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1. Einleitung

Der Einfluss von Halbleitern und Halbleitertechnologie auf unsere Gesellschaft
wachst seit Jahren stetig. Die Einsatzgebiete sind vielfaltig und reichen von alltag-
lichen integrierten Schaltungen in Computern, Unterhaltungs- und Mobilfunkelek-
tronik tiber die immer fortschrittlichere Photovoltaik bis hin zu wissenschaftlichen
Anwendungen wie Halbleiterdektoren.

Die Weiterentwicklung und fortschreitende Miniaturisierung sowie Erweiterungen
der Anwendungsgebiete erfordern ein immer tieferes Verstéindnis vom Aufbau
und den in Halbleitern ablaufenden Prozessen. Auch die Entwicklung neuer
Halbleitermaterialien erfordert Einsichten in Vorginge die zum Beispiel beim
Dotieren stattfinden.

Héufig zur Untersuchung von Halbleitern eingesetzte kernphysikalische Metho-
den sind neben der gestorten v-y-Winkelkorrelation (PAC, Perturbed Angular
Correlation) auch kernmagnetische Resonanz und Mobauer-Spektroskopie. Al-
le drei Methoden gehoren zu den hyperfeinspektroskopischen Methoden und
sind lokale Methoden, die gewonnenen Informationen stammen aus der direkten
Gitterumgebung der Kerne.

Im Vergleich zur PAC ist die Population der Hyperfeinniveaus bei beiden anderen
Verfahren allerdings von der Temperatur abhéngig. Der Vorteil der PAC gegen-
iiber der anderen Methoden ist also, dass sich temperaturabhéngige Messungen
durchfithren lassen, wobei die Temperatur theoretisch nicht nach oben begrenzt
und die Grenze lediglich durch deren technische Realisierbarkeit gegeben ist.

Temperaturabhédngige PAC Messungen eignen sich unter anderem zur Untersu-
chung von Defekten wie Leerstellen, substitutionellen Gitterdefekten in Metallen
und Halbleitern. Hierbei kann deren Dynamik mit steigender oder fallender
Temperatur studiert werden kann. Messungen im Bereich des Schmelzpunktes
ermoglichen ferner die Untersuchung von Phaseniibergdngen und Rekristallations-
prozessen.

Bei den in der Arbeitsgruppe durchgefithrten Messungen spielt die Temperaturab-
hangigkeit eine grofie Rolle. Bedingt durch die lange Dauer einer Messung sind
die Kapazitéiten fiir Messungen an einem PAC-Ofen stark begrenzt, so dass der
Aufbau eines weiteren Messplatzes angebracht ist.

Mit dieser Diplomarbeit wird ein PAC-Ofen in dritter Generation im HISKP der



2 1. Einleitung

Universitat Bonn konstruiert. Viele der in den bereits existierenden Aufbauten
eingesetzen Bauteile hatten sich im Laufe der Jahre bereits bewéhrt. Es wird also
nicht nur ein weiter Messplatz aufgebaut, sondern alle Erfahrungen, die mit den
bisherigen Apparaten gesammelt wurden, flielen in die Konstruktion des neuen
PAC-Ofens ein, um diesen besser an die Messanforderungen anzupassen. Diese
Diplomarbeit widmet sich vor allem dem mechanischen Aufbau der Apparatur.
Eine detaillierte Beschreibung der Kiihlsysteme, der Stromversorgung sowie der
Temperatursteuerung findet sich in [Coj10] mit dessen Kooperation dieses Projekt
realisiert wurde.



2. Der Hochtemperaturmessofen

Der Bau dieses PAC-Ofens stellt hochste Anforderungen sowohl an die verwendeten
Werkstoffe, als auch an die konstruierten Teile selbst. Um die Ausbeute an -
Quanten zu optimieren bedarf es einer aufwindigen Geometrie und Materialien, die
trotz hoher Temperaturbestdndigkeit nur einen geringen ~-Absorptionsquerschnitt
haben. In diesem Kapitel werden die fiir die Konstruktion des PAC-Ofens benutzten
Materialien sowie die einzelnen Komponenten vorgestellt und deren Funktionsweise
und Montage beschrieben.

2.1 Materialauswahl

Bevor auf die Konstruktion des PAC-Ofens eingegangen wird, sollen einige Materia-
lien und deren fiir den Aufbau des PAC-Ofens relevante physikalische Eigenschaften
vorgestellt werden. Von Interesse sind vor allem das Verhalten unter hoher thermi-
scher Belastung, die Einsatzfahigkeit im Vakuum, das Verhalten in Anwesenheit
von groflen Stromen, die Absorption von v-Strahlung sowie die Verarbeitbar-
keit des Materials. Eine Zusammenfassung der physikalischen Eigenschaften der
verwendeten Materialien findet sich in Tabelle 2.1.

2.1.1 Macor

Das Material Macor der Firma Corning ist eine Glaskeramik, die mit herkémmli-
chen Werkzeugen spanend! bearbeitet werden kann. Es ist somit méglich, Teile
aus Macor in der feinmechanischen Werkstatt des HISKP fertigen und den expe-
rimentellen Bedingungen anpassen zu lassen, ohne auf kostenintensive und mit
langen Lieferfristen behaftete Sonderanfertigungen zuriickgreifen zu miissen.

Macor kann dauerhaft bei Temperaturen bis zu 800°C eingesetzt werden bevor es
sich verformt und verkohlt. Die thermische Ausdehnung ist ebenso wie die Wér-
meleitfahigkeit gering. Macor ist ein guter Isolator mit einer hohen Durchschlag-
festigkeit und gast unter Vakuum nicht aus. Wegen einer niedrigen Ordnungszahl

I Unter Spanen versteht man Bearbeitungsverfahren von Werkstoffen, bei denen das Werk-
stiick durch Abtragen von Spénen in die gewlnschte Form gebracht wird. Spanende
Bearbeitungsmethoden sind zum Beispiel Friasen, Drehen, Bohren und Schleifen.
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der Bestandteile und einer geringen Dichte ist die y-Absorption akzeptabel. Macor
setzt sich zusammen aus: 46% SiO,, 17% MgO, 16% Al,Os3, 10% K50, 7% B503

und 4% F [Cor].

Material E | X 1076 | L T. [’C] 7
Macor 94 (25°C) 12,6 (25-800°C) 800 [1000] 9.9
Quarzglas 4-5 (500 °C) 0,48 (0-900°C) 1160* [1300] 10
Graphit ; 39  (20-200°0C)  3550° 6
Aluminium - 23,8 (0-100°C) 659 13
Aluminiumoxid || k.A. 8,9 (20-1000°C) 1950 10
Bornitrid 6 (kA 4,1 (1000 °C) 2100 6,1
Teflon 20 (kA) 1650 (k.A) 260 [300] 7.9
Material 0|3 R [Qcm)] A Quelle
Macor 2,52 >1-101¢ (25 °C) 1,46  (25°C)  [Cor]
Quarzglas 2,2 13:10* (1200 °C) 2,68 (950 °C)  [Her09]*°
Graphit 1,84 14107 (kA) 900  (kA)  [SGL]
Aluminium 2,7 281077  (20°C) 2040 (20°C)  [Fis08]
Aluminiwmoxid || 3,7-3,95  1.107  (1000°C) 30,0  (100°C) [Fui]
Bornitrid 22 8510°  (kA) 250 (1000°C) [Miil90]
Teflon 2,17 1-10'° (k.A.) 0,23 (k.A)  [Ams03]°

Tabelle 2.1: Zusammenstellung relevanter physikalischer Eigenschaften der genutz-
ten Materialien. Angegeben sind Durchschlagfestigkeit (E ), linearer ther-
mischer Ausdehnungskoeffizient (o), maximale Einsatztemperatur (1),
mittlere Ordnungszahl (Z), Dichte (o), spezifischer Widerstand (R) und
thermische Leitfahigkeit (\). Bei temperaturabhingigen Grofien ist entwe-
der der Giltigkeitsbereich oder eine entsprechende Temperatur angegeben.
Die FEinsatztemperaturen gelten nur fiir Vakuum, die Temperaturen in
eckigen Klammern gelten nur fir kurzzeitigen Finsatz.

2 Die vom Hersteller angegebenen Einsatztemperatur stellt sicher, dass beim Abkiihlen keine
starken Spannungen entstehen. Eine detaillierte Diskussion der Einsatztemperatur findet
sich in Kapitel 2.1.2.

3 Angabe aus [Fis08]

4 Alle Angaben gelten fiir elektrisch geschmolzenes Quarzglas, die haufigste Herstellungsart.

5 Das Material stammt aus Lagerbestéinden, der Hersteller ist nicht mehr zu ermitteln. Die
angegebenen Materialeigenschaften dienen somit nur als Richtwert. Je nach Hersteller und
Herstellungsverfahren kénnen die physikalischen Eigenschaften leicht variieren.
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2.1.2 Quarzglas

Bei Quarz- oder Kieselglas handelt es sich um ein Glas aus sehr reinem SiOg;
Beimengungen anderer Stoffe liegen je nach Fertigungsqualitdat im ppm- oder
sogar im ppb-Bereich.

Die Verarbeitung von Glas ist schwierig und aufwendig, verglichen mit Materialien,
die spanend verarbeitet werden konnen. Eine Bearbeitung ist in der Glasbléserei
des Chemisches Instituts der Universitat Bonn moglich.

Quarzglas verhélt sich auch bei hohen Temperaturen chemisch neutral und ist
auch dann ein guter Isolator mit hoher Durchschlagfestigkeit. Die thermische
Ausdehnung ist ebenso wie die Warmeleitfihigkeit &uflerst gering. Im Vakuum
gast es nicht aus und die y-Absorption ist wegen der geringen Dichte und der
niedrigen Kernladungszahl der Bestandteile akzeptabel.

Da das benutzte Quarzglas aus Lagerbesténden stammt, ist der Hersteller und das
Herstellungsverfahren nicht bekannt. Beispielhaft werden hier Werte von elektrisch
geschmolzenem Quarzglas, dem haufigsten Herstellungsverfahren, von [Her(9]
genannt. Wie fiir amorphe Stoffe iiblich, ist es nicht moglich, einen Schmelzpunkt
anzugeben. Stattdessen wird der untere Kiithlpunkt (1125°C), der obere Kithlpunkt
(1220°C) und der Erweichungspunkt (1710°C) angegeben.

100
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Abbildung 2.1: Die Transmissionskurve von Quarzglas bei 10mm Glasstirke.[Her09]

Je weiter man Quarzglas iiber den unteren Kiihlpunkt erhitzt, umso schneller
beginnen sich innere Spannungen abzubauen. Beim Abkiihlen von Glas kénnen
sowohl temporére als auch permanente Spannungen entstehen. Ein schnelles Ab-
kiihlen ab einer Ausgangstemperatur, die 10°C unterhalb des unteren Kiihlpunktes
liegt, hinterlasst keine permanenten Spannungen im Glas. Fallt die Temperatur
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jedoch von einer iber dem unteren Kiihlpunkt liegenden Ausgangstemperatur
schnell ab, so bleiben beim Abkiihlen Spannungen im Glas zuriick. Eine dauerhafte
Erhitzung des Materials iiber die empfohlene Einsatztemperatur ist unbedenklich,
solange das Bauteil keinen mechanischen Belastungen ausgesetzt ist, unter denen
das verspannte Quarzglas brechen konnte. Erreicht man den Erweichungspunkt,
so verformt sich das Material durch sein Eigengewicht [Mac00].

Quarzglas hat einen niedrigen linearen thermischen Ausdehnungskoeffizienten
welcher eine hohe Temperaturwechselbestiandigkeit zur Folge hat. Der lineare
thermische Ausdehnungskoeffizient von Quarzglas liegt mit 0,48 - 107%1/K etwa
einen Faktor 20 unter dem von normalem Glas (1075 1/K im Temperaturbereich
von 0°C bis 50°C [Hor08]). Die Temperaturwechselbestandigkeit von Quarzglas
ist deswegen deutlich héher. Bei Anwendungen mit schnellen Temperaturwechseln
oder bei Vorhandensein starker Temperaturgradienten ist Quarzglas normalem
Glas vorzuziehen.

Quarzglas ist nicht nur im optischen Bereich transparent, sondern verfiigt iiber
eine Transmission von tiber 90% im Wellenldngenbereich von 200 nm bis 2500 nm;
die Transmissionskurve von Quarzglas aus [Her(09] ist in Abbildung 2.1 dargestellt.

2.1.3 Graphit

Der hier zum Einsatz kommende Kohlenstoff ist der sogenannte Elektrographit,
der nach dem Gliithen einer weiteren Hitzebehandlung, dem Graphitieren, un-
terzogen wird. Das genutzte Material EK93 wird nicht mehr produziert, war
jedoch noch im Institut vorratig. Es war kein Datenblatt mehr vom Hersteller
SGL Carbon verfiigbhar, als vergleichbar wurde vom Hersteller der Elektrographit
R6650, ehemalige Bezeichnung EK98, genannt [SGL].

Graphit verfiigt iiber einen sehr hohen Schmelzpunkt von etwa 3550°C, ab 500 °C
oxidiert es unter sauerstoffhaltiger Atmosphére rasch. Es ist ein guter Leiter,
verhélt sich chemisch neutral und dampft bei Raumtemperatur im Vakuum nicht
aus. Wegen seiner geringen Ordnungszahl und Dichte ist die v-Absorption gering.

Graphit lasst sich sehr gut spanend bearbeiten. Die Fertigung von Teilen daraus
ist ausnahmslos in der feinmechanischen Werkstatt des HISKP moglich.

