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Faust:

wle)

Drum hab ich mich der Magie ergeben
Ob mir durch Geistes Kraft und Mund
Nicht manch Geheimnif§ wiirde kund;
Dafs ich nicht mehr, mit sauerm Schweifs,
Zu sagen brauche was ich nicht weifs;
Dafs ich erkenne was die Welt

Im Innersten zusammenhdlt,

Schau’ alle Wirkenskraft und Samen,

Und thu’ nicht mehr in Worten kramen.“

Johann Wolfgang von Goethe, Faust, der Tragodie erster Teil (1808).

Dr. Ferguson: ,,Such, gentlemen, is my secrect. It is simple, and, like most simple
things, it cannot fail to succeed. (...)* (...)
SHowever,” said the captain, ,the thing may prove dangerous.”

,What matters that,” replied the doctor, ,provided that it be practicable?*

Jules-Gabriel Verne, Five Weeks in a Balloon (1863),
Ubersetzung William Lackland (1869).

D’Artagnan: ,Trust me, don’t let us try to do things cheaply. Great undertakings
come poorly off with paltry means.“

Alexandre Dumas pére, Twenty Years After (1845), Ubersetzung N.N. (1889-94).






Zusammenfassung

Der am S-DALINAC installierte Injektor spinpolarisierter Elektronen SPIN er-
moglicht den Einsatz zirkular polarisierter Bremsstrahlung mit einem hohen Po-
larisationsgrad in der Nédhe der Endpunktsenergie fiir die Suche nach paritéts-
verletzenden Effekten in der Vorwérts-Riickwirts-Asymmetrie des leichten und

schweren Spaltfragmentes der photoneninduzierten Spaltung an 28U,

Zur Steigerung der Luminositit wurde im Rahmen dieser Arbeit eine aktive
238Uran (VI)-fluorid-Detektor-Kammer nach dem Prinzip einer einfachen Frisch-
Gitter-Ionisationskammer entwickelt, um die Eigenschaften eines 2*®Uran(VI)-
fluorid/ Argon-Gemisches zu untersuchen und hohere 2*®Uran-Fliachendichten zu

ermoglichen.

Die aktive 2*®Uran(VI)-fluorid-Detektor-Kammer wurde unter Verwendung von
Massenflussreglern mit, Argon und 2*®*Uran(VI)-fluorid befiillt. Bei verschiedens-
ten Einstellungen wurden Daten aufgenommen und interpretiert. Im Anschluss
an die Befiillung mit ?**Uran(VI)-fluorid brechen Anoden- und Kathodensignal
ein und erholen sich nur langsam. Vermutlich agiert das ?**Uran(VT)-fluorid ob
seiner Komplexitét und des hohen Fluoranteiles und dessen Elektronegativitit als
sehr effizienter Elektronenkollektor. Im Verlauf der Zeit reduziert sich der Anteil
gasformigen 2¥Uran(VI)-fluorides, mehrere Prozesse sind zur Erklirung dieses

Effektes denkbar.

In der derzeitigen Konfiguration der aktiven 2*®Uran(VI)-fluorid-Detektor-Kam-
mer konnen quantitative Aussagen iiber die Eigenschaften eines 23¥Uran(VI)-
fluorid /Argon-Gemisches nicht getroffen werden. Die Steigerung der Luminositét
fiir Prézisionsexperimente in der photoneninduzierten Spaltung am S-DALINAC
durch eine aktive ?*®Uran(VI)-fluorid-Detektor-Kammer erscheint zum jetzigen

Zeitpunkt als nicht moglich.






Abstract

The polarized injector SPIN at the S-DALINAC provides spin polarized electrons
for circularly polarized bremsstrahlung with a high degree of polarization near
the endpoint energy of the spectrum, enabling the search for forward-backward
asymmetries of the light and heavy fission fragment originating from parity non-

conservation in the photon-induced fission process of 238U.

An active ?*®uranium(VI)-fluoride gas target has been developed along the lines
of a simple Frisch grid ionization chamber to raise the luminosity and to study
the properties of an **®*uranium(VI)-fluoride/argon gas mixture.

238

The active “**uranium(VI)-fluoride gas target has been filled with argon and

28 uranium(VI)-fluoride using mass flow controllers. At different settings data

has been acquired and interpreted. Instantly after filling the chamber with some

28 yuranium(VI)-fluoride the anode and cathode signal are severely lowered and

238

gain only slowly. Apparently the ***uranium(VT)-fluoride acts as a very efficient

electron collector because of its complexity and the high amount of fluorine and

its electronegativity. Over time, the amount of gaseous **®uranium(VT)-fluoride

is reduced and different processes are possible to explain this effect.

8

In the present configuration of the active 2**uranium(VI)-fluoride gas target no

Suranium(VI)-fluoride/

sound quantitative information on the properties of an 23
argon gas mixture can be given. Raising the luminosity for precision experiments
in photon-induced fission at the S-DALINAC with an active ?**uranium(VT)-

fluoride gas target appears to be impossible.
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1 Einleitung

1.1 Motivation

Der Prozess der Kernspaltung stellt bis zum heutigen Tag ein in seinen Details
unverstandenes Problem dar. Auf der Grundlage der Erkenntnisse von Ruther-
ford [1] deuteten Cockcroft und Walton die ersten Messergebnisse einer pro-
toneninduzierten Kernspaltung an Li noch als ungewdhnlichen, doppelten a-
Zerfall [2]. Inspiriert durch Chadwicks experimentellen Nachweis des Neutrons [3]
in der *Be(a,n)'?C-Reaktion und der Forschung von Curie und Joliot auf dem Ge-
biet der kiinstlichen Radioaktiviéit [4] untersuchte Fermi die neutroneninduzierten
Reaktionsprodukte des Urans, vermutete jedoch ein Element der Ordnungszahl
93 [5]. In einer Kritik dieser Interpretation postulierte Noddack zuerst die Idee
des Zerfalls in mehrere grofere Bruchstiicke [6], verfolgte diese aber, dem Geist
der Zeit entsprechend, nicht weiter. Erst in der Nachverfolgung der Beobachtung
von Curie-Joliot und Savitch |7, 8] erkannten Hahn und Strassmann, wenn auch
zogerlich, in den Ergebnissen ihrer Radium-Barium-Mesothorium-Fraktionierung
der neutroneninduzierten Reaktionsprodukte des Urans die vorliegende Kernspal-
tung [9]. Folgend lieferten Meitner und Frisch eine erste theoretische Deutung des
Kernspaltungsprozesses [10] und Frisch gelang der experimentelle Nachweis der
emittierten Spaltfragmente und ihres Energieverlustes in einer Ionisationskam-
mer [11]. Bohr deutete die vorliegenden Resultate als eine neutroneninduzierte
Kernspaltung an dem selteneren ?*U [12] und erarbeitete zusammen mit Whee-
ler eine detailierte Erklarung der Kernspaltung [13]. Nur kurze Zeit spiter gelang

die photoneninduzierte Kernspaltung von Uran und Thorium [14].

Seit den ersten Tagen der Kernspaltung sind fast 75 Jahre vergangen, dennoch
stellt die Kernspaltung eines schweren Kerns noch immer ein sehr komplexes
Problem dar (siehe Ref. [15] fiir einen Uberblick). Ein detailiertes theoretisch-
mikroskopisches Verstiandnis der Spaltdynamik steht derzeit noch nicht zur Ver-
fiigung. Prazise Daten iiber Spalt-Isomere, die Wirkungsquerschnitte von Spalt-
reaktionen sowie die Massen- und Winkelverteilung der Spaltfragmente und die

Verteilung der totalen kinetischen Energie (TKE) sind in diesem Zusammenhang



wichtige Informationen sowohl fiir angewandte als auch fiir grundlegende Frage-
stellungen der Kernphysik. Die erzielbaren Erkenntnisse kénnen zu einem tieferen
Verstédndnis der Struktur der Zwischenzustinde als auch der multidimensionalen
Topologie der Spaltbarriere fiihren und theoretische Studien fiir eine bessere mi-

kroskopische Beschreibung der Spaltdynamik anleiten.

Experimente zu diesen Observablen liegen in der Regel nicht mit hoher Ge-
nauigkeit vor, da die (differentiellen) Wirkungsquerschnitte entsprechend klein
ausfallen. Der Steigerung der Luminositdt durch eine Erhéhung der verwende-
ten Flachendichte einer konventionellen Materialfolie steht die zur Flachendichte
inverse Auflosung der Massen- und Winkelverteilung entgegen [16, 17]. Daher
miissen spezielle Techniken entwickelt werden, um besonders hohe Luminosita-
ten in den Experimenten zu erzielen. Die Losung dieses Dilemmas findet sich
in einer aktiven #®Uran(VI)-fluorid-Detektor-Kammer, welche héhere 23®*Uran-
Flachendichten und damit grofere Luminosititen ermoglichen soll, ohne die Auf-
16sung der Massen- und Winkelverteilung einzuschrinken. Eine solche aktive
238 Uran(VI)-fluorid-Detektor-Kammer mit geeigneter **®*Uran-Flichendichte er-
moglicht folglich prazisere Daten in der energie- und winkelaufgelosten Massen-
und TKE-Verteilung der photoneninduzierten Spaltung von 28U [18,19] sowie die
erstmalige Untersuchung der Spaltfragmenteigenschaften in der Spontanspaltung
von 228U. Desweiteren kénnen photoneninduzierte Spaltexperimente bei Energien
unterhalb der Spaltbarriere und Experimente zur Bevilkerung und dem Zerfall

von Spalt-Isomeren durchgefiihrt werden.

Ein Beispiel von besonderem Interesse ist die Suche nach paritdtsverletzenden Ei-
genschaften in der photoneninduzierten Spaltung. Wird das Verhéltnis der Kopp-
lungskonstanten der starken und schwachen Wechselwirkung betrachtet, kann
ein parititsverletzender Effekt in der Grofenordnung von 1077 erwartet wer-
den. Vorangegangene Experimente mit neutroneninduzierter Spaltung zeigen je-
doch eine Verstarkung des parititsverletzenden Effekts zu einer Grokenordnung
von 107 [20-25] auf. In Anlehnung an Untersuchungen der helizitéitsabhiingi-
gen Transmission von polarisierten Neutronen in verschiedenen Materialien (siehe
auch Ref. [26] fiir einen Uberblick) wird die hohe Niveaudichte und die selekti-

ve Anregung von Zustdnden durch niedrige Impulsiibertrage [27] als Erklarung



herangezogen. Um zuverldssig den Mechanismus der Verstirkung zu verstehen,
ist eine erneute Betrachtung der induzierten Spaltung mit einer grundverschiede-
nen Sonde angebracht. Sogar im Fall eines breiten Anregungsspektrums, z.B., ei-
nes Bremsstrahlungsspektrums, konnten messbare Effekte in Erscheinung treten,
wie sowohl Flambaum und Gribakin 28] als auch Wettig und Weidenmiiller [29]
deutlich machen. Der an der Technischen Universitit Darmstadt am S-DALINAC
(Superconducting DArmstadt LINear ACcelerator, siche Kap. 1.2) installierte
Injektor fiir spinpolarisierte Elektronen SPIN (S-DALINAC Polarized INjector,
siehe Kap. 1.3) ermoglicht den Einsatz zirkular polarisierter Bremsstrahlung mit
einem hohen Polarisationsgrad in der Nahe der Endpunktsenergie fiir die Suche
nach paritiatsverletzenden Effekten in der Vorwirts-Riickwérts-Asymmetrie des

leichten und schweren Spaltfragments der photoneninduzierten Spaltung an 238U.

Erste Experimente mit einem unpolarisierten Elektronenstrahl wurden als Mach-
barkeitsstudie am Niederenergie-Messplatz DHIPS (Darmstadt High Intensity
Photon Setup, siehe Kap. 1.4) des S-DALINAC mit einer doppelten Frisch-
Gitter-Ionisationskammer [30] und einer festen 23®*Uran(IV)-fluorid-Folie auf der
gemeinsamen Kathode durchgefiihrt [19,31,32|. Hierbei wurde die Eignung einer
Ionisationskammer fiir photoneninduzierte Spaltexperimente am Niederenergie-
Messplatz DHIPS sowie die erfolgreiche Analyse der Verteilung der Massen und
der kinetischen Gesamtenergie (TKE) der Spaltfragmente im Spaltmodenkonzept
nach Brosa et al. [33] demonstriert. Der Emissionswinkel der Spaltfragmente be-
stimmt sich anhand der Driftgeschwindigkeit der durch die Spaltfragmente freige-
setzten Elektronen zur Anode [16]. Die Beschaffenheit der aufgenommenen Daten
ist in Abb. 1.1 zu sehen. Gegeneinander aufgetragen sind die koinzidenten An-
odensignale, ausgelost durch die beiden Spaltfragmente, welche die Kathode in

entgegengesetzter Richtung verlassen.

Wie jedoch an den erzielten Spaltraten zu erkennen war, wiirden die bendtigten
Zahlraten fiir einen Nachweis parititsverletzender Effekte in der zur Verfiigung
stehenden Strahlzeit nicht erreicht werden, eine erfolgreiche Messkampagne wa-
re auf einen Zeitraum ldnger als ein Jahr ausgelegt. Aufgrund der Limitierung
des Beschleunigers im Bezug auf den maximal verfiigharen Strahlstrom und den

resultierenden Photonenfluss am Niederenergie-Messplatz DHIPS ist es dringend
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Abbildung 1.1: Ereignisverteilung (Anodenpulshthen) der Spaltfragmente in der

photoneninduzierten Spaltung 2**U(~,f), aufgenommen mit ei-
ner doppelten Frisch-Gitter-lonisationskammer mit unpolarisier-

ter Bremsstrahlung bei einer Endpunktsenergie von 7 MeV [31].

notwendig, durch eine Steigerung der 2*¥Uran-Flichendichte die Luminositit an-
zuheben, da selbst der zukiinftige Einbau eines verbesserten Kryostatmoduls [34]
im supraleitenden Injektorbeschleuniger, welches Strahlstréme von bis zu 150 A
ermoglichen soll, nicht den erforderlichen Photonenfluss generiert um eine zeit-
lich adaquate Spaltrate zu erzielen. Mit einem adidquat hohen Urananteil in der
aktiven #®Uran(VI)-fluorid-Detektor-Kammer konnte sich die Spaltrate derart
steigern lassen, dass die bendtigten Zahlraten fiir einen statistisch signifikanten
Nachweis parititsverletzender Effekte im Zeitraum einer iiblichen Strahlzeit er-

zielt werden konnen.



1.2 S-DALINAC

Der S-DALINAC (Superconducting DArmstadt LINear ACcelerator) [35-39]
ist ein zweifach rezirkulierender supraleitender Elektronen-Linearbeschleuniger

mit einem Energiebereich von 2,5 - 130 MeV und einer Energieauflésung von

AE _

i 1074, das Forschungsgrofgeriit des Instituts fiir Kernphysik der Techni-

schen Universitdt Darmstadt. Als weltweit dritter Teilchenbeschleuniger und als
erster in Europa verwendet der S-DALINAC hochfrequente Wechselfelder in su-
praleitenden Kavitidten zur Erzeugung eines quasi-kontinuierlichen Elektronen-
strahls. Die Entwicklung und die kontinuierliche Verbesserung des Beschleunigers
war und ist Bestandteil zahlreicher Abschlussarbeiten und Dissertationen. Der
S-DALINAC bildet den Schwerpunkt eines facettenreichen kernphysikalischen
Forschungsprogramms und das Zentrum des aktuellen Sonderforschungsbereich
634 [40] der Deutschen Forschungsgesellschaft an der Technischen Universitét
Darmstadt. Fundamentale Aspekte sind die Kernstrukturphysik, die nukleare
Astrophysik und die Eigenschaften von Atomkernen bei sehr kleinen Impulsiiber-

tragen in Elektronen- und Photonenstreuexperimenten.

Der Aufbau des S-DALINAC ist in Abb. 1.2 schematisch dargestellt. Eine ther-
mionische Elektronenquelle erzeugt am S-DALINAC die zu beschleunigenden
unpolarisierten Elektronen. Diese verlassen den elektrostatischen Vorbeschleuni-
ger [41,42] mit einer kinetischen Energie von 250 keV, entsprechend 8 = 0, 74. Ei-
ne normalleitende Kupferkavitit mit einem inhomogenen Feld [43,44] zwingt den
Elektronenstrahl auf eine elliptische Bahn und gemeinsam mit einer Strahlblende
wird die zur Beschleunigung nétige Zeitstruktur von 3 GHz aufmoduliert. Hinter
der Kupferkavitét betrigt die Pulslinge des Elektronenpakets ca. 30 ps. Aufgrund
der Passage im Nulldurchgang der hochfrequenten Wechselfelder mit 3 und 6 GHz
in zwei normalleitenden Kupferkavitidten wird das Elektronenpaket weiter kom-
primiert, die Pulslinge des Elektronenpakets reduziert sich auf ca. 5 ps mit einem
Pulsabstand von 333 ps bei quasi-kontinuierlichem Strahl. Die genannte Elektro-
nenpaketlinge wird am longitudinalen Fokus am Ort der ersten supraleitenden
Einfangskavitit am Anfang des Injektorbeschleunigers erreicht. Die Beschleuni-

gungskavitidten befinden sich in Kryostatmodulen in einem fliissigen Heliumbad.
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Um die Temperatur fiir die Supraleitung der hochreinen Niobkavititen [36, 37|
auf 2 K zu senken und das Helium in einen suprafluiden Zustand zu iiberfiih-
ren, wird der Dampfdruck des fliissigen Heliums mittels eines Pumpstands auf
35 mbar reduziert. Der Injektorbeschleuniger besteht aus einer zweizelligen und
einer fiinfzelligen Einfangskavitidt, um den Phasenschlupf des Elektronenpakets
fiir eine weitere Beschleunigung in den nachfolgenden Strukturen anzupassen,
sowie aus zwei zwanzigzelligen Beschleunigungsstrukturen. Wird die Designfeld-
stirke des 3 GHz-Wechselfeldes von 5 MV /m zugrundegelegt, so sind Energien
von maximal 11 MeV und Strahlstréme bis zu 60 pA am Niederenergie-Messplatz

DHIPS |45] méglich.

Wahlweise lisst sich der Elektronenstrahl nach der Beschleunigung im Injektorbe-
schleuniger durch eine geeignete Dipolmagnetanordnung um 180° in den Haupt-
beschleuniger umlenken. Durch acht weitere zwanzigzellige Hohlraumresonatoren
ergibt sich ein maximal mdglicher Energiegewinn bei der Passage des Hauptbe-
schleunigers von 40 MeV. Im Anschluss an den Hauptbeschleuniger besteht die
Moglichkeit der Extraktion des Elektronenstrahls in die Experimentierhalle oder
alternativ die zweifache Verwendung der Rezirkulationsstrahlfiihrung [36] um den
moglichen Energiegewinn des Hauptbeschleunigers mehrfach zu nutzen. Werden
beide Rezirkulationen zum Einsatz gebracht, so passiert der Elektronenstrahl
den Hauptbeschleuniger dreimal und die maximal md&gliche Energie ergibt sich

zu 130 MeV bei Strahlstromen von bis zu 20 pA.

Im Fall der Extraktion in die Experimentierhalle stehen derzeit vier Mefsplatze
fiir Experimente zur Verfiigung, die im folgenden kurz vorgestellt werden. Zum
einen der hochauflésende Niederenergie-Photonen-Tagger NEPTUN [46-48| fiir
astrophysikalisch relevante Photodisintegrations- und Photonenstreuexperimen-
te zwischen 5 und 20 MeV in Untersuchungen mit hoher Energieauflésung nahe
der Teilchen-Separationsenergie sowie ein Messaufbau zur Bestimmung der Pola-
risierbarkeit des Protons an einer aktiven Hy-Hochdruckkammer mittels Brems-
strahlung im Energiebereich von 50 - 100 MeV [49,50], desweiteren ein Q-CLAM-
Spektrometer [51-53] mit groker Akzeptanz und ein hochauflsendes Energie-
verlust-Spektrometer [54]. Am erstgenannten werden Koinzidenz-Experimente,

wie die longitudinal-transversale Interferenz in der Aufbruchreaktion des Deute-



rons [55] oder Streuexperimente unter 180° durchgefiihrt, z.B., die prézise Analy-
se der magnetischen Dipolstirke gerade oberhalb der Disintegrationsschwelle des
Deuterons im astrophysikalisch relevanten Energiefenster [56], wihrend letzteres

vor allem fiir Formfaktor-Messungen [57] verwendet wird.

Aktuelle Weiterentwicklungen des S-DALINAC sind die Integration eines verbes-
serten Kryostatmoduls [34] im supraleitenden Injektorbeschleuniger fiir Energi-
en bis zu 14 MeV und Strahlstrome bis zu 150 puA am Niederenergie-Messplatz
DHIPS, die Reduktion von Transmissionsverlusten und die Verbesserung der
Energieschirfe durch die Beschleunigung der Elektronen auf der ansteigenden
Flanke des hochfrequenten Wechselfelds und die Anpassung der Dispersion in
der Rezirkulationsstrahlfithrung [58|, sowie die neu entworfene digitale Hochfre-
quenzregelung [59] zur Ansteuerung der normalleitenden Kupferkavitdten und
der supraleitenden Beschleunigungsstrukturen und der Einbau neuer Stromver-
sorgungen fiir eine hohe Ausfallsicherheit und den stabilen Betrieb des Beschleu-

nigers.

Der Ausbau des S-DALINAC mit einer spinpolarisierten Elektronenquelle er-
weitert das Spektrum moglicher Forschung am Beschleuniger um Experimente
mit spinpolarisierten Elektronen und polarisierten Photonen am Niederenergie-
Messplatz DHIPS, am Photonentagger NEPTUN und am Q-CLAM-Spektro-
meter. Der Einbau der spinpolarisierten Elektronenquelle erfolgte oberhalb der
Strahlfiihrungsebene zwischen der thermionischen Elektronenquelle und dem su-
praleitenden Injektor um einen substituierenden Betrieb zu ermd&glichen. Abhén-
gig von den Anforderungen des Experimentes kommt die jeweils geeignete Elek-

tronenquelle fiir den Strahlbetrieb zum Einsatz.

1.3 SPIN

Bislang wurden spinpolarisierte Elektronen und zirkular polarisierte Photonen
eher selten fiir Kernstrukturexperimente bei Strahlenergien unter 100 MeV ein-

gesetzt. Mit dem S-DALINAC Polarized INjector SPIN liefert der S-DALINAC,



als weltweit einziger kernphysikalisch genutzter Beschleuniger in diesem Energie-
bereich, in einem Messprogramm mit spinpolarisierten Elektronen bei niedrigen
Impulsiibertragen und zirkular polarisierten Photonen Daten fiir die Kartierung
einer wissenschaftlichen terra incognita. Es ertffnen sich umfangreiche Moglich-
keiten im Bereich der Kernstrukurphysik und der nuklearen Astrophysik und
der Zugang zu neuen Observablen, die zu einem besseren Detailverstindnis der
Kernstruktur fiihren. Ferner lassen sich fundamentale Symmetrien untersuchen,
wie die Paritiit oder die Zeitumkehrinvarianz. Ein Uberblick iiber erste geplante
Experimente ist in den Refn. [31,60] enthalten. Die Erweiterung des S-DALINAC
um eine zur thermionischen Elektronenquelle komplementiren lasergetriebenen
GaAs-Elektronenquelle [61] mit einem hohen Polarisationsgrad des Elektronen-
spins stellt eine langfristige Perspektive fiir Experimente am S-DALINAC, im
Sonderforschungsbereich 634 [40| und dariiber hinaus dar. Durch die enge An-
lehnung an das Design der spinpolarisierten Elektronenquelle des Mainzer Mi-
krotrons wurde der technische Entwicklungsaufwand drastisch reduziert |62, 63].
Eine Darstellung der spinpolarisierten Elektronenquelle und der sich anschliefen-

den normalleitenden Strahlfiihrung findet sich in Abb. 1.3.

Die eigentliche Elektronenquelle basiert auf der photonenstimulierten Emissi-
on spinpolarisierter Elektronen durch zirkular polarisierte Laserstrahlung an der
Oberflache eines speziellen GaAs-Kristalls, der Photokathode. Der auf eine FIa-
che von ca. 1 cm? zugeschnittene GaAs-Kristall befindet sich in einer Halterung
im Zentrum einer auf Hochglanz polierten Kathode, deren Geometrie zur Ver-
meidung von Feldemissionen und fiir eine erste elektrostatische Fokussierung des
Elektronenstrahls optimiert wurde [64]. Die Vakuumkammer rings um die Katho-
de fungiert als Anode auf Erdpotential, wihrend die Kathode durch ein Hochspan-
nungsnetzteil auf ein Potential von -100 kV gebracht wird. Neben der Kathoden-
kammer befindet sich eine Praparationskammer. Hier werden die GaAs-Kristalle
mittels eines Caesium-Dispensers und eines Sauerstoff-Reservoirs mit einer Mono-
lage Cs20 versehen, um eine negative Elektronenaffinitit (NEA) zu erzielen. Die-
se ist wesentlich fiir den Ubergang der Elektronen aus dem Kristall ins Vakuum.
Zudem koénnen durch ein spezielles Transportsystem neue GaAs-Kristalle in die

Priaparationskammer einbebracht werden, ohne diese oder die Kathodenkammer
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zu beliiften. Insbesondere in der Kathodenkammer sind Ultrahochvakuumbedin-
gungen notwendig, um den Einfluss des Restgases auf die Lebensdauer der Photo-
kathode durch ein Ionen-Bombardement der NEA-Oberfliche zu reduzieren. Ein
Laserstrahl geeigneter Wellenldnge erreicht durch ein Vakuumfenster unterhalb
der Kathodenkammer die Photokathode. Der Laserstrahl wird auf die Mitte des
GaAs-Kristalls fokussiert und regt spinpolarisierte Elektronen zur Emission ins
Vakuum an. Durch die anliegende Hochspannung [65] von -100 kV werden die
Elektronen zur Anode hin beschleunigt und es erfolgt der Eintritt in die vertika-
le Strahlfithrung. Aufgrund der beschrinkten Lebensdauer der Photokathode ist
die Verwendung eines gepulsten Laserstrahls zur Erzeugung eines gleichermafen

gepulsten Elektronenstrahls [66] sinnvoll.

Eine erste elektromagnetische Fokussierung erfolgt durch ein Quadrupol-Triplett.
Der Elektronenstrahl gelangt infolge einer dispersionsfreien Ablenkung um 270°
durch einen Alphamagneten [67] in die horizontale Strahlfiihrung, welche alter-
nativ auch von der thermionischen Elektronenquelle genutzt wird. Eine diffe-
rentielle Pumpstufe trennt das Hochvakuum der thermionischen Elektronenquel-
le und der normalleitenden horizontalen Strahlfiihrung vom Ultrahochvakuum
(p &~ 107'" mbar) der Kathodenkammer und der vertikalen Strahlfiihrung. Im
normalleitenden Teil der Strahlfiihrung vor dem Eintritt des Elektronenstrahls
in den supraleitenden Injektorbeschleuniger sind folgende Elemente installiert:
Ein Wien-Filter [43,68] zur Manipulation des Elektronenspins, ein auf 100 keV
Elektronenenergie ausgelegtes Mott-Polarimeter [43,69] zur Messung der Spinpo-
larisation der Elektronen, eine Kupferkavitit zur Modulation der Zeitstruktur des
thermionischen Elektronenstrahls auf 3 GHz [44], zwei Kupferkavitéten zur longi-
tudinalen Verdichtung der Elektronenpakete [43,70] sowie Strahldiagnoseinstru-
mente zur Messung des Strahlstroms, der Strahlposition [71], der Emittanz |72, 73]
und der Zeitstruktur des Elektronenstrahls [74].

In Kollaboration mit dem Helmholtzzentrum fiir Schwerionenforschung Darm-
stadt (GSI), der Universitdt Heidelberg und der KTH Stockholm wurden am
Teststand [66] des Injektors fiir spinpolarisierte Elektronen SPIN bereits erste
Experimente zur Untersuchung der Bremsstrahlungspolarisation von spinpolari-

sierten Elektronen durchgefiihrt [75-78].
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1.4 DHIPS

Bei Energien von 2,5 MeV bis 10 MeV und Strahlstrémen von bis zu 60 pA
werden am Niederenergie-Messplatz DHIPS (Darmstadt High Intensity Photon
Setup) [45] des S-DALINAC verschiedenste kernphysikalische Experimente durch-
gefithrt. In Kernresonanzfluoreszenz-Experimenten [79] werden stabile Kerne in
einem kontinuierlichen Bremsstrahlungsspektrum angeregt, aus der Charakteris-
tik der emittierten y-Strahlung werden Daten beziiglich der Ubergangsstirke und
der Multipolaritit der Zustdnde gewonnen [80]. In Photoaktivierungsmessun-
gen werden (7,n)-Photodisintegrationen nahe der Neutronenseparationsenergie
betrachtet, um relevante Informationen iiber die Nukleosynthese im astrophysi-
kalischen p- oder 7-Prozess [81] und im s-Prozess [82] zu erhalten. Im Energie-
bereich von 7 bis 10 MeV konnen kollektive Phdnomene wie z.B. Multi-Phonon-
Anregungen an leichten Kernen [83] und elementare Kernanregungen wie z.B.
Pygmy-Dipolresonanzen |84] mit hoher Prizision [85] untersucht werden [45].
Die Pygmy-Dipolresonanz beschreibt eine ausgepriagte Haufung der Dipolstér-
ke in elektrischen Dipolanregungen unterhalb der Neutronenseparationsschwelle,
ein Uberblick findet sich in Ref. [86] fiir den Energiebereich von 5 - 9 MeV.
Untersuchungen tiefliegender magnetischer Dipolanregungen in der 2*U(v,~/)-
Reaktion [87] bilden einen weiteren Aspekt des experimentellen Spektrums ab.
Studien der photoneninduzierten Kernspaltung in der Aktinidenregion [18| kom-
plettieren das experimentelle Programm. Eine detailierte Beschreibung des Nie-
derenergie-Messplatzes DHIPS findet sich in Ref. [45], die Erweiterung und Ver-

besserung des Messaufbaus ist in Ref. [88] beschrieben.

