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Tiivistelma

Korkiamaki, Rami

Thorium-232 protoni-indusoidun fission tuottojakauma
Pro gradu -tutkielma

Fysiikan laitos, Jyvéskylan yliopisto, 2024, [92] sivua

Tassé tutkielmassa tutkittiin, kuinka thorium-232 protoni-indusoidun fission fissio-
tuotot vaihtelevat eri alkuaineilla riippuen siité, kuinka fissiotuotteet massaerotellaan
ja milla menetelmalla fissiotuotot méaritetaan. Mittaukset tehtiin gammaspektrosko-
pian, lentoaikamassaerottimen (MR-TOF) ja JYFLTRAP Penningin loukun avulla
massaluvuille A=80, 86, 100, 104, 110, 124 ja 136. Menetelmien antamia suhteellisia
fissiotuottoja vertailtiin massaluvuittain.

Lisdksi MR-TOF':lla méaritettiin suhteelliset riippumattomat isotooppiset fissio-
tuottojakaumat niobiumille, molybdeenille, teknetiumille, ruteniumille, rodiumille ja
palladiumille massaluvuissa A=103-112. Naiden jakaumien arvoja vertailtiin aiemmin
my6s JYFLTRAP:Ila mitattuihin fissiotuottoihin.

Eri menetelmien vélilld ei havaittu olevan suurta vaikutusta suhteellisia fissiotuot-
toja tarkastellessa. Menetelmien viliset erot ovat enimmékseen luotettavuusarvojen
sisélli. Poikkeuksena tahin 3°As ja 3Te, joiden mitatut tuotot niyttiisivit olevan
huomattavasti vahaisempia MR-TOF:lla ja JYFLTRAP:Ila mitatessa. MR-TOF:n ja
JYFLTRAP:n suhteellisten riippumattomien isotooppisten fissiotuottojen vélilla ei

myoskaan havaittu erityisen suuria eroja.

Avainsanat: Fissio, fissiotuottojakauma, MR-TOF






Abstract

Korkiamaki, Rami

Thorium-232 proton induced fission yield distribution

Master’s thesis

Department of Physics, University of Jyvéskyla, 2024, 92| pages.

In this thesis we studied how the fission yields of thorium-232 proton-induced fission
vary with different elements depending on how the fission products are mass separated
and which method is used to determine the fission yields. Measurements were done
using gamma spectroscopy, multi-reflection time-of-flight mass separator (MR-TOF)
and JYFLTRAP Penning’s trap for mass numbers of A=80, 86, 100, 104, 110, 124,
136. The relative fission yields given by the methods were compared within each of
the measured mass number.

Additionally, MR-TOF was used to determine the relative independent isotopic
fission yield distributions for niobium, molybdenum, technetium, ruthenium, rhodium
and palladium for mass numbers A=103-112. These distributions were compared to
previously measured fission yields obtained using JYFLTRAP.

No significant impact was found between the different methods when examining
the relative fission yields. The differences between the methods mostly fall within the
reliability margins. An exception to this are **As and *Te, whose measured yields
appear to be significantly lower when measured with MR-TOF and JYFLTRAP. No
particular large differences were observed between the relative independent isotopic

fission yields of MR-TOF and JYFLTRAP.

Keywords: Fission, fission yield distribution, MR-TOF






Esipuhe

Erittain isot kiitokset ohjaajalleni Heikki Penttildlle tutkielman aiheesta, sadnnol-
lisistd tapaamisista ja tuesta koko prosessin aikana. Osasit vastata kysymyksiini
ennemmin kuin ehdin kysyéa niita, ja selventda asioita, joita en olisi edes osannut
kysyé. Kiitos myos IGISOL tutkimusryhmalle mittauksien tekemisesté, ja erityisesti
Ville Virtaselle ja Andrea Raggiolle avusta datan késittelyn kanssa. Lisdksi lampimét
kiitokset kaikille ldheisilleni ja kavereilleni tuesta opiskeluiden aikana, ilman teitd en
olisi selvinnyt naistd vuosista. Nyt vain avoimin mielin kohti tulevaa, mité vastaan

tuleekaan.
Jyvaskylasséd 9. kesakuuta 2024

Rami Korkiamaki
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1 Johdanto

Fissiotuotteiden jakaumien tunteminen on erittdin tarkeaé fissioprosessin ymmarta-
misen kannalta. Tutkimalla fissiotuottoja saadaan selville, miten fissio tapahtuu ja
kuinka prosessi etenee. Mittausten pohjalta voidaan kehitella malleja, joilla voidaan
kuvata fissioita sellaisille reaktioille, joita ei tunneta kokeellisesti.

Fissiotuottojakaumien tuntemisella on kaytannollistakin merkitysta. Esimerkiksi
ydinreaktorien suunnittelun ja turvallisuuden kannalta on térkedéd tuntea fissiotuot-
tojakauma. Polttoaineen fissioituessa muodostuu paljon erilaisia isotooppeja, joilla
on hyvin eripituisia puoliintumisaikoja. Naiden isotooppien radioaktiivisissa hajoami-
sissa vapautuu paljon haitallista séteilya. Tuntemalla fissioreaktion jakauma voidaan
optimoida reaktorin toimintaa ja vahentaa radioaktiivisen jétteen muodostumista.

On tarkedd myos sateilyn-, padstojen- ja ydinasevalvonnan kannalta tuntea fis-
siotuotteiden jakauma. Tuntemalla jakauma voidaan arvioida aiheutuvan sateilyn
méaaraa ja sen tuottamia terveysriskeja. Taman perusteella voidaan suunnitella tar-
peellisia suojaus- ja jatkotoimenpiteité, jotta sateilysté aiheutuisi mahdollisimman
vahan haittaa ihmisille ja luonnolle. Tutkimalla jakaumaa voidaan myo6s paatella
mista fissiotuotteet ovat periisin. Eri reaktiot muodostavat erilaisia jakaumia, jolloin
voidaan selvittaa, ovatko fissiotuotteet tulleet esimerkiksi reaktorista vai ydinra-
jahdyksesséa, ja miké fissioituva aine on kyseessé. Liséksi jakauman avulla voidaan
selvittaa esimerkiksi, kuinka kauan sitten mahdollinen ydinrajahdys on tapahtunut.

Téssé tutkielmassa tutkitaan thorium-232:n 25 MeV protonilla indusoidun fission
tuottojakaumaa. Kyseinen reaktio valittiin siksi, koska samaa reaktiota on tutkittu
aikaisemmin JYFLTRAP:ia kayttdaen [1]. Aikaisemmissa mittauksissa oli kuitenkin
puutteita, joita haluttiin tdydentda. Kéyttaen samaa reaktiota voidaan myos vertailla
uusia tuloksia vanhempiin.

Mittaukset suoritettiin gammaspektroskopiaa ja lentoaikaerotinta (MR-TOF)
kayttaen. Naiden lisdksi hyodynnetdan aiemmin tehtyjen JYFLTRAP-mittauksien
tuloksia. Eri menetelmilla mitattuja fissiotuottoja voidaan vertailla keskendan, jolloin
saadaan selville, missa maarin kaytetty mittausmenetelmé vaikuttaa eri alkuainei-

den havaittuihin fissiotuottoihin. Tuottomittaukset voidaan tehda useassa paikassa
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IGISOL-laitteiston mittausalueella. Fissiotuotteet erotellaan yha hienostuneemmil-
la menetelmilla massan perusteella. Tyossé pyrittiin selvittdméaan, muuttavatko
lajittelumenetelmét havaittua tuottojakaumaa.

Tutkielman alussa kdydéaan lapi ensin fission teoriaa. Myohemmin teoriaosuu-
dessa kasitelldan fissiotuottoja ja sitda, kuinka niitd voidaan mallintaa, ja kuinka
fissiotuottoja voidaan maarittda kokeellisesti. Téman jalkeen esitelldan mittauksissa
kaytettyja laitteistoja ja niiden toimintaperiaatteita. Lopuksi késitellian mittausda-
tojen analyysimenetelmié ja niistd saatuja tuloksia. Saatuja tuloksia vertaillaan eri

menetelmien valilla ja aikaisemmin mitattuihin tuloksiin.
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2 Teoreettinen tausta

2.1 Fissio

Fissio on ydinreaktio, jossa ydin hajoaa tyypillisesti kahdeksi pienemmaéksi ytimeksi.
On kuitenkin mahdollista, ettd ydin hajoaa useampaan osaan, jolloin puhutaan
ternaarisesta tai kvartaarisesta fissiosta [2]. Néissé tapauksissa muodostuu kahden
keskiraskaan ytimen lisdksi jokin pieni ydin, kuten alfahiukkanen.

Fissiossa muodostuneet ytimet ovat aina viritystilassa [3|. Viritykset voivat pur-
kautua neutroni- tai fotoniemissiolla. Neutroniemissio on mahdollinen, jos virityse-
nergia on neutronin sidosenergiaa suurempi. Télloin se on myos vallitseva reaktio
virityksen purkautumiselle, silld neutroniemissio on huomattavasti fotoniemissiota
nopeampi. Fissiotuotteen saavuttaessa perustilansa, se on useimmiten edelleen ra-
dioaktiivinen, ja beetahajoaa kohti stabiileja ytimia. Fissiossa syntyy suoraan myos
stabiileja ytimid, mutta niiden osuus on hyvin pieni. On my6s mahdollista, etté fis-
sioreaktiossa vapautuvat neutronit aiheuttavat ketjureaktion uusia fissioita. Se, mité
fissioreaktiossa syntyy, riippuu my®os siitd, miten fissioituva ydin on muodostunut.

Fissio voidaan indusoida esimerkiksi neutronin tai protonin avulla, tai se voi
tapahtua spontaanisti. Fission tapahtumiseksi ytimen taytyy ylittda niin sanottu
fissiovalli. Fissiovalli on potentiaalienergiavalli, joka on ytimen muodon funktio. Jo-
kaiseen ytimen muotoon liittyy tietty potentiaalienergia. Perustilassa olevan ytimen
muoto vastaa potentiaalienergian minimia. Fissiossa tapahtuu muodonmuutosten
ketju, joka johtaa ytimen perustilan muodosta fissiofragmenttien muodostumiseen ja
niiden erkanemiseen. Aluksi potentiaalienergia kasvaa, kunnes saavutetaan potentiaa-
lienergian huippu, niin sanottu satulapiste. Satulapisteen jialkeen potentiaalienergia
pienenee, kun muodostuvat fragmentit etaantyvéit toisistaan, kunnes ne irtoavat
toisistaan skissioksi kutsutussa kohdassa. Fissio etenee deformaatioavaruudessa sita
reittia, jolla potentiaalienergian kasvu on pienin, siis eraanlaista potentiaalisolan
pohjaa pitkin. Fissiovalli on potentiaalienergiavalli tatéa reittid pitkin, jota ei kui-
tenkaan ole mahdollista kuvata vain yhdelld deformaatioparametrilla. Spontaanissa

fissiossa ydin hajoaa ilman ulkopuolisten hiukkasten vaikutusta todennéakoisyyteen
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perustuen. Spontaania fissiota voidaan kuvata tunneloitumisena fissiovallin lapi [3].

Spontaani fissio on yleisesti todennakoisempi mitéd raskaammasta ytimesta on kyse.

Hiukkasella indusoidussa fissiossa ammushiukkanen ja kohtioydin sulautuvat yh-
deksi raskaammaksi valiytimeksi, joka fissioituu reaktiossa saamansa viritysenergian

turvin. Viritysenergiaa voidaan kuvata massakeskipistekoordinaatistossa yhtalolla
E =B, + E, — By, (1)

missd By on kohtioytimen sidosenergia, F, on ammuksen energia ja B, on muodos-

tuneen valiytimen sidosenergia. Tassa sidosenergiat ovat negatiivisia.

Fission todennékoisyys riippuu viritysenergian suuruudesta. Mita lahempéana
véliytimen viritysenergia on potentiaalienergiavallin huippua, sitd todennakoisemmin
fissio tapahtuu [3]. Viritysenergian ei tarvitse olla fissiovallin huippua korkeampi, vaan
fissio voi menna loppuun tunneloitumalla. Viritysenergian turvin se on helpompaa
kuin spontaanissa fissiossa.

Joillakin ytimilld, kuten esimerkiksi fissiileilld ytimilld 225U ja 23Pu, fissio tapah-
tuu, vaikka indusoivan hiukkasen liike-energia on oleellisesti nolla. Fissioon tarvittava

viritysenergia saadaan vapautuvasta sidosenergiasta.

Viliytimen muodostumistodennékoisyys riippuu vahvasti ammushiukkasen ener-
giasta. Neutroni-indusoidussa fissiossa matalaenergisen neutronin sieppaustodennéa-
koisyys kasvaa, kun neutronin energia pienenee. Suurienergisen neutronin tai protonin
tapauksessa kdy péinvastoin. Véaliytimen muodostuminen ei kuitenkaan takaa fission
tapahtumista, vaan siihen liittyy omat todennakoisyytensa. Fissio kilpailee neutro-
niemission ja gammaemission kanssa, jolloin viritysenergian suuruus on vaikuttava
tekija sithen, miten véliydin hajoaa [3].

Fissio voidaan kuvata tapahtuvan eri fissiokanavia pitkin [4]. Namé kanavat,
joita sanotaan myos moodeiksi tai Brosan moodeiksi, vastaavat muodostuvia fis-
siofragmenttipareja, joista jotkin ovat todenndkéisempid muodostua kuin muut.
Suosituimpien, eli keskimaaréista todennakoéisemmin muodostuvien, fragmenttien
viereiset fragmentit ovat myos suositumpia. Taméa johtuu siitd, ettd niiden ominai-
suudet ovat samankaltaisia, jolloin ne voidaan niputtaa omiin ryhmiinsa. Néista
ryhmistd, eli kanavista, kdytetaan nimityksia S1 (standard 1), S2 (standard 2), SL
(super-long), SS (super-short) ja SA (super-asymmetric) [5], [6]. S1, S2 ja SA ovat

asymmetrisid moodeja, eli toinen muodostuvista ytimista on isompi. Vastaavasti
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SL ja SS ovat symmetrisia moodeja, eli muodostuvat ytimet ovat samankokoisia.
SL-moodissa ytimien valilla on pitka kaula, kun taas SS-moodissa kaula on lyhyt.
Naméa moodit voidaan erottaa toisistaan kokonaisliike-energian perusteella, joka on
SS-moodissa paljon suurempi kuin SL-moodissa.

Ennen kuin fissioituva ydin halkeaa, ytimen viritysenergia jakautuu fragmenttien
valilld [4]. Fragmenttien saama energia riippuu niiden lampétilasta, joka ytimien
tapauksessa on kdéntden verrannollinen massalukuun [7]. Talléin raskaampi frag-
mentti on kylmempi ja se saa suuremman osan viritysenergiasta. Ytimen halkeamisen,
eli skission, jalkeen fragmenteilla on omat viritysenergiansa. Fragmenttien viritys-
energian kokonaismadra riippuu siitd, miten paljon energiaa fissiossa vapautuu ja
miké osuus energiasta menee fragmenttien kineettiseksi energiaksi. Se, mika ei mene
kineettisiin energioihin, menee fragmenttien viritysenergiaksi. Tamé viritysenergia
purkautuu fragmenteista ensiksi neutroniemissioiden kautta, kunnes viritysenergia on
neutronin sidosenergiaa pienempi, jonka jalkeen purkautuminen tapahtuu gammae-
mission kautta [3]. Ndiden emissioiden jalkeen muodostuneiden ytimien jakaumaa
kutsutaan riippumattomaksi fissiotuotoksi. Useimmat muodostuneet ytimet ovat
viela kuitenkin radioaktiivisia ja beetahajoavat, kunnes lopulta muodostuu stabiili

ydin.

2.2 Fissiotuotot

Fissiotuotot voidaan ilmoittaa usealla eri tavalla. Yleisimmin puhutaan fission riippu-
mattomista ja kumulatiivisista tuotoista [§]. Riippumaton tuotto kertoo sen, kuinka
paljon mitékin tiettyéd isotooppia muodostuu suoraan fissiosta, ennen kuin beetaha-
joaminen alkaa. Kumulatiivinen tuotto puolestaan kertoo sen, kuinka paljon mitakin
isotooppia on muodostunut seké suoraan fissiosta, ettd radioaktiivisten hajoamisten
seurauksena. Kumulatiivisten tuottojen perusteella voidaan selvittaéd riippumaton
tuotto.

Néaiden tuottojen lisaksi voidaan puhua hajoamisketju-, massaluku- ja alkuaine-
tuotoista [8]. Hajoamisketjutuotto on se kumulatiivinen tuotto, miké kertyy hajoa-
misketjussa viimeiselle, stabiilille isotoopille. Massalukutuotto puolestaan saadaan
summaamalla tietyn massaluvun isotooppien riippumattomat tuotot yhteen, jolloin
saadaan selville, kuinka fissiotuotteet jakautuvat massaluvuittain. Hajoamisketju-
ja massalukutuotot ovat ldhes yhtéd suuret, mutta hajoamisketjutuotto voi sisaltaé

useampaa eri massalukua, jos hajoamisketju etenee viiviastyneiden neutroniemissioi-
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den kautta. Alkuainetuotto saadaan summaamalla kaikki saman alkuaineen isotoop-
pien riippumattomat tuotot, jolloin saadaan selville, miten fissiotuotteet jakautuvat

alkuaineittain.

2.3 Fissiotuottojen mallinnus

Fission tuottojakaumia voidaan mallintaa useilla erilaisilla malleilla. Mikroskoop-
pinen ldhestymistapa fissioprosessiin ja fissiotuottojen mallintamiseen on esitetty
esimerkiksi artikkelissa [9]. Téssd "Randrupin mallissa” ytimen muoto on kuvattu
kuudella dimensiottomalla parametrilla. Néista yhden arvo kiinnittyy, kun viiden
muun parametrin arvo tunnetaan, jolloin ytimen muotoa voidaan varioida viisiu-
lotteisessa avaruudessa. Alkuperiisessé artikkelissa [9] tdmé avaruus oli rajoitettu
viisiulotteiseen hilaan, jossa oli 5 315 625 hilapistettd. Téassd mallissa ytimen muo-
toa muuttavat voimat ovat "potentiaalivoima”, joka on systeemin pyrkimys kohti
potentiaalienergian minimia, kitkavoima, joka vastustaa systeemin muutosta, seka
tilastollisesti satunnainen jadannosvoima. Jadnnosvoiman aikajakauman oletetaan
noudattavan Markovin prosessin statistiikkaa. Naill& oletuksilla fissioituvan ytimen
muotoa kuvaa Smoluchowskin liikeyhtalo, joka kuvaa Brownin liiketta, eli mikros-
kooppisten hiukkasten satunnaisliiketta. Ytimen muoto siis muuttuu satunnaisesti,
mutta ei sattumanvaraisesti. Randrupin mallissa ytimen muodon muutos tapahtuu
"satunnaisesti” vierekkaisten tilapisteiden valilla. Satunnaisuutta ohjaa kuitenkin
"potentiaalivoima”, joka on ytimeen muotoon liittyva potentiaalienergian gradientti.
Tama voima kasvaa, kun potentiaalienergiapinta jyrkkenee, ja pyrkii siis ajamaan
systeemia kohti potentiaalienergian minimiéa. Tarkempi kuvaus Randrupin mallis-
ta loytyy viitteista [9], [10] ja ytimen muodon parametrisoinnista viitteesta [11].
Randrupin mallin kaltaisten lahtokohtaisesti mikroskooppisten mallien tarkkuus ei
ole kuitenkaan vield samalla tasolla empiiristen mallien kanssa [4].