2.1.4 Aluminium

Aluminium hat eine relativ niedrige Schmelztemperatur, jedoch eine grofie Wér-
meleitfahigkeit. Es dampft im Vakuum nicht aus und ist so leicht zu bearbeiten,
dass viele Aluminiumteile, die nicht mit zu hoher Genauigkeit benotigt werden,
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selbst gefertigt werden konnen. Mit seiner fiir ein Metall geringen Dichte und
niedrigen Ordnungszahl ist die y-Absorption vergleichsweise gering.

Weiterhin hat Aluminium eine hohe Reflektivitat, vor allem im infraroten Bereich.
Eine Darstellung der Reflektivitatskurve aus [Ple06] findet sich in Abbildung 2.2.
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Abbildung 2.2: Die Reflektivititskurve von Aluminium. Vor allem im infraroten Be-
reich liegt die Reflektivitat iber weite Strecken tber 98%. [Ple06]

2.1.5 Aluminiumoxid

Bei Aluminiumoxid, Al;O3, handelt es sich um eine hoch temperaturbestandige
Oxidkeramik, die permanente Einsatztemperaturen von 1950°C ermoglicht. Die
Wiérmeleitfahigkeit ist fiir eine Keramik recht hoch, es verhéalt sich chemisch
neutral, gast im Vakuum nicht aus und ist ein guter Isolator.

Nachteilig ist vor allem, dass sich Aluminiumoxid schlecht verarbeiten lasst. Es
kann nur mit speziellen Diamantsigeblattern unter Wasser geschnitten werden
und muss so direkt in der gewiinschten Form bestellt werden.

2.1.6 Bornitrid

Bornitrid, BN, ist eine chemische Verbindung, die im Idealfall zu gleichen Teilen aus
Bor und Stickstoff besteht. Sie ist hochtemperaturbestiandig und hat einen kleinen
linearen thermischen Ausdehnungskoeffizienten sowie eine geringe thermische
Leitfahigkeit. Bornitrid verhélt sich chemisch neutral und gast im Vakuum nicht
aus. Es besitzt einen hohen Widerstand und eine hohe Durchschlagfestigkeit.
Durch eine moderate Dichte und eine niedrige Ordnungszahl der Bestandteile ist
die ~-Absorption gering.

Bornitrid ist zwar einfach zu bearbeiten, ist jedoch briichig und so nicht gut
geeignet, um filigrane oder diinnwandige Bauteile herzustellen.
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2.1.7 Teflon

Polytetrafluorethylen, kurz PTFE, besser bekannt unter dem Handelsnamen Tef-
lon der Firma Dupont®, ist ein teilkristalliner Thermoplast mit der Summenformel
CoF 4. Durch seine niedrige thermische Leitfahigkeit, seinen hohen Widerstand
sowie der hohen Durchschlagfestigkeit ist es ein hervorragender thermischer und
elektrischer Isolator. Teflon ist nur bis zu relativ niedrigen Temperaturen von
260°C permanent einsetzbar und besitzt einen grofien linearen thermischen Aus-
dehnungskoeffizienten.

Teflon verhélt sich chemisch neutral und gast unter Vakuum nicht aus. Es ist
weich und damit leicht zu bearbeiten. 100 um starkes Teflonband dient an allen
Gewinden, die vakuum- oder wasserdicht sein sollen, als Dichtungsmaterial.

2.2 Aufbau des Hochtemperaturmessofens

In diesem Kapitel wird der mechanische Aufbau des PAC-Ofens und die Aufgabe
und Funktionsweise aller Komponenten beschrieben. Die Materialauswahl sowie
die gewahlte Geometrie der Bauteile wird diskutiert. Zu der nicht immer einfachen
Montage der PAC-Ofenkomponenten werden Hinweise gegeben. Die Abbildungen
in diesem Kapitel verstehen sich als Illustrationen, Konstruktionspléne finden sich
in Kapitel 7.

2.2.1 Der Graphitheizer

Als Heizelement wird im PAC-Ofen ein geschlitztes Graphitrohrchen von 0,75 mm
Wandstérke genutzt. An ihm werden bis zu 20V angelegt, wobei Strome bis zu
73 A flielen. Der Widerstand des Heizers betragt 0,4 €2 bei Raumtemperatur und
0,3 bei etwa 2000°C [For92]. Im Vergleich zu anderen Heizmethoden, wie zum
Beispiel dem Heizen tiber einen Heizdraht, hat der Graphitheizer einige Vorteile,
die seine Nachteile deutlich iiberwiegen.

Da der Heizer die Probe umgeben sollte, um so eine moglichst isotrope Temperatur-
verteilung zu erzielen, tragt das Heizelement zur Absorption der zu untersuchenden
Strahlung bei. Es ist also von besonderem Interesse, die Ordnungszahl und Dichte
des Heizelements gering zu halten, um unnotige Absorption zu vermeiden, denn
die Verluste durch Absorption kénnen nur bedingt durch eine Erhéhung der Akti-
vitdt der Probe ausgeglichen werden (siche Gleichung 5.19). Als Heizwendel sind
in fritheren PAC-Ofen Wolfram und vor allem Tantal zum Einsatz gekommen,
deren Absorption deutlich starker als die von Graphit ausfallt. Soll mit einem

6 http://www.dupont.com
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Heizdraht eine isotrope Temperaturverteilung erreicht werden, so muss der Draht

eng gewickelt werden.

Da die Drahtspirale zuséitzlich stabil genug sein muss,
um der mechanischen Belastung beim Ein- und Aus-
bauen des Probenhalters standzuhalten, benotigt man
Dréhte mit einem Durchmesser von etwa 1 mm. Vor al-
lem bei Wolframglithwendeln stellt sich zusatzlich das
Problem der Versprodung des Materials nach einma-
ligem Aufheizen. Aulerdem sind die Schweifpunkte,
mit denen die Glithwendeln befestigt sind, starken
thermischen Spannungen ausgesetzt und konnen bre-
chen [Miil90]. Ein derart dicht gewickelter Draht des
genannten Durchmessers stellt jedoch einen guten Ab-
sorber fiir die zu untersuchende Strahlung dar [For92].

Mit seinem hohen Schmelzpunkt und seinem zum Hei-
zen ausreichend hohen Widerstand eignet sich Gra-
phit gut als Heizermaterial, vor allem, weil der Heizer
auch nach mehrfachem Heizen auf hohe Temperaturen
mechanisch noch stabil ist. Die Entnahme des Proben-
halters gelingt tiblicherweise ohne Beschidigung des
Heizers. Die Fertigung der Graphitheizer ist durch die
gute Verarbeitbarkeit von Graphit verhaltnismafig
einfach und kann in der feinmechanischen Werkstatt
des HISKP auf Vorrat erfolgen. In geringem Mafle
kann der Innendurchmesser an den Durchmesser der
genutzten Probenhalter angepasst werden.

Nachteilig an den benutzten Graphitheizern ist, dass
diese vor allem bei hohen Temperaturen Material ab-
dampfen. Hochtemperaturmessungen fithren zwangs-
laufig zu einer Zerstorung des Heizers nach einigen
Messungen; die mechanische Belastbarkeit nimmt
nach Hochtemperaturmessungen oder mehrfachem
Heizen auf Temperaturen iiber 1000 °C merklich ab.
Das Vakuum wird durch die abdampfenden Kohlen-
stoffatome leicht beeintrachtigt.

Die schnelle Oxidation von Graphit bei Temperatu-
ren ab 500°C setzt Vakuum im PAC-Ofen vorraus,
je schlechter das Vakuum ist, desto kiirzer ist die
Lebensdauer des Heizers. Das Vakuum ist weiterhin
erforderlich, um Konvektion als Wéarmetransportme-

Abbildung 2.3: Eine Ex-
plosionszeichnung des Hei-
zers (1) einschliefllich Kup-
ferblocken (2), Tantalblatt-
chen (3) und Klemmen (4)
im Dreiviertelschnitt.
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chanismus zu unterbinden und so einen groflen Warmeverlust des Heizers zu
verhindern.

Wahrend der Experimente treten Hinweise auf eine nicht exakt isotrope Tempera-
turverteilung innerhalb der Heizer auf, welche in Kapitel 3.2 im Detail diskutiert
werden.

2.2.2 Die Stromdurchfiihrung

Die Stromversorgung des Heizers im PAC-Ofen ist durch eine handelstibliche vaku-
umdichte Stromdurchfithrung der Firma Hositrad 7 realisiert. Die Durchfithrung
sitzt auf einem NW 35 CF-Flansch, der am DN 40 CF-Flansch des Kreuzstiickes
(siehe Kapitel 2.2.5) angebracht wird. Die Stromdurchfithrung muss folgende
Anforderungen erfiillen:

Die Elektroden der Stromdurchfiihrung miissen sowohl thermisch, als auch elek-
trisch gegen den restlichen PAC-Ofen isoliert sein. Beides ist durch die Keramik-
stutzen der Stromdurchfiihrung gut realisiert.

ﬂ ’<_ 50 [13]
75[19] NW35CF

©.250 [6.4]
J:— 032[.81]

—=] 1.0[25] L

~—————— 3.2[81]

2.73
(69]

|

7.3 [185]

Abbildung 2.4: Die Stromdurchfihrung der Firma Hositrad [Hos] mit Bemaffung in
Zoll und Millimetern (in eckigen Klammern).

Zur Befestigung des Heizers sind auf der Stromdurchfiihrung zwei Kupferblocke
aufgelotet, auf die der Heizer aufgeklemmt werden kann. Die beiden halbzylinder-
formigen Teile sind so gearbeitet, dass sie sich nicht bertihren und am oberen Ende
nebeneinander gestellt einen Zylinder mit einem Auflendurchmesser von 7mm
ergeben. Dieser entspricht dem Innendurchmesser des Graphitheizersfufles. Der
Heizer wird daraufgesteckt und mit zwei Kupferklemmen seitlich festgeklemmt
(sieche Abbildung 2.3). Zwischen Heizer und Kupferblock sowie Heizer und Klemme

7 Artikelnummer laut [Hos|: 16705-02-CF
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wird jeweils ein Tantalblattchen eingebracht. Tantal hat, im Vergleich zu Kupfer
(384 %), eine geringe Warmeleitféhigkeit von 54 -, mit 0,124 QmeQ einen ge-
ringen spezifischen Widerstand und einen hohen Schmelzpunkt von 2996 °C. Es
eignet sich somit gut, den Heizer thermisch von den Kupferklemmen abzukoppeln,
ohne einen groflen elektrischen Widerstand zu erzeugen.

Um ein Aufheizen der Elektroden durch
OHM’sche Verluste zu vermeiden, sollten
die Elektroden einen moglichst geringen
Widerstand haben. Da aber eine Aufhei-
zung zum einen durch den Kontakt mit
den Klemmen in denen der Heizer befestigt
wird und zum anderen durch die genannten
OuM’schen Verluste nicht ganzlich zu ver-
meiden ist, miissen die Elektroden gekiihlt
werden. Die Realisierung der Kiithlung wird
in Kapitel 2.2.3 behandelt.

Da der Heizer direkt auf den Elektroden
befestigt wird, miissen diese ausreichend
stabil sein um den Belastungen, vor allem
wahrend der Montage, standhalten zu kon-
nen ohne zu verbiegen. Dies ist aufgrund
des weichen Kupfers, aus denen die Elek-
troden gefertigt sind, nicht der Fall. Zur
Stabilisierung wurde ein Einsatz fiir einen
Stiitzring entwickelt, der die Elektroden in
der gewtlinschten Position hélt und stabili-
siert (siche Kapitel 2.2.4).

2.2.3 Die Elektrodenkiihlung

Wie in Kapitel 2.2.2 beschrieben, miissen
die Elektroden der Stromzufiihrung gekiihlt
werden. Eine entsprechende Kiithlung wurde
in [SR93] entworfen und im Wesentlichen
iibernommen. Die Kiihlung der Elektroden
erfolgt iber den in jedem Labor mit Zu-
und Abfliissen versehenen Hauskiihlmittel-
kreislauf, als Kiithlmittel wird also Wasser
benutzt.

Die Kiihlfliissigkeit soll bis in die Kupfer-
blocke gefithrt werden, auf die der Heizer

(¢

Abbildung 2.5: FEine Illlustration der
gesamten FElektrodenkiithlung mitsamt
Kreuzstiick und unterem Thermoele-
ment im Dreiviertelschnitt.
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aufgeklemmt wird. Eine der Elektroden als Zu- und die andere als Abfluss zu
nutzen ist nicht moglich ohne beide leitend zu verbinden. Aus diesem Grund
werden diinne Kupferréhrchen in die hohlen Elektroden der Stromdurchfiihrung
eingebracht, die als Abfluss dienen. Die Kiihlfliissigkeit wird zwischen Elektrode
und Abfluss bis an die Kupferblocke gepumpt und flieit durch das innere Rohrchen
wieder ab. Die Kiithlung beider Elektroden erfolgt sequentiell, wobei der Durchfluss
mit einem Durchflusswéchter iberwacht wird.

Im Idealfall haben Zu- und Abfluss die gleiche Querschnittsfliche. Dieses Ziel
stie§ durch die Verfiigbarkeit der Kupferrohre an Grenzen. Der Innenradius des
auleren Rohrchens ist hierbei durch die an der Stromzufuhr verbauten Elektroden
mit 2,3 mm vorgegeben, das innere Réhrchen wurde mit einem Auflenradius von
2mm und einem Innenradius von 1,5mm gewéhlt, womit der Querschnitt des
Zuflusses 4,1 mm und der des Abflusses 7,1 mm betragt. Am unteren Ende der
Elektroden ist jeweils ein Kupferstiick angelotet. An diesem Kupferstiick befindet
sich sowohl eine Schraube zum Anschluss der Stromversorgung, als auch zwei G
1/8 28 Gewinde um Zu- und Ablauf der Elektrodenkiithlung anzuschliefien.