Der im Injektorbeschleuniger auf eine Energie von bis zu 11 MeV beschleunigte
Elektronenstrahl wird in einem segmentierten Kupfer-Bremsstrahlungsradiator
durch die Interaktion mit dem Coloumb-Feld der Atome abgebremst. Um einen
moglichst hohen Photonenfluss zu erzielen, wurde eine sehr kompakte Geometrie
zwischen dem Bremsstrahlungsradiator und den Experimentierpléitzen gewéhlt.
Die Winkelverteilung der bei diesem Vorgang entstehenden Bremsstrahlung ist
stark vorwérts gerichtet und wird zudem in einem Kupfer-Kollimator geometrisch

definiert. Mittels eines radiographischen Films wurde der Strahldurchmesser am
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vorderen Experimentierplatz zu 25 mm und am hinteren Experimentierplatz,
dem moglichen Einsatzort der aktiven 2*®*Uran(VI)-fluorid-Detektor-Kammer, zu

30 mm bestimmt [88].

Fiir einen maximalen Strahlstrom von 60 puA ergibt sich hinter dem Bremsstrah-
lungsradiator ein integrierter Photonenfluss von 3,6 - 10 ~/s, durch den Kolli-
mator erfolgt eine Unterdriickung des Photonenflusses um den Faktor 109, fiir
niederenergetische y-Quanten (E, < 1500 keV) sogar um mehr als 10 [45]. Auf-
grund der Neutronenseparationsenergie der Kupfer-Isotope, S, = 10,9 MeV fiir
83Cu [89] mit einer relativen natiirlichen Hiufigkeit von 69,2% und S,, = 9,9 MeV
fiir °Cu [89] mit einer relativen natiirlichen Hiufigkeit von 30,8%, ergibt sich eine
sehr geringe Neutronenproduktion fiir Energien bis 10 MeV, folglich ist der Anteil

unerwiinschter neutroneninduzierter Reaktionen unterdriickt.

Somit steht am Niederenergie-Messplatz DHIPS im Energiebereich von 2,5 -
10 MeV ein kontinuierliches v-Spektrum mit scharf kollimiertem Photonenstrahl,
sehr guter Untergrundunterdriickung und sehr geringem Neutronenuntergrund

fiir photoneninduzierte Experimente zur Verfiigung.

13



2 Grundlagen

2.1 Polarisierte Elektronen

Neben seiner Ladung verfiigt das Elektron iiber ein magnetisches Moment auf-
grund eines inneren Eigendrehimpulses, des Spins. Der Drehsinn des Spins kann
im Bezug auf eine ausgezeichnete Richtung zwei verschiedene Erwartungswerte
annchmen, +(3)h und —(3)%. Ein Ensemble von Elektronen wird als polarisiert
bezeichnet, wenn der Spin der einzelnen Elektronen in seiner Orientierung eine
Vorzugsrichtung aufweist, es existiert folglich eine Préferenz fiir einen der beiden

Spinzustande.

Bei einer Ausrichtung des Spins parallel zum Elektronenimpuls liegt eine lon-
gitudinale Spinpolarisation vor, ist sie orthogonal, spricht man von einer trans-
versalen Spinpolarisation. Der Polarisationsgrad P eines polarisierten Ensembles

ergibt sich zu

_ Nt-N|

= YTV T (2.1)

Galliumarsenid

GaAs wird der Kategorie der I1I-V-Halbleiter zugeordnet und ist besonders ge-
eignet zur Erzeugung spinpolarisierter Elektronen durch optisches Pumpen mit
zirkular polarisiertem Licht [61,90-92].

Das Kristallgitter mit der Gitterkonstanten a = 5,65325 A liegt in einer Zink-
blendenstruktur aus zwei um [ﬁ};] gegeneinander verschobenen, kubisch-flichen-
zentrierten Gittern vor. Die einzelnen Gitter bestehen ausschlieflich aus Atomen
jeweils einer Hauptgruppe. Im reziproken Gitter liegt als erste Brillouin-Zone
eine kubisch-raumzentrierte Gitterstruktur vor [93,94]. Der I'-Punkt mit dem
Wellenvektor k = (0,0,0) stellt das Symmetriezentrum dieses Gitters dar. In ei-
nem Bandschema sind die Energien von Elektronen (im Leitungsband, E > 0)
und Léchern (im Valenzband, E' < 0), abhéngig vom reduzierten Wellenvektor

—

= k-, dargestellt.

Y
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Fiir die Bestimmung des Polarisationsgrades sind im Bandschema des GaAs, be-
rechnet mit der nichtlokalen empirischen Pseudopotentialmethode [94], das Mini-
mum des Leitungsbandes L und die Maxima der drei obersten Valenzbander V;_3
im zentralen Symmetriepunkt I' relevant. Das Maximum der beiden obersten Va-
lenzbénder V; und V, liegt im reziproken Raum exakt unter dem Minimum des
Leitungsbandes L. Die Bandliickenenergie F, zwischen der Oberkante der Va-
lenzbénder und dem Minimum des Leitungsbandes am I'-Punkt berechnet sich
zu By, = 1,424 eV. Die Energiedifferenz der Valenzbinder V; und V, beziiglich
des néchsten darunter liegenden Valenzbandes V3 belduft sich aufgrund der Spin-
Bahn-Wechselwirkung auf AE = 0,34 eV. Die Valenzbander V; und V, weisen
eine P-Wellen-Symmetrie auf und spalten im Maximum in ein vierfach entartetes
p3/2-Niveau auf, das Valenzband V3 in ein zweifach entartetes p;/o-Niveau. Das
Minimum des Leitungsbandes im I'-Punkt zeigt eine S-Wellen-Symmetrie und ist

zweifach entartet.

Das Niveauschema des GaAs mit den entarteten Energieniveaus der Valenzban-
der und des Leitungsbandes ist Inhalt der Abb. 2.1. Durch rechtszirkular (o)
oder linkszirkular (0~) polarisierte Photonen der Energie hw, welche folgender

Bedingung geniigen,

E,<hw< E,+AE (2.2)

werden Elektronen aus dem ps/,-Niveau zum Ubergang in das sq/p-Niveau des
Leitungsbandes angeregt. Die maximal einsetzbare Wellenldnge der Photonen
betrdgt 872 nm. Bedingt durch die Auswahlregeln dndert sich die magnetische
Quantenzahl m; um Am; = +1 fiir rechtszirkular polarisierte Photonen und um
Am; = —1 fiir linkszirkular polarisierte Photonen. Daher sind fiir rechtszirkular
polarisierte Photonen nur die Ubergéinge VON P3/2Mj—_3/2 nach sym;—_1/ und
P3/2Mj—_1/2 nach sy 9m;— /5 erlaubt. Die relativen Ubergangswahrscheinlichkei-
ten ergeben sich aus den jeweiligen Clebsch-Gordan-Koeffizienten, wiedergegeben
in Abb 2.1 in durchgezogenen Kreisen. Die angeregten Elektronen sind longitu-

dinal spinpolarisiert.
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Leitungsband

1 1

m; = -3 m; = +§
S1/2

0.-1—
3 . 1 P3/2
mp=-—3 mj=—3 my=+3 my=+;

P12

1 1

m; = -3 m; = +§

Valenzband

Abbildung 2.1: Niveauschema des GaAs mit Ubergiingen durch rechtszirkular po-

larisiertes Licht geeigneter Energie.

Der theoretisch erreichbare maximale Polarisationsgrad ergibt sich nach Gl. (2.1)

YAV

1-3
P="—"=-0,5 2.3
1+3 ’ (2:3)
fiir rechtszirkular polarisiertes Licht und zu
3—1
P=""-05 2.4
3+1 ’ (2.4)

fiir linkszirkular polarisiertes Licht. Aufgrund depolarisierender Effekte betragt

die experimentell erreichbare maximale Polarisation ca. 35 %.

Ubersteigt die Energie der Photonen den Wert E,+AFE > 1,76 eV, entsprechend
einer Wellenlinge von 703,54 nm oder weniger, werden zudem Uberginge aus
dem p;/5-Niveau des Valenzbandes V3 in das s;/o-Niveau des Leitungsbandes L
angeregt. Aufgrund der relativen Ubergangswahrscheinlichkeit dieses Ubergangs
von 2 reduziert sich der Zihler von Gl. (2.1) mit zunehmender Energie, bis hin

zum volligen Verschwinden der Polarisation.
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Fiir Experimente mit hohem Wirkungsgrad sind héhere Polarisationsgrade erstre-
benswert. Wie in Abb. 2.1 deutlich wird, ist bei einer Authebung der Entartung
des p3/o-Niveaus und der Verwendung rechtszirkular polarisierten Lichts geeig-
neter Photonenenergie nur der Ubergang P3/2Mj—_3/2 nach syam;—_/, moglich.
Nach Gl. (2.1) ist dann theoretisch eine maximale Polarisation von 100 % erziel-
bar. Die vierfache Entartung der Valenzbidnder V; und Vs ldsst sich z.B. durch

einen Symmetriebruch des Kristallgitters aufheben.

Wiichst eine aktive GaAs-Schicht (z.B. GaAsg¢5Po,5) epitaktisch auf einem Sub-
strat mit abweichender Gitterkonstante (z.B. GaAsg 7P 3), so formt sich das Kris-
tallgitter der aktiven GaAs-Schicht in der Ebene des Substrats und den darauf
folgenden Kristallebenen der Gitterkonstante des Substrats entsprechend. Ortho-
gonal zur Substratebene vergrofert sich die Gitterkonstante des GaAs zur Volu-
menerhaltung der Einheitszelle. Es entsteht eine uniaxiale Deformation der Kris-
tallstruktur, die Symmetrie der Kristallstruktur wird aufgehoben und die Ener-
gieniveaus der Valenzbdnder Vi und V; spalten auf. Die Zustande pz/om;—_; /2
und p3/om;—11/2 weisen eine Absenkung ihres Energieniveaus abhéngig von der
Verzerrung der Einheitszelle auf, die Entartung des p3/;-Niveaus wird somit teil-
weise aufgehoben. Der theoretisch erreichbare maximale Polarisationsgrad ergibt
sich nach Gl. (2.1) zu 100 %, die experimentell erreichbare maximale Polarisation

lag bei ca. 70 % [95].

GaAs-Photokathoden mit alternierenden Kristallschichten unterschiedlicher Do-
tierung (z.B. AlGaAs und GaAs), sog. Ubergitter, bewirken bei identischen Git-
terkonstanten aufgrund unterschiedlicher Bandliickenenergien eine Reduktion der
Symmetrie der Zinkblendenstruktur. Erste experimentell erzielte Polarisationen

lagen bei ca. 60 % |96], aktuell sind Polarisationen bis zu 86 % erzielbar [43].

Die Kombination beider Methoden, die Stapelung von Kristallstrukturen mit ab-
weichenden Gitterkonstanten und unterschiedlichen Bandliickenenergien, ermog-

licht eine Elektronenpolarisation von iiber 90 % [97].

17



Negative Elektronenaffinitat

Der Austritt der ins Leitungsband angehobenen und zur Kristalloberflache dif-
fundierten Elektronen aus der Kristallstruktur in das Vakuum der Kathoden-
kammer wird durch eine Potentialbarriere mit einer Energie von ca. 4 eV unter-
bunden. Diese Energiedifferenz zwischen der Unterkante des Leitungsbandes und
dem Vakuumniveau wird als Elektronenaffinitét bezeichnet. Fiir eine erfolgreiche
Photoemission muss das Vakuumniveau auf ein Niveau unterhalb des Leitungs-
bandes abgesenkt werden, somit wird eine negative Elektronenaffinitit (NEA)
benotigt [98]. Die Kombination zweier verschiedener Prozesse wird genutzt um

eine negative Elektronenaffinitit zu erzielen:

In einem ersten Schritt wird durch eine p-Dotierung mittels Zn (z.B. mit einer
Lochkonzentration von 5,5 - 10 - cm™ bei 300 K [99]) das Fermi-Niveau nahezu
bis zur Oberkante der Valenzbénder V; und V, abgesenkt [100|. Dadurch senkt
sich das Vakuumniveau und die Elektronenaffinitdt verringert sich entsprechend.
An der Grenzfliche Halbleiter-Oberfldche fiillen besetzte Oberflichenzusténde in
der Bandliicke Lochstellen im Valenzband auf. Es entsteht eine negative Raumla-
dungszone an der Kristalloberfliche, die zu einer Bandverbiegung der Energieban-
der um 0,63 eV [99] fiihrt. Elektronen aus dem Leitungsband werden in der Zone
der Bandverbiegung lokalisiert, eine mégliche Photoemission wird verstarkt [101].
Das Fermi-Niveau an der Grenzfliche wird durch verschiedene Mechanismen [102]

festgehalten.

Ferner wird ein Metall mit geringerer Austrittsarbeit (z.B. Caesium, mit einer
Austrittsarbeit Wy = 1,79 eV [103]) an der GaAs-Kristalloberfliche (W, =
5,27 eV bei einer p-Dotierung von 10'® - em™ [103]|) physikalisch adsorbiert.
Auf der Kristalloberflache bildet sich eine Dipolschicht [104]. Diese verstirkt die
aufgrund der p-Dotierung bereits vorhandene negative Raumladungszone an der
Kristalloberfliche, das Fermi-Niveau an der Grenzfliche wird ebenso festgehal-
ten [105]. Die Bandverbiegung der Energiebénder wird derart vergrofert, dass die
Unterkante des Leitungsbandes auf gleicher Hohe mit dem Fermi-Niveau liegt [98].
Im thermischen Gleichgewicht passt sich das Fermi-Niveau der Metall-Schicht an

das bereits abgesenkte Fermi-Niveau des p-dotierten Halbleiters an. Das Vaku-
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umniveau an der Grenzfliche Metall-Oberfliche wird um die Differenz der Aus-
trittsarbeiten AW, = 3,48 eV abgesenkt. Nahezu unabhingig vom Material
des Substrats betrigt die Energiedifferenz zwischen Fermi-Niveau und Vakuum-
niveau an der Kristalloberfliche ca. 1,4 eV [98]. Die Unterkante des Leitungs-
bandes im Kristall entspricht folglich dem Vakuumniveau an der Oberfliche, die
Elektronenaffinitit ist demnach Null. Die Elektronen im Leitungsband beno6tigen
keine zusétzliche Energie fiir den Austritt ins Vakuum, die Potentialbarriere an
der Grenzfliche Halbleiter-Metall kann aufgrund des Tunneleffektes {iberwunden

werden.

Durch zusétzlich hinzugefiigten Sauerstoff bildet sich auf der Caesium-Schicht ei-
ne Caesiumoxid-Schicht. Cs,Q ist ein Halbleiter mit einer Bandliicke von 2 eV bei
Raumtemperatur. Die Austrittsarbeit betragt nur W, = 0,6 eV und die Band-
verbiegung der Energiebander wird noch weiter verstirkt. Die Unterkante des
Leitungsbandes im Kristall liegt nun oberhalb des Vakuumniveaus an der Ober-
flache, es bildet sich eine negative Elektronenaffinitdt und die Wahrscheinlichkeit

fiir einen Austritt der Elektronen ins Vakuum steigt an.

Kennzahlen polarisierter Elektronenquellen

Zur Quantifizierung der Effizienz der Photoemission ist die Anzahl der pro Photon

emittierten Elektronen relevant. Die zugeordnete Grofe ist die Quanteneffizienz

N, I hw
= =_—, (2.5)
Npn € Ppy

QF

mit dem Elektronenstrom I, der Elementarladung des Elektrons e, der Photo-
nenenergie hw und der eingestrahlten Lichtleistung Pp,. Der Strahlstrom einer
spinpolarisierten Elektronenquelle ergibt sich aus der Quanteneffizienz in Verbin-

dung mit der verfiigbaren Lichtleistung.

In Abb. 2.2 ist der Verlauf der Quanteneffizienz und des Polarisationsgrades in
Abhingigkeit von der Laserwellenlinge fiir eine B-702 Ubergitterkathode darge-
stellt. Wahrend die QQuanteneffizienz mit steigender Wellenldnge abnimmt und
bei 780 nm drastisch einbricht (man beachte die logarithmische Skala), findet

sich gerade dort ein Maximum des Polarisationsgrades von nahezu 90 %.
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Abbildung 2.2: Quanteneffizienz (offene Kreise) und Polarisationsgrad (ausgefiill-

te Kreise) einer B-702 Ubergitterkathode in Abhiingigkeit von der

Laserwellenlédnge.

Der relative Fehler eines polarisationsabhéngigen Effekts (z.B. einer Asymmetrie)
ist invers proportional zum Polarisationsgrad P und zur Wurzel der Experimental-
statistik, welche wiederum linear mit dem Strahlstrom verkniipft ist [106]. Daher

gilt

AA 1
— X .
A T pJVI

Der Polarisationsgrad P und der Strahlstrom I konstituieren somit den Qualitéts-

(2.6)

faktor QF einer spinpolarisierten Elektronenquelle

QF = P?I. (2.7)

Durch eine geeignete Wahl der Laserwellenlidnge ergibt sich ein Maximum des
Qualitatsfaktors QF in Abhéngigkeit von Quanteneffizienz und Polarisationsgrad

zur Erzeugung spinpolarisierter Elektronen.

Ohne Bestrahlung mit Licht und ohne Anderung der apparativen Bedingungen
ist die zeitliche Anderung der Quanteneffizienz einer NEA-beschichteten Photo-
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kathode konstant und ergibt sich durch die reziproke Vakuumlebensdauer 7,

dQE 1
= QF. (2.8)

Innerhalb der Vakuumlebensdauer reduziert sich die Quanteneffizienz durch den
Einfluss der Restgas-Molekiile in der ndheren Umgebung der Kathode um den
Faktor e. Die Restgas-Molekiile stolien gegen die Kathodenoberfliche und zer-
storen mit der Zeit die zum Austritt der Elektronen ins Vakuum notwendige
NEA-Schicht. Die Vakuumlebensdauer liegt im Bereich von einigen Minuten bis

zu mehreren hundert Stunden am Injektor spinpolarisierter Elektronen.

Bei einer Bestrahlung mit Licht geeigneter Wellenldinge werden aus einer NEA-
beschichteten Photokathode Elektronen extrahiert. Die beschleunigten Elektro-
nen ionisieren die Restgas-Molekiile, aufgrund des anliegenden elektrischen Fel-
des werden die produzierten Ionen beschleunigt und bombardieren die NEA-
Beschichtung der Photokathode. Die Anderung der Quanteneffizienz ist propor-

tional zum erzeugten Strahlstrom I und ergibt sich zu

dOF _ (i + k:]) QF = (l + i) QF. (2.9)
T

dt Ty Ty
Der Proportionalitdtsfaktor &£ hat die Dimension einer inversen Ladung. Zur Er-
zeugung eines konstanten Strahlstroms muss die Laserleistung kontinuierlich er-
hoht werden. Ist die Leistungsgrenze des Lasersystems erreicht, muss die Photo-

kathode mit einer neuen NEA-Schicht versehen werden.

Effektive, moglichst unterbrechungsfreie Strahlzeiten zur Messung polarisations-
sensitiver Observablen mit geringen relativen Fehlern erfordern demnach nicht
nur hohe Polarisationsgrade, sondern auch einen durchgehend hohen Qualitéts-
faktor im Zeitraum der Messung. Bis zu einem gewissen Grad kann eine sinkende
Quanteneffizienz durch eine hohere Laserleistung auf der Kathode kompensiert

werden, um einen gleichbleibenden Strahlstrom zu gewéhrleisten.
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Lasersysteme

Am spinpolarisierten Injektor SPIN existieren zwei Lasersysteme zur Erzeugung
gepulster polarisierter Elektronenstrahlen [107], ein Diodenlaser sowie ein Titan-
Saphir-Laser. Der Diodenlaser [66,108,109| erzeugt durch die elektrische Modu-
lation einer Laserdiode mit scharfer Frequenzbeschriankung Laserpulse mit einer
Repetitionsrate von 3 GHz, synchronisiert mit der Taktung und Phase der Hoch-
frequenz des S-DALINAC oder einen kontinuierlichen Laserstrahl.

Der Ti:Saphir-Laser besteht aus einem Nd:YVO,-Pumplaser (Verdi’™ G18) [110]
und einem Ti:Saphir-Oszillator (Mira HP-D”) |111]. In einem Wellenléingenbe-
reich von 680 bis 1000 nm werden ein kontinuierlicher Laserstrahl oder kurze
Laserpulse mit Pulsldngen von 220 fs bis zu einigen ps und einer Repetitionsrate
von 75 MHz erzeugt. Diese Repetitionsrate entspricht der 40. subharmonischen
der Hochfrequenz des S-DALINAC und wird mit deren Taktung und Phase syn-
chronisiert [112]|. Dieses System kann fiir kernphysikalische Flugzeitmessungen,

z.B. zur Untergrundunterdriickung verwendet werden.

Der Betrieb des Diodenlasers und des Titan-Saphir-Lasers erfolgt aus einem se-
paraten Labor. Auf dem optischen Tisch sind verschiedene Instrumente zur La-
serstrahldiagnostik aufgebaut, ein Pulsverliangerer [113], ein Spektrometer [114]
zur Bestimmung der Laserwellenlédnge, ein Autokorrelator [115] fiir Pulslingen-
messungen sowie ein Stokes-Polarimeter [116] zur Messung der Polarisation des
Laserstrahls. Der Strahltransport erfolgt iiber eine polarisationserhaltende Glas-
faser und im Fall des Titan-Saphir-Lasers iiber eine 40 m lange, evakuierte Frei-

strahlstrecke mit aktiver Strahllagenstabilisierung [117].

Ein elektro-optischer Modulator zur Intensitétsstabilisierung [118] und eine Po-
ckelszelle zur schnellen Polarisationsumkehr komplettieren das Lasersystem in
der Beschleunigerhalle unterhalb der Kathodenkammer. Von dort wird der La-

serstrahl auf die Photokathode im Zentrum der Kathodenkammer fokussiert.

Polarimetrie

Der Einfluss spinpolarisierter Elektronen im Ausgangskanal kernphysikalischer

Experimente, z.B. der Suche nach parititsverletzenden Eigenschaften in der pho-
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toneninduzierten 23U(y,f)-Reaktion, ergibt sich aus dem Polarisationsgrad des
Elektronenstrahls. Zur Quantifizierung eines parititsverletzenden Effekts ist die
préizise Kenntnis dieser Observablen erforderlich. Der Polarisationsgrad des Elek-
tronenstrahls wird daher an bestimmten Positionen in der Strahlfiihrung durch
verschiedene Polarimeter mit unterschiedlichen Funktionsprinzipien gemessen.
Der absolute Wert der Polarisation wird durch Mott- und Mgller-Polarimetrie
gemessen. Zur Uberwachung der Polarisation wihrend der Experimente wird ei-
ne relative Polarisationsmessung zerstorungsfrei mittels Compton-Transmissions-
Polarimetern durchgefiihrt. Der Einsatz eines Wien-Filters ermdglicht die Dre-
hung der Polarisationsebene des Elektronenspins in die transversale Ebene und
kompensiert, falls erforderlich, den Einfluss der magnetischen Felder der Rezir-

kulationen des S-DALINAC auf die Spinorientierung.

Wien-Filter

Messungen der Polarisation mittels Mott-Polarimetrie sind nur sensitiv auf die
transversale Polarisationskomponente des Elektronenstrahls. Der Spin der Elek-
tronen aus der spinpolarisierten Elektronenquelle ist longitudinal orientiert, da-
her ist eine Drehung um 90° in die transversale Ebene erforderlich. Polarisa-
tionsmessungen mittels Mgller-Polarimetrie andererseits sind besonders sensitiv
auf die longitudinale Polarisationskomponente des Elektronenstrahls. Ebenso er-
fordern polarisationsabhéngige kernphysikalische Experimente mehrheitlich ei-
ne longitudinale Orientierung der Polarisationskomponente. In den transversa-
len magnetischen Feldern der Dipolmagnete der Strahlfiihrung des S-DALINAC
prizediert der Spin der Elektronen jedoch entsprechend der Thomas-Bargmann-
Michel-Telegdi-Gleichung [119,120]. Abhéngig von den zu passierenden Dipolma-
gneten der Strahlfiihrung, der Rezirkulationen oder der Extraktionsstrahlfiihrung
wird der Spin der Elektronen noch vor der Beschleunigung im supraleitenden In-
jektorbeschleuniger um einen Winkel 6 gedreht um den Einfluss der magnetischen
Felder zu kompensieren [43]. Die Drehung der Polarisation erfolgt an der spinpo-
larisierten Elektronenquelle des S-DALINAC mittels eines Wien-Filters [121,122].
Ein elektrisches und ein magnetisches Feld stehen senkrecht zueinander und zur

Propagationsrichtung des Elektronenstrahls. Das Verhéltnis der jeweiligen Feld-
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stirken ist fiir eine ablenkfreie Passage des Elektronenstrahls bei einer Energie von
100 keV ausgelegt. Das an einem Wien-Filter gleicher Bauart gemessene Emit-
tanzwachstum [123] wurde zwar postuliert [124], jedoch bislang noch nicht am

S-DALINAC verifiziert.

100 keV Mott-Polarimeter

Die Polarisation der Elektronen wird im Anschluss an die spinpolarisierte Elek-
tronenquelle in der normalleitenden Strahlfiihrung mit einem auf 100 keV aus-
gelegten Mott-Polarimeter gemessen. Da die Messung der Polarisation mittels
Mott-Polarimetrie einzig auf die transversale Komponente des Polarisationsvek-
tors empfindlich ist, wird der Polarisationsvektor durch einen Wien-Filter (s.o.)

von der longitudinalen in die tranversale Ebene gedreht.

Mott-Streuung bezeichnet die elastische Streuung eines punktformigen Fermi-
ons an einer statischen punktférmigen Ladung. Das Streupotential der Elektron-
Kern-Wechselwirkung setzt sich zusammen aus dem elektrostatischen Coloumb-

Potential Vo und dem Potential der Spin-Bahn-Wechselwirkung V7 ¢

V=Vo+ VLS> (2.10)
mit dem Coloumb-Potential
1 ez
Vo = — 2.11
¢ dmeg 1 ( )

mit der elektrischen Feldkonstanten €, der Elementarladung e, der Kernladungs-
zahl Z des Atomkerns und dem Abstand r der Ladungsschwerpunkte des Elek-

trons und des Atomkerns und dem Potential der Spin-Bahn-Wechselwirkung

e*7
mc2r3

Vs = S.L, (2.12)

mit der Elementarladung e, der Kernladungszahl 7, dem Abstand r der Ladungs-
schwerpunkte des Elektrons und des Atomkerns, der Masse m des Elektrons, der

Lichtgeschwindigkeit ¢ sowie dem Spinvektor S und dem Drehimpulsvektor L.
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Aufgrund des Skalarproduktes von Spin und Bahndrehimpuls ergibt sich eine
Asymmetrie im Wirkungsquerschnitt, die dann maximal ist, wenn der Spin trans-

versal zur Propagationsrichtung des Elektronenstrahls steht.

Der differentielle Wirkungsquerschnitt des Streuprozesses wird durch den Mott-
Wirkungsquerschnitt [106, 125]

(5), (%) g (- e (3) e

beschrieben, mit der Kernladungszahl Z, der Elementarladung e, der elektrischen

Feldkonstanten ¢j, der Elektronenenergie E, dem Streuwinkel 0, der Geschwin-
digkeit v der Elektronen und der Lichtgeschwindigkeit ¢, erweitert um einen po-

larisationsabhédngigen Term

(%D::C%)MMH‘SWJlmffnL (2.14)

mit der Sherman-Funktion S (oder auch Analysierstirke), dem Polarisations-
vektor P und dem Normalenvektor n der Streuebene. Die Sherman-Funktion
S definiert fiir einen gegebenen Streuwinkel 6, die Elektronenenergie E und die
Kernladungszahl Z den Wert der Asymmetrie fiir einen punktformigen Kern [126].
Verschiedene Ansétze beriicksichtigen die Abschirmung des Coloumb-Feldes des
Kerns durch die Valenzelektronen [127-129] sowie den Einfluss der Kerngrofe
und des magnetischen Momentes bei Energien im MeV-Bereich [130,131], eben-
so ist ein experimenteller Nachweis der Korrekturen durch die Kerngrofie mog-
lich [132,133]. Die Sherman-Funktion ist in Abh&ngigkeit des Streuwinkels 6 in
Abb. 2.3 fiir unterschiedliche Elektronenenergien dargestellt. Bei einer Energie
von 100 keV zeigt die Sherman-Funkton ein breites Minimum bei 6 = 120°. Fiir

héhere Energien verschiebt sich das Minimum zu gréfleren Streuwinkeln.

Aufgrund unterschiedlicher Wirkungsquerschnitte fiir Elektronen mit Spin +(3)k
und —(%)h ergibt sich eine messbare Zahlratenasymmetrie in Abhéngigkeit von

der Sherman-Funktion und der transversalen Polarisationskomponente

A=S(0,E,Z)- P n. (2.15)
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Abbildung 2.3: Sherman-Funktion in Abhangigkeit des Streuwinkels fiir unter-

schiedliche Elektronenenergien bei der Streuung an einer Goldfo-

lie (Z = 79) nach Ref. [134].

Die Sherman-Funktion S definiert die Asymmetrie fiir Einfachstreuung an einem
punktformigen Kern. Der unerwiinschte Effekt der Mehrfachstreuung an Streufo-
lien endlicher Dicke wird durch eine Foliendickenextrapolation zu einer Monolage
des Streumaterials eliminiert. Der Mittelwert verschiedener Ansétze fiir die Foli-
endickenextrapolation [135] bildet die Basis zur Bestimmung der Polarisation, da

in der theoretischen Betrachtung keiner der Ansétze hervorsticht.

