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Kapitel 1
Einleitung

Die Analysemethoden der Festkorperphysik werden heutzutage in immer kleiner
werdenden Anwendungen genutzt. Im Rahmen der Mikrostrukturierung wird
versucht, komplexe mechanische Systeme wie z. B. komplette Getriebe in winzi-
gen Abmessungen zu entwickeln. Die Fortschritte der Halbleiterphysik fiihrten
innerhalb weniger Jahrzehnte vom Transistor zum Hochleistungsmikrochip und
man strebt heute eine weitere Miniaturisierung der Halbleiterbauelemente an.

Bei der Beurteilung, welche Materialien als Werkstoffe verwendet werden
konnen, spielen Defekte im Kristallgitter eine wichtige Rolle. Sie bestimmen
fundamentale Eigenschaften wie Hérte und Festigkeit, elektrische Leitfdhigkeit
oder zum Beispiel optische Konstanten. Auch die Materialermiidung von
Werkstoffen fiihrt lange vor der Zerstorung des Bauteils zu einer lokal erhohten
Fehlstellenkonzentration im gefdhrdeten Bereich.

Fiir die Erkennung und Analyse solcher Gitterfehler gibt es neben den klassischen
Methoden wie der Rontgenbeugung eine Reihe von hochentwickelten Mef3verfah-
ren aus dem Bereich der Kernphysik (z.B. magnetische Kernresonanz (NMR),
Myon-Spin-Rotation (uSR), gestorte y-v-Winkelkorrelation (PAC)). Diese Me-
thoden liefern zwar gute Informationen iiber Gitterfehler, jedoch stammen diese
aus einem grofien integralen Bereich des Festkorpers [BS92] .

Eine gute Moglichkeit, kleinste Strukturen wie Korngrenzen, Versetzungen oder
Stapelfehler aufzulosen, stellt die Transmissions-Elektronenmikroskopie (TEM)
mit einer Ortsauflosung bis zu 0,1nm dar. Hierbei ist jedoch ein beachtlicher
Aufwand bei der Probenpréparation notig und es konnen keine zerstérungsfreien
Materialuntersuchungen durchgefiihrt werden.

Die Positronen-Annihilation bietet eine ideale, zerstérungsfreie Ergédnzung zu den
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2 KAPITEL 1. EINLEITUNG

oben genannten Meflimethoden. Sie ist unter anderem sensitiv auf Leerstellenar-
tige Fehlstellen und Versetzungen auf atomarer Skala [Wes73].

Die bisher funktionierenden Positronenmefleinrichtungen koénnen aufgrund
ihrer Abbildungseigenschaften und der lateralen Ausdehnungen ihrer Quellen
im mm-Bereich nur Auskiinfte iiber ein relativ grofies Volumen in der Probe
geben. Die typischen Strahldurchmesser dieser Apparate liegen im Bereich von
minimal einem halben Millimeter oder gréfler und konnen daher sehr feine
Defektstrukturen wie sie zum Beispiel an Ermiidungsrissen auftreten nicht mehr
auflosen.

Mit der Bonner Positronenmikrosonde, die im Sommer 1998 offiziell eingeweiht
wurde, steht nun das weltweit erste funktionierende Gerédt mit einem energie-
variablen Positronenstrahl von zur Zeit minimal 7 gym Strahldurchmesser zur
Verfiigung. Dieses Laborgerdt entstand aus einer Zusammenarbeit der Firma
LEO-Elektronenmikroskopie mit dem Institut fiir Strahlen- und Kernphysik. Es
besteht aus einer Kombination von Positronenquelle und Moderator, welche am
ISKP entwickelt wurde, und einem konventionellen Rasterelektronenmikrokop.

Um Defekte wie Einzelversetzungen, Einzelleerstellen oder Korngrenzen auflosen
zu konnen, benotigt man allerdings eine noch feinere Ortsaufléosung im Mikrome-
terbereich. Im Elektronenstrahlbetrieb der Mikrosonde sind Strahldurchmesser
von 10nm realisiert worden. Aufgrund des Diffusionsradius (100-500 nm) der
Positronen in der Probe sind Strahlflecken von minimal einem halben pm Aus-
dehnung physikalisch sinnvoll. Die geringe Leuchtstéarke der bisher verwendeten
Positronenquelle fiithrt jedoch bei solch einem Stahlengang zu sehr kleinen
Zahlraten und unvertretbar langen Mefzeiten.

Ziel dieser Arbeit war die Entwicklung einer neuen Positronenquelle mit einer
wesentlich hoheren spezifischen Aktivitdt und somit einer grofleren Leuchtstérke.
Zudem soll die laterale Ausdehnung der aktiven Quelle sehr klein sein. Damit
mufl moglichst viel Aktivitdt auf einem kleinen Fleck untergebracht werden. Als
Quellmaterial wird ??Na Cl verwendet. Bei dem zur Zeit kiuflich erhiltlichen
2Na Cl spielt die Selbstabsorption, d.h. die Absorption von emittierten Po-
sitronen im Quellmaterial selbst, eine entscheidende Rolle. Wegen der iiblichen,
kommerziellen Produktionsverfahren von ?2Na ist dieses nur mit einer spezifi-
schen Aktivitit von etwa 1/100, d.h. einem aktiven *Na-Atom pro 100 Atome
Quellmaterial, erhéltlich. Dadurch verhindert die Selbstabsorption bei einem
Quelldurchmesser von 300 um ab einer Aktivitat von etwa 1-1,5 mCi eine weitere
Erhohung der Positronenemissionsrate. Bei hochreinem Ausgangsmaterial sollten



bis zu 50 mCi auf derselben Fliache plaziert werden kénnen, ohne gréflere Verluste
durch Selbstabsorption bei der e™ -Zihlrate in Kauf nehmen zu miissen.

Gesucht ist ein Verfahren, bei dem man trigerfreies 2?Na produzieren und dieses
dann anschliefend moglichst einfach hochrein in eine kleine Quelle fiir die Positro-
nenmikrosonde extrahieren kann. Diese Suche und deren Realisation beschreibt
die nun folgende Arbeit.



Kapitel 2
Die Positronenmikrosonde

Die Bonner Positronenmikrosonde erméglicht Materialuntersuchungen mit einem
Feinfokuspositronenstrahl. Informationen iiber den Aufbau der Probe gewinnt
man mittels der Positronen-Annihilations-Spektroskopie.

Hierbei werden Positronen in die Probe implantiert, welche direkt aus radioakti-
ven Nukliden oder aus energievariablen, monochromatischen Positronenstrahlen
stammen. Nachdem das Positron innerhalb weniger Pikosekunden auf thermische
Energie abgebremst worden ist, diffundiert es bis zu seiner Zerstrahlung mit
einem Elektron durch den Festkorper. In seinem (materialabhéngigen) Diffusi-
onsradius von 100-500 nm kann das Positron von Fehlstellen, die ein attraktives
Potential darstellen, eingefangen werden. Im Falle von Leerstellen in Metallen
betrigt dieses ungefihr 1eV, so dafl das Positron mit seiner thermischen Energie
By = %ka ~ 0,04eV (bei Raumtemperatur) bis zu seiner Annihilation nicht
mehr entweichen kann [SL88|. Die Wahrscheinlichkeit der Zerstrahlung mit
einem niederenergetischeren Valenz- oder Leitungselektron ist hier gréfler als
auf einem Zwischengitterplatz. Bereits ab einer Leerstellenkonzentration von
107%/Atom (1ppm) beobachtet man eine Abweichung in der Linienform der
charakteristischen Vernichtungsstrahlung [Sch81].

Bei der Mikrosonde wird mittels eines Germanium-Detektors die Annihilations-
strahlung der Positronen von verschiedenen Bereichen einer Probe aufgenommen.
Ein schematischer Aufbau ist in Abb.2.1 dargestellt [Haa97].

Im Rahmen der bisher durchgefiithrten Messungen mit diesem Gerit konnten z.B.
Defektstrukturen im Bereich von Rifispitzen in AISI 321 Edelstahl [HMZ198]
und 30um grofle, durch Elektronenbeschufl geschidigte Bereiche, in Molybdén
[MHZ*99] aufgelost werden. Ferner sind Untersuchungen zum Elektrotransport
(Heute wird oft die aus dem Englischen miserabel zuriickiibersetzte Bezeichnung
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Abbildung 2.1: Gesamtaufbau der Positronenmikrosonde: Dunkelgrau
unterlegt sind die Komponeneten des konventionellen Rasterelektronen-
mikroskopes. Zwischen der Elektronenstrahlerzeugung und den Strahl-
abbildungssystemen wurde ein magnetisches Prisma eingesetzt, welches
wahlweise den Positronen- oder den Elektronenstrahl auf die optische
Achse der REM-Saule fokussiert.



6 KAPITEL 2. DIE POSITRONENMIKROSONDE

Elektromigration verwendet) in Leiterbahnen geplant. (Elektromigration ist die
Hauptausfallursache bei miniaturisierten Leiterbahnen, deren Mechanismus bis
heute nicht vollstandig geklirt werden konnte[AKM96].)

2.1 Prinzipieller Autbau

Die Positronenmikrosonde besteht aus einem konventionellen Rasterelektronen-
mikroskop (REM: EM 960 A der Fa. LEO) mit einer zusétzlichen Positronenquel-
le. Zwischen Elektronenstrahlerzeugung und Strahlfiihrung wurde ein magneti-
sches Prisma eingesetzt, so dafl wechselweise von einer Seite Positronen und von
der gegeniiberliegenden Seite Elektronen in dieselbe Magnetoptik unter demsel-
ben Prismenstrom eingeleitet werden konnen (Abb.2.1). Man greift so auf Stan-
dardkomponenten der Elektronenmikroskopie zuriick.

Elektronen und Positronen haben das gleiche Verhéltnis von Ladung zu Masse
und unterscheiden sich nur im Vorzeichen ihrer elektrischen Ladung. Sie wer-
den in magnetischen Linsen auf dieselbe Art und Weise fokussiert, lediglich der
Drehsinn der Spiralbahnen in den Magnetfeldern ist gegenldufig und bewirkt nur
eine Bilddrehung. Dadurch ist es moglich, sowohl fiir Elektronen als auch fiir
Positronen identische Strahlengédnge zu nutzen.