Zwischen den beiden Kupferblocken wird eine Teflonplatte eingebracht, welche
thermisch und elektrisch isolierend wirkt (siehe Kapitel 2.1.7) und bei den Mon-
tagearbeiten an den empfindlichen Elektroden ein festes Einspannen in einen
Schraubstock erlaubt, ohne diese zusammenzudriicken. Es ist dringend anzuraten
diese Moglichkeit bei jeder Montagearbeit zu nutzen, da sonst, wie in der Ver-
gangenheit bereits geschehen, die Keramikstutzen der Stromdurchfithrung reiflen
konnen. Eine detaillierte Beschreibung des Kiihlsystems findet sich in [Coj10], in
Abbildung 2.5 ist die gesamte Kiihlung dargestellt.

2.2.4 Der Elektrodenhalter

Wie in Kapitel 2.2.2 bereits angesprochen, sind die Kupferrohre der Stromdurch-
fithrung nicht besonders stabil. Heizer sowie Probe werden aber nur von diesen
beiden Kupferrohren gehalten und eine mechanische Belastung beim Ein- und
Ausbauen des Heizers und der Probe ist nicht zu vermeiden.

Bei den Vorgéngern dieses PAC-Ofens fithrte dies zu verbogenen Elektroden und
damit zu einer dezentralen Position des Heizers und folglich auch der Probe.
Beim Richten der Elektroden werden die empfindlichen Keramikstutzen der
Stromdurchfiihrung mechanisch belastet.

Da eine zentrale Position von Probe und Heizer im PAC-Ofen erforderlich ist, um
die Detektoren alle in den gleichen Abstand von der Probe bringen zu koénnen,
wird eine Vorrichtung zur Stabilisierung der Elektroden eingesetzt.

Der Elektrodenhalter sitzt exakt zwischen den Elektroden und muss daher zwin-
gend isolierend sein. Desweiteren sollte das Material thermisch isolierend sein und
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darf im Vakuum nicht ausdampfen. Da Macor diese Anforderungen einschliefllich
guter Bearbeitbarkeit erfiillt (siche hierzu Kapitel 2.1.1), wurde der Elektroden-
halter aus diesem Material gefertigt. Dieser sitzt oberhalb des Kreuzstiickes in
einem Zentrierring, in den eine Nut eingedreht wurde, um ein Durchfallen in das
Kreuzstiick zu verhindern.

Der Elektrodenhalter muss zweiteilig sein, um
die Montage zu ermoglichen, umfasst beide
Elektroden fest und sitzt passgenau in dem
fir ihn ausgedrehten Zentrierring. Um die Be-
wegung der Gase beim Evakuieren nicht zu
stark zu behindern, besitzt er vier seitliche Aus-
frasungen. Mittig ist eine Bohrung angebracht
in die ein seitlich eingeschlitzter Teflonstopsel
eingepasst wurde. Durch diesen wird das Alu-
miniumoxidrohrchen, welches das untere Ther-
moelement aufnimmt, gesteckt (Kapitel 2.2.6). Abbildung 2.6: Eine Ezplosi-
Beim Verschrauben der beiden Elektrodenhal- onszeichnung des Elektrodenheizers
terteile wird das Aluminiumoxidrohrchen durch einschlieflich Zentrierring mit aus-
den Teflonstopsel festgeklemmt. gedrehter Nut im Dreiviertelschnitt.

2.2.5 Das Kreuzstiick

Das sogenannte Kreuzstiick ist das zentrale Verbindungsglied zwischen den einzel-
nen PAC-Ofenkomponenten. Auf der vertikalen Achse ermdoglicht es die Befestigung
der oberen Ofenummantelung sowie der vakuumdichten Elektrodendurchfithrung
und stellt in der dazu rechtwinkligen Ebene die Anschliisse fiir den Vakuum-
schlauch und die Zufithrung eines Thermoelements bereit.

Das Kreuzstiick besteht aus sechs Standardflanschen, die aneinandergeschweif3t
wurden. Jeweils gegeniiber liegen sich zum einen zwei DN 16 ISO-KF-Flansche
und zwei DN 25 ISO-KF-Flansche die in der Aufsicht ein Kreuz aus vier Flanschen
bilden. Die beiden DN 25 ISO-KF-Flansche dienen zum Anschluss des Vakuum-
schlauches und zur Montage der Durchfithrung des unteren Thermoelements. Die
beiden DN 16 ISO-KF-Flansche sind bisher nicht belegt und mit Blindflanschen
verschlossen. Sie stellen optionale Zufiihrungen fiir zukiinftige Experimente dar.
Der untere DN 40 CF-Flansch erméglicht das Anbringen der Stromdurchfithrung,
die in Kapitel 2.2.2 beschrieben wird. Oben ist ein DN 40 ISO-KF-Flansch an-
gebracht, der das vakuumdichte Aufsetzen der oberen Ofenummantelung, deren
Aufbau in Kapitel 2.2.7 erlautert wird, erlaubt. Das Kreuzstiick ist in Abbildung
2.5 mit einigen anderen Komponenten dargestellt.
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2.2.6 Die Thermoelementzufiihrungen

Eine prézise Steuerung der Probentemperatur im PAC-Ofen setzt neben einem
genauen und schnell reagierenden Steuerkreis (siehe hierzu [Cojl10]) eine genaue
Kenntnis der Probentemperatur vorraus. Wegen der starken Temperaturgradienten
im PAC-Ofen, die in Kapitel 3.1 genauer betrachtet werden, ist eine probennahe
Positionierung des Thermoelements erforderlich. Aus diesem Grund ist der PAC-
Ofen mit zwei Thermoelementzufiihrungen ausgestattet.

Beim Messen mit pulverartigen Proben, die

in einer Quarzglasampulle abgefillt sind, bie-

tet es sich an, das Thermoelement unter und

in Kontakt mit der Quarzglasampulle zu po-

sitionieren. Ein Einfithren von oben ist nicht

moglich, da die Quarzampullen, um ein Austre-

ten der radioaktiven Probe zu verhindern, oben

verschlossen sind und ein Kontakt von Proben-

pulver und Thermoelement zu vermeiden ist.

Das entsprechende Thermoelement wird durch

eine Durchfiihrung, die am Kreuzstiick montiert

wird, in den PAC-Ofen eingebracht. Durch ein

Aluminiumoxidréhrchen wird das Thermoele- Abbildung 2.7: Eine FEzplosi-
ment parallel zu den Elektroden durch eine onszeichnung der Thermoelement-
Aussparung in den Klemmen, die zur Befesti- durchfiihrung durch einen DN 25
gung des Heizers dienen, gefithrt und steht so ISO-KF-Flansch im  Dreiviertel-
frei im Heizer. Um ein Durchrutschen des Rohr-  schnitt.

chens nach unten zu Vermeiden wird dieses mit

einem Teflonstopsel in der Elektrodenhalterung eingeklemmt (Kapitel 2.2.4). Die
von oben eingefiihrte Quarzglasampulle steht also direkt auf dem Thermoelement.
Eine genaue Bestimmung der Probentemperatur ist so trotz einer Differenz zwi-
schen am Thermoelement und an der Probe herrschenden Temperatur moglich.
Eine detaillierte Darstellung des Zusammenhanges zwischen beiden Temperaturen
findet sich in Kapitel 3.

Soll mit einkristallinen Proben gemessen werden, ist die Thermoelementpositi-
on des unteren Thermoelements weniger gut geeignet, da die Probe nicht am
unteren Ende des Probenhalters sitzt. Weiterhin sollte die Einfiihrtiefe des Ther-
moelements variabel sein, weil die Probenposition in verschiedenen Probenhaltern
unterschiedlich hoch ausfallen kann. Auch das ist durch die feste Montage des
unteren Thermoelements nicht méglich. Die Zufithrung des Thermoelements muss
also moglichst flexibel sein und auf die obere Ofenummantelung aufgesetzt werden.

Da zum einen eine optische Kontrolle der Thermoelementposition wiinschenswert
ist, zum anderen eventuelle Pyrometermessungen (siehe hierzu Kapitel 3.3) einen
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durchsichtigen Verschluss des PAC-Ofens erfordern, musste eine Durchfithrung
durch transparentes Material realisiert werden. In bisherigen Aufbauten wurde
das Thermoelement durch eine Glasplatte mit einem kleinen Loch gefiihrt. Dieses
wurde mit Vakuumdichtmasse verschlossen. Die Nachteile dieser Kontruktion
liegen vor allem darin, dass sich das Loch in der Dichtmasse bei Berithrung des
Thermoelements weitet und dass die Dichtmasse bei hoheren Temperaturen weicher
wird und sich so in das im PAC-Ofen herrschende Vakuum hineinziehen kann.
Ersterem Problem kann man mit groflen Mengen an Vakuumfett entgegenwirken,
jedoch ist bei jeder Messung eine Reinigung und ein erneutes Einfetten der
Durchfithrung notig.

Bei der Fertigung der Durchfiihrung wird kein herkommliches Fensterglas, sondern
Quarzglas verwendet. Die Vorteile von Quarzglas liegen bei dieser Anwendung vor
allem bei einer deutlich hoheren Temperaturwechselbestandigkeit im Vergleich zu
Fensterglas (siche Kapitel 2.1.2).

In Kapitel 3.3 wird der Zusammenhang zwi-
schen der PAC-Ofen- und Glastemperatur dar-
gestellt, die dort auftretenden Temperaturen
rechtfertigen den Einsatz von Quarzglas. Im
Verlauf der Testmessungen ist eine falschlicher-
weise fiir Quarzglas gehaltene Scheibe geplatzt.

Die Durchfithrungen durch die Glasscheibe (sie-

he Abbildung 2.8) und durch den DN 25 ISO-

KF-Blindflansch (siche Abbildung 2.7) sind

technisch identisch realisiert. Eine Quetschver-

schraubung sorgt dafiir, dass das Thermoele-

ment vakuumdicht in den PAC-Ofen eingefiihrt Abbildung 2.8: FEine Explosi-
werden kann. Hierzu werden O-Ringe mit ei- onszeichnung der Thermoelement-
nem Innendurchmesser von 0,5mm benotigt. durchfihrung durch eine 4 mm star-
Da keine derartigen Dimensionen im Handel l?e Qumjzg.lasscheibe. mit Hitzeschild
verfiigbar sind, wird ein Stiick aus einem 5mm " Dreiviertelschnitt.

starken O-Ring herausgeschnitten. Der entste-

hende Gummizylinder wird mit einer 0,5 mm

dicken Injektionsnadel mittig durchstochen, das Thermoelement wird durch die
entstehende Offnung gesteckt. Die Durchfiihrung durch den Flansch wird mit
einem Gewinde in den Flansch eingeschraubt, die Durchfiihrung durch die Glas-
platte mit Zweikomponenten-Epoxydharzkleber® in eine Bohrung in der Glasplatte
eingeklebt. Alle Gewinde werden mit Teflonband abgedichtet.

8 Uhu Endfest 300 plus
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2.2.7 Die obere Ofenummantelung

Die obere Ofenummantelung wurde in
[M190] entwickelt und hat sich seitdem
bewahrt, so dass keinerlei Verbesserungen
vonnoten waren. Sie umschliefit den Hei-
zer sowie dessen Anschlussklemmen und
wird mit einem DN 40 ISO-KF-Flansch
auf das Kreuzstiick aufgeschflanscht. Die
obere Ofenummantelung umschliefit die ge-
nannten Bauteile einschliellich Probe va-
kuumdicht und sorgt durch die integrierte
Kiithlung dafiir, dass die Temperatur aufler-
halb der Ofenummantelung nicht zu stark
ansteigt.

Ein Temperaturanstieg ist vor allem wegen
einer geringen Temperaturwechselbestan-
digkeit vieler Szintillatorkristalle zu vermei-
den, ein Anstieg an den Sekundérelektro-
nenvervielfacherkathoden wiirde auflerdem
elektronisches Rauschen begiinstigen.

Die Geometrie und die Materialwahl bei der
Konstruktion der oberen Ofenummantelung
werden mafigeblich von der benutzten Mess-
methode beeinflusst. Um einen moglichst
hohen Anteil der emittierten v-Quanten zu
detektieren haben die Szintillatorkristalle
die Form von Kegelstiimpfen, um so mog-
lichst nah an den PAC-Ofen beziehungs-
weise die darin enthaltene Probe herange-
fahren werden zu kénnen. Damit kann ein
groBtmoglicher Raumwinkel abgedeckt wer-
den. Da ein groler Teil des Untergrundes
zuféllige Koinzidenzen sind, deren Anzahl
proportional zum Quadrat der Aktivitat
der Probe ist, lasst sich durch ungiinsti-
ge Detektoranordnung verlorene Zéahlrate
nicht durch eine hohere Aktivitat der Probe
kompensieren (sieche Gleichung (5.19)).

Die Ausdehnung der oberen Ofenumman-
telung muss im Bereich der Probe also so

Abbildung 2.9: Eine Explosionszeich-
nung der oberen Ofenummantelung im
Dretviertelschnitt.
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klein wie moglich sein, andererseits muss im PAC-Ofen noch ausreichend Platz fiir
den Heizer, sowie fiir die Platzierung von eventuellen Hitzeschilden fiir Messungen
ab 1200°C sein. Diese werden in Kapitel 3.3 beschrieben. Zusétzlich muss die obere
Ofenummantelung um die Probe herum sehr diinnwandig und aus einem Material
von niedriger Ordnungszahl und Dichte gefertigt sein, um die -Absorbtion gering
zu halten.