Das in der normalleitenden Elektronenstrahlfiihrung installierte 100 keV Mott-
Polarimeter enthilt ein Rad mit selbsttragenden Gold-Streufolien verschiedenster
Dicke (42,5-500 nm) fiir die Foliendickenextrapolation, einem BeO-Leuchtschirm
zur Bestimmung der Position und der Fokussierung des Elektronenstrahls und ei-
ner Aussparung zum Durchlass des Elektronenstrahls sowie vier unter einem 120°-
Riickstreuwinkel verbaute Silizium-Oberflichensperrschichtdetektoren. Je zwei

Detektoren in orthogonal zueinander stehenden Ebenen messen paarweise die
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Zahlratenasymmetrie der entsprechenden Ebene um die Polarisation in z- und

y-Richtung und somit den transversalen Polarisationsvektor zu bestimmen

|P|= /P2 + P2 (2.16)

Durch den Wechsel der Polarisation des Laserstrahls von links- auf rechtszirku-
lar polarisiertes Licht mittels einer Pockelszelle wird eine mogliche instrumentelle
Asymmetrie aufgrund fertigungsbedingter Abweichungen, einer Detektorineffizi-

enz oder eines nicht auf der Sollbahn einfallenden Teilchenstrahls ausgeschlossen.

In Abb. 2.4 sind die Spektren der y-Ebene im oberen und unteren Detektor fiir
an einer Photokathode mit deformiertem Kristallgitter erzeugte Elektronen zu se-
hen. Unter der Verwendung von links- oder rechtszirkular polarisiertem Laserlicht
ergeben sich zwei unterschiedliche Zahlratenasymmetrien in der jeweiligen Ebene.
Die unter Beriicksichtigung des Polarisationswechsels resultierende Asymmetrie

der jeweiligen Ebene A, und A, berechnet sich in diesem Fall nach Ref. [69] zu

+.N— + . N—
1— NL—.Ni 1— N(Z~NIi
N; -Ng Ng-Ni;
Ap=— 2 % ypd 4, = — 22 (2.17)
NNz NZI.N7
1+ L R 1+ (o) U
— Nt — Nt
Ny -Ng Ng Ny

wobei in der x-Ebene N, die Zihlrate bei rechtszirkular polarisiertem Licht (o)
im linksseitigen Detektor, N, die Zahlrate bei linkszirkular polarisiertem Licht
(07) im rechtsseitigen Detektor bezeichnet, bei umgedrehtem Vorzeichen ist der
Drehsinn des Lichtes in die andere Richtung orientiert. In der y-Ebene stehen Ny

flir die Z&éhlrate im oberen und Ny im unteren Detektor.

Fiir eine GaAs-Photokathode mit Ubergitter-Struktur wurde mit diesem Pola-
rimeter eine Polarisation von 86,1 % + 1,4 % [43] bei einer Wellenlidnge des

Laserlichts von 780 nm gemessen.

5-10 MeV Mott-Polarimeter

Zur Messung der Polarisation des Elektronenstrahls nach der Beschleunigung im

supraleitenden Injektorbeschleuniger wird ein 5-10 MeV Mott-Polarimeter [75]
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Abbildung 2.4: Spektren des oberen und unteren Detektors in der y-Ebene auf-

grund von Streuprozessen an einer 60 nm dicken, selbsttragenden
Goldfolie bei einem Elektronenstrom in der Gréfenordnung eini-
ger pA. Die Zahlrate fiir mit linkszirkular polarisiertem Laserlicht
an einer Photokathode mit deformiertem Kristallgitter erzeugte
Elektronen ist schwarz, fiir mit rechtszirkular polarisiertem La-
serlicht erzeugte Elektronen rot gestrichelt dargestellt. Die Pola-
risation betrigt 86,1 % £ 1,4 % [43] bei einer Laser-Wellenlénge

von 780 nm.

verwendet. Die Ausfiihrungen beziiglich des 100 keV Mott-Polarimeters gelten
gleichermafen fiir das 5-10 MeV Mott-Polarimeter. Im Energiebereich von 5-
10 MeV ist der Einfluss der Abschirmung des Coloumb-Feldes des Kerns durch die
Valenzelektronen [127-129] auf die Sherman-Funktion geringer, die Abhéngigkeit

von der Kerngrofe und magnetischen Kernmomenten [130] nimmt langsam zu.

Das 5-10 MeV Mott-Polarimeter ist hinter der 180°-Dipolmagnetanordnung zur
Umlenkung des Elektronenstrahls vom Injektorbeschleuniger in den Hauptbe-
schleuniger direkt vor dem Niederenergie-Messplatz DHIPS installiert. Das 5-
10 Mev Mott-Polarimeter enthélt eine fahrbare Leiter fiir Gold-Streufolien ver-
schiedenster Dicke fiir die Foliendickenextrapolation und einen BeO-Leuchtschirm
zur Bestimmung der Position und der Fokussierung des Elektronenstrahls sowie

zwel unter einem 165°-Riickstreuwinkel verbaute Szintillatoren mit Photoelektro-
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nenvervielfachern. Der optimale Riickstreuwinkelbereich von 173°-176,5° fiir die
Detektoren, vorgegeben durch die Minima der Sherman-Funktion fiir 5-10 MeV
(sieche Abb. 2.3), kann aufgrund der vorhandenen Geometrie der Strahlfithrung
nicht gewéhlt werden. Eine mogliche instrumentelle Asymmetrie aufgrund fer-
tigungsbedingter Abweichungen, einer Detektorineffizienz oder eines nicht auf
der Sollbahn einfallenden Teilchenstrahls wird durch den Wechsel der Polarisati-
on des Laserstrahls von links- auf rechtszirkular polarisiertes Licht mittels einer
Pockelszelle minimiert. Aufgrund der Geometrie des Detektoraufbaus ist das 5-
10 MeV Mott-Polarimeter nur sensitiv auf die horizontale Transversalkomponente
des Polarisationsvektors. Dieses Polarimeter wiirde zur Messung der absoluten Po-
larisation bei einem Paritatsverletzungsexperiment am Niederenergie-Messplatz

DHIPS verwendet.

50-130 MeV Mgller-Polarimeter

Das 50-130 MeV Mgller-Polarimeter |75, 136] ist hier der Vollstdndigkeit hal-
ber kurz erwédhnt. In der Extraktionsstrahlfiihrung ist ein 50-130 MeV Mgller-
Polarimeter zur Messung der Polarisation nach der Beschleunigung im supralei-
tenden Hauptbeschleuniger fiir polarisationsabhéngige kernphysikalische Unter-
suchungen in der Experimentierhalle vorgesehen. Mgller-Streuung bezeichnet die
elastische Streuung eines punktférmigen Fermions an einem anderen punktfor-
migen Fermion gleicher Art. Der Wirkungsquerschnitt im Streuwinkelbereich um
90° im Schwerpunktsystem ist fiir eine antiparallele Spinstellung der Elektronen

im Vergleich zu einer parallelen Spinstellung vergrofert [137].

Compton-Transmissions-Polarimeter

Die unterbrechungs- und zerstérungsfreie Uberwachung der Polarisation im zeit-
lichen Verlauf der Experimente am Niederenergie-Messplatz DHIPS, am Nie-
derenergie-Photonen-Tagger NEPTUN oder am Q-CLAM-Spektrometer erfolgt
durch eine relative Polarisationsmessung mittels eines Compton-Transmissions-
Polarimeters [138,139]. Vor dem Beginn der Experimente und im Anschluss daran

wird das Compton-Transmissions-Polarimeter durch eine Messung der absoluten
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Polarisation kalibriert. Da der Polarisationgrad nicht konstant, sondern anschei-
nend von der Quanteneffizienz und dariiber eventuell auch von der Temperatur
abhéngig ist [138,140], jedoch direkt mit dem Nachweis eines paritéitsverletzenden
Effektes verkniipft ist, ist der zeitliche Verlauf des Polarisationsgrades essentiell

zur Quantifizierung des parititsverletzenden Effektes.

Der longitudinal polarisierte Elektronenstrahl wechselwirkt mit dem Coloumbfeld
der Kerne und der Elektronen beim Durchgang durch Materie und gibt Energie
in Form elektromagnetischer Strahlung, im Emissionswinkelbereich um 0° als zir-
kular polarisierte Bremsstrahlung, ab. Die Interaktion der resultierenden Brems-
strahlung mit Materie wird durch den Photoeffekt, den Compton-Effekt und den
Prozess der Paarbildung beschrieben, die einzelnen Wirkungsquerschnitte las-
sen sich analytisch berechnen [141|. Dies sind die wichtigsten Prozesse, weitere,
teilweise auch polarisationssensitive Effekte (z.B. Rayleigh-Streuung) sind in der
Regel vernachléssigbar. Der Wirkungsquerschnitt des Compton-Effekts enthilt
einen polarisationsabhéngigen Anteil, ebenso wie die messbare Transmission der

Bremsstrahlung durch ein polarisiertes Medium.

Der Polarisationsgrad der Bremsstrahlung P ist abhingig von der Energie der

v-Quanten E. [142]

1 B,
e ()
N GEO 2 Ey Ey 2
1—5(1—E—0>+<1—E—0>

mit dem longitudinalen Polarisationsgrad P. des Elektronenstrahls, der Energie

(2.18)

E, der Bremsstrahlung und der Energie Ey des Elektronenstrahls. Fiir £, = FEy
ist der Polarisationsiibertrag maximal, der Polarisationsgrad der Bremsstrahlung

gleich dem longitudinalen Polarisationsgrad des Elektronenstrahls.

Der differentielle Wirkungsquerschnitt des Compton-Effekts [143] bestimmt sich

zu

do ra k?
a0 0 1@y + O, + B.P.P), 2.19
(dQ>Compton 2 K2 X [@g + @ P + ] ( )

mit dem klassischen Elektronenradius rg, dem Photonenimpuls nach der Streuung
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ko mc?

k =
mc? + ko(1 — cos(6))’

(2.20)

dem Photonenimpuls vor der Streuung kg, dem polarisationsunabhéngigen Ko-
effizienten ¢g, dem linearpolarisationssensitiven Koeffizienten ¢;, dem linearen
Polarisationsgrad des Photons P;, dem zirkularpolarisationssensitiven Koeffizien-
ten ¢,, dem zirkularen Polarisationsgrad des Photons P,, dem Polarisationsgrad
des gestreuten Elektrons P, im Transmissions-Medium, der Elektronenmasse m,

der Lichtgeschwindigkeit ¢ und dem Streuwinkel 6.

Die Koeffizienten ¢; berechnen sich zu

Dy =1+ cos*(0) + (ko — k)(1 — cos(9)), (2.21)
®, = sin*(0), (2.22)
O, = —(1—cos(#)) x [(ko + k)cos(0)cos(¢) + ksin()sin(¢p)cos(¢p)],  (2.23)

mit dem Winkel ¢ zwischen ko und dem Elektronenspin S und dem Winkel ¢
zwischen der kS-Ebene und der kgk-Ebene.

Der Polarisationsgrad der gestreuten Elektronen P, im Transmissions-Medium ist

durch

Mg
P, = 2.24
NeﬂB ( )

gegeben, mit der Magnetisierung des Transmissions-Mediums Mg, der Elektro-

nendichte N, und dem Bohrschen Magneton pup.

Integration iiber den gesamten Raumwinkel unter ausschlieflicher Betrachtung
des zirkular polarisierten Anteils liefert einen Wirkungsquerschnitt o® fiir paral-

lele oder antiparallele Spinstellung

5 =09+ opP.P, (2.25)

UCompton

mit dem unpolarisierten Klein-Nishina-Wirkungsquerschnitt [144]
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mec* 5 (1 2F, mc

= — —+n|{— O — 2.26

o) E T (2 +1n (ch + E, ) ( )

erweitert um einen polarisationsabhédngigen Term

E. E. 2

() o Ge) 1 () 5,

op(E,) = 2mrg ~ PN PRy In (1+2<W>)
() (1+2(i)) 2()

Die Transmission durch ein Medium wird durch

Ey

(2.27)

Ti(Ev) _ e_nd[o'Photo(EW+ZUétompt011(E'y)“l‘O'Paar(E'y)] (2.28)

beschrieben, mit der atomaren Dichte n, der Dicke des Transmissions-Mediums
d, der Kernladungszahl Z und den Wirkungsquerschnitten des Photo-, Compton-
und Paarbildungseffektes.

Die Intensitdt der Bremsstrahlung vor dem Durchgang durch das Transmissions-
Medium ist [y, die Intensitdt der Bremsstrahlung nach der Transmission durch

das Medium ergibt sich zu

[(E,) = Iy e "®Gesamii), (2.29)

Die messbare Asymmetrie des transmittierten Signals bei wechselnder Spinorien-

tierung ist dann nach Gl. (2.1)

A(E.) = tanh(—ndZopP.P,). (2.30)

Die Lange des Transmissions-Mediums beeinflusst sowohl die Transmission nach
Gl. (2.28) als auch die messbare Asymmetrie nach Gl. (2.30). Es ergibt sich ein op-
timales Verhiltnis zwischen der messbaren Intensitdt hinter dem Transmissions-
Medium und der Asymmetrie fiir einen minimalen relativen Fehler der Asymme-
trie. Fiir den Energiebereich von 4-10 MeV am Niederenergie-Messplatz DHIPS

wurde eine Lange des Transmissions-Mediums von 8,5 cm [139] vorgeschlagen.
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Der kompakt ausgefiihrte Aufbau des Compton-Transmissions-Polarimeters be-
steht aus zwei y-Detektoren und einem Elektromagneten [139]. Als v-Detektoren
werden CsI(T1)-Szintillatoren mit optisch gekoppelten Si-pin-Dioden verwendet.
Der erste Detektor vor dem Transmissions-Medium dient der Normierung des Si-
gnals, der zweite Detektor wird zur Messung der Asymmetrie nach der Transmis-
sion durch das Medium verwendet. Der Elektromagnet fungiert als Transmissions-
Medium mit einem 9 cm langen Spulenkern aus Vacoflux und einer geschlossenen
Weicheiseneinhausung zur Riickfiihrung der magnetischen Feldlinien fiir eine ho-

mogene, hohe Magnetisierung des Spulenkerns.

Der Polarisationsgrad des longitudinal polarisierten Elektronenstrahls wiahrend
der Experimente wird mittels einer relativen Messung der Polarisation durch die

kontinuierliche Uberwachung der messbaren Asymmetrie iiberwacht.

Aufgrund der Anforderungen an die Prazision eines Experiments zur Bestimmung
parititsverletzender Effekte ist ein leicht kiirzeres Transmissions-Medium von ca.
8,2 cm, entsprechend den Uberlegungen in Ref. [139], sinnvoll zur Reduktion des
relativen Fehlers in der Bestimmung der relativen Polarisation wahrend einer

Messung.

2.2 Bremsstrahlung

Der Prozess der Bremsstrahlung [145] beschreibt eine der méglichen fundamen-
talen Wechselwirkungen geladener Teilchen mit Materie. Ein Photon wird bei
der Streuung eines geladenen Teilchens im Coloumbfeld eines anderen Teilchens
emittiert. Im Allgemeinen bezeichnet Bremsstrahlung die Streuung eines Elek-
trons im (abgeschirmten) Potential des Atomkerns [146-148], die Streuung eines

Elektrons an den Elektronen der Elektronenhiille des Atoms [149-152] ist um das

1

Inverse der Kernladungszahl 7, den Faktor -

unterdriickt und kann in der Regel

vernachlissigt werden [153,154].

Die Abschirmung des Kernpotentials durch die Ladungsverteilung der Elektro-

nenhiille resultiert in einer reduzierten effektiven Ladung. Die Beschreibung des
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Abschirmungseffektes erfolgt vereinfacht durch die Annahme eines exponentiell
abfallenden Potentials, aktuell werden Hartree-Fock-Wellenfunktionen verwen-

det [155].

Der elementare Bremsstrahlungsprozess unter Beriicksichtigung aller involvierten
Teilchen wird durch den dreifach differentiellen Wirkungsquerschnitt fiir Pho-
tonenenergie, Photonenstreuwinkel und FElektronenstreuwinkel beschrieben. Im
Rahmen der Dirac-Theorie erfolgte eine erste relativistische Berechnung des drei-
fach differentiellen Wirkungsquerschnitts der Bremsstrahlung in Bornscher Nahe-
rung in Ref. [156]. Ein alternativer Ansatz fiir den relativistischen Wirkungsquer-
schnitt unter Verwendung von Sommerfeld-Maue-Eigenfunktionen findet sich in
Ref. [154]. Eine exakte Beschreibung des doppelt differentiellen Wirkungsquer-
schnitts der relativistischen Bremsstrahlung ohne Beobachtung des auslaufenden
Elektrons anhand direkter numerischer Berechnungen mit dem Atomkern als sta-
tische, symmetrische Ladung unendlicher Masse, der Beschreibung des einfallen-
den und auslaufenden Elektrons in Partialwellenentwicklung und einer Multipol-
entwicklung des emittierten Photons wird in Ref. [157] vorgestellt. Die exakte
Beschreibung des komplizierteren dreifach differentiellen Wirkungsquerschnitts

wird in den Ref. [158-160] behandelt.

Bremsstrahlungsspektrum

Eine erste analytische Beschreibung des Bremsstrahlungsspektrums fiir diinne
Bremsfolien durch Integration des differentiellen Bethe-Heitler-Wirkungsquer-

schnitts [156] der Bremsstrahlung findet sich in Ref. [161].

272 [ ¢ \ dk [(EZ+E? 2E
Kdk = 20 (2 ) (20 - 2.31
o(k) 137 <mc2) k K E? 3E0> (2:31)

X (m (M (0)) +1 — %arctan (b)l)

E (2 4(2—b? 8 2
+ (b—zln (1+0%) +¥arctan(b)f1 - = —I-—)]
0

mit der Energie des emittierten Photons k& = Ey — F, der Kernladungszahl 7,

der Elektronenladung e, der Elektronenmasse m, der Lichtgeschwindigkeit ¢, der
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Energie Ej des einfallenden Elektrons, der Energie E des gestreuten Elektrons,
1 1
M(0) = ((%)2 +(£5)2)7Y b = 2222 und € = 18 = 111, hier ist e die

Cmc?k NG
Eulersche Zahl.

Numerische Monte-Carlo-Simulationsprogramme wie Geant 4.9.0 [162,163] liefern
experimentell gut bestéitigte Datenséitze am Niederenergie-Messplatz DHIPS [88]
und sind daher sehr gut zur Bestimmung eines Bremsstrahlungsspektrums geeig-

net.

Die Endpunktsenergie des Bremsstrahlungsspektrums korrespondiert direkt mit
der kinetischen Energie des Elektronenstrahls. Die Energiebestimmung des Elek-
tronenstrahls am Niederenergie-Messplatz DHIPS erfolgt durch eine Impulsana-
lyse im magnetischen Feld eines kalibrierten Ablenkmagneten. Nach einer Ablen-
kung um 40° wird der Elektronenstrahl auf einem BeO-Leuchtschirm deponiert.
Durch die Messung der fiir die Ablenkung bendétigten magnetischen Flussdichte

bestimmt sich die Elektronenenergie Fy zu

252
Eozm02< epB?+1—1>, (2.32)
m

202

mit der Elektronenmasse m, der Lichtgeschwindigkeit ¢, der Elektronenladung e,
dem effektiven Ablenkradius p des Dipolmagneten und der magnetischen Fluss-

dichte B mit einer Genauigkeit von 50-100 keV [88].

Durch eine Messung der Spektralverteilung des Photonenstrahls mit einem hoch-
reinen Germanium-Halbleiterdetektor am vorderen Experimentierplatz des Nie-
derenergie-Messplatzes DHIPS unter einem Winkel von 0° bei sehr geringen Strd-
men und einer kinetischen Energie des Elektronenstrahls Ey von 7,6 MeV nach
Gl (2.32) wurde die Endpunktsenergie zu Ey + 40 keV bestimmt. [88]|. Eine
Wiederholung dieser Messung bei verschiedenen Energien ermdglicht eine prézise
Kalibrierung des Ablenkmagneten anhand experimentell bestimmter Endpunkts-
energien des Bremsstrahlungsspektrums zur Verbesserung der Genauigkeit der

Energiebestimmung.

Die Kalibrierung des Ablenkmagneten ist allerdings nur fiir auf der Sollbahn
des Ablenkmagneten einfallende Elektronen giiltig. Ein eventueller transversaler

Versatz oder eine Winkelverkippung, die am S-DALINAC derzeit nicht ausge-
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schlossen werden konnen, beeintriachtigen die Impulsanalyse und fiihren zu einer

Verfilschung der Kalibrierung.

Die stindige Uberwachung der Endpunktsenergie des Bremsstrahlungsspektrums
wahrend eines Experiments erfolgt durch eine Messung der in den einzelnen
Kupfer-Platten des segmentierten Bremsstrahlungsradiators abhingig von der
Energie des Elektronenstrahls deponierten Ladung. Aus dem Verhéltnis der im
zweiten und ersten Segment deponierten Ladung und der Dicke der Kupfer-
Platten errechnet sich die energieabhiingige mittlere Eindringtiefe. Relative An-
derungen der Endpunktsenergie kleiner als 25 keV sind feststellbar [88]. Die Be-
stimmung der absoluten Endpunktsenergie des Bremsstrahlungsspektrum unter
Verwendung des segmentierten Cu-Bremsstrahlungsradiators wird durch die Ka-
libration des Verhéltnisses der deponierten Ladungen des zweiten und ersten Seg-

mentes anhand der experimentell ermittelten Endpunktsenergien erméglicht.

Die prézise Bestimmung der Endpunktsenergie spielt eine wichtige Rolle in der
Quantifizierung eines paritatsverletzenden Effektes. Zwar sollten messbare Effek-
te auch in einem breiten Anregungsspektrum auftreten konnen |28,29|, unklar ist
jedoch, inwieweit Schwankungen in der Anregungsenergie aufgrund der hohen Ni-
veaudichte [164-166] und den daraus folgenden kleinen Niveauabstinden Einfluss

nehmen auf die Nachweisbarkeit eines paritiatsverletzenden Effektes.

Polarisation der Bremsstrahlung

Lineare Polarisation

Elektronen aus der thermionischen Elektronenquelle des S-DALINAC erzeugen
nach der Beschleunigung im Injektorbeschleuniger im Bremsstrahlungsradiator
inkohirente Bremsstrahlung. Diese ist im Allgemeinen partiell linear polarisiert.

Der Grad der linearen Polarisation bemisst sich zu

I -1
p_ =]

= 2.33
T (2.33)

mit den Intensitéten der Bremsstrahlung mit elektrischem Vektor senkrecht (1)

respektive paralell (/) zur Reaktionsebene.
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Anhand Sommerfelds nichtrelativistischer wellenmechanischer Methode der Be-
schreibung des Bremsstrahlungsprozesses [167] wird die Polarisation mit der Me-
thode der Matrixelemente berechnet. Fiir nichtrelativistische Elektronenenergien
liegt eine Polarisation des elektrischen Feldvektors parallel zur Reaktionsebene
Elektron-Photon vor, in der Ndhe der Endpunktsenergie ist die Polarisation ma-

ximal P = —1.

P = —(1— D)sin(6)* (2.34)
[nf* 1+ 5(n|?
3 1+ 38np?

mit n = k—Za, der Kernladungszahl Z, der Wellenzahl des einfallenden Elektrons
k = %=, dem Wasserstoffradius a = mh—;, der Elektronenmasse m und der Ge-
schwindigkeit des einfallenden Elektrons v im Gaufisschen CGS-System. Dieser
Ansatz ist giiltig fiir n << 0,5, fiir den niederenergetischen Teil ndhert sich D
nach numerischen Rechnungen von Maue [167] asymptotisch von unten an den
Wert 1/4. Bemerkenswert ist die Winkelabhingigkeit sin(#)?, demnach verschwin-
det der Anteil der linearen Polarisation unter 0°. Daten zur linearen Polarisation

der Bremsstrahlung finden sich in Ref. [168].

Fiir relativistische Elektronenenergien im Bremsstrahlungsprozess ist die Pola-
risation des elektrischen Feldvektors dominant orthogonal zur Reaktionsebene
Elektron-Photon [169] ausgerichtet. Die Wirkungsquerschnitte o und o fiir par-
allel, P = —1, respektive orthogonal, P = +1, zur Reaktionsebene polarisierte
Bremsstrahlung mit exponentiellem abfallendem Potential fiir die Abschirmung
wurden in den Ref. [170,171]| berechnet. Die lineare Polarisation der Bremsstrah-
lung am hochenergetischen Ende des Spektrums ergibt sich nach Ref. [171] fiir

kleine Streuwinkel zu

mkAg — 2m?

P pu—
20Ny — mkAg + 2m3’

(2.35)

mit der Elektronenmasse m, der Photonenenergie k, Ag = Ey — pocos(fp), der
Energie Ey des einfallenden Elektrons, dem Impuls pg des einfallenden Elektrons

und dem Winkel 6, zwischen p, und k. Mit steigender Energie E des einfallenden

37



Elektrons reduziert sich der Anteil paralleler Polarisation am hochenergetischen

Ende des Spektrums [171].

Unter exakter Beriicksichtigung der Coloumb- und Abschirmungseffekte bestimmt
sich die lineare Polarisation fiir hochrelativistische Elektronen, folglich vollsténdig

orthogonal zur Reaktionsebene polarisierter Bremsstrahlung, nach Ref. [142] zu

86162%252F
(€2 + €2)(3+4 2T") — 2¢e1€9(1 + 4u282T)’

p_ (2.36)

mit der Energie e = —Z; des einfallenden (1) und auslaufenden (2) Elektrons, u =
pbs, € = (1 +u2)_1 I'= ln(lllZ*%/f) — 2 — f(Z) bei kompletter Abschirmung,

f(Z) = a? Z o n2 7y, 0= 262 , der Elektronenmasse m, der Lichtgeschwindigkeit
¢, dem Elektronenlmpuls P1 des einfallenden Elektrons, dem Winkel 6; zwischen
p,; und k, der Kernladungszahl Z, der Elementarladung e und dem reduzierten

Planckschen Wirkungsquantum h.

Aufgrund der unvollstindigen Polarisation der Elektronen (s. Kap. 2.1) aus der
spinpolarisierten Elektronenquelle entsteht ein gewisser Anteil des Bremsstrah-
lungsspektrums quasi aus unpolarisierten Elektronen. Somit liegt abseits der
durch die einfallenden Elektronen definierten Achse linear polarisierte Brems-
strahlung vor. Diese kann sich eventuell storend auf Experimente mit zirkular
polarisierter Bremsstrahlung auswirken, beispielsweise durch eine azimutale Ani-

sotropie in der Winkelverteilung der Spaltfragmente [172-175|.

Zirkulare Polarisation

Spinpolarisierte Elektronen aus der Photoelektronenquelle des spinpolarisierten
Injektors SPIN erzeugen im Bremsstrahlungsprozess zirkular polarisierte Photo-
nen aufgrund des Ubertrags der Helizitét der spinpolarisierten Elektronen auf die
emittierten Photonen. Coloumb- und Abschirmungseffekte zeigen jedoch keinen

nennenswerten Einfluss auf die zirkulare Polarisation [142].

Die Polarisation des Bremsstrahlungsspektrums fiir longitudinal polarisierte Elek-
tronen wachst mit steigender Photonenenergie k, ist bei k£ ~ €; maximal und

ergibt sich nach Ref. [142] zu
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k[(e1 + €2)(3 + 2T) — 2e9(1 + 4u2E%T)]

pP= ,
(€2 4+ €3)(3 4 2T") — 2¢e169(1 + 4u2£2T)

(2.37)

mit der Energie e = £ des einfallenden (1) und auslaufenden (2) Elektrons, I' =
1n(1llZ*ls/§) -2- f(Z) bei kompletter Abschirmung, & = (1 +u?)™', u = p16;,

f(Z) = a? Z o nQ 7y, 0= Z—ez , der Elektronenmasse m, der Lichtgeschwindigkeit
¢, dem Elektronenlmpuls p1 des einfallenden Elektrons, dem Winkel 6; zwischen
p, und k, der Kernladungszahl Z, der Elementarladung e und dem reduzierten

Planckschen Wirkungsquantum #.

Der maximale Polarisationsgrad der Bremsstrahlung longitudinal spinpolarisier-
ter Elektronen ist deutlich grofer als der maximale Polarisationsgrad der Brems-
strahlung transversal spinpolarisierter Elektronen. Der Grad der zirkularen Pola-
risation bei transversal spinpolarisierten Elektronen ist maximal fiir k£ ~ %el und
verschwindet fiir £ = 0 und k£ = ¢;. Ebenso wird die Polarisation maximal fiir den
Fall eines in der Reaktionsebene Elektron-Photon orientierten Einheitsspinvektors
¢, des einfallenden Elektrons. Die Polarisation des Bremsstrahlungsspektrums fiir

transversal polarisierte Elektronen ergibt sich nach Ref. [142] zu

_ (¢, - u)dkeyé (1 — 26)T
P= i(é% + e%)(?i +2T) — 2e165(1 + 402€2T) (2.38)

mit dem Einheitsvektor in Spinrichtung ¢, des einfallenden Elektrons, u, dem zu
k senkrecht stehenden Anteil von p,, der Photonenenergie k, der Energie € = n%
des auslaufenden (2) und einfallenden (1) Elektrons, £ = (1 4+ u )*1, u = p191,
I = In(111Z"3 /&) —2— f(Z) bei kompletter Abschirmung, f(Z) = a? 2

n( n2+a2

a = ZTECQ, der Elektronenmasse m, der Lichtgeschwindigkeit ¢, dem Elektronen—
impuls p; des einfallenden Elektrons, dem Winkel 6; zwischen p, und k, der
Kernladungszahl Z, der Elementarladung e und dem reduzierten Planckschen

Wirkungsquantum h.