Empiiristen mallien esikuvana on Wahlin malli [12], jonka systematiikkaan moni
muu fissiotuottomalli perustuu. Wahlin malli on empiirinen malli, jossa sovitetaan
useita gaussisia funktioita kokeelliseen dataan tuottojakauman muodostamiseksi.
Kyseisessé mallissa gaussisten funktioiden parametrit (leveys, korkeus ja sijainti)
madritetadn fissioituvan ytimen protoniluvun ZF, massaluvun AF ja viritysenergian
PE funktiona kullekin fissioreaktiolle. Sovittamalla kokeelliset parametrit pienimmén
neliGsumman menetelméan avulla voidaan laskea fissiomoodeja vastaavien gaussin

kayrien leveys, korkeus ja sijainti myos sellaisille fissioreaktioille, joita ei kokeellisesti
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Kuva 1. Massalukujakauma 2*°Pu termiselle fissiolle. Kokeellisiin datapisteisiin
sovitettuna seitsemén gaussista funktiota. Kuva lahteesté [12].

tunneta [12]. Kuvassa [1| on esimerkkini ?*Pu termisen fission massalukujakauma.
Kuvassa nakyy kokeelliset datapisteet ja seitsemén sovitettua gaussista funktiota.
Jakaumat ovat komplementaarisia siten, ettd kevyin jakauma on yhta leveé ja korkea
raskaimman jakauman kanssa, ja niiden keskiarvojen summa vastaa fissioituvan
ytimen massalukua. Vastaavasti muilla jakaumilla on omat komplementaariset ja-
kaumat. Keskimmaéinen jakauma on komplementaarinen itsensa kanssa, voidaan siis
kuvitella sen koostuvan kahdesta taysin paallekkaisestd jakaumasta. Jos jokin fissios-
sa muodostunut ydin sijaitsee jakauman kevyelld puolella, sitd vastaava ydin 16ytyy
toisen jakauman raskaalta puolelta. Fissiotuotolle voidaan tehda myos vastaavasti

Z-jakaumat.
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2.4 Fissiotuottojen kokeellinen maarittadminen

Fissiotuottoja voidaan mitata useilla eri menetelmilld. Perinteinen tapa tuottojen sel-
vittdmiselle on tutkia niitd gammaspektroskopian avulla [4]. Tamé& tapahtuu mittaa-
malla fissiotuotteiden beetahajoamista seuraavaa gammasateilya. Beetahajoamisessa
muodostunut tytarydin paatyy diskreeteille viritystiloille, joiden purkautuessa vapau-
tuu aina saman energian omaavia gammafotoneita, jotka voidaan tunnistaa. Lihes
kaikilla beetahajoavilla fissiotuotteilla on omanlaisensa gammafotonien energioiden
ja niitd vastaavien gammapiikkien intensiteettien muodostama spektri. Poikkeuksen
tahédn muodostavat ne isotoopit, joiden beetahajoaminen tapahtuu perustilojen valil-
la. Talloin gammafotoneita ei tietenkadn emittoidu. Gammaspektrien analysoinnista
saadaan selville isotoopin kumulatiivinen tuotto, silla mittauksen aikana isotooppia
tuotetaan seké suoraan fissiosta, ettéd beetahajoamisketjun kautta neutronirikkaam-

mista fissiotuotteista.

Toinen tapa tuottojen selvittdmiseen on tutkia niitd massaspektroskopian avulla.
Klassisessa massaspektroskopiassa fissiotuotteet erotellaan toisistaan massa-varaus
suhteensa perusteella magneettisesti ja/tai sdéhkoisesti. Jotta fissiotuotteita voidaan
tutkia massaspektroskopisesti, taytyy tuotteet ensin ionisoida ja kiihdyttéa jannitteen
avulla. Esimerkkina téllaisesta on menetelma, jolla tutkittiin rubidiumin ja cesiumin
riippumattomia tuottoja 2**U nopeilla neutroneilla indusoidussa fissiossa [13]. Mene-
telméssa kidytettiin suojaamatonta nopeaa reaktoria (Godiva IV), joka koostuu noin
65 kilogrammasta erittiin rikastettua 2*U:a. Alun perin vuonna 1967 rakennettu
reaktori on edelleen kiytossd [14]. Reaktorilla voidaan tuottaa 10! neutronin pur-
kauksia 30 mikrosekunnin vélein. Nailld neutroneilla indusoitiin fissio kohtiossa, jossa
oli noin 300 milligrammaa erittiin puhdasta 23¥U:a. Fissiotuotteet ionisoitiin kuumal-
la pinnalla ja kiihdytettiin jannitteen avulla kohti itsefokusoivaa dipolimagneettia,
joka erotteli ionit massoittain. Fissiotuotteet kerattiin levylle, joka leikattiin osiin
eri massaisten tuotteiden véleista. Naista levyjen osista mitattiin beetahajoamisten

aktiivisuutta usean paivan ajan isotooppien suhteellisten tuottojen selvittamiseksi.

Luvussa |3 kaydaan tarkemmin lépi, miten fissiotuottoja voidaan mitata massas-

pektroskopian avulla IGISOL:n tapauksessa.

Erikoisempia tapauksia massaspektroskopiasta ovat suoran kinematiikan menetel-
mat [4], joissa fissiotuotteita ei erikseen ionisoida ja kiihdyteté, vaan niiden varaukset

ja liike-energiat méaraytyvat taysin fissioreaktiosta. Fissiossa vapautuu energiaa si-
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dosenergian muutoksen verran. Tésta energiasta suurin osa menee fissiofragmenttien
litkke-energiaksi. Litkemaérdan sdilyminen maarda sen, miten liike-energia jakautuu
fragmenttien valilla. Symmetrisessa fissiossa fragmentit saavat yhta paljon energiaa,
kun taas epasymmetrisessa fissiossa kevyen fragmentin energia Fj on massojen suh-
teessa suurempi kuin raskaan fragmentin energia F,. Energioiden suhdetta kuvaa
yhtélo

E,=—F,, (2)

m

missd M on raskaan ja m kevyen fragmentin massa. Vaikka kaikkien eroteltavien
fragmenttien liike-energia ei ole sama, kuten IGISOL:1la (luku tai Godiva [V:1la
tehdyssa kokeessa [13], se muuttuu tasaisesti fragmentin massan funktiona niin, etta
fissiorekyylit voidaan magneettisesti erotella toisistaan.

Erés laite, joka kédyttda suoraa kinematiikkaa fissiotuottojen selvittamiseen on Gre-
noblessa Institut Laue-Langevin (ILL) tutkimusreaktorilla sijaitseva LOHENGRIN
(kuvassa [2]) spektrometri [15]. Spektrometrin kohtio sijaitsee reaktorin sisélla ja ulos
lentéavét tuotteet lajitellaan magneettisen ja sdhkoisen deflektorin avulla. Kohtio on
erittdin ohut, jolloin reaktion kinematiikka maéraé fissiotuotteiden liike-energian,
eikd se, miten syvalla kohtiossa fissio tapahtuu. Fissiotuotteiden suuntajakauma
termisessa fissiossa on isotrooppinen. Tiukalla kollimoinnilla (avaruuskulma kohtiosta
dipolimagneetin suuntaan péiseville fissiotuotteille on pienempi kuin 3,2 x 1075 sr
[16]) dipolimagneetille saapuvien fissiotuotteiden suihku saadaan riittavin yhden-
suuntaiseksi. Dipolimagneetti lajittelee suihkun liikemaara-varaussuhteen perusteella.

Liikemaédra riippuu ldhinna fissiotuotteen massasta, joten magneettinen erottelu
m_
q

energia-varaussuhteen perusteella. Koska kaikilla fissiotuotteilla on likimain saman-

perustuu “-suhteeseen. Dipolimagneetin jalkeen suihku lajitellaan sahkodipolilla
lainen energia, talla valitaan eri %—suhteesta tietyn varaustilan ionit ja samalla
kiinnittyy lapi paasevien ionien massa m. Lopulta suihku keskitetadn fokusoivan
dipolimagneetin avulla ja fissiotuotteiden protoniluku voidaan tunnistaa ionisaa-
tiokammion avulla. Laitteen vahvuus on sen kyky mitata lyhytikaisia isotooppeja
lyhyen lentomatkan ansiosta. Toisaalta mittaukset taytyy tehdé useilla eri asetuksilla,
silld fissiotuotteet saavat jakauman eri varaustiloja, jolloin isotooppien massa-varaus
suhteet vaihtelevat. Talloin eri mittausten jakaumat taytyy summata yhteen. Lait-
teiston rajoitusten vuoksi riippumattomat tuottomittaukset voidaan toteuttaa vain
kevyille tuotteille [4].

VERDI (VElocity foR Direct particle Identification) 18] ja FALSTAFF (Four
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Kuva 2. LOHENGRIN laitteiston kuva. Kuva ldhteesta [17].

Arm cLover for the Study of Actinide Fission Fragment) |19] ovat myds erdénlaisia
suoran kinematiikan spektrometrejéa. Kummallakin mitataan vastakkaisiin suuntiin

lentéavien fissiofragmenttien lentoaika ja kineettinen energia yhtaaikaisesti.

VERDI-spektrometrissé fragmentit lentavéit kohtion ldhella olevan ohuen kalvon
lapi. Fragmentti menettad tassa kineettista energiaansa ja kalvo emittoi elektroneja,
jotka kiihdytetdén ja ohjataan mikrokanavalevylle (microchannel plate, MCP). Kal-
volta saatava elektronipulssi toimii lentoaikamittauksen aloituspisteena. Fragmentti
jatkaa matkaansa pii-ilmaisinryhmalle, joka toimii lentoaikamittauksen loppupisteena

ja mittaa fragmentin kineettisen energian. 18]

FALSTAFF-spektrometrissa fragmentit lentédvat kahden kalvon lépi, jotka toi-
mivat alku- ja loppupisteina lentoaikamittauksille, emittoituvat elektronit ohjataan
MWPC-ilmaisimille (multi-wire proportional chamber). Kalvojen jélkeen fragmentti
pysaytetadn ionisaatiokammioon, jolla saadaan selville fragmentin kineettisen ener-
gian suuruus. Lentoaikojen perusteella saadaan selville fragmenttien nopeudet, joiden
avulla voidaan selvittda fragmenttien massat ennen neutronien emissiota, olettaen
nopeuksien pysyvan muuttumattomana neutroniemissiossa. Kineettisen energian
ja nopeuden avulla puolestaan saadaan selville fragmenttien massat neutronien
emittoitumisen jalkeen. Nailla tiedoilla on mahdollista selvittaéd myods neutronimul-
tiplisiteetti (neutron multiplicity) massan funktiona, jolloin saadaan tietoa energian

jakautumisesta fragmenttien vélilla skissiossa. [19]

Fissiotuottoja voidaan mitata myos kédanteisen kinematiikan avulla. Kadnteisessa



21

kinematiikassa [20] raskas ydin toimii ammusytimené, jolloin fissioituva ydin saa
suuren kineettisen energian, joka sailymislakien nojalla paatyy fissiofragmenttien
kineettiseksi energiaksi. Tdmén avulla erittdin lyhytikaisten ytimien fissioreaktioiden
tutkiminen helpottuu, kun muodostuneet fissiofragmentit ja emittoituvat neutronit
lentévit suihkun suuntaisesti. Kédanteisen kinematiikan menetelmié ei kasitella tdman

tarkemmin tassa tutkielmassa.
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3 Kokeelliset menetelméat ja aineisto

3.1 IGISOL

"Isotope-separator on-line” (ISOL) massaerotinlaitteistojen tarkoitus on lajitella
ydinreaktioissa syntyvéit isotoopit toisistaan massan perusteella. Tyypillisesti tdma
tapahtuu magneettisella separoinnilla magneettiseen Lorentzin voimaan perustuen,

jota voidaan kuvata yhtalolla

F = qv x B, (3)
missd ¢ on ionin varaus, ¢ on ionin nopeus ja B on magneettikentdn magneettivuon
tiheys. Kun kyseesséd on homogeeninen magneettikentté, joka on kohtisuorassa ioni-
suihkun etenemissuuntaa vastaan, ioni kulkee ympyréarataa, jonka keskihakuvoima

Lorentzin voima on. Télloin voidaan kirjoittaa yhtalo
F,=quB = ——, (4)

missa [, on keskihakuvoima, m on ionin massa ja p on ympyriaradan side. Téasta

seuraa, etta

mv2 muv

p= B = 4B (5)
Jos kaikilla ioneilla on sama varaus ja nopeus, ratasdde p on suoraan verrannolli-
nen ionin massaan. Useimmiten ionit kiihdytetadn samalla jannitteella U, jolloin
niiden energia on varauksen mukaan Ugq. Kiihdytysjannite on niin pieni, kymmenia
kilovoltteja, ettd ionien liike-energia voidaan kuvata klassisesti yhtélolla
Ly

Ug = gmu*, (6)

josta saadaan nopeudelle

o= ﬂ@ (7)
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Talloin yhtalo [5] voidaan kirjoittaa muotoon

o= ﬁ@_[] 8

Tésta nahdaén, etta ratasade on verrannollinen massan neliojuureen. Jos ioneilla voi

olla eri varaustiloja taytyy tarkastella suhdetta %.

Koska magneettinen separointi vaatii varauksen, analysoitavien reaktiotuotteiden
taytyy olla talloin ioneja. Ionisaatio voi tapahtua esimerkiksi kuumalla pinnalla
[21]. Isotooppien ionisointitehokkuus riippuu niiden kemiallisista ominaisuuksista, ja

joidenkin alkuaineiden ionisoiminen on hankalaa.

Ioniohjainmassaerotin (Ion-guide isotope-separator on-line, IGISOL) [22] on Jyvis-
kylan yliopiston kiihdytinlaboratoriossa sijaitseva ISOL-laite, jolla tutkitaan eksoot-
tisia radioaktiivisia isotooppeja massa-, laser- ja hajoamisspektroskopiaa kayttaen.
IGISOL-laitteisto on esitetty kuvassa [3] Hiukkaskiihdyttimeltd tuleva ionisuihku
torméytetadn IGISOL-laitteiston kohtiokammiossa olevaan ohueeseen kohtioon [23].
Suihkun ammusytimen ja kohtion kohtioytimen vélilla tapahtuu ydinreaktio, jossa
syntyva reaktiotuote on tyypillisesti ionisoitunut korkeaan varaukseen. Reaktiotuote
lentaa ulos kohtiosta ennen kuin se ehtii neutraloitua. Kohtion ulkopuolella tuote

pysahtyy jalokaasuun, jossa se ei pysty neutraloitumaan.

Tavallisesti IGISOL-massaerottimella kéytetyt ydinreaktiot ovat kevyilld ammuk-
silla (protoni, deuteroni, *He tai alfahiukkanen) indusoidut fuusio- ja fissioreaktiot.
Fuusioreaktion tapauksessa reaktiotuote lentdéd ulos kohtiosta ammushiukkasen liike-
maaran voimin. Rekyyli-ionin nopeus on varsin pieni, jolloin tuotteen pysayttamiseen
tarvitaan vain ohut kerros pienipaineista kaasua. Fissioreaktiossa itsessaan vapau-
tuu paljon suurempi méaara energiaa, kuin mité indusoivan ammuksen liike-energia
on. Lisédksi fissiossa syntyvat fragmentit lahtevit vastakkaisiin suuntiin, jotka ovat
ldhes riippumattomia indusoivan ammuksen kulkusuunnasta. Néiden fragmenttien
liikeméaarat kompensoivat toisensa, joten niiden liikeméaarien itseisarvot ja taten
myo0s liike-energiat ovat niin suuret kuin reaktiossa vapautuva energia sallii. Fuusio-
reaktiossa kohtion ei tarvitse olla kovin paksu, silld reaktiotuotteet paasevat pois
kohtiosta ulkopuolella olevaan kaasuun vain ohuesta pintakerroksesta. Kohtion pak-
suudesta ei toisaalta ole muuta haittaa, kuin se, ettd kohtioon kertyy tarpeettoman
paljon hyodyntamiskelvottomia reaktiotuotteita. Fissiokohtion puolestaan taytyy olla

riittavan paksu, ettd edes jotkin fissiotuotteet hidastuisivat jo kohtiossa tarpeeksi
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pyséhtyédkseen kohtion ulkopuolella olevaan pysaytyskaasuun. Tarpeettoman paksuun
fissiokohtioon patee sama, kuin turhan paksuun fuusiokohtioonkin. Téassé tyossa
kiytettiin 232Th, eli luonnonthoriumkohtiota, jonka fissio indusoitiin kiyttden 25
MeV protoneita.

IGISOL:ssa reaktiotuotteiden pysédyttamiseen kaytetddn heliumkaasua, silld 14
ionit eivat pysty irrottamaan elektroneja heliumatomeilta, joten reaktiotuotteen neut-
raloituminen on hidasta. Heliumkaasussa reaktiotuotteet menettévat liike-energiansa
tormaéillessaén heliumkaasun atomeihin ja tuotteiden varaus laskee nopeasti, suurim-
maksi osaksi 14 varaustilalle. Muodostuneet ionit poistuvat pysédytystilavuudesta
heliumkaasun virtauksen mukana voimakkaasti pumpattuun tilavuuteen halkaisijal-
taan noin 1 mm suuruisen suuttimen ldpi. Pumpatussa tilavuudessa neutraali kaasu
hajaantuu ja se pumpataan pois. lonit fokusoidaan sekstupoli-ioniohjaimen (SPIG)
[24] noin 3 MHz taajuisen sahkokentéan avulla ohjaimen keskelle. Keskitetyt ionit
kuljetetaan tasajénnitteelld noin 10 mm ldpimittaisen aukon lipi parempaan (< 1074
mbar) tyhjioon, jossa ionit kithdytetdén 30 kV kithdytysjénnitteelld ionisuihkuksi ja

ohjataan kohti dipolimagneettia.

Kuva 3. IGISOL laitteiston yleiskuva. (1) hiukkaskiihdyttimelta tuleva linja,
(2) kohtiokammio, (3) dipolimagneetti, (4) hajoamisspektroskopialinja, (5) RFQ
ionikimputin, (6) laserlinja, (7) MR-TOF, (8) Penningin loukut. Muokattu

lahteesta .
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Dipolimagneetti (3) toimii ensimmaéisend massaerottimena kaantaméalld ionien
lilkerataa, jonka kaarevuusséde riippuu ionien varauksesta ja massasta yhtélon |8 mu-
kaisesti. Ioniohjaimen toimintaperiaatteen ansiosta yleisin varaustila on 14. Joillakin
alkuaineilla on myo6s 24 varaustilan ioneja, mutta niillikin useimmiten korkeintaan
muutamia prosentteja kaikista ioneista. Kaytdnnossa siis ionien radan kaarevuus-
sdde dipolimagneetissa on verrannollinen niiden massojen neligjuuriin. IGISOL:n
magneetin massaresoluution R = M/AM suuruusluokka on noin 500, joka riittaa
erottamaan tutkittavan massaluvun isotoopit muiden massalukujen isotoopeista.
AM on massapiikin eli M-massaisten ionien sijaintien jakauman puoliarvoleveys
(FWHM, Full Width Half Maximum) magneetin fokuspisteessd. IGISOL:n dipolimag-
neetin takareuna on muotoiltu siten, ettd magneetti fokusoi saman massaiset ionit
samaan kohtaan tietylla etdisyydellda magneetin takana. Tutkittava massaluku vali-
taan kyseiseen kohtaan sijoitetulla pystysuoralla raolla, jonka leveytta voidaan saataa
0-10 mm valilla. Tutkittavaa massalukua vaihdetaan muuttamalla dipolimagneetin
magneettikentén suuruutta.

Magneetin jalkeen suihku voidaan ohjata hajoamisspektroskopialinjalle (4), tai
antaa suihkun jatkaa matkaa kohti RFQ-ionikimputinta (5) [26], radiotaajuudella
toimivaa sahkoiseen kvadrupoliin (radiofrequency quadrupole) perustuvaa ionijééh-
dytinta ja -kimputinta. RFQ on korkeajannitteessé, jolloin ionit hidastuvat ldhestyes-
sédan sitd ja saapuessaan niiden liike-energia on niin pieni, ettéd ne pysahtyvat noin 1
mbar paineiseen heliumkaasuun. RFQ:n radiotaajuinen kentta keskittéda ionit RFQ:n
akselille ja ne ohjataan pienelle alueelle ldhella RFQ:n loppupééta tasajannitteiden
avulla. Tassé alueessa ioneja jaahdytetaan, eli pidetdan paikoillaan, kunnes niiden
lilke on termisessé tasapainossa ympéroivan heliumkaasun kanssa. RFQ:n ansiosta
ionisuihkun energiajakauman leveys saadaan pienennettya kymmenistéa elektronivol-
teista millielektronivoltteihin. Lisdksi RFQ-ionikimputin nimensd mukaisesti kokoaa
jatkuvan ionisuihkun kimpuiksi. Naméa kimput, joiden energiahajonta on useita ker-
talukuja pienempi kuin alkuperiisen suihkun, voidaan ohjata laserlinjaan (6), tai
kohti tarkempaa massaerotusta kéayttden Multi-Reflection Time-Of-Flight (MR-TOF)

massaerotinta (7) ja/tai Penningin loukkua (8).
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3.2 MR-TOF

Lentoaikamassaerottelu (TOF-MS, Time Of Flight Mass Spectroscopy) on yksin-
kertainen menetelma selvittda hiukkasen massa lentoajan perusteella. Kun saman
varauksen omaavat ionit kithdytetdan tietylla jénnitteelld, eri massaiset ionit paéty-

vat eri nopeuksiin, jolloin niiden lentoajat samalla matkalla ovat erilaiset. Lentoaikaa

d m
- m\/; ®)

missa d on lentomatka, U on kiihdytysjannite, m on massa ja ¢ on varaus. Mene-

kuvaa yhtalo

telméan merkittavana rajoittavana tekijana toimii lentomatka. Lyhyelld matkalla
massaluvun isotoopit eivat saa tarpeeksi suurta eroa lentoajalle, jotta isotoopit voi-
taisiin erottaa toisistaan [27]. Liséksi tutkittavan ionisuihkun epdpuhtaudet voivat
hairité, etenkin jos niitd on enemmaén kuin tutkittavia ioneja. Lentomatkan lyhyyden
tuottamat ongelmat voidaan ratkaista kdyttamalla sama matka useamman kerran,
jolloin lentoaikaa voidaan kasvattaa lihes mielivaltaisesti. Nain toimii heijastelentoai-
kamassaerotin (Multi-Reflection Time Of Flight Mass Spectrometer, MR-TOF-MS,
tavallisesti vain MR-TOF).