Im Messbetrieb wird zunéchst der interessierende Bereich als Rasterelektronen-
bild dargestellt. Das REM dient hierbei als Zieleinrichtung fiir den Positronen-
strahl. Anschlieend wird auf Positronenbetrieb umgeschaltet und die Probe kann
mit Hilfe der Positronen-Annihilations-Spektroskopie untersucht werden.

2.2 Die Positronenquelle

Als Positronenquelle wird ??Na (Abb.2.2) verwendet. Dieses Isotop ist aufgrund
der hohen Positronenausbeute (90%), der geringen *-Energie (max. 545keV)
und der grofen Halbwertszeit (1, = 2,6a) besonders fiir den Einsatz in einem
Laborgerét geeignet.

2.2.1 Moderation der Positronen

Sowohl fiir tiefensensitive Fehlstellenuntersuchungen als auch fiir die
Strahlfiihrung im Elektronenmikroskop benétigt man moglichst monoener-
getische Positronen. Bei der Bonner Positronenmikrosonde wird hierfiir das
Verfahren der Einfachmoderation (Abb.2.3) angewandt [MR50].
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ringere Effizienz [SL8S].
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Die von der #Na- Quelle emittierten Positronen mit einer kontinuierlichen 3-
Energie bis zu 545keV (Intensitdtsmaximum bei ~220keV) werden in einem
Wolfram-Einkristall oberflichennah thermalisiert. Wolfram besitzt eine negative
Austrittsarbeit fiir Positronen. Deshalb werden die Positronen, die zur Oberflache
zuriickdiffundieren, von dort senkrecht emittiert. Die reemittierten Positronen ha-
ben dann eine Energie £ = 2,6 eV mit einer Unschérfe von AE = 75 meV (bei
T = 300K) [F*86].

Bei dem zur Zeit in der Apparatur verwendeten Moderatorsystem handelt es
sich um eine Kombination aus Reflektions- und Durchstrahlungsmoderator.
Eine 400 nm-dicke Wolframeinkristallfolie wird hierbei mittels Elektronenstrahl-
schweiflens auf ein 660 pm dickes Wolframeinkristallplattchen aufgebracht. Dieses
enthélt eine 300 um grofle konische Bohrung. Ein Teil der Positronen wird in der
diinnen Folie moderiert. Von den die Folie durchstrahlenden Positronen gelangt
ein grofler Teil der in den moderatorseitigen Raumwinkel emittierten Positronen
an die Innenseite der Wolframbohrung und wird dort moderiert. Die aus der
Bohrung austretenden Positronen werden so in eine Phasenraumzelle emittiert,
welche vergleichbar mit der einer Glithkathode ist.

Vom Wolframmoderator aus zieht ein elektrostatisches Zwischenpotential U ;.
die moderierten Positronen ab. Danach werden sie von der Kathode auf die
gewéhlte Endenergie (5-30kV) beschleunigt (Abb.2.4).

Durch die gewéahlte Geometrie und die geeigneten Potentialdifferenzen zwischen
geerdeter Kathode, Absaugelektrode und an positiver Hochspannung liegender
Quelle-Moderator-Kombination entsteht im Bereich der Kathode ein Kreuzungs-
punkt aller Positronen (Cross-Over). Dieser Punkt ist vergleichbar mit dem Cross-
Over auf der gegeniiberliegenden Elektronenseite an der Anode, von wo aus die
eigentliche Strahlfithrung eines konventionellen REM beginnt.

2.3 Strahlverkleinerung: Die Positronenmikro-

skopie

Eine weitere Reduktion des Strahldurchmessers wird durch den Kondensor und
das Objektiv des REM erreicht. Der Strahl gelangt dabei durch ein Abbildungs-
system aus magnetischen Linsen, die ihn schliefllich unterhalb des Objektivs auf
einen Cross-Over fokussieren.

In der Elektronenmikroskopie beschreibt der Richtstrahlwert R die Qualitét die-
ses Strahls [Dos40]:
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Abbildung 2.4: Skizze der Quellanordnung mit Potentialverhéltnissen.
Der Moderator und die Quelle befinden sich auf positiver Hochspannung
Uy, welche zwischen 5kV und 30kV variiert werden kann. Uy;., kann
zur Fokussierung der Positronen auf die Kathode zwischen 0 und 3,5kV
gegeniiber dem Moderatorpotential variiert werden.

I I: Intensitéit e™, d: Strahldurchmesser
= pnre E: Energic, 6 : A inkel (2.1)
TQ d?FE : Energie, 6 : Aperturwinke

Der Richtstrahlwert ist eine Funktion des Phasenraumes Az - Ap, wobei 2z = d
und p = p(©, E) gilt. In den Richtwert geht der Satz von Liouville [Gol89] ein.
Dieser besagt, dal bei ausschlieBlicher Anwendung von konservativen Kréiften
das Volumen im Phasenraum zeitlich konstant bleibt. Wird der Positronenstrahl
durch ein Linsensystem verkleinert, d.h. Ax verringert, so kommt es zu einer
Vergroferung der Impulsunschérfe. Eine Abschéatzung der Phasenraumvolumina
ergibt:

e Im Elektronenbetrieb wird eine Wolfram Haarnadelkathode verwendet, wel-
che am 1. Cross-Over einen Strahldurchmesser von ~ 50 um bei einer Ener-
gieunschérfe von ca. 1eV erzeugt. Daher kann man fiir die Phasenraumzelle

Az - Ap < Ax - \/2mAE =50 um - 1 keV/c =50 -10"2eVm/c
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annchmen.

e Da die laterale Ausdehnung des Positronenstrahls am ersten Cross-Over
hochstens dem Bohrungsdurchmesser (300 pm) entspricht, ergibt sich fiir
den Positronenbetrieb bei einer Energieunschérfe von 75 meV :

Az - Ap < 300 um - /2m AE = 300 um - 0,28 keV/c =84 -10"3eVm/c

Der Wert fiir den Positronenbetrieb ist also weniger als doppelt so grofl wie der
fiir die Elektronenquelle abgeschiitzte. Die Auflosungsgrenze des REM betrigt
im Elektronenbetrieb etwa 10 nm. Weil das Positron ohnehin in der Probe einen
typischen Diffusionsweg von etwa 100-500 nm zuriicklegt bevor es zerstrahlt, sollte
diese Auflésung fiir die Positronenspektroskopie voll und ganz ausreichend sein.
Allerdings wird die hohe Auflésung im Elektronenbetrieb durch einen speziellen
Strahlengang und eine sehr feine Blende (¢~ 40 um) vor dem Ojektiv erreicht,
wobei ein Grofiteil der Elektronen herausgeschnitten wird. Im Positronenbetrieb
wird momentan noch ein anderer Strahlengang mit einem Cross-Over weniger
verwendet. Im Elektronenbetrieb wird dieser aufgrund der hohen Intensitédt zum
Elektronenstrahl-Mikroschweiflen genutzt. Die Auflosung des Elektronenmikro-
skops verschlechtert sich hierbei auf ca. 1 pum. Auch das Einfiigen einer feinen
Blende (< 100 um) in den Positronenstrahl verringert die Zahlraten so stark, daf
die MeBzeiten pro Punkt unvertretbar lang wiirden.

Es wurden bisher Strahldurchmesser von ~ 10 um bei einer Zidhlrate von etwa
100 Pos. /sec. im Germaniumdetektor erreicht. Dies entspricht einer Verkleinerung
des Strahls um Faktor 30 (300 um-Moderator). Wiinschenswert wére ein Strahl-
durchmesser von 1 um bei einer akzeptablen Zahlrate, so dafl feinere Objektdetails
wie z.B. Korngrenzen besser aufgelost werden konnten.

Hierzu bendétigt man eine relativ starke Quelle mit einer grofien Brillanz, d.h.
die spezifische Aktivitéit (pro cm?) soll erhéht werden. Die Positronenquelle muf
insgesamt folgende Anforderungen erfiillen:

e Da bei der Moderation nur ~5-10~* der einfallenden Positronen als mo-
noenergetischer Strahl extrahiert werden kénnen, benotigt man eine Quelle
mit einer recht grofen Gesamtaktivitit. (Bisher wurde eine #**Na-Quelle
mit etwa 400 uCi (15 MBq) verwendet.)

e Da jedoch nur die Positronen, die durch die Bohrung in den Moderator ein-
dringen, in den Strahlengang des Mikroskops gelenkt werden kénnen, mufl
die gesamte Quelle iiber und sehr nahe vor der Bohrung positioniert werden.
Somit darf diese nur eine recht kleine rdumliche Ausdehnung (< 300 pm)
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besitzen. (Die zur Zeit eingebaute Quelle besitzt einen Quelldurchmesser
von 300 pm.)

e Da die geometrischen Abmessungen der Quelle trotz hoher Gesamtaktivitét
klein bleiben sollen, ist eine hohe Leuchtstéarke gefordert. Die Absorption
im inaktiven Quellmaterial reduzierte bisher erheblich die Leuchtstéirke.
Um eine Quelle mit hoher spezifischer Aktivitét (Leuchtstéarke) herstellen
zu konnen, benotigt man trigerfreies Ausgangsmaterial. Dies war bisher als
22Nanicht in befriedigender Qualitit zu beschaffen.

e Die Halbwertszeit des verwendeten Isotops soll moglichst grof3 sein, um die
Intervalle zwischen den erforderlichen Quellwechseln grofl zu halten.

e Die Verzweigungsverhéltnisse sollen fiir eine hohe Positronenausbeute
glinstig sein.

e Die (-Energie der beim Zerfall entstehenden Positronen mufl moglichst
gering sein, um so eine geringe Implantationstiefe im Moderator zu
gewahrleisten.

2Naist aufgrund einer Halbwertszeit von 2,6 Jahren, einem Intensititsmaximum
der emittierten Positronen bei 220 keV Energie und eines Zerfalls zu 90% in Po-
sitronen der fiir die Bonner Positronenmikrosonde am besten geeignete Positro-
nenstrahler. Ziel dieser Arbeit war nun die Produktion von tragerfreiem Aus-
gangsmaterial, welches dann auf einen Quelldurchmesser von 200-300 um einge-
trocknet werden sollte.