Der Grad der zirkularen Polarisation im Bremsstrahlungsprozess longitudinal
polarisierter Elektronen integriert {iber die Winkelverteilung der Bremsstrah-
lungsphotonen und alle Spinzustéinde des auslaufenden Elektrons lisst sich nach

Ref. [142] angeben als
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k(er + %Ez)Cu

2 2 2 )
€71 + €5 — 56162

P = (2.39)

mit der Photonenenergie k, der Energie € = % des einfallenden (1) und auslau-
fenden (2) Elektrons und der longitudinalen Komponente des Einheitsvektors in
Spinrichtung ¢, des einfallenden Elektrons und ist nach Ref. [142] giiltig fiir alle
¢1 und laut Ref. [138] numerisch verifiziert fiir den gesamten Energiebereich des su-
praleitenden Injektorbeschleunigers des S-DALINAC. Der Polarisationsiibertrag
ist maximal fiir Photonenenergien k£ = €;, der Grad der zirkularen Polarisation
des Bremsstrahlungsspektrums ist dann gleich dem longitudinalen Polarisations-

grad des Elektronenstrahls.

Seit der Entwicklung spinpolarisierter Elektronenquellen sind spinpolarisations-
abhéngige Observablen im Bremsstrahlungsprozess experimentell zugénglich, wie
z.B. die Messung der Asymmetrie der Bremsstrahlung fiir transversal polarisierte

Elektronen [176].

2.3 Kernspaltung

Kernspaltung bezeichnet den Prozess der Aufspaltung eines angeregten Kerns in
zwei oder mehr Bruchstiicke, eventuell unter Freisetzung von schnellen Neutro-
nen. Typischerweise entstehen zwei Spaltfragmente, meist ein leichtes und ein
schweres, jedoch abhéngig von der Massenregion (und im Detail von Projektil,
Anregungsenergie, etc.). Bei Uran ist die Massenzahl des leichten Spaltfragments
verteilt um A=90 und die Massenzahl des schweren Spaltfragments verteilt um

A=140.

Aufgrund der hohen Dichte und des intensiven Energieaustausches der Nukleo-
nen eines schweren Kerns postulierten Meitner und Frisch eine kollektive Bewe-
gung der Nukleonen &hnlich einem Fliissigkeitstropfen [10]. Die Gesamtenergie

des Kerns kann demzufolge durch
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E=FEy+ FEo+ Ec+ Es+ Ep, (240)

mit der Volumenenergie Ey, der Oberflichenenergie Ep, der Coloumbenergie E¢,

der Asymmetrieenergie E4 und der Paarenergie E'p beschrieben werden.

Im angeregten Zustand des Kerns sollte sich die Anregung durch Bewegungsmodi
duflern, analog der Oszillation einer Fliissigkeitskugel unter dem Einfluss einer er-
hohten Oberflichenspannung [177]. Kerne hoher Ordnungszahl weisen aufgrund
der Coloumbwechselwirkung eine dem riickstellenden Einfluss der starken Kern-

kraft entgegengesetzte Wirkung auf.

Unter der Annahme einer inkompressiblen Kernfliissigkeit wird die Deformations-
energie des Kerns beschrieben durch
Epes(€) = Eo(€) + Ec(€) — Eo(0) — Ec(0), (2.41)

mit dem Deformationsparameter €. Dieser wird durch die Koeffizienten a;,, der
Kugelflichenfunktionen Y}, (6, ¢) in der winkelabhéngigen Formulierung des de-

formierten Kernradius

R(Q, ¢) = R0

L+ amYim (0, gb)] (2.42)

beschrieben. Im einfachsten Fall einer Quadrupoldeformation (ag # 0) ist Eo(e)
= Eo(0)(1+2a3,) und Ec(e) = Ec(0)(1—£ajy). Einsetzen in Gl. (2.41) liefert fiir
den Fall Ex < 2F¢ eine negative Deformationsenergie, folglich Stabilitdt. Davon

ausgehend definierten Bohr und Wheeler [13| den Spaltparameter

~ Ec(0)
YT 2Eg(0)

(2.43)

Ist x < 1, findet sich ein lokales Minimum im Multipolraum fiir sphérische Ker-
ne. Fiir die Gruppe der Aktiniden gilt 0,68 < x < 0,76, die Deformationsenergie
in Abhéngigkeit von Quadrupol- und Sextupoldeformationen im positiven Qua-
dranten entlang des wahrscheinlichsten Weges fiir eine Kernspaltung zeigt einen

gegeniiber der Grundzustandsenergie positiven Sattelpunkt und reprisentiert die
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Spaltbarriere. Numerische Berechnungen des Kernfliissigkeitstropfens unter Be-
riicksichtigung von Multipolen bis [=16 [178] liefern eine Hohe der Spaltbarriere

relativ zur Energie des Grundzustands von

E ~0,83E5(0)(1 — x)°. (2.44)

Erweiterungen des Modells eines Kernfliissigkeitstropfens berticksichtigen die dif-
fuse Kernoberfliche, eine kriimmungsabhéngige Oberflichenspannung, die spezi-
elle Ladungsverteilung im Bereich der Oberfliche und die Kompressibilitdt der
Kernfliissigkeit [179]. Trotz der Erweiterung versagt das Modell des Kernfliissig-
keitstropfens in der Erklarung der Form eines Kerns mit < 1 im Grundzustand,
insbesondere der Aktiniden, da aufgrund des lokalen Minimums der Kern eine
sphérische Form haben sollte. Zudem vermag es keine Begriindung fiir die asym-
metrische Massenverteilung der Spaltfragmente in der Spaltung der Aktiniden zu

liefern.

Im Rahmen des Schalenmodells auftretende mikroskopische Einteilcheneffekte er-
klaren jedoch die sphérische oder deformierte Struktur der Kerne im Grundzu-
stand sowie die asymmetrische Massenverteilung der Spaltfragmente. Das Scha-
lenmodell berticksichtigt die Wechselwirkung der einzelnen Nukleonen unterein-
ander in einem gemittelten Potential bestehend aus einem sphérischen Zentral-
potential und einem Spin-Bahn-Term. Die Losungen der Schrédinger-Gleichung
ergeben Einteilchen-Energieniveaus und Wellenfunktionen fiir die einzelnen Nu-
kleonen. Die Erweiterung fiir den Fall deformierter Kerne mit entsprechend defor-
miertem Potential wurde in Ref. [180] postuliert, die Losungen der Schrodinger-
Gleichung werden abhéngig vom Deformationsparameter € ausgedriickt. Eine rein
mikroskopische Betrachtung als Summe iiber alle Einteilchenzustande versagt je-
doch in der Beschreibung der Kernspaltung aufgrund des nur ndherungsweise
korrekten Potentials des Schalenmodells und der Vernachlissigung der Restwech-

selwirkung der einzelnen Nukleonen untereinander.

Die Beschreibung der Kernspaltung erfolgt in Ref. [178] als Kombination des
Kernfliissigkeitsmodells mit Beriicksichtigung einer Schalenmodellkorrektur. Die

Gesamtenergie des Kerns ergibt sich aus der Summe aus Volumen-, Oberflichen-
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und Coloumbenergie, einem Renormalisierungsterm, in dem die einzelnen Einteil-
chenenergien des Schalenmodells durch eine gleichméfige Verteilung der Zusténde
ersetzt wird, welche die Zustandsdichte wiederspiegelt, aber nicht die tatsachliche
Schalenstruktur, sowie einer Paarungskorrektur. Der Korrekturfaktor aufgrund
der Renormalisierung des Schalenmodells in deformierten Kernen wird fiir nied-
rige Zustandsdichten negativ, fiir hohe Zustandsdichten positiv. Die Paarungs-
korrektur verhélt sich dem entgegengesetzt, kompensiert jedoch nur partiell die
deutlich stiarkere Schalenkorrektur. Besonders grofse negative Schalenkorrekturen
finden sich fiir Deformationen mit einem Achsenverhéltnis von 2:1 des deformier-
ten Kerns, dies entspricht ungefihr dem Maximum der Spaltbarriere im Modell
des Kernfliissigkeitstropfens. Werden zudem nicht spiegelsymmetrische Formen
eines Kerns beriicksichtigt, ergibt sich daraus ein weiterer Einfluss auf die dufte-
re Barriere [181], welcher eine weitere, einfache Erklarung fiir die asymmetrische

Massenverteilung der Spaltfragmente in der Spaltung der Aktiniden liefert.

Aufgrund des Verhaltens der Schalenkorrektur ergibt sich eine doppelhckrige
Spaltbarriere. Fiir die Gruppe der Aktiniden entspricht das erste Minimum der
Quadrupoldeformation im Grundzustand des Kerns und es existieren zwei sepa-
rate Maxima in der Spaltbarriere, getrennt durch ein zweites Minimum, welches
sich an der Position des Maximums der Spaltbarriere im Modell des Kernfliissig-
keitstropfens befindet. Ausgehend von der Energie des Grundzustands im ersten
Minimum der doppelhdckrigen Spaltbarriere fiir 23¥Uran ist die Energie des ersten
Maximums 5,7 MeV, die Energie des zweiten Minimums 2,6 MeV und die Energie

des zweiten Maximums 5,7 MeV [182].

Photoneninduzierte Kernspaltung

Elektromagnetische Strahlung, wie in einem Bremsstrahlungsspektrum, bietet
einen grofen Vorteil in Untersuchungen der Kernspaltung, da die Wechselwir-
kung genauestens bekannt ist und festgelegten Auswahlregeln folgt. Im Gegensatz
dazu stehen die aufgrund des Spin- und Drehimpulstransfers deutlich komplexe-
ren Anregungsspektren der durch Teilchenanregung ausgelosten Kernspaltung. In
niederenergetischen Anregungsspektren dominieren aufgrund des Anregungsme-

chanismus die elektrischen Dipolanregungen (E1), partiell liegen auch magneti-
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sche Dipol- (M1) und elektrische Quadrupolanregungen (E2) vor, fiir angeregte
gerade-gerade Kerne sind Gesamtdrehimpulse von 17, 17 und 2% moglich, der
Anteil der E2-Anregung bei 6 MeV liegt bei etwa 2 % [183]. Anregungsenergien
unterhalb der Spaltbarriere ermdéglichen die Kernspaltung durch eine Durchdrin-
gung der Spaltbarriere, die Energieabhiingigkeit des Spaltwirkungsquerschnitts
bildet dann die Form der Spaltbarriere ab.

Die Spaltrate fiir eine bestimmte Endpunktsenergie des Bremsstrahlungsspek-

trums eines Elektronenstrahls der kinetischen Energie Ej ergibt sich zu

Y(Eo) =n " N(Ey, E)o(E)dE, (2.45)

mit dem Normalisierungsfaktor n, dem Photonenfluss N(FEy, F) und dem Wir-
kungsquerschnitt der photoneninduzierten Kernspaltung o(£). Der Photonen-
fluss N(E, Ey) ergibt sich anhand von Monte-Carlo-Simulationen mit Geant 4.9.0
[162,163|, der Wirkungsquerschnitt der photoneninduzierten Kernspaltung o(F)
findet sich in Ref. [184].

Dem einfachen Anregungsspektrum photoneninduzierter Reaktionen steht jedoch
die begrenzte Auflésung der Anregungsenergie im Bremsstrahlungsspektrum ent-
gegen. Die mittlere Anregungsenergie (F) im Bremsstrahlungsspektrum eines

Elektronenstrahls der kinetischen Energie Ej berechnet sich zu

[ N(E, Ey)o(E)EdE

(E) = Eo :
fO N(E, Ey)o(E)dE

(2.46)

Parititsverletzung in photoneninduzierter Kernspaltung

In Spaltexperimenten mit polarisierten thermischen Neutronen [20-26] zeigt sich
eine bevorzugte Emission des leichten Spaltfragments parallel oder antiparallel
zur Helizitdt der Neutronen. Obwohl anhand des Verhéltnisses der Kopplungs-
konstanten der starken und schwachen Wechselwirkung ein parititsverletzender
Effekt in der Gréfenordnung von 1077 zu erwarten wire, finden sich Hinweise
auf eine signifikante Verstirkung des parititsverletzenden Effektes bis zu einer

Grofenordnung von 107 [20].
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In der statistischen Theorie der Kernreaktionen [185] erfolgt eine Analyse dieser
Symmetriebrechung in Kernzwischenzusténden [177], wobei die hohe Niveaudich-
te und die selektive Anregung von Zusténden durch niedrige Impulsiibertrage [27]
zur Erklarung herangezogen wird. Offene Fragen [26, 186, 187| beziiglich der de-
taillierten Beschreibung der Verstirkung kénnten durch die Messung des pari-
tatsverletzenden Effekts in der Kernspaltung mit einer anderen Sonde geklirt

werden.

In der photoneninduzierten Spaltung 2*3U(,f) kann ein parititsverletzender Ef-
fekt in der Vorwirts-Riickwérts-Asymmetrie des leichten und schweren Spalt-
fragments mit zirkular polarisierter Bremsstrahlung mit einem hohen Polarisa-
tionsgrad in der Ndhe der Endpunktsenergie untersucht werden. Messbare FEf-
fekte sollten auch im Fall eines breiten Anregungsspektrums in Erscheinung tre-

ten [28,29].

Fiir jedes der angeregten Niveaus ldsst sich eine Vorwérts-Riickwérts-Asymmetrie
des leichten und schweren Spaltfragments mit zufillig verteiltem Vorzeichen defi-
nieren, je nachdem, ob das leichte Spaltfragment vorwérts oder riickwarts gerich-
tet emittiert wird. Jedes dieser Niveaus ist unterschiedlich stark und wird unter-
schiedlich angeregt. Die Wahrscheinlichkeit fiir eine Emission in Vorwérts- oder
Riickwértsrichtung ergibt sich dann aus dem quadratischen Mittelwert iiber alle
angeregten Niveaus und ist stark abhéngig von der prazisen Wahl der Endpunkts-
energie. Schwankungen in der Anregungsenergie knnen aufgrund der hohen Ni-

veaudichte den parititsverletzenden Effekt gegeniiber 10~ weiter verdiinnen.

Die Grofe des messbaren Effektes wird zudem beinflusst von der longitudinalen
Polarisation der Elektronen und dem Polarisationsgrad der zirkular polarisierten
Bremsstrahlung, dem Qualititsfaktor der spinpolarisierten Elektronenquelle, der
Kenntniss der Polarisation mittels préiziser absoluter und relativer Polarimetrie,
sowie moglicherweise von azimutaler Anisotropie aufgrund abseits der Strahlachse

einfallender linear polarisierter Bremsstrahlung.

Fiir einen statistisch signifikanten Nachweis des parititsverletzenden Effektes ist
trotz der eventuellen Verstdrkung eine hohe Luminositit erforderlich. Hohere
Zahlraten lassen sich zum einen durch eine Intensivierung des Photonenflusses

erreichen. Die Verwendung eines Tantal-Bremsstrahlungsradiators verdoppelt in
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etwa den Photonenfluss [45], der zu erwartende Einbau eines verbesserten Kryo-
statmodules [34] im supraleitenden Injektorbeschleuniger soll Strahlstrome von
bis zu 150 pA ermdglichen, der maximale Photonenfluss steigt um den Faktor
2,5. Andererseits kann die Massenbelegung einer 2*®Uran (IV)-fluorid-Folie erhoht
werden, jedoch ist, wie in den Refn. [16,17]| dargelegt, die Auflésung der Massen-
und Winkelverteilung bei konventionellen Materialfolien invers zur verwendeten

Massenbelegung.

Die Entwicklung einer aktiven 23®*Uran(VT)-fluorid-Detektor-Kammer fiir Prézi-
sionsexperimente in der photoneninduzierten Spaltung soll héhere 23*Uran-Fli-
chendichten ermdoglichen, ohne die Auflésung der Massen- und Winkelverteilung
zu limitieren. Hierzu muss insbesondere das Verhalten von gasférmigem Uran(VI)-
fluorid als Beimischung zu dem Ziahlgas einer Ionisationskammer untersucht wer-

den.

2.4 Uran(VI)-fluorid

Uran

Uran ist ein chemisches Element metallischer Natur mit der Ordnungszahl 92 und
wird im Periodensystem der Gruppe der Aktiniden zugeordnet. Die Isotopenzu-
sammensetzung von natiirlich vorkommendem Uran ist in Tab. 2.1 aufgefiihrt.
Ebenso sind die Massen der Isotope, deren Halbwertszeiten und der Anteil der

Zerfallskanédle durch a-Zerfall und spontane Spaltung angegeben.

Industriell verarbeitetes Uran liegt iiblicherweise in einer an- oder abgereicherten
Form vor. In angereichertem Uran ist der Isotopenanteil des 2**Uran von 0,72 %
auf Werte von mindestens 3 % und aufwérts angehoben. In abgereichertem Uran
ist der Isotopenanteil des 2**Uran von 0,72 % auf einen Wert von 0,2 % abge-
senkt, der Isotopenanteil des 2*¥Uran ist von 99,27 % auf einen Wert von 99,8 %
angehoben und die spezifische Aktivitat ist im Vergleich zu natiirlichem Uran um

ca. 40 % verringert.
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Fiir die aktive *®Uran(VI)-fluorid-Detektor-Kammer wurde eine Materialprobe
mit moglichst hohem 23¥Urananteil verwendet. Die spezielle Isotopenzusammen-
setzung der verwendeten Uran(VI)-fluoridprobe IRMM-019 [194] ist in Tab. 2.2
aufgefiihrt.

Gesundheitsrisiken

Uran ist ein sehr giftiger Stoff und zudem reproduktionstoxisch, simtliche Isotope,

ob natiirlich oder synthetisch, sind radioaktiv.

Im menschlichen Koérper existieren ca. 90 pug Uran, die iiber Wasser, Nahrung
und Luft eingenommen werden. Hiervon lagern sich 66 % im Skelett ab, 16 %
in der Leber, 8 % in den Nieren und 10 % im iibrigen Gewebe. Mehr als 95 %
des in den Korper eindringenden Urans wird nicht absorbiert, sondern auf na-
tiirlichem Wege wieder ausgeschieden. Zwischen 0,2 % und 2 % des Urans aus
Wasser und Nahrung wird im Verdauungstrack absorbiert, 16sliche Uranverbin-
dungen eher als unlosliche. Das im Blut geloste Uran wird zu ca. 67 % in den
Nieren ausgefiltert und innerhalb von 24 h ausgeschieden. Die hauptséchlich be-
troffenen Organe sind Lunge und Nieren, in diesen liegt sowohl eine chemische
als auch eine radiologische Toxizitat vor. In der Lunge verbleibende Partikel
unldslicher Uranverbindungen in der Gréfsenordnung von 1-10 pum kénnnen zu
Strahlungsschiden und bei entsprechend hoher Dosis auch zu Lungenkrebs fiih-

ren [195].

Die Grenzwerte fiir abgereichertes Uran beruhen auf der Annahme einer Langzeit-
belastung iiber die gesamte Lebensdauer eines Menschen, ohne das wahrnehmba-
re Gesundheitseinbufien auftreten. Der Grenzwert fiir die allgemeine Bevolkerung
liegt bei der Aufnahme durch Wasser und Nahrung fiir 16sliche Uranverbindun-
gen bei 0,5 pg pro kg Korpergewicht und Tag, die Toxizitdt unloslicher Uran-
verbindungen ist fiir die Nieren geringer, der Grenzwert liegt hier bei 5 pug pro
kg Korpergewicht und Tag. Bei der Aufnahme durch Luft liegt der Grenzwert
fiir 16sliche und unlosliche Uranverbindungen bei 1 pg/m?. Bei einer beruflich
bedingten Exposition durch Einatmen liegt der Grenzwert fiir 16sliche und unlés-

liche Uranverbindungen bei 50 ug/m? [195].
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Kurzzeitige Belastungen kénnen hohere Toleranzlevel aufweisen, ohne das ge-
sundheitliche Schiden zum Vorschein kommen, allerdings liegen keine quantitati-
ven Daten vor, inwieweit die Langzeitbelastungen risikolos iiberschritten werden
konnen. Bei einer erhdhten Uranbelastung existiert derzeit keine medizinische
Behandlung, welche in der Lage ist den angestiegenen Urananteil zu vermindern,
sofern seit der Exposition bereits ein Zeitraum von einigen Stunden iiberschritten
wurde. Betroffene Personen konnen daher ausschlieklich anhand der Symptome

behandelt werden [195].

Die gesundheitlichen Risiken der Exposition mit Uran bilden einen wesentli-
chen Faktor in der Beurteilung der gesundheitlichen Risiken einer Exposition

mit Uran(VI)-fluorid.

Uran(VI)-fluorid

Uran(VI)-fluorid ist ein chemisches Molekiil aus einem Teil Uran und sechs Teilen
Fluor. Eine erste Erwdhnung der Synthetisierung von Uran(VI)-fluorid als weifier
Rauch bei der Reaktion von Uran mit elementarem Fluor findet sich 1900 durch
Moissan in Ref. [196], aufgrund der sehr geringen Menge war eine chemische Ana-
lyse jedoch zu diesem Zeitpunkt nicht mdglich. Erst 1909, als Ruff im Rahmen
seiner Forschung iiber die Chemie des Fluors und der Fluoride eine Reaktion von
Uranpentachlorid mit elementarem Fluor durchfiihrte, gelang eine Darstellung
des Uran(VI)-fluorids in ausreichender Menge fiir chemische und physikalische
Analysen [197]. Eine erste detailierte Beschreibung der chemischen und physika-
lischen Eigenschaften erfolgte in Ref. [198]. Die Experimente mit Uran(VI)-fluorid
werden als sehr herausfordernd beschrieben, die extreme Reaktionsfihigkeit des
Uran(VI)-fluorids dhnlich der des elementaren Fluors erfordert Erfahrung, spezi-

elle Gerétschaften und besondere Methoden [199].

Bei Raumtemperatur und Normaldruck liegt Uran(VI)-fluorid als farbloser, kris-
talliner Feststoff in einem orthorhombischen Gitter [200] als Anordnung isolier-
ter Uran(VI)-fluoridmolekiile mit deformierter Oktaederstruktur [201] vor. Es ist
leichtfliichtig mit einem Dampfdruck von 153 mbar bei 25°C, aufgrund des Urans
radioaktiv und aggressiv im Kontakt zu fast allen Stoffen. Es ist bestdndig in

trockener Luft, reagiert jedoch sehr heftig mit Wasser unter Bildung von Ura-
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nylfluorid UOyF; und Fluorwasserstoff. Der Sublimationspunkt fiir Uran(VI)-
fluorid liegt fiir einen Druck von 1013,25 mbar bei 56,54°C [202]. Im gasfor-
migen Zustand existiert Uran(VI)-fluorid als reguldrer Oktaeder mit einer Bin-
dungslinge von 1,996 A [203]. Die Aggressivitit des Uran(VI)-fluorides gegen-
iiber fast allen Stoffen, insbesondere Wasserdampf, bedingt besondere Vorkeh-
rungen im Umgang mit Uran(VI)-fluorid [204]. Zur Verwendung kommen ins-
besondere Ganzmetallapparaturen in Betracht. Als Material eignen sich auste-
nitische Edelstdhle bis zu Temperaturen von 90°C, die relativ beste Bestindig-
keit weisen Edelstihle mit mindestens 17 % Chrom- und 8 % Nickelgehalt auf.
Verbindungen innerhalb der Apparaturen miissen geschweilst oder vakuumgeld-
tet werden, es diirfen keine Lote verwendet werden, deren Bestandteile fliichti-
ge Fluoride bilden. An Stellen, an denen eine Schweifsverbindung nicht mdoglich
ist, kommen ganzmetallische Flanschsysteme nach dem CF-Standard [205] mit
Kupferdichtungen bis zu einer Temperatur von 100°C in Frage. Falls der Ein-
satz von Elastomeren notwendig ist, sollten diese fluoriert sein, wie z. B. Poly-
tetrafluorethylen (PTFE, Teflon®) oder ein Perfluorkautschuk wie Kalrez®. Ab-
sperrventile sollten demzufolge idealerweise ganzmetallisch dichtend ausgefiihrt

sein.

Die fertig konzipierte Apparatur zur Untersuchung von Uran(VI)-fluorid und sei-
ner Eigenschaften muss vollstindig dicht sein, um ein Eindringen atmospéhren-
seitiger Feuchtigkeit zu vermeiden. Samtliche mit Uran(VI)-fluorid in Beriihrung
kommenden Oberflichen miissen durch Elektropolieren oder Glasperlenstrahlen
von Metalloxiden gereinigt werden sowie sorgfiltig entfettet werden. Die abschlie-

fsende Dichtigkeitskontrolle erfolgt mittels eines Helium-Lecksuchers.

Gaseigenschaften

Die Dichte des gasformigen Uran(VI)-fluorides D (25) bestimmt sich nach
Ref. [206] zu

1,348 p
b= 2.4
T(1+ (—1,39-10°- )’ (247)

mit dem Druck p in bar und der Temperatur 7" in K.
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Der Dampfdruck tiber festem Uran(VI)-fluorid betridgt nach Ref. [202]

942,76
lgp = t— ————— +1g1,3322 2.4
gp=6,38353 + 0,0075377 - ¢ F+ 183,416 +1g1,3322, (2.48)

mit dem Druck p in bar und der Temperatur ¢ in °C, giiltig im Temperaturbereich

von 0°C bis 64°C. Bei der Temperatur fliissigen Stickstoffs betriagt der Dampf-
druck iiber festem Uran(VI)-fluorid 1,33 - 107*® mbar - 1,33 - 107 mbar [207].

Gesundheitsrisiken

Uran(VI)-fluorid ist ebenfalls ein sehr giftiger Stoff, reproduktionstoxisch und

zudem umweltgefdhrdend.

Die Aufnahme von Uran(VI)-fluorid geschieht hauptséchlich iiber die Atemwege,
eine Exposition schliefst auch die Reaktionsprodukte der Hydrolyse, Uranylfluorid
UO3F5 und Fluorwasserstoff, mit ein. Die Uranverbindungen werden zu ca. 50 %,

der Fluorwasserstoff zu fast 100 % ins menschliche Blut resorbiert [208].

Uran(VI)-fluorid ist extrem toxisch und zeigt zwei verschiedene Giftwirkungen,
zum einen die rein chemische Wirkung des Fluorwasserstoffs sowie die chemi-
sche und, je nach Isotopenzusammensetzung, die radiotoxische Wirkung durch
das Uran und Uranverbindungen. Akute Expositionen wie ein Kontakt mit den
Augen oder der Haut fiihren zu schwersten Verdtzungen, dhnlich einer direkten
Flusssdureexposition. Selbst feinste Aerosoltropfchen vermdgen bereits die Horn-
haut des Auges zu triiben. Aufgrund der akuten Toxizitit ist eine chronische
Belastung nur bei geringsten Uran(VI)-fluoridmengen zuléssig. Die chronische

Toxizitit leitet sich mafgeblich aus der chronischen Toxizitét des Urans ab [208].

Zur Beurteilung der Toxizitdt im regelmifigen Umgang dienen im Allgemeinen
die maximalen Arbeitsplatz-Konzentrationen (MAK). Diese sind fiir eine tégliche
Exposition von 8 h und eine Wochenarbeitszeit von 40 h angegeben. Tabelliert
ist jedoch nur der MAK-Wert fiir Uran und seine schwer 16slichen anorganischen
Verbindungen von 25 pg/m3 sowie fiir die 16slichen anorganischen Verbindungen
von 250 pg/m3, bestimmt anhand der Grenzwerte der Strahlenschutzkommission
von 20 mSv/a [209]. Der MAK-Wert fiir Fluorwasserstoff ist mit 0,83 mg/m?
angegeben [209].
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Alle Arbeiten mit erhdhtem Kontaminationsrisiko an der mit Uran(VI)-fluorid
gefiillten Detektor-Kammer wurden unter Verwendung geeigneter personlicher
Schutzausriistung in speziellen Abzugssystemen fiir den Umgang mit offenen ra-
dioaktiven Stoffen durchgefiihrt. Ein Einsatz am Niederenergie-Messplatz DHIPS
ohne die stindige Verwendung personlicher Schutzausriistung sowie eines geeig-
neten Abzugssystems erfordert zusétzliche Sicherheitsmafnahmen, wie z.B. eine

Niederdruck-Einhausung mit eigenem, gefilterten Abluftsystem.

Da wihrend einer Strahlzeit nur selten Arbeiten direkt an der mit Uran(VI)-
fluorid gefiillten Detektor-Kammer durchgefiihrt werden, ist eine Beurteilung der
Toxizitat bei einer einmaligen oder seltenen Exposition sinnvoller. Hierzu werden
international sog. Acute Exposure Guideline Levels (AEGL) fiir die Toleranz-
grenze gegeniiber einem in der Luft vorhandenen gasférmigen Stoff entwickelt,
unterteilt in drei Kategorien. AEGL-1 bezeichnet die Schwelle fiir ein spiirba-
res Unwohlsein, AEGL-2 die Schwelle fiir irreversible oder andere schwerwiegen-
de, lang andauernde Gesundheitseffekte und AEGL-3 die Schwelle zur tédlichen
Wirkung. Fiir eine kurze Exposition von 10 min Dauer liegen die Schwellwerte
fir AEGL-1 bei 3,6 mg/m?, fir AEGL-2 bei 28 mg/m? und fiir AEGL-3 bei
216 mg/m? [210].
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3 Messapparat

Zur Untersuchung der Eigenschaften von gasformigem 2**Uran(VI)-fluorid in Ar-
gon und einer geeigneten Beimischung wurde unter Beriicksichtigung der fiir
Uran(VI)-fluorid aufgefithrten Besonderheiten eine einfache Frisch-Gitter-Toni-

sationskammer, bestehend aus Anode, Gitter und Kathode, konstruiert.

Andere, in Tonisationskammern iibliche Gasgemische, wie z.B. P10-Gas (Argon
mit einer Beimischung von 10 % Methan), wurden nicht untersucht, da samtli-
che Kohlenwasserstoffe von Uran(VI)-fluorid angegriffen werden. Unter Kohlung

bilden sich Fluorwasserstoff und Uran(IV)-fluorid.

