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I. Einleitung

Der Speicherring PETRA, der gegenwärtig beim

DESY gebaut wird, ermöglicht Experimente mit

Schwerpunktsenergien bis zu 2 x 19 GeV; ein

experimenteller Aufbau wird der Solenoid-Detek-

tor TASSO sein. Um die mit entsprechend hohen

Impulsen auseinander fliegenden Zerfallsprodukte

identifizieren zu können, wird in den TASSO-

Detektor ein Hadronen-Spektrometer eingebaut

werden (l), der im Abschnitt II.3 beschrieben

ist. Das zentrale Element dieses Spektrometers

ist ein System aus drei Schwellen-Cerenkovzählern

mit Dielektrika (Cerenkov-Radiatoren) unterschied-

licher Brechungsindizes (1.02, 1.00177» 1.OOO72).

Während sich die beiden niedrigen Brechungsindizes

mit Gasen unter Normaldruck realisieren lassen

(Neo-Pentan und Freon 13), existiert kein natür-

liches Dielektrikum, dessen Brechungsindex unter

Normalbedingungen zwischen 1.O02 und 1.33 liegt (2)

Mit dem Aerogel steht aeit einigen Jahren ein

leicht zu handhabender Cerenkov-Radiator zur

Verfügung, dessen Brechungsindex je nach den

Herateilungsbedingungen zwischen 1.O1 und 1.06

liegt.

Das eigentliche Problem des Einsatzes von Aerogel

in Cerenkovzählern liegt in seinem großen Streu-

vermögen für Photonen und der damit verbundenen

schlechten Transparenz. Daher wurden im Rahmen

dieser Arbeit Verfahren gesucht, die eine repro-

duzierbare Herstellung von optisch einwandfreiem

Aerogel erlauben. Die grundlegenden Eigenschaften

und die Experimente zur Herstellung des Aerogels

werden im Abschnitt III abgehandelt. Die nachfol-

genden Kapitel beschreiben Untersuchungen an den

hergestellten Aerogel-Radiatoren; im Abschnitt IV
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werden die Brechungaindexmessungen und im Ab-

schnitt V die Experimente mit Aerogel-Cerenkov-

zahlern in einem Elektronen-Teststrahl behandelt.

Im Kapitel VI werden schließlich Simulations-

rechnungen zur Streuung und Absorption von

Cerenkovlicht im Aerogel dargestellt, denen

eine kurze, theoretische Abhandlung der Licht-

streuung an sphärischen Streuzentren (Mie-Streuung)

vorangestellt wird (Abschnitt VI.1). Da die mit

der Aerogelherstellung verbundenen Probleme sehr

komplex sind, konnte diese Arbeit nicht zu einem

völlig abgerundeten Ergebnis führen. Daher werden

im letzten Abschnitt weitere experimentelle Mög-

lichkeiten zur Verbesserung der Qualität und zur

Untersuchung der Eigenschaften des Aerogels kurz

erläutert.
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II. Der Cerenkoveffekt

II.l Theoretische Grundlagen des Cerenkoveffekts

Wenn ein geladenes Teilchen ein Dielektrikum durch-

quert, werden durch die elektromagnetische Wechsel-

wirkung die Atome längs seiner Bahn polarisiert.

(Abbildung 1) Die elektromagnetische Wechselwirkung

breitet sich mit Lichtgeschwindigkeit aus. Fliegt

das Teilchen hinreichend schnell durch das Dielek-

trikum, sind die Atome hinter ihm weiterhin polari-

siert, während die Polarisation vor dem Teilchen

noch nicht auftritt. Es entsteht also ein resul-

tierendes elektrisches Dipolmoment am Teilchenort.

Diese mit dem Teilchen wandernde Polarisierung des

Dielektrikums verursacht eine Emission elektromag-

netischer Strahlung (3)«

Abbildung l: Die Erzeugung des Cerenkovlichts (3)

O
O

Polarisiertes Atom

unbeeinflußtes Atom

(nepativ) geladenes
Teilchen

Das geladene Teilchen
durchquert ein Dielek-
trikum und polarisiert
dabei die Atome seiner
Umgebung. Bei proßer
Geschwindigkeit ist die
Polarisation längs
seiner Bahn asymmetrisch,
es entsteht ein
resultierendes Dipol-
moment•



Ist die Teilchengeschwindigkeit größer als die

Phasengeschwindigkeit des Lichts im Dielektrikum,

überlagern sich die abgestrahlten elektromagne-

tischen Wellen konstruktiv; es bildet sich eine

kohärente Wellenfront, die mit einem charakteri-

stischen Winkel 0 (Cerenkovwinkel) zur Teilchen-c
richtung abgestrahlt wird. (Abbildung 2) Sie ist

polarisiert; der elektrische Vektor steht senk-

recht auf der Oberfläche des emittierten Cerenkov-

Lichtkegels (3).

Abbildung 2: Die Emission des Cerenkovlichts (2)

abgestrahlte
Wellenfront

Fliegt ein Teilchen mit
einer Geschwindigkeit v
durch ein Dielektrikum,
die größer als die Pha-
sengeschwindigkeit c/n
des Lichts im Dielektri-
kum ist, dann überlagern
sich die emittierten
Lichtwellen konstruktiv.
Es entsteht eine kegel-
förmige Wellenfront, zu
der das Cerenkovlicht
senkrecht abgestrahlt
wird. Die Ausbreitungs-
richtung des Cerenkov-
lichts bildet den
Cerenkov-Lichtkegel mit
dem halben Offnungswin-
kel #_ (Cerenkovwinkel).

Diese Strahlung wurde 193't von Cerenkov entdeckt.

1937 entwickelten Frank und Tamm eine klassische

Theorie zur Cerenkovstrahlung und lykQ konnte sie

durch Ginzburg und Sokolov quantentheoretisch er-

klärt werden. (̂ )

Block l: Eigenschaften der Cerenkovstrahlung (2,3)

Cerenkovwinkel

(D

B = Relativ-Geschwindigkeit v/c des
geladenen Teilchens

v = Teilchengeschwindigkeit
c = Vakuum-Lichtgeschwindigkeit
n(A ) = Brechungsindex des Dielektrikums

Die untere Grenze der Geschwindigkeit ß eines geladenen
Teilchens für die Erzeugung von Cerenkovlicht ist die
Schwellengeschwindigkeit ß , für die gilt:

3 =
l (2)

Anzahl N der im Wellenlängenintervall
emittierten Photonen:

, X )

N = 2 ir
sin G

(3)

Ä. = Feinstrukturkonstante
Z = Ladung des Teilchens ( in Einheiten

der Elementarladung )
l = Weglänge des Teilchens im Dielektrikum

Näherung: Der Drechungsindex n sei unabhängig von
der Wellenlänge A:

N = 2T« 1Z ( -4- - -*- ) sin2 Q_ (4)

N = const sin Ö = const ( l - Cia)

dN const

l2
Ctb)



Die für diese Arbeit wichtigen quantitativen Eigen-

schaften aind im Block l zusammengefaßt. Die Tat-

sache, daß der Cerenkovwinkel 0 von der Geschwin-

digkeit des Teilchens und vom Brechungsindex des

Dielektrikums (Cerenkov-Radiator) abhängt, bzw. daß

erst ab einer gewissen Schwellengeschwindigkeit des

Teilchens Cerenkovlicht emittiert wird, kann man zur

Identifizierung geladener Elementarteilchen ausnutzen.

Dabei ist zu beachten, daß die Zahl der abgestrahlten

Photonen umgekehrt proportional zur Wellenlange des

Cerenkovlichts ist. Es ist also im allgemeinen von

Vorteil, zum Nachweis des Cerenkovlichts Geräte ein-

zusetzen, die für kurzwelliges Licht (UV) besonders

empfindlich sind. (2,3)

Die hier verwendete Photovervielfacher-Röhre

( RCA 885*1 ) akzeptiert Licht im Bereich von etwa

230 nm bis 500 nm. Damit wird Formel k ( Block 1) zu:

N = 1077 Z2lsin2 0

Für ein völlig transparentes Dielektrikum mit einem

Brechungsindex im Arbeitsbereich des Aerogels von

1.01 bis 1.O6 erhält man daraus für Teilchen mit

Lichtgeschwindigkeit 21 bis 118 Photonen pro Zen-

timeter Weglänge im Dielektrikum (Abbildung 3)-
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Abbildung 3s Zahl der emittierten Photonen in einem

völlig transparenten Dielektrikum mit

dem Brechungsindex n für Teilchen mit

Lichtgeschwindigkeit.