Kapitel 3
Das Material fiir eine neue Quelle

Die fiir Annihilationsuntersuchungen in einer Mikrosonde benétigten Po-
sitronen konnen auf unterschiedliche Weise hergestellt werden. Hochintensive
Positronenstrahler mit Fliissen bis zu 1,8 - 10" em™2s™! [AT94] kénnen durch
Neutronenbestrahlung eines geeigneten Targetmaterials an einem Reaktor (z.B.
83Cu(n,y)®Cu [L*85]) oder durch Paarproduktion (z.B. an einem LINAC
[H*82]) erzeugt werden. Da diese Positronen direkt von der Erzeugung zum
experimentellen Aufbau geleitet werden, sind solche Untersuchungen nur mit
einem hohen Aufwand an Infrastruktur (LINAC, Reaktor) und nur wihrend des
Strahlbetriebs durchfiihrbar.

Fiir den Einsatz in einem Laborgerit geeignet sind hingegen Positronenquellen
aus dem (1-Zerfall kiinstlich erzeugter Nuklide. Solche Positronenstrahler kénnen
oft durch geeignete Kernreaktionen an einem Zyklotron hergestellt werden.

In Tabelle 3.1 sind verschiedene positronenemittierende Isotope aufgefiihrt.
Aufgrund der in Kapitel 2 erlduterten Anforderungen (lange Halbwertszeit, ,,ho-
he” Positronenausbeute, geringe maximale (-Energie) wird in der Bonner Po-
sitronenmikrosonde 22Na Cl als Positronenquelle verwendet.

3.1 Wege zur Produktion von **Na

In der Literatur lasen sich eine Reihe von bisher durchgefiihrten Reaktionen zur
Herstellung von ??Nafinden :

e Die YF(a,n)**Na-Reaktion bei Bestrahlung von Fluor enthaltenden Tar-
gets mit a-Teilchen im Energiebereich von 4-14 MeV [N784, ABDS87].

e Der Na(p,pn)-Prozefl mit natiirlichem Natrium. Hierbei ist jedoch eine

12
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Isotop | et pro Zerfall [%] ‘ max. e* - Energie [keV] ‘ T/ ‘

18F 97 640 109m
2Na, 90 545 2,6y
By 50 696 16d
%Co 15 470 71,3d
610y 19 573 12,8h
BGe—%CGa 88 1900 275d
"As 29,5 1500 17,7d

Tabelle 3.1: Haufig verwendete Positronenemitter. Angegeben sind der
prozentuale Anteil der e™ am Zerfall, die maximalen Positronenenergien
im 3" —Spektrum und die Halbwertszeit T, /2 [LHPT78]

erhebliche Kontamination des ??Nadurch das Targetmaterial 2*Na zu er-
warten. Auf chemischem Weg sind die beiden Isotope anschlieBend nicht
mehr zu trennen [ISST91, Dmi86].

Bestrahlung von natiirlichem Magnesium mit Protonen. Die
»Mg(p,a)**Na- und die *Mg(p,an)?*Na- Reaktionen fithren im Energie-
bereich von 10-400 MeV zum gewiinschten Ergebnis [ISST91].

Lenkt man Deuteronen im Energiebereich von 5-26 MeV auf natiirliches
Magnesium, so erzeugt *Mg(d,«), Mg(d,an) und *Mg(d,a2n) ?*Na in
groBerem Umfang [Dmi86, RST69]. Allerdings wird hierbei gleichzeitig *Na
in grofferen Mengen produziert.

Die 2" Al(p,pan)??Na-Reaktion hat eine Energieschwelle von 30MeV und be-
sitzt bis 70 MeV einen guten Wirkungsquerschnitt [SM90]. Dariiberhinaus
besitzt die 2"Al(p,3p3n)??Na-Reaktion bei Energien {iber 300MeV einen
ziemlich hohen Wirkungsquerschnitt [BT95].

Bestrahlt man natiirliches Neon mit «-Teilchen, so erzeugt
Ne(,2n)**Mg—*Na, ?Ne(a,d)**Naund ?°Ne(a,np)**Naebenfalls
?2Na [BSS94]. Der Ertrag dieser Reaktionen ist jedoch vergleichsweise
gering (sieche Tab. 3.2).

SchlieBlich gibt es noch 2 Arbeiten iiber den ??Ne (p,n)?’Na Ubergang.
Die Schwellenenergie dieser Reaktion betriagt 3,8 MeV [SSH89] und der

Wirkungsquerschnitt liegt hier im Bereich von 6-15 MeV deutlich iiber
100mbarn [QTT96].
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Zur kommerziellen Produktion werden die Reaktionen mit Aluminiun und Ma-
gnesium genutzt. Dabei wird zum Beispiel parasitir eine Aluminiumscheibe in
den beam dump eines groflen Beschleunigers eingebracht. Diese wird iiber Mona-
te hinweg mit einigen mA bestrahlt. Das erzeugte 2*Na wird dann auf chemischem
Weg herausgelost und weiterverarbeitet. Ein grofier Nachteil bei diesem Prozef3
ist die geringe Reinheit des letztendlich verfiigharen *?Na [M*88].

AuBer *?Naentstehen bei der Bestrahlung eine Reihe weiterer Reaktionspro-
dukte (unter anderem auch **Na) und im dann folgenden, recht aufwendigen,
chemischen Prozefi werden weitere Verunreinigungen eingebracht. Weil die
Tragerfreiheit aber bei den meisten Positronenanwendungen keine so entschei-
dende Rolle spielt, kann auf diese Weise kostengiinstig ?Nain gréfieren Mengen
produziert werden. Das Material der bisher verwendeten Quelle wurde auf
diesem Weg hergestellt und besitzt eine spezifische Aktivitdt von 100 mCi/mg
NaCl. Dies ist verglichen mit den méglichen 6300 mCi/mg fiir reines ?NaCl sehr
wenig.

Bei den Proton-induzierten Reaktionen mit Magnesium benétigt man ange-
reichertes Magnesium. Gleichzeitig wird **Na erzeugt. Zudem stellt auch hier
das aufwendige chemische Separationsverfahren eine Quelle weiterer moglicher
Verunreinigungen dar.

Das bei Reaktionen mit Fluor entstehende ?Naliegt nach der Bestrahlung als
NaF vor. Die Extraktion aus dem Target und anschliefende Verarbeitung zu
einer punktférmigen Quelle erfordern grofieren chemischen Aufwand (NaF ist
auBerdem stark hygroskopisch). Der Umgang mit Fluortargets ist zudem recht
kritisch und der Ertrag an ?2Napro pAh Strahlstrom ist gering.

In Tabelle 3.2 ist ein Vergleich der verschiedenen Produktionsmoglichkeiten von
22Na aufgefiihrt.

Fiir unsere Anwendung entscheidend ist die Reinheit des erzeugten 2Na . Daher
muf} die Aktivitdt auf einfache Art und Weise aus der Kammer zu separieren
sein, ohne unnoétige Verunreinigungen auf dem chemischen Verfahrensweg einzu-
bringen. Weiterhin soll bei der Bestrahlung méglichst wenig 2Natrium simultan
erzeugt werden, weil sich dieses auf chemischem Weg nicht mehr vom aktiven
22Natrennen li8t und eine nachtriiglich nicht mehr zu entfernende Kontaminati-
on darstellt.

Die #?Ne (p,n)**Na-Reaktion erscheint aufgrund dieser Anforderungen am besten
geeignet. Das Edelgas Neon geht mit dem erzeugten Natrium keinerlei stabile
Verbindungen ein. Reaktives Natrium kann daher leicht durch das inerte Neon
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Reaktion Energiebereich [MeV]| Ausbeute [;Ci/pAh]

YF(a,n) 14— 4 0,59
natNe(a,x) 27 — 16 0,68
22Ne (p,n) 15— 6 8,2
23Na(p,x) 70 — 15 59
2Na(d,x) 22 — 10 0,81
"t Mg (p,x) 400 — 300 140

70 — 100 31,5

natMg(d,x) 26 — 5 5,2
2T Al(p,x) 600 — 400 171
70 — 25 14,6

Tabelle 3.2: Vergleich der verschiedenen Verfahren zur Herstellung von
2Na [QTT96]. Angegeben ist der jeweils betrachtete Energiebereich, in
dem die Produktionsrate pro pAh berechnet wurde.

zu den Targetwénden diffundieren und sich dort niederschlagen. Das erzeugte
22Na 148t sich von hier leicht wieder ablésen [SSH89].

Weiterhin ist die Erzeugung von #**Na stark unterdriickt, weil es nur iiber die
22Ne (p,y) Reaktion erzeugt werden kann. Diese ist aus Griinden der Impulser-
haltung gegeniiber der *Ne (p,n) Umwandlung stark benachteiligt und hat einen
viel kleineren Wirkungsquerschnitt [LB74].

Der Ertrag an **Na /uAh ist bei der ??Ne (p,n)*?Na-Reaktion zudem relativ gro8,
so dafl in kurzer Zeit ausreichende Mengen an Aktivitét erzeugt werden konnen.
Daher wurde diese Reaktion gewahlt.
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Abbildung 3.1: Anregungsfunktion der ?2Ne (p,n)??Na Reaktion

3.2 Die *Ne (p,n)*Na-Reaktion

Die ??Ne (p,n)*?Na-Reaktion hat eine Schwellenenergie von 3,8 MeV und einen
maximalen Wirkungsquerschnitt von 278 mbarn bei 10MeV. Das Bonner
Zyklotron kann Protonen bis auf 14,5MeV bei ausreichendem Strahlstrom
beschleunigen. Die Produktion des 2?Na ist daher am Institut fiir Strahlen- und
Kernphysik (ISKP) durchfiihrbar.

In Abbildung 3.1 ist der Wirkungsquerschnitt der ?*Ne (p,n)**Na Reaktion darge-
stellt. Er wurde zuerst 1989 von Saam [SSH89] bei 3 verschiedenen Energien und
1995 von Quaim [QTT9I6] bei 15 weiteren Energien vermessen. Die Ausbeute an
22Na pro puAh 148t sich anhand des Wirkungsquerschnitts mit folgender Formel
berechnen:
B
Ni(E,) = "é E;g‘ dE (3.1)

th
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Abbildung 3.2: Aus der Anregungsfunktion (Abb.3.1) berechneter Er-
trag an 22Na /uAh (aus [QTT96])

mit Npg : Erzeugte Anzahl von 22Na Atomen
o(E) : Wirkungsquerschnitt
2NA Teilchenzahldichte des 22Ne

n =
M

Q : integrierte Anzahl von Protonen

Ep : Protonenenergie

Erp : Schwellenenergie

In Abbildung 3.2 ist das Ergebnis dieser von Quaim [QTT96] durchgefiithrten
Rechnung graphisch dargestellt. Mit einer Protonenenergie von 14 MeV im Tar-
get erzeugt man eine Aktivitit von ungefihr 7,5 uCi ?2Napro pAh Strahlstrom.