MR-TOF-massaerottimen [27] toimintaperiaate perustuu ionien heijastamiseen
kahden sahkostaattisen peilin vélilla. Elektrostaattiset peilit koostuvat rengasmaisista
elektrodeista, joiden jénnitteitd voidaan saataa (kuva [d). Peilit ovat isokoorisia, joka
tarkoittaa sita, ettd ionien kadntyminen takaisin tulosuuntaan kestaéd yhta kauan
kaikilla ioneilla. Sahkokentét ovat konservatiivisia, joten heijastuessaan sahkokentisté
ionien liike-energia ei muutu. Talloin peilien valilla ionin nopeus pysyy vakiona. Ionit
kithdytetédan jannitteellda Uy, massaerottimeen, jolloin ne saavat qUj verran energiaa.

Talloin nopeutta peilien vélilla voidaan kuvata yhtalolla

v = \/ﬁ\/z (10)

MR-TOF:n potentiaalissa ionien lentoaika riippuu ainoastaan massa-varaus suh-
teesta, jolloin niiden kineettisilld energioilla ei ole vélia. lonien sy6ton ja ulosoton
yhteydessa heijastuselektrodien jannitetta pienennetaén hetkellisesti, jotta ionit saa-
daan joko sisédan tai ulos lentoputkesta. Vaihtoehtoinen tapa on muuttaa heijastimien
valissé olevan lentoputken jannitetta. Lentoputki toimii Faradayn héakkiné, joka

suojaa ioneja hajasdhkokenttien aiheuttamilta hairiéiltd. Lentoputken jannitteen
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muuttaminen ei vaikuta putken sisilld lentdvien ionien liikkeeseen. Kun putken
jannitetta pienennetadn riittavésti, putkesta ulos tulevien ionien energia ei riita
elektrostaattisten peilien potentiaalin lapéisyyn. Ionit saadaan téssd tapauksessa
poistettua putkesta nostamalla putken jénnite takaisin, jolloin ionit saavat tarpeeksi
energiaa lapéistakseen peilien potentiaalin. Mittauksen aikana ioneja heijastetaan
edestakaisin lentoputkessa peilien vélilla, kunnes eri massaiset ionit voidaan erottaa
toisistaan niiden lentoaikojen perusteella. MR-TOF massaerotinta voidaan kayttia
sellaisenaan massojen ja tuottojen mittaukseen, tai ei-toivottujen isotooppien pois
suodattamiseen Penningin loukkua varten. Kuvassa [ on IGISOL:ssa sijaitsevan

MR-TOF-massaerottimen kaviokuva.

Kuva 4. JYFL MR-TOF massaerottimen kuva, kohdassa 1 ja 3 ovat elektrodit,
jotka muodostavat energiapotentiaalin. Kohdassa 2 on lentoputki, jossa ionit
lentavit edestakaisin massaerotuksen aikana. Muokattu lihteesta [28].

MR-TOF:n lyhyt mittausaika on erds monista sen eduista. Sen ansiosta voidaan
mitata ja tutkia paljon lyhytikdisempia isotooppeja, kuin monilla muilla tavoilla.
Esimerkiksi Penningin loukulla yhden kimpun mittaussyklin kesto on sekunnin luok-
kaa, kun taas MR-TOF:lla kimpun mittaussykli voi olla joitakin millisekunteja.
Mittaussyklin kesto kasvaa heijastusméardn mukana, mutta niin kasvaa myos massa-
resoluutio, joka on mahdollista saada yhta hyvéaksi kuin Penningin loukulla. Toisaalta,

jos ioneja lennatetadn kauan, eri massaiset ionit voivat paatya eri kierroksille, jolloin
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joidenkin ionien lentoaika mitataan systemaattisesti vaarin. Téllaisessa tilanteessa
on parempi pienentad kierroslukua, jolloin lentomatka lyhenee ja eri massaiset ionit
pysyvéit samalla kierroksella. Toinen MR-TOF:n etu on se, ettd se on ei-skannaava
menetelma, eli samaan aikaan voidaan mitata laajaa aluetta massasta. Talloin samas-
ta isobaarista voidaan mitata useita eri isotooppeja ja mittauksen sisédinen kalibraatio
voidaan suorittaa. Taméa tarkoittaa sitd, ettd tunnistamalla yhden isotoopin ja tie-
tamalla massat, voidaan tarkistaa ja varmistua siitd, mita isotooppeja on havaittu

spektrikohtaisesti.

3.3 Hajoamisspektroskopia

Hajoamisspektroskopiassa tutkitaan radioaktiivisen aineen hajoamisia. Kun radioak-
tiivinen aine hajoaa, se tuottaa sateilya. Tamén séteilyn energia siirtyy ilmaisimen
materiaaliin kokonaan tai osittain, jolloin se havaitaan jossain muodossa, kuten
esimerkiksi valona tai sdhkoisené pulssina.

Useimmiten ytimen hajoaminen tapahtuu alfa- tai beetahajoamisena. Alfa- ja
beetahajoamisia usein seuraa myos gammaséteilyn emissio, kun hajoamisessa muo-
dostuneiden ytimien viritystilat purkautuvat. Emittoituneilla gammafotoneilla on
diskreetit energiat, jotka ovat isotoopille ominaisia. T&ll6in niiden energioiden perus-
teella voidaan tunnistaa, mité isotooppeja hajoamisissa on syntynyt.

Gammaspektroskopiassa tutkitaan naiden fotonien energioiden muodostamia
spektreja. Spektrin muodostamiseksi jokaisen gammafotonin energia pyritaédn mit-
taamaan erikseen. Eri gammailmaisintyyppeja ovat ionisaatio-, tuike- ja puolijoh-
deilmaisimet. [lmaisimilla on monia ominaisuuksia, joiden perusteella voidaan valita
mittauksiin sopiva ilmaisin. Néitd ominaisuuksia ovat ilmaisimen tehokkuus, herk-
kyys, resoluutio, vastefunktio ja vasteaika. Ilmaisimen tehokkuudella tarkoitetaan
sitd, mika osuus gammafotoneista ndhdaén. Tehokkuus riippuu geometriasta, eli
siitd, miten ilmaisin on aseteltu sateilylahteen ldheisyyteen ja millainen ilmaisimen
muoto on. Herkkyys kertoo sen, milla séteilytyypilla ja energialla ilmaisin tuottaa
signaalin. Ilmaisin ei voi olla herkka kaikille sateilytyypeille ja energioille. Resoluu-
tio puolestaan kertoo, miten hyvin ilmaisimen tuottaman spektrin piikit voidaan
erottaa toisistaan. Jos resoluutio on huono, piikit voivat sekoittua keskenaén joko
osittain tai kokonaan, eiké niitd voida valttadméttéd erottaa toisistaan. Vastefunktio
kertoo sen, millaisen spektrin ilmaisin antaa monoenergeettiselle séteilylle, ja vaste-

aika sen, miten nopeasti signaali muodostuu séteilyn saapuessa. On tarkeaé, etté
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monoenergeettisen gammasateilyn spektri on mahdollisimman yksinkertainen. Jos
ndin ei ole, monien erilaisten gammafotonien spektrista voi olla vaikeampaa erottaa
tietty fotoni. Nopea signaalin muodostuminen on myos erittédin térkedé. Jos signaalin
muodostuminen kestdd kauemmin kuin seuraavan fotonin saapuminen, kaksi tai
useampi tapaus yhdistyy yhdeksi signaaliksi vaardaan paikkaan. Eri mittauksissa
ominaisuuksien tarkeysjarjestys vaihtelee. Joskus voidaan tarvita tarkka resoluutio,
mutta sateilyn méara on vahéista, jolloin vasteaika voi olla hitaampi. Vastaavasti

joskus séteily on runsasta, jolloin nopea vasteaika on erittiin tarkea.

Téssé tutkimuksessa kaytettiin germaniumilmaisimia, jotka ovat puolijohdeilmai-
simia. Germaniumilmaisimet muodostuvat tyypillisesti suurikokoisesta germaniumbki-
teesté, jonka vastakkaisille pinnoille on asennettu johde-elektrodit. Puolijohteiden
johtavuusvyo6lla on vain vihan elektroneja ja niiden méaraéd voidaan vihentaa enti-
sestadn jaahdyttamaélla puolijohdetta. Germaniumkiteen elektrodien vilille voidaan
muodostaa tyhjennysalue kytkemallé niiden vélille jannite. Tyhjennysalueessa ei ole
yhtaan vapaasti liikkkuvia elektroneja, jolloin elektrodien valilla ei voi kulkea virtaa.
Gammafotonin vuorovaikuttaessa tyhjennysalueen aineen kanssa energiaa siirtyy
aineeseen. Témaéan energian siirtymisen seurauksena elektroneita nousee germaniu-
min johtavuusvyohon. Samaan aikaan valenssivyohén muodostuu vastaava maéré
elektroniaukkoja, jotka toimivat myos varauksenkuljettajina. Fotonin absorboituessa
ilmaisimeen elektrodien valille syntyy virtapulssi, joka voidaan mitata. Vuorovai-
kutukset, jotka voivat johtaa fotonin absorboitumiseen, ovat valosdhkoinen ilmio,

Comptonin sironta ja parinmuodostus. [29)

Valosahkoisessa ilmitssa fotonin energia siirtyy germaniumatomin elektronille.
Tyypillisesti tdmé on atomin sisakuoren elektroni, joka on tiukasti sidottu atomiin.
Lahes kaikki fotonin energiasta siirtyy elektronille. Osa energiasta kuluu elektronin
irrottamiseen atomista. Haviavan pieni osa energiasta siirtyy germaniumatomin liike-
energiaksi, joka kuitenkin riittaéd tasapainottamaan elektronin saaman liikemaaran.
Nain kaikki fotonin energia voi absorboitua. Emittoitunut elektroni vuorovaikuttaa
germaniumin muiden elektronien kanssa. Vuorovaikutuksissa germaniumatomien
elektroneihin siirtynyt energia on riittdvan suuri nostamaan ne johtavuusvyohon,

jolloin muodostuu ilmaisimen virtapulssin aikaan saavia elektroni-aukko-pareja. [30]

Comptonin sironnassa fotoni vuorovaikuttaa atomin ulkokuorilla olevan 16yhésti
sidotun elektronin kanssa. Osa fotonin energiasta siirtyy elektronille. Koska elektroni

on lahes vapaa, lilkeméaran ja energian taytyy tasapainottua ilman atomin rekyy-
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lid. Sironnassa muodostuukin uusi fotoni, jonka energia riippuu tulevan fotonin ja
sironneen elektronin kulkusuunnista. Kuten valosdhkoisessé ilmitssa, myos compton-
elektroni saa aikaan elektroni-aukko-parien muodostumisen. Comptonin sironnassa
muodostuneen fotonin tdytyy kuitenkin myos vuorovaikuttaa ilmaisimen tyhjen-
nysalueen kanssa, jotta alkuperéisen fotonin koko energia muuttuisi havaittavaksi
virtapulssiksi. [30]

Parinmuodostuksessa fotoni vuorovaikuttaa atomin ytimen ldhettyvilla, voimak-
kaassa siahkokentédssd, muodostaen alkeishiukkasen ja sitd vastaavan antihiukka-
sen. Parinmuodostus vaatii vahintdan 1022 keV energisen fotonin, jotta muodostuu
elektroni-positroni-pari. Fotonin energiasta loput jad muodostuneiden hiukkasten
liikke-energiaksi. Parinmuodostuksen taytyy tapahtua ytimen lédheisyydessa, jolloin
ydin saa sen verran energiaa, etté lilkeméara siilyy. Jotta parinmuodostuksessa ilmai-
simeen absorboituneen fotonin koko energia olisi kaytettévissé elektroni-aukko-parien
muodostumiseen, taytyy parinmuodostuksessa syntyneen positronin annihiloitua
elektronin kanssa, ja annihilaatiofotonien taytyy absorboitua ilmaisimeen téydellises-
ti. [30]

3.4 JYFLTRAP

Fissiotuottoja Penningin loukun avulla mitattaessa loukkua kaytetdan massafiltterina.
Téssé tekniikassa kdytetdan JYFLTRAP:n ensimmaisté, niin sanottua "ykkosloukkua”
tai "puhdistusloukkua”. Tutkittava ionikimppu lahetetddn RFQ-ionikimputtimelta
Penningin loukulle ja vangitaan loukun pituussuunnassa sdhkoiseen potentiaali-
kuoppaan. Ionit jadvat varahtelemaédn edestakaisin kuoppaan samaan tapaan kuin
MR-TOF:n sdhkoisten peilien véliin, mutta vain muutaman millimetrin mittaiselle
alueelle. Loukun radiaalisuunnassa ionien liike méardytyy Penningin loukun 7 teslan
suuruisesta magneettikentastd. Magneettikentdn suunta on loukun pituussuuntaan,
joten radiaalinen liike on kohtisuoraan magneettikenttdan nahden. Ionien liike jakau-
tuu kahteen ympyraliikkeeseen. Naméa ovat magnetroniliike, joka on "iso” ympyraliike
magneettikentélle kohtisuorassa suunnassa, ja syklotroniliike, joka on ympyraliike
magnetroniliikkeelle kohtisuorassa suunnassa. Néita liikkeitd voidaan muokata kor-
keataajuisilla sdhkoisilla virityksilla. Jotkin viritykset vaikuttavat kaikkiin ioneihin
samalla tavalla, toiset viritykset vaikuttavat vain ioneihin, joiden massan ja varauksen
suhde vastaa tiettyéd resonanssitaajuutta. [23]

Ionit massafiltterdiddan siten, etté ensin kaikkien ionien magnetroniliikkeen séddet-
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té kasvatetaan massariippumattomalla virityksellé, sitten ionit keskistetdan massasta
riippuvalla virityksell&d. Vain ne ionit, joiden massa-varaus suhteen resonanssitaajuus
on lahella kaytettya viritystaajuutta, siirtyvit pienemmalle magnetroniradalle. Te-
hokkain keskistys saadaan juuri resonanssitaajuuden kohdalla. Keskityksen jalkeen
potentiaalikuopan takaseiné poistetaan, jolloin ionit padsevéit taas etenemaan. Yk-
kosloukun jalkeen JYFLTRAP:ssa on 1,5 mm ldpimittainen, 50 mm pitkéd kanava,
jonka lapi vain keskistyneet ionit paasevat kulkemaan. Muuttamalla viritystaajuutta
voidaan valita, mitka ionit padsevit kanavan lapi. [23]

Tutkittavan ionisuihkun massaspektri tuotetaan muuttamalla viritystaajuutta,
kunnes koko tutkittava massa-alue on kéyty lapi. Riittavan mittausstatistiikan saavut-
tamiseksi taajuus skannataan useita kertoja. Yhden kimpun analysoimiseen kuluva
aika vaihtelee 200-1000 ms tavoitellusta resoluutiosta riippuen. Yhden massaluvun
skannaamiseen tarvitaan 150-200 taajuuspistettd. Menetelmalld saavutettu FWHM
massaresoluutio R(FWHM) = m on JYFLTRAP:lla parhaimmillaan noin
150000. MR-~TOF-lentoaikaerottimeen verrattuna JYFLTRAP:n massaresoluutio on
siis samaa luokkaa, eikd spektrin piikeissé ole kiusallisia héntia (kuva . Menetelma
on kuitenkin hidas, kun jokainen massapiste mitataan erikseen. Ionien havaitsemi-
seen kaytetyn MCP-ilmaisimen saturoitumisen estdmiseksi ionikimpun koko tulisi
olla alle 20 ionia. Tyypillisessd mittauksessa, jossa massapiikin leveys FWHM on
noin 10 Hz ja mittaus tehdédan 2 Hz valein, yhdella skannauksella piikkiin saadaan
parhaassa tapauksessa noin 100 ionia. Jos massaspektrissa on 150 taajuuspistetta
ja yhden kimpun analyysiin kéytetty aika tyypillinen 350 ms, tietyn isotoopin io-
neja saadaan parhaimmillaan massaspektriin 2 kappaletta sekunnissa. Téssa tyossa
MR-TOF:n toistotaajuus oli 20 ionikimppua sekunnissa. Jos kimpussa havaitaan
edelleen 20 ionia, koko spektriin saadaan 400 ionia sekunnissa. Jos spektrisséd on
viisi samankokoista piikkia, kuhunkin piikkiin kertyy 80 ionia sekunnissa. Kuvassa
verrataan massaluvun A=104 MR-TOF spektrida Penningin loukulla mitattuun.
MR-TOF néyttéaytyy noin 100 kertaa tehokkaampana.
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Kuva 5. MR-TOF (lentoaika, punaisella) ja JYFLTRAP (taajuus, mustalla)
spektrien vertailu massaluvulle A=104. MR-TOF:n spektrida mitattiin 30 mi-
nuuttia ja JYFLTRAP:n noin 2 tuntia. MR-TOF spektrin piikeilld on parempi
resoluutio, mutta niissé esiintyy hantaé, jota JYFLTRAP:n spektreissé ei ole.
Esimerkiksi '*4Tc piikissd on noin 1200 ionia JYFLTRAP:m ja noin 32000 ionia
MR-TOF:n spektrissa.

3.5 Mittaukset

3.5.1 Isobaaristen tuottojen mittaus

On tiedossa, ettd IGISOL:lla lajiteltujen reaktiotuotteiden lapéisy kohtiosta mit-
tausalueelle riippuu reaktiotuotteen alkuaineesta ja sen kemiallisista ominaisuuksista.
Riippumattomia fissiotuottoja maéaritettiaessé tama otetaan huomioon, kuten kuva-
taan luvussa Siksi ei ole edes odotettavissa, etta tietyn massaluvun havaittu
tuottojakauma aina vastaisi sité, miké fissiossa syntyy.

Tassa tyossa haluttiin tutkia, kuinka paljon mitatut fissiotuotot vaihtelevat eri
alkuaineilla sen mukaan, miten fissiotuotteet massaerotellaan ja milla menetelmall&
ne méadritetaan. Mittauspaikat olivat spektroskopialinjan péassa (kuvassa (3| paikka
4), RFQ-ionikimputtimen (5 kuvassa |3) jalkeen ja JYFLTRAP Penningin loukun
(8 kuvassa |3)) jalkeen. Spektroskopialinjassa tuotot mitattiin gammaspektroskopian
avulla, RFQ-ionikimputtimen jidlkeen MR-TOF lentoaikaerottimella, ja viimeisessé
tapauksessa JYFLTRAP:ia kiytettiin tuottojen mittaamiseen. Gamma- ja MR-TOF-
mittaukset tehtiin maaliskuussa 2023. JYFLTRAP:n massaspektrit otettiin vuosina
2010-2014 tehdyista mittauksista ,.

Alustava tyooletus oli, ettd merkittdvimmaét isotooppien héviot tapahtuisivat
kaasutéytteisissa loukuissa (RFQ ja JYFLTRAP). Héviot aiheutuvat ionien neutraloi-

tumisesta, jolloin niitéd ei endéd voida ohjailla sahkokentilla, ja kemiallisista reaktioista
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kaasun epapuhtauksien kanssa, esimerkiksi oksidien muodostumisesta. Havididen odo-
tettiin olevan sitd suurempia, mitd kauemman fissiotuotteita pidettéisiin loukuissa.

Talloin myos erot alkuaineiden vélilla korostuisivat.