Anzahl N der
e»itti<!rten

1.01



II.2 Cerenkovzähler

Ein wichtiger Teil der Identifizierung von

Elementarteilchen ist die Bestimmung ihrer

Masse. Eine häufig angewandte Methode der

Massenbestimmung besteht darin, daß man so-

wohl den Impuls als auch die Energie oder

die Geschwindigkeit der Elementarteilchen

mißt. Da sowohl Magnetfelder als auch Teil-

chenorte sehr genau meflbar sind, kann man den

Impuls der Teilchen am besten Über den Krüm-

mungsradius der Teilchenbahn in einem Magnet-

feld bestimmen. Zum Beispiel soll im TASSO-

Detektor mit einer Ortsauflösung in den Drift-

kammern von .25 mm und einem Magnetfeld von

.5 T eine Impulsauflösung von & /p ̂  .06 p/GeV/c

erreicht werden (l).

Zur Geschwindigkeitsmessung eignen sich bei

niedrigen Geschwindigkeiten Flugzeitzähler,

mit denen sich zum Beispiel bei einer Zeit-

auflösung von At = .25 nsec und einer Flug-

strecke von iOs = k m Geschwindigkeitsdif-

ferenzen von etwa 5 % der Lichtgeschwindigkeit

messen lassen. Damit können Pionen, Kaonen

und Protonen bis zu Impulsen von etwa 2 GeV/c

voneinander getrennt werden. Bei höheren

Teilchenimpulsen ist es am sinnvollsten,

Cerenkovzähler zur Teilchen-Identifizierung

einzusetzen.

Ein Cerenkovzähler ist ein System aus einem

transparenten Dielektrikum (Radiator), einer

Optik zur Fokussierung und Photovervielfacher-

Röhren zum Nachweis des Cerenkovlichts. (Abb. 4

Im Dielektrikum erzeugen schnelle, geladenen

Teilchen längs ihrer 8ahn Cerenkovlicht. Die

Photovervielfacher-Röhren zum Nachweis der

Photonen sind meist im kurzwelligen Spektral-

bereich des sichtbaren Lichts (350 nm - 55O nm)

- 9 -

Abbildung '): Schematischer Aufbau eines

Cerenkovzählers

Teilchen

Photover-
vielfacher

In einem Cerenkovzähler ist zu gewährleisten,
daß die nachzuweisenden Teilchen nur im Cerenkov-
iiadiator Licht erzeugen. Daher müssen sowohl
die Photovervielfacher als auch transparente
Teile der Optik,wie zum Beispiel Linsen außer-
halb des Teilchenstrahls angeordnet sein. (5)

empfindlich. Ihr Empfindlichkeitsbereich läßt

sich in den UV-Bereich erweitern (bia etwa

25° nm) i indem man ein Höhrenfenster aus Quarz

benutzt. (5»6)

Im Interesse kleinerer Detektordimensionen

ist man im allgemeinen bemüht, die Lange des

Cerenkov-Radiators möglichst klein zu halten.

Zum Beispiel haben die Gas-Cerenkovzähler im

TASSO-Detektor eine Radiatorlänge von nur

60 cra.(l ) Um dennoch einen guten Wirkungs-

grad zu erzielen, ist es notwendig, das Ceren-

kovlicht durch eine geeignete Optik auf die

Photovervielfacher-Röhren zu fokussieren. Dies

kann zum Beispiel durch sphärische Spiegel oder

geeignete Radiatorformen erfolgen. (5j6)
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Da die Massen der Elementarteilchen diskret

verteilt sind, ist zur Identifizierung bereits

bekannter Teilchen eine genaue Geschwindigkeits-

messung, die in einem "differentiellen" oder

"Vielkanal-Cerenkovzahler" möglich ist, nicht

notwendig. (2,7) Es ist häufig ausreichend, eine

untere Grenze der Teilchengeschwindigkeit zu

kennen, die aich relativ einfach mit einem

"Schwellen-Cerenkovzähler" bestimmen laßt. Man

nutzt dabei den Effekt aus, daß ein geladenes Teil-

chen erst dann die Emission von Cerenkovlicht hervor-

ruft, wenn seine Geschwindigkeit größer ist als die

Phasengeschwindigkeit des Lichts im Dielektrikum.

Block 2: Trennung von Teilchen unterschiedlicher

Masse im Schwellen-Cerenkovzahler (2)

Schwellenimpuls p der Emission von Cerenkovlicht:

P. = (l)

m = Ruhemasse des nachzuweisenden
Teilchens

n = Brechungsindex des Radiators
c = Vakuum-Lichtgeschwindigkeit

Bedingung zur Trennung zweier Teilchen mit den
Massen m , m .

Die Grenzen des Brechungsindex des Radiators
sind festgelegt durch:

1
2 2m c

2
P

< n <

2 2

l •*- (2)

n = Brechungsindex des Radiators
P = Impuls der Teilchen

Um einen ausreichenden Wirkungsgrad im Nachweis
des leichteren Teilchens mi zu erreichen, wird
der Brechungsindex deutlich größer als die
untere Grenze gewählt.
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Zur Trennung von Teilchen mit unterschied-

licher Masse wird der Brechungsindex des

Radiators so gewählt, daß im erwarteten

Impulsbereich die Geschwindigkeit des schwe-

reren Teilchens unterhalb und die des leich-

teren oberhalb der Schwellengeschwindigkeit

liegt (2) (Block 2, Abbildung 5).

Abbildung 5'• Abhängigkeit der Intensität des

Cerenkovlichts vom Impuls des

einfallenden TeiIchens

Intensität
des
Cerenkov-
lichts

Impuls p

Die Intensität des erzeugten Cerenkovlichts
hängt von der Geschwindigkeit ß des geladenen
Teilchens ab. Leichte Teilchen wie zum Beispiel
EIektronen haben daher einen niedrigeren
Schwellenimpuls als schwere,wie zum Beispiel
Protonen. Eine Teilchentrennung ist jeweils
in solchen Bereichen möglich, in denen die
Intensität des Cerenkovlichts des leichteren
Teilchens ausreichend zum Nachweis mit den
Photovervielfachern ist, das schwerere Teilchen
aber noch kein Cerenkovlicht erzeugt. (5)

Die Optik des Schwellen-Cerenkovzahlers kann

so konstruiert werden, daß nahezu das gesamte

erzeugte Cerenkovlicht zum Teilchennachweis

ausgenutzt wird. Daher ist er sowohl in diver-

genten Teilchenstrahlen als auch mit Licht

streuenden Cerenkovradiatoren einsetzbar.

Häufig ist der Impulsbereich eines Radiators,

in dem eine Teilchentrennung möglich ist, zu
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klein, oder es sollen mehr als zwei Teilchen-

arten voneinander unterschieden werden. In

solchen Fällen ist es notwendig, mehrere

Schwellen-Cerenkovzä'hler mit Radiatoren Re-

ataffelter Brechungsindizes einzusetzen.
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11.3 Der Einsatz von Cerenkovzählern im

TASSO-Detektor

Der TASSO-Detektor soll ab 1979 im PETRA-

Speicherring eingesetzt werden. Er ist als

großer Solenoid-Detektor geplant, der es er-

möglichen soll, geladene Teilchen und Photonen

nahezu im gesamten Raumwinkel nachzuweisen

{Abbildung 6). Bei den mit PETRA zur Verfü-

gung stehenden Schwerpunktsenergien erwartet

man neben dem Zerfall von Teilchen in wenige

Zerfallsprodukte die Bildung von eng gebündelten

Teilchenstrahlen (Jets).

Um geladene Hadronen bis zu den höchsten

Impulsen, die bei PETRA erreichbar sind,

identifizieren zu können, soll im TASSO-Detektor

ein Hadronen-Spektrometer eingebaut werden.

Zwei identische Spektrometerarme werden außerhalb

des Solenoids auf gegenüberliegenden Seiten des

Detektors angeordnet. Das zentrale Element eines

Spektrometerarms ist ein System aus drei Schwellen-

Cerenkovzählern, die durch Driftkaramern ergänzt

sind, um die Flugrichtung und Anzahl der Teilchen

zu bestimmen. Weitere Elemente sind Flugzeitzahler,

Schauerzähler zum Nachweis von Elektronen und

^-Quanten und Myonen-Detektoren.