Die von [Mil90] entwickelte Ofenummantelung besteht im Bereich der Probe
aus zwei konzentrischen Aluminiumroéhrchen mit einer Wandstédrke von 0,3 mm.
Durch die fiir ein Metall geringe Dichte und Ordnungszahl eignet sich Aluminium
besser als andere Metalle fiir diesen Teil der Ofenummantelung. Zudem besitzt
Aluminium eine hohe Reflektivitat (siche Kapitel 2.1.4), was die Aufheizung
der Ummantelung sowie den Energieverlust durch Strahlung im Inneren gering
halt. Die beiden Rohrchen werden oben und unten von einer Edelstahlhalterung
aufgenommen. Diese Halterung ist, um eine einfache Reinigung zu gewéahrleisten,
aus zwei Teilen gefertigt.

Durch den zwischen den beiden Roéhrchen entstehenden Zwischenraum wird
eine Mischung aus destilliertem Wasser und herkommlichem Frostschutzmittel
als Kiithlmittel geleitet. Der geschlossene Primérkiihlkreislauf kann nicht mit
Leitungswasser betrieben werden, da sonst elektrolytische Effekte eine Zersetzung
der Aluminiumréhrchen binnen weniger Wochen bewirken. Das Kiithlmittel in
diesem Kreislauf wird tiber einen handelsiiblichen Laborkiihler durch Wasser aus
dem Hauskiithlmittelkreislauf gekiihlt. Details hierzu finden sich in [Coj10].

Die Montage der oberen Ofenummantelung muss wegen der sehr diinnwandigen
Aluminiumroéhrchen mit duflerster Vorsicht geschehen. Es muss vor allem darauf
geachtet werden, dass keine nicht axialen Krifte entstehen konnen. Da die O-Ringe
sehr stramm sitzen, ist groffer Druck notwendig, um die Aluminiumrohrchen in den
oberen und unteren Teil der Kiithlung einzubringen. Sowohl die Aluminiumrohrchen,
als auch die O-Ringe miissen vor dem Einbau grofziigig mit Silikondl eingerieben
werden. Die Montage erfolgt an der Drehbank, wo ausschliefllich axialer Druck auf
die Rohrchen ausgeiibt werden kann. Hierzu werden zunéchst innerer und auflerer
Teil der Zu- und Ableitung zusammengefiigt. Der Zulauf wird dann in die Drehbank
eingespannt und erst das duflere, dann das innere Aluminiumrohrchen eingepresst.
Dazu wird ein Bohrfutter mit vollstindig zuriick gefahrenen Spannbacken in
den Reitstock eingespannt. Nun wird das Aluminiumréhrchen vorsichtig mit dem
Vorschub des Reitstockes eingepresst. Dem Aluminiumrohrchen ist ein Plastikstiick
zu unterlegen, um Beschidigung zu vermeiden. Zuletzt wird der Ablauf in gleicher
Art aufgepresst.
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2.2.8 Der Ofenfufl

Der gesamte PAC-Ofen, also alle bisher
diskutierten Bauteile, sind auf dem soge-
nannten Ofenfufl montiert, der nach dem
Vorbild aus [SR93| gefertigt wurde. Dieser
besteht aus drei Teilen: einem Aluminium-
rohr und zwei Stirnplatten.

Das Aluminiumrohr

Um den PAC-Ofen in der richtigen Ho-
he zu halten, wird ein 100 mm Alumini-
umrohr mit zwei Ausbriichen verwendet.
Der Vorteil von Rohren gegeniiber ande-
ren Konstruktionen besteht vor allem in
einer hohen Besténdigkeit gegen Torsion
und Verbiegung. Gleichzeitig schiitzt das
Rohr die sehr empfindlichen Elektroden
vor Stoflen und den Experimentator vor
eventuellem Bertihren der Hochstrom fiih-
renden Elektroden.

Die obere Stirnplatte Abbildung 2.10: Eine Explosionszeich-
nung des Kreuzstiickes (1), der Strom-
Die obere Stirnplatte verbindet den PAC- durchfiihrung (2) und der oberen Stirn-
Ofen mit dem OfenfuB. Sie ist, um die platte des Ofenfufes (3) € (4) im Drei-
Montage trotz der aufgeloteten Elektro- viertelschnitt.
denanschliissen zu ermoglichen, zweigeteilt.
Beim Verschrauben des DN 40 CF-Flansch zwischen Kreuzstiick und Stromdurch-
fiihrung werden die beiden Teile der oberen Stirnplatte mit den beiden vorher
genannten Teilen verschraubt (siehe Abbildung 2.10). Hierbei sollte die Stirnplatte
bereits in das Aluminiumrohr eingesetzt werden bevor die Schrauben festgezogen
werden, denn die beiden Teile konnen so gegeneinander verrutschen, dass die
Stirnplatte nicht mehr in das Aluminiumrohr hineinpasst. Nun kann der ganze
PAC-Ofen mit zwei Klemmen befestigt werden.

Die untere Stirnplatte

Die Befestigung des gesamten PAC-Ofens an einem Kreuztisch, einem kleinen
Tisch, der millimetergenaues Positionieren des PAC-Ofens erlaubt, wird tiiber die
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untere Stirnplatte realisiert. Die untere Seite ist so gearbeitet, dass sie genau auf
den Kreuztisch passt und ein Verkippen schon ohne die Befestigungsschraube, fiir
die eine Bohrung vorhanden ist, unméglich ist. Die untere Stirnplatte wird wie
auch die obere in das Aluminiumrohr eingelassen und dort festgeklemmt. Da in
der Vergangenheit bei dem bereits existierenden PAC-Ofen aufgrund mechanischer
Einwirkungen an den Elektroden die Keramikstutzen der Stromdurchfithrung
gerissen sind, wurden die Klemmen nun als Aluminiumwinkel konstruiert, an
denen Zugentlastungen fir die stromzufithrenden Kabel angebracht sind. Zunéchst
gab es eine Zugentlastung fiir beide Kabel. Die Montage beider Kabel daran ist
aufgrund des hohen Kabelquerschnitts und der damit verbundenen Steitheit der
Kabel jedoch nicht ohne ein grofies Mafl an mechanischer Belastung der Elektroden
moglich. Es wurde eine weitere Zugentlastung konstruiert, auf jeder Seite des
Ofenfufles kann nun ein Kabel befestigt werden.

2.2.9 Die Probenhalter

Die Notwendigkeit einer exakten Probenplatzierung verlangt im Falle des PAC-
Ofens nach mehreren Losungen fiir verschiedene Anwendungen. Zum einen werden
pulverartige Proben, sowie Proben, die wihrend der Messung geschmolzen werden,
zum anderen einkristalline Proben in Form von maximal 5-5 mm? grofen Pléittchen,
vermessen. Fiir beide Probentypen werden Messungen bei tiefen und hohen
Temperaturen durchgefithrt. Kein Probenhalter darf iiber einen deutlich hoheren
Ausdehnungskoeffizienten als Graphit verfiigen, da der Probenhalter ansonsten
den Heizer sprengen wiirde.

Quarzglasampullen

Quarzglasampullen werden bevorzugt dann verwendet, wenn die Probe entweder
pulverférmig ist, oder, wie in Kapitel 3 beschrieben, die Probe im PAC-Ofen ge-
schmolzen werden soll. Der im Vergleich zu Graphit sehr niedrige lineare thermische
Ausdehnungskoeffizient, der hohe spezifische Widerstand sowie der Einsatzbe-
reich von bis zu 980°C machen Quarzglas zu einem geeigneten Material, um
Probenhalter zu fertigen. Da das Auftreten von Spannungen im Probenhalter
wegen nicht vorhandener mechanischer Belastung kein Problem darstellt, sollten
Einsatztemperaturen bis kurz unter dem Erweichungspunkt, also bis etwa 1500°C
moglich sein.

Bei der Fertigung wird ein handelsiibliches Quarzglasrohrchen mit 5 mm Auflen-
durchmesser und 3 mm Innendurchmesser mit einem Handbrenner fiir Wasserstoff-
Sauerstoffgemische an einem Ende zugeschmolzen. Nach dem Einfiillen der Probe
wird das andere Ende ebenfalls verschlossen. Hierbei ist darauf zu achten, dass
der Durchmesser an keiner Stelle iiber 5 mm liegt, damit der Probenhalter in den



20 2. Der Hochtemperaturmessofen

Heizer passt und nicht stecken bleibt. Bei Verwendung eines geringfiigig zu dicken
Quarzrohrchens kann der Heizer beschadigt werden. Die Quarzglasampulle steht
auf dem unteren Thermoelement.

Macor-Probenhalter

Fir Temperaturen bis etwa 800°C vereint das Material Macor alle wiinschenswer-
ten Eigenschaften um einen Probenhalter zu fertigen. Der thermische Ausdeh-
nungskoeffizient ist nicht deutlich grofler als der von Graphit und es ist ein guter
Isolator.

Abbildung 2.11: Die drei genutzten Probenhaltervarianten. Oben links, eine zuge-
schmolzene Quarzglasampulle fir pulverartige, oder zu schmelzende
Proben, oben rechts ein Macor-Probenhalter und unten ein Quarzglas-
Probenhalter. Die beiden letzteren werden fiir einkristalline Proben
genutzt.

Der im Verlauf von [Nie09] entwickelte und in dieser Arbeit vor allem im Hinblick
auf die Fertigung leicht optimierte Probenhalter fiir Messungen bis 800 °C, besteht
aus einem Macor-Rohrchen mit Griff, durch die das Thermoelement von oben
eingefiihrt werden kann. Am unteren Ende ist eine seitliche Ausfrasung, die
das Rohrchen nahezu halbiert. In dieser Ausfrasung wird sowohl die Probe mit
einer kleinen Drahtklammer festgeklemmt, als auch die Thermoelementspitze
positioniert. Das Rohrchen ist genau in die Graphitheizer eingepasst, so dass
ein Verkippen ausgeschlossen und eine zentrale Position im Heizer gewahrleistet
ist. Zusétzlich markiert eine Fase am Griff die Seite auf der die Probe sitzt und
ermoglicht so eine genaue Orientierung der Probe. Der Probenhalter liegt mit
dem Griff auf der oberen Kante des Heizers auf.

Quarzglas-Probenhalter

Sollen Messungen von kristallinen Proben im Temperaturbereich tiber 800°C
durchgefiihrt werden, werden die Probenhalter aus Quarzglas gefertigt, wobei fiir
die maximale Einsatztemperatur die gleichen Uberlegungen, wie sie in Kapitel
2.2.9 angestellt wurden, gelten.

Als Ausgangsmaterial dient wieder ein handelsiibliches Quarzglasrohrchen mit
5mm Auflendurchmesser und 3 mm Innendurchmesser. An dessen Ende wird mit
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einem Diamantsigeblatt eine etwa 1,5cm lange Aussparung von der Tiefe des
Radius herausgesagt. In das Rohrchen wird nun ein um nahezu 180° gebogener
Draht eingebracht. In Hoéhe der Aussparung wird nun die Probe zwischen Draht
und Glasrohrchen eingeklemmt. Da der Probenhalter nach unten offen ist, steht
er auf den Heizerklemmen.
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3. Temperaturgenauigkeit des
Hochtemperaturmessofens

Bei der Konstruktion des PAC-Ofens wird grofler Aufwand betrieben die Tem-
peratur des Heizers moglichst konstant und die restlichen Komponenten kiihl zu
halten. Hierzu gehort der Einsatz von Kiihlsystemen sowie die thermische Abkopp-
lung des Heizers von der Stromzufithrung. Um Temperaturgradienten im Bereich
der Probe klein zu halten, wird ein Graphitheizer anstelle einer eng gewickelten
Heizspirale verwendet. Um die Temperaturgenauigkeit, das Temperaturverhalten
und den Temperaturgradienten an der Probe zu bestimmen, werden verschiedene
Messungen durchgefiihrt.

3.1 Temperaturverteilung entlang des Heizers

Die im PAC-Ofen zu untersuchenden Proben haben eine Breite von bis zu 5 mm.
Grundsatzlich ist ein Temperaturgradient im Bereich der Probe wéahrend der
Messung nicht erwiinscht. Die Temperatur entlang der Probe soll so gleichmafig
wie moglich sein. Es ist demnach von Interesse, die Temperaturverteilung entlang
des Heizers zu kennen, um die Probe im Bereich geringster Temperaturvariation
und damit so nah am heiflesten Punkt wie moglich zu positionieren. Um diesen zu
bestimmen wird die Temperaturverteilung entlang der Langsachse des gesamten
Heizers vermessen.

Die Temperatur des PAC-Ofens wird bei diesen Messungen mit dem unteren
Thermoelement auf eine konstante Temperatur geregelt, wahrend ein zweites
Thermolement durch die obere Thermoelementdurchfithrung eingebracht wird
und die Temperatur im PAC-Ofen so in verschiedenen Hohen h gemessen werden
kann. Die Hohe h bezeichnet den Abstand des Thermoelements vom Heizerfufl
(sieche Abbildung 3.2). Bei diesen Messungen ist es, da das von oben eingefiihrte
Thermoelement leicht verbogen ist, nicht zu vermeiden, dass das Thermoelement
die innere Wand des Heizers berithrt. Exemplarisch wird die Messung bei 700°C
deswegen zusatzlich mit einem in den Heizer gestellten Quarzglasrohrchen und mit
einem auf das Thermoelement gesteckten Macor-Gleiter, der das Thermoelement
nicht in Kontakt mit der Heizerwand kommen ldsst, wiederholt. Die auf diese drei
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Abbildung 3.1: Das Temperaturprofil des Heizers bei Regelung auf 700 ‘C' am unteren
Thermoelement. Die Fehlerbalken sind nicht eingezeichnet, da sie in
der gleichen Groffenordnung wie die Symbole fiir die Punkte sind. Die
gezeichneten Kurven dienen als Blickfiihrung.