Tyossd mitattiin massaluvut A=80, 86, 100, 104, 110, 124 ja 136. Massaluvut oli
valittu siten, ettd ne kattoivat mahdollisimman monta alkuainetta. Lisdksi mihink&an
naista ei kuulu pitkaikaisia isotooppeja. Talloin mittaus yksinkertaistuu, koska
kaikki tuotetut isotoopit ja niiden hajoamistuotteet ehtivat hajota mittausten aikana.
Niiden kumulatiiviset tuotot saadaan gammaspektreista ilman mittaussykliin liittyvia
korjauksia. Téma oli onnekas valinta myos siksi, ettéd juuri ennen mittausta osoittautui,
ettei IGISOL:n gammamittauksissa tavallisesti kdytetty nauhakuljetin, jolla siirretdéan

pitkédikainen aktiivisuus pois ilmaisimen edesté, ollut toimintakunnossa.

Spektroskopialinjan paassa tehty gammamittaus toimi vertailun perustasona. Eri
isotooppien fissiotuotot méaritettiin hyvin kompaktissa geometriassa mitatuista gam-
maspektreista. IGISOL:n dipolimagneetilla massaseparoitu ionisuihku implantoitiin
linjan péaassa alumiinifolioon. Folion taakse, suihkulinjan tyhjion sisélle, oli sijoitet-
tu 500 pm paksu 300 mm? PIPS-ilmaisin, jota kiytettiin beetojen havaitsemiseen.
Tyhjioputken ohuen, alumiinisen paadyn taakse mahdollisimman lahelle suihkun
implantointikohdasta oli sijoitettu 20 mm paksu planaarinen germaniumilmaisin
(Canberra BE2020) ja putken sivuseinin taakse koaksiaalinen 70 % germaniumilmai-
sin (Canberra GC7020).

Samojen massalukujen fissiotuotteiden jakauma mitattiin RFQ-ionikimputtimen
jalkeen MR-TOF lentoaikaerottimella. [hanteellista olisi ollut suorittaa myos tdma
mittaus gammaspektroskopialla, etteivat mittaustavan erot vaikuttaisi tulokseen. Toi-
saalta oli tarkeda vertailla gammaspektroskopisia tuloksia myos MR-TOF-mittauksiin,

ja kaikkea ei ollut mahdollista testata kaytettavissa olevan mittausajan puitteissa.

MR-TOF menetelmalld saatuun isotooppijakaumaan tehtiin radioaktiivisen ha-
joamisen korjaus. Gammaspektrit mitattiin vain pienelld viipeellé fissiotuotteiden
muodostumisen jalkeen. Isotoopin keskimaérainen viipyma ioniohjaimessa on kym-
menid millisekunteja [32] ja lentoaika spektroskopialinjan paédhan 500 ps. MR-TOF-
mittauksessa fissiotuotteita kerattiin tdméan lisdksi RFQ:ssa kimpuksi 50 ms ajan,
minka jalkeen lentoaika MR-TOF lépi oli noin 35 ms. Téana aikana fissiotuotteiden
radioaktiivinen hajoaminen vihensi kaikkein lyhytikaisimpien isotooppien suhteel-
lista osuutta. Korjaus tehtiin, ettei radioaktiivisesta hajoamisesta johtuvia havioita

tulkittaisi alkuaineen kemiallisista ominaisuuksista johtuvaksi. Useimmille fissiotuot-



35

teille korjaus oli merkitykseton, mutta jo sekunnin puoliintumisajalle korjaus on yli 4
%. Analysoituja JYFLTRAP:n ykkosloukun massaspektreja mitatessa fissiotuotteita
oli kerdtty RFQ-ionikimputtimeen 200-450 ms ajan ja ykkosloukun syklin pituus
vaihteli 400-500 ms valilld. On siis ilmeista, ettd JYFLTRAP- mittauksille on tehtava
vastaava hajoamiskorjaus kuin MR-TOF-datallekin.
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Taulukko 1. Mittaukset, joilla tutkittiin fissiotuottojen massaerottelun ja mit-
tausmenetelméan vaikutusta havaittujen tuottojen alkuainejakaumaan. Lihavoi-
dulla merkityt ovat alkuaineiden stabiileja isotooppeja, joita tuotetaan fissios-
sa, mutta joita ionisoidaan myos esimerkiksi pysédytyskaasun epdpuhtauksista.
Massalukujen A=104 ja A=110 samoja MR-TOF-mittauksia kdytettiin myos
riippumattomien isotooppituottojen maérittdmiseen (3.5.2)).

Menetelmda Massaluku Mittauaika (min) Alkuaineet
MR-TOF 80 36 Ga, Ge, As, Se
MR-TOF 86 16 As, Se, Br, Kr
MR-TOF 100 59 Sr, Y, Zr, Nb, Mo
MR-TOF 104 61 Zr, Nb, Mo, Tc, Ru
MR-TOF 110 90 Mo, Tec, Ru, Rh, Pd
Gamma 80 75 Ge, Ga, As
Gamma 86 46 As, Se, Br
Gamma 100 44 Sr, Y, Zr, Nb
Gamma 104 235 Nb, Mo, Tc
Gamma 110 48 Te, Ru, Rh
Gamma 124 37 Ag, Cd, In
Gamma 136 58 Te, 1
JYFLTRAP mittaukset 2010-2014
Mittaussyklin kesto (ms)
menetelma  massaluku RFQ + loukku alkuaineet
TRAP 80 431 + 431 Ge, As, Se
250 + 450 Ge, As, Se
TRAP 86 331 + 431 Se, Br
381 + 431 Br, Kr
TRAP 100 381 + 431 Y, Zr, Nb
381 + 431 Zr, Nb
TRAP 104 200 + 500 Zr, Nb, Mo, Tc, Ru
TRAP 110 431 4 431 Te, Ru, Rh
TRAP 124 200 + 500 Cd, In, Sb+Sn
250 + 450 Cd, In, Sb+Sn
TRAP 136 250 + 450 Te, I, Xe+Cs, Ba
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3.5.2 Riippumattomat isotooppiset tuottomittaukset

Toinen tyon tavoite oli tutkia, kuinka MR-TOF-menetelméalléd maéritetyt fissiotuotot
vertautuvat Penningin loukun avulla méaritettyihin, seka taydentaa aikaisempaa
Penningin loukulla tehtyihin mittauksiin jaaneita aukkoja. Tasséd mittauksessa maé-
ritettiin riippumattomat, suhteelliset isotooppiset fissiotuotot molybdeenille, tekne-
tiumille ja ruteniumille, ja osittaiset isotooppiset fissiotuotot niobiumille, rodiumille
ja palladiumille. Fissiotuottojen riippumattomuus tarkoittaa, etta se kertoo maarén,
joka isotooppia tuotetaan suoraan fissiossa. Isotooppisuus tarkoittaa, etté tarkastel-
tavana on tietyn alkuaineen isotooppien fissiotuotto. Tuotot ovat suhteellisia, koska
ne saadaan vertaamalla fissiotuottoja toisiinsa, ilman absoluuttista normitusta.

Ioniohjainmenetelméan tehokkuus riippuu alkuaineesta, joten eri alkuaineiden
isotooppien tuottojen suhde sisaltaa fissiotuottojen suhteen lisaksi tehokkuuksien
suhteen. Saman alkuaineen isotoopeille tehokkuuksien suhteen on perusteltua uskoa
olevan yksi. Mikali fissiotuottojen massajakauma tunnetaan toisesta mittauksesta,
voidaan absoluuttiset fissiotuotot médarittad tdman avulla, kuten esimerkiksi viitteessa
[33] on tehty.

Tuottomittaus on vertailumittaus, joka suoritettiin seuraavalla tavalla. MR-TOF
lentoaikaerottimen massaspektreistd tunnistetaan massapiikit ja maéritetdan massa-
piikin intensiteetti, eli sen muodostavien lentoaikahavaintojen lukuméara. Tutkitta-
van isotoopin massapiikin intensiteettia verrataan referenssi-isotoopin massapiikkiin.
Mittaus toistetaan, kunnes alkuaineen fissiotuoton isotooppijakauma on mitattu.

Mittaus toteutettiin siten, ettd ensin mitattiin referenssimassaksi valitun mas-
saluvun lentoaikaspektri. Sen jalkeen mitattiin tutkittavan massaluvun spektri, ja
uudelleen referenssimassan spektri. Nain ndhdaén, onko IGISOL-laitteiston, RFQ-
ionikimputtimen ja MR-TOF:n lapaisyssa tapahtunut muutoksia, tai onko esimerkiksi
fission indusoimiseen kéaytetyn protonisuihkun intensiteetti pysynyt vakaana. Kaytta-
malld mahdollisimman pitkéalle samaa referenssimassaa naitd muutoksia on helpompi
seurata. Toisen referenssimassan mittaamisen jéilkeen mitattiin tutkittavan massalu-
vun spektri uudelleen, ennen siirtymista seuraavaan massalukuun. Jokainen massalu-
ku mitattiin siis kaksi kertaa, ja referenssimassa aina jokaisen mittauksen vélissa.
Samaa referenssimassaa ei voi kayttad loputtomiin, koska isobaarin muodostavien
alkuaineiden jakauma muuttuu hiljalleen. Téassa tyossa kaytettiin kahta referenssi-
massaa, A=105 ja A=109. Massaluku A=108 mitattiin kumpaakin referenssimassaa

vasten, jotta isotooppijakauman reunat saatiin liitettya toisiinsa.
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Ionisuihku ei pysynyt jostain syystd vakaana. Referenssimittauksen jéalkeen pala-
tessa tutkittavaan massalukuun havaittujen ionien maara muuttui, vaikka tutkittavan
massaluvun molemmissa mittauksissa kiytettiin samoja asetuksia. Suurimmaksi osak-
si mittausten aikana suihku oli vakaa, ilman suurempia muutoksia. Poikkeuksena
tdhan on massaluvun A=103 toinen mittaus, jonka aikana suihkun teho laski sel-
vasti. Massalukujen A=106 ensimméisen, A=107 ensimmaisen mittauksen jilkeisen
referenssin ja A=110 ensimmaéisen mittauksen aikana suihkun teho puolestaan kasvoi
selvésti. Myos A=110 toisen ja kolmannen mittauksen aikana on havaittavissa loivaa
nousua. Referenssimittauksia tarkastellessa ionisuihkulla on huomattavissa laskeva
trendi massalukujen A=103 ja A=106 mittausten valilld ja massaluvun A=108 eri
mittausten valilld. Nouseva trendi puolestaan oli havaittavissa massalukujen A=106
ja A=108 mittausten ja massalukujen A=110 ja A=112 mittausten vélilla. Massa-
luvun A=110 ensimméistd mittausta ennemmin téaytettiin kylméloukku, joka on

mahdollisesti syypéad ionien méardn nousuun sen jélkeen.

Taulukko 2. Riippumattomien isotooppisten fissiotuottojen mittauksessa kéyte-
tyt spektrit.

Menetelmé Massaluku/referenssi  Mittausaika (min) Alkuaineet
MR-TOF 103 (105) 84 Nb, Mo, Te, Ru
MR-TOF 104 (105) 110 Nb, Mo, Te, Ru
MR-TOF 106 (105) 86 Nb, Mo, Te, Ru
MR-TOF 107 (105) 91 Nb, Mo, Tc, Ru
MR-TOF 108 (105) 86 Mo, Te, Ru, Rh
(109)
(109)
(109)
(109)

MR-TOF 108 83 Mo, Te, Ru, Rh, Pd
MR-TOF 110 121 Mo, Tc, Ru, Rh, Pd
MR-TOF 111 80 Te, Ru, Rh, Pd
MR-TOF 112 80 Te, Ru, Rh, Pd
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4 Analyysi

4.1 MR-TOF-spektrien analyysi

Tyon tavoite oli maarittaa erdiden fissiotuotteiden tuotto 25 MeV protonilla indusoi-
dussa 2%2Th fissiossa. Tutkittavat isotoopit oli valittu ensinnéikin siten, ettd tuloksia
voitaisiin systemaattisesti vertailla aikaisempaan, Penningin loukulla tehtyyn tuot-
tomittaukseen [1]. Toiseksi, tutkituilla tuotoilla on tarkoitus tdydentad Penningin
loukulla tehtyja mittauksia. Téta varten MR-TOF:lla mitatuista lentoaikaspekt-
reista oli tunnistettava fissiotuotteet ja méaaritettavi kutakin isotooppia vastaavan
massapiikin intensiteetti eli havaittujen isotooppien lukumaéra.

MR-TOF lentoaikadata talletettiin mittausten aikana levylle bindarimuotoisena.
Bindarimuotoiseen dataan on talletettu jokaisen RFQ-kimputtimesta MR-TOF:iin
syotetyn ionikimpun universaali lahtoaika ja jokaisen ilmaisimella havaitun ionin
saapumisaika. Jokaisen ionin havaitsemishetki, paiva ja kellonaika ovat tiedossa.
Bindaridatasta lajitellaan analyysid varten ascii-muotoinen lentoaikaspektri, jon-
ka ensimmaisessd sarakkeessa on lentoaika 1 ns tarkkuudella ja toisessa niiden
ionien lukumaara, joilla on ollut tama sama lentoaika. Bindaridatan kellonaikojen
universaalius mahdollistaa myos mittaushistorian tarkastelun. Kuvassa [6] on esimerk-
ki massaluvun A=108 ensimmaéisen mittauksen suihkun stabiilisuudesta, mustalla
katkoviivalla merkitty suihkun keskiarvo ja punaisella datasta laskettu keskihajonta.

Kuvassa [7] on massaluvun A=105 spektri esimerkkiné, miltd lentoaikaspektri
nayttaa tapauksessa, jossa piikit ovat selvasti erillaan. Isotooppien lentoaikapiikit
muistuttavat muodoltaan pitkélti gaussista kayrad, mutta niiden oikealla, pidemman
lentoajan puolella on lisdksi "hanta”, joka jatkuu seuraavien piikkien alle. Mas-
sapiikin muodon tarkka tunteminen on tarpeellista, kun piikit ovat péallekkain
massaspektrissa.

GSI:n FRS Ion Catcher- fragmenttiseparaattorin MR-TOF-laitteiston massapii-
kin muotoa on tutkittu hyvin yksityiskohtaisesti erilaisissa erottelutilanteissa [34].
Kuvassa [8 on esitetty massapiikin muoto tapauksessa, jonka massaresoluutio vas-

taa tdman tyon mittauksia. Piikin muoto ei oikeastaan vastaa ollenkaan IGISOL:n
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Kuva 6. Hiukkassuihkun stabiilisuus massaluvun A=108 ensimmaéisen mittauk-
sen aikana. Mustalla katkoviivalla on merkitty suihkun keskiarvo ja punaisella
tilastollinen hajonta.

MR-TOF erottimen massapiikkid. On mahdollista, ettd IGISOL-MR-TOF piikit
voitaisiin sovittaa kiyttéden viitteen [34] funktioita. TaAmén tyon tavoitteena ei ole
kuitenkaan tarkkuusmassamittausten tekeminen, vaan massapiikkien intensiteettien
madrittdminen, joten seuraavassa esiteltyd menettelya voidaan pitda riittavana. Talla-
kin analyysimenetelmélla fissiotuotot saadaan maéritettyd huomattavasti tarkemmin
kuin gammaspektroskopialla, ja MR-TOF:lla saavutetun suuren statistiikan ansiosta
myo6s tarkemmin kuin JYFLTRAP Penningin loukulla.

Suurin MR-TOF mittauksien epédvarmuus osoittautui liittyvan siirtymiseen mas-
saluvusta toiseen. Taman epavarmuuden aiheuttajaa ei toistaiseksi tiedeta. Siité
aiheutuva epdvarmuus on niin suuri, ettei massapiikkien intensiteetin maaritystark-
kuuden parantaminen ei siis oleellisesti paranna lopputuloksen tarkkuutta.

Massapiikkien intensiteetit maaritettiin spektrista seuraavasti. Kuvan [7] spekt-
rissé on punaisilla katkoviivoilla merkitty lentoajat, joiden vilille osuneiden ionien
lukumééra otetaan kyseisen piikin intensiteettiin sellaisenaan. Sinisten katkoviivojen
valiin jaavaa aluetta on kaytetty eksponentiaalisen hannan sovittamiseen. Piikin
intensiteettiin lisdtaan punaisten katkoviivojen valin ulkopuolelle ulottuvan hannan
eksponenttifunktiolla sovitettu pulssiméaéra. Jokaisesta piikistd vahennetdan sen alle
mahdollisesti ulottuvan naapuripiikin sovitetun hannan pulssimaéra. On hyva huoma-

ta, ettd spektrin y-akseli on logaritmisella asteikolla ja hantien vaikutus havaittujen



41

] ||
9855.0
© 102
>
2
L
E 10!
c
o
10° ‘
H! |
1o 0.5 1.0 1.5 3 2.0 2.5 - 3.0 3.5 [ ‘ 4.5
(lentoaika-32350) ps 3.235e4
Kuva 7. Massaluvun A=105 MR-TOF-mittauksen spektri.
1000 1500
1000
= |50
0 100
= ) Y-
N 210.980 210.990 -
§ 10 !,,
O I ||I III‘ Y
I 'l |H|” LAl Hl ‘|' '|| ||| H' '
Rl v | it M
MDA 1 N
|I||| 4

210 975  210. 980 '210.985_ 210.990  210.995
Mass-to-charge ratio (u/e)

Kuva 8. Esimerkki GSI:n MR-TOF-laitteiston massapiikin muodosta. Kuva

lahteesta )



42

hiukkasten lopulliseen lukuméaraén on varsin pieni. Hantien vaikutus kuitenkin on
suurempi, jos pieni piikki on lahempéané suurempaa piikkia, jolloin pienempi piikki
voi hukkua suuremman piikin hannén sekaan. Toisessa ongelmatapauksessa kak-
si tai useampia piikkejé voi olla erittdin ldhella toisiaan, jolloin niiden hiukkasten

lukumaéarien erottaminen toisistaan on vaikeampaa.

Spektreistd saadut lukuméarat isotoopeille kertovat vain sen, kuinka monta iso-
tooppia on havaittu. Lentomatkan pituus vaikuttaa naiden piikkien intensiteetteihin,
koska osa ioneista siroaa matkalla, eikéd tule havaituksi. Havaittuja maéria taytyy
siksi korjata kierrosmaédrdan mukaisesti, jotta saataisiin selville MR-TOF:iin injek-
toitujen ionien lukumaéré. Tonikimppujen puoliintumismatkaksi on arvioitu noin
550 kierrosta. Lentomatkan lisaksi maaria taytyy korjata radioaktiivisen hajoamisen
vuoksi isotooppien puoliintumisaikojen suhteen. Naiden korjattujen arvojen ja mit-
tausaikojen avulla voidaan laskea suhteellisia fissiotuottoja. Lopulliset fissiotuotot
madritetdan kunkin alkuaineen suhteellisten isotooppijakaumien kautta, koska io-
niohjaimen tehokkuus eri alkuaineille vaihtelee mittauksesta toiseen ja jopa saman
mittauksen aikana [35]. Tehokkuus saman alkuaineen eri isotoopeille pitéisi kuitenkin
olla sama koko ajan. Isotooppijakaumat maéritetaén suhteessa referenssi-isotoopin

tuottoon.