Die Identifizierung von Pionen, Kaonen und

Protonen soll bei niedrigen Impulsen mit Hilfe

von Flugzeitzählern geschehen, die mit einer Zeit-

auflösung von .25 nsec und einer Teilchen-Weglange

von 4 m geplant sind. Für Teilchen mit größeren

Impulsen wird ein System aus drei Schwellen-Cerenkov-

zählern mit Aerogel, Neo-Pentan und Freon 13 als

Radiatoren eingesetzt werden. Die einzelnen Cerenkov-

7,ähler sind in kleinere Zellen unterteilt, was die

Analyse von Ereignissen mit mehreren Spuren ermög-

licht und außerdem die Konstruktion der optischen

Elemente erleichtert. (B)



Abbildung 6l Das Hadronenspektrometer im TASSO-Detektor

Der Detektor ist im senkrechten (oben) und parallelen Schnitt
(unten) zur Strahlrichtung dargestellt. Die Schwellen-Cerenkov-
zähler sind mit Cj.Cg und C-i bezeichnet, der Aerogel-Cererikov-
zahler ist durch Umrandung hervorgehoben, und die Aerogel-
Radiatoren sind als schwarze Blöcke dargestellt. Eine de-
taillierte Beschreibung des TASSO-Detektors findet man in (1).

Hadronen-
spektrometer

Innendetektor Hadronen-
spektrometer

Nachweis des
Cerenkovlichts

|—Flugzeit-Zähler
i—Schauerzähler
Üsenjoch
ronen-Detektor

Driftfcammer

Hadronen
spektro-
meter

Innen-
detektor

Hadronen-
spektro-
meter

Myonen-
• Detektor
-Eisen-Joch

Schauerzähler
Flugzeit-
Zähler
Cerenkov-
zähler
Aerogel (C )

Strahlrohr
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Zur Fokussierung des Cerenkovlichts auf die Photo-

vervielfacherröhren dienen ellipsoide Spiegel

und teilweise zusätzlich Winston-Lichttüten,(9)

(Abbildung 6) Über die Optik des Aerogel-

Cerenkovzählers ist noch nicht entschieden worden,

da der große Cerenkovwinkel von 11.4°, bei einem

BrechungsIndex von 1.02, und die Streuung des Lichts

im Aerogel einer einwandfreien Abbildung auf die

Photovervielfacherröhren entgegenstehen. (Block 3)

Block 3; Technische Daten der Schwellen-

Cerenkovzähler in TASSO (1,10)

Anordnung:

Die drei Schwellen-Cerenkovzähler sind im
Hadronenspektrometer zwischen den Driftkammern
und den Schauerzählern so angeordnet, daß die
Radiatoren mit dem höheren Brechungsindex
einen geringeren Abstand zum Wechselwirkungs-
punkt haben. Die Hadronenspektrometerarme sollen
außerhalb des Solenoiden aufgebaut werden.

Positionen der Spektrometerarme:

Polarwinkel 6 = 4?° - 133°

Azimutwinkelf = 332° - 28° und 152° - 2O8°

Raumwinkel = 2.66 srad

Eigenschaften der Cerenkovzähler:

Zähler

Cl

S

Zahl der
Zellen

32

64

64

Radiator

Aerogel

Neo-Pentan

Normaldruck

Freon 13
Normaldruck

Brechungsindex

1.02

1.00177

1.OOO72

Das System aus den drei Schwellen-Cerenkovzählern

und dem Flugzeitzähler erlaubt im gesaraten

erwarteten Impulsbereich die Identifizierung von

geladenen Pionen und, abgesehen vom Impuls-

intervall von 5 GeV/c bis 8 GeV/c, eine Trennung

von geladenen Kaonen und Protonen. (Abbildung 7)

Abbildung 7: Teilchenidentifizierung im

Hadronenspektrometer von TASSO (l)

eit-Zähler

Aerogel

NQ = 10
1 = 1O cm

Neo-Pentan
n = 1.00177
N0 = 55
1 = 6O cm

Freon 13
n = 1.00072
N0 = 55
1 = 60 cm
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Bei niedrigen Impulsen erfolgt eine Teilchen-
trennung mit Hilfe der Flugzeitzähler, bei
höheren durch die Cerenkovzähler. Für die drei
Cerenkovzähler sind die Schwellenimpulae und die
Impulse, bei denen ein Wirkungsgrad von 80% bzw.
von 95% erreicht wird, angegeben. Diese Zahlen
sind aus der Länge des Radiators, seinem
Brechungsindex und der Konstanten No berechnet
worden. NO enthält außer den Konstanten des
Blocks l (Formel 3) den Wirkungsgrad der Optik und
der Photovervielfacherröhre.

Photovervielfacherröhren : XP 20^1 (geplant)



Um ein Bild über die Zusammensetzung der Teilchen-

strahlen im Energiebereich von PETRA zu erhalten,

wurden Monte-Carlo-Rechnungen durchgeführt (1), die

ergaben, daß in 55% aller Falle nur ein Teilchen

jeweils eine Zelle der drei Cerenkovzähler durch-

quert und somit identifiziert werden kann.
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III. Die Herstellung von Aerogel

Die Brechungsindizes von Gasen unter Normal-

druck sind kleiner als 1.0O2, die von einfach

zu handhabenden Flüssigkeiten und von Festkörpern

sind größer als 1.3« (2) Die bleibende Lücke

konnte bisher entweder durch stark komprimierte

Gase oder tiefgekühlte Flüssigkeiten, wie zum

Beispiel flüssigen Wasserstoff oder flüssiges

Helium, geschlossen werden. Dies erforderte

einen großen technischen Aufwand während des

Betriebs des Cerenkovzählers und außerdem dicke

Zahlerwände, wodurch die Gefahr von unerwünsch-

ten Teilchenreaktionen vergrollert wurde. Auf

der Suche nach einem problemloseren Cerenkov-

Radiator mit einem Brechungsindex zwischen 1.01

und 1.3 stellten Linney und Peters 1972 erst-

mals Blöcke aus unter hohem Druck gepreßtem

Quarzglas-Pulver her. Diese Radiatoren waren

aber sehr zerbrechlich und wenig transparent.(l 1)

Die wesentlichen Probleme dieses Herstellungs-

verfahrens lagen darin, daß zwischen den Kiesel-

säure-Teilchen lediglich eine schwache Bindung

hergestellt wurde, wodurch die Radiatoren sehr

inhomogen waren. Deshalb entwickelten Cantin et. al<

ein Herstellungsverfahren, bei dem die Vernetzung

der Kieselsäure durch chemische Bindungen erreicht

wird. Auf diese Weise können wesentlich homogenere

Cerenkov-Hadiatoren, die Siliziumdioxyd-Aerogele,

mit einem Brechungsindex zwischen 1.O1 und 1.06

hergestellt werden, die bessere mechanische und

optische Eigenschaften haben als die gepreßten

Radiatoren. (11 ,12)

Aufbauend auf diesem Herstellungsverfahren haben

wir uns bemüht, die optischen und mechanischen

Eigenschaften des Aerogels weiter zu verbessern.
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Ziel dieser Arbeit war e*, ein Verfahren zu

entwickeln, nach dem Aerogel mit hoher Transparenz

und ohne Risse reproduzierbar hergestellt werden

kann. Dabei lag das Interesse entsprechend den

für den TASSO-Detektor gestellten Anforderungen

vorwiegend bei einem Brechungsindex des Aerogels

von 1.O2.
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III.l Beschreibung des Herstellungsverfahrens

Das Herstellungsverfahren nach Cantin besteht im

wesentlichen aus zwei Schritten. Im ersten wird

aus einem Ester der Kieselsäure durch Hydrolyse

ein Alkogel hergestellt. Damit der Ester mit dem

zur Hydrolyse notwendigen Wasser vermischt werden

kann, muß ihm ein Lösungsmittel, wie beispiels-

weise Methanol, beigemengt werden. Von Bedeutung

ist, daß sich über die Menge des Lösungsmittels

die Dichte des späteren Aerogels und damit sein

Brechungsindex variieren läßt.