Arten ermittelten Temperaturprofile zeigen kaum Unterschiede im Ergebnis, somit
ist die Messung des Temperaturprofils auch mit Wandkontakt des Thermoelements
gerechtfertigt.

Der Unterschied in der Temperatur zwi-

schen unterem und oberem Thermoele- ‘h — 0 mm h =65 mm‘
ment, auch bei gleicher Hohe im Heizer,

lasst sich durch die thermische Kopp- =
lung des unteren Thermoelements an

die Elektrodenkiihlung und das Kreuz- Abbildung 3.2: Eine Illustration des Gra-
stiick erkldren. Beide Teile bleiben wah- phitheizers

rend der Messung kalt und kiihlen so

das untere Thermoelement, wahrend sich die obere Durchfithrung aufheizt und
weniger Warme abgefithrt werden kann. Bei niedrigen Temperaturen ist dieser
Unterschied noch gréfler, da Konvektion als Wéarmetransportmechanismus fehlt
und Warmestrahlung erst bei hohen Temperaturen effektiv funktioniert.
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Abbildung 3.3: Das Temperaturprofil des Heizers bei Regelung auf 100 °C bis 900 °C
am unteren Thermoelement. Die heiffesten Punkte sind durch die
ausgefillten Symbole gekennzeichnet. Die Fehlerbalken sind nicht ein-
gezeichnet, da sie in der gleichen Groffenordnung wie die Symbole fiir
die Punkte sind. Die Kurven dienen als Blickfihrung. Die durchgezo-
gene vertikale Linie markiert die Position der Probe in einer Ampulle,
die gestrichelte Linie im Macor-Probenhalter.

Finden die Messungen unter Stickstoffatmosphére statt, kann der Warmetransport
bei niedriegen Temperaturen verbessert werden. Dies wurde bei einem der vorher
konstruierten PAC-Ofen, im Rahmen dieser Diplomarbeit jedoch nicht umgesetzt.

Die Messungen der Temperaturverteilung, die zuvor bei 700°C am unteren Thermo-
element durchgefithrt wurden, werden zwischen 100 und 900 °C in 200 °C-Schritten
wiederholt und sind in Abbildung 3.3 dargestellt.

Mit steigender Temperatur im PAC-Ofen werden die Temperaturgradienten im
Heizer steiler. Durch Interpolation der Messdaten wird der heifleste Punkt im
Heizer bei allen angesteuerten Temperaturen bestimmt, dessen Position von der
Temperatur im PAC-Ofen abhéngt. Die Positionierung der Probe relativ zum
heiflesten Punkt kann in einem Probenhalter fester Lange somit immer nur ein
Kompromiss sein. Sowohl die Probenposition im Macor-Probenhalter als auch die
in einer Quarzglasampulle sind in Abbildung 3.3 eingezeichnet.
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Da die Probe in einer abgeschlossenen Ampulle ganz unten sitzt, wird der Zu-
sammenhang zwischen dem durch das untere Thermoelement angesteuerter und
tatsdachlich in der Ampulle erreichter Temperatur fir diesen Fall von 50°C bis
1100°C vermessen. Hierzu wird ein unten zugeschmolzenes und oben offenes Quarz-
glasrohrchen so in den Heizer gestellt, dass es auf dem unteren Thermoelement
steht. Das obere Thermoelement wird in Kontakt mit dem unteren zugeschmolze-
nen Ende des Quarzglasrohrchens gebracht. Der sich aus einer Funktionsanpassung
ergebende Zusammenhang zwischen angesteuerter und tatsachlicher Temperatur

lautet
Tampulle/C = 0.884(6) - Togen/°C + 129(4) (3.1)

fur TOfen 2 200°C und
Tamputie/°C = —3,6(8) - 1073 - T2, /°C* +2,3(2) - Togen/°C — 12(9) (3.2)

fiir Togen < 200°C und ist in Abbildung 3.4 dargestellt. In Kapitel 6.2 wird der
gefundene Zusammenhang unter realen Versuchsbedingungen genauer untersucht.
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Abbildung 3.4: Der Zusammenhang zwischen angesteuerter und tatsdchlicher Tem-
peratur am Boden eines Quarzglasréhrchens. Die Ergebnisse der in
Kapitel 6.2 beschriebenen Schmelzpunktmessungen sind ebenfalls ein-
gezeichnet. Die Fehlerbalken liegen in der Griflenordnung der Punkt-
symbole und sind deswegen nicht eingezeichnet
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3.2 Temperaturansisotropie des Heizers

Wie schon in Kapitel 2.2.1 erwahnt, gibt es
Hinweise auf eine Anisotropie der Temperatur-
verteilung im Heizer. Bei einer Messung wurde
ein Macor-Probenhalter, dargestellt in Abbil-
dung 3.5, nur auf einer Seite beschédigt, was
auf eine einseitige, dauerhafte Erhitzung auf
iiber 800°C schlielen lasst (siehe hierzu auch
Kapitel 2.1.1 und 2.2.9), wobei die Messung bei
800°C stattfinden sollte. Da der Heizer bei der

Abbildung 3.5: Der anisotrop
verbrannte  Macor-Probenhalter,
der Anlass zur Untersuchung der
Isotropie der Temperaturverteilung
gab.

Entnahme des Probenhalters wegen dessen Verformung zerstort werden musste,
konnen iiber die Ursache nur Vermutungen angestellt werden. Denkbar wére
zum einen ein nicht axiales Ausdrehen des Heizers, was durch unterschiedliche
Wandstéarken, zu unterschiedlichen Widerstinden und damit zu unterschiedli-
chen Temperaturen gefithrt haben konnte. Zum anderen konnte die sequentielle
Kiihlung der Elektroden nicht ausreichen und durch ungleichméfiige Kiithlung
beider Heizerklemmenseiten eine unterschiedliche Erwarmung des Heizers erlau-
ben. Auch Materialinhomogenitaten konnten die Ursache der Beschddigung des

Probenhalters sein.

Abbildung 3.6: Die Temperaturasymmetrie des Heizers. Die hellsten und damit heifles-
ten Regionen sind in Falschfarben dargestellt, absteigende Helligkeit
der blauen Farbe bedeutet weniger helles Leuchten des Heizers. Beide
Fotos zeigen den selben Heizer, der auf dem zweiten Bild um 180°
gedreht montiert ist. Auf beiden Bildern ist zum einen zu erkennen,
dass eine Seite des Heizers heiffer wird und dass der heiffe Bereich in
der Mitte des Heizers breiter ist. Zum anderen ist der im optischen
Bereich leuchtende Teil auf einer Seite kiirzer. Beide Fotos sind mit

IS0 200 aufgenommen.
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Um Materialversagen auszuschliefen muss eine Temperaturasymmetrie zwischen
den beiden Seiten des Heizers nachgewiesen werden. Hierzu ist anstelle der oberen
Ofenummantelung ein Quarzglasrohr montiert, welches den Betrieb des Heizers
im Vakuum und gleichzeitig das Fotografieren mit einer Digitalkamera erlaubt.
Mithilfe eines Bildbearbeitungsprogrammes® werden die hellsten und damit auch
warmsten Stellen in Falschfarben gefarbt und diese qualitativ bestimmt. Je hel-
ler das Blau, desto heller und demnach wérmer ist der gekennzeichnete Bereich
des Heizers. In Abbildung 3.6 ist zu erkennen, dass sowohl der markierte blaue
Bereich, als auch der dunkelrot gliithende Bereich auf einer Seite ausgedehnter
ist. Zudem erreicht die gleiche Seite eine hohere Spitzentemperatur. Die Ani-
sotropie der Temperaturverteilung ist offensichtlich, Materialversagen ist somit
unwahrscheinlich.

3.2.1 Einfluss der Elektrodenkiihlung

Um den Einfluss der sequentiellen Kithlung zu tberpriifen wird der PAC-Ofen
ohne die obere Ofenummantelung und ohne das zuvor montierte Quarzglasrohr
betrieben und Fotos mit einer Infrarotkamera? gemacht. Der Messbereich bei
diesen Messungen ist so gelegt, dass die beiden Kupferblocke, auf denen der Heizer
montiert ist, gut zu erkennen sind.

Auf den Bildern der Warmebildkamera, siehe Abbildung 3.7, ist gut zu erkennen,
dass sich die beiden Kupferblocke gleichmafig aufwarmen. Die Temperaturdiffe-
renzen zwischen beiden iibersteigen bei den durchgefithrten Messungen zu keiner
Zeit 2°C. Beide Kupferteile werden nicht warmer als 30°C, wobei der Heizer
Temperaturen bis 440 °C erreicht. Bei hoheren Temperaturen ist eine Zerstorung
des Heizers durch Oxidation nicht auszuschlieSen. Solche Messungen werden also
nicht durchgefiihrt.

Zur Temperaturbestimmung des Heizers ist die Infrarotkamera ungeignet. Die
Aufnahme von Bildern mit evakuiertem Quarzglasrohr anstelle der oberen Ofen-
ummantelung iiber dem Heizer ist nicht moglich, da Quarzglas im Spektralbereich
zwischen 7,5 um und 17 pm, in dem die Kamera misst, keine Transmission zulésst
(siehe 2.1). Die Infrarotkamera kann ausschlielich fiir Temperaturmessungen
ohne Vakuum genutzt werden. In diesem Fall tritt Konvektion als Warmetrans-
portmechanismus auf, was die Ergebnisse unverwertbar macht.

Um die durch die Infrarotbilder nahegelegte Unabhangigkeit der Temperatura-
symmetrie von der sequentiellen Kiithlung der Elektroden zu bestétigen, wird der
Heizer, bei dem die Temperaturansisotropie festgestellt wurde, 180° um seine
Langsachse gedreht und wieder montiert. Auf dem zweiten Foto in Abbildung

I GNU Image Manipulation Program, Version 2.6.8
2 InfraTec VarioCAM hr inspect
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Abbildung 3.7: Infrarotbilder der Heizerklemmen. Die Kupferblocke auf beiden Seiten
erwdrmen sich relativ gleichmdfsig, wobei Temperaturen von 30 °C nicht
tiberschritten werden und die Temperaturdifferenz zwischen rechtem
und linkem Kupferteil immer kleiner als 2°C ist. In den gezeigten
Aufnahmen liegt der heifleste Punkt des Heizers von links nach rechts
bei 115°C, 259 °C und 440 °C. Der Messbereich bei diesen Messungen
ist so gelegt, dass die beiden Kupferblicke, auf denen der Heizer
montiert ist gut zu erkennen sind.

3.6 kann man erkennen, dass kiihlere und warmere Seite danach vertauscht sind.
Die Position der heifleren Seite ist also unabhingig vom Kontakt mit den ge-
kithlten Heizerklemmen, ein Einfluss der sequentiellen Elektrodenkiihlung auf die
Temperaturasymmetrie des Heizers ist also ausgeschlossen.

3.2.2 Einfluss der Fertigungstoleranzen

Bei einem anderen, in Abbildung 3.8 dargestellten, zerbrochenen Heizer zeigen
sich durch das Bohren verursachte Wellenstrukturen. Die Dicke der Wande wird
mit einem Mikroskop und einem Objektmikrometer vermessen. Dabei zeigte sich,
dass die Wand des Heizers, die im Betrieb heifler war, mit 0,61(2) mm diinner
als in den Konstruktionsplénen ist. Die andere Heizerwand ist mit 0,69(2) mm
zwar auch diinner als in den Plianen angegeben, jedoch deutlich dicker als die
gegeniiberliegende Wand. Der Widerstand der diinneren Wand ist damit 10,7%
hoher und erzeugt so hohere Temperaturen.

Da weder Materialinhomogenitaten im Probenhalter, noch Probleme mit der
Kiihlung als Ursache fiir die Temperaturasymmetrie in Frage kommen, sind Ferti-
gungstoleranzen als Ursprung anzunehmen. Es ware zwar denkbar, dass der Heizer
schon vor der Messung, entweder durch mechanische Belastung beim Montieren,
oder durch Materialfehler beschadigt war, da aber zwei verschiedene Heizer das
gleiche Verhalten zeigten, sind Fertigungstoleranzen die wahrscheinlichere Ursache
fiir die Temperaturasymmetrie.
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Abbildung 3.8: Fin zerbrochener Heizer. Die Wellenmuster durch die Bohrung sind
auf der Vergrifierung zu erkennen. Eine der beiden Winde ist mit
0,61(2) mm deutlich dinner als die andere mit 0,69(2) mm.

Eine quantitative Bestimmung dieser Temperaturdifferenz ist nicht gegliickt. Bei
Messungen, bei denen ein Thermoelement zunéchst nur die heiflere, dann die
kiithlere Wand beriihrt, scheitern, da sich das Thermoelement als ganzes aufwéarmt
und so nicht nur einen Punkt an der Heizerwand ausmisst. Die gemessenen Tempe-
raturdifferenzen zwischen beiden Heizerwanden liegen im Bereich der Messfehler.

3.3 Einsatzbereich und dessen Grenzen

Wiéhrend dieser Diplomarbeit wird der PAC-Ofen bei Temperaturen bis etwa
1000°C betrieben, allerdings ist der Betrieb bei hoheren Temperaturen bis 2350 K
grundsatzlich moglich. [For92] Als limitierender Faktor ist hier das K-Typ NiCr-Ni-
Thermoelement zu nennen, welches bei Temperaturen oberhalb 1000 °C schnell
Schaden nimmt, was sich im Absinken der Thermospannung duflert. Bei Tempera-
turen grofer 1300 °C kénnen K-Typ Thermoelemente gar nicht mehr eingesetzt
werden. [Ros08]

Sollen Messungen bei Temperaturen oberhalb von 1300°C durchgefithrt werden,
so ist entweder die Temperaturmessung iiber ein geeignetes Thermoelement, wie
zum Beispiel W-Re [Sch93|, oder die Messung iiber ein Pyrometer moglich. In
diesem Fall kommt ein kiirzerer Heizer zum Einsatz [For92].