Quaim und Saam benutzten zur Bestimmung des Wirkungsquerschnittes
gasformiges, natiirliches Neon ( 90,5% 2°Ne, 0,5% %'Ne, 9,2% *Ne) und extra-
polierten die Daten auf 100% angereichertes ?2Ne . Die Reaktionen von ?°Ne und
2INe liefern nur einen vernachlissigbaren Anteil an #2Na..



Kapitel 4
Das Neontarget

Aus den in Kapitel 3 berechneten Produktionsraten wird deutlich, daf} nur
unter Verwendung von isotopenangereichertem ??Ne akzeptable Mengen an Akti-
vitét (= 1,5uC1) in endlicher Strahlzeit (~ 200 Stunden) erzeugt werden kénnen.

Das Neon wurde anders als bei Saam [SSH89] und Quaim [QTT96] in fliissiger
Form bei Temperaturen um 25K bestrahlt. Dadurch war das Target sehr viel
kleiner als bei Verwendung von gasformigem Neon und man umging einige weitere
fiir gasformige Targets iibliche Nachteile:

e Die geringe Dichte von Gasen fiihrt zu sehr langen Reichweiten der Proto-
nen. Quaim verwendete 5 Kammern mit jeweils 2,5cm Lénge, Saam eine
Kammer mit 20 cm. Bei diesen Laufstrecken macht sich die Strahlaufwei-
tung deutlich bemerkbar, so dal entweder von Anfang an ein grofler Kam-
merdurchmesser oder ein trapezféormiger Targetquerschnitt gewahlt werden
muf.

e Die lokale Verringerung der Dichte, bedingt durch das Aufheizen des Ga-
ses durch den Strahl, begrenzt bei gegebener Targetléinge den maximalen
Strahlstrom. So konnte Quaim nur mit 100-200 nA einstrahlen.

e Aufgrund der schlechten Wiarmeleitungseigenschaften von Gasen ist bei den
meisten Gastargets eine zusétzliche Kiihlung des Einschufifensters notwen-
dig. Diese entfillt bei dem hier verwendeten Target.

Bei einem fliissigen Neontarget konnen Protonen auf einer Linge von 6mm pro-
blemlos auch bei héheren Strahlstromen bis unter die Schwellenenergie abge-
bremst werden. Dadurch ist das erzeugte **Na nach der Bestrahlung auf einer
sehr viel kleineren Targetoberflédche verteilt. Das Herauslosen der Aktivitat durch

18
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Auswaschen erfordert erheblich geringere Mengen an Fliissigkeit und es werden
somit weniger Verunreinigungen in das ??Na eingeschleust.

4.1 Einige Eigenschaften von Neon

4.1.1 Thermodynamische Groéfien

In Tabelle 4.1 sind die fiir die Auslegung der Kammer relevanten Eigenschaften
von Neon aufgefiihrt.

Siedepunkt bei 1013,25 hPa 271K
Dichte der Fliissigkeit (27,1 K) 1,21 g/cm?
Verhéltnis von Dampf zu Fliissigkeitsdichte 126
Thermische Leitfahigkeit der Fliissigkeit 113 %

1cem? Fliissigkeit (27,1 K) ergibt Gasvolumen bei 288 K 1412 cm?

Tabelle 4.1: Einige Eigenschaften von Neon bei 27,1 K unter 1013,25 hPa
(aus [Han86]

Die thermische Leitfihigkeit des fliissigen Neons ermoglicht eine Wérmeabfuhr
von 13W bei einem Kammerdurchmesser von 5mm, einer Kammerldnge von
6 mm und einem Temperaturgradienten von 3 K von der Mitte zum Rand. Dies
setzt allerdings eine homogene Enegiedeposition des Protonenstrahls im Target
voraus. Durch den turbulenten Warmeaustausch wird noch etwa 5 mal so viel
Waérme an die Targetwéande transportiert.

Das Sieden des gesamten Kammerinhaltes aufgrund zu schlechter Warmeleitung
ist daher auszuschlielen.

Das Verhéltnis von Dampf zu Flissigkeitsdichte bei 1013,25hPa (Faktor 126)
geht in die Auslegung der Gesamtlinge der Strahlkammer mit ein. Man kann
die Reichweite von Protonen in fliissigem Neon mit homogener Dichte gut
bestimmen. Durch die hohe lokale Energiedeposition des Protonenstrahls bilden
sich jedoch aller Wahrscheinlichkeit nach einzelne Dampfblasen im Target. Die
Dichte in diesen Blasen ist dann unter Normaldruck um den Faktor 126 geringer.
Erhoht man im Strahlbetrieb allerdings den Druck auf z.B. 20bar, so ist die
Dichte in den Dampfblasen nur noch um den Faktor 6 kleiner. So 148t sich die
Reichweite der Protonen in einem durchgehenden ,,Dampfkanal” abschétzen.
Eine ununterbrochene , Bléschenspur” erscheint aufgrund der auftretenden



20 KAPITEL 4. DAS NEONTARGET

Phasendiagramm von Neon

krit. Punkt bei T,,=44,74K und p, ,=27,11atm
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Abbildung 4.1: Dampf- und Sublimationsdruckkurve von Neon (aus
[GS61]). Angegeben sind auch der kritische Punkt und der Tripelpunkt

Turbulenz wiederum sehr unwahrscheinlich.

Die Ausdehnung um den Faktor 1412 bei Erwérmen der Fliissigkeit auf Zimmer-
temperatur ist fiir die Berechnung der benétigten Gasmenge an 22Ne (a2 200 cm?,
siche Abschn. 4.2) und fiir sicherheitstechnische Aspekte relevant. Bei Ausfall der
Kithlung muf die gesamte Gasmenge in einer Uberdrucksicherung aufgefangen
werden.

Abbildung 4.1 zeigt das Phasendiagramm von Neon. In einem Temperaturbereich
von 24,5 bis 44,7 K ist die Bestrahlung von fliissigem Neon unter Driicken von 0,4
bis 27,5 bar moglich. Das Einfrieren des Targets sollte vermieden werden, weil so
der Transport von Wérme durch Turbulenz unterbunden wird. Zudem erschwert
eingefrorenes Neon die Diffusion der erzeugten *?Na-Atome an die Innenwéinde.

4.1.2 Reichweite von Protonen in 22Ne

Die Gesamtlinge des fliissigen Neontargets wurde so gewéhlt, dafl die Protonen
mindestens bis unter die Schwellenenergie von 3,6 MeV abgebremst werden. Die
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Abbildung 4.2: Berechnete Eindringtiefe von Protonen in fliissigem Ne-
on bei p=latm, T=27K und pgit, Trrit

Reichweite der Protonen wurde nach [H*90]

dE Z1 2 23
—== = 4nNarm, 022223 [In(= ‘}7 5y _ g2 (4.1)
mit Ny : Avogadrokonstante

: klass. Elektronenradius
: Ruhemasse des Elektrons
: Ladung der einfallenden Ionen

<
o

: Kernladungszahl des Targets
: Massenzahl
: Tonisationskonstante (I ~ Z%%eV)

>—<>NN§
[

mit dem Programm ,,beblo” [Sch] berechnet. Ein Vergleich mit [Zie80] bestétigte
diese Rechnung. Die Ergebnisse sind in Abbildung 4.2 dargestellt. Bei der Dichte
des fliissigen Neons von 1,2 g/cm? bei 27 K konnte fiir Protonen eine Reichweite
von 2,5 mm abgeschétzt werden. Unter kritischen Bedingungen (T=45 K, p=0,48
g/cm?) wiirde der Strahl eine Eindringtiefe von 6,5 mm erreichen.

4.2 Der Kammeraufbau

Das Neon wurde vor Beginn einer Strahlzeit auf 25 K gekiihlt. Der einfallende
Protonenstrahl heizt dann das Target auf und erhcht den Kammerdruck.
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Abbildung 4.3: Schematische Ansicht der Targetkammer

Abschétzungen ergaben, dafi durch Blasenbildung {iber den gesamten Strahlver-
lauf maximal kritische Bedingungen erreicht werden. Somit mufl die Gesamtlénge
des Targets mindestens 6 mm betragen.

Nach FEinschatzung der Zyklotronoperateure ist am gewéhlten Strahlplatz 3
(siche Abb.?) ein Strahldurchmesser von ca.4 mm realisierbar. Daher wurde ein
Kammerdurchmesser von 5mm gewé#hlt, um etwas Abstand zu den Wéanden
einzuhalten. Somit waren die geometrischen Kammerabmessungen festgelegt.
Das Volumen der Strahlkammer betrug 0,13cm?® und es wurde daher etwa
200 cm? an gasformigem ?Neunter Normalbedingungen benétigt.

Als Kammermaterial wurde Silber verwendet. Es besitzt eine sehr gute
Wiérmeleitfahigkeit und ist zudem chemisch resistent gegeniiber Salzsédure. Das
gewonnene *?Na soll nach der Bestrahlung zuniichst mit ultrareinem Wasser
als NaOH aus der Kammer ausgewaschen werden. Das dann noch verbleibende
22Na kann mit wiissriger Salzsiure herausgelost werden.

Abbildung 4.3 zeigt den Aufbau der Strahlkammer. Diese besteht aus einem
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konischen Silberrundmaterial, in welches ein Sackloch mit 5mm Durchmesser
eingefrast ist. Das nicht gezeigte Einschufifenster wird iiber einen Edelstahl-
andruckring gegen die Indiumdichtung geprefit. Indium ist wegen der tiefen
Temperaturen als Dichtungsmaterial unersetzlich. Das in die Silberkammer
hart eingelétete Edelstahlrohrchen ist mit einer nach auflen fithrenden Kup-
ferzuleitung verbunden. Aufgrund der schlechten Wéarmeleitungseigenschaften
von Edelstahl erzeugt man in der Nadhe der Targetkammer einen gewollten
Temperaturgradienten, welcher ein Zufrieren der Zuleitung verhindern soll.