Im zweiten Schritt des Herstellungsverfahrens

wird das Lösungsmittel dem Alkogel wieder ent-

zogen - es entsteht das Aerogel. Dazu erhitzt

man die mit dem Lösungsmittel bedeckten Alkogele

in einem Autoklaven unter genügend hohem Druck,

bis der kritische Punkt des Lösungsmittels über-

schritten wird. Danach läßt man es bei konstanter

Temperatur entweichen und kühlt anschließend die

Proben ab. <ll)

Diese Arbeit konzentriert sich auf den ersten

Schritt des Herstellungsverfahrens, die Alkogel-

Herstellung. Es sollte versucht werden, durch

Variationen des von Cantin et. al. entwickelten

Verfahrens die Qualität des Aerogels zu verbessern,

Der zweite Schritt, der Entzug des Lösungsmittels

aus dem .Alkogel, wurde im Rahmen dieser Arbeit

nur wenig untersucht und im wesentlichen über-

nommen.
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III.la Die Herstellung des Alkogels

Zur Herstellung eines Gels, eines Festkörpers

sehr poröser Struktur, eignet sich vor allem

die flüssige Kieselsäure. Wegen ihrer Unbestän-

digkeit polymerisiert sie sehr leicht und kon-

densiert zu amorphem Siliziumdioxyd in Form kol-

loidaler Teilchen oder eines Gels (13). Als

Kieselsäureträger bieten sich, wegen ihrer hohen

Siliziumdioxyd-Konzentration, die Ester der

Kieselsäure an, die im Gegensatz zur Kieselsäure

chemisch stabil, außerdem leicht zu handhaben

und hydrolytisch spaltbar sind (14).

Nach dem Herstellungsverfahren von Cantin ver-

mischt man zunächst einen Ester der ortho-

Kieselsäure mit einem Lösungsmittel und gibt

dann soviel Wasser hinzu, daß alle Alkylgruppen

der Estermolekülc hydrolysiert werden, daß heißt

der Ester vollständig in Kieselsäure umgewandelt

wird. Im allgemeinen muß das Wasser mit einem

basischen oder sauren Katalysator angereichert

sein. Nach erfolgter Hydrolyse vernetzen sich

die Kieselsäure-Moleküle sofort und bilden

amorphe Siliziumdioxyd-Kügelchen, die sich zu

einem Gerüst zusammenlagern, in dem das Lösungs-

mittel gespeichert ist. Diese Struktur nennt man

.Allsogel. Bereits dieser erste Schritt des Her-

stellungsverfahrens hat einen großen Einfluß

auf die Qualität des Aerogels; wichtige Para-

meter sind insbesondere die Wahl des Kiesel-

säure-Esters und des Lösungsmittels. ( Block 4

Im folgenden Abschnitt sind die einzelnen

Reaktionsschritte, die zur Gelbildung führen,

genauer dargestellt.

Die Hydrolyse des Esters erfolgt exotherm

durch die Aufspaltung ihrer Si-OR - Bindung

(R = organisches Radikal), wenn man dem Ester
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Block k: Parameter der Alkogelherstellung, die die

Qualität des Aerogels beeinflussen

In der Abbildung sind die wesentlichen Parameter darge-
stellt, deren Einfluß auf die Aerogelqualität zu unter-
suchen sind. Die große Anzahl verschiedener Parameter
kompliziert die Analyse der Versuchsergebnisse und macht
langwierige Versuchsreihen erforderlich.

Ester der
Kieselsäure

Konzentration
des Kataly-
sators

Wassermenge

Kühr vor Rang
( Geschwindig-
keit , Dauer)

iteinheit der
Chemikalien

\-

[ geschwindigkeit

\*^S )

Qualität

des

Aerogels

mit einem Katalysator angereichertes Wasser

zugibt» Neben der Katalysator-Konzentration

bestimmen in basischen Lösungen die Große der

Alkylgruppen des Esters und die Dielektrizitäts-

konstante des Lösungsmittels die Reaktionsge-

schwindigkeit. Daraus läßt sich schließen (13,15),

daß die höhere Wertigkeit des Siliziums von 6

für kleine, einfach geladene Anionen (OH , F")

gegenüber 4 für größere Molekülgruppen
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Abbildung 8: Hydrolyse des Methyesters der ortho-

Kieaelsaure in basischen Lösungen (13,15)

1) H20 + BK OH + H —BK

2) OH'

OCH,

H CO—Si OCH

OCH,

OCH.

OH : Si -OCH.

H_CO \>CH„

OH Si(CH O), •* OHSifCH 0),

OCH,

3)

HO Si OCH.

OCH,
OCH.

\H

4) "OCH + H O —» CH,OH + OH"
j * 3

BK = basischer
Katalysator

: = gebundenes
Elektronen-
paar

In basiachen Lösungen wird ein Proton dea Wassers
deai basischen Katalysator BK angelagert (l). Daa
frei OH~-Ion lagert «ich in einer 5. Bindung an
da« SiliBiuM-Atoai de« Eaters an (2), wodurch ein«
Alkylgruppe abgespalten wird (3). Durch Dissoziation
•ine« Wa«aerMolekül« wird sie schließlich neutra-
lisiert uatf »• «tat eh t «in neues OH'-Ion (4).

(zum Beispiel Alkylgruppen) entacheidend ist.

Daher kann ein OH~-Ion in einer weiteren ko-

valenten Bindung an das Silizium angelagert

werden (Abbildung 6).

Zur Gelbildunf ist die vollständige Hydrolyse

de« Kater« notwendig. Die dazu benötigte Was-

••ratvnge i«t leicht berechenbar, wenn man beach-

tet, daO bei der anschließenden Dehydrierung

wieder Wasser freigesetzt wird, das ebenfalls

zur Hydrolyse beiträgt. (Block 5)

Block 5: Minimale Wassermenge zur vollständigen

Hydrolyse eines Kieselsäure-Esters

Die benötigte Waasermenge iat im weaentlichen
durch die Zahl der hydrolysierbaren Gruppen dea
Estera und durch aein Molekulargewicht bestimmt.
Es ist zu berücksichtigen, daß bei der anachlies-
aenden Dehydrierung wieder Wasser freigesetzt
wird, daa ebenfalla zur Hydrolyse beiträgt.

Zahl N der Waasermoleküle, die pro Estermolekül

zur vollständigen Hydrolyse benötigt werden:

NW - NH -
(D

N = Zahl der Waasermoleküle, die zur voll-
ständigen Hydrolyse eines Estermoleküls
benötigt werden.

N = Zahl der Wassermoleküle, die pro Eater-
molekül bei der anschließenden Dehy-
drierung wieder freigesetzt werden.

Minimales Massenverhältnia a(Eeter)/m(Waaaer) zur

vollständigen Hydrolyse:

m(Eater) M(Eater)
Wasser) M(Wasser)>N.

(2)

M * Molekulargewicht

Minimale« Volumenverhältnia V(Est«r)/V(Wasaer) zur

vollständigen Hydrolyse l

V(Eater) m(Ester) ?(Waaaer)
VTWasser) = m(Waaser) i(Ester) (3)

= Dichte
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Die durch Hydrolyse gebildete Kieselsäure

dehydriert sofort, daß heißt sie polymerisiert

über Siloxan- (Si-O-Si) Bindungen, wobei Wasser

abgespalten wird. Dieser Prozeß wird ebenfalls

durch OH~-Ionen katalysiert (13) (Abbildung 9).

Abbildung 9: Dehydrierung der ortho-Kieselsäure (13)

OH
OH T OHr

HO Si 0 Si OH

OH OH

OH
OH

HO'" [ OH
OH Si

n (Si(OH)̂ ) »n SiO + 2n H O

Die Dehydrierung der ortho-Kieselsäure erfolgt unmittelbar
nach ihrer Bildung. Mit Hilfe eines OH~-Ions als Katalysa-
tor binden sich dabei zwei Silanol- (SiOH) Gruppen, indem
sie ein Wassermolekül abspalten; es entsteht eine Siloxan-
(Si-O-Si) Bindung, Die Bilanz der Reaktion bei einer voll-
ständigen Dehydrierung, daß heißt bei der Bildung eines
Siliziumdioxyd-Gerüsts, ist unter der Abbildung angegeben.

Da die Polymerisation der Kieselsäure richtungs-

unabhängig ist, bilden sich kugelförmige Primär-

teilchen (Abbildung 10), die im Inneren aus amor-

phem Siliziumdioxyd bestehen und an ihrer Ober-

fläche Silanol-Gruppen tragen. Die Größe dieser

Teilchen, die je nach dem Herstellungsverfahren

zwischen 3 nm und 30 nm liegt (13,16), ist für

die von uns hergestellten Aerogelproben noch

nicht gemessen worden.

Abbildung 1O: Priraärteilchen bei der Gelbildung (16)

O Si O Si O S.