Weiterhin ist bei hohen Temperaturen der Einsatz von Hitzeschilden notwendig.
Die Strahlungsverluste werden mit steigender Temperatur so hoch, dass sowohl
ein Bornitrid- als auch ein Graphithitzeschild in den PAC-Ofen eingebracht
werden miissen. Der Bornitridschild wird direkt auf den Heizer aufgesetzt, der
Graphitschild wird nahe der Ofenwand auf der oberen Edelstahlhalterung der
oberen Ofenummantelung platziert [For92].

Soll die obere Thermoelementdurchfithrung auch bei hohen Temperaturen ver-
wendet werden, so stot der benutzte Kleber an seine thermischen Belastbarkeits-
grenzen. Dieser darf nur kurzzeitig auf 200°C erhitzt werden. Um die thermische
Belastung an der Glasplatte abschéatzen zu kénnen, werden Messungen an der
Oberflache einer Quarzglasplatte, die anstelle der Thermoelementdurchfithrung
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aufgelegt wurde, durchgefithrt. An die Messwerte werden unterschiedliche Funk-
tionen angepasst um die Temperatur bei den grundséatzlich erreichbaren 2000°C
abzuschétzen. Die nach den Exrapolationen, die beste ist in Abbildung 3.9 ge-
zeigt, zu erwarteten Temperaturen liegen je nach angepasster Funktion zwischen
300°C und 420°C, beide Temperaturen sind zu hoch fiir den bei der Fertigung
der Durchfiihrung verwendeten Klebers. Erst das Einbringen eines zusétzlichen
Aluminiumhitzeschildes, welches in einen mit einer Nut versehenen Stiitzring
einsetzbar ist, lie} die extrapolierte Temperatur selbst im schlechtesten Falle an
der Scheibe unter 200°C sinken. Die beste Extrapolation ist in Abbildung 3.9
dargestellt. Der Schild wurde mit einer Offnung versehen, damit eine optische
Kontrolle des Inneren des PAC-Ofens weiter moglich ist, eine Darstellung findet
sich in Abbildung 2.8.
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Abbildung 3.9: Der Temperaturverlauf an der Durchfihrungsscheibe abhdngig von der
Temperatur im PAC-Ofen, mit und ohne Hitzeschild.

Bei Temperaturen weit iiber 1160°C (eine ausfiihrliche Diskussion der Einsatztem-
peratur von Quarzglas findet sich in Kapitel 2.1.2) eignen sich Quarzglasproben-
halter nicht mehr, es werden temperaturresistentere Probenhalter benotigt. Hier
bieten sich vor allem zwei Materialien an, Bornitrid und Aluminiumoxid. Beide
Materialien verfiigen iiber einen ausreichend hohen Widerstand sowie eine hohe
Temperaturresistenz. Die wesentlich bessere Verarbeitbarkeit von Bornitrid stellt
allerdings einen wesentlichen Vorteil gegeniiber Aluminiumoxid dar [Miil90].
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4. Die Vierdetektoranlage

Ein weiterer Teil dieser Diplomarbeit ist, einen bereits vorhandenen Detektorauf-
bau fiir die Nutzung mit dem PAC-Ofen und zwei verschiedenen Kryostaten
herzurichten. Hierbei sollen auch Messungen ohne einen dieser Apparate moglich
bleiben. Der PAC-Ofen sollte dazu von unten, der erste Kryostat von oben in
die Detektorebene gefahren werden kénnen, die Detektoren selbst aber ortsfest
bleiben. Da der zweite Kryostat nicht verschiebbar ist, ist so das Verschieben
des gesamten Detektoraufbaus erforderlich. Fiir Messungen bei Raumtemperatur
sollten sowohl PAC-Ofen als auch Kryostat aus der Detektorebene entfernbar sein.
Die Probe kann wie bisher auf einem Probenhalter positioniert werden.

Umbauten an den Detektoren und der gesamten Auswertungselektronik waren
nicht notwendig, da der Messplatz schon zuvor fiir PAC-Messungen eingesetzt
wurde und somit sofort einsatzbereit war.

4.1 Der urspriingliche Aufbau

Als Basis des Detektoraufbaus diente bisher eine kreisférmige Platte, in deren
Mitte eine Achse angebracht ist. Auf dieser Platte lagen gekreuzt zwei in der
Mitte mit einer Ausdrehung versehene Leisten auf, die auf die Achse gesteckt
wurden. Auf diesen Leisten waren die Detektoren auf Schienen montiert und somit
um den Mittelpunkt der Platte drehbar und im Abstand davon flexibel. In der
gewiinschten Position lielen sich die Leisten iiber Klemmen an der Auflenseite
der Grundplatte befestigen.

Auf der Achse ist der Probenhalter auf einem Kreuztisch, mit dem eine millimeter-
genaue Positionierung des Probenhalters moglich ist, befestigt. Der Probenhalter
selbst bestand aus einem Aluzylinder, iiber den passgenau ein Kupferhalbrohr
gesteckt werden konnte. Aufgrund der Haftreibung verharrte der Probenhalter
in der eingestellten Hohe, die Probe wurde mittels eines Stiickes Knetgummi auf
dem Probenhalter positioniert.
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4.2 Der Umbau der Vierdetektoranlage

Um den PAC-Ofen in die Detektorebene und wieder heraus fahren zu konnen
wurde ein handelstiblicher Scherenhubtisch mit einem Maximalhub von 463 mm
und einem Minimalhub von 122 mm unter dem PAC-Ofen montiert. Uber eine
Gewindestange kann die Hohe des Hubtisches nun problemlos mit einer Ratsche
eingestellt werden.

Abbildung 4.1: Links eine Illustration der 4-Detektoranlage vor dem Umbau, rechts
nach dem Umbau bei Raumtemperaturmessungen. Der PAC-Ofen ist
heruntergefahrenen und eine Probenbriicke zur Positionierung der
Probe montiert.

In die Basisplatte, auf der bisher sowohl Detektoren als auch der Probenhalter
montiert waren, wird eine Aussparung mit einem Durchmesser von 180 mm, durch
den der PAC-Ofen in die Detektorebene ragen wird, gedreht. In eine ringférmige
Nut mit 210 mm Durchmesser am Rand der Aussparung wird ein Messingring
eingelegt, iiber den zwei der vier Detektoren unter einem festen 180° Winkel, auf
der Platte drehbar, miteinander verbunden werden. Der drehbare Messingring wird
mit einem weiteren Messingring umgeben, auf den eine Winkelskala eingraviert
ist um den Winkel unter dem die drehbaren Detektoren stehen bestimmen zu
konnen. Die anderen beiden Detektoren werden fest, ebenfalls unter einem Winkel
von 180° zueinander, mit der Platte verschraubt.

Die Schienen, auf denen die Detektoren schon beim alten Aufbau montiert waren,
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werden wieder benutzt, aber mit aufgeschraubten Linealen versehen, um die
Detektorpositionen reproduzierbar einstellen zu kénnen.

Um mit der Detektorebene eine Hohe zu erreichen in der sowohl mit dem PAC-
Ofen, als auch mit Kryostat gemessen werden kann, wird die Basisplatte auf
einen Tisch gestellt, dessen Beine auf eine passende Lange gestutzt sind. Um
auch ohne PAC-Ofen und Kryostat messen zu kénnen ist es erforderlich eine
Briicke iiber den zwar heruntergefahrenen, aber immer noch bis knapp unter
die Detektoren reichenden PAC-Ofen zu bauen. Dazu missen die Stander der
Detektoren verlangert werden.

Der Tisch wird auf eine Aluminiumplatte gestellt, auf der der Hubtisch festge-
schraubt wird um den PAC-Ofen zum einen mittig auszurichten und zum anderen
gegen ein Umkippen zu sichern. Diese Platte ist einerseits mit Rollen versehen um
den gesamten Aufbau auch unter den zweiten Kryostaten schieben zu kénnen, an-
dererseits werden Schrauben angebracht um die Platte derart anheben zu kénnen,
dass die Rollen keinen Bodenkontakt mehr haben und eine waagerechte Ausrich-
tung moglich ist. Aufgrund der Unebenheit des Bodens ist es nétig, Stahlschienen
auf dem Boden zu verlegen, da die Platte sonst aufsetzte.
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Abbildung 4.2: Fine Illustration der Vierdetektoranlage nach dem Umbau. Der Hub-
tisch ist voll ausgefahren und der PAC-Ofen befindet sich messbereit
in der Detektorebene.



5. Theoretische Grundlagen der PAC

Die Theorie der gestorten y-y-Winkelkorrelation ist weit entwickelt und ausfiihrlich
in entsprechender Literatur wie [Sch10] oder [Sie68] beschrieben. Deswegen soll
an dieser Stelle nur ein kurzer Uberblick iiber diese Methode gegeben werden.

5.1 Die ungestorte y-v-Winkelkorrelation

Vorraussetzung fiir PAC-Messungen ist

ein Sondenkern, der fiiber eine ~y-7v- Probe

Kaskade zerféllt. Der Anfangszustand Detektor 1 Detektor 2
|I;, M;) zerféllt hierbei unter Aussen- W

dung von 7; in den Zwischenzustand " W Yo

|I, M) (siche Abbildung 5.3). Dieser
hat eine Halbwertszeit zwischen eini-
gen ns und einigen ws und zerféallt un- —

ter Emission von v, in den Zustand ]Ifgén%gjﬁlg
|1y, My).
Die Ubergangsamplituden zwischen Abbildung 5.1: Prinzipieller Aufbau einer
PAC-Apparatur nach [Sch10].

den genannten Zustanden sind gegeben
durch

<M|H1 |Mz> = <[,M,E1,01’H1
(M| Ha | M) = ( Iy, My, by, 02| Ho

I, M7,> (5.1)
I,M) (5.2)

wobei [; und M; die Quantenzahlen von Anfangs-, Zwischen- und Endzustand, Ej
die Wellenvektoren, o; die Polarisation der emittierten y-Quanten, und H; die
Wechselwirkungsoperaturen bei der Emission sind (j = 1,2).

Die Winkelkorrelation fiir einen Ubergang von M; nach M; ist dann gegeben

durch
2

WM — M) = % (5.3)

M;,My,01,02

Z <Mf‘H2|M> <M’H1‘Mz>

M

wobei kohérent iiber M summiert werden muss, da M nicht beobachtet wird. Des-
weiteren wird tiber Polarisation und alle Anfangs- sowie Endzustiande summiert.
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Berechnen der Summen liefert folgende Winkelkorrelation

W (k1 k) = W (O) =

mit dem Laufindex k fiir den gilt:

kmax
> A(1)Ax(2) Pi(cos(©)) (5.4)
(5.5)

0 < k < Min[2], Max(21I,, 21;), Max(21,, 21,)]

Hier ist I der Kernspin des Zwischenzustands, ¢; und ¢ bezeichnen die Multipo-
larititen im Falle gemischter Uberginge.

5.2 Die gestorte y-y-Winkelkorrelation

Ist der Zwischenzustand der ~-v-
Kaskade einem elektromagnetischen
Feld ausgesetzt und erfahrt damit ei-
ne Hyperfeinwechselwirkung, so werden
wahrend der Lebensdauer des nun auf-
gespaltenen Zwischenzustands die ma-
gnetischen Unterzustande umbesetzt.
Diese Umbesetzung kann mittels des
Zeitentwicklungsoperators ausgedriickt
werden

[ Ma) = A(t) [Ma)
=D |My) (M| A(t) |Ma) (5.6)

My

M, ist das zunédchst durch die Emission
von 7y, besetzte Zwischenniveau.

Zieht man die Hyperfeinwechselwir-
kung mit in Betracht und setzt (5.6) in

Z) .
ko
O
©
9 -
— y’
(6D &,
¢1
X
Abbildung 5.2: Allgemeines Koordi-

natensystem zur Beschreiben der ~y-y-
Winkelkorrelation nach [Sch10]. Die Emis-
stonsrichtungen der v-Quanten sind durch
die Wellenvektoren El und EQ gegeben.

die entsprechend umgeformte Formel (5.3) ein, so erhalt man die allgemeine Form
der zeitabhangigen v-vy-Winkelkorrelation

W(EQ, ];2, t) -

k1,k2,N2,N2

N1,N.
Gl ()

> An(DAL(2)

Y (01,61)Y? (05, ¢o)
V(2 +1)(2k; + 1)

(5.7)
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mit der Storfunktion

G (B) = 3 (LMt f(oky 4 1)(2k, + 1)

MavMb
% I I ]{?1 1 I k2
M, —-M, N M] —M, N,
X (M| A(t) |Ma) (M| A(t) | M) (5.8)
und der Bedingung

mit i = 1,2 und |V;| < k;. Die auftretenden Winkel und die allgemeine Geometrie
sind in Abbildung 5.2 skizziert, Ay, (1) hangt nur vom ersten und Ay, (2) nur vom
zweiten Ubergang ab.