Frisch-Gitter-Ionisationskammer

Eine Tonisationskammer dient dem Nachweis der ionisierenden Wirkung gelade-
ner Teilchen in einem Medium. Kern der Tonisationskammer ist ein Plattenkon-
densator mit einem gasférmigen Dielektrikum zur Erzeugung eines elektrischen
Feldes. Die aufgrund der Ionisation entstehenden Elektronen und Tonen bewegen
sich aufgrund der angelegten Hochspannung im elektrischen Feld auf die entge-
gengesetzt geladenen Elektroden zu, aufgrund der unterschiedlichen Massen mit
unterschiedlichen Driftgeschwindigkeiten. Infolge ihrer héheren Masse bewegen
sich die Tonen ca. um den Faktor 1000 langsamer. Die Driftgeschwindigkeit v der

Elektronen bestimmt sich zu

E

v = u;, (3.1)
mit der Teilchenmobilitdt p, der elektrischen Feldstirke F und dem Gasdruck
p. Die Driftgeschwindigkeit, z.B. in Argon, wéchst mit steigendem % bis zu ei-
nem Punkt maximaler Sattigung, um sich anschliefend auf einem Plateau zu
stabilisieren. Elektronenverluste aufgrund einer Rekombination von Elektronen
und Jonen lassen sich durch eine Erhchung der elektrischen Feldstdrke bis zum
Maximum der Sattigungskurve reduzieren. Schwere geladene Teilchen im Gas

(Uran(VI)-fluoridionen), die ebenfalls mit den Elektronen rekombinieren kénnen,

erhohen die fiir eine elektrische Feldstirke auf dem Punkt maximaler Sattigung
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benostigte Hochspannung. Eine hohe Dichte positiv geladener Ionen (a-Teilchen)
erhoht ebenso die Wahrscheinlichkeit einer Rekombination. Die angelegte Hoch-
spannung ist so zu wahlen, dass die mittlere Zeit bis zu einer Rekombination gro-
fser als die Driftzeit bis zur Kollektorelektrode ist. Zur Erzeugung eines schnellen
elektrischen Pulses werden die Elektronen als gesammelte Ladung auf der An-
ode iiber einen Widerstand als Strompuls abgefiihrt. Die Pulshéhe ist abhéingig
vom Entstehungsort der Ionisation. Als Grundlage des Detektorgases wird Argon
verwendet, da dieses keine negativen Ionen bildet und daher vorteilhaft fiir die
Erzeugung moglichst kurzer Pulse ist. Ein zusétzliches Detektorgas kann durch
inelastische Stofse mit den Elektronen deren Temperatur reduzieren und bewirkt

somit ebenfalls eine Verkiirzung des Strompulses.

Ein zusétzliches, sog. Frisch-Gitter [211] auf Erdpotential trennt das sensitive Vo-
lumen zwischen Kathode und Gitter von dem Kollektorraum zwischen Anode und
Gitter. Die aufgrund der lonisation entstehenden Elektronen driften in Richtung
des Gitters, erst nachdem die Elektronen das Gitter passiert haben entsteht ein
detektierbares Signal auf der Anode. Der Einsatz des Gitters reduziert die Ab-
héngigkeit der Pulshohe vom Entstehungsort der Ionisation. Ebenso verbessert
sich die Zeitauflosung und die Pulshohe steigt an, da sich der messbare Strompuls

erst nach der Passage des Gitters auf der Anode ausbildet.

3.1 Detektor-Kammer

Nach dem Prinzip einer Frisch-Gitter-Tonsiationskammer wurde eine Detektor-
Kammer entworfen, um die Eigenschaften eines Argon/Uran(VI)-fluorid-Gasge-
misches als Detektor-Gas experimentell zu bestimmen. Insbesondere die spezielle
Beschaffenheit des Uran(VI)-fluorides wurde bei der Ausarbeitung des Designs
beriicksichtigt. Auf der Kathode ist eine a-Quelle mit drei Referenzenergien po-
sitioniert, um anhand der Referenzsignale die Eigenschaften des Gasgemisches zu
charakterisieren. Diese besteht aus den Elementen 2*Plutonium, ?*! Americium
und ?**Curium und liefert entsprechend den vorgenannten Elementen a-Teilchen

mit Energien von 5155 keV, 5480 keV und 5795 keV mit einer Aktivitdt von je-
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weils 1 kBq. Der Abstand zwischen Kathode und Gitter wurde so gewéhlt, dass
die emittierten a-Teilchen ihre gesamte Energie im sensitiven Volumen zwischen

Kathode und Gitter deponieren.

Zur Verwendung kommen aufgrund der Anforderung an die erforderliche niedri-
ge Leckrate und eine hohe Ausheizbarkeit Vakuumkomponenten nach dem CF-
Standard [205], welche vakuumseitig eine Vertiefung zur Aufnahme einer Dich-
tung sowie eine Schneidkante als Dichtfliche aufweisen. Die Abdichtung erfolgt
durch eine sauerstofffreie (OFHC) Kupferflachdichtung, der notwendige Anpress-
druck wird durch gleichméfiges Anziehen der Schraubverbindungen erzielt. Die
Leckrate liegt nach Herstellerangaben bei Werten < 1,0- 107" mbar 1/s pro Ver-
bindung, temperaturbestindig bis 450°C. Die duferen CF-Vakuumkomponenten
der Detektor-Kammer wurden als Auftragsarbeit bei der Firma Vacom aus Edel-
stahl 1.4404 (X2CrNiMo17-12-2, 316L), einem austenitischen, rostfreien Stahl fiir
erhohte Anforderungen an die Korrosionsbestindigkeit gefertigt, gereinigt und

ausgeheizt.

Die Gasverrohrung besteht aus Swagelok® VCR®-Komponenten aus Edelstahl
1.4404. Hier wird eine Kupferdichtscheibe zwischen zwei Dichtlippen komprimiert,
indem durch die Verschraubung einer Aufengewindemutter in einer Innengewin-
demutter der notwendige Anpressdruck hergestellt wird. Die Leckrate liegt nach
Herstellerangaben bei Werten < 4,05 - 107! mbar 1/s pro Verbindung, tempera-
turbestandig bis 204°C.

Die im Inneren der Detektor-Kammer verbauten Komponenten sowie die MHV-
Spannungsdurchfithrungen (Miniatur High Voltage) wurden aus Edelstahl 1.4301
(X5CrNil8-10, 304), einem austenitischen, rostfreien und sédurebestindigen Stahl,
gefertigt. Isolierende Komponenten wurden aus Polytetrafluorethylen (PTFE),
einem hochinerten Fluor-Kohlenstoff-Polymer gefertigt, welches erstmals wihrend
des Manhattan-Projekts als Korrosionsschutz bei der Urananreicherung technisch
genutzt wurde. Ein Einsatz ist moglich bis zu Temperaturen von 260°C. Zur
internen Verkabelung dienen Verbindungselemente aus Kupfer in einer PTFE-

Hiille sowie PTFE-beschichtete Kupferkabel.

Samtliche Komponenten wurden mehrfach in einem Ultraschallbad gereinigt, um

Fette auf der Oberflache zu entfernen und anschlieBend in einem Reinraum fiir
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3 Tage bei einer Temperatur von 200°C zur Trocknung und Reduktion des gebun-
denen Wasser- und Wasserstoffanteils [212] ausgeheizt. Die Fertigungstoleranzen

belaufen sich auf 0,05 mm.

Die im Rahmen dieser Arbeit entworfene Detektor-Kammer ist wie folgt aufge-

baut:

Den dufseren Rahmen bildet ein in seinem Volumen auf die Erfordernisse der ge-
planten Messungen angepasster invertierter Hohlzylinder mit einem Innendurch-
messer von 150 mm, einer freien Tiefe von 86 mm, einer Wandstéirke von 2 mm,
einer Bodenstirke von 5 mm und einem offenen, drehbaren CF-150-Flansch an
der Oberseite. Die offene Oberseite des Hohlzylinders wird durch einen CF-150-
Blindflansch mit einer Materialstirke von 22 mm vakuumdicht verschlossen. Die-
ser ist speziell angefertigt, mit zwei VCR-Flanschen fiir den Gasein- und auslass
sowie drei MHV-Spannungsdurchfiihrungen. Auf der innenliegenden Seite sind
Gewindeldcher angebracht, zum einen drei 5 mm tiefe M3-Gewinde mit einer
Winkeldifferenz von 120° zueinander auf einem Lochkreis von 135 mm Durchmes-
ser zur Installation der Elemente des Frisch-Gitters sowie zwei sich gegeniiber-
liegende 5 mm tiefe M8-Gewinde auf einem Lochkreis von 142 mm Durchmesser

positionsgleich mit dem Gasein- und auslass fiir die interne Gasverrohrung.

An den Gaseinlass sind iiber ein T-Stiick zwei Massenflussregler angeschlossen,
welche jeweils iiber ein Absperrventil vollstindig vom Gassystem der Detektor-
Kammer getrennt werden konnen. Ein Massenflussregler [213] mit einem maxima-
len Durchfluss von 1 mln/min ist iiber ein Absperrventil und einen Druckminderer
an eine Gasflasche mit hochreinem Argon 6.0 angeschlossen. Der an der Einlass-
seite des Massenflussreglers anliegende absolute Argondruck betragt 2,2 bar. Der
andere Massenflussregler [214| mit einem maximalen Durchfluss von 10 mln/min
ist tiber ein zweites Absperrventil an das Uran(VI)-fluoridreservoir [194] mit hoch-

reinem 2**Uran(VI)-fluorid angeschlossen.

An den Gasauslass ist iiber einen Wellbalg ein Vakuumsystem angeschlossen, wel-
ches iiber ein Absperrventil vollstindig vom Gassystem der Detektor-Kammer ge-
trennt werden kann. Das Vakuumsystem besteht aus einer Kryofalle mit vor- und
nachgeschaltetem Absperrventil und nachgeschalteter Vakuumpumpe mit einer

Saugleistung von 1390 1/min der Firma Leybold-Heraeus, Typ ADEB 71N4R3,
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einem Dosierventil zur Regulierung der Saugleistung und einem Druckmessfiihler
der Firma balzers, Typ TPR 010 an einer Ausleseeinheit, Typ TPG 300. Der
gemessene Enddruck lag bei 1,3-1072 mbar.

Zwei MHV-Spannungsdurchfiihrungen liegen mit einer Winkeldifferenz von 60°
zueinander auf einem Lochkreis von 120 mm Durchmesser, die dritte MHV-
Spannungsdurchfiihrung liegt mit einer Winkeldifferenz von 150° zu den beiden
anderen auf einem Lochkreis von 80 mm Durchmesser. Die drei MHV-Spannungs-
durchfithrungen stellen auf der Aufenseite iiber Vorverstirker den elektrischen
Kontakt zwischen der Hochspannungsversorgung der Anode und der Kathode
sowie zur Erdung des Gitters her und leiten die gemessenen Anoden- und Katho-

densignale an das Datenaufnahmesystem weiter.

Auf der Innenseite weisen die MHV-Spannungsdurchfithrungen einen Stift mit
einem Durchmesser von 2,4 mm und abgerundeter Spitze auf. Dieser Stift ragt
9,8 mm iiber die Oberfliche des CF-150-Blindflansch hinaus. In die innenliegen-
de Vertiefung der MHV-Spannungsdurchfiihrung ist ein PTFE-Hohlzylinder mit
einem Durchmesser von 10,8 mm, einer Wandstéarke von 0,9 mm, einer Tiefe von
14 mm und einer kreisformigen Verbreiterung mit einem Durchmesser von 36 mm
und einer Materialstdrke von 1 mm an der Oberfliche des CF-150-Blindflansches
eingesetzt, um die isolierende Wirkung der MHV-Spannungsdurchfithrung auf der

Innenseite zu verstarken.

Auf den Stift der MHV-Spannungsdurchfiihrung ist ein Verbindungsstiick aus
Kupfer gesteckt. Dieses hat eine L-Form, die Breite betragt 4 mm, die Lange des
Stift-Schenkels 7 mm, mit einer Bohrung von 7 mm Tiefe mit einem Durchmesser
von 2,4 mm, geschlitzt iiber die gesamte Lénge, die Lange des Kabel-Schenkels
betrdgt 13 mm, mit einer Bohrung von 8 mm Tiefe mit einem Durchmesser von
1,4 mm, geschlitzt iiber eine Lange von 8 mm. Nach der Aufnahme des abisolierten
Teils des Kupferkabels wurden die beiden durch einen Schlitz getrennten Teile fiir

einen optimalen Halt des Kupferkabels mit einer Zange zusammengepresst.

Die elektrische Verbindung zu Anode, Kathode und Gitter wird iiber PTFE-
isolierte Kupferkabel hergestellt. Diese sind ca. 18 cm lang, hiervon sind ca. 3 cm

abisoliert.
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Das Kupfer-Verbindungsstiick ist vollstindig von einem aus PTFE gefertigtem
Kabelschuh umschlossen. Dieser ist in Richtung des Stiftes und in Richtung des
Kupferkabels offen, die Materialstirke der isolierenden PTFE-Schicht betrigt an
den Seiten 2 mm, nach oben in Richtung des CF-150-Blindflansches 5 mm, nach
unten in Richtung des PTFE-Schildes 1 mm.

In die mit dem Gasein- und auslass positionsgleichen M8-Gewinde im CF-150-
Blindflansch sind spezielle PTFE-Gasrohre eingeschraubt. Diese haben eine Lange
von 33 mm, einen Durchmesser von 6 mm, am oberen Ende ein 5 mm langes M8-
Gewinde, eine 31 mm tiefe Bohrung mit einem Durchmesser von 4 mm, 2 mm
Bodenstéirke und am unteren Ende eine seitlich gerichtete 5 mm hohe und 3,5 mm

breite Offnung im Abstand von 2 mm vom unteren Ende.

Die im Inneren verbauten Komponenten werden von drei 81 mm langen Gewinde-
stangen mit 5 mm M3-Gewinde am oberen Ende, einem Durchmesser von 2 mm
und 5 mm M2-Gewinde am unteren Ende in Position gehalten. Diese sind in die
Gewindelocher des CF-150-Blindflansch eingeschraubt, die inneren Komponenten

hidngen in der Detektor-Kammer frei nach unten.

Ein Abstandshalter aus PTFE mit einer Lange von 13 mm, einem Durchmesser
von 5 mm und einer durchgiéngigen Bohrung mit einem Durchmesser von 2,1 mm
zur Aufnahme der Gewindestangen platziert die Kathode an der vorgesehenen Po-
sition. Ein 9 mm langer Stift mit einem Durchmesser von 3,1 mm stellt iiber eine

Nut im néichsten Abstandshalter eine durchgingige isolierende Verbindung her.

Auf dem Abstandshalter ist ein nach unten gerichteter PTFE-Schild zur elektri-
schen Isolierung der Kathode positioniert. Der PTFE-Schild hat einen Aufen-
durchmesser von 146 mm, eine Randstirke von 2 mm, eine Randh6he von 8 mm,
eine Bodenstarke von 2 mm, drei Lécher zur Aufnahme der Gewindestangen mit
einem Durchmesser von 3,2 mm mit einer Winkeldifferenz von 120° zueinander
auf einem Lochkreis von 135 mm Durchmesser und zwei sich gegeniiberliegen-
de, halbkreisférmige Aussparungen fiir die interne Gasverrohrung am Rand mit

einem Durchmesser von 8 mm auf einem Lochkreis von 142 mm Durchmesser.

Ein PTFE-Distanzring mit einem Durchmesser von 5 mm, einer Héhe von 2 mm

und einer durchgingigen Bohrung mit einem Durchmesser von 2,1 mm zur Auf-
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nahme der Gewindestangen schafft den noétigen Raum fiir das elektrische An-
schlusskabel der Kathode.

Die Kathode hat einen Durchmesser von 135 mm, eine Materialstdrke von 1 mm,
eine zentrale Vertiefung mit einem Durchmesser von 25,4 mm und einer Tiefe
von 0,5 mm zur Aufnahme der verwendeten a-Quelle, drei halbkreisf6rmige Aus-
sparungen am Rand zur Aufnahme der Gewindestangen mit einem Durchmesser
von 3,2 mm mit einer Winkeldifferenz von 120° zueinander auf einem Lochkreis
von 135 mm Durchmesser und zwei sich gegeniiberliegende halbkreisférmige Aus-
sparungen fiir die interne Gasverrohrung am Rand mit einem Durchmesser von
8 mm auf einem Lochkreis von 142 mm Durchmesser. Das PTFE-isolierte elektri-
sche Anschlusskabel ist ohne die Verwendung eines Fliefsmittels an die Oberseite

der Kathode geschweifst.

Ein Stahlblech mit einem Durchmesser von 135 mm, einer Materialstirke von
0,5 mm, einem zentralen Loch mit einem Durchmesser von 20 mm, drei halb-
kreisformigen Aussparungen zur Aufnahme der Gewindestangen am Rand mit
einem Durchmesser von 3,2 mm mit einer Winkeldifferenz von 120° zueinander
auf einem Lochkreis von 135 mm Durchmesser und zwei sich gegeniiberliegenden
halbkreisformigen Aussparungen fiir die interne Gasverrohrung am Rand mit ei-
nem Durchmesser von 8 mm auf einem Lochkreis von 142 mm Durchmesser hélt

die verwendete a-Quelle an ihrer Position.

Aufgrund der Geometrie des Abstandshalters und der PTFE-Gasrohre liegt die
Offnung der PTFE-Gasrohre 2,5 mm unterhalb der Kathode und des Stahlble-
ches und ist auf den Mittelpunkt der Detektor-Kammer gerichtet. Somit wird
einstromendes Uran(VI)-fluorid direkt in den relevanten Bereich zwischen der
Kathode und der Anode gefiihrt. Ein eventueller Gasstrom muss quer durch die

Detektor-Kammer gelangen, bevor dieser wieder ausstromen kann.

Der PTFE-Schild isoliert die Kathode sowie das in elektrischem Kontakt zur Ka-
thode stehende Stahlblech gegeniiber dem Erdpotential der Wiande der Detektor-
Kammer. Die Oberseite der Kathode wird gegeniiber dem CF-150-Blindflansch
vollstandig abgeschirmt, der Rand der Kathode und des Stahlbleches wird von
dem PTFE-Schild um 5 mm {iberragt.
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Ein Abstandshalter aus PTFE mit einer Linge von 41 mm, einem Durchmesser
von 5 mm und einer durchgéngigen Bohrung mit einem Durchmesser von 2,1 mm
zur Aufnahme der Gewindestangen platziert das Gitter an der vorgesehenen Po-
sition. Eine 5 mm tiefe Nut mit einem Durchmesser von 3,2 mm sorgt fiir die
isolierende Verbindung mit dem vorherigen Abstandshalter. Eine halbkreisformi-
ge Aussparung mit einer Héhe von 1,6 mm befindet sich an der Kathodenseite,
um die Kathode und das Stahlblech aufzunehmen. Ein 7 mm langer Stift mit
einem Durchmesser von 3,1 mm stellt iiber eine Nut im néchsten Abstandshalter

eine durchgéngige isolierende Verbindung her.

Das Drahtgitter ist anodenseitig auf einem Gitterring mit einem Durchmesser von
140 mm, einem Innendurchmesser von 120 mm, einer Materialstirke von 2 mm
und drei Lochern zur Aufnahme der Gewindestangen mit einem Durchmesser
von 3,2 mm mit einer Winkeldifferenz von 120° zueinander auf einem Lochkreis
von 135 mm Durchmesser angebracht. Die Gitterkonstante des eindimensionalen
Gitters betrdgt 1 mm, der Durchmesser des Drahtes 25 pm. Das Gitter wurde
in gespanntem Zustand in Kontakt mit dem Gitterring gebracht und mit einem
Keramikkleber mit einer Schichtdicke von ca. 1 mm fixiert. Das PTFE-isolierte
elektrische Anschlusskabel ist ohne die Verwendung eines Fliefimittels an den

Rand des Gitterrings geschweifst.

Ein Abstandshalter aus PTFE mit einer Lange von 6 mm, einem Durchmesser von
5 mm und einer durchgingigen Bohrung mit einem Durchmesser von 2,1 mm zur
Aufnahme der Gewindestangen platziert die Anode an der vorgesehenen Position.
Eine 3 mm tiefe Nut mit einem Durchmesser von 3,2 mm sorgt fiir die isolierende
Verbindung mit dem vorherigen Abstandshalter. Ein 5 mm langer Stift mit einem
Durchmesser von 3,1 mm stellt eine durchgéngige isolierende Verbindung bis zum

die Anode abschirmenden PTFE-Schild her.

Die Anode hat einen Durchmesser von 135 mm, eine Materialstéirke von 1 mm und
drei halbkreisformige Aussparungen am Rand zur Aufnahme der Gewindestangen
mit einem Durchmesser von 3,2 mm mit einer Winkeldifferenz von 120° zueinander
auf einem Lochkreis von 135 mm Durchmesser. Das PTFE-isolierte elektrische
Anschlusskabel ist ohne die Verwendung eines Fliefsmittels an die Unterseite der

Anode geschweifst.

60



Ein PTFE-Distanzring mit einem Durchmesser von 5 mm, einer Héhe von 3 mm
und einer durchgingigen Bohrung mit einem Durchmesser von 2,1 mm zur Auf-
nahme der Gewindestangen schafft den noétigen Raum fiir das elektrische An-
schlusskabel der Anode. Eine halbkreisformige Aussparung mit einer Hohe von

1,1 mm befindet sich an der Anodenseite, um die Anode aufzunehmen.

Auf dem PTFE-Distanzring ist ein nach oben gerichteter PTFE-Schild zur elek-
trischen Isolierung der Anode positioniert. Der PTFE-Schild hat einen Aufen-
durchmesser von 146 mm, eine Randstédrke von 2 mm, eine Randhdhe von 8 mm,
eine Bodenstérke von 2 mm und drei Locher zur Aufnahme der Gewindestangen
mit einem Durchmesser von 3,2 mm mit einer Winkeldifferenz von 120° zueinan-

der auf einem Lochkreis von 135 mm Durchmesser.

Der PTFE-Schild isoliert die Anode gegeniiber dem Erdpotential der Wénde der
Detektor-Kammer. Die Unterseite der Anode wird gegeniiber der Bodenplatte
des Hohlzylinders vollstindig abgeschirmt, der Rand der Anode wird von dem
PTFE-Schild um 5 mm {iberragt.

Der Stift des PTFE-Abstandshalters schliefst plan mit der Unterseite des PTFE-
Schildes ab. Eine M2-Gewindemutter sichert alle Elemente an ihrer Position gegen
ein Verrutschen nach unten. Ein PTFE-Deckel mit einem Durchmesser von 8 mm,
einer Hohe von 5 mm, einer Bohrung mit einem Durchmesser von 5 mm und einer
Tiefe von 1,8 mm zur Aufnahme der M2-Gewindemutter und einem 2 mm tiefen
M2-Gewinde zur Aufnahme der Gewindestange umhiillt die tiber den PTFE-
Schild hervorstehenden metallischen Teile mit einer PTFE-Schicht.

Das freie Volumen der Detektor-Kammer bestimmt sich aus dem Gesamtvolu-
men einschlieklich der Gaskomponenten bis zu den Absperrventilen abziiglich des
Volumens aller installierten Komponenten, eine Aufstellung ist in Tabelle 3.1
zu finden. Das freie Volumen der Detektor-Kammer geht in die Berechnung der

238 Uran-Flachendichte ein.

Die dem aggresiven Uran(VI)-fluorid ausgesetzte Oberfliche der Detektor-Kam-
mer bestimmt sich aus der Summe der Oberflichen der Detektor-Kammer ein-
schlieflich der Gaskomponenten bis zu den Absperrventilen, zuziiglich der Ober-

fliche aller installierten Komponenten, aufgelistet in Tabelle 3.2.
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Komponente Volumen [cm?| | Material

l.a | Hohlzylinder 1526,2 | Edelstahl 1.4404
1.b | CF-150-Blindflansch 31,2 | Edelstahl 1.4404
1.c | VCR-Gaskomponenten 3,6 | Edelstahl 1.4404

2 | CF-Kupferdichtung 6,8 | Kupfer

3 | MHV-Isolierung x 3 4,0 | PTFE

4 | Kabelschuh x 3 0,8 | Kupfer

5 | Stromkabel x 3 1,7 | PTFE/Kupfer

6 | Kabelschuh-Isolierung x 3 3,5 | PITFE

7 | Gasverrohrung x 2 1,3 | PTFE

8 | Gewindestangen x 3 0,9 | Edelstahl 1.4301

9 | Abstandshalter Kathode x 3 0,8 | PTFE
10 | Elektrodenisolierung x 2 80,9 | PTFE
11 | Unterlegscheibe Kathode x 3 0,07 | PTFE
12 | Kathode 14,3 | Edelstahl 1.4301
13 | Praparathalterung 7,0 | Edelstahl 1.4301
14 | Praparat 0,3 | Edelstahl 1.4301
15 | Abstandshalter Kathode-Gitter x 3 2,0 | PTFE
16 | Gitterring 8,1 | Edelstahl 1.4301
17 | Gitter 0,006 | Edelstahl 1.4301
18 | Keramikkleber 4,1 | Keramik
19 | Abstandshalter Gitter-Anode x 3 0,4 | PTFE
20 | Anode 14,3 | Edelstahl 1.4301
21 | Unterlegscheibe Anode x 3 0,09 | PTFE
22 | M2-Mutter x 3 0,05 | Edelstahl 1.4301
23 | PTFE-Deckel x 3 0,7 | PTFE

Freies Volumen 1409,0 | Gasgemisch

Tabelle 3.1: Freies Volumen der Detektor-Kammer, bestimmt aus dem Gesamtvo-
lumen (1.a, 1.b) einschlieflich der Gaskomponenten (1.c) bis zu den
Absperrventilen, abziiglich des Volumens aller installierten Kompo-

nenten (2-22).
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Komponente Oberfliche [cm?| | Material
1 | Hohlzylinder 616,7 | Edelstahl 1.4404
2 | CF-Kupferdichtung 77,8 | Kupfer
3 | CF-150-Blindflansch 250,5 | Edelstahl 1.4404
4 | MHV-Isolator x 3 2,7 | Aluminiumoxid
5 | VCR-~Gaskomponenten 32,8 | Edelstahl 1.4404
6 | VCR-Kupferdichtung x 4 0,5 | Kupfer
7 | MHV-Isolierung x 3 88,6 | PTFE
8 | Kabelschuh x 3 15,2 | Kupfer
9 | Stromkabel, isoliert x 3 30,3 | PTFE
10 | Stromkabel, nicht isoliert x 3 3,3 | Kupfer
11 | Kabelschuh-Isolierung x 3 420 | PTFE
12 | Gasverrohrung x 2 22,0 | PTFE
13 | Gewindestangen x 3 16,0 | Edelstahl 1.4301
14 | Abstandshalter Kathode x 3 14,1 | PTFE
15 | Elektrodenisolierung x 2 834,4 | PTFE
16 | Unterlegscheibe Kathode x 3 2,3 | PTFE
17 | Kathode 291,0 | Edelstahl 1.4301
18 | Praparathalterung 282,2 | Edelstahl 1.4301
19 | Praparat 10,3 | Edelstahl 1.4301
20 | Abstandshalter Kathode-Gitter x 3 319 | PTFE
21 | Gitterring 57,8 | Edelstahl 1.4301
22 | Gitter 8,9 | Edelstahl 1.4301
23 | Keramikkleber 49,1 | Keramik
24 | Abstandshalter Gitter-Anode x 3 7,8 | PTFE
25 | Anode 290,4 | Edelstahl 1.4301
26 | Unterlegscheibe Anode x 3 2,7 | PTFE
27 | M2-Mutter x 3 1,5 | Edelstahl 1.4301
28 | PTFE-Deckel x 3 8,0 | PTFE
Gesamte Oberflache 3090,8

Tabelle 3.2: Gesamte Oberfliche der Detektor-Kammer.
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Die Summen der dem aggresiven Uran(VI)-fluorid ausgesetzten Oberflichen der
Detektor-Kammer, geordnet nach den verschiedenen verwendeten Materialien,
sind in Tabelle 3.3 aufgefiihrt. Diese Angaben sind fiir spétere, qualitative Uber-

legungen wichtig.

Material Oberfléiche [em?]
Edelstahl 1.4404 900,0
Edelstahl 1.4301 958.1
PTFE 1084,1
Kupfer 96,8
Aluminiumoxidkeramik 2,7
Keramik 49.1

Tabelle 3.3: Summen der Oberflichen der Detektor-Kammer, geordnet nach den

verschiedenen verwendeten Materialien.

Im Anschluss an die Konstruktion und den Zusammenbau der Detektor-Kammer
erfolgte ein integraler Helium-Lecktest mit einem Helium-Leckdetektor der Firma
Pfeiffer Vacuum, Typ QualyTest™ HLT 260 [215] zur Sicherstellung der Inte-
gritat der Detektor-Kammer. Die gemessene integrale Helium-Leckrate betrigt
9,1-10719 mbar 1/s, eventuell eindringender Wasserdampf oder andere Kontami-

nationen werden somit auf ein Minimum reduziert.

Da Uran(VI)-fluorid bei einem Druck von 1013,25 mbar und 56,54°C [202] subli-
miert und in den gasformigen Zustand iibergeht, wird die Detektor-Kammer, die
Swagelok® VCR®-Gasverrohrung, der Uran(VI)-fluorid-Massenflussregler [214]
sowie das Uran(VI)-fluoridreservoir [194] mit Heizgeriaten der Firma Isoheat, Typ

MIL-RD1011 erwarmt.
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3.2 Datenaufnahme

Ein positiv geladenes a-Teilchen, emittiert ausgehend von der Kathode, ioni-
siert auf seinem Weg im Detektorgas die Atome und Molekiile des Detektorgases
und hinterldsst eine Spur von Elektronen und positiven Ionen. Die Anzahl der
erzeugten Elektronen-lonen-Paare pro Ereignis ist in etwa proportional zur im

Detektorgas deponierten Energie des a-Teilchens.