Der das weich eingelotete Silberdrehteil enthaltende Kupferblock ist mit der
Kiihlung verschraubt. An diesem Kupferblock sind zwei Heizwiderstéinde und
ein Thermoelement zur Messung und Regelung der Temperatur angebracht.

4.3 Das Targetfenster

Ein besonderes Augenmerk galt der Entwicklung des Einschufifensters. Diesem
Bauteil sollte spéter eine wichtige Bedeutung zukommen. An ein Targetfenster
werden folgende Anforderungen gestellt:

e Im Fenster selbst soll moglichst wenig Strahlenergie absorbiert werden. Das
Fenstermaterial darf also eine nicht zu grofle Kernladungszahl haben und
mufl moglichst diinn gebaut sein.

e Der Betriebsdruck des Targets wurde mit maximal 40 bar angesetzt. Beim
Ein- und Ausschalten des Strahlstromes waren zudem grofie Druckschwan-
kungen zu erwarten. Daher wurde eine grofle Zugfestigkeit bei guter Dau-
erbelastbarkeit vom Fenstermaterial gefordert.

e Die Aktivierung durch den Strahl soll moglichst gering sein. Da ein
Dauereinsatz iiber mehrere Wochen hinweg geplant war, konnen sonst be-
trachtliche Mengen an Aktivitit erzeugt werden. Diese erschweren den Aus-
bau des Fensters nach der Strahlzeit unnotig.

Es wurden umfangreiche Vorversuche zur Auswahl eines geeigneten Werkstof-
fes fiir das Targetfenster unternommen. Hierfiir wurde eine Drucktesteinrichtung
gebaut. Mittels eines Kolbens wird Wasser in einem Zylinder komprimiert und
auf die zu testende Folie gedriickt (Abb. 4.4). Die Verwendung von Wasser als
Druckiibertragungsmedium hat gegeniiber Gasen den Vorteil, dafl in Wasser quasi
keine Energie in Form von Kompressionsarbeit gespeichert wird. Bei Gasen wird
diese Energie bei Zerreiflen der Folie schlagartig frei.
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Abbildung 4.4: Die Drucktesteinrichtung: Mit einer Hydraulikpresse
wird der Kolben heruntergedriickt. Das Wasser iibertragt den Druck
auf die Folie, welche von dem Andruckring gegen die O-Ring-Dichtung
geprefit wird. Die Entliiftungsbohrung erméglicht das Ablassen von Luft
vor dem Drucktest.

Mit der gemessenen maximalen Kraft (Hydraulikpresse) auf den Kolben und der
Querschnittsfliche kann dann der jeweilige Berstdruck der verschieden Folien
bestimmt werden. Dieser kann auch theoretisch geméf

d-2.s d: Foliendicke
L s,: Zugfestigkeit (4.2)
r: Hauptkriimmungsradius

Pmaz =
r

abgeschitzt werden [HOT6]. Schwierig gestaltet sich in Formel 4.2 die Bestim-
mung des Hauptkriimmungsradius. Man kann annehmen, dafl dieser in der
Groflenordnung der Targetoffnung liegt.

Die wichtigste Erkenntniss aus 4.2 ist, dafl der Zerreildruck einer Folie der Foli-
endicke und der Zugfestigkeit des verwendeten Materials direkt proportional ist.
Tabelle 4.2 gibt die Zerreififestigkeiten einiger als Fenstermaterial in Frage kom-
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mender Werkstoffe wieder.

Material Zugfestigkeit [M Pa]
Aluminium W6 (99,9%,weich) 50-95
Aluminium F15 (99,9%,hart) 150-190
Aluminium F53 ( AlZnMgCul,5) 530
Titan (gegliiht) 230-460
Ti90Al16V4 1034-1410
Stahl 34Cr4 900-1100

Tabelle 4.2: Zugfestigkeiten verschiedener Fenstermaterialien

Die Tests begannen mit Folien aus gewalztem Reinstaluminium. Dieses Material
ist in (fast) beliebigen Dicken erhiltlich und die Aktivierung von ldngerlebigen
Folgeprodukten ist duBerst gering. Es wurde bei Uberlastung ein Aufreifien der
Folie von der Mitte her beobachtet. Der Nachteil von Reinstaluminium ist dessen
geringe Zugfestigkeit. Eine 200 um starke Folie zerrifl bereits bei 110 bar, wobei
bei dieser Dicke schon 10% der Strahlenergie (~1,5MeV) im Fenster absorbiert
wiirden.

Um eine groflere Druckbelastbarkeit bei geringerer Foliendicke zu erreichen,
wurden darauf jeweils mehrere Stahlfolien in 50 und 100 gm Dicke untersucht.
Diese hielten reproduzierbar einem Druck von maximal 160 bzw. 430 bar stand.
Auch hier wurde das Aufreilen von der Mitte her beobachtet(Abb.4.64a).
Der Energieverlust ist mit 1 bzw. 2MeV gerade noch akzeptabel, jedoch
werden Stahlfolien sehr stark aktiviert. So hat zum Beispiel die Reaktion
Fe (p,;n) %%Co im Bereich von 10-15MeV einen Wirkungsquerschnitt von
400 mbarn. Die Halbwertszeit von *°Co betrigt 78,8 d. Die Aktivitit des Fenster-
materials liige nach der Bestrahlung in der GréBenordnung der an 2?Na erzeugten.

Bei den Titan- bzw. TiAlIV- Folien sind #hnliche Aktivierungen iiber **Ti (p,n) ¥V
zu erwarten. Daher wurden sie nicht in die Tests mit einbezogen.

Die hochfeste Aluminium-Legierung F53 ist nur in Platten ab 3mm Stérke
erhéltlich. Daher wurden diese auf 100 um heruntergefriast. Die Druckversuche
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Abbildung 4.5: Vergleich der verschiedenen Fenstermaterialien: Gezeigt
ist der maximale Druck vor Rifl der Probe

zeigten eine doppelt hohere Belastbarkeit gegeniiber dem Reinstaluminium. Die
Folien rissen jedoch nicht wie gewohnt zuerst in der Mitte ein, sondern brachen
am Rand auf (Abb.4.6b). Zunéchst wurde eine Kerbwirkung des Andruckringes
vermutet und daraufhin dessen Kanten noch stérker iiberrundet. Dies dnderte
jedoch nichts am Zerreifldruck der Folien. Das Material war zu sprode, konnte
nicht in die ideale ,,parabolische” Form gebracht werden und brach friihzeitig
bei der Verformung im Randbereich.

Abhilfe brachte hier ein ,,Vorformen” des F53. In der feinmechanischen Werkstatt
gelang es Herrn Eichler ; mit der CNC-Frise eine Kugelkalotte (Kugelradius
10mm) aus dem Vollmaterial zu fertigen (Abb.4.6¢,d). Dies brachte eine
erhebliche Steigerung in der maximalen Druckbelastbarkeit. Im Auflenbereich
blieb ein 1mm starker Rand mit Durchmesser 20 mm stehen, an dem das
Targetfenster spéter eingespannt werden konnte.

Abbildung 4.5 zeigt eine Ubersicht aller Drucktests. Erkennbar ist der lineare
Zusammenhang zwischen Druck und Foliendicke.
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Abbildung 4.6: Ansicht der verschieden Folienmaterialien nach den
Drucktests. Oben links (a): ebene Stahlfolie mit Riff von der Mitte aus-
gehend; oben rechts (b): ebene Probe aus F53 gefrist, mit ,,ausgestanz-

tem” Fenster; unten (c,d): Kugelkalotte, aus F53 herausgefrést mit eher
mittigem Rif (c).

Nach Abschluf} aller Drucktests wurde eine Kalotte aus Aluminium F53 in 100 ym
Dicke gewdihlt, da diese den besten Kompromifl zwischen Haltbarkeit, Aktivie-
rung und Strahlverlusten darstellte. Die in den Strahlzeiten verwendeten Fenster
wurden vorher unter Driicken von 110 bar gepriift, um so eventuelle Schadigungen
durch die Bearbeitung aufzudecken.

4.4 Kiihlung des Targets

4.4.1 Kailteerzeugung

Um das Neon wahrend der Strahlzeit ununterbrochen auf Temperaturen um 25 K
zu halten, sind fiir diesen Temperaturbereich beachtliche Kiihlleistungen notig.
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Abbildung 4.7: Kiihlleistung des Kaltkopfes unter Experimentbedin-
gungen. Gemessen wurde die Endtemperatur, welche sich bei einer be-
stimmten elektrischen Heizleistung einstellte. Man erkennt deutlich das
Abflachen der Leistungskurve zu hoheren Temperaturen hin.

Bei einem angestrebten Strahlstrom von 1pA und 14,5MeV Protonenenergie
werden bei vollstdndigem Stoppen des Strahls im Target 14,5 W an , ,Heizlei-
stung” deponiert. Unter Verwendung von fliissigem Helium als Kiihlmittel l&ge
der Verbrauch bei 20,5 Liter in der Stunde. Dies ist zum einen unpraktikabel,
zum anderen sehr teuer. Bei einer geplanten Strahlzeit von 200 h benotigte man
41001 fliissiges Helium.

Daher wurde ein zweistufiger Kaltkopf (RGD 1245 der Fa. Leybold) mit ei-
nem geschlossenen Helium-Kreislauf verwendet, welcher nach dem Gifford-
McMahon Prinzip [Han86] arbeitet. Fiir den Betrieb wird so lediglich ein
Kiihlwasserkreislauf und ein 3kW Stromanschlufi benétigt. Als Isoliervakuum
geniigt ein Druck kleiner 10~3 mbar.

Um das Target gegen die Warmestrahlung der Vakuumwénde zu schiitzen, wurde
es mit einigen Lagen Superisolation (Mylar) umwickelt. Die tiefste erreichbare
Temperatur lag bei 10 K. In Abbildung 4.7 ist eine Leistungskurve des Kaltkopfes
unter den Experimentbedingungen dargestellt.
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4.4.2 Messung und Regelung der Temperatur

Die Temperatur wird mit einem Gold/Eisen Thermoelement gemessen. Zwei
Dréahte aus Gold und Eisen sind an einem Ende wérmeleitend am Target befestigt
und elektrisch miteinander verbunden. Die iibrigen beiden Enden befinden sich
voneinander isoliert in einer 0°C-Referenzzelle.