Die Primärteilchen der
vernetzten Kieselsäure
bestehen im Inneren aus
Siliziumdioxyd. An ihrer
Oberfläche befinden sich
reaktionsfähige Silanol-
(SiOH) Gruppen.

Wenn die Konzentration der Primärteilchen im

Gemisch zunimmt, lagern sie sich über Siloxan-

Bindungen zusammen. Die Geschwindigkeit der Zu-

sammenlagerung hängt außer von der Silizium-

konzentration besonders von der Konzentration

der OH~-Ionen und der negativen Ladung der Pri-

märteilchen ab, die die katalysierende Wirkung

der OH~-Ionen begrenzt. Die Ladung der Primär-

teilchen wird durch den pH-Wert der Losung be-

stimmt. Weiterhin wird sie bei polaren Lösungs-

mitteln teilweise abgeschirmt. Dies hat zur Folge,

daß die Polymerisationszeit mit wachsender

Dielektrizitätskonstante des Lösungsmittels

zunimmt {13)i die Dielektrizitätskonstante

ruft alao genau den umgekehrten Effekt wie bei

der Hydrolyse hervor. Die Menge des Lösungs-

mittels bestimmt die Struktur des entstehenden

Gerüsts und damit den späteren Brechungsindex

des Aerogels (Block 6);



Block (• : Die Abhängigkeit des ßrechungsindexes des

Aeropels vom Mischungsverhältnis des Alkogel-

Ansatzes

Der Brechungsindex n des Aerogels setzt sich aus
dem der Luft und dem der Siliziumdioxyd-Teilchen
zusammen, er wird durch die jeweilige gesamte
Weglänge des Lichts durch diese beiden Medien
bestimmt. Damit hängt er vom Volumenverhältnis
des Siliziumdioxyds zur Luft im Aerogel ab, bzw.
dem des Siliziumdioxyds zum Gesamtvolumen;

n(Aerogel) - l =
V(Si02)

VTtotalT
n(Si02) - \D

V = Volumen
n = ürechungsindex

Das Siliziumdioxyd-Volumen ist mit dem des Kieselsäure-
Esters im Alkogel-Ansatz verknüpft. Setzt man voraus, daß
das Volumen des Aerogels gleich der Summe der Einzel-
Volumina der Bestandteile des Alkogel-Ansatzes ist, gilt
für ihr Volumenverhä'ltnis k„:*

IL

D V(Si03)

E ~ V(Ester)
f(Ester)

H{Ester) (2)

? = Dichte
M = Molekulargewicht

Damit erhält man den gesuchten Zusammenhang
zwischen dem Brechungsindex n des Aerogels und
dem Verhältnis vom Ester- zum Gesamtvolumen im
Alkogel-Ansätz:

n(Aerogel) - l = h_ ( n(Si00) - \
t, i

_V( Ester)
V (total) (3)

•^Experimentell findet man beim Ansatz des Alkogels einen
Volumenschwund von 15% bis 2Q% , der in diesen Formeln
nicht berücksichtigt iat.

- 28 -

Je poröser das Gel ist, desto weniger nächste

Nachbarn besitzen die Kügelchen, wobei die

Koordinationszahl ( Zahl der nächsten Nachbarn )

der von uns hergestellten Aerogele etwa 3 ist.

Sie ist eng verknüpft mit der Porengröße, die

in der gleichen Größenordnung wie die Größe der

Primärteilchen liegt, (13) (Abbildung 11)

Abbildung 11: Die Struktur des Gels (13)

Die Größe der Poren und
die Koordinationszahl der
Primärteilchen im Gel
werden durch die Menge
des Lösungsmittels beein-
flußt. Hier ist die Struk-
tur eines sehr lockeren
Gels (koordinations-
zahl = 3) dargestellt,
was etwa der Struktur
des von uns hergestellten
Aerogels entspricht.

Nach der Bildung des Gels existieren weiter-

hin freie Kügelchen. Der Kondensationsprozeß

ist also erst einige Zeit, nachdem der Ansatz

fest geworden ist, abgeschlossen (13)- Einige

Daten des Alkogels sind im Block 7 zusammengefaßt.

Einen störenden Einfluß auf die Kondensation

der Kieselsäure kann das zur Hydrolyse zu-

nächst notwendige Wasser ausüben. Mit ihren

Silanol-Gruppen können die Primärteilchen
Wasser absorbieren, wodurch ihre Reaktionsfähig-

keit eingeschränkt wird (13,16) (Abbildung 12).
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Block 7: Eigenschaften des Alkogels (13)

Primärteilchen

Zusammensetzung: amorphes Siliziumdioxyd

Radius: 1.5 nm - 15 nm

Dichte: 2.2 g/cm5

Brechungsindex: l.k5

Gelstruktur

Koordinations-
zahl der
Teilchen

3

k

6

12

Volumenausfüllung
der Teilchen

.056 - .185

.123 - .338

.5236

.7̂ 05

Porenradius
Teilchenradius

_

1.27

.72

-

Die Koordinationszahl 12 entspricht der
dichtesten Kugelpackung

Abbildung 12: Die Absorption von Wasser durch die

Silanol-Gruppen (l6)

~- Wassers t off-l3rücken

Durch Wasserstoff-Brücken können bei großer Dichte
der Silanol-Gruppen U'asaermoleküle an die Primär-
teilchen angelagert werden. Ihre Kondensations-
fähigkeit ist dann sehr stark eingeschränkt.
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III.Ib Der Entzug des Lösungsmittels aus dem Alkogel

Um aus dem hergestellten Alkogel einen Cerenkov-

Kadiator zu erhalten, dessen Brechungsindex im

gewünschten Bereich von 1.O1 bis I.ü6 liegt, muß

ihm das Lösungsmittel entzogen werden. Die Ver-

dunstung des Lösungsmittels aus dem Alkogel, als

zunächst einfachste denkbare Möglichkeit, erweist

sich als ungeeignet. Während der schrittweisen

Verdunstung wandert die Flüssigkeitsoberfläche

durch das Alkogel hindurch, wobei sich dessen

GerüstStruktur teilweise innerhalb der Flüssig-

keits- und teilweise innerhalb der Dampfphase des

Lösungsmittels befindet. Aufgrund der geringen

Porengröße verursacht die Oberflächenspannung des

Lösungsmittels so große Kräfte auf das Gelgerüst,

daß die Gerüststruktur zerstört wird. (13) (s. Abb. 13)

Abbildung 13: Die Verdunstung des Lösungsmittels

im Alkogel

Wenn das Lösungsmittel verdun-
stet, wandert die Flüssigkeits-
oberfläche durch das Gelgerüst
hindurch. Die wegen der Oberflä-
chenspannung auf das Gerüst wir-
kenden Kräfte sind durch die
Pfeile angedeutet. Sie sind so
groß, daß das Gerüst zerstört
wird. Zum Beispiel reichen die
Kapillarkräfte aus, um eine
Flüssigkeit im Aerogel einige
Kilometer hoch steigen zu las-
sen (13).

Lösungsmittel

Der Übergang von der Flüssigkeits- zur Dampfphase

des Lösungsmittels muß also im gesamten Alkogel

gleichzeitig geschehen; danach ist es relativ un-

problematisch, das gasförmige Lösungsmittel gegen

ein anderes Gas, wie zum Beispiel Luft, auszutauschen.