Eine an die Kathode angelegte negative Hochspannung erzeugt ein elektrisches
Feld im sensitiven Volumen zwischen Kathode und Gitter, die Elektronen be-
ginnen aufgrund des elektrischen Feldes auf das geerdete Gitter zuzudriften und
induzieren zudem ein Signal entgegengesetzter Ladung auf der Kathode. Wegen
der um den Faktor 1000 kleineren Mobilitat der positiven Ionen konnen diese wih-
rend der Driftzeit der Elektronen als stationér angesehen werden [216]. Das Gitter
trennt das sensitive Volumen zwischen Kathode und Gitter von dem Kollektor-
raum zwischen Gitter und Anode und schirmt die Anode von den Elektronen ab.
Erst wenn die Elektronen das Gitter passiert haben, entsteht ein detektierbares
Signal auf der Anode. Nachdem die Elektronen auf der Anode aufgesammelt wur-
den, verbleibt durch die hohe Elektronenmobilitit eine Spur positiver lonen im
sensitiven Volumen. Ohne das geerdete Gitter wiirde sich aufgrund von Influenz
eine negative Ladung auf der Oberfliche der Anode ausbilden und ein positives Si-
gnal in der Datenaufnahme erzeugen. Somit wére die Detektorkammer nicht mehr
fiir Spektroskopie brauchbar. Das Gitter schirmt die Anode jedoch nicht perfekt
von den im sensitiven Volumen erzeugten Ladungstrigern ab. Die mangelnde Ab-
schirmung wird als Gitterineffizienz bezeichnet. Insofern wird die Abhéingigkeit

der Pulshohe vom Entstehungsort der Ionisation nicht vollstéindig reduziert.

Eine an die Anode angelegte positive Hochspannung erzeugt ein elektrisches Feld
im sensitiven Volumen zwischen Gitter und Anode. Nachdem die Elektronen das
geerdete Gitter passiert haben, influenzieren sie eine positive Ladung auf der
Oberfliche der Anode und erzeugen ein negatives Signal in der Datenaufnahme.
Da das messhare Signal sich erst auf der Anode ausbildet, wenn die Elektronen
das Gitter passiert haben, verbessert sich die Zeitauflésung des Signals und zudem

steigt die Pulshohe an.
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An die drei MHV-Spannungsdurchfiihrungen der Detektor-Kammer sind ladungs-
integrierende Verstérker der Firma mesytec, Typ MPR-1 fiir Signale bis 40 MeV
angeschlossen. Diese verfiigen iiber Eingéinge fiir einen Pulsgenerator, das Detek-
tor-Signal und die Hochspannungsversorgung fiir maximal 3 kV sowie zwei in-
vertierbare Ausgdnge, von denen einer gefiltert werden kann, in der verwendeten

Konfiguration jedoch nur das invertierte Signal iibertragt.

Der iiber den Detektor-Eingang an das Gitter angeschlossene Vorverstirker ist

nur an eine Spannungsversorgung angeschlossen und erdet somit das Gitter.

Uber die Eingiinge fiir die Hochspannungsversorgung und das Detektor-Signal
wird die Hochspannung fiir die Kathode und die Anode eingespeist, welche in

dedizierten Hochspannungsquellen bis 5 kV erzeugt wird.

Die Signale der Datenaufnahme wurden mit einem Oszilloskop der Firma Tektro-

nix, Typ TDS 2024B gemessen, die angegebenen Werte dienen der Reproduktion.

An die Impulseingéinge des Kathoden- und Anodenvorverstéirkers sind Pulsgene-
ratoren der Fima BNC, Typ PB-4 zur Kontrolle der Qualitéit der Datenaufnahme
angeschlossen. Diese erzeugen Pulse mit einer Anstiegszeit von 0,05 us und einer
Abklingzeit von 50 us. Der Anodenpulsgenerator ist an den Triggerausgang des
Kathodenpulsgenerators angeschlossen, beide Signale werden synchron mit einer
Frequenz von 44,6 Hz getaktet. Die mittlere Pulshohe des Kathodenpulses liegt
bei 515 mV, die mittlere Pulshéhe des Anodenpulses bei -552 mV.

Die auf der Anode und der Kathode gemessenen Signale werden iiber den Detek-
toreingang an den Vorverstirker geleitet. Die ausgehenden Signale werden iiber
Lemo®-Kabel an die Datenaufnahmeelektronik in einem NIM- und einem VME-

Einschubrahmen geleitet.

Das Start- und Stoppsignal fiir die Datenaufnahme mit -54,4 mV mittlerer Pulsho-
he wird dem invertierten Ausgang des Kathodenvorverstirkers entnommen und
in einem Verstarkereigenbau des Instituts fiir Kernphysik, Typ TFA TKDA 99
gefiltert, um ein klares Signal mit kurzer Anstiegsflanke zu formen. Es wurde
die maximale Verstarkung gewéhlt, die Zeitkonstante fiir Differentiation betragt
300 ns, fiir Integration 150 ns, das geformte Signal weist eine mittlere Pulshohe

von -0,24 V auf, mit einer Anstiegszeit von 1 us und einer Abklingzeit von 650 ns.
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Das gefilterte, geformte Signal wird anschliefend in einen Proportionaldiskrimi-
nator eingespeist. Das Signal wird einmal direkt, einmal invertiert und redu-
ziert verarbeitet und mit einer kurzen Verzogerung iibereinandergelegt. Der erste
Nulldurchgang mit positiver Steigung definiert den Auslosezeitpunkt. Sofern ein
wahlbarer Schwellenwert iiberschritten wird, 16st der Proportionaldiskriminator
unabhéngig von der Pulshéhe bei einem wihlbaren Bruchteil der maximalen Puls-
héhe aus und generiert bei breiten Pulsen mit wechselnder Signalamplitude aber

gleichen Anstiegszeiten reproduzierbare, exakte Zeitmarker.

Die Zeitmarke wird als elektrisches Zeitfenster in Form zweier Rechtecksignale
ausgegeben. Ein Zeitfenster hat eine Pulshéhe von -800 mV iiber eine Breite
von 13,3 us und wird an einen Pulshchenkonverter weitergegeben. Das zweite
Zeitfenster hat eine Pulshohe von -780 mV iiber eine Breite von 400 ns und wird
an einen CAEN NIM/ECL-Ubersetzer, Typ N638 weitergegeben. Der NIM /ECL-
Ubersetzer liefert ein Zeitfenster mit einer Pulshéhe von -1,1 V und einer Breite

von 400 ns an das TRIVA-Modul [217] des MBS (Multi-Branch System) [218].

Die Signale der Anode und der Kathode liegen an einem Spektroskopieverstarker
der Firma CAEN, Typ N568B an. Nach einer zum Eingangssignal proportiona-
len Verstarkung, identisch gewdhlt fiir Anoden- und Kathodensignal, werden die
Signale iiber ein Flachbandkabel an den Pulsh6henkonverter weitergegeben. Das

Anodensignal wird zudem invertiert.

Der Pulshohenkonverter der Firma CAEN, Typ V785 konvertiert die analogen
Signale des Spektroskopieverstirkers mit einer Auflésung von 4096 Kanilen in
digitale Daten. Der positive Eingangspegel reicht von 0 V bis 4 V| entsprechend
ist der Abstand zweier digitaler Kanéle etwa 1 mV. Der Verstarkungsfaktor des
Spektroskopieverstirkers ist derart gewihlt, dass die Pulshéhe des Kathodensi-
gnals etwa bei 3,5 V liegt. Das Zeitfenster fiir den Pulshchenkonverter ist derart
verzogert, dass die Pulsmaxima der Anoden- und Kathodensignale am Ausgang
des Spektroskopieverstarkers mittig im Zeitfenster liegen, die Breite des Zeitfens-
ters korrespondiert zu etwa 2/3 der Pulsbreite. Pulse innerhalb des Zeitfensters

werden entsprechend ihrer Signalh6he den digitalen Kanilen zugeordnet.

Die konvertierten Daten werden, ausgelost durch das zweite Zeitfenster im ECL-

Format am TRIVA-Modul [217], iber den VME-Bus in den internen Speicher des
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MBS [218] mit Echtzeitbetriebssystem, Version 5.0 geschrieben. Uber die Netz-
werkinfrastruktur werden wihrend einer Datenaufnahmesitzung die intern gespei-
cherten Daten regelmifig auf der Festplatte des Analyserechners im sequentiell

gelisteten Dateiformat .Imd gespeichert.

Uber die graphische Benutzerschnittstelle Go4 [219] werden die aufgenommenen
Daten noch wahrend einer laufenden Datenaufnahmesitzung oder im Anschluss

daran visualisiert und analysiert.
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4 Urananteil

Zur Messung paritéitsverletzender Effekte in der Vorwérts-Riickwérts-Asymmetrie
der Spaltfragmente der photoneninduzierten Spaltung *¥U(v,f) ist eine hohe
238 Uran-Flachendichte in der aktiven Uran(VI)-fluorid-Detektor-Kammer erfor-

derlich.

Die #*®Uran-Flichendichte in der Detektor-Kammer bestimmt sich aus dem Anteil
des Uran(VI)-fluorides am Argon/Uran(VI)-fluorid-Gasgemisch, dem Massenan-
teil des Urans an der Gesamtmasse des Uran(VI)-fluoridatoms, der spezifischen
Isotopenzusammensetzung des Urans in der verwendeten Uran(VI)-fluoridprobe
IRMM-019 [194] sowie dem Volumen der Detektor-Kammer (s. Tab. 3.1). Ebenso
ist die 2*®Uran-Flichendichte eine wichtige Messgrofe in der Charakterisierung

einer Beimischung von gasféormigem 2**Uran(VI)-fluorid in Argon.

Die Zusammensetzung des Gasgemisches im Inneren der Detektor-Kammer wird
tiber Massenflussregler gesteuert. Ein Massenflussregler [213] mit einem maxima-
len Durchfluss von 1 mln/min ist iiber einen Druckminderer an eine 200 bar Gas-
flasche mit hochreinem Argon 6.0 angeschlossen, der an der Einlassseite anliegen-
de absolute Argondruck betrégt 2,2 bar. Der andere Massenflussregler [214] mit
einem maximalen Durchfluss von 10 mIn/min ist an das Uran(VI)-fluoridreser-

voir [194] mit hochreinem #*®Uran(VI)-fluorid angeschlossen.

Massenflussregler

Zum kontrollierten Gaseinlass von Argon und Uran(VI)-fluorid in die Detektor-
Kammer werden thermische Massenflussregler eingesetzt. Fiir Argon wird ein
Massenflussregler der Firma Bronkhorst [213] verwendet, fiir Uran(VI)-fluorid

ein Massenflussregler der Firma Brooks [214].

Beiden Massenflussreglern liegt das gleiche Funktionsprinzip zugrunde. Der Gas-
strom tritt auf der Einlassseite in den Massenflussregler ein und teilt sich in zwei
Teilstrome auf. Der eine Teilstrom fliesst durch einen geeignet dimensionierten
Durchflussbegrenzer, wodurch eine Druckdifferenz induziert wird. Diese Druck-

differenz zwingt den zweiten Teilstrom durch das Sensorelement des Masssenfluss-
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reglers und ist linear mit dem Gasfluss verkniipft, wihrend der Teilstrom durch
das Sensorelement linear von der Druckdifferenz abhéngt. Das Verhéltnis der bei-
den Teilstrome durch den Durchflussbegrenzer und durch das Sensorelement ist

daher iiber den gesamten Messbereich des Massenflussreglers konstant.

Das Sensorelement besteht aus einer sehr kleinen, diinnwandigen Edelstahlréhre.
In der Mitte der Edelstahlrohre ist ein Heizelement verbaut und einlass- und aus-
lassseitig sind Temperaturfithler mit gleichem Abstand zum Heizelement instal-
liert. Das Heizelement wird mit einer konstanten Leistung versorgt. Ohne einen
Gasfluss ist die jedem Temperaturfiihler zugefiihrte Warmemenge gleich gross, da-
her sind auch die gemessenen Temperaturen 77 und 75 gleich. Ein Gasfluss durch
das Sensorelement beférdert eine Warmemenge vom Heizelement zum auslasssei-
tig montierten Temperaturfiihler und bewirkt eine Temperaturdifferenz AT'. Die-
se Temperaturdifferenz ist direkt proportional zu dem Massestrom, welcher das

Sensorelement durchstrémt und lésst sich durch folgende Gleichung beschreiben,

AT = APc,m, (4.1)

mit der Proportionalititskonstante A, der angelegten Heizleistung P, der spezi-
fischen Wérmekapazitit bei konstantem Druck ¢, und dem Massestrom pro Se-
kunde m. Insbesondere gilt ¢,m = C,n mit der molaren Wérmekapazitiat C, und
der Stoffmenge n. Die gemessene Temperaturdifferenz wird mittels einer Briicken-
schaltung und einem Operationsverstiarker verarbeitet, wodurch ein Signal pro-

portional zum gesamten Massenfluss erzeugt wird. Uber das ideale Gasgesetz

RT
v= (4.2)
p
wird der Massenfluss in einen Volumenstrom () in mln/min umgerechnet [220],
d.h. ml/min bei Normalbedingungen von 1013,25 mbar und 0°C.

Die tétsdchlich transportierte Masse m bestimmt sich dann nach Gl. (4.3) aus
dem Volumenstrom () und der Normdichte p,, bei 1013,25 mbar und 0°C [221]

m = Qpn. (4.3)
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Die Normdichte fiir Stickstoff betragt 1,251 mg/mln, fiir Argon 1,784 mg/mln
und fiir Uran(VI)-fluorid 15,700 mg/mln [222] und bestimmt sich aus der idealen
Gasgleichung (4.2) und der molaren Masse.

Die Massenflussregler werden werksseitig mit trockenem Stickstoff bei 21,1°C [223]
anhand eines Umrechnungsfaktors kalibriert. Die Umrechnung zwischen verschie-

denen Gasen erfolgt nach

_SF,
QQ - QIS_E’ (44)

mit dem Durchfluss des zu verwendenden GGases (02, dem Durchfluss des Kalibrier-
gases Stickstoff ()1 und dem Verhéltnis der Sensorfaktoren SF; o der Gase. Der
Sensorfaktor fiir Stickstoff betriigt 1,000, fiir Argon 1,395 und fiir Uran(VI)-fluorid
0,220 [222] und bestimmt sich aus dem Verhéltnis der molaren Wérmekapazitét

bei konstantem Druck von Stickstoff im Bezug zu der des jeweiligen Gases

_ Cp(NQ)
SF = oiGas] (4.5)

Die molaren Warmekapazititen zur Bestimmung der Sensorfaktoren werden einer
thermodynamischen Datenbank [224] entnommen [220], deren Eintrége werden

nach Ref. [225] aus den Daten des kritischen Druckes, der kritischen Temperatur

und des azentrischen Faktors [226] bestimmt [227].

4.1 Argonstoffmenge

Der Argon-Massenflussregler [213] ist speziell fiir den Durchfluss von Argon ka-
libriert. Anhand der Normdichte fiir Argon von 1,784 mg/mln bei 1013,25 mbar
und 0°C und der molaren Masse von Argon, bestimmt aus der Isotopenzusam-
mensetzung nach Tab. 4.1 zu 39,948 g/mol, ergibt sich ein Umrechnungsfaktor
fiir die Stoffmenge n von 4,466 - 10> mol/mln.
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Isotop Masse [u] Massenanteil
36A 35,967545106 (29) 0.3336 (21) %
BA | 37,0627324 (4) 0.0629 (7) %
107 | 39,9623831225 (29) | 99.6035 (25) %

Tabelle 4.1: Auflistung der natiirlich vorkommenden Argonisotope und ihrer Mas-
sen [188] sowie dem jeweiligen Massenanteil an der Isotopenzusam-

mensetzung von natiirlich vorkommendem Argon.

4.2 Uranstoffmenge

Die Berechnung der Stoffmenge an Uran(VI)-fluorid ist deutlich komplexer. Zum
einen wurde eine Uran(VI)-fluoridprobe verwendet, deren Isotopenzusammenset-
zung nicht mit den Referenzwerten von natiirlichem Uran(VI)-fluorid iiberein-
stimmt, daher ergibt sich eine Abweichung in der molaren Masse. Der Sensor-
faktor bestimmt sich aus der molaren Warmekapazitit des Uran(VI)-fluorides,
jedoch treten hier Abweichungen in den zur Kalibrierung genutzten Werten ge-
geniiber in der Literatur aufgefithrten Werten auf. Da das Uran(VI)-fluorid durch
eine Temperaturerhohung auf 353,15 K in den gasformigen Zustand iiberfiihrt
wird, ist zudem die Temperaturabhangigkeit der molaren Warmekapazitit zu
beriicksichtigen, ebenso wie der Einfluss der Isotopenzusammensetzung auf die

molare Warmekapazitéit.

Isotopenzusammensetzung

Im Gegensatz zur natiirlichen Isotopenzusammensetzung des Urans, aufgefiihrt
in Tab. 2.1, ist der Anteil des Isotops 2**U in der verwendeten Uran(VI)-fluorid-
probe [194] erhoht. Die Isotopenzusammensetzung der verwendeten Uran(VI)-

fluoridprobe ist in Tab. 2.2 aufgefiihrt.

Aus den Massen und Massenanteilen der einzelnen Isotope ergibt sich eine mittle-
re Masse von 238,029 u fiir natiirliches Uran und von 238,046 u fiir Uran mit der

speziellen Isotopenzusammensetzung der verwendeten Uran(VI)-fluoridprobe.
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Molare Masse von Uran(VI)-fluorid

Die Masse eines Molekiils ist gleich der Summe der Massen der Konstituenden.

Im Fall von Uran(VI)-fluorid gilt folglich

Myp, = My + 6Mp. (4.6)

Da Fluor nur das stabile Isotop °F mit einer Masse von 18,998 u aufweist, ist die
Masse des Uran(VI)-fluorides einzig von der Isotopenzusammensetzung des Urans
abhéngig, fiir Uran(VI)-fluorid mit natiirlicher Uran-Isotopenzusammensetzung
ergibt sich eine Masse von 352,019 u und fiir Uran(VI)-fluorid mit der speziel-
len Isotopenzusammensetzung der verwendeten Uran(VI)-fluoridprobe eine Masse

von 352,036 u.

Temperaturabhangigkeit der molaren Warmekapaziat C,

Die Temperaturabhingigkeit der molaren Warmekapazitit bei konstantem Druck
des Uran(VI)-fluorides lésst sich idealerweise [204] durch Gl. (4.7) nach Ref. [228]

beschreiben:

4,87 -10°

— -3
Cp=36,10+1,3-107° - T — 25—,

(4.7)

cal

und der Tem-
molK

mit der molaren Wérmekapazitat bei konstantem Druck C), in

peratur 7 in K. Mit 1 cal = 4,184 J erfolgt die Umrechnung in ﬁ Fiir natiirli-
ches Uran(VI)-fluorid bei einer Temperatur von 353,15 K ist C,, = 136, 6251 ——.

Isotopie-Abhéngigkeit der molaren Warmekapazitat C,

Nach Ref. [229] ldsst sich der Einfluss der Isotopenzusammensetzung von gas-
formigem Uran(VI)-fluorid auf die thermodynamischen Grofen, darunter auch
der Einfluss auf die molare Warmekapazitat, aus dem Logarithmus des Verhélt-
nisses der Zustandssummen zweier isotopischer Varianten des Uran(VI)-fluorides

ableiten. Die grundlegenden Uberlegungen hierzu sind in Ref. [230] zu finden.
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Setzt man den Logarithmus des Verhéltnisses der Zustandssummen zweier isoto-

I=1In (Zj’) (4.8)

mit der molekularen Zustandssumme ¢;, der Index 2 bezeichnet das schwerere

pisch verschiedener Molekiile als

Isotop, dann ist die Differenz der Warmekapazititen in Abhéngigkeit von der

Temperatur T" gegeben durch

ar ar
AC, = (Cp2) — (Cp1) = R {TQ 72 2T8—T} (4.9)
mit [' im Rahmen der harmonischen Niherung als
3N—6 —
I — Z o (o )1_lsmh (srrwi) ] Zl (mzj) (4.10)
2kTW’) sinh (55 i) m;

Hier ist NV die Anzahl der Atome des Molekiils, h das Plancksche Wirkungsquan-
tum, ¢ die Lichtgeschwindigkeit, & die Boltzmann-Konstante, w; die harmonische
Vibrationsfrequenz der i-ten Mode und m;; die atomare Masse des j-ten Atoms

des i-ten Isotops.

Sowohl I' als auch die Vibrationsfrequenzen w; wurden in Ref. [229] anhand der
FG-Matrixmethode nach Ref. [231] unter Beriicksichtigung der Kraftfelder und
der Geometrie des Uran(VI)-fluorides nach Ref. [232] mit den in Ref. [233] aufge-
fiihrten Symmetriekoordinaten berechnet. Bei der gruppentheoretischen Matrix-
methode nach Ref. [231] werden aufgrund der orthonormalen Symmetriekoordi-
naten der Vibrationen die Elemente der Matrizen F(E,,) und G(E};,) errechnet.
Anhand der Matrizen lassen sich die Vibrationsfrequenzen in Abhéngigkeit von
den Kraftkonstanten herleiten, sofern sich die Kraftfelder bei isotopischer Erset-

zung nicht dndern.

Es finden sich vier Isotopie-unabhéngige Vibrationsfrequenzen sowie zwei dreifach

entartete Isotopie-abhéngige Vibrationsfrequenzen.

Fiir 236Uran(VI)-fluorid wurde wegen der duferst geringen natiirlichen Haufigkeit

keine Isotopie-abhingige Vibrationsfrequenz in Ref. [229] angegeben.
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Vibrationsfrequenz | Wellenléinge [ =]
wi(Aig) 671,70
wa(Ey) 539,68
ws(Fag) 200,06
we(Fou) 142,72

Tabelle 4.2: Isotopie-unabhéngige Vibrationsfrequenzen des Uran(VI)-fluorides.

Tsotop | wy(F1l,) [==] | wa(F1,) [Z]
28UF, | 633,850 186,164
B5UFg 634,453 186,369
24T, | 634,657 186,439

Tabelle 4.3: Isotopie-abhéngige Vibrationsfrequenzen des Uran(VI)-fluorides, ge-

ordnet nach Uran-Isotopen.

Das Verhiltnis I kann fiir verschiedene Temperaturen evaluiert werden, anhand

dieser Stiitzstellen ergibt sich folgende Parametergleichung

ID=ciIn7T+ cor L+ ¢34 cam + 572, (4.11)
mit 7 = T/500K. Fiir die nachfolgende Definition
q (238UF6):|

'=ln|————= 4.12

{ q (“UFg) (4.12)

wurde I' im Bereich von 200°K bis 1000°K evaluiert und die Parameter ¢; mit der
Methode der kleinsten Quadrate angepasst. Es finden sich folgende Werte [229]
fiir die Koeffizienten ¢; fiir *Uran(VI)-fluorid mit x — 234 und 235, aufgelistet in
Tab. 4.4.

Aus Gl (4.9) und GL (4.11) ergibt sich fiir die Differenz der molaren Warmeka-

pazitat bei konstantem Druck

AC, =R (c;+2cy T+ 6c5 T°). (4.13)
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Isotop | ¢ -10% | co-10% | ¢5-10% | ¢4 - 103 cs - 104
BAUFg | 5,73954 | 5,63424 | 2,34315 | -2,71486 | 2,433328
B5UFg | 4,28767 | 4,20790 | 1,75368 | -2,02868 | 1,81879

Tabelle 4.4: Koeffizienten der Parametergleichung (4.11) nach Ref. [229].

Das Verhéltnis I' ist zudem proportional zur Differenz der reziproken Massen der
Isotope p; — pj [229]. Diese Proportionalitét setzt sich auch in den thermodyna-

mischen Grolien fort.

Mit der Definition

Ma3g — My

My = py — poss = (4.14)

Ma3g - T
lasst sich aus der nach Gl. (4.13) mit den Koeffizienten aus Tab. 4.4 bestimm-
ten Differenz der Wirmekapazititen AC,(238,235) und dem Verhiltnis %ﬁg die
Differenz der Warmekapazititen AC,(238,236) bestimmen.

Die molare Wirmekapazitit bei konstantem Druck kann formuliert werden als

Cp = Cp,238 -

D

i=236,235,234

wiACm, (415)

mit den Wichtungsfaktoren w; der Isotopenzusammensetzung. Die Differenz der
molaren Warmekapazititen bei konstantem Druck unterschiedlicher Uran(VI)-

fluoridproben ist dann

AC, = Cp spez —

D

1=236,235,234

(wi,n - w@S)ACp,i (416)

Cp,nat =

und ergibt fiir die Differenz der molaren Warmekapazititen bei konstantem Druck
von natiirlichem Uran(VI)-fluorid und der speziellen Isotopenzusammensetzung
der verwendeten Uran(VI)-fluoridprobe [194] einen Wert von 9,1079-107% ——.
Die molare Warmekapazitit bei konstantem Druck der speziellen Isotopenzusam-
mensetzung der verwendeten Uran(VI)-fluoridprobe [194] bei einer Temperatur
von 353,15 K betriigt dann C,,, = 136, 6252 —2—. Der Wert der molaren Wirme-

kapazitit bei konstantem Druck dndert sich nur geringfiigig.
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Aus dem Sensorfaktor von 0,220 fiir natiirliches Uran(VI)-fluorid [222], der mola-
ren Wirmekapazitiit bei konstantem Druck von Stickstoff von 29,171 —I— [221]
und Gl. (4.4) bestimmt sich die zur Kalibrierung des Massenflussreglers verwen-

dete molare Wérmekapazitat C,,, zu 132, 5954 ﬁ

Das Verhéltnis der molaren Wérmekapazititen g’; bildet einen Umrechnungs-
faktor, um den Wert des Massenflussreglers an das spezielle Uran(VI)-fluorid bei
353,15 K anzupassen. Der Wert ldsst sich anhand der fiir die Kalibrierung verwen-
deten idealen Gasgleichung (4.2) auf die transportierte Stoffmenge zuriickrechnen,

der Umrechnungsfaktor fiir die Stoffmenge n betriigt 4,330 - 107> mol/mln.

4.3 ?®*Uran-Massenbelegung

Die Massenbelegung der Detektor-Kammer mit 2*8Uran folgt unter Annahme ei-
ner gleichmafkigen Verteilung der Gasmolekiile im Volumen der Detektor-Kammer
bei 363,15 K aus der Gesamtmasse an 2**Uran und dem freien Volumen der

Detektor-Kammer, sieche Tab. 3.1.

Die Gesamtmasse an ?*®Uran in der Detektor-Kammer bestimmt sich aus der
transportierten Stoffmenge n (s.0.), der molaren Masse des speziellen Uran(VI)-
fluorides M und dem Anteil des Urans an der Molekiilmasse (siche Kap. 4.2)
sowie der relativen Hiufigkeit des 2¥Urans entsprechend der speziellen Isotopen-

zusammensetzung der verwendeten Uran(VI)-fluoridprobe [194]

) s (4.17)

Daraus resultierend ergibt sich mit dem freien Volumen der Detektor-Kammer

von 1409,0 cm? eine ***Urandichte in —&5.

Wird die Detektor-Kammer derart im Strahl der Bremsstrahlung positioniert,
dass der Impulsvektor der Photonen senkrecht auf der Zylinderoberfliche steht,
ergibt sich eine Lange von 13,32 cm fiir den aktiven Bereich. Einfache Multipli-

kation mit der ?*®*Urandichte liefert die gebriuchlichere Flichendichte.
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5 Messungen & Ergebnisse

Fiir die Untersuchung eines gasformigen 2**Uran(VI)-fluorid / Argon-Gemisches in
einer Frisch-Gitter-Tonisationskammer wurde eine Drei-Linien-a-Quelle als Refe-
renzsignalquelle verwendet. Die Drei-Linien-a-Quelle befindet sich in einer Vertie-
fung auf der Kathode und besteht aus den Elementen 23Plutonium, 24! Americium
und 2*Curium. Diese liefert entsprechend den vorgenannten Elementen o-Teil-
chen mit Energien von 5155 keV, 5480 keV und 5795 keV mit einer Aktivitdt von
jeweils 1 kBq zur Energiekalibrierung. Die aufgrund der Tonisation im sensitiven
Volumen entstehenden Elektronen bewegen sich durch die angelegte Hochspan-
nung im elektrischen Feld auf die entgegengesetzt geladene Elektrode zu und
erzeugen nach der Passage des Gitters ein zur im 23®Uran(VT)-fluorid/Argon-
Gemisch deponierten Energie proportionales Signal auf der Anode, zudem wird

ein Signal entgegengesetzter Ladung auf der Kathode induziert.

5.1 Messdaten

Erster Aufbau

Die ersten Experimente wurden abweichend zu dem in Kap. 3.1 vorgestellten
Aufbau mit einer abweichenden Geometrie und gednderten Konstruktionsdetails
durchgefiihrt. Die wesentlichen Anderungen sind im folgenden kurz zusammen-
gefasst. Die Distanz zwischen Kathode und Gitter betrug 4,2 cm und die Distanz
zwischen Gitter und Anode 1 cm. Das Gitter wurde in gespanntem Zustand mit
einem Vakuumlot auf dem Gitterring fixiert. Kathode und Anode hatten einen
5 mm groferen Aufsendurchmesser und waren nicht durch einen PTFE-Schild
gegeniiber den geerdeten Wénden der Detektor-Kammer isoliert. Der elektri-
sche Kontakt zu Anode, Kathode und Gitter wurde iiber Kupfer-Kabelschuhe
und Edelstahlklemmen an den MHV-Spannungsdurchfiihrungen hergestellt, zu-
dem waren die MHV-Spannungsdurchfiihrungen und die Edelstahlklemmen nicht

zusatzlich isoliert.

78



Das freie Volumen der urspriinglichen Detektor-Kammer bestimmt sich aus dem
Gesamtvolumen einschlieflich der Gaskomponenten bis zu den Absperrventilen
abziiglich des Volumens aller installierten Komponenten, eine Aufstellung ist in
Tabelle 5.1 zu finden. Das freie Volumen der Detektor-Kammer betrug in diesem

Fall 1473,5 cm?.

Im Anschluss an die Konstruktion und den Zusammenbau der urspriinglichen
Detektor-Kammer erfolgte ein integraler Lecktest mit einem Leckdetektor der
Firma Pfeiffer Vacuum, Typ QualyTest™ HLT 260 [215] zur Sicherstellung der
Integritdat der Detektor-Kammer. Die gemessene integrale Helium-Leckrate be-
triagt 9,1 - 107!% mbar 1/s, eventuell eindringender Wasserdampf oder andere

Kontaminationen werden somit auf ein Minimum reduziert.