5.2.1 Die Storfunktion bei elektrischer
Quadrupolwechselwirkung

Die Berechnung der Storfunktion aus
Gleichung 5.8 vereinfach sich stark, \1,, M)

wenn man sich auf statistische und axi-

alsymmetrische Wechselwirkungen be- nl, ma)

schrankt. Bei den in dieser Diplomar- / Y |11, M)
beit durchgefithrten Messungen spielt |1, M) ' | Iy, Ma)
ferner nur die elektrische Quadrupol- N |13, M3)

wechselwirkung eine Rolle. Schrankt — ~y (I, ms)
man die Allgemeingiiltigkeit weiter ein, 1y, M) v \ [
indem man ausschlieBlich polykristalli- '~/ *"// Ohne EFG  Mit EFC
ne Proben betrachtet, also Proben, bei
denen die Orientierung der Kristalle
statistisch verteilt ist, wie beispielswei-
se bei pulverartigen Proben, so wird
iiber alle Feldgradientenorientierungen
gemittelt. Die Winkelkorrelation héngt dann nun noch vom Winkel zwischen den
beiden emittierten y-Quanten ab:

Abbildung 5.3: FEine Beispielhafte 0-1-0
v-v-Kaskade nach [Sch10] mit und ohne wir-
kenden elektrischen Feldgradienten (EFG).

W(O,t) = kmz ApGa () P(cos(©)) (5.10)

kgerade

mit der ebenfalls vereinfachten Storfunktion

T'max

Gre(t) = Z Skn, Cos(mu% t) (5.11)

n=0
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wobei

2
I I k
Skn = Y ) ) (5.12)
v \ M =M M- M

In diesem konkreten und in dieser Arbeit vorliegenden Fall lasst sich die Winkel-
korrelation als eine Uberlagerung von trigonometrischen Funktionen darstellen,
Pi(cos(0)) sind die Legendrepolynome. fiwg, ist die kleinste nicht verschwindende
Energiedifferenz zweier M-Niveaus und

wg = 3wg und n = [M? — M"| fiir I ganzzahlig (5.13)
wg = 6wg und n = (1/2)|M? — M"| fiir I halbzahlig (5.14)

mit der Quadrupolfrequenz

eQVz:

wg = m (515)

und der groBten Komponente V,, des Tensors des elektrischen Feldgradienten.
Durch eine Hauptachsentransformation kann man |V,,| > |V,,| > |V,.| erreichen
und den elektrischen Feldgradienten wegen seiner Spurfreiheit vollsténdig durch
seine groffite Komponente und den sogenannten Asymmetrieparameter darstellen.

V;&x_V;Jy

5.16
‘/;Z ) ( )

’]’] =
7 ist ein Maf fir die Abweichung des EFG von der Zylindersymmetrie. Ay sind
die sondenkernspezifischen Anisotropiekoeffizienten des Kernzerfalls. Anstelle der
Quadrupolfrequenz wg wird auch héufig die spinunabhéngige Quadrupolkopp-
lungskonstante angegeben

vo = eQ}ym. (5.17)

5.3 lIp als Sondenkern

Es gibt nur einige radioaktive Isotope, die fiilr PAC-Messungen geeignet sind. Die
Messung der gestorten y-v-Winkelkorrelation stellt eine Reihe von Anforderungen
an die Sondenkerne:

Zunéchst muss der Kern iiber eine v-v-Kaskade zerfallen, die iiber ein isomeres
Niveau fithrt. Dieser Zwischenzustand muss eine Lebensdauer zwischen einigen
ns und einigen ps besitzten. Bei Unterschreiten dieser Grenze lassen sich, wegen
der endlichen Zeitauflosung der Apparatur, Start- und Stoppquant zeitlich nicht
mehr voneinander trennen, Uberschreiten der oberen Grenze lisst die zufilligen
Koinzidenzen zu stark ansteigen.
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Neben einer moglichst grolen Anisotro- 117y

t1p =2,83d *
pie der Winkelkorrelation des Sonden- /2 = 4
kernes sollte entweder das elektrische

9
2

Quadrupolmoment oder das magneti- %*
sche Dipolmoment mégli_chst grof3 sein, E, =171keV
um eine starke Wechselwirkung und da- 8 s+
mit ein starkes Messignal zu erzeugen. 1/2 = 00118 2
E,, = 245keV
Zuletzt ist eine Halbwertszeit des Mut- 1+
2

terisotops im Bereich von einigen Ta- Hicd

gen bis Wochen von Vorteil, um lan- Abbildung 5.4: Auszug aus dem vollstin-

gere Messungen und M?s§reihen mit digen Zerfallsschema von 1'In [Led67] nach
der selben Probe tiber einige Tage zu [Sch10].

ermoglichen.

Alle Messungen in dieser Diplomarbeit werden mit 1'In als Sondenatom durchge-
fithrt, da es auf verschiedene Arten in die Proben eingebracht werden kann, leicht
erhéltlich ist und die Anforderung an eine PAC-Sonde gut erfiillt.

5.4 Messdatenanalyse

Bei der Aufnahme eine PAC-Spektrums wird nach dem Registrieren von ~;, die
Zeit t gemessen bis v, detektiert wird. Die Koinzidenzzéhlrate ist dann bei zwei
Detektoren ¢ und j gegeben durch

N;;(©,t) = Noe "W (O,t) + U (5.18)

mit der Lebensdauer 7 des Zwischenzustandes und der Untergrundzéahlrate U,
die durch zuféllige Koinzidenzen zustande kommt. Die Detektoren stehen unter
dem Winkel ©. Fiir das Verhaltnis aus echten Koinzidenzen K;; und zufalligen
Koinzidenzen Z;; gilt bei der Aktivitat A der Probe

— X — 1
7. x5 (5.19)

Mit zunehmender Aktivitat der Probe nimmt der Anteil der zufalligen an den
insgesamt registrierten Koinzidenzen zu. Fiir die Auswertung sind sowohl Un-
tergrund, als auch das exponentielle Lebensdauerspektrum uninteressant. Die
vollstandige Information iiber die Hyperfeinwechselwirkung ist in der Storfunktion
enthalten. Der Untergrund wird von den erhaltenen Spektren abgezogen.

Die in dieser Diplomarbeit genutzte 4-Detektoranlage liefert, da jeder Detek-
tor sowohl Start- als auch Stoppsignal registrieren kann, vier 180°- und acht
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90°-Spektren. Die geometrisch gemittelten 180°- und 90°-Spektren werden zur
Berechnung des sogenannten R-Wertes herangezogen

N(180°,t) — N(90°,t)
N(180°,t) + 2N (90°, 1)

R(t) =2 (5.20)
Bei dieser Berechnung fallen leicht differierende Ansprechwahrscheinlichkeiten,
Raumwinkelabdeckungen und ungenaue Zentrierung in erster Naherung heraus.
Auch die exponentielle Lebensdauerkurve des Zwischenzustandes tritt nicht mehr
auf. Die Berechnung des R-Wertes erfolgt, genau wie die Untergrundkorrektur,
mit dem Programm SHOWFIT von [Rus01].

Fir den speziellen Fall, dass die Feldgradienten axialsymmetrisch und statistisch
verteilt sind vereinfach sich die Winkelkorrelation zu

W(O,t) =1+ AypGap(t)Py(cos(©)) + ... (5.21)

wobei die Terme mit k£ > 2 fiir *''In zu vernachlassigen sind. Mit der weiteren
Néherung |A4| < 1 erhélt man fir den R-Wert

R(t) ~ AssGian(t) (5.22)

der jetzt nur noch die Storfunktion, die die stattfindende Wechselwirkung voll-
stdndig beschreibt, sowie den kernspezifischen Anisotropiekoeffizienten enthélt.

Ursprung der Storfunktion sind lokale Felder am Ort der Sondenkerne, die aber
nicht immer identisch sind. Die Stoérfunktion setzt sich somit aus einer Uber-
lagerung unterschiedlicher Stérungen zusammen, die, mit f, gewichtet, addiert
werden.

G(t) = faGal(t) mit Y fo =1 (5.23)

Die theoretische Storfunktion kann mit dem Programm NIGHTMARE von [Néd07]
an die gemessenen Daten angepasst werden. Dazu werden die Anteile der Stor-
funktionen f,, deren Frequenzen wg , und deren Dampfung 4, sowie der Asym-
metrieparameter 7 angepasst. Eine Dampfung tritt bei leicht unterschiedlichen
Feldgradienten, die zur gleichen Komponente gehoren, auf.

Uber eine multiplikative Konstante kann die Anderung der Anisotropiekoeffizien-
ten, die duch Streuung an Teilen des Aufbaus wie Heizer und oberer Ofenumman-
telung stattfindet korrigiert werden.
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Zusétzlich zu den konstruktiven Teilen dieser Diplomarbeit werden einige PAC-
Messungen durchgefiithrt. Durch Untersuchung des Schmelzpunktes der Elemente
Al Sb und Zn wird das Temperaturverhalten des PAC-Ofens genauer untersucht.

6.1 Probenpriparation

Die Probenpraparation unterscheidet sich vor allem in der Art, wie die '''In-
Sonden in die Proben eingebracht werden. Das "!'In wird als InCls;-Losung von
der Firma Covidien! bezogen. Dieses Kapitel erklirt die beiden genutzten Arten
der Einbringung von In in die Probe und eine eventuell erforderliche Nachbe-
handlung der Proben.

6.1.1 Implantation und Ausheilen

Die Ionenimplantationen finden alle am Bonner Isotopenseparator statt. Dabei
wird das fliissige InCl3 zunéchst verdampft und ionisiert. Die Indiumionen werden
dann auf bis zu 80keV beschleunigt und durchlaufen dann einen Separations-
magneten wo diese nach dem Verhéltnis von Ladung zu Masse selektiert werden.
Durch einen weiteren Beschleunigungsschritt kann die Implantationsenergie auf

bis zu 160 keV erhoht werden.

Fiir die durchzufithrenden Messungen wird eine Sb- und eine In-Probe mit ei-
ner Beschleunigungsenergie von 60 keV unter einem Implantationswinkel von 7°
implantiert. Die hierbei entstehenden Implantationsschiden kénnen durch ei-
ne Steigerung der Defektdiffusionsrate durch thermische Aktivierung ausgeheilt
werden. Die Sb-Probe wird finf Minuten in der RTA-Anlage (Rapid Thermal
Annealing) bei 433°C unter No-Fluss ausgeheilt. In dieser wird die Temperatur
sehr schnell auf die Ausheilungstemperatur geregelt und nach dem Ausheilvorgang
schnell wieder gesenkt.

Wegen des niedrigen Schmelzpunktes von In, wird die Indiumprobe nach dem Ein-
schmelzen in ein Quarzglasrohrchen eine Stunde in kochendem Wasser ausgeheilt.

I Covidien Deutschland GmbH, Gewerbepark 1, 93333 Neustadt an der Donau
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6.1.2 Einschmelzen

Zn ist als Folie verfiighar und einfach zu falten, das Indium kann in die Probe
eingeschmolzen werden. Hierbei wird, wie bei den Versuchen das Indium durch
Diffusion in die Probe einzubringen, die InClz-Losung auf die Probe getropft und
mit einer Infrarotlampe getrocknet. Die folienartige Probe wird dann zusammen-
gefaltet um ein Verdampfen des Indiums beim Erhitzen zu verhindern. In einem
Lichtbogenofen wird die Probe sehr schnell und kurz erhitzt und zum Schmelzen
gebracht. Das Indium verbindet sich mit der Probe und besetzt substitionell
Gitterplatze.

Eine Sb-Probe wurde ebenfalls durch

Einschmelzen mit In versetzt. Aus ei- =%

nem Stiick des sehr briichigen Sb wur- Q
den zwei flache Stiicke herausgebro- O

chen. Eines der beiden Stiicke wurde Abbildung 6.1: Zwei Ampullen, die fiir
mit der InClz-Losung betropft und wie Schmelzpunktmessungen benutzt wurden.
zuvor getrocknet. Durch Ubereinander- Bei der langen Quarzglasampulle ist (sie-
legen der beiden Sh-Stiicke im Lichtbo- he Vergréferung) Indium verdampft und ist
genofen wird ein starkes Verdampfen weiter oben in der Ampulle kondensiert.

des Indiums beim Einschmelzen verhin-
dert.

6.2 Schmelzpunktmessungen

Die in Kapitel 3.1 mittels Ther-
moele.zment.bestln'lmte Temperciitur— Tsenmets [C] Citterstruktur
verteilung im Heizer soll an dieser

Stelle iiber den bekannten Schmelz- | 10 156,17 tetragonal
punkt der drei Elemente In, Sb und | Sb 630,63 rhomboedrisch
Zn iiberprift werden. Die Schmelz- | 7n 419.5 hep

punkte dieser Elemente liegen mog- Quelle || [Fis08],[Rém66] [Kop07]
lichst weit iiber den Einsatzbereich

des PAC-Ofens verteilt und sollen Abbildung 6.2: Die Eigenschaften der Elemen-
mit der Methode der PAC vermes- te, die fiir die Schmelzpunktmessungen benutzt
sen werden. Das Wirtsgitter der werden.

Probe darf hierzu nicht kubisch

sein. In diesen Gittern treten durch die hohe Symmetrie keine elektrischen Feld-
gradienten am Ort der Sondenkerne, die sich auf einem substitionellen Gitterplatz
befinden, auf. Eine Ubersicht iiber die Schmelzpunkte und die Gitterstrukturen
findet sich in Tabelle 2.1.
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Wird der Schmelzpunkt iiberschritten, so verfliissigt sich die Probe und die zuvor
vorliegende Kristallstruktur 16st sich auf. Da die Feldgradienten in einer Fliissigkeit
sehr schnell die Orientierung wechseln, so dass die Wechselwirkungszeit sehr kurz
ist, kommt es im Mittel zu keiner Wechselwirkung, die im R-Wert zu beobachten
ist.