Diese Bedingung ist nur erfüllbar, wenn man inner-

halb des Phasendiagramms um den kritischen Punkt

herumgeht. (Abbildung l'i)



Abbildung 1^: Schematischer Druck-Temperatur-Verlauf

im Autoklaven

Druck (at)

80 120 160 200 240 280

• ' i Dampfdruck-Kurve von Propanol

___ Flüssigkeits-Gas-Grenze bei der kritischen
Temperatur

» Temperatur-Druck-Verlauf im Autoklaven

Der Druck-Temperatur-Verlauf einer Versuchsreihe im
Autoklaven ist schematisch im Phasendiagramm des
Lösungsmittels Propanol dargestellt. Der Herstellungs-
zyklus beginnt bei Normaldruck und Raumtemperatur (l).
Zunächst wird der Druck auf 50 at bis 1OO at erhöht (2),
man befindet sich damit von vorneherein über dem
kritischen Druck des Losungsmittels. Erst danach
beginnt der Heizprozeß (3); der Druck im Autoklaven
steigt dabei gemäß der Zustandsgieichung an ( siehe
Block 8 } und man muß unter Umständen in der letzten
Phase des Heizprozesses den Druck mit Hilfe des
Ablaßventils konstant halten, damit der Betriebsdruck
des Autoklaven nicht überschritten wird ('t). Nach dem
Überschreiten der kritischen Temperatur befindet sich
das Lösungsmittel in der Gasphase (5) und es wird
isotherm expandiert (6), daß heißt dem Gel entzogen.
Danach wird das Gel wieder auf Zimmertemperatur
abgekühlt (7).
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B loek 8; Flüssigkeits- und Dampfpbäsen (17, 18)

Ein reales Gas ist durch die Zustandsgieichung
beschrieben, die die Zustandsgrößen Druck p,
Volumen V und Temperatur T zueinander in Beziehung
setzt. Ihre allgemeinste Form lautet:

(1)

R = Qaskonstante
A. = Entwicklungskoeffizienten der

Zustandsgieichung (Virialkoeffizienten)

Eine erste Näherung dieser allgemeinen Zustands-
gleichung ist die Van-der-Waals-Gleichung:

P = (2)

a,b = Van-der-Waals-Konstanten (empirisch
zu ermittelnde Stoffkonstanten)

Die graphische Darstellung der Van-der-Waals-Gleichung
ergibt eine Isothermen-Schar. Alle Isotherme unterhalb

der Grenztemperatur Tjt
laufen durch ein Minimum.
Für diese Isotherme be-
zeichnet man den aufstei-
genden Ast A-C als Flüs-
sigkeitsast und den Ast E-G
als Dampfäst der Iso-
therme. Der durch die
Gleichung beschriebene
abfallende Ast E-C ist
unphysikalisch, weil sich
das Volumen bei Druck-
erhöhung vergrößern würde.
Experimente ergeben, daß
die reellen Gase beim
komprimieren die Iso-
therme im Punkt F ver-
lassen, der dadurch be-
stimmt ist, daß die beiden
schraffierten Flächen
gleich groß sein müssen.
Der Druck zwischen F und B
bleibt konstant, wobei die

Gase kondensieren; diesen, von der Temperatur abhängigen
Druck nennt man den Dampfdruck. Bei B liegt dann eine
reine Flüssigkeit vor. Die Van-der-Waals-Gleichung be-
schreibt die Flüssigkeits- und die Dampfphase, versagt
aber, wenn Gase und Flüssigkeiten nebeneinander vorliegen.

Für alle Isotherme oberhalb der Grenztemperatur Tk
existiert keine Flüssigkeitsphase. Die Temperatur T
nennt man die kritische Temperatur, den Sattelpunkt
dieser Isothermen den kritischen Punkt (kP) mit dem
kritischen Druck p. und dem kritischen Volumen V^.
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Man erhitzt also das vollständig mit Lösungsmittel

bedeckte Alkogel unter ausreichend hohem Druck, bis

sowohl der kritische Druck als auch die kritische

Temperatur des Lösungsmittels überschritten werden.

Dabei wird die Phasentrennung schlagartig aufgehoben,

das gesamte Lösungsmittel befindet sich im Zustand

einea realen Gases. Durch anschließende, isotherme

Expansion wird das Lösungsmittel dem Alkogel lang-

sam entzogen, wobei die Temperatur ständig größer

als die kritische Temperatur des Lösungsmittels aein

muß. Andernfalls würde das Lösungsmittel im Alkogel

kondensieren, was, wie die Verdunstung, die Gerüst-

struktur zerstören wiirde4 ( siehe Block 8 )

Die von uns eingesetzten Lösungsmittel haben kritische

Drücke um 5O at und kritische Temperaturen um 250 C.

Die Herstellung dea Aerogels erfordert also einen

Druckkessel ( Autoklav ), der mit einer Heizung
w

ausgerüstet ist. Der von uns benutzte Autoklav hat

ein Volumen von 5 l und ist für Betriebsdrücke bis

zu 3?0 at und Betriebstemperaturen bis zu kOO C

ausgelegt. ( Block 9 )

*
Block 9s Die technischen Daten des Autoklavs

Inhalt:

Durchmesser (innen):

5 l

82 mm

Maximaler Betriebsdruck: 330 at

Maximaler Prüfdruck: *»30 at

Maximale Betriebstemperatur: 4OO C

Dichtung: Aluminium-Ringe

Der Heizvorgang des Autoklavs wird über einen Ver-

gleichswiderstand gesteuert. Dieser Widerstand, der

über einen Rampengenerator linear mit der Zeit bis

zu einem Maximalwiderstand wächst, wird über eine

Der Autoklav wurde uns freundlicherweise von der
BASF, Ludwigshafen zur Verfügung gestellt.

Wheatstonesche Brücke mit dem Widerstand des

Thermoelementa im Heizmantel des Autoklavs

verglichen. Ist die Temperatur im Heizmantel

kleiner als ihr Soll-Wert, wird die Heizung

über ein Relais eingeschaltet. Die Temperatur

im Autoklav wird durch einen Thermofühler

gemessen und der zeitliche Verlauf mit einem

Linienschreiber aufgezeichnet; der Druck wird

an einem Manometer angezeigt. Der Vergleichs-

widerstand behält nach Beendigung des Heizvor-

gangs seinen Maximalwert, was dazu ausgenutzt

wird, die Temperatur im Autoklav während der

Expansion konstant, größer als die kritische

Temperatur des Lösungsmittels zu halten.

Der Entzug des Lösungsmittels (Expanaion) ge-

schieht über einea der Nadelventile de* Auto-

klavs. Der Dampf wird in einer Kühlschlange

kondensiert und in einem Gefäß aufgefangen.

Ist schließlich im Autoklav Atmosphären-

druck erreicht worden, wird dem Gel

das restliche Lösungsmittel durch Spülung

mit Stickstoff oder Argon entzogen, was

außerdem die Abkühlung des Aerogels etwas

beschleunigt (Abbildung 15).

Die mit dem Heizprozeß bedingte Volumenaus-

dehnung des Lösungsmittels und der entstehende

Temperaturgradient im Autoklav verursachen

Strömungsvorgange im Alkogel, die über lokale

Zerstörungen der GerüstStruktur zur Bildung

von Sprüngen und Rissen führen können. Um diese

Strömungen möglichst einzuschränken, ist es

notwendig, den Autoklav sehr langsam hochzu-

heizen. Da außerdem nach der Zustandsgieichung



Abbildung 15: Der schematische Aufbau zum Entzug

des Lösungsmittels

Ventile

Manometer
Linien
Schreiber

——i -
Sicherheitsleitung
Berstscheibe
Dichtung

kel

Temperatur-
Meßfühler

Autoklav

Heizung und
Wärmeisolierung

Lösungsmittel

Alkogel-Proben

Thermo-Widerstand

Heizleitung

Soll-Wert
(Rampen-
Generator)

Das zentrale Instrument zum Lösungsmittel-Entzug ist der
Autoklav mit der Heizvorrichtung, mit dessen Hilfe der
kritische Punkt des Lösungsmittels überschritten wird.
Die Aufheizung des Autoklavs wird über einen Thermowider-
stand, einen Rampengenerator, der einen zeitabhängigen
Soll-Widerstand liefert, und ein Vergleichsinstruraent
mit einer Wheatstoneschen Brücke gesteuert. Die Temperatur
im Autoklav wird mit einem Temperatur-Meßfühler gemessen
und mit einem Linienschreiber registriert. Die Rohran-
schlüsse dienen zur Herstellung eines Vordrucks im Auto-
klav und zum Ablassen des Lösungsmittels in der Expan-
sionsphase, daa über eine Kühlschlange aufgefangen wird.
Ferner besitz der Autoklav eine Sicherheitsleitung mit
einer Berstscheibe, die bei Drücken von über 300 at zer-
stört wird.
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Abbildung 16: Die Volumenanderung des Lösungs-

mittel« im Autoklav

p(a t ) WO.o

200.0 -

-0.0

0.3 0.1
V(l/Mol)

Im Druck-Volumen-Diagramm sind die Isotherme der
Zustandsgieichung*für das Lösungsmittel Methanol dar-
gestellt (vergleiche Block 8 ) und der schematische Ver-
lauf der Heiz- (l) und Expansionsphase (2) des Autoklavs
mit niedrigem (a) und hohem Vordruck (b) eingetragen.
Man sieht deutlich, daß bei großen Vordrücken die
Volumenänderung des Lösungsmittels während des Heiz-
prozesaes wesentlich geringer ist als bei niedrigen
Vordrücken. Dies bedeutet, daß es zur Vermeidung von
starken Strömungen und der damit verbundenen Rißbildung
im Gel günstiger ist, den Heizprozeß unter möglichst
hohem Druck durchzuführen.

die Volumenänderung bei hohen Drücken geringer ist

als bei niedrigen, ist es zweckmäßig, den Heizvor-

gang nicht mit Atmosphären-, sondern mit einem

größeren Vordruck zu beginnen. (Abbildung 16)

Bei unseren Versuchen haben sich Heizdauern

zwischen 8 und 20 Stunden sowie Vordrücke zwischen

50 at und 1OO at (Stickstoff oder Argon) bewährt,

was zu maximalen Drücken im Autoklav von

200 at bis 28O at führte.