Taulukossa |3 on koottuna esimerkkind massaluvun A=104 ja sitd vastaavan
referenssimassaluvun A=105 havaitut ja korjatut isotooppiméarét ja néisté lasket-
tu suhteellinen fissiotuotto. Isotooppien lukumaaran epédvarmuutena on kaytetty

tilastollista virhettd. Lukumaéra on korjattu yhtélolla

Din2

Nk:NHGDl/Q, (11)

missd N on korjattu ja Ny havaittu ionien lukuméara, D lentomatkan kierros-
ten lukumaara ja D;/; on puoliintumismatka 550 kierrosta. Puoliintumismatkan
epavarmuus on jatetty huomioimatta korjatun lukuméaran epavarmuudessa. Refe-
renssimittausten korjattujen arvojen epavarmuuksiin on lisétty ionisuihkun vaihtelun
tuottama epéavarmuus. Tamé epavarmuus on laskettu referenssimittausten isotooppien
ionien maérien vaihteluista mittausten valilla isotoopin ionien vaihtelun keskiarvon
ja -hajonnan avulla. Suhteellista tuottoa laskettaessa korjatut isotooppiméarat on
normitettu mittausajoilla ja ilmoitettu muodossa ionia/sekunti. Suhteelliset isotoop-

piset fissiotuotot suhteessa referenssimittauksen tuottoihin on laskettu korjatuista
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arvoista yhtalolla
j ro_ )m 12
} rr Y ( )

missé Y,, on mitatun massaluvun korjattu arvo ja Y, on referenssin korjattu arvo.
Suhteellisten isotooppisten fissiotuottojen epdavarmuudet on laskettu keskivirheen ka-
sautumislailla. Liitteessa [A] on koottuna muiden massalukujen MR-TOF-mittausten
taulukoidut hiukkasmadrat ja suhteelliset fissiotuotot. Lopulliset suhteelliset isotoop-
piset fissiotuotot saadaan massaluvun eri mittausten painotetulla keskiarvolla. Namé
on koottuna luvussa taulukossa

Taulukko 3. Massaluvun A=104 ja vastaavien referenssien A=105 massapiikkien

hiukkasméarat. Massaluvun A=104 mittauksessa kédytetty kierrosluku on 935.
Zirkoniumia ei havaittu referenssimittauksessa.

aika (min) Ru Te Mo Nb Zr
A=105 33 6775 £ 83 127749 + 385 192434 + 439 9855 + 100
A=104 30 2311 £ 49 33722 + 184 170188 + 413 15913 £ 127 1352 + 37
A=105 15 3062 £ 56 60721 + 247 91862 + 304 4949 £ 71
A=104 31 2283 £ 48 32466 + 181 167515 £ 124 15321 £ 124 1244 + 36
A=105 15 2640 £ 52 47927 + 219 75261 £ 275 3939 £ 93
Korjatut arvot (ionia/s)
Ensimméinen mittaus
A=104 4,1437+0,0879 60,4676+£0,3299  305,3675+0,7410 28,7760+0,2297  2,542740,0686
A=105 11,082940,1822  212,3619+4,4399  320,6899+6,9685 16,915840,9035
104/105 suhteellinen
fissiotuotto 0,373940,0101 0,2847+0,0062 0,9523£0,0208  1,7011£0,0919
Toinen mittaus
A=104 4,013840,0844  57,031440,3182  294,7160+0,2182 27,1657-+0,2199 2,2940+0,0664
A=105 10,383940,5457 197,8769+25,3557 304,7020+29,1369 16,4156+1,8534
104/105 suhteellinen
fissiotuotto 0,3865+0,0219 0,2885+0,0369 0,9672+0,0925  1,6549+0,1873

4.2 Gammaspektrien analyysi

Mitatut gammaspektrit on tallennettu listamuotoisena eventtidatana. Spektrit muo-
dostettiin IGISOL-tutkimusryhmén versiolla GRAIN-ohjelmasta kédyttden on-line
mittauksissa tehtya energiakalibraatiota. Energiakalibraatio osoittautui riittavin
tarkaksi gammapiikkien tunnistamiseen.

Kuvassa [9) on esitetty esimerkkinid massaluvun A=86 spektri. Valitsin merki-
tyt piikit, koska ne liittyvét eri isotooppien suurimpien intensiteettien gammoihin.
Spektreissd nikyy piikkien lisdksi "pohja” piikkien alla, jota arvioin Asymmetric
Least Square Smoothing-algoritmilla [36], jotta sen voi vahentda pois spektrista.

Kuvassa |10 ndkyy pohjan arvioitu kéyra, jonka parametreja saéddin, kunnes se seurasi
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silmémadraisesti arvioitua pohjaa tutkittavien piikkien kohdalla. Pohjan arvioinnissa
kaytetty algoritmi ei saanut muodostettua sopivaa kiyrad suoraan dataan spektrin
alkuosassa ja jouduin asettamaan alkukorkeuden datalle energiavalille 0-80 keV. Té-
mé ei kuitenkaan haittaa datan analyysia, silla kyseisella alueella ilmaisimet eivat
kyenneet havaitsemaan gammoja.

Kuvassa [11| spektrin arvioitu pohja on poistettu. Kuten kuvasta ndhdaéan, pohjan
poistaminen siisti spektria varsin hyvin, mutta sovitin gaussiset kiayrat varmuuden
vuoksi piikkeihin. On hyvd huomata, ettd kuvassa [11] energian sijaan x-akselilla
on kaytetty kanavalukua. Tamaé johtuu siitéd, etta Python-koodini laski gaussisen
sovituksen pinta-alan vdarin energian arvoilla. Huomasin tdman, kun vertasin pinta-
alaa havaittujen gammojen lukumaaraan kyseisella vélilla. Kuvassa 12| on esimerkki
gaussisesta sovituksesta, joka on sovitettu massaluvun A=86 seleenin 3824 keV

energian piikkiin.
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Kuva 9. Massaluvun A=86 gammaspektri, josta on tunnistettu isotooppien
intensiivisimmaéat gammapiikit. Isotooppien piikit merkitty eri vareilld, arseeni
mustalla, seleeni punaisella ja bromi sinisella.
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Tutkittavien massalukujen lisdksi tehtiin myos tehokkuuskalibraatiomittaus néi-
den mittausten geometriassa, jotta saatiin selville, kuinka tehokkaasti ilmaisin havait-
si gammat milldkin energialla. Tassa kaytettiin kalibraatiolahdetté, jossa oli *3Ba
ja 1%2Eu isotooppeja. Taulukossa [4] nahdééan lihteen tarkemmat tiedot ja kuinka
monta gammaa ldhteesté olisi emittoitunut ja paljonko kutakin gammaa havaittiin.
Havaittujen gammapiikkien ja ldhteesté emittoituvien gammojen suhteesta laske-
taan havaitsemistehokkuus kullakin energialla. Kuvassa [13| on kalibraatiolahteista
lasketut havaitsemistehokkuudet ja niihin tehdyt sovitukset. Alle 160 keV alueel-
la tehokkuuskéyra kayttaytyy paraabelin mukaisesti ja sen jalkeen sita voi kuvata
kahdella eri potenssifunktiolla 160-300 keV ja yli 300 keV alueilla. Kuvasta nakyy,
ettéd pienilla energioilla havaitsemistehokkuus muuttuu erittain rajusti ja sovitukseen
oli kdytettavissa vain kolme mittauspistetté, joten kyseisen alueen tarkkuudesta ei
voida olla niin varmoja. Lisiksi **Ba 160,6 keV gammapiikin intensiteetti on hyvin
pieni, mutta se on kriittinen piste sovituksen kannalta, joten se téytyi ottaa mukaan
sovitukseen.

Tehokkuuskéyrian kulun tarkentamiseksi kiytin *3Ba ja 1°2Eu lihteestd saamie-
ni pisteiden lisdksi fissiotuotteiden gammaspektreisti saatuja tehokkuuksia. Naméa
"bootstrap”-pisteet méiritin seuraavasti. Esimerkiksi 80Se:ssé on viisi gammaa, joiden
intensiteetti on yli 7 % kaikista hajoamisista. Namé intensiteetit tunnetaan hyvalla

tarkkuudella [37]. Laskin néille siirtymille mitatusta spektristd mééritetyn gamma-
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Kuva 10. Massaluvun A=86 gammaspektri, johon on sovitettu spektrissé esiin-
tyvaa pohjaa vastaava kéyra.
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Kuva 11. Massaluvun A=86 gammaspektri, josta spektrin pohja on poistettu.

Se
Energy: 382.4
10413
4000 ,3-169
r/ \‘\
H |
3000 / \
2 { i
S / 4
3 / \
G 2000 ‘
r’I’ “‘\
1000 /
1’. \\
,/ \\\.
. .
o ot e e e e e e 0.,
755.0 757.5 760.0 762.5 765.0 767.5 770.0 772.5 775.0
Channel

Kuva 12. Massaluvun A=86 gammaspektristd tarkennettu seleenin 3824 keV
energian piikkiin, johon on tehty gaussinen sovitus.
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piikin pulssimééran ja siirtyman tunnetun intensiteetin suhteen. Normitin laskemani
suhteet siten, ettd 382 keV gammalle laskettu suhde osui yksiin l&dhteestd maaritetyn
tehokkuuskéiyran kanssa. 382 keV on #6Se pisteistéd lahimpéna 33Ba kalibraatiopis-
teitd. Muiden neljan pisteen pitaisi myos osua tehokkuuskéyrélle. Toistin menettelyn
80Ga, 89Ge, 80As, 86 As, ®Br ja 131 gammapiikeille. Lopuksi sovitin tehokkuuskéyrin
uudelleen kalibraatioldhteesta ja "bootstrappauksesta” saatuihin pisteisiin. Talla ta-
voin tehokkuuskayran oikeellisuudesta voitiin varmistua ja parantaa etenkin suurille
energioille ekstrapoloidun tehokkuuskayran tarkkuutta.

Laadittu tehokkuuskalibraatio on suhteellinen. Tamé on kuitenkin riittédva sen
arvioimiseen, kuinka paljon isotooppien Z-jakauma mahdollisesti muuttuu RFQ:ssa
ja MR-TOF':ssa. Absoluuttisen tehokkuuskalibraation avulla olisi ollut mahdollista
arvioida ionien haviotd RFQ:ssa ja MR-TOF:ssa.

Taulukko 4. Kalibraatiolahteen tiedot ja havaitut gammat.

Mittauksen kesto 45 minuuttia

Aktiivisuus (Bq) Puoliintumisaika  Aktiivisuus (Bq) Hajoamisten méaara

Isotooppi (2.6.1986) (vuosina) (3.3.2023) mittauksen aikana
Ba-133 109000 10,51 9640,4682 26029264
Eu-152 169000 13,54 25720,1272 69444424

Havaitut gammat

Isotooppi v-energia (keV)  Havaittu médrd  Intensiteetti [38] Havaitsemistehokkuus
Ba-133 81,0 648352 £ 1121 0,329 £ 0,003 0,076 £ 0,006
Eu-152 121,78 11241062 + 3620 0,2841 4 0,0013 0,57 4 0,04
Ba-133 160,612 98867 + 1316 0,00638 £ 0,00005 0,60 &= 0,05
Eu-152 244,6974 1506911 + 1509  0,0755 £ 0,0004 0,29 £ 0,02
Ba-133 276,4 479188 £ 1029 0,0716 £ 0,0005 0,26 £ 0,02
Ba-133 302,85 1081091 + 1252 0,1834 + 0,0013 0,23 £ 0,02
Eu-152 344,3 3436882 £ 1986 0,2659 % 0,0012 0,186 £+ 0,013
Ba-133 356,02 2918467 £ 1832 0,6205 £+ 0,0019 0,181 £ 0,013
Eu-152 778,9 592473 £ 873 0,1297 £ 0,0006 0,066 4 0,005

Eu-152 1299,142 41108 + 244 0,01633 £+ 0,00011 0,036 £ 0,003
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Kuva 13. Kalibraatiolahteen avulla laskettu havaitsemistehokkuuskéyra energian
funktiona BeGe-gammailmaisimelle.

Spektreista méaritetyistda gammapikkien intensiteeteistd saadaan laskettua lah-
teestd lahteneiden gammafotonien kokonaismééra jakamalla intensiteetti piikin ener-
giaa vastaavalla havaitsemistehokkuudella. Gammojen kokonaismééarasté saadaan
beetahajoamisten lukumaaré jakamalla se kyseisen gammahaarauman suhteellisella
intensiteetilld. Saatu beetahajoamisten lukumaéara on kyseessa olevan isotoopin kumu-
latiivinen tuotto, joka siséltdéd suoraan fissiosta tuotetun méarén kyseisté isotooppia

ja kaiken, mika on tullut hajoamisketjussa isotoopin ylapuolella.

Suoran tuoton saamiseksi on vihennettavd hajoamisketjussa ylapuolella olevan
isotoopin kumulatiivinen tuotto saadusta kumulatiivisesta tuotosta. Esimerkiksi
8Se suoran tuoton saamiseksi sen kumulatiivisesta tuotosta on vihennettivi 5¢As
kumulatiivinen tuotto. Osalla isotoopeista on myos isomeerisid tiloja, joita tulee vain
suoraan fissiosta. Niiden tuotto pitda lisitd kumulatiivisesta tuotosta laskettuun

suoraan tuottoon.

Taulukossa [5] on koottuna esimerkkind massaluvun A=86 spektristd havaittujen
gammojen lukumaérat, gammojen suhteellinen intensiteetti, havaitsemistehokkuus
kyseisella energialla ja ndiden vastaavat epavarmuudet. Liséksi taulukossa on edella
mainittujen avulla lasketut kumulatiiviset tuotot kullakin energialla ja vastaavat
epavarmuudet. Havaittujen gammojen lukumaarien epavarmuudet on laskettu ne-
liollisesti yhdistamaélla gammojen ja pohjan statistiset epavarmuudet, suhteellisten
intensiteettien epavarmuudet ovat kirjallisuuslahteiden mukaiset ja havaitsemiste-
hokkuuden epavarmuus on laskettu kayttaen 68 %:n virherajoja. Kumulatiivisten
tuottojen epavarmuudet on maéritetty keskivirheen kasautumislain mukaisesti. Tau-

lukossa [6] on massaluvun A=86 kumulatiivisten tuottojen keskiarvo ja vastaavat
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suorat tuotot epavarmuuksineen. Kumulatiivisten tuottojen keskiarvo on laskettu
painotetulla keskiarvolla, jonka painoina on kaytetty gammapiikkien intensiteettien
statistista epdvarmuutta. Suorien tuottojen epdvarmuus on saatu nelitllisesti yhdis-
tamalla alkuaineen ja hajoamisketjussa sité edeltavian alkuaineen kumulatiivisten
tuottojen epavarmuudet. Suorien fissiotuottojen laskemisen jélkeen suhteutin ne
massaluvuittain eri menetelmista saatujen tuottojen vertailua varten. Liitteessa [B

on koottuna muiden massalukujen vastaavat taulukot.

Taulukko 5. Massaluvun A=86 taulukko, jossa on koottuna tutkittavien gam-
mojen lukumaéra, intensiteetti, havaitsemistehokkuus ja niista laskettu kumu-
latiivinen tuotto. Havaitsemistehokkuus on pyoristetty taulukkoon 15-yksikon
saannolla selvyyden vuoksi, laskut on tehty tarkoilla arvoilla.

Havaittu Havaitsemis- Kumulatiivinen

Alkuaine ~-energia méaédra Intensiteetti \ tehokkuus tuotto
As 704,2 486 1* 0,078 6232
+ 88 + 0,1 + 0,002 + 1296

Se 207,5 25935 0,07783 0,39 844470
+ 258 =+ 0,00387 + 0,02 + 56872

Se 382,4 10413 0,07654 0,168 809066
+ 169 + 0,00387 =+ 0,006 + 50325

Se 2010,6 1750 0,10191 0,0208 824315
+ 74 + 0,00516 =+ 0,0008 + 62379

Se 2441,1 6056 0,43 0,0163 863002
+ 93 =+ 0,0215 =+ 0,0007 + 58167

Se 2660 2582 0,21586 0,0146 816596
+ 61 + 0,01075 =+ 0,0007 + 58108

Br 1361,63 7367 0,102 0,0340 2123138
+ 128 + 0,009 =+ 0,0010 + 199689

Br 1389,73 7099 0,102 0,0332 2099169
+ 119 =+ 0,008 =+ 0,0010 + 178308

Br 1564,6 36587 0,62 0,0286 2066106
+ 204 + 0,05 =+ 0,0009 + 178626

Br 234937 3607 0,097 0,0171 2171392
+ 78 + 0,008 =+ 0,0007 + 205826

Br 2751,06 5929 0,191 0,0140 2210879
+ 84 + 0,016 =+ 0,0007 + 213592

* Arseenin absoluuttisen intensiteetin kerrointa ei annettu, kiytetty intensiteetti
antaa alarajan tuotolle.
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Taulukko 6. Massaluvun A=86 kumulatiiviset ja vastaavat suorat tuotot al-
kuaineittain.

Alkuaine Kumulatiivinen tuotto Suora tuotto (tuhansia)
As 6232 + 1296 6,2+ 1,3
Se 822712 £ 54789 816 £ 55
Br 2117669 + 191215 1291 £ 199
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5 Tulokset

5.1 Isobaarijakaumat (Z-jakaumat)

Eri menetelmilld (hajoamisspektroskopia, lentoaikaerottelu ja massafiltterdinti Pen-
ningin loukulla) mééritettyjen isobaaristen, eli saman massaluvun fissiotuottojen
Z-jakaumat ovat esiteltynd kuvissa [[4H20] Jakaumien gaussiset sovitukset on tehty
gammamittausten pisteisiin. Kaikille jakaumille kéytetty leveysparametri on massalu-
vun A=100 sovituksen leveysparametri. Tdmé on paras arvaus jakaumien leveydelle,
silld kyseisessd massaluvussa on eniten mittapisteitd. On huomattava, ettda kuvissa
esitetyt tuotot ovat havaittuja tuottoja, jotka on korjattu radioaktiivisen hajoamisen
suhteen. Havaittuun tuottoon vaikuttaa kuitenkin isotooppien kemia.

Eri menetelmien suhteelliset tuotot on kiinnitetty toisiinsa suurimman yhteisen
pisteen mukaisesti. Kuvista huomataan, etta menetelmat antavat yleisesti samankal-
taisia jakaumia ja vaikuttavat olevan kohtalaisen hyvin approksimoitavissa gaussisella
jakaumalla. Huomattavan monessa tapauksessa muutkin kuin normituspisteen tuotto
osuvat kaikilla menetelmilla aivan paallekkain.

Menetelmien tuottamien tulosten vilisista eroista ilmeisimpia ovat gammamit-
tauksien huomattavasti suuremmat epavarmuudet. Statistisen epavarmuuden lisédksi
gammamittauksiin liittyvat intensiteettien ja havaitsemistehokkuuksien epavarmuu-
det. Lisaksi gammamittaus antaa kumulatiiviset tuotot, joiden muuntaminen riippu-
mattomiksi tuotoiksi lisaa tuottojen virhetta. Toinen selva ero gammamittauksissa
on se, etta stabiilien isotooppien tuotoista ei saada mitaan tietoa. Toisaalta tiede-
taan, ettd ioniohjaimesta saadaan myos useiden alkuaineiden isotooppien ioneja.
Namaé isotoopit ovat perdisin muun muassa pysaytyskaasun epapuhtauksista, eika
niilla ole mitédan tekemista fissiotuotteiden kanssa. Tama nakyy siind, etta stabiilien
isotooppien intensiteettisuhteet samoilla asetuksilla saman alkuaineen isotoopeille
noudattavat niiden luonnollista jakaumaa [33]. Siksi stabiilien isotooppien ionien
havaittu lukumaara ei valttamatta sekédan kuvaa niiden fissiotuottoa.

MR-TOF ja Penningin loukun suhteelliset tuotot ovat enimmékseen hyvin lahella

toisiaan, menetelmilld ei kuitenkaan aivan kaikista massaluvuista saanut samoja
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tietoja. Esimerkiksi massaluvussa A=86 stabiilia kryptonia oli reilusti enemmén

MR-TOF-mittauksissa, eiké sen fissiotuotosta voida paatelld mitéaan.

Massaluvun A=80 tuottojakaumassa (kuva arseenin tuotot eivit ole sopusoin-
nussa keskeniin. 8°As havaittu tuotto niyttéé riippuvan hyvin vahvasti mittausme-
netelmésti. Kaikista mitatuista isotoopeista 8As lisiksi vain *%Te eri menetelmill
mitatut tuotot eivat ole yhtenevéisia virherajojen puitteissa. Erot ovat kuitenkin
sikali yllattavid, ettda 8°As tuotto on pienin MR-TOF-menetelmaissd, eikid JYFL-
TRAP mittauksessa, jossa ioneja pidettiin jo RFQ-ionikimputtimessa viisi kertaa
pidempéan kuin lentoaikamittauksessa RFQ:ssa ja MR-TOF:ssa yhteensa. Lisdksi
massaluvussa A=86 %0As havaitut tuotot eri menetelmilld ovat lihes yhteneviiset.
MR-TOF-mittauksissa havaittu arseenin piikki osittain hukkuu sita edeltdvian, sta-
biilin seleenin piikkiin. Piikissa on seleenin lisaksi myos stabiilia kryptonia. Seleenin
ja kryptonin fissiotuotoista ei tasta piikisté voida péaatelld mitdan. Piikin intensiteetti

oli monta kertalukua jopa odotettua enemman, joten jatin sen pois kuvasta

On erittdin mahdollista, ettéd ioni-ilmaisimesta saatavien pulssien latoutuminen
(pile-up) havittaa ioneja spektristd. Havaitsematta jaavat nimenomaan arseenista
tulevat signaalit, koska keveammaét seleeni ja krypton osuvat ilmaisimeen ensiksi.
Tama ei kuitenkaan seliti JYFLTRAP-mittauksen ®YAs pientd tuottoa. Saattaa
olla, etta tdmé ero todella johtuu arseenin kemiallisista ominaisuuksista. Toisaalta
massaluvun A=86 tehokkuudet menevéit kokonaan toisin pdin. Gammaspektrista
madritetty 8¢As suhteellinen tuotto perustuu kuitenkin vain yhteen gammaan, jonka
intensiteetti on alle 500 pulssia . 86 As tuotto on lisiksi selvisti alle seleenin ja
bromin tuottojen asettaman gaussisen, gammoihin tehdyn sovituksen tason. 8°As ja

86 As havaittujen tuottojen ristiriita voi siis johtua myos 8¢ As tuoton epatarkkuudesta.

Massaluvun A=80 tuotoissa myds *°Ga havaitaan vihemmin, kuin péddosin Ge ja
As pisteiden méirittimé gaussinen sovitus ennustaa. TAma oli myos %6As tilanne, ja
sekd 8°Ga, ettd % As ovat kauimpana jakauman neutronirikkaalla laidalla. On siis
mahdollista, etté kdytetty leveysparametri on hieman liian suuri seka massaluvulle
A=80 ja A=86. 8Ga suhteellinen tuotto MR-TOF menetelmélli vaikuttaa hieman

pienemmalta kuin gammamittauksessa. Ero ei ole kuitenkaan merkittava.