Die Thermospannung konnte auf einem Digitalvoltmeter abgelesen werden. Typi-
sche Werte fiir diese Spannung liegen bei etwa 2mV pro 100 K Temperaturdiffe-
renz. Die Spannung wird zusétzlich in einem Spannungs/Stromwandler verstirkt
und an einen PID-Regler weitergeleitet. Dieser steuert ein Netzgerit an, welches
zwei am Target befestigte Heizwidersténde mit Strom versorgt. Der Einbau einer
Heizung ist aus zwei Griinden sinnvoll. Zum einen ist die Leistung des Kaltkopfes
nicht regelbar und das Target wiirde ohne Strahlstrom innerhalb kiirzester Zeit
auf 10 K abgekiihlen und einfrieren. Zum anderen kann durch die Heizung die
Targetkammer bei abgeschaltetem Kaltkopf zu Beliiftungszwecken schnell auf-
gewarmt werden. Abbildung 4.8 zeigt den fiir die Erzeugung von regelbaren,
tiefen Temperaturen relevanten Aufbau.
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Abbildung 4.8: Schematische Darstellung des Aufbaus zur Erzeugung
und Regelung der tiefen Termperaturen. Am System Eisen/Gold-Draht

entsteht eine Thermospannung, welche von der 0-Zelle aus iiber Kupfer-
litzen weitergeleitet wird.



Kapitel 5

Versuchsaufbau

Die Bestrahlung des fliissigen Neontargets fand am Strahlplatz 3 des Zyklotrons
im ISKP statt. Abbildung 5.1 zeigt den Versuchsaufbau am Zyklotronstrahl-
platz. Die Turbopumpe evakuiert im Strahlbetrieb das T-Stiick sowie Teile des
Strahlrohrs und sorgt fiir das Isoliervakuum, wenn das Ventil zum Strahlrohr
geschlossen ist.

Mit einer Fernsehkamera kann durch den Plexiglasflansch der direkt vor der
Targetoffnung angebrachte Leuchtschirm beobachtet werden. Dieser ist aus
Aluminium, hat eine 5mm grofle Bohrung in der Mitte und ist mit Zinksulfid
als Leuchtstoff bestrichen. Der Strahl kann zur Fokussierung auf den Aluschirm
gelenkt werden. Sollte der Strahl wihrend des Betriebs abdriften, so ist er direkt
auf dem Leuchtschirm zu sehen.

Eine zweite Fernsehkamera iibertragt die Manometeranzeige des Target-
drucks in die Zyklotronwarte. Auf diesem Bild konnen auch Bewegungen der
Uberdrucksicherung beobachtet werden. Diese besteht aus einem Zylinder und
einem Kolben, welcher durch ein Gewicht beschwert ist. Steigt der Druck im
Target iiber einen bestimmten Wert, wird der Kolben angehoben und das Neon
expandiert in den Zylinder. Es stellt sich ein Gleichgewicht zwischen Kraft auf
den Kolben und Gasdruck im Zylinder ein. Auf diese Weise kann bei plotzlichem
Sieden der gesamte Targetinhalt aufgenommen werden, ohne Neon zu verlieren.

31
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Abbildung 5.1: Versuchsaufbau am Strahlplatz 3. Gezeigt ist das
Vakuum-T-Stiick, welches an das Strahlrohr angeflanscht wurde. Im
Strahlbetrieb bleibt V 4 geschlossen.
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Abbildung 5.2: ,,Schaltplan” der Neonleitungen zum Befiillen des Tar-
gets. V1 - V5 sind Ventile mit sehr kleinem Totvolumen.

Befiillen des Targets

Das Befiillen und Entleeren des Targets ist iiber das Ventil V 4 moglich. V 4 ist an
ein System aus Rohrleitungen und Kleinstvolumenventilen angeschlossen. Abbil-

dung 5.2 gibt eine Ubersicht der Anordnung. Der Fiillvorgang lief folgendermaBen

Zunachst wurden alle Ventile (bis auf die Flaschenventile der beiden Neon-
flaschen) geoffnet und das komplette System abgepumpt.

Dann wurden die Leitungen und die Kammer zwei mal mit natiirlichem
Neon durchgespiilt.

Zur Teststrahlzeit wurden die Ventile V1 und V3 geschlossen und das
natiirliche Neon konnte durch V2 und V4 in die Kammer gelangen. Dann
wurde das Target bei gedffneten Ventilen bis unter den Siedepunkt des
Neons abgekiihlt, V4 wurde geschlossen und der Strahlbetrieb konnte be-
ginnen.

Vor der Hauptstrahlzeit wurden V1, V2 und V5 geschlossen und das
2Newurde durch V3 und V4 in das Target ,,kryogepumpt”. Nach Errei-
chen von 11 K wurde V 4 geschlossen und V 5 gedffnet. So kann bei Ausfall
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der Kiihlung oder Ahnlichem wihrend der Strahlzeit das ?Ne durch Offnen
von Ventil4 schnellstmoglich in den Vorratsbehélter und den Kryopump-
stab expandieren.

Das verwendete 2?Newurde in einer Stahlflasche mit 0,51 Rauminhalt unter
einem Druck von 2bar geliefert. Der Kryopumpstab besteht aus einem Edel-
stahlrohr, an welches eine Kupferzuleitung hart angelotet ist, und besitzt einen
Rauminhalt von etwa 30 cm?3. Durch langsames Eintauchen des Edelstahlrohres
in fliissiges Helium kondensiert das Neon im Rohr aus und das gesamte im
Target befindliche 22Ne kann zuriickgewonnen werden.

Um einen hohen Druck im Target zu erreichen, mufl die unbestrahlte, dennoch
aber mit der Kammer verbundene Menge an Gas (Totvolumen) mdoglichst klein
sein. Deshalb wurden als Leitungen Kupferrohre mit 0,6 mm Innendurchmesser
verwendet und ein Ventil ohne grofles Eigenvolumen entwickelt.
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Abbildung 5.3: Das Kleinstvolumenventil: Dargestellt ist der gedffnete
Zustand. Zum Schlielen wird der Kolben nach unten bewegt und driickt
den inneren O-Ring zusammen. Der duflere Dichtring steht permanent
unter Spannung und dichtet gegen die Umgebung ab.

Die Funktionsweise dieses Ventils beruht auf der Schliedifferenz zweier ver-
schieden starker O-Ringe. Der in Abbildungb.3 gezeigte, dulere O-Ring wird
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Abbildung 5.4: Teilansicht des Bonner Zyklotrons: Abgebildet sind die
Strahlerzeugung, die Strahlfithrung sowie einige Strahlplitze

permanent vorgespannt und der innere, kleinere O-Ring wird als Schalter genutzt.

Mit dieser Anordnung baut sich nach Einfiillen des Neons ein Uberdruck von 8 bar
bei einer Temperatur von 37 K auf. Nach einiger Betriebszeit sollte sich bei dieser
Temperatur, falls kein Neon entwichen war, wieder derselbe Druck einstellen.
Uber zehn Strahltage und zwei Wochen Pause hinweg war dieser Zustand stabil.

5.2 Messung des Strahlstromes

Abbildung 5.4 zeigt einen Lageplan des Zyklotrons am ISKP mit den einzel-
nen Strahlpldtzen. Im Betrieb kann hinter Strahlplatz 1 ein Stopper (ST2C)
zwischengeschaltet werden, mit dem der Strahlstrom exakt bestimmt werden
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Abbildung 5.5: Der Influenzladungsmesser: Aufgetragen ist die Hohe
des Ausgangsspannungssignals gegen den Strom am Stopper ST2C.

kann. Vor Beginn des Experiments wurde dieser Wert bei abgeschaltetem
Ablenkmagneten A4 mit einem in Geradeausrichtung befindlichen Faraday-Cup
verglichen. Es ergab sich eine Transmission durch die Streukammer 2 von nahezu
100%. Wihrend des Experiments konnte der Strom dann von einem direkt vor
dem Target angebrachten Influenzladungsmesser angezeigt werden.

Das Mefiverfahren beruht auf der Erzeugung von Bildladungen in einem iso-
lierten Rohr (Kondensator) bei Durchflug der einzelnen Protonenpakete. Das
Signal wurde verstarkt und auf einem Oszilloskop ausgegeben. Die Kalibrations-
kurve in Abbildungb.5 zeigt den graphischen Auftrag der Spannungsamplitude
bei verschiedenen Stromen am ST2C. So konnte der Strahlstrom wéhrend des
Strahlbetriebs ,,beriihrungslos” iiberwacht werden. Da der Strahl iiber langere
Zeit stabil blieb, geniigte ein Protokoll der Anderungen bzw. Unterbrechungen
der Stromstirke, um die akkumulierte Ladungsmenge und damit die erzeugte
Aktivitédt hinreichend genau abzuschétzen.



Kapitel 6

Verarbeitung des ??Na zu einer
punktformigen Quelle

6.1 Extraktion aus der Kammer

In der Arbeit von Saam wurde das Natrium zu 98% durch Auswaschen der
Kammer mit destilliertem Wasser entfernt [SSH89]. Die inneren Kammerwinde
waren aus Aluminium. Das atomare Natrium geht als NaOH in Losung und
kann anschlieBend durch Neutralisieren der Natronlauge mit Salzsédure als NaCl
eingedampft werden.

Aus dem chemisch edleren Silber werden noch weniger Verunreinigungen aus-
gewaschen. Zudem kann im ersten Waschgang auch direkt Salzsdure verwendet
werden, da Silber nicht von HCI angeldst wird.

In einer ersten Teststrahlzeit wurde 1uCi **Naerzeugt (Kapitel 7.1.1). Das Tar-
get wurde dann im Heifllabor des ISKP zerlegt und die Spektren der einzelnen
Bauelemente aufgenommen:

e Das Spektrum der verschlossenen Kammer diente der Bestimmung der er-
zeugten Aktivitdt und ist in Kapitel 7.1.1 dargestellt.
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Untergrundbereinigtes Spektrum der Targetkammer
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Abbildung 6.1: Spektrum der Strahlkammer nach Demontage des
Strahlfensters. Im Wesentlichen sind nur die Linien des 2Na zu er-
kennen.

e In Abbildung6.1 ist das Spektrum der Silberkammer ohne Targetfenster zu
sehen. Hierin sind zusétzlich zu den Natriumlinien nur noch zwei weitere
Peaks bei 475 und 393 keV enthalten. Diese haben jedoch verglichen mit der
511 und 1275 keV Linie eine verschwindend geringe Intensitét. Weiterhin
ist noch der Summenpeak der 511 und 1275keV Linien bei 1786 keV zu
erkennen, der durch gleichzeitige Detektion von zwei Photonen entsteht.

e Abbildung 6.2 zeigt das Spektrum des Targetfensters. Zuséatzlich zur Kon-
tamination des Fensters mit ?2Na sind im Fenstermaterial selbst weitere
Isotope aktiviert worden.