Die Isotherme wurden von G. Poelz (DESY, F35) nach einer
Näherung der Virial-Gleichung durchgeführt, die sich etwas
von der Van-der-Waals-Gleichung unterscheidet und daa
Verhalten realer Stoffe besser beschreibt.
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Abbildung l?! Arbeitsphasen im Autoklav
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In der Abbildung ist der Druck- und der Tamperaturverlauf
der einzelnen Arbeitaphasen des Lösungsmittel-Entzugs im
Autoklav dargestellt. Die Zeitskala gibt die Werte einer
unserer Versuchsreihen an. In der Phaae l wird der Auto-
klav mit einem Vordruck auf seine Dichtigkeit überprüft.
Beim Heizprozeß (2) steigt die Temperatur annähernd
linear. Während der Expansionsphase (3)» in der das
Lösungsmittel dem Gel entzogen wird, bleibt die Temperatur
konstant. Erst wenn der Druck im Autoklav auf Atmosphären-
druck gesunken ist, wird er abgekühlt (k).

Eine weitere Gefahr der Zerstörung der Gelstruktur

tritt in der Expansionsphase, also während des

Lösungsmittel-Entzugs auf. Das durch die Expansion

entstehende Druckgefälle führt zu Strömungen des

Lösungsmittel-Dampfes im Gel, die ebenfalls möglichst

gering und gleichmäßig sein sollten. Dies ist relativ

einfach durch das Ablaßventil des Autoklaven

regelbar; die einzige auftretende Schwierigkeit

ist damit verbunden, daß das Ventil manuell

geregelt werden muß, was bei unvorsichtiger

Handhabung leicht zu plötzlichen Druckabfällen

im Autoklav führen kann. Wir haben mit Ex-

pansionszeiten zwischen lo und 24 Stunden gute

Erfahren gemacht, dies entspricht einem mitt-

leren Durchsatz des Lösungsmittels von etwa

.1 ml/sec. ( Abbildung l? >



III.2 Die experimentellen Ergebnisse

Zur Herstellung des Aerogels benutzte Cantin als

Kieselsäureträger den Methylester der ortho-

Kieselsäure, Methanol als Lösungsmittel und

Ammoniak als Katalysator (ll). Da die Qualität

der so hergestellten Radiatoren zunächst nicht zufrieden-

stellend war, wurde untersucht, ob weitere Kiesel-

säure-Ester, Lösungsmittel und Katalysatoren zur

Aerogelherstellung geeignet sind. Die Eigenschaften

der benutzten Chemikalien sind in den Tabellen 2

zusammengefaßt.

Der Silizium-Aluminiuni-Ester besitzt eine wesent-

lich komplexere Struktur als die beiden Ester der

ortho-Kieselsäure, die sich nur in der Größe der

Alkylgruppen voneinander unterscheiden. Diese

Merkmale beeinflussen die Gelbildung wesentlich

und sind entscheidend für die Eignung des Esters

zur Aerogelherstellung. { Tabelle 2a)

Die wichtigsten Daten der Lösungsmittel sind

der kritische Punkt, der mit den Betriebsdaten

des Autoklavs verträglich sein muß, und ihre

Dielektrizitätskonstante, die die Hydrolyse-

Geschwindigkeit und die Kondensation der Kiesel-

säure beeinflußt. Der unterschiedliche Brechungs-

index erschwert den Transparenzvergleich zwischen

den Alkogelen verschiedener Lösungsmittel, da

das Streuvermögen unter anderem von der Differenz

des Brechungsindexes zwischen dem Streukörper und

dem umgebenden Medium abhängt. Die Wahl des

Lösungsmittels ist ebenfalls für die Eigen-

schaften des Aerogels entscheidend. ( Tabelle 2b)

Auf der Suche nach geeigneten Katalysatoren

interessierte uns zunächst ihr kritischer

Punkt. Da der kritische Punkt eines Gemisches

schwer zu berechnen ist, waren wir an Katalysa-

toren interessiert, deren kritischer Druck und



Tabelle 2a: Ester der Kieselsäure (19)

Si-Al-Eator

--™1

. SiüAI (OC, 11 sei;) „
•> >i 'j 2

( C H _ 0 ) , Z\.
j 'l

«VVU"

.it ru*:turf oviiii-1

C ,!i r!>

C^M)-— oy-O-Al^ „ ' 9

^ ""^ 9Fe^

OCH3

CH O — Si ÜCH_

OCH

C,,Hr.O — Si — OC-,11!-

ocaH5

^c^'r-

3 5«. ' 'G

152.1

200 . 1

f h c h t p bei ,.
2u° C ( £/cm" )

.95 - 1.05

1 . 03 -'i

• 933

i
Si02-i ;ehalt

-

39-5

28.8

.

Chemikalien der Dynamit Nobel,
Troisdorf; Warenzeichen in
Klammern»

Die Formeln des Si-Al-Esters
geben nur Durchschnittswerte
an«
Der Methylester Dynasil M kann
als Flüssigkeit oder als Dampf
die Hornhaut verletzen und zur
Erblindung führen. Es sind da-
her beim Umgang mit diesem
Ester unbedingt eine gasdichte
Schutzbrille, Gummihandschuhe
und eine gute Ventilation (Ab-
zug) erforderlich.

Tabelle 2b: Lösungsmittel zur Alkogel-Herstellung (2Of21)

Hc't l inrc. l

Azeton

lsüjirop^vno.1.

Isobutf inol

V.'asscr

Sumnoni"or.v.cl

CH_011

CD CGCU

C"!!?UM
> 7

H20

Molekul. irpewJ cht

32.0't

5 8.0[i

60.11
60.11

10.01

kr i t j scher
Druck ( n t )

78.5
'i/.

50.9

47.

218.3

kr l t n «,clie
Temperatur ,

2 •'((.).

235.5

26 ̂  . C-

233.

263.

37 -'i. H

Dielektrizitäts-
konstante £

( bei 25 °C )

32.63

20.7
20. 1

18.3

15.«

78.3

Brechunj;s-
index n

1.3288

1.35^8

1.3776

1.395'i

1-333

Chemikalien: Merck, Darmstadt;
P.A.
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kritische Temperatur etwa den Werten der Lösungs-

mittel entspricht. Unter diesem Gesichtspunkt

erschienen uns von den basischen Katalysatoren

die Amine am geeignetsten zu sein. Die sauren

Katalysatoren wurden getrennt untersucht und

werden in dieser Arbeit nicht näher beschrieben (23)»

Tabelle 2c: Katalysatoren zur Hydrolyse der Kiesel-

säure-Ester (2O,22)

.•'yrrnoi T a'T

friä t hnno larain

2-Din ie thy l -
amino- \ thanol

Salzsiiura

Summ • a f O nn a 1

HH,

C4HllNO

CH.COOH

HC1

Moleliiilar-
gewicht

J7-03

89.1^

60.05

36.46

kritischer
Druck (at)

112.5

30.

36.6

57.1

32.1

kritische
Temperatur

132.5

258.9

223.3

"521.6

Reinheit (.%}

99-999

99->995

90-

99.9999

99-999

Chemikalien: Merck, Darmstadt.

In den Experimenten wurden unterschiedliche

Mischungsverhältnisse untersucht, wobei ins-

besondere die Wassermenge und Katalysatorkon-

zentration variiert wurden. Der Einfluß der bei

der Gelbildung herrschenden Temperatur und der

Zeitspanne zwischen abgeschlossener Gelbildung

und beginnendem Entzug des Lösungsmittels (Nach-

reaktionsphase) wurde ebenfalls beobachtet

(Abbildung 19).