Massaluvun A=86 (kuva MR-TOF data sisalsi stabiilia kryptonia paljon
enemman kuin odotettiin. Penningin loukusta saatu kryptonin tuotto nayttaisi
olevan huomattavasti lahempéana tehtya sovitusta. Kryptonin stabiilit isotoopit ovat

heliumkaasun epapuhtauksia, joten niiden méara voi vaihdella voimakkaasti.
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Kuva 14. Massaluvun A=80 suhteelliset fissiotuotot gamma-, MR-TOF- ja
Penning-loukku-mittauksista. Jakaumat on normitettu 8°Ge kohdalta.
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Kuva 15. Massaluvun A=86 suhteelliset fissiotuotot gamma-, MR-TOF- ja
Penning-loukku-mittauksista. Jakaumat on normitettu ®Br kohdalta. 8¢Kr on
stabiili isotooppi.
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Massaluvussa A=100 (kuva eri menetelmét ovat enimmakseen sopusoinnus-
sa keskendan, mutta strontiumia ja yttriumia on havaittu enemmaén kuin sovitus
ennustaa. Strontiumin gammoista on havaittavissa vain yksi piikki, joka on hyvin
pieni. MR-TOF spektrissé sen piikin intensiteetti on pieni ja se on kahden massa-
lukuun kuulumattoman hiukkasen piikin vélissa. Téahan viittaa se, etta piikit ovat
noin kaksi kertaa strontiumin piikkia leveampia, joten on todennékoisté, ettd ne
kuuluvat jollekin raskaamman isotoopin +2 ionille. MR-TOF spektrissd molybdeeni
ja teknetium ovat taysin paallekkain, eika niita voida erottaa toisistaan. Teknetiu-
min madrin oletetaan kuitenkin olevan hyvin vahaisté, joten kaikki intensiteetti
on annettu molybdeenille. Molybdeeni on stabiilia ja sitd on havaittavissa selvasti
enemman kuin sovitus ennustaa. Molybdeeni kuuluu alkuaineisiin, jota havaitaan

IGISOL:n ionisuihkussa luonnollisten isotooppien pitoisuussuhteessa [33].
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Kuva 16. Massaluvun A=100 suhteelliset fissiotuotot gamma-, MR-TOF- ja
Penning-loukku-mittauksista. Jakaumat on normitettu 1°Zr kohdalta. “°Mo on
stabiili isotooppi.

Massaluvussa A=104 (kuva gammoista saatu fissiotuotto teknetiumille poik-
keaa muista menetelmista erittain paljon. Teknetiumin suhteellinen riippumaton
tuotto on itse asiassa negatiivinen, mika johtuu molybdeenille maaritetysta tek-
netiumia korkeammasta kumulatiivisesta tuotosta. Kaikkein pienienergisimmista
gammoista méaaritetyt molybdeenin fissiotuotot ovat jopa kaksinkertaiset muista

gammoista méaritettyihin verrattuna Koska ilmaisimen tehokkuuskalibraatio on
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talla alueella suhteellisen epéluotettava datapisteiden vahyyden takia, jatin 86 keV
ja 91 keV pisteista lasketut tuotot huomioon ottamatta. Teknetiumin tuotto jaa silti
negatiiviseksi, mika ei tietenkadn ole mahdollista. Toisaalta teknetiumin gammoista
lasketun tuoton yléraja on sopusoinnussa muiden menetelmien kanssa. Menetelmét
ovat sopusoinnussa keskenadn niobiumin tuoton kannalta, mutta tuotto on huomat-
tavasti alhaisempi kuin sovitus ennustaa. Tamé voisi johtua siitd, ettd niobiumin
gammaintensiteettien normituskerrointa ei ole ilmoitettu (ks . Kaytetyt intensi-
teetit antavat talloin vain alarajan niobiumin tuotolle. Kuitenkin myts MR-TOF ja
JYFLTRAP mittaukset antavat niobiumille yhtapitavasti sovituskdyrad pienemmén
tuoton. Tamén voi tulkita siten, ettd niobiumin tuotto kérsii kemiallisista efekteisté
viereisid alkuaineita enemmén, mutta ndmé efektit tapahtuvat jo ioniohjaimessa.
Gammamittausten ongelmien vuoksi gaussinen sovitus on tehty poikkeuksellisesti
MR-TOF:n pisteisiin.
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Kuva 17. Massaluvun A=104 suhteelliset fissiotuotot gamma-, MR-TOF- ja
Penning-loukku-mittauksista. Jakaumat on kiinnitetty %Mo kohdalta. **Ru

on stabiili isotooppi. Gammamittausten ongelmien vuoksi gaussinen sovitus on
tehty poikkeuksellisesti MR-TOF:n pisteisiin.

Massaluvussa A=110 (kuva gammamittauksissa havaittiin ruteniumista vain
yksi gamma, joka sijaitsee havaitsemistehokkuuden epévarmimmalla alueella 22| Téa-
man seurauksena ruteniumin tuoton maarasta ei voida olla taysin varmoja. Nayttéisi

kuitenkin silté, ettd eri menetelmilla lasketut tuotot ovat sopusoinnussa keskenaén
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kiinnitettdessa tuotot ruteniumiin, joka parantaa luottamusta gammamittauksen
antamaan ruteniumin tuottoon. MR-TOF spektreissa stabiili palladium on stabiilin
kadmiumin hdnnassd hopean kanssa, eikd hopeaa saatu erotettua hannista. Kadmiu-
min ja hopean fissiotuotot ovat sovituksen perusteella mitattoméan pienet, joten suurta
ongelmaa tama ei tuota. Vaikka palladium ei kuulu alkuaineisiin, joiden luonnollisten
isotooppien ioneja olisi IGISOL:n suihkussa, parhaankin palladiumin massapiikin
intensiteettiarvion jalkeen laskin palladiumia edelleen havaittavan enemman kuin

sovitus ennustaa fissiosta tulevan.
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Kuva 18. Massaluvun A=110 suhteelliset fissiotuotot gamma-, MR-TOF- ja
Penning-loukku-mittauksista. Jakaumat on kiinnitetty '*°Ru kohdalta. 1'*°Pd on
stabiili isotooppi.

Massaluvuista A=124 (kuva [19) ja A=136 (kuva el mitattu MR-TOF dataa,
joten niista on vertailtu vain gammojen ja Penningin loukun tuottoja. Massaluvussa
A=124 indiumin intensiivisin piikki sijaitsee havaitsemistehokkuuskayrén epétarkim-
malla alueella. Kyseinen piikki antaa huomattavasti suuremman tuoton kuin muut
piikit, joten jatin sen huomioimatta [23, Penningin loukun mittauksissa antimonin
ja stabiilin tinan piikit ovat paallekkain. Naiden tuotto on merkitty tinan kohdalle.
Hopean puoliintumisaika puolestaan on liian lyhyt mittaamiseen Penningin loukulla.
Gammamittauksesta laskettu hopean tuotto poikkeaa sovituksesta huomattavan
paljon.

Massaluvussa A=136 telluurin epéaluotettavat gammapiikit 24 on myo6s jatetty
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Kuva 19. Massaluvun A=124 suhteelliset fissiotuotot gamma- ja Penning-loukku-
mittauksista. Jakaumat on normitettu **In kohdalta. Stabiilin '?*Sn ja '2Sb
massapiikit ovat spektrissi paallekkéin, tuotot asetettu tinan tuotoksi.

huomiotta samoin perustein kuin aiemmissa tapauksissa. 3¢Cs isotooppi sijaitsee
kahden stabiilin isotoopin vélissa, joten sen kumulatiivinen tuotto on sama kuin
sen riippumaton tuotto. *%Cs perustilan puoliintumisaika on 13 paivdd, minkéa
vuoksi vain sen intensiivisin 818 keV siirtymé on havaittavissa gammaspektrissa.
Tastéa piikista laskettu tuotto on kuitenkin paljon suurempi kuin minkaan muun
isotoopin tuotto, joten sen oikeellisuudesta ei voida olla varmoja. Sen sijaan *%Cs
isomeerisen tilan puoliintumisaika on 17 sekuntia. Tasta oli havaittavissa 517,9 keV
siirtymé, gammaspektrissi, josta saatiin alaraja '*°Cs tuotolle. Ksenon ja barium
ovat stabiileja, joten niista gammoja ei voida havaita. Penningin loukun mittauksissa
esiintyy enemmén stabiilia ksenonia gaussinen sovitus ennustaa. Telluuria puolestaan

Penningin loukun mittauksista saatiin vahemman.

Yhteenvetona voidaan todeta, ettd havaittu fissiotuottojen jakauma ei oleellisesti
riipu mittausmenetelmasté, eika fissiotuotteiden ioneille tehdyn massa-analyysin
kestosta. Havaitut riippumattomat isobaariset tuotot poikkeavat siind maarin odote-
tusta suunnilleen gaussisesta jakaumasta, etté fissiotuotteen alkuaineella on selvésti
merkitystd. Havaittujen isobaaristen jakaumien perusteella Ga, As, Nb ja Tc tuotto
saattaisi olla naapurialkuaineita heikompi kemiallisten ominaisuuksiensa takia, kun

taas Sr, Pd ja Ag tuotto naapureita parempia. Kéytetylld analyysimenetelmallé ja
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Kuva 20. Massaluvun A=136 suhteelliset fissiotuotot gamma- ja Penning-loukku-
mittauksista. Jakaumat on normitettu *I kohdalta. 13Xe ja 1%Ba ovat stabiileja
isotooppeja.

tehdylld massaerottelulla ei nayta olevan vaikutusta tulokseen. Mahdolliset poik-
keukset téstd saattavat olla arseeni ja telluuri. Alkuaineesta johtuvat erot jakaumiin

syntyvat siis ilmeisesti jo ioniohjaimessa.
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5.2 Riippumattomat isotooppiset fissiotuotot

MR-TOF spektreistd saadut alkuaineiden suhteelliset tuottojakaumat on esiteltyné
kuvissa ja taulukossa [7] on koottuna mittauksista lasketut suhteelliset tuotot.
Jos mitatut fissiotuotot ovat vain toisella puolella jakaumaa, niihin ei saa tehtya
gaussista sovitusta, joka kuvaa todellista jakaumaa. Naissa tapauksissa gaussisten
sovitusten leveysparametrina on kaytetty teknetiumin sovituksesta saatua leveys-
parametria. Tamé on paras arvio sille, miten jakaumat kéayttaytyvat mitattujen
isotooppien fissiotuottojen ulkopuolella. Molybdeenin ja ruteniumin jakaumiin on teh-
ty gaussiset sovitukset datapisteiden perusteella. Namé sovitukset ovat erittain lahella
teknetiumin leveysparametria, joten se todennakoisesti kuvaa muitakin jakaumia

hyvin.

Kuten kuvista nahdadn, isotoopit asettuvat yleisesti erittdin nétisti gaussi-
sille sovituksille. Kuvissa on myo6s vertailun vuoksi merkitty aikaisempien JYFLT-
RAP:1la tehtyjen mittausten tuotot |1] ja niihin tehdyt sovitukset. JYFLTRAP-tuotot
on suhteutettu siten, ettéd kiinnityspisteessa (MR-TOF-mittausten maksimituotto)
suhteellinen tuotto on yksi. Poikkeuksena tdhdn on palladiumin jakauma (kuva ,
joka on suhteutettu JYFLTRAP:n jakauman mukaan.

Saamani tuottojakaumat nédyttéisivit olevan enimmékseen samaa mielta aiempien
mittausten jakaumien kanssa. MR-TOF:n datapisteet asettuvat lihemmaéksi niihin
tehtyja sovituksia, kuin JYFLTRAP:n datapisteet omia sovituksiaan. JYFLTRAP
tuotoissa on havaittavissa yksittaisten datapisteiden heittelyd. Rodiumin (kuva
suhteelliset tuotot eri menetelmilla ovat erityisen lahelld toisiaan. Lisdksi JYFLT-
RAP Penningin loukulla mitatut tuotot seuraavat MR-TOF-mittauksen tuottoihin
tehtyé sovitusta. My6s niobiumin (kuva [21]), molybdeenin (kuva 22)) ja teknetiumin
(kuva mitatut tuotot ovat lahella toisiaan. Niobiumin eri mittausten datapis-
teet ovat lahella toisiaan, mutta tehdyt sovitukset ovat hieman eri mieltd jakauman
huipun korkeudesta. JYFLTRAP:lla molybdeenin tuottojakauman huippu nayttéisi
puolestaan olevan hieman eri kohdassa kuin MR-TOF:n. Teknetiumin jakaumat
ovat muuten lihelld toisiaan, mutta °°Tc tuotto JYFLTRAP:1la poikkeaa erityisen
paljon seké sovituksesta, ettd MR-TOF:n antamasta tuotoista. JYFLTRAP pisteisiin
sovitusta tehdessé jiatin °Tc tuoton huomiotta. Kyseisen isotoopin tuotto on ollut
vihiisempéid myos kiyttiessa uraanikohtiota [33]. On mahdollista, ettd '%Te:lla on

tuntematon lyhytikdinen isomeeri. Tama selittaisi sen, miksi tuotto on vihentynyt, ja
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miksi sitd havaitaan enemméin MR-TOF:lla mitatessa. 1%®Tc tuotto JYFLTRAP:1la
on myo6s huomattavasti vahéisempaa.

Ruteniumin (kuva ja palladiumin (kuva jakaumissa on enemman ero-
ja. Ruteniumin JYFLTRAP-mittauksissa 1Ru, 1%Ru ja "'°Ru tuotot ovat paljon
suuremmat kuin MR-TOF:n mittauksissa. Naméa olivatkin tarkennusta vaativia
isotooppeja aikaisemmista mittauksista [1]. JYFLTRAP datapisteisiin sovitusta teh-
dessé jatin 1%Ru ja °®Ru tuotot huomiotta. Palladiumin jakaumassa kevyemmiét
isotoopit asettuvat melko nétisti MR-TOF-mittausten tuottoihin tehtyyn sovituk-
seen. Sovituksen huipun jélkeen JYFLTRAP:n tuotot kuitenkin eroavat MR-TOF:n
sovituksesta. JYFLTRAP dataan tehty sovitus on hieman levedmpi, mutta myos

MR-TOF:n tuotot asettuvat natisti talle sovitukselle.

Nb

® MR-TOF % 2
7 *  JYFLTRAP /’ b
GaussFit Tc

—— (GaussFit JYFLTRAP

Suhteelliset tuotot

T I I I I I I I I I I I |
96 97 98 99 100 101 102 103 104 105 106 107 108
Massaluku A

Kuva 21. Niobiumin suhteellinen tuottojakauma massaluvun suhteen. MR-TOF
datapisteiden sovituksen leveysparametri Tc jakaumasta.
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Kuva 22. Molybdeenin suhteellinen tuottojakauma massaluvun suhteen.
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Kuva 23. Teknetiumin suhteellinen tuottojakauma massaluvun suhteen. 1%Tc
jatetty huomiotta JYFLTRAP:n sovitusta tehdessa.
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Kuva 24. Ruteniumin suhteellinen tuottojakauma massaluvun suhteen. °Ru
ja 1%Ru jatetty huomiotta JYFLTRAP:n sovitusta tehdessé.
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Kuva 25. Rodiumin suhteellinen tuottojakauma massaluvun suhteen. MR-TOF
datapisteiden sovituksen leveysparametri Tc jakaumasta.
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Kuva 26. Palladiumin suhteellinen tuottojakauma massaluvun suhteen. MR-

TOF datapisteiden sovituksen leveysparametri Tc jakaumasta.

Taulukko 7. MR-TOF mittauksista lasketut suhteelliset riippumattomat isotoop-
piset fissiotuotot. Massaluvun A=108 isotooppien tuotot on laskettu kéayttaen
referenssejia A=105 ja A=109. Naista lasketut tuotot ovat omilla riveillidn (refe-
renssi A=105 ylempi ja A=109 alempi) ja niiden avulla on laskettu alkuaineille
kertoimet, joilla eri referenssien avulla lasketut tuotot on yhdistetty.

Isotooppi Ensimmaéinen mittaus

Toinen mittaus

Isotoopin

Painotettu keskiarvo suhteellinen tuotto

103Nb

3,3980 =+ 0,1028

3,5241 =+ 0,4424

3,5005 =+ 0,4542

1,0000 + 0,1330

104Nb

1,7011 + 0,0919

1,6549 + 0,1873

1,6701 + 0,2086

0,4771 £+ 0,0603

105Nb

1,0000 £ 0,0634

0,2859 £ 0,0181

106Nb

0,2399 £ 0,0309

0,2582 =+ 0,0112

0,2448 + 0,0329

0,0699 £ 0,0095

107Nb

0,0243 £+ 0,0019

0,0438 £ 0,0025

0,0355 & 0,0032

0,0101 £ 0,0025

103M0

0,6556 + 0,1028

0,6491 =+ 0,0416

0,6503 £ 0,0427

0,6503 £ 0,0430

104M0

0,9523 £ 0,0208

0,9672 £+ 0,0925

0,9645 £ 0,0948

0,9645 £ 0,0956

105M0

1,0000 + 0,0473

1,0000 + 0,0473

106MO

0,8639 = 0,1086

0,8472 + 0,0202

0,8613 + 0,1105

0,8613 + 0,1105
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Taulukko 7. (jatkuu)

Isotooppi Ensimmaéinen mittaus

Toinen mittaus

Isotoopin

Painotettu keskiarvo suhteellinen tuotto

107MO

0,3817 £+ 0,0110

0,3810 = 0,0099

0,3814 + 0,0148

0,3814 £ 0,0148

108M0

0,1756 £ 0,0023
7,9407 £ 0,4258

0,1705 £ 0,0063
7,4059 £ 0,6142

0,1719 £ 0,0077
7,6249 £ 0,7473

0,1719 £ 0,0077

IOQMO

1,0000 + 0,0934

0,0225 =+ 0,0021

110M0

0,2924 £ 0,0611

0,2731 £ 0,0260
0,3285 =+ 0,0389

0,2995 £+ 0,0769

0,0068 £ 0,0018

IOSTC

0,1058 £ 0,0022

0,1028 £ 0,0072

0,1035 £ 0,0075

0,0424 £ 0,0032

104TC

0,2847 £+ 0,0062

0,2885 £ 0,0369

0,2879 £ 0,0375

0,1180 + 0,016

1O5TC

1,0000 + 0,0570

0,4097 £+ 0,0234

106TC

1,5333 £ 0,2389

1,4797 £ 0,0316

1,56271 + 0,2410

0,6256 £ 0,0988

107TC

2,4261 + 0,0832

2,4597 + 0,0669

2,4411 =+ 0,1068

1,0000 + 0,0444

108TC

2,1075 £ 0,0146
1,4750 £ 0,0492

2,1363 + 0,1228
1,4632 + 0,0078

2,1333 + 0,1237
1,4734 £ 0,0498

0,8739 & 0,0518

109TC

1,0000 + 0,0451

0,5931 £ 0,0267

110TC

0,4165 £ 0,0646

0,4461 £ 0,0386
0,4469 £+ 0,0178

0,4304 £+ 0,0773

0,5931 & 0,0267

lllTC

0,1450 £ 0,0048

0,1457 £ 0,0041

0,1453 £ 0,0063

0,2553 £ 0,0468

112TC

0,0227 £ 0,0006

0,0231 £ 0,0004

0,0228 £ 0,0007

0,0136 & 0,0004

103Ru

0,2576 + 0,0132

0,3624 + 0,0132

0,3099 = 0,0187

0,0077 £+ 0,0014

104]‘:{u

4,0138 £+ 0,0101

0,3865 £+ 0,0219

0,3826 + 0,0241

0,0095 £ 0,0007

105Ru

1,0000 < 0,0405

0,0249 £ 0,0010

106Ru

4,5713 £+ 0,1682

4,2956 + 0,2422

4,4086 + 0,2949

0,1100 £ 0,0084

107Ru

11,2882 £ 0,3255

11,3737 £+ 0,3985

11,3353 £ 0,5145

0,2827 + 0,0129

1081%u

27,0806 % 0,6259
0,7459 £ 0,0184

24,2102 + 1,0532

0,7356 + 0,0091

25,2802 £+ 1,2252

0,7425 £ 0,0205

0,6305 & 0,0543

109Ru

1,0000 + 0,0416

0,8492 + 0,0353
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Isotooppi Ensimmaéinen mittaus