Das 22Na auf dem Targetfenster wurde mit destilliertem Wasser abgeldst. Nach
drei Waschgiingen mit jeweils 1 ul Fliissigkeit blieb nur noch wenig ??Na am Fen-
ster iibrig. Ebenso wurde die Kammer mit destilliertem Wasser und anschliefend
mit Salzsédure ausgespiilt. Ein Spektrum der extrahierten Fliissigkeiten zeigt Ab-
bildung 6.3. Es sind keine radioaktiven Kontaminationen des ??Na zu erkennen.

Insgesamt konnte mehr als 80% der erzeugten 2?Na-Aktivitit aus dem Target
herausgeltst werden.
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Abbildung 6.2: Spektrum des Targetfensters. Neben den beiden 2?Na -
Peaks sind noch eine Reihe weiterer Linien zu erkennen.

6.2 Das Eintrocknen in eine sehr kleine Quelle

Das in der Fliissigkeit geloste Salz sollte auf einem ca. 300 um groflen Bereich
eingetrocknet und dann als Quelle verwendet werden. Bisher sind umfangreiche
Vorversuche mit inaktivem NaCl durchgefiihrt worden.

In einem Wassertropfen wird bei Verdunsten zuerst am Rand die
Sattigungskonzentration iiberschritten und es bilden sich hier die ersten
Kristallkeime [Zam97]. An diesen lagert sich dann bevorzugt weiteres NaCl an.
Es bildet sich ein Salzring mit wenig NaCl in der Mitte (Salzrénder).

Zunéchst wurde versucht, das Salz in eine 200x200 ym grofle Bohrung ein-
zutrocknen. Durch die Kapillarwirkung stieg die Fliissigkeit an den Réndern
hoch und es bildeten sich Salzringe am oberen Rand der Bohrung. Aufgrund
des geringen Volumens der Bohrung wurde oft versehentlich zu viel Fliissigkeit
eingefiillt. Das iiberlaufende Wasser verteilte dann das Salz auf der &ufleren
Fléache. Diese Vorgehensweise ist daher fiir aktives Material ungeeignet.

In weiteren Tests wurde ein Tropfen an einen 250 yum Wolframdraht gehdngt. Um
ein Ausbreiten des Tropfens zu den Réndern und der Mantelfliche des Drahtes
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Abbildung 6.3: Spektrum des ??Na gelost in Wasser, mit dem das Tar-
getfenster zuerst abgewaschen wurde. Das Spektrum enthélt nur die Zer-
fallslinien des 2?Na..

hin zu unterdriicken, wurde das untere Drahtende sorgfiltig poliert und die
Mantelfliche mit Teflon-Trennmittel eingespriiht. Nach Anhéngen des Tropfens
bildete sich eine flache Kuppe aus. Beim Verdunsten der Fliissigkeit wurde
die Sattigungsloslichkeit auf einem gréfleren Bereich gleichzeitig iiberschritten.
Dadurch bildete sich eine gleichméflige Salzbedeckung aus. Das ,,Nachfiillen” des
Tropfens war durch Eintauchen in die Fliissigkeit moglich. In kurzer Zeit kann
das bereits auskristallisierte NaCl nicht wieder in Lésung gehen.

Abbildung 6.4 zeigt Mikroskopaufnahmen des Wolframdrahtes mit der einge-
trockneten Salzschicht. Es ist eine gleichméflige Salzbedeckung auf der Drahtun-
terseite zu erkennen. Die Salzkristalle auf der Seite des Drahtes entstanden durch
zu tiefes Eintauchen in die Fliissigkeit.

Leider konnten im Rahmen dieser Arbeit keine Versuche mit aktivem Material
durchgefiihrt werden, die eine quantitative Analyse ermoglicht hétten.
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Abbildung 6.4: Mikroskopaufnahme eines 250 um groBen Wolfram-
drahtchens. An die Unterseite wurde ein Tropfen mit NaCl-Losung an-
gehdngt und eingetrocknet.
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Messungen und Ergebnisse

7.1 Die Strahlzeiten

Die neue Quelle fiir die Mikrosonde soll etwa 1 mCi Gesamtaktivitit besitzen.
Nach einer Probestrahlzeit konnten aus dem Target 80% der erzeugten Aktivitat
extrahiert werden (Kapitel 6.1). In zwei Wochen Strahlzeit (=~ 200h) konnen bei
optimalem Betrieb 1,5 mCi erzeugt werden (Kapitel 3). In einer ersten, kiirzeren
Strahlzeit sollten diese Annahmen iiberpriift werden.

7.1.1 Die erste Probestrahlzeit

In einem Vorversuch sollten durch Bestrahlung von natiirlichem Neon (9,2%%*Ne )
einige pCi *2Naerzeugt werden. Hierbei konnte der gesamte Versuchsaufbau
getestet werden.

Kurz vor dem geplanten Termin dieser Strahlzeit fiel die Senderdhre des
Zyklotrons aus. Die néchste Bestrahlung war kurzfristig nur mit polarisierten
Protonen moglich. Die Pol-Quelle lieferte zu diesem Zeitpunkt Protonen mit
einer Energie von etwa 12MeV bei einem Strom von maximal 250nA. Das
Target wurde 8 Stunden bestrahlt. In dieser Zeit sollten nach Diagramm 3.2
etwa 1,1 uCi 22Na produziert werden.

Nach der Strahlzeit ergaben Messungen eine Kammeraktivitat von etwa 1 uCi,
ausgewertet im 1275keV Peak des ?2Na. Das mit einem Germaniumdetektor
aufgenommene Spektrum der Kammer ist in Abbildung 7.1 dargestellt.

Waéhrend des Experiments sollte ebenfalls der Druckaufbau bei Erwarmung des
Targets untersucht werden. Ein Druckaufbau iiber 4 bar war jedoch aufgrund
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Abbildung 7.1: Spektrum der Strahlkammer, 10 Tage nach der Bestrah-
lung. Es sind auBer ?’Na weitere Positronenemitter erzeugt worden, so
dafB der 511 keV Peak nicht zur Auswertung der 22Na-Aktivitiit geeignet
ist.

eines defekten Manometeranschlusses nicht méglich.

Die Temperatur wiahrend des Strahlbetriebs betrug am Mefpunkt 25 K und es
wurde ein Uberdruck von 2 bar bei 250 nA erreicht. Nach Beendigung des Ver-
suchs wurde das Neon in einen Wellbalg expandiert, um das bestrahlte Neon auf
mogliche Aktivierungen oder Kontaminationen mit ?2Nahin zu untersuchen. Es
wurde keinerlei Aktivitdt gemessen. Das gebildete, atomare Natrium hatte sich
vollstdndig auf den Innenwénden der Targetkammer niedergeschlagen.

7.1.2 Die ,,Jange” Strahlzeit

Nach dem erfolgversprechenden Vorversuch sollte nun die fiir eine Mikrosonden-
quelle notige Aktivitiat an ?2Na produziert werden. Die 2 Wochen Strahlbetrieb
wurden in zwei Abschnitten von je einer Woche durchgefiihrt. So bestand die
Moglichkeit, nach einer Woche eventuelle Verdnderungen am Versuchsaufbau
vorzunehmen.

Das Rohrleitungssystem zum Fillen und Entleeren des Targets wurde noch
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einmal vollig iiberarbeitet. In Tests mit natiirlichem Neon konnte bei einer Tem-
peratur von 37K ein Druck von 8bar in der Kammer erzeugt werden. Driicke
von 20 bar und mehr blieben iiber ldngere Zeit bei konstanter Temperatur stabil.
Die Dichtigkeit des Aufbaus konnte durch einen reproduzierbaren Gasdruck von
8 bar bei 37 K auch nach der ersten Woche Strahlzeit nachgewiesen werden.

Die Uberdrucksicherung wurde auf einen Betiitigungsdruck von 30 bar eingestellt.
Das verwendete Fenster hatte eine Dicke von 110 gm und sollte einem Druck von
bis zu 260 bar standhalten. Es wurde vor der Strahlzeit in der Drucktesteinrich-
tung mit 110 bar gepriift. Der Kammerdruck im Strahlbetrieb lag bei 20 bar. Der
getestete Sicherheitsfaktor des Einschufifensters war grofler 5, der aufgrund der
Fensterdicke zu erwartende Sicherheitsfaktor betrug 14.

Vor Beginn der Strahlzeit wurde das Target von 11 auf 25K aufgeheizt. Mit
Einschufl der Protonen stieg der Kammerdruck schnell auf 18 bar bei 1 A Strom
an. Der Einstellwert der Heizungsregelung wurde dann auf 20 K heruntergestellt.
So war gesichert, daf§ das Target allein durch die vom Strahl deponierte Energie
ohne elektrische Zusatzheizung erwidrmt wurde. Im Dauerbetrieb war eine
maximale Stromstdrke von 1,1 uA moglich. Hohere Strome fithrten zu einer
langsamen Erwadrmung des Targets. Bei einem Strom von 1 pA stellte sich eine
Gleichgewichtstemperatur am Thermoelement von 25 K ein. Der Temperaturgra-
dient vom Thermoelement zum Neon sollte maximal 5K betragen (Kapitel 4).
Ein Kammerdruck von 18 bar deutete somit auf das erwartete, partielle Sieden
des fliissigen Neons hin.

In der ersten Woche wurde das Target insgesamt 82,5 Stunden mit einem
mittleren Strom von 0,95 pA bei einer Protonenenergie von 14,2 MeV bestrahlt.
Rechnerisch ergibt das eine erzeugte Aktivitit von etwa 600 uCi (22 MBq) **Na.
Nach zwei Tagen Abklingzeit wurde ein Spektrum der Kammer in eingebautem
Zustand aufgenommen (Abbildung 7.2). Die Transmission fiir y-Quanten mit
1275keV Energie betrug bei diesem Aufbau 12%. Zum Vergleich wurde mit
derselben Geometrie, jedoch bei 85% Transmission ein Spektrum der Mikroson-
denquelle eingelesen (Abbildung 7.3).