Danach wurde die Detektor-Kammer mehrfach fiir lingere Zeitrdume mit hoch-
reinem Argon 6.0 durchspiilt um storende Verunreinigungen zu entfernen. Bei
einem Argonfluss von 60 mln/min, gemessen mit einem Durchflussmessgerit der
Firma red-y, Typ GCS-A9SS-FN0O0 [234], einer Temperatur von 343,15 K und ei-
nem Druck von 1013,25 mbar wurde ein erster Datensatz aufgenommen. Mit einer
angelegten Hochspannung von -800 V an der Kathode und 500 V an der Anode
ergibt sich folgende zweidimensionale, logarithmisch farbkodierte Darstellung der

Verteilung des Anoden- (Abszisse) und Kathodensignals (Ordinate) in Abb. 5.1.

Die ausschliesslich mit reinem Argon aufgenommenen Daten dienen als Referenz
zur Beurteilung der Qualitit der Daten fiir verschiedene 2*®Uran(VI)-fluorid/
Argon-Gemische. Klar separierte Signale fiir die Energien von 5155 keV, 5480 keV
und 5795 keV der 2*Plutonium-, **' Americium- und ?**Curiumlinien der Drei-

Linien-a-Quelle sind deutlich zu erkennen.

Der Pfad eines a-Teilchens im Gas hinterlisst eine Ionisationsspur, deren La-
dungsschwerpunkt mit X gekennzeichnet wird. Je mehr sich der Ladungsschwer-
punkt von der Kathode entfernt, desto kleiner wird das auf der Kathode induzierte
Signal. Das Verhiltnis von X zum Abstand d zwischen Kathode und Gitter defi-
niert die Signalunterdriickung des Kathodensignals relativ zum Anodensignal und
damit den Emissionswinkel des geladenen Teilchens gegeniiber dem Normalenvek-
tor der Kathode. Grofse Kathodensignale entsprechen grofen Emissionswinkeln,

sehr kleine Signale einer Emisssion nahezu senkrecht zur Kathode.
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Komponente Volumen [cm?| | Material
1.a | Hohlzylinder 1526,2 | Edelstahl 1.4404
1.b | CF-150-Blindflansch 31,2 | Edelstahl 1.4404
1l.c | VCR-Gaskomponenten 3,6 | Edelstahl 1.4404
2 | CF-Kupferdichtung 6,8 | Kupfer
3 | Edelstahlklemme x 3 0,8 | Edelstahl 1.4301
4 | Stromkabel x 3 0,8 | PTFE/Kupfer
5 | Kabelschuh x 3 0,3 | Kuper
6 | Gasverrohrung x 2 1,3 | PTFE
7 | Gewindestangen x 3 0,9 | Edelstahl 1.4301
8 | Abstandshalter Kathode x 3 0,8 | PTFE
9 | Kathode 30,4 | Edelstahl 1.4301
10 | Praparathalterung 2,7 | PTFE
11 | Praparat 0,3 | Edelstahl 1.4301
12 | Abstandshalter Kathode-Gitter x 3 2,0 | PTFE
13 | Gitter 0,006 | Edelstahl 1.4301
14 | Vakuumlot 0,8 | Vakuumlot
15 | Gitterring 8,2 | Edelstahl 1.4301
16 | Abstandshalter Gitter-Anode x 3 0,5 | PTFE
17 | Anode 30,8 | Edelstahl 1.4301
18 | Unterlegscheibe x 3 0,07 | PTFE
19 | M2-Mutter x 3 0,05 | Edelstahl 1.4301
Freies Volumen 1473,5 | Gasgemisch

Tabelle 5.1: Freies Volumen der urspriinglichen Detektor-Kammer, bestimmt aus
dem Gesamtvolumen (1.a, 1.b) einschlieflich der Gaskomponenten
(1.c) bis zu den Absperrventilen, abziiglich des Volumens aller in-

stallierten Komponenten (2-19).
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Abbildung 5.1: Logarithmisch farbkodierte Darstellung des Anoden- und Katho-

densignals bei einem Argonfluss von 60 mln/min, einer Tempera-
tur von 343,15 K, einem Druck von 1013,25 mbar und insgesamt

2379582 Ereignissen.

An der leichten Verkippung der drei Linien nach rechts lasst sich die Gitterinef-
fizienz GI [235] erkennen. Aufgrund der nicht perfekten Abschirmung der Anode
gegeniiber der Ladung der positiven Ionen reduziert sich das Anodensignal mit

steigendem X.

Passiert das a-Teilchen auf seinem Pfad das geerdete Gitter, bevor es seine
gesamte Energie deponieren konnte, werden auch im Kollektorraum Elektron-
Ionen-Paare erzeugt, die dann nicht mehr abgeschirmte positive Ladung der To-
nen reduziert deutlich das Anodensignal und resultiert in der zu beobachtenden
Kriimmung der 2! Americium- und ?**Curiumlinien, dieser Effekt wird stirker
mit, kleiner werdendem Emissionswinkel und folglich kleinerem Kathodensignal.
Die a-Teilchen der ??Plutonium-linie deponieren ihre gesamte Energie im Gas
bevor sie das Gitter erreichen und weisen daher keine Kriimmung am unteren

Ende auf.
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a-Teilchen aus dem ***Curiumzerfall weisen eine so groke Reichweite auf, dass
sie bei kleinen Emissionswinkeln nicht nur das Gitter passieren kénnen, sondern
zu einem kleinen Anteil auf die Anode auftreffen kénnen und dort ihre zweifach
positive Ladung deponieren. Das Anodensignal wird dadurch noch stérker redu-
ziert, es bildet sich eine oberhalb der zuvor beschriebenen Kriimmung liegende
Linie aus, welche in Abb. 5.1 ausgehend von der ?**Curiumlinie das untere Ende

der 2*Plutoniumlinie schneidet und noch dariiber hinaus reicht.

Anhand der Signale der Drei-Linien-a-Quelle, bereinigt um die Gitterineffizienz
GI, konnen den digitalen Kan#len der Datenaufnahme Energien zugeordnet wer-

den. Fin kalibriertes Energiespektrum fiir reines Argon ist in Abb. 5.2 zu sehen.
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Abbildung 5.2: Energiespektrum der Drei-Linien-a-Quelle, bereinigt um die Git-

terineffizienz GI, bei einem Argonfluss von 60 mln/min, einer

Temperatur von 343,15 K und einem Druck von 1013,25 mbar.

Da fiir kleine Streuwinkel die a-Teilchen aus dem 2*' Americium- und 2**Curium-

zerfall nicht ihre gesamte Energie im sensitiven Volumen deponieren, konnten
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die verschmierten unteren Enden nicht zur Bildung des Energiespektrums her-
angezogen werden. Demzufolge sind, wie in Abb. 5.2 zu sehen, die Maxima der
241 Americium- und ?**Curiumlinien kleiner als bei der 2**Plutoniumlinie. Ob der
héheren Energie der 2#4Curiumlinie ist der betreffende Streuwinkel grofer, ebenso
der nicht zu beriicksichtigende Anteil und das Maximum der ***Curiumlinie ist

nochmals reduziert.

Eine weitere, wichtige Grofe zur Beschreibung der Gaseigenschaften des 28Uran-
hexafluorid /Argon-Gemisches ist die Driftgeschwindigkeit der Elektronen im sen-
sitiven Volumen. Die Driftgeschwindigkeit basiert auf der Messung der Anstiegs-
zeit des Kathodensignals nach Ref. [236]. Jeweils drei Messungen mit 512 Werten
werden gemittelt, gemessen mit einem Oszilloskop der Firma Tektronix, Typ TDS

3052B. Die Driftgeschwindigkeit bestimmt sich zu

Sd

= 5.1
P (1)

Up

mit der Steigung S des Signals, dem Abstand d zwischen Kathode und Gitter
und der korrigierten Anodenpulshéhe Ph,

R (Phg)

5= T

, (5.2)

mit dem Referenzpegel R der Linearitat des Signals (iiblicherweise von 10 % -
40 % der Pulshohe), der gemittelten Kathodenpulshbhe Phy und der gemittelten

Anstiegszeit des Kathodensignals 7 von Anfang bis Ende des Referenzpegels,
(Pha) + GI - (Phg)

PR, = el : (5.3)

mit der gemittelten Anodenpulshéhe Ph,, der Gitterineffizienz GI und der ge-
mittelten Kathodenpulshéhe Phy.

Die Driftgeschwindigkeit wird in Abhéngigkeit von der reduzierten Feldstarke

E, =— (5.4)
mit der an die Kathode angelegten Spannung U, dem Abstand d zwischen Katho-
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de und Gitter und dem Druck p in der Detektor-Kammer dargestellt. Die Driftge-
schwindigkeit fiir reines Argon ist in Abb. 5.3 dargestellt. Sie zeigt ein fiir Argon
typisches Verhalten mit einem Maximum bei kleinen reduzierten Feldstirken von

ungefahr 100 Cmvm und einem Plateau bei hoheren reduzierten Feldstirken.
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Abbildung 5.3: Driftgeschwindigkeit der Elektronen in Argon bei einem Argon-

fluss von 60 mln/min, einer Temperatur von 343,15 K und einem

Druck von 1013,25 mbar.

Bereits bei der ersten Aufnahme einer Spannungskennlinie traten bei -1800 V
an der Kathode Spannungsdurchschlige auf, in der spiteren Messung der Drift-
geschwindigkeit bereits bei -1500 V an der Kathode, obwohl alle Abstinde zwi-
schen elektrisch geladenen Komponenten in der urspriinglichen Detektor-Kammer
mindestens 5 mm betragen. Als mogliche Schwachstellen fiir ein erhohtes elek-
trisches Feld wurden ein nach aufen gerichteter Kupfer-Kabelschuh oder die
Ecken der Edelstahlklemmen an den MHV-Spannungsdurchfiithrungen identifi-
ziert. Tatséchlich ist der Grund fiir die Spannungsdurchschliage in der deutlich
niedrigeren Durchschlagsfestigkeit (reduziert um einen Faktor von ca. 3,5) von

Argon gegeniiber Luft [237] zu suchen, dementsprechend waren die Abstidnde zwi-
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schen elektrisch geladenen Komponenten und die Spannungsfestigkeit der MHV-
Spannungsdurchfiihrung zu klein gewéhlt. Die Messung der Driftgeschwindigkeit
fiir reines Argon war durch diesen Umstand auf eine Kathodenspannung von

-1400 V limitiert.

Anschliefsend wurde die urspriingliche Detektor-Kammer mit der Turbopumpe
des Leckdetektors mit einer Saugleistung von 60 1/s {iber einen Zeitraum von 3 h in
den oberen Hochvakuum-Bereich evakuiert. Abschliefsend erfolgte eine Befiillung
mit 950 mln hochreinem Argon 6.0 und die Detektor-Kammer wurde auf eine
Temperatur von 353,15 K gebracht. Mit der Van-der-Waals-Gleichung fiir reale

Gase
an?
P + W (V — bn) = nRT, (55)

mit dem Druck p, der Stoffkonstanten zur Beschreibung der gegenseitigen Anzie-

hung der Gasmolekiile a = 1,365 PIiOIl%Q fiir Argon [238], der Stoffmenge n, dem

Volumen V', der Stoffkonstanten zur Beschreibung des Eigenvolumens der Gasmo-
lekiile b = 32,188 - 10° I‘::—; fiir Argon [238], der idealen Gaskonstanten R und der
Temperatur 7' sowie dem Volumen der urspriinglichen Detektor-Kammer nach
Tab. 5.1 und dem Umrechnungsfaktor fiir die Stoffmenge nach Kap. 4.1 ergibt

sich ein Druck von 844,84 mbar im Inneren der urspriinglichen Detektor-Kammer.

Mit einer angelegten Hochspannung von -400 V an der Kathode und 250 V an
der Anode ergibt sich folgende zweidimensionale, logarithmisch farbkodierte Dar-
stellung der Verteilung des Anoden- (Abszisse) und Kathodensignals (Ordinate)
in Abb. 5.4.

Wegen des deutlich niedrigeren Drucks deponieren die unter kleinen Emissions-
winkeln emittierten a-Teilchen aus allen drei Zerfallsprozessen nicht ihre gesamte
Energie im sensitiven Volumen, sondern auch im Kollektorraum zwischen Git-
ter und Anode, zudem erreichen mehr a-Teilchen die Anode. Ein groferer Anteil
der positiven Ladung der Ionen wird somit nicht abgeschirmt und reduziert das

Anodensignal iiber einen deutlich weiteren Emissionswinkelbereich.

Der Pfad der unter grofsen Emissionswinkeln emittierten a-Teilchen reicht ob des

niedrigen Drucks bis zum Rand der Kathode und dariiber hinaus. Unter diesen
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Abbildung 5.4: Logarithmisch farbkodierte Darstellung des Anoden- und Katho-

densignals mit 950 mln Argon, einer Temperatur von 353,15 K,

einem Druck von 844,84 mbar und insgesamt 184115 Ereignissen.

Bedingungen werden die am Rand freigesetzten Elektronen durch den breiten
Gitterring aufgesammelt, das Anodensignal ist gegeniiber dem Kathodensignal
reduziert. Dies erkldrt die in Abb. 5.4 sichtbare Verschmierung fiir grofe Katho-

densignale. Dennnoch sind die drei Linien klar separiert.

Gasformiges 23¥Uran(VI)-fluorid wurde iiber einen ganzmetallisch gedichteten
Massenflussregler [239] mit einem maximalen Durchfluss von 6 mln/min und
einer Kalrez®-Prallplatte auf der Durchlasséffnung des Massenflussreglers ein-
gefiillt. Das Uran(VI)-fluoridreservoir wurde auf eine Temperatur von 343,15 K
gebracht und die Detektor-Kammer auf eine Temperatur von 353,15 K, anschlie-
Rend wurden 1,716 mln ?**Uran(VI)-fluorid in die Detektor-Kammer eingefiillt.
Mit der Van-der-Waals-Gleichung fiir reale Gase (Gl. (5.5)), den Stoffkonstanten
a = 16,01 Y25 und b = 112,8 - 10° 2 fiir Uran(VI)-fluorid [238] und einer

mol?

Addition der Partialdriicke ergibt sich ein Druck von 846,33 mbar im Inneren der

urspriinglichen Detektor-Kammer.
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Mit einer angelegten Hochspannung von -400 V an der Kathode und 250 V an
der Anode ergibt sich in Abb. 5.5 folgende zweidimensionale, logarithmisch farb-
kodierte Darstellung der Verteilung des Anoden- (Abszisse) und Kathodensignals
(Ordinate) wihrend der Befiillung.
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Abbildung 5.5: Logarithmisch farbkodierte Darstellung des Anoden- und Katho-

densignals mit 950 mln Argon, einer Temperatur von 353,15 K,
einem Druck von 846,33 mbar und insgesamt 2401806 Ereignissen,
aufgenommen wihrend der Befiillung mit 1,716 mln 2**Uran(VI)-

fluorid.

Die Verkippung der drei Linien kehrt sich wihrend der Befiillung um, ein Indiz da-
fiir, dass die freigesetzten Elektronen von Kontaminationen im Gas aufgesammelt
werden. Bei einer gleichférmigen Verteilung der Kontamination im Argongas ist
dieser Effekt besonders grof fiir grofe Emissionswinkel, da die Driftstrecke mit
fallendem X ansteigt. Zu diesem Zeitpunkt konnte eine Kontamination durch
ein Fremdgas aus dem Uran(VI)-fluoridreservoir oder durch eingeschlossene Luft
zwischen dem Massenflussregler und dem Uran(VI)-fluoridreservoir nicht ausge-

schlossen werden.
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Mit einer angelegten Hochspannung von -800 V an der Kathode und 500 V an der
Anode ergibt sich nach der Befiillung folgende zweidimensionale, logarithmisch
farbkodierte Darstellung der Verteilung des Anoden- (Abszisse) und Kathoden-
signals (Ordinate) in Abb. 5.6.
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Abbildung 5.6: Logarithmisch farbkodierte Darstellung des Anoden- und Katho-
densignals mit 950 mIn Argon und 1,716 mln 23*Uran(VT)-fluorid,

einer Temperatur von 353,15 K, einem Druck von 846,33 mbar

und insgesamt 2183510 Ereignissen.

Die Fiillmenge entspricht einer ?*®*Uran-Flichendichte von 16,07 ug/cm?. Die Si-
gnale der Drei-Linien-a-Quelle sind klar zu erkennen, ebenso eine Linie mit ver-

minderter Energie und Intensitdt. Die Diskussion erfolgt anhand von Abb. 5.7.

Uran(VI)-fluorid ist deutlich schwerer als Argon. Um auszuschliessen, dass sich
eine Schicht ¥Uran(VT)-fluorid am Boden der Detektor-Kammer ausbildet und
keine gleichmiifige Verteilung des 2**Uran(VI)-fluorides im Gasgemisch vorliegt,
wurde die Detektor-Kammer um einen Winkel von 100° verkippt. Bei der Daten-

aufnahme konnte keine Anderung der Signale festgestellt werden.
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Fiir die Messung der Driftgeschwindigkeit wurde die Argonfiillmenge auf 1055 mln
erhoht. Mit der Van-der-Waals-Gleichung fiir reale Gase (Gl. (5.5)) und einer
Addition der Partialdriicke ergibt sich ein Druck von 939,66 mbar im Inneren der

urspriinglichen Detektor-Kammer.

AnschlieRend wurde die **Uran(VT)-fluoridfiillmenge auf 3,484 min erhsht. Mit
der Van-der-Waals-Gleichung fiir reale Gase (Gl. (5.5)) und einer Addition der
Partialdriicke ergibt sich ein Druck von 941,20 mbar im Inneren der urspriingli-

chen Detektor-Kammer.

Mit einer angelegten Hochspannung von -800 V an der Kathode und 500 V an
der Anode ergibt sich folgende zweidimensionale, logarithmisch farbkodierte Dar-
stellung der Verteilung des Anoden- (Abszisse) und Kathodensignals (Ordinate)
in Abb. 5.7.
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Abbildung 5.7: Logarithmisch farbkodierte Darstellung des Anoden- und Katho-
densignals mit 1055 min Argon und 3,484 min ?*®Uran(VI)-

fluorid, einer Temperatur von 353,15 K, einem Druck von

941,20 mbar und insgesamt 1960926 Ereignissen.
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Die Fiillmenge entspricht einer 2**Uran-Flichendichte von 32,62 ug/cm?. Die
Signale der Drei-Linien-a-Quelle sind klar separiert, die Verkippung der Signale

aufgrund einer moglichen Kontamination erscheint nochmals verstirkt.

Die in Abb. 5.6 bereits zu beobachtende Linie zeigt nun eine deutlich héhere
Intensitit und wird als a-Zerfall des 2%Uran mit einer Energie von 4188 keV
identifiziert. Zwischen dieser und den Signalen der Drei-Linien-a-Quelle ist eine
weitere schwache Linie zu erkennen, diese wird als a-Zerfall des 23*Uran mit einer

Energie von 4750 keV identifiziert.

Anoden- und Kathodensignal der Uranlinien verhalten sich analog zu den Signa-
len der Drei-Linien-a-Quelle, allerdings setzen sich die Uranlinien fiir sehr kleine
Kathodensignale fort, entsprechend grofem X. Diese Eigenschaft wird nicht bei
der Drei-Linien-a-Quelle beobachtet. Aufgrund der niedrigeren Energie der Uran-
zerfille gegeniiber den Zerfillen der Drei-Linien-a-Quelle und der daraus folgen-
den geringeren Reichweite ist dies ein zwingendes Indiz fiir Uranzerfallsprozesse,
deren Ursprung oberhalb der Kathodenebene liegt. Entgegen den Signalen der
Drei-Linien-a-Quelle, die ihren Ursprung im Zentrum der Kathodenebene haben,
tragen all die Ereignisse aus dem isotropen Zerfallsprozess zu den Uranlinien bei,
die ihre gesamte Energie im sensitiven Volumen zwischen Kathode und Gitter

deponieren.

Fiir grokere Kathodensignale, entsprechend kleinerem X, ist eine verstéirkte In-
tensitit der Uranlinien zu erkennen, insbesondere fiir die 2*®Uranlinie. Diese Ver-
stirkung der Intensitiit beginnt bei kleinsten X ensprechend einer Emission par-
allel zur Kathode und ausgehend von dieser und endet fiir groke X entsprechend
der maximalen Reichweite senkrecht zur Kathode emittierter a-Teilchen, deren
Ursprung auf der Kathode liegt. Folglich ist ein Teil des 23*Uran(VI)-fluorides auf
der Oberfliche der Kathode desublimiert.

Unterhalb der Uranlinien ist eine weitere Verstarkung der Intensitit zu beobach-
ten. Diese existiert separat fiir beide sichtbare Uranlinien, iiberschneidet sich im
Fall des ?**Urans jedoch mit dem untersten Teil der 2*®Uranlinie. Diese Verstir-
kung der Intensitit liegt im Bereich sehr kleiner Kathodensignale bei konstantem
Anodensignal, welches jedoch gegeniiber dem maximalen Anodensignal reduziert

ist. Dies wird verursacht durch Zerfille ausgehend von der Anode, deren Ionisa-
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tionspfad das Gitter passiert, sodass ein Signal auf der Kathode induziert wird
und das Anodensignal durch die positiven Ionen im Kollektorraum zwischen Git-
ter und Anode reduziert wird. Folglich ist ein Teil des **®Uran(VI)-fluorides auf
der Oberfliche der Anode desublimiert.

Mit kleineren Anodensignalen als durch die Uranlinien definiert und iiber das ge-
samte Spektrum der Kathodensignale verteilt finden sich Ereignisse, welche nicht
ihre gesamte Energie im sensitiven Volumen oder im Kollektorraum deponieren.
Oberhalb der Diagonalen liegen Ereignisse mit groferem Kathoden- als Anodensi-
gnal, hervorgerufen durch Zerfélle in der Nihe der Wande der Detektor-Kammer,

bei denen nicht alle Elektronen die Anode erreichen.

Die Driftgeschwindigkeit fiir Argon bei einem Argonfluss von 60 mln/min, einer
Temperatur von 343,15 K und einem Druck von 1013,25 mbar aus Abb. 5.3 und
fiir 1055 mIn Argon mit Beimischungen von 1,716 mIn und 3,484 mln 23 Uran(VT)-
fluorid bei einer Temperatur von 353,15 K und einem Druck von 939,66 mbar und
941,20 mbar ist in Abb. 5.8 dargestellt. Im Vergleich zu reinem Argon verschiebt
sich das Maximum mit steigendem #*®*Uran(VI)-fluoridanteil zu groferen reduzier-
ten Feldstérken, die Maxima liegen zudem bei hoheren Driftgeschwindigkeiten,

ebenso wie das Plateau bei hoheren reduzierten Feldstarken.

Nach der Befiillung mit 3,484 mln #*®Uran(VI)-fluorid wurde ein Defekt am Mas-
senflussregler [239] festgestellt. Trotz maximal moglichem Stellsignal konnte kein
Massenfluss gemessen werden. Als mogliche Ursache wurde eine Quellung der
verwendeten Kalrez®-Prallplatte in Betracht gezogen. Diese liegt auf der Durch-
lagsoffnung des Massenflussreglers auf, der Anpressdruck wird iiber eine mecha-
nische Feder hergestellt und durch eine geregelte Magnetspule entlastet, um so
den Massenfluss zu erméglichen. Kalrez® ist ein voll fluoriertes Perfluorelasto-
mer und wird als bestéindig [240] und sehr gut geeignet [241] fiir Anwendun-
gen mit Uran(VI)-fluorid bei Temperaturen von 353,15 K ausgewiesen. Physi-
kalisch aktive Medien konnen jedoch in das Polymergefiige oder mikroskopisch
kleine Fehlstellen eindringen, die intermolekularen Bindungskrifte werden redu-
ziert und die Beweglichkeit der Makromolekiile erhoht, es konnen weitere Mo-
lekiile des Mediums in das Polymergefiige eindringen und in Folge davon tritt

eine Quellung einhergehend mit einer Dimensionsédnderung auf [242, 243]. Da
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Abbildung 5.8: Driftgeschwindigkeit in reinem Argon bei einem Argonfluss von

60 mln/min (rote Kreise), einer Temperatur von 343,15 K und ei-
nem Druck von 1013,25 mbar, sowie in 1055 mln Argon mit Beimi-
schungen von 1,716 mln (griine Quadrate) und 3,484 mln (blaue
Dreiecke) #*¥Uran(VI)-fluorid bei einer Temperatur von 353,15 K
und einem Druck von 939,66 mbar und 941,20 mbar.

der Massenfluss nur iiber die Regulierung des Anpressdrucks der Prallplatte auf
der Durchlassoffnung des Massenflussreglers gesteuert wird, kann eine Quellung
der Kalrez®-Prallplatte zu einer Funktionsunfihigkeit des Massenflussreglers fiith-

remn.

Wegen der grofen Aggressivitdt und der hohen Gesundheitsrisiken des Uran(VT)-
fluorides war es nicht vorgesehen Teile der Detektor-Kammer zu 6ffnen, zudem
waren die vorhandenen technischen Mdéglichkeiten begrenzt. Durch den Vorfall
mit dem defekten Massenflussregler wurde dies jedoch notwendig. Darauthin wur-
de der urspriingliche Massenflussregler [239] im Labor fiir offene radioaktive Stoffe
in einer Handschuhbox unter Argonatmosphére durch einen ganzmetallisch ge-

dichteten Massenflussregler [214] mit metallischer Prallplatte ausgetauscht. Hier-
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bei wurde der Austritt einer kleinen Menge #*®Uran(VI)-fluorides in der Form von
feinem weifsen Rauch festgestellt, die resultierende Kontamination der Detektor-
Kammer war allerdings vernachlissigbar. Das Uran(VI)-fluoridreservoir sowie das

grofse Volumen der Detektor-Kammer blieben jedoch geschlossen.

Zweiter Aufbau

Ob des guten Erfolges beim Umbau der Massenflussregler wurde eine Anderung
der inneren Komponenten beschlossen, um die Problematik der Spannungsdurch-
schldge zu eliminieren. Die Edelstahlklemmen an den MHV-Spannungdurchfiih-
rungen wurden durch PTFE-isolierte Kabelschuhe ersetzt und die MHV-Span-
nungsdurchfithrungen zusétzlich durch PTFE-Elemente isoliert. Anode und Ka-
thode wurden mit PTFE-Schilden verkleidet um die erhohte Feldliniendichte an
den Kanten gegeniiber den geerdeten Kammerwénden zu isolieren und der elektri-
sche Kontakt mit den Stromkabeln wurde durch Schweiffverbindungen hergestellt.
Die technischen Details dieser neuen, verbesserten Konstruktion wurden bereits
in Kap. 3 vorgestellt. Die Distanz zwischen Kathode und Gitter betrigt in diesem
Aufbau 4,14 cm und die Distanz zwischen Gitter und Anode 0,7 cm.

Die Offnung des grofen Volumens der Detektor-Kammer zur Anderung der in-
neren Komponenten erfolgte wiederum im Labor fiir offene radioaktive Stoffe
in einer mit Argon gefiillten Handschuhbox. Zuvor wurde die Detektor-Kammer
auf eine Temperatur von 393,15 K gebracht und iiber eine Kiltefalle bei etwa
173,15 K mit einer bereits kontaminierten, 6lgelagerten Drehschieberpumnpe eva-
kuiert. Die Kéltefalle ist U-férmig gebogen und wurde in den kalten Dampf iiber
einem fliissigen Stickstoffniveau eingetaucht, um das 2*®*Uran(VI)-fluorid aus dem
abgepumpten Gasstrom auszufrieren. Bei einer vollstindigen Immersion wire die
Wirksamkeit der Kéltefalle fiir Uran(VI)-fluorid aufgrund des niedrigeren Dampf-
drucks erhoht, allerdings wiirde sich bei der Temperatur fliissigen Stickstoffs auch
das Argon verfliissigen und kénnte nicht mehr effektiv gepumpt werden. Anschlie-
fsend wurde die Kammer mit Argon gefiillt und iiber einen Zeitraum von 1 h mit

einem Fluss von ca. 40 mln/min durchspiilt.

Aufgrund der bereits vorliegenden Kontamination der Detektor-Kammer konn-

te kein erneuter Lecktest mit dem Leckdetektor zur Sicherstellung der Integritit
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der Detektor-Kammer durchgefiihrt werden. Die Dichtungen am neuen Uran(VI)-
fluorid-Massenflussregler sowie die CF-Kupferdichtung wurden sorgfiltig nach
Herstellervorgaben installiert, folgend wurde angenommen, dass die tatsichli-
che Leckrate nicht wesentlich schlechter als die bereits gemessene Leckrate von

9,1-10719 mbar 1/s sei.

Nach den erfolgreich abgeschlossenen Umbaumafnahmen wurde die Detektor-
Kammer mit hochreinem Argon iiber einen Zeitraum von 1 h mit einem Fluss
von ca. 40 mln/min durchspiilt und anschlieflend mit der bereits kontaminierten,
olgelagerten Drehschieberpumnpe evakuiert. Es folgte eine Fiillung mit 1100 mln
Argon, die Temperatur der Detektor-Kammer betrug 353,15 K. Trotz des Aus-
tausches aller inneren Komponenten aufer der Gasverrohrung war immer noch
ein Uransignal zu erkennen. Um eventuell an den Wéanden der Detektor-Kammer
anhaftendes 2**Uran(VI)-fluorid zu 1ésen wurde zusitzlich zur Saugleistung der
bereits kontaminierten, 6lgelagerten Drehschieberpumnpe die Kéltefalle fiir einen
Zeitraum von 5 min vollstandig in das fliissige Stickstoffniveau eingetaucht um
den Partialdruck des ?**Uran(VI)-fluorides weiter zu reduzieren. Zudem wurde die
Detektor-Kammer fiir einen Zeitraum von 3 h auf eine Temperatur von 423,15 K
geheizt und mit einem Argonfluss von ca. 40 mln/min durchspiilt, wihrenddes-
sen wurde die Kéltefalle erneut fiir 5 min eingetaucht. Anschliefsend wurde der
Argonfluss eingestellt, die Detektor-Kammer bis zum Pumpenenddruck evakuiert
und die Kéltefalle wiederum fiir 5 min eingetaucht. Dennoch war nach erneuter

Befiillung mit Argon keine wesentliche Anderung des Uransignals zu erkennen.

