front. Seven samples can be mounted in the
holder and positioned with an X-Y manipulator.
(B) In a high intensity version (97), a more
intense Cs* beam is formed directly in front of
the sample on a cylindrical ionizer and focused
onto the solid sample. The negative ions are
extracted through the center of the ionizer,

Typowe prady: 1do 10 pA

B. Injektor

Analiza mas wytworzonych jondw ujemnych z rozdzielczoscig
masowg wystarczajgcg do separacji izotopow pierwiastkow
ciezkich jest konieczna przed etapem przyspieszania jondw w
akceleratorze.

C. Akcelerator

Najczesciej stosowany jest akcelerator Van de Graffa typu
Tandem badz Tandetron. Jony ujemne sg przyspieszane do
centralnego obszaru akceleratora ktory jest utrzymywany na
dodatnim potencjale w zakresie miedzy 2 a 10 MV. Tam jony
zostajg pozbawione 2 lub wiecej elektronow (stripping) stajac
sie jonami dodatnimi ktore zostajg jeszcze raz przyspieszone
do wyjscia z akceleratora.

14
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D. Selekcja jondw dodatnich

Ma na celu usunigcie jondw rozproszonych,

fragmentow

molekularnych i niepozgadanych stanéw tadunkowych z wigzki.
Z reguly stosuje sie analizatory magnetyczne i elektrostatyczne

THE SPECTROMETER CONCEPT
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E. System detekciji

Stosuje sie komory jonizacyjne (gazowe) badz krzemowe
detektory barierowe bgdz kombinacje obydwu metod.
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Fig. 3. The gas ionization detcctor used at Rochester, lons enter through a
thin Mylar window into a region filled with isobutane gas ar sufficicnt
pressure to stop the ions under the fourth anode plate (about 50 torr for 80-
MeV chlorine). Tonization clectrons move from the cathode box (—500 V)
up through the Frisch grid (=300 V) and are collected by the split anode
plates (0 V) providing four AE signals. This produces a profile for the energy
loss that is distinctly different for cach element. The ionization chamber,
enclosed by the cathode and capacitively coupled grid, provides a signal

proportional to the total energy.
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Podstawowe charakterystyki metody AMS

3 =

Table 1. Information about radioisotopes measured routinely at natural levels with AMS. Details are given in the references as follows: ""Be (32), MC (95),
Al (93), °Cl (10), '*°I (29). AMS has also been demonstrated for the following radioisotopes: ¥2Si (88, 89), *!Ca (34), *Ni (35), “Fe (41), and the stable
isotopes '0s (3), Pt, Ir (83), B, P, and Sb (52). The background value is the radioisotope ratio obtained for 2 blank: a sample with negligible radioisotope
content that is prepared identically to the unknown sample. Ion-source efficiency is the fraction of atoms in the sample that arc extracted as negative ions and
measured in a Faraday cup at the image of the injector magnet for a sample that is completely consumed. The overall efficiency for a sample completely con-
sumed is the product of the ion-source efficiency, stripper yield, and accelerator efficiency. The run time is the time necessary to count 100 radioisotope events
in the detector for a sample that has an isotope ratio several times the background value. The decay counting interval is the time required to count 100 radio-

active decay events for the same number of atoms placed in a detector that is 100% cfficient.

Radioisotope
IUBC MC ZE:Al JBCI I29[

Half-life (years) 1.6 x 10 5730 7.05 x 10° 3.0 x 10° 1.57 x 107
Stable isotopes *Be 12C.2C 7A »cLel 1271
Stable isobars 18 HIN* Mg+ 3Arx 368 1295
Chemical formt BcO (857 AL O, AgCl Agl
Terminal voltage (MV) 7.3 2 7.5 8 5
Charge state 3 3 7 7 5
Energy (MeV) 24.7 8 60 64 30
Sample size (mg)§ 02 0.25 3 2 2
Background (x107"%) 3 7 1 2 20
Ion source current (pA) 12 7 1.5 8 3
Ion source efficiency 5x 1073 ~0.05 2.5 x 107 ~0.03 =0.01
Stripper yield 0.54 0.42 0.35 0.32 0.10
Accclerator efficiency 0.28 0.71 0.43 0.18 0.23
Overall efficiency 7.5 x 107 1.5 x 1072 38x 107 L7 x107° 23x%10°*
Run time (minutes)|l 10 7 40 30 20
Atoms per samplef| 2% 10° 2% 10° 4% 10° 5 x 10° 208
Decay counting

interval (years) 1100 3 250 86 1130

*These isotopes do not form atomic negative ions,  tAtomic ions are accelerated except in the case of '*Be where the molecular ion BeO™ is accelerated to the terminal (BeO ™ is
roduced more efficiently than Be™). ~ $Negative ions of carbon are formed most efficiently when the sample is in the form of graphite or CO, gas. Several methods (96) have
n developed for converting small carbon samples into forms suitable for the cesium sputter ion source. — §Sample size (for the clement only, not the compound) needed for
<10% precision. Carrier material of the same element, with negligible radioisotope, is added if needed to bring the sample weight up to that given in the table. Sample sizes larger
than those listed are easier to handle and may result in better precision. In some cases a binder such as silver Eowdcr is mixed with the sample but this is not included in the wcigh:
iven.  [ISomewhat more counting time is needed to obrain 10% precision since uncertainties in the background and standard must be included. A modem sample (*C/
C ~ 107"%) can be measured to within 1% in 1 hour (95).  TThe number of atoms of radioisotope in the original sample needed for 10% precision.

Obecnie na $wiecie dziata ok. 30-tu laboratoriow AMS. W
Polsce istnieje od 2002 roku laboratorium AMS na
Uniwersytecie Poznanskim.

www.radiocarbon.pl

Zachecam do odwiedzenia strony!
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