Toinen mittaus

Isotoopin

Painotettu keskiarvo suhteellinen tuotto

110Ru

1,1421 + 0,1639

1,2227 + 0,0908
1,2190 £ 0,0421

1,1776 + 0,1920

1,0000 +£ 0,1667

lllRu

0,8431 £ 0,0291

0,8630 £+ 0,0132

0,8493 £ 0,03194

0,7212 £ 0,0295

112Ru

0,4966 + 0,0139

0,4964 £ 0,0042

0,4965 & 0,0145

0,4216 & 0,0123

108Rh

0,1951 £ 0,0061

0,2027 £ 0,0034

0,1978 = 0,0070

0,0313 £+ 0,0014

109Rh

1,0000 + 0,0493

0,1581 £ 0,0078

110Rh

2,5087 £ 0,4233

2,6492 + 0,2600
2,6502 + 0,1106

2,5744 £+ 0,5089

0,4070 £+ 0,0813

111Rh

5,4307 £ 0,1474

5,6278 £ 0,0921

5,5065 & 0,1738

0,8705 & 0,0335

112Rh

6,3381 £+ 0,2819

6,2350 £+ 0,0378

6,3259 + 0,2844

1,0000 £ 0,0450

109Pd

1,0000 £ 0,1712

0,0267 + 0,0046

110Pd

4,1582 £ 2,0599

1,4775 £ 0,2123
4,8903 + 1,2538

4,2572 £+ 2,4208

0,1137 £ 0,0782

111Pd

13,2765 £ 0,7408

13,9977 £ 1,1761

13,7190 £ 1,3900

0,3664 & 0,0379

112Pd

37,5128 + 2,0288

37,2277 + 0,3135

37,4466 + 2,1195

1,0000 + 0,0566
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6 Paatanto

Tamaéan tutkielman tavoite oli selvittda, onko massaerottelun kestolla ja kiaytetylla
menetelmalld vaikutusta havaittuihin fissiotuottoihin. Kuvien perusteella vai-
kuttaisi silté, ettd niilla ei ole suurta vaikutusta fissiotuottoihin. Eri menetelmien
antamat suhteelliset fissiotuotot ovat enimmékseen luotettavuusarvioiden sisalla.
Poikkeuksena tdhdn on arseeni, jonka lapéisy kohtiosta mittausalueelle nayttaisi
olevan vihaisempaa MR-TOF:lla ja Penningin loukulla mitatessa. Omituista on
kuitenkin se, ettid useissa tapauksissa, 8’As mukaan lukien, Penningin loukulla suh-
teellinen fissiotuotto on MR-TOF:lla mitattua suurempi. Suurimpien isotooppien
havioiden odotettiin tulevan kaasutéytteisista loukuista (RFQ ja Penningin louk-
ku), jolloin Penningin loukulla mitatessa héviot tulisi olla MR-TOF-mittauksia
suuremmat.

Téassé tyossé oletettiin MR-TOF:n puoliintumismatkan olevan sama kaikille al-
kuaineille. On mahdollista, ettd néin ei kuitenkaan ole, jolloin MR-TOF-mittauksissa
tehty kierroslukukorjaus ei vastaa taysin todellista tilannetta. Puoliintumismatkaan
liittyy muutenkin epavarmuutta. Téssa sen oletettiin olevan 550 kierrosta ilman epéa-
varmuusarviota. Todellisen puoliintumismatkan selvittamiseksi olisikin hyva tehda
jatkotutkimus, jossa keskitytdén MR-TOF:n kierrosluvun aiheuttamaan isotoop-
pihavioon. Talloin saataisiin selville puoliintumismatka epavarmuusarvioineen ja
mahdolliset erot eri alkuaineilla.

Tutkielman toinen tavoite oli selvittaé, eroavatko MR-TOF:lla mitatut fissiotuo-
tot Penningin loukulla mitatuista tuottoista, sekéa taydentaa aikaisempiin Penningin
loukulla tehtyihin mittauksiin jaaneita aukkoja. Kuvien perusteella erot me-
netelmien valilla eivat ole erityisen suuria. JYFLTRAP datassa néyttéisi olevan
enemman yksittaisten datapisteiden heittelyé, ja suurimmat erot ovat naiden data-
pisteiden isotoopeilla, jotka ovat olleet tarkennusta vaativia tapauksia. MR-TOF
tuottojakaumat nayttavat yleisesti asettuvan paremmin niihin tehtyihin sovituksiin,
kuin JYFLTRAP:n jakaumat omiin sovtuksiinsa. Tamé johtuu ilmeisesti merkitté-
vasti paremmasta statistiikasta.

Havaittujen isotooppien tuottoa on mahdollista seurata MR-TOF mittausten ai-
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kana. Tuotto pysyi mitatessa pdaasiassa tasaisena, mutta muuttui palatessa takaisin
samaan massalukuun. Ennen massaluvun A=110 ensimmaéistd mittausta kylméloukku
taytettiin, joka mahdollisesti selittda tuoton nousua kyseisen massaluvun mittaus-
ten aikana. Muiden massalukujen kohdalla ilmeisté syyta tuoton vaihtelulle ei ole.
Tama vaihtelu on otettu huomioon riippumattomieen isotooppisten fissiotuottojen

luotettavuusarvioissa.
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A  MR-TOF- mittaustulokset

Referenssimassaluvussa A=105 kéytetty kierrosluku on kaikissa mittauksissa 946 ja
referenssissi A=109 982.

Taulukko 8. Massalukujen A=80, 86 ja 100 MR-TOF mittausten hiukkasméarét
isobaarijakaumia varten. Mittauksissa kaytetyt kierrosluvut ovat 881, 775 ja 898.
Mittaukset kestiviat 36, 16 ja 59 minuuttia.

Alkuaine Sr As Ge Ga
A=80 maara, 137175 £+ 371 484 + 22 2714 4+ 53 141 £ 12
korjattu maara 416361 + 1126 1473 + 67 8249+ 161 437 £ 37
Alkuaine Kr Br Se As
A=86 MAaara 301901 £ 550 223414 + 473 132869 + 365 1403 + 38
korjattu méard 801758 4+ 1461 593768 4+ 1257 353888+ 972 3893 £+ 105
Alkuaine Mo Nb Zr Y Sr
A=100 MAATa 68338 + 262 59854 4+ 245 152550 £ 391 33821 £ 184 2595 + 51

korjattu maara 211915 £+ 812 189075 £ 774 475834+ 1220 110210 £ 600 9875 £ 194

Taulukko 9. Massaluvun A=103 ja vastaavien referenssien A=105 massapiikkien
hiukkasméarat. Massaluvun A=103 mittauksessa kiytetty kierrosluku on 922.
Zirkoniumia ei havaittu referenssimittauksessa.

aika (min) Ru Tc Mo Nb Zr
A=105 10 2465 + 50 43212 + 208 65523 + 256 3623 £ 61
A=103 32 1887 + 44 14439 £ 121 135495 + 369 38703 £+ 197 4583 + 68
A=105 12 2501 + 51 49378 + 223 74489 £ 273 4201 + 65
A=103 30 2332 £ 49 12618 £ 113 120241 £ 347 33894 + 185 4251 £ 65
A=105 33 6775 £ 83 127749 + 385 192434 + 439 9855 £ 100
Korjatut arvot (ionia/s)
Ensimméinen mittaus
A=103 3,1777£0,0741 24,338+0,2039  228,3129+0,6218 67,0063+0,3411  7,9645+0,1180
A=105 12,33784+0,5640  230,0551£4,2790  348,2576+£4,8719 19,7141+0,5876
103/105 suhteellinen
fissiotuotto 0,2576+0,0132 0,1058+0,0022 0,6556+0,0093  3,3989+0,1028
Toinen mittaus
A=103 4,1021£0,0862 22,2129+40,1989  211,6416+0,6108 61,296440,3346 7,7169+0,1180
A=105 11,317940,3360 216,1389414,8709  326,0629420,8889 17,3936+2,1816

103/105 suhteellinen
fissiotuotto 0,362440,0132  0,102840,0072  0,6491-0,0416  3,5241+0,4424
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Taulukko 10. Massaluvun A=104 ja vastaavien referenssien A=105 massapiik-
kien hiukkasméaérat. Massaluvun A=104 mittauksessa kéytetty kierrosluku on
935. Zirkoniumia ei havaittu referenssimittauksessa.

aika (min) Ru Tc Mo Nb Zr
A=105 33 6775 £ 83 127749 £ 385 192434 + 439 9855 £+ 100
A=104 30 2311 £ 49 33722 + 184 170188 £ 413 15913 £ 127 1352 £ 37
A=105 15 3062 £ 56 60721 £ 247 91862 + 304 4949 £ 71
A=104 31 2283 £ 48 32466 £+ 181 167515 + 124 15321 £ 124 1244 + 36
A=105 15 2640 £ 52 47927 £+ 219 75261 £ 275 3939 + 93

Korjatut arvot (ionia/s)
Ensimmaéinen mittaus

A=104

A=105

104/105 suhteellinen
fissiotuotto

4,143740,0879
11,082940,1822

0,3739+0,0101

60,4676+0,3299
212,3619+4,4399

0,2847+0,0062

305,3675+0,7410
320,6899+£6,9685

0,95230,0208

28,7760£0,2297
16,91584:0,9035

1,7011£0,0919

2,5427-0,0686

Toinen mittaus

A=104

A=105

104/105 suhteellinen
fissiotuotto

4,013840,0844
10,3839-:0,5457

0,3865+0,0219

57,0814+0,3182
197,8769+25,3557

0,2885+0,0369

294,71604-0,2182
304,7029-:29,1369

0,9672+0,0925

27,165740,2199
16,4156+1,8534

1,6549+0,1873

2,2940£0,0664

Taulukko 11. Massaluvun A=106 ja vastaavien referenssien A=105 massapiik-
kien hiukkasméaérat. Massaluvun A=106 mittauksessa kéytetty kierrosluku on
950. A=106 rutenium ja rodium ovat pééallekkiin, rodiumin osuus oletetaan
olevan mitattoman pieni. Kadmiumin ja hopean piikit ovat myos péaallekkain,
jatetty taulukoimatta, silla niita ei havaittu referenssimittauksessa. Ne ovat rute-
niumin piikin lahettyvilld, joten niiden vaikutus siihen on huomioitu.

aika (min) Ru Te Mo Nb
A=105 15 2640 £ 52 47927 £ 219 75261 £ 275 3939 £ 93
A=106 30 25133 + 118 164654 £+ 406 143455 £+ 379 2039 + 46
A=105 10 1898 + 44 40802 £ 202 62296 £ 250 3264 £ 58
A=106 31 27104 £ 165 191494 £ 438 167633 £ 410 2644 £ 52
A=105 11 2402 £ 50 47484 + 218 73036 + 271 3903 £ 63

Korjatut arvot (ionia/s)
Ensimméinen mittaus

A=106

A=105

106/105 suhteellinen
fissiotuotto

46,051240,2153
10,0739+0,3677

4,5713+0,1682

302,052540,7448
196,9889+30,6857

1,5333+0,2389

264,1114+0,6978
305,7230438,4127

0,8639+0,1086

3,8914+0,0878
16,2169+2,0524

0,2399+0,0309

Toinen mittaus

A=106

A=105

106/105 suhteellinen
fissiotuotto

47,9133+0,2917
11,1542£0,6252

4,2056-£0,2422

338,9110-£0,7752
229,0341+4,8611

1,479740,0316

297,7497+0,7282
351,4601+£8,3325

0,8472-£0,0202

4,8682-£0,0957
18,8550-£0,7310

0,2582 £0,0112
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Taulukko 12. Massaluvun A=107 ja vastaavien referenssien A=105 massa-
piikkien hiukkasméérat. Massaluvun A=107 mittauksessa kaytetty kierrosluku
on 963. A=107 rutenium ja kadmiumin ovat paéllekkdin, myos palladiumin ja
hopean piikit ovat myos padllekkédin. Nama jatetty taulukoimatta, silla niité ei
havaittu referenssimittauksessa.

aika (min) Ru Te Mo Nb
A=105 11 2402 + 50 47484 + 218 73036 + 271 3903 + 63
A=107 31 74756 + 274 317665 + 564 75964 + 276 231 + 16
A=105 17 3773 + 62 74811 + 274 114504 + 339 6132 + 79
A=107 32 82630 + 288 350149 + 592 82343 + 287 453 + 22
A=105 11 2561 + 51 49513 + 223 75900 + 276 4082 +64
Korjatut arvot (ionia/s)
Ensimmaéinen mittaus
A=107 136,7681+0,5013  582,2100+1,0337 140,612840,5109  0,4851+0,0336
A=105 12,1160+0,3465 239,9770£8,2198 +368,40194+10,5029 19,969140,6511
107/105 suhteellinen
fissiotuotto 11,2882+0,3255 2,4261+0,0832 0,381740,0110  0,0243 £+0,0019
Toinen mittaus
A=107 144,27374+0,5029 612,4547+1,0355 145,46374+0,5070  0,9079+0,0441
A=105 12,6848+0,4423 249,0011+46,7606 381,7589+9,8428  20,7454+0,6487

107/105 suhteellinen
fissiotuotto 11,3737£0,3985 2,459740,0669 0,381040,0099  0,0438+0,0025
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Taulukko 13. Massaluvun A=108 ja vastaavien referenssien A=105 massapiik-
kien hiukkasméarat. Huomaa, ettd A=108 mitattiin myos kayttéden referenssing
A=109. Massaluvun A=108 mittauksessa kéytetty kierrosluku on 982. A=108
palladium ja kadmium ovat péallekkain, jatetty taulukoimatta, silla niita ei
havaittu referenssimittauksessa. Rodium piikki erittdin lahella ruteniumin piik-
kid, vaikutus ruteniumiin otettu huomioon, referenssimittauksessa ei havaittu
rodiumia. Referenssimittauksen niobium jatetty taulukosta, ei havaittu A=108
mittauksessa.

aika (min) Rh Ru Te Mo
A=105 11 2561 + 51 49513 + 223 75900 + 276
A=108 30 10425 £ 24 186293 + 420 281464 £ 531 34707 £ 187
A=105 13 3093 £ 55 61115 + 248 92629 £ 305
A=108 32 9471 £ 98 183213 £ 429 280490 + 530 33539 + 184
A=105 28 7113 £ 85 117343 + 343 602396 + 368
Korjatut arvot (ionia/s)
Ensimmaéinen mittaus
A=108 19,73024+0,0445 351,7523+0,7939  535,6612+1,0106 68,0681+0,3667
A=105 12,98914+0,2988  254,17214+1,6985  387,6180+4,6565
108/105 suhteellinen
fissiotuotto 27,0806+£0,6259 2,1075+0,0146 0,1756+0,0023
Toinen mittaus
A=108 17,114240,1771  330,8963+0,7748  510,5986+0,9648 62,917510,3452
A=105 13,667640,5937  239,0079413,7336  369,0679+13,4658

108/105 suhteellinen
fissiotuotto 924,.210241,0532  2,1363+0,1228  0,1705-0,0063
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Taulukko 14. Massaluvun A=108 ja vastaavien referenssien A=109 massapiik-
kien hiukkasméardt. Huomaa, ettd A=108 mitattiin myos kéyttden referenssind
A=105. Massaluvun A=108 mittauksessa kidytetty kierrosluku on 982. A=108
palladium ja kadmium ovat paillekkéin, jatetty taulukoimatta. Rodium piikki
erittédin lahelld ruteniumin piikkié, vaikutus ruteniumiin otettu huomioon. Ho-
pean ja kadmiumin piikit ovat tdysin padllekkain referenssimittauksessa, jatetty

taulukoimatta.
aika (min) Rh Ru Tc Mo
A=109 10 13396 £ 116 65148 £ 256 47689 + 219 1127 £ 34
A=108 31 7590 + 86 141531 £ 377 211854 + 461 26029 £ 162
A=109 11 13128 £115 63835 £ 253 46197 £ 215 1049 £ 33
A=108 31 7662 £ 88 134470 £ 367 202767 + 451 24872 £ 158
A=109 10 12599 + 113 60846 £ 247 44693 £+ 212 1188 £ 35

Korjatut arvot (ionia/s)
Ensimmaéainen mittaus

A=108

A=109

108/109 suhteellinen
fissiotuotto

14,132340,1601
72,4331+2,0998

0,195140,0061

262,9149+0,7003
352,47494£8,6250

0,745940,0184

396,667740,8632
268,93408,9457

1,475020,0492

50,223540,3126
6,324840,3369

7,940740,4258

Toinen mittaus

A=108

A=109

108/109 suhteellinen
fissiotuotto

14,330940,1655
70,7044-+0,8426

0,2027+0,0034

252,2443+0,6884
342,8899+4,1096

0,7356 +0,0091

383,3716+0,8527
262,0119+£1,2729

1,4632-£0,0078

48,4610£0,3078
6,5436+0,5410

7,405940,6142
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Taulukko 15. Massaluvun A=110 ja vastaavien referenssien A=109 hiukkas-
maédrat. Massaluvun A=110 mittauksessa kdytetty kierrosluku on 989. Hopean
ja kadmiumin piikit ovat taysin paallekkain referenssimittauksessa, jatetty taulu-
koimatta.

aika (min) Pd Rh Ru Te Mo
A=109 10 370 £ 20 12599 £+ 113 60846 + 247 44693 £ 212 1188 £ 35
A=110 31 6856 + 83 106531 £ 327 233228 + 483 63063 £ 252 1207 £+ 35
A=109 10 730 + 28 15758 £+ 126 75723 + 276 56016 + 237 1787 + 43
A=110 29 2742 + 53 124296 + 353 272711 + 523 74527 £ 273 1379 £ 38
A=109 11 631 £ 29 18682 £+ 137 88239 + 298 66128 £ 258 2213 £ 48
A=110 30 10348 £ 102 141722 £ 377 307111 + 555 85072 £ 292 1684 £ 42
A=109 11 886 + 30 19692 + 141 92813 + 305 69922 £ 265 1757 + 42
Korjatut arvot (ionia/s)
Ensimmainen mittaus
A=110 12,7987+0,1549 199,1606+£0,6113  436,94964+0,9049  123,1616+0,4922  2,5916+0,0752
A=109 3,077941,5243  79,38724+13,3934  382,5959+54,8901  295,7370+45,8637  8,86484+1,8338
110/109 suhteellinen
fissiotuotto 4,158242,0599  2,5087-+0,4233  1,1421 40,1639 0,4165-0,0646  0,292440,0611
Toinen mittaus
A=110 5,5411£0,1071  251,5456+0,7144  553,0767+1,0607  157,5601+£0,5772  3,2052+0,0883
A=109 3,7503940,5339  94,9526+9,3138  452,3610£33,5615  353,2340+£30,5269 11,7379+1,0685
110/109 suhteellinen
fissiotuotto 14775 40,2123 2,6492-0,2600 1,222740,0908  0,446140,0386  0,2731+0,0260
Kolmas mittaus
A=110 20,1053+0,1982  275,7558+0,7335  598,8332+1,0822  172,92074+0,5935  3,763340,0939
A=109 4,11134+1,0533  104,0520+4,3315  491,2641£16,9332  386,9539+15,3420 11,4576+1,3257
110/109 suhteellinen
fissiotuotto 48903+1,2538  2,6502+0,1106 1,219040,0421 0,4469+0,0178  0,3285--0,0389

Taulukko 16. Massaluvun A=111 ja vastaavien referenssien A=109 hiukkas-
méaardt. Massaluvun A=111 mittauksessa kéytetty kierrosluku on 1000. Hopean
ja kadmiumin piikit ovat taysin paallekkain referenssimittauksessa, jatetty tau-
lukoimatta. Molybdeenié ei havaittu massaluvun A=111 mittauksessa, jatetty
taulukoimatta.