Zur Bestimmung des Schmelzpunktes werden die zu vermessenden Proben in
eine Quarzglasampulle eingebracht, die wiahrend der Messung auf dem unteren
Thermoelement steht.

Grundsatzlich kommt es bei den Schmelzpunktmessungen zu dem Problem, dass
beim Uberschreiten des Schmelzpunktes ein Teil des Probenmaterials verdampft
und sich an kiithleren Stellen der Ampulle niederschlagen kann. Gelangt ein Teil
der Probe auf diese Art aus der Detektorebene sind die Messergebnisse durch
eine nicht mehr punktférmige Probe verfalscht. Die Quarzampullen fiir die zu
schmelzenden Proben werden deswegen sehr kurz gehalten. Um die Handhabung zu
verbessern wird ein diinneres Quarzglasrohrchen aufgeschmolzen (siehe Abbildung
6.1).

Or 394°C k ] _41500 -
-0,02 | o # Al R ‘ u'w I M } . | k }
— 004 _M “;ﬁﬂ” i _HM ”“a"‘ + 'n‘“““'ﬂ Mz | ‘ i * " w m Ci‘l \‘, ! |‘|‘“‘ H i i h ‘
-0,08 a ‘ /]
. o] o | | |
0T s16°C 11 400°C: ]
-0.02 1L |
— 004 | 1L |
g 0.06
-0.08
-0.1

Abbildung 6.3: Vier Spektren zur Bestimmung des Schmelzpunktes von Zn. Links
oben die Referenzmessung vor erreichen des Schmelzpunktes, rechts
unten eine Referenzmessung tiber dem Schmelzpunkt. Zwischen 415 °C
und 416 °C fallt der Anteil der Sonden im Zn-Gitter massiv ab.
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Die Probentemperatur wird nun ausgehend von Gleichung (3.1) und (3.2) ange-
steuert. Nach einer Referenzmessung bei einer Temperatur etwa 25°C unterhalb
des Schmelzpunktes wird die Temperatur von etwa 5°C darunter schrittweise
erhoht. Nachdem sich ein thermodynamisches Gleichgewicht eingestellt hat wird
bei jeder Temperatur ein Spektrum aufgenommen.

Zur Auswertung wurde am Beispiel von Zn eine Funktion in die Spektren, die in
Abbildung 6.3 dargestellt ist, eingepasst. Anhand der Anteile der verschiedenen
Frequenzen lisst sich abschatzen, wie grofl der Anteil der Sonden ist, die sich in
einer Schmelze befinden.

Bei der Referenzmessung befinden sich nur 59% der Sondenkerne in einem Umfeld
indem sie dem Gitterfeldgradienten ausgesetzt sind. Die restlichen Sonden haben
sich mit grofler Wahrscheinlichkeit aus der Probe gelost und an der Innenseite des
Quarzrohrchens niedergeschlagen. An dieser Stelle sind nur die Sonden von Inter-
esse, die sich im Zn-Gitter befinden, diese Anzahl wird fir die Referenzmessung
auf 100% normiert.

Bei 415°C befinden sich noch 80% dieser Sonden im Zn-Gitter, Erhohung der Tem-
peratur auf 416 °C lasst diesen Anteil auf 25% sinken. Anhand dieser Messungen
wird der Schmelzpunkt von Zink auf 416 °C abgeschétzt.

Um den Schmelzpunkt von In und Sb zu bestimmen, werden die Amplituden des
R-Wertes von der Referenzmessung und der Messungen nahe des Schmelzpunktes
verglichen. Durch einen starken Abfall der Amplitude ist die Nédhe zum Schmelz-
punkt zu erkennen, ein Verschwinden der Amplitude zeigt an, dass die Probe
vollstandig geschmolzen ist.

Bei der Vermessung des Schmelzpunktes von Indium erweist sich der Vergleich
der R-Wertamplituden als unproblematisch und ergibt einen Schmelzpunkt von
151°C, die zugehorigen Spektren sind in Abbildung 6.4 dargestellt. Wegen einer
Probe geringer Aktivitat sind die statistischen Fehler grof}, zum Bestimmen des
Schmelzpunktes reichen die Spektren jedoch aus.

Die Amplitude des Spektrums bei 149°C ist hoher als dies bei 110°C der Fall ist.
Ersteres Spektrum wurde nach Uberschreiten des Schmelzpunktes gemessen, es
ist wahrscheinlich, dass sich beim langsamen Auskristallisieren eine einkristalline
Struktur gebildet hat, die nun fiir die hohe Amplitude verantwortlich ist.

Bei der Bestimmung des Schmelzpunktes von Sb treten einige Probleme auf. Auf
gleiche Weise wie bei In wird der Schmelzpunkt mit einer Probe mit geringer
Aktivitat zweimal zu 637°C bestimmt. Wegen der grofien statistischen Fehler soll
diese Messung wiederholt werden. In der folgenden Messung kann das Ergebnis aus
der ersten Messung nicht bestatigt werden, der Schmelzpunkt liegt mit etwa 657 °C
deutlich hoher. Ursachen fiir diese Abweichung kénnten sowohl Verunreinigungen
der Probe, als auch die deutlich groffere Ausdehnung der zweiten Probe sein.

Da das Sb nach dem Schmelzen Einkristalle bildet, sind die im R-Wert sichtbaren
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Frequenzen stark von der Orientierung der Probe beziiglich der Detektoren abhén-
gig. Bereits ein geringes Bewegen der Probe fithrt zu vollkommen anderen Spektren
und erschwert die Vergleichbarkeit der Spektren von verschiedenen Messungen.
Zwei Spektren sind in Abbildung 6.5 dargestellt.

An vorhergehender Diskussion ist zu erkennen, dass im PAC-Ofen ein Schmelzbe-
reich auftritt. Die Probe schmilzt nicht bei einer bestimmten Temperatur sondern
erst sukzesssive mit schrittweise erhohter Temperatur. Dieser Effekt ist auf die
endliche Ausdehnung der Probe und den im Ofen herrschenden Temperaturgradi-
enten zuriickzufiithren. Eine obere Grenze fiir den Temperaturgradienten auf der
Probe ist anhand der ausgewerteten Spektren mit 10°C anzugeben. Eine genauere
Bestimmung des Temperaturgradienten erfordert zusatzliche Messungen, die im
Rahmen dieser Diplomarbeit nicht mehr durchgefithrt werden kénnen.

Die Messung der Schmelzpunkte bestatigen die Vorhersagen aus Gleichung (3.1)
und (3.2). Bei einer Messung kommt es aus einem ungeklérten Grund zu einer
starkeren Abweichung von der vorhergesagten Schmelztemperatur. Alle in diesem
Kapitel bestimmten Schmelzpunkte sind in Abbildung 3.4 eingetragen.
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Abbildung 6.4: Vier Spektren zur Bestimmung des Schmelzpunktes von In in vierfa-
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des Schmelzpunktes. Die Amplitude des Spektrums bei 149 °C ist héher
als die bei 110 °C, Anmerkungen hierzu finden sich in Kapitel 6.2
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Abbildung 6.5: Zwei Sb-Spektren mit unterschiedlichem Winkel zwischen V,, des ein

kristallinen Sb und den Detektoren. Die Amplitude kann sich aufgrund

der hoheren Temperatur andern, die Form des Spektrums dnders sich

jedoch weil die Probe um einen unbekannten Winkel gedreht wurde



7. Zusammenfassung

Die vorliegende Arbeit beschreibt die Konstruktion und den Test eines Hochtem-
peraturmessofens. Dieser basiert auf einem bereits vorhandenen Gerat, dessen
Aufbau im Rahmen dieser Diplomarbeit verbessert wurde. Zu diesen Verbesserun-
gen gehort vor allem die Elektrodenhalterung, welche fiir eine deutlich erhohte
Stabilitdt der Elektroden sorgt und damit die Zentrierung von Heizer und Probe
im PAC-Ofen deutlich verbessert. Eine genauere Ausrichtung der Detektoren auf
die Probe ist somit moglich.

Mit einer weiteren Thermoelementdurchfithrung, die auf die obere Ofenummantel-
ung aufgebracht wird, ist eine exakte Positionierung eines Thermoelements direkt
an der zu vermessenden einkristallinen Probe mdoglich. Neben diesen direkt fiir
den Versuch relevanten Optimierungen, werden einige kleine Verbesserungen wie
zum Beispiel eine stabile Zugentlastungen konstruiert, die den Versuchsablauf
vereinfachen oder Beschadigungen am Aufbau zu vermeiden helfen.

Die Bauplane aller konstruierten Teile, auch derer an denen keine Verbesserungen
vorgenommen werden, liegen nun in digitaler Form sowohl fiir Autodesk Inventor,
als auch als pdf-Datei und erstmals in einer Arbeit gesammelt vor.

Das Temperaturprofil des schon eine lingere Zeit zum Einsatz kommenden Gra-
phitheizers wird bei verschiedenen Temperaturen zwischen 100°C und 900°C
vermessen und die optimale Probenposition im Heizer bestimmt.

Das Temperaturverhalten des PAC-Ofens bei Messungen mit Quarzglasampul-
len wird iiber den vollen Temperatureinsatzbereich diskutiert. Hierbei kommt
zunachst ein Thermoelement zum Einsatz, um den Unterschied zwischen ange-
steuerter und tatsidchlich an der Probe herrschender Temperatur zu bestimmen.
Der gefundene Zusammenhang wird durch Vermessung der Schmelzpunkte von
drei (Halb-)Metallen tiberpriift. Diese Messungen finden unter realistischen Ver-
suchsbedingungen statt und werden mit der Technik der PAC ausgewertet. Die
Bildung von Einkristallen beim Rekristallisieren erschwert die Auswertung anhand
der beobachteten PAC-Spektren.

Bei den durchgefithrten Messungen werden Abweichungen zwischen Probentempe-
ratur und angesteuerter Temperatur gefunden, die etwa 7°C betragen.

Bei den Untersuchungen des Temperaturprofils des Heizer fallt eine Temperatur-
anisotropie des Heizers auf. Die Ursache hiervon wird ausfithrlich untersucht, eine
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Reduktion der Fertigungstoleranzen als Verbesserung vorgeschlagen.

Neben der Konstruktion des Hochtemperaturmessofens wird eine vorhandene
4-Detektoranlage vollstandig umgebaut. Zusétzlich zu den Messungen mit dem
PAC-Ofen sind alternativ Messungen mit beiden im Labor zur Verfligung ste-
henden Kryostaten oder bei Raumtemperatur, ohne einen der beiden Apparate,
moglich. Im Rahmen des Umbaus wurden auch an der 4-Detektoranlage eine
Reihe von Verbesserungen, wie Lineale zur genauen und reproduzierbaren Detek-
torpositionierung, angebracht.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein PAC-Messplatz errichtet der, durch die bereits
vorhandenen Kryostaten und den neu konstruierten PAC-Ofen, Winkelkorrela-
tionsmessungen in einem Temperaturbereich zwischen 12 K und 1500 K ohne
aufwindigen Umbau der Apparatur erlaubt.



Anhang

Bauplane des PAC-Ofens

Im Anhang sind alle Baupléne, die zum Bau des in dieser Diplomarbeit kon-
struierten PAC-Ofens bendtigt werden, zusammengestellt. Alle Plane wurden
mit einer Autodesk Inventor Professional 2010 Version fiir Lernzwecke erstellt.
Auf Baupldne, die zum Umbau der Vierdetektoranlage gehoren, wird bewusst
verzichtet, da diese speziell fiir den vorhandenen Aufbau gefertigt wurden und

rein technischer Natur si
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Abbildung A.1: Die Baupline des Macor-Probenhalters. Sollte der Griff bei der Fer-
tigung abbrechen, so ist es maoglich den unteren Teil in den Griff
einzusetzen und seitlich zu stiften, wobei der eingesetzte Stift den
Kanal fiir das Thermoelement nicht blockieren darf. Der griffseitige
Radius dient lediglich der erhdéhten Stabilitdt bei der Fertigung und
erfiullt im Experiment keine Aufgabe.
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Abbildung A.2: Die Baupline des Heizers nach [For92]. Es ist wichtig mit kleinstmag-
lichen Toleranzen zu arbeiten. Selbst geringe Fertigungstoleranzen
haben schon grofien Finfluss auf die Isotropie der Temperatur wdh-
rend des Betriebs, siehe hierzu auch Kapitel 3.2
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Abbildung A.3: Die Baupldine des Elektrodenhalters
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Abbildung A .4:

Baupldne fir die Schlauch- und Stomanschliisse, sowie die Befesti-

gungsvorrichtung fir den Heizer einschliefllich benotigter Klemmen
nach [SR93]. Alle Teile werden zweimal bendtigt, einmal ungespiegelt
und einmal gespiegelt.
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Abbildung A.5: Die Baupline der Aluminiumréhrchen fiir die obere Ofenummantelung
nach [Mil90] und das Teflonpad zur Isolation der Anschlussklemmen

fiir Strom und Kihlflissigkeit.
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Innere obere Ofenummantelung

Material: 1.4541

Die Baupldne fiir den inneren Teil der oberen Ofenummantelung

nach [Miil90].

Abbildung A.6
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Abbildung A.8: Die Baupline des Kreuzstiickes, dhnlich denen aus [SR93]
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Abbildung A.9: Die Baupline des Aluminiumrohres und beider Stirnteller des Ofen-
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Abbildung A.10: Die Baupline der Thermoelementdurchfiihrungen. Die Kappe ist fiir
beide Durchfithrungen identisch.
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Abbildung A.11: Die Baupline des Quarzglasrohres das zur Aufnahme der Photos des
Heizers verwandt wurde. Das Loch in der Mitte dient zur Zufihrung
eines Thermoelements und ist optional.
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