Die Auswertung der beiden 1275keV-Peaks unter Beriicksichtigung der
Transmission ergab als Aktivitit der Targetkammer das 1,3-fache der Mikroson-
denquellstirke (~ 450 xCi). Somit wurden in der Kammer wihrend der ersten
Woche ca. 585 1uCi #?Na erzeugt. Dies liegt dicht an dem zuvor berechneten Wert.
Der Strahl wurde also im Target mindestens bis unter die Energieschwelle von
3,6 MeV abgebremst. Die Blasenbildung im fliilssigen Neon wurde offenbar richtig
abgeschétzt.
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Abbildung 7.2: Spektrum der eingebauten Kammer nach 1 Woche
Strahlzeit mit 12% Transmission durch die Kammerwand. Die ??Na-
Linien dominieren das Spektrum.

Nach einer Woche Pause wurde das Experiment fortgefiihrt. Nach 25 Stunden
Strahlzeit unter 1 A fiel dann das Zyklotron aus. Die folgende Reparatur nahm
eine Woche in Anspruch. Die Heizung wurde in den langen Strahlpausen aus
Sicherheitsgriinden abgeschaltet und das Target kiihlte auf 10 K ab.

Bei Wiederaufnahme des Strahlbetriebs baute sich zunédchst trotz eines
Strahlstroms von 1pA nur sehr zogerlich ein Druck von 4bar auf. Es wurde
angenommen, dafl die Zuleitung der Kammer in der langen Pause zugefroren
war und die Strahlzeit wurde unterbrochen. Der Druck von 4 bar blieb trotz
abgeschaltetem Strahlstrom und eingekiihltem Target zunéchst konstant. Das
Target wurde sehr langsam aufgewdrmt und der Druck fiel auf Obar ab. Bei
einer Temperatur von 37 K wurden danach 8 bar erreicht.

Die Bestrahlung wurde fortgesetzt und ein Protonenstrom von 1pA erzeugte
wieder einen Druck von 18bar. Nach 3 Stunden Strahlzeit platzte dann das
Targetfenster und das Neon siedete in das umgebende Vakuumsystem. Die
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Abbildung 7.3: Spektrum der bisher verwendeten Mikrosondenquelle
(85% Transmission)

Bruchstiicke des Targetfensters und die mitgerissenen Teile der Superisolation
deuteten auf eine Explosion des Kammerinhaltes hin. Das Zyklotronstrahlrohr
wurde bis zum Ablenkmagneten A2 (sieche Abb.5.4) mit ?Na kontaminiert. Die
Aktivitat konnte jedoch leicht mit destilliertem Wasser und Alkohol abgewaschen

werden.

In Abbildung 7.4 ist ein Spektrum der eingebauten Targetkammer nach dem
Bruch des Targetfensters unter derselben Detektoranordnung wie zuvor darge-
stellt. Die wesentlich hohere Zahlrate deutet darauf hin, daf sich etwa 1/3 der
erzeugten Aktivitat nicht mehr in der abschirmenden Silberkammer, sondern auf
den Innenseiten des Vakuum-T-Stiicks befindet. Von dort konnte es nicht in aus-
reichender Reinheit extrahiert werden.

7.2 Ergebnisse und Diskussion

Die gemessene Aktivitéit nach einer Woche Strahlzeit bestétigt andere Messungen
zum Wirkungsquerschnitt [SSH89, QTT96] und die Rechnungen zur Produk-
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Abbildung 7.4: Spektrum der eingebauten Targetkammer nach Ab-
bruch der Strahlzeit. Es wurde dieselbe Detektoranordnung wie bei der
vorhergehenden Messung verwendet.

tionsrate an **Na pro pAh. Die ??Ne (p,n)**Na- Reaktion ist zur Erzeugung
groferer Mengen an 22Na  daher durchaus geeignet.

Durch den Bruch des Targetfensters konnte leider die fiir die Mikrosonde
bendtigte Gesamtmenge an Aktivitéit nicht erzeugt werden. Um in den néchsten
zwei Jahren ausreichende Positronenzahlraten zu gewéhrleisten, sollte die Quelle
eine Stdarke von mindestens einem mCi haben. Der Einbau einer (nahezu)
tragerfreien 400 pCi-Quelle wiirde an Zédhlrate im Germaniumdetektor keine
Vorteile bringen, wohl aber im Strahldurchmesser.

Fiir das Versagen des Targetfensters gibt es folgende Erklarungen:

e Das Fenstermaterial ist eventuell durch Strahlenschaden so stark ge-
schwicht worden, dafl es dem Betriebsdruck nicht mehr standhalten konn-
te. Bei einem anderen Gastargetexperiment wurden vergleichbare Alumini-
umlegierungen (Duran) als Fenstermaterial ein Jahr lang im Dauereinsatz
verwendet [Eve]. Der Strahlstrom betrug hier ebenfalls 1A und die Be-
triebstemperatur lag bei 300 K. Strahlenschéden in Aluminium koénnen bei
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dieser Temperatur im Gegensatz zu 20-30 K ausheilen. Da die Hauptfestig-
keit des F53 auf Ausscheidungshértungen zuriickzufiihren ist, wiirden Git-
terfehler die Festigkeit vermutlich nicht wesentlich verringern. Das Material
versprodet jedoch. Durch die Formgebung des verwendeten Targetfensters
tritt im Betrieb keine starke Beanspruchung durch Wechselverformung auf.
Die Versprodung sollte die maximale Druckbelastbarkeit nicht erheblich re-
duzieren.

e Ein anderer Ansatz beriicksichtigt die bekannte Bildung von N,O,-
Molekiilen im Target. Stickstoff und Sauerstoff konnten durch , Kryo-
pumpvorginge” wéahrend der langen Strahlpausen in die Targetkammer
gelangt sein. Da die Heizung abgeschaltet wurde, kiihlte das Target auf
10K ab. Das im gesamten System befindliche Neon friert bei diesen
Temperaturen in der Ndhe der Targetkammer aus und ,,evakuiert” somit
den auf Zimmertemperaturen liegenden Teil des Versuchsaufbaus. Groflere
Lecks waren hier wegen der sehr guten Uberdruckbestindigkeit (iiber
3 Wochen keine mefibaren Verluste an ??Nebei 100h Strahlbetrieb mit
18 bar) auszuschliefen. Allerdings deutet das Zufrieren der Kupferzuleitun-
gen nach der letzten Strahlpause auf eine neu entstandene Leckstelle im
Rohrsystem unter Vakuum hin.

Die im fliissigen Neon befindlichen Stickstoff- und Sauerstoffatome bilden
dann unter Bestrahlung N,O,-Molekiile. Ist hiervon eine kritische Menge
erzeugt worden, so kann mit Hilfe des Protonenstrahls eine Kettenreaktion
in Gang gesetzt werden, bei der die Bindungsenergie von allen Molekiilen
nahezu gleichzeitig freigesetzt wird (Explosion). Dies wiirde eine gewaltige
Druckwelle erzeugen.

Das Targetfenster konnte so durch einen zu hohen Druck zerstért worden
sein ohne daB die Uberdrucksicherung aktiv werden konnte. Die Proble-
me beim Wiederanfahren nach der zweiten Woche Strahlpause bestérkten
diese Theorie. Wahrend des ersten einwtchigen Strahlbetriebs konnte der
Protonenstrahl nach kurzen Ausfillen des Zyklotrons wiederholt ohne Pro-
bleme in ein auf 20 K abgekiihltes Target eingeschossen werden. Der stark
verzogerte Druckaufbau 3 Stunden vor dem Totalausfall ist ein massiver
Hinweis auf eingefrorene Luft im Zuleitungssystem, was leider nicht recht-
zeitig erkannt wurde.

Die exakte Ursache fiir den Ausfall des Targetfensters konnte nicht hinreichend
geklart werden, jedoch erscheint die zweite Hypothese als sehr wahrscheinlich.



Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Diplomarbeit wurde ein Experiment zur Bestrahlung von
fliilssigem Neon bei geregelten Temperaturen von 10-40 K und Driicken von 1-
20 bar aufgebaut.

Die Eignung der 22Ne(p,n)?’Na-Reaktion zur Erzeugung von trigerfreiem
2Nawurde mit diesem Aufbau erfolgreich getestet. Eine Aktivitit von 0,8 uCi
22Na konnte auf einfache Weise durch Auswaschen mit 10 ul destilliertem Wasser
separiert werden.

Mit der Entwicklung der Aluminium-Kugelkalotte steht fiir die Zukunft ein
leistungsfihiges Targetfenster zur Verfiigung, das bei kleinen Strahlenergiever-
lusten und geringer Aktivierung eine hohe Drucksicherheit bietet.

Die Vorversuche zum Eindampfen der kleinen Quelle verliefen sehr vielver-
sprechend. Hieraus kann mit wenig zusidtzlichem Aufwand eine praktikable
Methode zur Herstellung kleinster Quellen abgeleitet werden.

Durch die Unterbrechung der Strahlzeit konnte nicht geniigend Aktivitét fiir eine

neue Mikrosondenquelle produziert werden. Eine Wiederholung des Experiments
nach Kliarung der Ausfallursache bietet sich daher an.
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Anhang A
Lieferfirmen

Kaltkopf Leybold RGD 1245 Kiihlleistung 10 W bei 20 K
geschlossener Heliumkreislauf

Turbopumpen Pfeiffer TMU-520  Pumpvolumen 520 i (N3)
Pfeiffer TSH-260-D  Turbo-Drag-Pumpstand
mit Membranvorpumpe

Pumpvolumen 260 ¢ (N,)

Silber Allgemeine Gold- Granulat,
und Silberhandel Reinheit 3.0

2Neon Promochem Isotopenanreicherung 99,9%

23



Anhang B

Photos des Experimentaufbaus

Abbildung B.1: Das ,,Schaltbrett” mit den Kleinstvolumenventilen

o4
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Abbildung B.2: Experimentaufbau: der Kaltkopf, die Strommessung
und der Plexiglasflansch mit dem Target
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Abbildung B.3: Das Strahlrohr am Strahlplatz 3 mit angeschlossenem
Experiment
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