Als neue Referenz wurde die Detektor-Kammer mit hochreinem Argon {iber einen
Zeitraum von 1 h mit einem Fluss von ca. 40 mln/min durchspiilt und anschlie-
fsend mit der bereits kontaminierten, 6lgelagerten Drehschieberpumnpe evakuiert.
Es folgte eine Fiillung mit 1100 mln Argon, die Temperatur der Detektor-Kammer
betrug 373,15 K. Mit der Van-der-Waals-Gleichung fiir reale Gase (Gl (5.5)) er-

gibt sich ein Druck von 978,17 mbar im Inneren der Detektor-Kammer.

Mit einer angelegten Hochspannung von -880 V an der Kathode und 250 V an
der Anode ergibt sich folgende zweidimensionale, logarithmisch farbkodierte Dar-
stellung der Verteilung des Anoden- (Abszisse) und Kathodensignals (Ordinate)
in Abb. 5.9.
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Abbildung 5.9: Logarithmisch farbkodierte Darstellung des Anoden- und Katho-

densignals mit 1100 mln Argon, einer Temperatur von 373,15 K,
einem Druck von 1033,66 mbar und insgesamt 6472750 Ereignis-

sen.

An der Verkippung der drei Linien nach rechts lasst sich die nun deutlich grofere
Gitterineffizienz erkennen. Aufgrund der nicht perfekten Abschirmung der Anode
gegeniiber der Ladung der positiven Ionen reduziert sich das Anodensignal mit
steigendem X. Der Anstieg der Gitterineffizienz gegeniiber dem friitheren Aufbau
ist in der mangelnden elektrischen Verbindung des Gitters durch den Keramik-
kleber mit dem Gitterring begriindet. Die Signale der Drei-Linien-a-Quelle sind
noch getrennt voneinander darstellbar, jedoch nicht mehr so klar separiert wie im
fritheren Aufbau. Zur Beurteilung der Qualitit der Datenaufnahme wurden Puls-
signale auf der Kathode und Anode hinzugefiigt, zu sehen in der oberen rechten

Ecke in Abb. 5.9.

Die 23®Uranlinie ist trotz Evakuierung und Argonspiilung der Detektor-Kammer
noch deutlich zu erkennen, die 23*Uranlinie ist nur schwach neben der 2*°Plutoni-

umlinie zu erkennen.
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In einer ersten Version neuer innerer Komponenten erfolgte die zuséitzliche Ab-
schirmung der MHV-Spannungsdurchfiihrungen nur an der Oberfliche des CF-
150-Blindflansches. Erste Tests mit Argon zeigten immer noch Spannungsdurch-
schlidge, wenn auch bei hoheren Spannungen. Der in die MHV-Spannungsdurch-
fiihrung eingefithrte PTFE-Hohlzylinder wurde daher von 2 mm auf 14 mm ver-
langert. Dadurch traten Spannungsdurchschlige erst bei 2700 V an der Kathode
auf, jedoch mit deutlich verminderter Intensitét, sodass die verwendeten Vorver-
stidrker nicht in Mitleidenschaft gezogen wurden, jedoch hatte die Signalqualitit
nach den Spannungsdurchschligen deutlich nachgelassen, siche Abb. 5.10.

Mit einer angelegten Hochspannung von -880 V an der Kathode und 250 V an
der Anode ergibt sich folgende zweidimensionale, logarithmisch farbkodierte Dar-
stellung der Verteilung des Anoden- (Abszisse) und Kathodensignals (Ordinate)
nach den Spannungsdurchschldgen in Abb. 5.10.
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Abbildung 5.10: Logarithmisch farbkodierte Darstellung des Anoden- und Katho-

densignals mit 1100 mln Argon, einer Temperatur von 373,15 K,
einem Druck von 1033,66 mbar und insgesamt 1305563 Ereignis-

Sern.
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Die Signallinien sind deutlich nach links verkippt, ein Indiz dafiir, dass die freige-
setzten Elektronen von Kontaminationen im Gas aufgesammelt werden. Bei einer
gleichférmigen Verteilung der Kontamination ist dieser Effekt besonders grof fiir

groke Emissionswinkel, da die Driftstrecke mit fallendem X ansteigt.

Erneut wurde die Detektor-Kammer mit hochreinem Argon iiber einen Zeitraum
von 1 h mit einem Fluss von ca. 40 mln/min durchspiilt und anschliefend mit
der bereits kontaminierten, 6lgelagerten Drehschieberpumnpe evakuiert. Es folgte
eine Fiillung mit 1100 mln Argon, die Temperatur der Detektor-Kammer betrug

373,15 K.

Mit einer angelegten Hochspannung von -880 V an der Kathode und 250 V an
der Anode ergibt sich folgende zweidimensionale, logarithmisch farbkodierte Dar-
stellung der Verteilung des Anoden- (Abszisse) und Kathodensignals (Ordinate)
nach der Argon-Spiilung in Abb. 5.11.
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Abbildung 5.11: Logarithmisch farbkodierte Darstellung des Anoden- und Katho-

densignals mit 1100 mIn Argon, einer Temperatur von 373,15 K,
einem Druck von 1033,66 mbar und insgesamt 1294148 Ereignis-

Sel.

97



Nach der Argon-Spiilung war die urspriingliche Signalqualitit wiederhergestellt.
Die Datenaufnahme wurde optimiert, die Pulssignale sind nun deutlicher und die
Signale der Drei-Linien-a-Quelle wieder klar separiert. Als neue Referenz wurde
die Detektor-Kammer mit hochreinem Argon iiber einen Zeitraum von 1 h mit
einem Fluss von ca. 40 mln/min durchspiilt und anschliefend mit der bereits kon-
taminierten, 6lgelagerten Drehschieberpumnpe evakuiert. Es folgte eine Fiillung
mit 1100 mln Argon, die Temperatur der Detektor-Kammer betrug 373,15 K. Mit
der Van-der-Waals-Gleichung fiir reale Gase (Gl. (5.5)) ergibt sich ein Druck von

1033,66 mbar im Inneren der Detektor-Kammer.

Mit einer angelegten Hochspannung von -880 V an der Kathode und 250 V an
der Anode ergibt sich folgende zweidimensionale, logarithmisch farbkodierte Dar-
stellung der Verteilung des Anoden- (Abszisse) und Kathodensignals (Ordinate)
in Abb. 5.12.
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Abbildung 5.12: Logarithmisch farbkodierte Darstellung des Anoden- und Katho-

densignals mit 1100 mIn Argon, einer Temperatur von 373,15 K,
einem Druck von 1033,66 mbar und insgesamt 5503142 Ereignis-

sen.
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Im Anschluss wurde die Detektor-Kammer erneut mit **Uran(VI)-fluorid befiillt.
Der Massenflussregler [214] wurde mangels einer geeigneten Steuereinheit mit fiir
den S-DALINAC neu entwickelten stromstabilisierten Netzteilen [244] angesteu-
ert und das Messsignal mit einem Y A-Wandler [245] ausgelesen. Ein Defekt in
dem verwendeten Netzteil fiilhrte zu einem Kurzschluss in der Ansteuerung. Das
Steuerelement des Massenflussreglers wurde irreparabel zerstort, die Ausleseein-
heit blieb jedoch funktionsfihig. Der Massenflussregler wurde stattdessen iiber
eine direkte Stromversorgung der Magnetspule gesteuert, mit steigendem Stellsi-
gnal reduziert sich der Anpressdruck der metallischen Prallplatte auf die Durch-
lassoffnung des Massenflussreglers und es ergibt sich ein steigender Massenfluss.
Die Auslese war weiterhin iiber den Y A-Wandler moglich, das dem Massenfluss
entsprechende Signal wurde iiber den Signal-Nullpunkt des Massenflussreglers,

dessen Spezifikationen und eine Referenzspannungsquelle kalibriert.

Das Uran(VI)-fluoridreservoir wurde auf eine Temperatur von 353,15 K gebracht,
die Detektor-Kammer auf eine Temperatur von 363,15 K, das Ventil zwischen

Massenflussregler und Detektor-Kammer blieb noch geschlossen.

Als das Ventil zwischen Uran(VI)-fluoridreservoir und Massenflussregler geéffnet
wurde, ergab sich ein Druckstoss, der trotz geschlossenem Massenflussregler fiir
kurze Zeit zu einem maximalen Massenfluss fiihrte und anschlieftend exponentiell

abfiel. Eine Stoffmenge von 3,126 mln wurde in die Detektor-Kammer eingebracht.

Ausfille in den Heizelementen und erneutes Anfahren der Solltemperatur fiihrten
zu Temperaturschwankungen bei der Temperatur des Uran(VI)-fluoridreservoirs
und der Detektor-Kammer und infolgedessen zu Druckschwankungen, die in ei-

nem Massenfluss von 3,445 mln resultierten.

Bei der Offnung des Ventils zwischen Massenflussregler und Detektor-Kammer
wurde ein Massenfluss von 0,056 mln gemessen. Insgesamt gelangten so 6,627 mln

238Uran(VI)-fluorid in die Detektor-Kammer.

Mit einer angelegten Hochspannung von -1600 V an der Kathode und 400 V an
der Anode ergibt sich folgende zweidimensionale, logarithmisch farbkodierte Dar-
stellung der Verteilung des Anoden- (Abszisse) und Kathodensignals (Ordinate)
in Abb. 5.13.

99



10°

4000—
3500—
) = g =10
‘= 3000 =
< - ]
o = 7
s 2500 — 10
= = -
—= 2000 7
= 2
= Z — 1
2 1500 E 0
<b] - —
=2 -
< 1000
+~
g -
500
0 _I 1 1 1 1 1 1 1 I I. 1 1 1 I 1 1 1 1 I 1 1 1 1 I 1 1 1 1 I 1 1 1 1 I 1 1 1 1 | 1 1

0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000

Anodensignal (dig. Kanile)

Abbildung 5.13: Logarithmisch farbkodierte Darstellung des Anoden- und Ka-
thodensignals mit 1100 mIn Argon und 6,627 mln 23¥Uran(VT)-

fluorid, einer Temperatur von 363,15 K, einem Druck von

1011,84 mbar und insgesamt 2534072 Ereignissen.

Die Fiillmenge entspricht einer 2**Uran-Flichendichte von 62,05 ug/cm?. Gegen-
iiber den Referenzdaten aus Abb. 5.12 sind die Signallinien deutlich nach rechts
verkippt, ein Indiz dafiir, dass die freigesetzten Elektronen von Kontaminatio-
nen im Gas aufgesammelt werden. Da der Umbau der Massenflussregler in einer
Argonatmosphére erfolgte, kann eine Kontamination durch eingeschlossene Luft
zwischen dem Massenflussregler und dem Uran(VI)-fluoridreservoir ausgeschlos-
sen werden. Die Datenaufnahme wurde nochmals optimiert, die Pulssignale sind
noch deutlicher und die Signale der Drei-Linien-a-Quelle klar separiert. Fiir diese
Darstellung wurde die an der Kathode anliegende Hochspannung deutlich erhoht
und die Anodenhochspannung angepasst, da bei kleinerer Hochspannung die Ver-

kippung noch drastischer ausfiel.

Folgend wurde iiber den Massenflussregler eine Stoffmenge von 1,245 mln kon-

trolliert eingebracht. Mit der Van-der-Waals-Gleichung fiir reale Gase (Gl. (5.5))
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und einer Addition der Partialdriicke ergibt sich ein Druck von 1012,95 mbar im

Inneren der urspriinglichen Detektor-Kammer.

Mit einer angelegten Hochspannung von -1800 V an der Kathode und 500 V an
der Anode ergibt sich folgende zweidimensionale, logarithmisch farbkodierte Dar-
stellung der Verteilung des Anoden- (Abszisse) und Kathodensignals (Ordinate)
in Abb. 5.14.
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Abbildung 5.14: Logarithmisch farbkodierte Darstellung des Anoden- und Ka-
thodensignals mit 1100 mln Argon und 7,872 mln *¥Uran(VI)-

fluorid, einer Temperatur von 353,15 K, einem Druck von

1012,95 mbar und insgesamt 2521118 Ereignissen.

Die Fiillmenge entspricht einer 2**Uran-Flichendichte von 73,71 ug/cm?. Gegen-
iiber den Daten aus Abb. 5.13 sind die Signallinien nochmals nach rechts verkippt,
der Einfluss der Kontamination wichst mit steigendem ?*®Uran (VT)-fluoridanteil.
Fiir diese Darstellung wurde die an der Kathode anliegende Hochspannung wie-
derum erhéht und die Anodenhochspannung angepasst, da bei kleinerer Hoch-

spannung die Verkippung noch drastischer ausfiel.
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Beim Versuch, eine weitere kleine Menge *®Uran(VI)-fluorid kontrolliert der
Detektor-Kammer zuzufiihren, konnte der Massenfluss erst gestoppt werden, als
das Ventil zwischen Uran(VI)-fluoridreservoir und Massenflussregler komplett ge-

schlossen wurde. Die eingebrachte Stoffmenge belief sich auf 37,925 mln.

Mit einer angelegten Hochspannung von -2800 V an der Kathode und 800 V an
der Anode ergibt sich folgende zweidimensionale, logarithmisch farbkodierte Dar-
stellung der Verteilung des Anoden- (Abszisse) und Kathodensignals (Ordinate)
in Abb. 5.15.
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Abbildung 5.15: Logarithmisch farbkodierte Darstellung des Anoden- und Ka-
thodensignals mit 1100 mln Argon und 45,797 mIn #¥Uran(VI)-

fluorid, einer Temperatur von 353,15 K, einem Druck von

1046,82 mbar und insgesamt 2280834 Ereignissen.

Die Fiillmenge entspricht einer 23Uran-Fliichendichte von 428,82 ug/cm?. Gegen-
iiber den Daten aus Abb. 5.14 sind die Signallinien nochmals nach rechts verkippt,
der Einfluss der Kontamination wichst mit steigendem 23¥Uran(VT)-fluoridanteil.

Fiir diese Darstellung wurde die an der Kathode anliegende Hochspannung wei-
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ter erhoht und die Anodenhochspannung angepasst. Dennoch ist das maximale

Anoden- und Kathodensignal der Drei-Linien-a-Quelle deutlich reduziert.

Aufgrund der grofen Differenz wurde die Detektor-Kammer erneut mit hochrei-
nem Argon iiber einen Zeitraum von 1 h mit einem Fluss von ca. 40 mln/min
durchspiilt und mit der kontaminierten, 6lgelagerten Drehschieberpumpe iiber
die zwischengeschaltete Kéltefalle evakuiert. Es wurden neue Referenzdaten fiir
1100 mln Argon bei einer Temperatur der Detektor-Kammer von 363,15 K aufge-
nommen. Mit der Van-der-Waals-Gleichung fiir reale Gase (Gl. (5.5)) ergibt sich

ein Druck von 1005,92 mbar im Inneren der Detektor-Kammer.

Mit einer angelegten Hochspannung von -1600 V an der Kathode und 400 V an
der Anode ergibt sich folgende zweidimensionale, logarithmisch farbkodierte Dar-
stellung der Verteilung des Anoden- (Abszisse) und Kathodensignals (Ordinate)
in Abb. 5.16.
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Abbildung 5.16: Logarithmisch farbkodierte Darstellung des Anoden- und Katho-

densignals mit 1100 mln Argon, einer Temperatur von 353,15 K,
einem Druck von 1005,92 mbar und insgesamt 2426695 Ereignis-

Sell.
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Die Verkippung der Signallinien wendet sich wiederum nach rechts, die Signale
der Drei-Linien-a-Quelle sind jedoch nicht mehr so klar separiert wie in Abb. 5.12,
zudem ist das maximale Anoden- und Kathodensignal der Drei-Linien-a-Quelle

deutlich reduziert.

Der zweite Versuch, eine kleine Menge 2*¥Uran(VT)-fluorid kontrolliert der Detek-
tor-Kammer zuzufiihren, scheiterte jedoch. Erst das Verschliefen des Ventils zwi-
schen Uran(VI)-fluoridreservoir und Massenflussregler stoppte den Massenfluss.
Hierbei wurde eine Stoffmenge von 47,881 mln eingebracht. Die Fiillmenge ent-

spricht einer 2*®Uran-Flichendichte von 448, 34 ug/cm?.

Mit einer angelegten Hochspannung von -3000 V (Maximalwert des Vorverstér-
kers) an der Kathode und 1000 V an der Anode ergibt sich dhnlich zu Abb. 5.15
folgende zweidimensionale, logarithmisch farbkodierte Darstellung der Verteilung

des Anoden- (Abszisse) und Kathodensignals (Ordinate) in Abb. 5.17.
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Abbildung 5.17: Logarithmisch farbkodierte Darstellung des Anoden- und Ka-
thodensignals mit 1100 mln Argon und 47,881 min #¥Uran(VI)-

fluorid, einer Temperatur von 353,15 K, einem Druck von

1048,68 mbar und insgesamt 2318122 Ereignissen.
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5.2 Zeitliche Anderung

Weitere 10,967 mln wurden kontrolliert der Detektor-Kammer zugefiihrt, indem

das Ventil zwischen Uran(VI)-fluoridreservoir und Massenflussregler kurz nach

dem Offnen direkt wieder verschlossen wurde. Die Fiillmenge entspricht einer

238Uran-Flichendichte von 551,03 ug/cm?.

Mit einer angelegten Hochspannung von -3000 V an der Kathode und 1000 V an

der Anode ergibt sich beginnend mit der 23¥Uran(VI)-fluorid-Befiillung folgen-

der zeitlicher Verlauf der zweidimensionalen, logarithmisch farbkodierten Dar-

stellung der Verteilung des Anoden- (Abszisse) und Kathodensignals (Ordinate)
in Abb. 5.18. Jeder Datensatz entspricht ca. einer halben Stunde.
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Abbildung 5.18: Zeitlicher Verlauf der logarithmisch farbkodierten Darstellung

des Anoden- (Abszisse) und
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Direkt im Anschluss an die Befiillung mit ?3®Uran(VI)-fluorid sind Anoden- und
Kathodensignal vollstéindig eingebrochen und erholen sich nur langsam. Nach
10,1 h ist zumindest die typische Struktur der Signale wiederzuerkennen, wenn

auch in deutlich verkleinerter Form.

Ein technischer Defekt im Proportionaldiskriminator unterbrach die Messung des
zeitlichen Verlaufs nach ca. 20 h. Nach der Korrektur des Defektes wurde die

Messung des zeitlichen Verlaufs 72 h nach dem Abschluss der 23¥Uran(VT)-fluorid-
Befiillung fortgesetzt.
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Abbildung 5.19: Zeitlicher Verlauf der logarithmisch farbkodierten Darstellung
des Anoden- (Abszisse) und Kathodensignals (Ordinate).

Anhand der Darstellung des zeitlichen Verlaufs in Abb. 5.19 im Zeitraffer von 2 h
ist zu erkennen, dass die zeitliche Anderung der Signale der Drei-Linien-a-Quelle

nach 72 h deutlich langsamer voranschreitet.
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Mit einer angelegten Hochspannung von -3000 V an der Kathode und 1000 V an
der Anode ergibt sich nach 14 Tagen folgende zweidimensionale, logarithmisch
farbkodierte Darstellung der Verteilung des Anoden- (Abszisse) und Kathoden-
signals (Ordinate) in Abb. 5.20.
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Abbildung 5.20: Logarithmisch farbkodierte Darstellung des Anoden- und Ka-
thodensignals mit 1100 mln Argon und 58,848 mln 23¥Uran(VT)-

fluorid, einer Temperatur von 353,15 K, einem Druck von

1058,47 mbar und insgesamt 2394641 Ereignissen.

Die Detektor-Kammer wurde erneut um einen Winkel von 100° verkippt, um aus-
zuschliessen, dass sich eine Schicht 2*®Uran(VI)-fluorid am Boden der Detektor-
Kammer ausbildet. Bei der Datenaufnahme konnte keine Anderung der Signale

festgestellt werden.
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5.3 Fazit

Anhand der aufgenommenen Daten lassen sich folgende Schluffolgerungen ziehen:

Aufgrund der in Abb. 5.18 und Abb. 5.19 dargelegten zeitlichen Anderung der
Signalqualitit ist eine sinnvolle Datenaufnahme direkt nach der Befiillung der
Detektor-Kammer mit gasformigem 23Uran(VT)-fluorid nicht méglich. Mit der
Zeit, entwickelt sich die Darstellung der Signale, sodass die Signallinien der Drei-
Linien-a-Quelle und die 23¥Uranlinie wieder erkennbar werden. Folglich muss das
238Uran(VI)-fluorid, vermutlich ob seiner Komplexitit und des hohen Fluoran-
teils und dessen Elektronegativitit, als sehr effizienter Elektronenkollektor agie-
ren. Unter dieser Annahme muss sich im Verlauf der Zeit der Anteil gasformigen

238Uran (VI)-fluorides reduzieren, um die Signallinien wieder erkennen zu kénnen.
Mehrere Prozesse zur Reduktion des ?*®*Uran(VI)-fluoridanteils sind denkbar:

Zum einen die chemische Reaktion des ¥Uran(VT)-fluorides mit, den metallischen
Kammerwéinden. Sowohl die verwendeten Edelstéhle als auch die Kupferdichtung
werden von Uran(VI)-fluorid angegriffen und korrodieren. Aufgrund der grofen

Oberflache nach Tab. 3.3 sollte dies den dominanten Effekt darstellen.

Der Angriff des Uran(VI)-fluorides beginnt bevorzugt an nichtmetallischen Ein-
schliissen, wie etwa dem in kleinen Mengen vorhandenen Kohlenstoff. Die Re-
aktion fiihrt zu einer Verunreinigung der Gasphase mit CF, [204]. Die Bildung
von CF, liefert eine sehr gute Erkliarung fiir das zu beobachtende Wachstum der
Driftgeschwindigkeit [246].

Zweitens besteht die Moglichkeit einer reversiblen Sorption an den PTFE-

Oberflachen [204], die ebenfalls nach Tab. 3.3 eine grofe Oberfliche im Inneren

der Detektor-Kammer aufweisen.

Drittens bleibt noch eine Zersetzungsreaktion aufgrund von Fremd- und Eigenbe-
strahlung mit a-Teilchen [204]. Hierbei bildet sich ein nicht identifiziertes Uran-
fluorid und Fluorgas. Die Bildung von Fluor in der Zersetzungsreaktion erklirt
zudem die notwendige Anhebung der verwendeten Hochspannung aufgrund der

hohen Elektronegativitdt und einer erhohten Rekombinationswahrscheinlichkeit.
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Letztlich besteht die Mdoglichkeit einer Desublimation an kalten Oberflichen, de-

ren Temperaturen sich unterhalb des Sublimationspunktes befinden.

Somit bleibt festzuhalten, dass in der derzeitigen Konfiguration der aktiven
238Uran (VI)-fluorid-Detektor-Kammer keine quantitativen Aussagen iiber die Ei-
genschaften eines 2**Uran(VT)-fluorid / Argon-Gemisches getroffen werden kénnen.
Die Annahme einer gleichméifigen Verteilung gasformigen 2*Uran(VI)-fluorides

in der Detektor-Kammer lasst sich ebenfalls nicht mehr aufrechterhalten.

Die Steigerung der Luminositét fiir Prizisionsexperimente in der photonenindu-
zierten Spaltung am S-DALINAC durch eine aktive *®Uran(VI)-fluorid-Detektor-

Kammer erscheint zum jetzigen Zeitpunkt als nicht mdéglich.
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6 Ausblick

Trotz der bisher gewonnenen Erkenntnisse ist die Untersuchung der Eigenschaften

des 2**Uran(VT)-fluorid /Argon-Gemisches nicht abgeschlossen.

Statt mit Heizelementen kann die Detektor-Kammer mit heifser Luft in ein thermi-
sches Gleichgewicht bei einer gewdhlten Temperatur gebracht werden. Durch eine
gleichméfigere Temperaturverteilung der Detektor-Kammer werden kalte Zonen
vermieden, deren Temperaturen sich unterhalb des Sublimationspunktes befin-
den. Eine Messung der Temperatur an mehreren Stellen im Inneren der Detektor-
Kammer liefert eine klare Aussage, ob Anteile des #*®Uran(VI)-fluorides an den
Oberflachen im Inneren der Detektor-Kammer desublimieren. Hierflir werden zu-
sitzliche Vakuumdurchfithrungen und fiir Uran(VI)-fluorid geeignete Messfiihler
bendtigt. Temperaturabhiingige Effekte in der 23®Uran(VI)-fluorid-Konzentration

konnen somit ausgeschlossen werden.

Bei einem konstanten Argondruck ermoglicht der Einbau eines Druckmessfiih-
lers zeitlich aufgelost die Bestimmung des vorherrschenden Aggregatzustandes
des #38Uran(VI)-fluorides. Eine zusitzliche Fremdgaskonzentration als Reakti-
onsprodukt des 2¥Uran(VI)-fluorid mit den Materialien der Detektor-Kammer
fiihrt jedoch zu einem nur leicht verdnderten Druck bei einer stark verminderten

238Uran (VI)-fluorid-Konzentration.

Letztlich gibt erst eine massenspektrometrische Analyse Auskunft {iber die tat-
séichliche Gaszusammensetzung aus Argon, 2**Uran(VI)-fluorid und moglichen

gasformigen Reaktionsprodukten.

Nach der letzten Befiillung der aktiven 23¥Uran(VI)-fluorid-Detektor-Kammer
wurde die Driftgeschwindigkeit mehrfach, verteilt {iber einen ldngeren Zeitraum,
gemessen. Hierbei wurde eine zeitliche Abhéngigkeit der Driftgeschwindigkeit be-
obachtet [247], die noch genauer untersucht wird [248|.

Die Verwendung einer digitalen Pulsformanalyse erlaubt die Gewinnung einer
zusitzlichen Ortsinformation zur Definition eines ausgezeichneten Volumens in
der Detektor-Kammer. Allerdings muss zur Definition des Volumens die zeitlich

variable Driftgeschwindigkeit bekannt sein.
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Zudem kann mit einer geringen Fiillmenge 2**Uran(VI)-fluorides in der Detektor-
Kammer versucht werden Ereignisse aus der Spontanspaltung des 2*¥Urans nach-

zuweisen.

Sollte es gelingen, hohe gasformige 2**Uran(VI)-fluorid-Konzentrationen in einer
Detektor-Kammer zu erzielen, ohne den Prozess der Signalbildung zu beeintrach-
tigen, werden spezielle Detektorsysteme benétigt, um prézise einen parititsver-

letzenden Effekt zu vermessen.

Aufgrund der sehr exakten Orts- und Winkelauflosung bieten sich hier segmen-
tierte aktive Zeit/Ladungs-Projektionskammern an [249,250]. Diese ermoglichen
eine dreidimensionale Spurverfolgung und die vollstindige Rekonstruktion der

Kinematik von Zwei-Teilchen-Reaktionen bis hin zur Teilchen-Identifikation.

Eine segmentierte Kathode liefert eine zweidimensionale Ortsinformation auf-
grund der Ladungsverteilung, wihrend Informationen iiber die dritte Dimension
anhand der Driftzeit ermittelt werden. Beide Zeit/Ladungs-Projektionskammern
weisen eine Kantenlinge der Segmente von 5 mm auf, die eine mit hexagona-
ler [249], die andere mit quadratischer Form [250]. Da die Driftzeit unter Beimi-
schung von 23 Uran (VT)-fluorid keine Konstante ist, erschwert sich die vollstéindige

Rekonstruktion der Kinematik.

Die Auflosung eines solchen Systems ist a priori nicht bestimmt, sondern ergibt
sich aus Simulationen. Bei einem Gasgemisch mit 80 Volumenanteilen Argon und
20 Volumenanteilen Uran(VI)-fluorid, einem Druck von 1,013 bar, einer Tempera-
tur von 329,75 K und der Gasdichte nach Ref [206] ergibt sich mit dem Software-
Packet SRIM fiir ein 5®Fe-Spaltfragment eine Reichweite von 21,5 40,5 mm und
fiir ein ¥"Ba-Spaltfragment eine Reichweite von 16,7 + 1,7 mm [248]. Um eine
prézisere zweidimensionale Ortsinformation zu erhalten muss die Segmentierung

der Kathode einer aktiven Zeit/Ladungs-Projektionskammer noch erh6ht werden.

Eine vollstandige theoretische Betrachtung des parititsverletzenden Effektes der
einzelnen angeregten Niveaus in der Vorwirts-Riickwérts-Asymmetrie des leich-
ten und schweren Spaltfragmentes unter Beriicksichtigung eines breiten Anre-
gungsspektrums und der hohen Niveaudichte kann detaillierte Informationen iiber

eine geeignete Endpunktsenergie sowie die Anforderungen an die Energieauflo-
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sung liefern. Denkbar wire z.B. die Bestimmung eines Asymmetriefaktors Apy
als statistischer Erwartungswert iiber 1000 Anregungsniveaus in Abhéngigkeit

von der gewdhlten Endpunktsenergie.

Durch die Entwicklung neuer, hochintensiver Strahlungsquellen mit guter Ener-
gieauflosung wird es moglich nur sehr wenige Niveaus anzuregen und doch eine
hohe Spaltrate zu erzielen, ein statistisch signifikanter paritatsverletzender Effekt
kann somit auch an einer konventionellen Materialfolie gemessen werden. Als
Beispiel stehen hier die High Intensity Gamma-Ray Source HIGS [251] mit einer
Energieauflosung von wenigen Prozent sowie das Extreme Light Infrastructure

Nuclear Physics ELI-NP Projekt [252] mit einer Energieauflosung von 0,1%.

Zur Steigerung der Spaltrate ist auch eine Kombination mehrerer hintereinander
aufgebauter doppelter Frisch-Gitter-lonisationskammern denkbar, der Gasdruck

wird um einen Faktor 10 verstirkt, um eine kompakte Bauweise zu ermoglichen.
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