aika (min) Pd Rh Ru Te
A=109 11 886 + 30 19692 + 141 92813 + 305 69922 + 265
A=111 30 32884 + 182 294544 + 543 214192 + 463 26278 + 163
A=109 10 885 + 30 19215 + 139 92218 + 304 69093 + 263
A=111 30 38258 + 196 319044 + 565 231655 + 482 28068 + 168
A=109 10 955 + 31 19075 £ 139 91850 + 304 70049 £ 265
Korjatut arvot (ionia/s)
Ensimmainen mittaus
A=111 65,73754+0,3638 591,04524+1,0896  436,663440,9439 59,1356+0,3668
A=109 4,95144+0,2749  108,834+2,9473 517,9410+17,8381 407,8931+13,2377
111/109 suhteellinen
fissiotuotto 13,2765 40,7408 54307 40,1474  0,843140,0291 0,145040,0048
Toinen mittaus
A=111 75,2435++0,3855 629,8532+1,1154  464,6260+0,9667 62,1421+0,3719
A=109 5,37544+0,4508 111,9189+1,8204  538,387948,1540 426,6029+11,7832

111/109 suhteellinen
fissiotuotto 13,9977+1,1761 5,6278+0,0921 0,8630+0,0132 0,145740,0041
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Taulukko 17. Massaluvun A=112 ja vastaavien referenssien A=109 massapiik-
kien hiukkasméarat. Massaluvun A=112 mittauksessa kidytetty kierrosluku on
1011. Hopean ja kadmiumin piikit ovat téysin pééllekkain referenssimittauksessa,
jatetty taulukoimatta. Molybdeenia ei havaittu massaluvun A=111 mittauksessa,
jatetty taulukoimatta. Hopean ja palladiumin piikit ovat péaallekkéin, koko tuotto
annettu palladiumille.

aika (min) Pd Rh Ru Te
A=109 10 955 + 31 19075 £ 139 91850 + 304 70049 £ 265
A=112 30 110136 £ 332 369255 £ 608 136045 £ 369 4325 £ 66
A=109 10 1007 £ 32 20144 £ 142 95400 £ 309 71585 £ 268
A=112 31 115087 £ 340 382189 £+ 619 142858 £ 378 4594 £ 68
A=109 9 974 + 32 19571 + 140 93235 £ 306 69878 £ 265
Korjatut arvot (ionia/s)
Ensimméinen mittaus
A=112 218,5357+0,6588  738,4593£1,2159  276,43284+0,7498 9,998440,1526
A=109 5,825640,3146  116,5110+£5,1776  556,6580+15,4385 441,3499+8,0987
112/109 suhteellinen
fissiotuotto 37,5128+2,0288 6,3381+0,2819 0,4966+0,0139 0,022740,0006
Toinen mittaus
A=112 223,4007+0,6600 750,5021+£1,2155  283,9728+0,7514  10,3897+0,1538
A=109 6,0009+0,0973  120,3689+0,7037  572,1089+4,5582 449,7271+3,4184

112/109 suhteellinen
fissiotuotto 37.2277+0,3135  6,235040,0378  0,496440,0042  0,023140,0004
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B Gammamittausten mittaustulokset

Taulukoihin on koottuna massaluvuittain tutkittavien gammojen lukumaéaré,
intensiteetti, havaitsemistehokkuus ja niista laskettu kumulatiivinen tuotto. Havait-
semistehokkuus on pyoristetty taulukkoon 15-yksikon saannollé selvyyden vuoksi,
laskut on tehty tarkoilla arvoilla.

Taulukoissa on esitetty fissiotuotteiden havaittu kumulatiivinen tuotto, ja
siita laskettu riippumaton tuotto. Kumulatiivinen tuotto on laskettu eri gammasiir-
tymisté laskettujen tuottojen painotettuna keskiarvona. Koska gammamittausten
osalta tarkastellaan kunkin massaluvun jakaumia erikseen, tuottoja ei ole normitettu

mittausajalla.
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Taulukko 18. Massaluvun A=80 gammamittaukset.

Havaittu Havaitsemis- Kumulatiivinen

Alkuaine ~y-energia (keV) madrd Intensiteetti [39] tehokkuus tuotto
Ga 523,18 809 0,101 0,113 70667
+ 74 + 0,012 + 0,003 + 10749

Ga 659,14 3582 0,78 0,085 54183
+ 82 + 0,09 + 0,002 + 6487

Ga 1083,47 1447 0,48 0,0454 66472
+ 51 + 0,06 + 0,0011 + 8774

Ga 1109,36 571 0,186 0,0440 69733
+ 40 £ 0,022 £ 0,0011 + 9729

Ga 1313 175 0,066 0,0356 74457
+ 31 + 0,008 + 0,0010 + 16106

Ge 265,36 74403 0,27 0,271 1015844
+ 297 + 0,05 + 0,009 + 190678

Ge 680,16 1653 0,022 0,0815 922217
+ 64 + 0,004 + 0,0012 + 171969

Ge 936,97 2323 0,041 0,0545 1040622
+ 62 + 0,008 + 0,0012 + 206208

As 666,2 62206 0,42 0,084 1771060
+ 255 * + 0,002 + 40006

As 1207,1 3017 0,043 0,040 1772421
+ 64 £ 0,006 £ 0,001 + 254121

As 1645,2 3352 0,075 0,0268 1666902
+ 61 + 0,010 =+ 0,0009 + 230521

*Intensiteetin epavarmuutta ei ilmoitettu.
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Taulukko 19. Massaluvun A=86 gammamittaukset.

Havaittu Havaitsemis- Kumulatiivinen

Alkuaine ~y-energia (keV) madrd Intensiteetti [37] tehokkuus tuotto
As 704,2 486 1* 0,078 6232
+ 88 + 0,1 + 0,002 + 1296

Se 207.,5 25935 0,07783 0,39 844470
+ 258 + 0,00387 + 0,02 + 56872

Se 3824 10413 0,07654 0,168 809066
+ 169 + 0,00387 + 0,006 + 50325

Se 2010,6 1750 0,10191 0,0208 824315
+ 74 + 0,00516 + 0,0008 + 62379

Se 2441,1 6056 0,43 0,0163 863002
+ 93 + 0,0215 + 0,0007 + 58167

Se 2660 2582 0,21586 0,0146 816596
+ 61 + 0,01075 + 0,0007 + 58108

Br 1361,63 7367 0,102 0,0340 2123138
+ 128 + 0,009 + 0,0010 + 199689

Br 1389,73 7099 0,102 0,0332 2099169
+ 119 + 0,008 + 0,0010 + 178308

Br 1564.,6 36587 0,62 0,0286 2066106
+ 204 + 0,05 + 0,0009 + 178626

Br 2349,37 3607 0,097 0,0171 2171392
+ 78 + 0,008 + 0,0007 + 205826

Br 2751,06 5929 0,191 0,0140 2210879
+ 84 + 0,016 + 0,0007 + 213592

* Arseenin absoluuttisen intensiteetin kerrointa ei annettu, kiytetty intensiteetti
antaa alarajan tuotolle.



Taulukko 20. Massaluvun A=100 gammamittaukset.

Havaittu Havaitsemis- Kumulatiivinen

Alkuaine y-energia (keV) madrd Intensiteetti [40] tehokkuus tuotto
Sr 898,5 156 0,189 0,0574 14381
+ 54 £ 0,012 £ 0,0013 + 5071

Y 118,59 12007 0,154 0,55 142813
+ 251 + 0,023 + 0,03 + 22271

Y 212,531 57569 0,73 0,38 207283
+ 305 +0,11 + 0,02 + 32437

Y 616,67 636 0,069 0,092 100009
+ 76 + 0,009 + 0,002 + 17840

Y 665,98 1802 0,077 0,084 279727
=+ 80 + 0,011 + 0,002 =+ 42305

Y 741,99 357 0,044 0,073 111108
+ 66 + 0,007 + 0,002 + 24205

Y 2515,13 100 0,061 0,0157 104301
£+ 19 £ 0,009 =+ 0,0007 + 25495

Y 2600,95 122 0,045 0,0151 179930
+ 19 + 0,007 =+ 0,0007 + 40401

Y 2770,4 92 0,057 0,0139 115973
+ 16 + 0,009 + 0,0007 + 27764

Zr 400,5 35959 0,193 0,159 1174407
+ 220 + 0,008 + 0,005 + 61392

Zr 504,27 40150 0,30 0,119 1127293
+ 220 + 0,04 + 0,003 + 153312

Nb 159,5 85484 0,089 0,59 1630228
+ 363 + 0,013 + 0,04 + 259644

Nb 528,263 15065 0,091 0,112 1478431
+ 152 £ 0,012 + 0,003 + 199096

Nb 535,666 79574 0,46 0,110 1572141
+ 295 + 0,06 + 0,003 + 208901

Nb 600,5 10464 0,54 0,095 203337
+ 126 + 0,06 + 0,003 + 23218

Nb 622.5 2232 0,015 0,091 1633720
+ 85 + 0,004 + 0,002 + 441672

Nb 768,7 4124 0,034 0,0698 1736580
+ 90 + 0,005 =+ 0,0015 + 260833

Nb 928,3 2671 0,025 0,0551 1939462
+73 =+ 0,003 =+ 0,0012 + 242440

Nb 1022,5 3845 0,049 0,0488 1608658
+ 78 + 0,009 + 0,0011 + 299518

Nb 1063,7 2977 0,033 0,0464 1943637
+ 72 + 0,005 + 0,0011 + 301629

Nb 1280,4 1437 0,174 0,037 224689
+ 55 + 0,022 + 0,001 + 30265

Nb 1501,9 2069 0,044 0,0301 1563779

+ 56 + 0,006 =+ 0,0009 + 222310




87

Taulukko 21. Massaluvun A=104 gammamittaukset. Niobiumin intensiteetteji
ei normitettu laheteessa .

Havaittu Havaitsemis- Kumulatiivinen

Alkuaine ~y-energia (keV) maara Intensiteetti | tehokkuus tuotto
Nb 192,2 45870 1,000 0,44 103440
+ 345 + 0,198 + 0,03 + 21132

Nb 368.,4 4792 0,20 0,176 135957
+ 161 + 0,02 4 0,006 + 15039

Nb 477.5 4471 0,170 0,127 206833
+ 129 + 0,018 + 0,004 + 23386

Nb 620,2 2063 0,192 0,092 117422
+ 107 + 0,020 4+ 0,002 + 13928

Nb 8124 1404 0,170 0,0652 126762
+ 85 + 0,018 + 0,0014 + 15696

Mo 86 10254 0,020 0,159 3217229
+ 294 + 0,004 + 0,011 + 684492

Mo 91 27050 0,049 0,238 2315329
+ 324 + 0,004 + 0,012 + 221335

Mo 335 1988 0,006 0,199 1668186
+ 171 + 0,0023 + 0,007 + 657999

Mo 376 10535 0,047 0,172 1304998
+ 172 + 0,011 + 0,006 + 309132

Mo 393 2681 0,013 0,162 1269380
+ 137 + 0,003 + 0,005 + 302707

Mo 421 5198 0,026 0,149 1341870
+ 140 + 0,006 + 0,005 + 314352

Te 358 210484 0,89 0,183 1294479
+ 485 * + 0,006 + 43894

Te 530,3 23161 0,156 0,111 1332322
+ 187 + 0,012 4+ 0,003 + 108429

Tc 535,1 21965 0,147 0,110 1356171
+ 183 + 0,012 + 0,003 + 116389

Te 884,4 8854 0,109 0,0586 1387352
+ 120 + 0,012 4+ 0,0013 + 156779

Tc 893,1 8241 0,102 0,0578 1397021
+ 117 + 0,011 4+ 0,0013 + 154937

Tc 16124 2421 0,058 0,0275 1517852
+ 65 + 0,006 + 0,0009 + 169072

Te 1676,8 2937 0,078 0,0262 1438379
+ 67 + 0,008 4+ 0,0009 + 158129

*Intensiteetin epavarmuutta ei ilmoitettu.



Taulukko 22. Massaluvun A=110 gammamittaukset

Havaittu Havaitsemis- Kumulatiivinen

Alkuaine ~-energia (keV) médrd Intensiteetti [42] tehokkuus tuotto
Te 240,7 70829 0,766 0,315 293792
+ 324 * + 0,011 + 9958

Te 612.9 4186 0,146 0,093 308694
+ 107 + 0,005 + 0,002 + 14995

Te 619,2 2890 0,115 0,092 274075
+ 100 + 0,004 + 0,002 + 14850

Te 1155,8 749 0,053 0,042 338014
+ 55 + 0,003 + 0,001 + 32414

Te 1806,4 224 0,0291 0,0238 322925
+ 34 + 0,0023 + 0,0008 + 56358

Te 2046,8 173 0,029 0,0204 292868
+ 30 + 0,005 + 0,0008 + 72456

Ru 112,2 166459 0,23 0,49 1464684
+ 485 + 0,08 + 0,02 + 513052

Rh 373,8 158393 0,53 0,173 1727136
+ 419 * + 0,006 + 56894

Rh 398.,5 12441 0,19758 0,160 394407
+ 159 + 0,01068 + 0,005 + 25162

Rh 439.8 25016 0,29281 0,141 605833
+ 190 + 0,01869 + 0,004 + 42720

Rh 546,9 16803 0,38537 0,107 406751
+ 158 + 0,02670 + 0,003 + 30170

Rh 572,6 2026 0,01166 0,101 1717336
+ 98 + 0,00318 + 0,003 + 477457

Rh 584.,6 5133 0,13528 0,099 384934
+ 113 + 0,01068 + 0,003 + 32842

Rh 653,3 5463 0,16287 0,086 391341
+ 109 + 0,01424 £ 0,002 + 36174

Rh 687,7 8995 0,29014 0,080 385834
+ 122 + 0,02136 + 0,002 + 30096

Rh 796,7 3496 0,03975 0,0668 1317165
+ 88 =+ 0,00530 + 0,0015 + 180921

Rh 813.,6 3881 0,10235 0,0650 583086
+ 90 + 0,01246 +0,0014 + 73324

Rh 838,2 5632 0,21271 0,0626 422697
+ 98 + 0,01691 + 0,0014 =+ 35569

Rh 890,5 2758 0,08900 0,0580 533868
+ 80 + 0,01068 + 0,0013 + 66914

Rh 904,5 5066 0,17355 0,0569 512855
+ 93 + 0,0178 + 0,0013 + 54585

Rh 1230,9 1723 0,07209 0,0386 618785
+ 63 + 0,01335 + 0,001 + 117869

*Intensiteetin epavarmuutta ei ilmoitettu.
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Taulukko 23. Massaluvun A=124 gammamittaukset. Hopean intensiteetteja ei

normitettu lahteessa )

Havaittu Havaitsemis- Kumulatiivinen

Alkuaine ~y-energia (keV) maarda Intensiteetti \ tehokkuus tuotto
Ag 460,8 1174 0,39 0,133 22637
+ 150 + 0,11 + 0,004 + 7038

Ag 612,8 1388 1 0,093 14941
+ 146 * + 0,002 + 1609

Cd 143,33 23591 0,1806 0,64 205301
+ 303 + 0,0224 + 0,03 + 26662

Cd 179,91 69066 0,70 0,49 201187
+ 358 + 0,07 4+ 0,03 + 23556

In 102,91 305641 0,45 0,40 1706868
+ 642 + 0,05 4 0,02 + 203276

In 120,34 271473 0,38 0,56 1280075
+ 602 + 0,04 + 0,02 + 143727

In 253,45 15005 0,044 0,29 1172186
+ 239 + 0,005 + 0,01 + 139514

In 363,54 38983 0,170 0,180 1279629
+ 258 + 0,019 + 0,006 + 149514

In 969,94 33238 0,52 0,0521 1226189
+ 218 + 0,06 + 0,0012 + 144311

In 997,79 9954 0,211 0,0503 937801
+ 144 + 0,021 + 0,0012 4 96651

In 1072,85 26537 0,47 0,0459 1229659
+ 187 + 0,07 + 0,0011 + 185587

In 1131,64 77797 0,68 0,0430 2664638
+ 294 + 0,08 + 0,0011 + 320184

In 1314,73 1526 0,045 0,036 953840
+ 65 + 0,008 + 0,001 + 176239

In 1359,86 16032 0,39 0,034 1206424
+ 137 + 0,04 + 0,001 + 128527

In 1470,7 1598 0,060 0,0309 862624
+ 60 + 0,007 + 0,0009 + 108687

*Intensiteetin epavarmuutta ei ilmoitettu.
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Taulukko 24. Massaluvun A=136 gammamittaukset.

Havaittu Havaitsemis- Kumulatiivinen

Alkuaine ~y-energia (keV) maard Intensiteetti | tehokkuus tuotto
Te 87,3 32793 0,119 0,181 1525804
+ 520 * + 0,011 + 93410

Te 135,385 9649 0,028 0,63 550165
+ 519 * + 0,03 + 35239

Te 333,99 24708 0,200 0,20 666276
+ 358 * + 0,007 + 25392

Te 578,75 23989 0,182 0,100 1320362
+ 232 * + 0,003 + 33995

Te 630,7 4380 0,104 0,090 470075
+ 172 * + 0,002 + 21332

Te 2077,9 1518 0,221 0,0200 343671
+ 61 * + 0,0008 + 19002

Te 2569,4 8255 0,153 0,0153 352410
+ 40 * + 0,0007 + 23072

I 197,316 698428 0,78 0,43 2101701
+ 974 + 0,05 + 0,02 + 167952

I 381,359 382122 1,00 0,169 2264691
+ 681 + 0,06 + 0,006 + 154533

I 1313,02 121685 1 0,036 3417114
+ 368 * + 0,001 + 92187

I 1321,08 9850 0,248 0,035 1123961
+ 146 4 0,018 + 0,001 + 88593

I 2289,6 2707 0,104 0,0177 1471419
+ 66 + 0,006 + 0,0008 + 109890

I 2634,2 1588 0,067 0,0148 1598352
+ 48 + 0,004 + 0,0007 + 128647

I 2868,9 854 0,039 0,0133 1644107
+ 36 * + 0,0007 + 104074

Cs 517,9 281992 0,9757 0,115 2525062
+ 570 * + 0,003 + 64852

*Intensiteetin epavarmuutta ei ilmoitettu.
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Taulukko 25. Massaluvun A=80 kumulatiiviset ja vastaavat suorat tuotot

alkuaineittain.

Alkuaine Kumulatiivinen tuotto Suora tuotto (tuhansia)

Ga 65324 £ 9580 65 + 10
Ge 1005310 + 190124 940 £ 190
As 1754569 £ 106650 749 + 218

Taulukko 26. Massaluvun A=86 kumulatiiviset ja vastaavat suorat tuotot

alkuaineittain.

Alkuaine Kumulatiivinen tuotto Suora tuotto (tuhansia)

As 6232 £ 1296 6,2+ 1,3
Se 822712 £ 54789 816 £ 55
Br 2117669 £ 191215 1291 £ 199

Taulukko 27. Massaluvun A=100 kumulatiiviset ja vastaavat suorat tuotot

alkuaineittain.

Alkuaine Kumulatiivinen tuotto Suora tuotto (tuhansia)

Sr 14381 £ 5071 14,4 £ 5,1
Y 172638 £ 28504 158 £ 29
Zr 1150850 £ 107352 993 £ 111
Nb 1808111 + 254144 657 £ 276
Te 37329 £ 14222 37 £ 15

Taulukko 28. Massaluvun A=104 kumulatiiviset ja vastaavat suorat tuotot

alkuaineittain.

Alkuaine Kumulatiivinen tuotto Suora tuotto (tuhansia)

Nb 130104 £ 18807 130 £ 19
Mo 1405623 £+ 405111 1276 £ 406
Te 1348130 £ 99174 =07 £ 417
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Taulukko 29. Massaluvun A=110 kumulatiiviset ja vastaavat suorat tuotot
alkuaineittain.

Alkuaine Kumulatiivinen tuotto Suora tuotto (tuhansia)

Te 298435 £+ 18752 298 £ 19
Ru 1464684 + 513052 1166 £+ 514
Rh 1928723 £+ 149684 464 £ 535

Taulukko 30. Massaluvun A=124 kumulatiiviset ja vastaavat suorat tuotot
alkuaineittain.

Alkuaine Kumulatiivinen tuotto Suora tuotto (tuhansia)

Ag 18841 + 4360 18,8 £ 4,4
Cd 203073 £ 24980 184 £ 26
In 2299962 + 201771 2097 £ 204

Taulukko 31. Massaluvun A=136 kumulatiiviset ja vastaavat suorat tuotot
alkuaineittain.

Alkuaine Kumulatiivinen tuotto Suora tuotto (tuhansia)
Te 561712 £ 28809 562 £ 29
I 3510392 + 191652 2949 + 194
Cs 2525062 + 64852 1291 + 764
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