In fast allen Versuchen wurde mit dem Volumen-

verhältnis des Esters zum Lösungsmittel gear-

beitet, das einem Brechungsindex des Aerogels

von etwa 1.O2 entspricht. Kleinere Variationen

im Brechungsindex waren durch unterschiedliche

Wassermengen bedingt. (Abbildung 2O)



Abbildung 19: Übersicht der durchgeführten Versuche

Die Schematik dieser zwei Seiten gibt eine Übersicht
der durchgeführten Versuche. Aus den drei zur Verfü-
gung stehende Estern der Kieselsaure wurden Alkogele
mit verschiedenen Lösungsmitteln und Katalysatoren
hergestellt. Bei vielversprechenden Ansätzen wurde
versucht, die Qualität der Alkogele, bzw. die der
Aerogele, durch Variation des Mischungsverhältnisses
und der Katalysatorkonzentration zu verbessern.
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CH COOII
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M e t h a n o l IVopano],
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M i a c h u ii er s v o r H ä l t n i s
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Abbildung 19c:

M e t h y l e s t e r d e r o r t h o - K i e a e l s ä u r e - D y n a s i l M

I s o p r o p a n o l kQ% Isopropanol 60% Isopropanol
60% Methanol kQ% Methanol

Ammoniak Tri- 2-Di- Ammoniak C.-H. CNO Ammoniak C..H* NO, Ammoniak C , H ' NO, Ammoniak C.-H NO r, H
NH, Äthanol- methyl- NH, 6 l 5 3 KH, 6 l ? 3 NH. 6 l ? 3 NH_ 6 l 5 3 S1 1

Beim Methylester der ortho-
Kieselsaure wurde neben den
Mischungsverhältnissen die
Einflüsse der Temperatur beim
Gelieren und der Nachreaktions-
phase, der Zeitspanne zwischen
Beendigung des Geliervorgangs
und Beginn des Lösungsmittel-
Entzugs im Autoklav, unter-
sucht.

. - thyl ....
amin amino-
C £ H 1 _NO_ äthanol

6 " '

M i a c h u n g a v

Nü

r h a l t n i s

K a t a l y a a t o r k o n z « n t r a t i o n

N a c h r e a k t i o n s p h a a e

Temperatur



Abbildung 20: Die Mischungsverhältnisse in Abhän-

gigkeit d«s Brechungsindex«» des

Avrogels

In der Abbildung ist das nach den Formeln des Blocks 6 be-
rechnete Verhältnis des Ester- zum Gesamtvolumen in Abhän-
gigkeit des Brechungsindexes des Aerogels dargestellt. Die
Formeln sind aus reinen Volumenbetrachtungen hergeleitet
worden. Eine obere Grenze des erreichbaren Brechungsin-
dexes ist durch die zur vollständigen Hydrolyse notwendige
Wassermenge gegeben. Unter der Voraussetzung eines ver-
nachlässigbaren Lösungsmittelvolumens erhält man aus den
Formeln des Blocks 5 die eingezeichnete Hydrolysegrenze,
oberhalb der keine Gelbildung mehr möglich ist. Die not-
wendige Mindestmenge des Lösungsmittels setzt den erreich-
baren Brechungsindex weiter herab. Dies wurde im Rahmen
dieser Arbeit für den Äthylester der ortho-Kieselsäure
(Lösungsmittel Methanol) untersucht. Die eingetragene
Mischbarkeitsgrenze wurde aus experimentellen Daten ge-
mäß (14) extrapoliert. Es sind also höchstens Brechungs-
indizes im Bereich der durchgezogenen, dünnen Linien er-
reichbar.

Die Wassermenge mirde in einem ziemlich großen

Bereich zwischen der minimalen zur vollständigen

Hydrolyse und dem lOfachen dieses Werts beim

Si-Al- und Äthylester variiert, bzw. desi zwei-

bis sechsfachen beim Methylester der ortho-

Kieselsäure. Ebenfalls wurde die Konzentration

jedes Katalysators innerhalb von zwei Größen-

ordnungen verändert. (Tabelle 3)

Tabelle 3: Minimale Wasserraenge vm

vollständigen Hydrolyse

Kiesel säure- Es t er

Methylester der
ortho-Kieselsäure

Äthylester der
ortho-Kieselsäure

Si-Al-Ester

V . (H_0)
min 2
V(Ester)

.245

.161

.128

Die auf das Estervolumen V(Ester) bezogene Wasaermenge
ist gemäß Dlock 5 berechnet worden.

Als erster Schritt sollte herausgefunden werden,

unter welchen Umständen Alkogele gebildet werden,

die qualitativ zur Aerogel-HerStellung geeignet

sind. Dabei wurde die Transparenz der Alkogele

nur grob beurteilt, da sie oft sehr deutlich

variierte und die unterschiedlichen Brechungs-

indizes der Lösungsmittel eine genauere Analyse

erschweren. Als wesentliches Merkmal der Reaktions-

geschwindigkeit diente die Gelierdauer, daß heißt



die Zeitspanne zwischen der Beendigung des Misch-

vorgangs bis zur Bildung eines festen Gels. Da

der Übergang von der hochviskosen Flüssigkeit zum

festen Gel fließend ist, kann man diese Zeitspanne

nur mit einer Genauigkeit von etwa 10% angeben.

Weiterhin ist zu beachten, daß die Kondensation

der Kieselsäure mit der Bildung eines Gels noch

nicht abgeschlossen iat, und daß die Gelierdauer

sowohl von der Hydrolyse- als auch von der Konden-

sationsgeschwindigkeit abhängt (13)•

Die Versuchsbedingungen des Entzugs des Lösungs-

mittels wurden über längere Versuchsreihen mög-

lichst konstant gehalten, es wurde lediglich die

Nachreaktionszeit variiert. Dadurch sollte heraus-

gefunden werden, wie lange es dauert, bis die Kie-

selsäure nahezu vollständig kondensiert, das heißt

die chemischen Reaktionen im Gel abgeschlossen sind.

Nach etwa der Hälfte der durchgeführten Experimente

wurde von relativ kurzen Heiz- und Expansionszeiten

im Autoklaven (=8h) auf längere Zeiten von 20 h

bis 30 h übergegangen, um die Zahl der Sprünge im

Aerogel zu reduzieren.

Zur Beurteilung der Aerogelqualität dienten zunächst

die Anzahl der Sprünge, die Volumenänderung gegen-

über dem Alkogel und die Transparenz. Da uns eine

Apparatur zur Messung der Transparenz des Aerogels

noch nicht zur Verfügung stand, konnten nur quali-

tative Unterschiede zwischen den einzelnen Proben

festgestellt werden. Weiterhin wurden über die Mes-

sung des Brechungsindexes in einigen Proben Dichte-

schwankungen festgestellt (Abschnitt IV) und die

Transparenz über die Messung des Cerenkovlichts

abgeschätzt. (Abschnitt V)

III.2a Die Polymerisation der Kieselsäure

zum Alkogel

Das Mischungsverhältnis des Alkogel-Ansatzes, daß

heißt das Voluraenverhältnis von Ester:Losungsmittel:

Wasser, und die Art der verwendeten Chemikalien

haben einen wesentlichen Einfluß darauf, ob die

Kieselsäure zu einem Gel, zu kolloidalen Teilchen

oder zu einem Niederschlag kondensiert. Daher

wurde zunächst die Mischbarkeit der verschiedenen

Kieselsäure-Ester mit Lösungsmittel-Wasser-Gemischen

untersucht. (13)

Eine besondere Schwierigkeit trat bei der Ver-

arbeitung des Silizium-Aluminium-Esters auf, wenn

Methanol als Lösungsmittel benutzt wurde. Die

Gelbildung erfolgte bereits ohne Wasserzugabe im

Methanol-Ester-Geraisch so rasch (innerhalb einiger

Sekunden), daß eine Vermischung dieser Substanzen

nicht möglich war. Der Si-Al-Ester war in Methanol

allerdings dann lösbar, wenn so viel Essigsäure

hinzugegeben wurde, daß der Ansatz auf einen pH-

Wert von etwa 5 gepuffert wurde.

Eine anschließende Zugabe von Wasser, das mit

mindestens .15% (Volumen) Ammoniak angereichert

sein mußte, leitete die Gelbildung ein. Alle

so hergestellten Alkogele hatten allerdings

eine sehr schlechte optische Qualität; sie

waren weiß-opak. Im Gegensatz dazu ließ sich

der Silizium-Aluminium-Ester mit den Lösungs-

mitteln Propanol und Isopropanol sehr gut ver-

mischen; diese Alkogele waren sehr klar und

konnten auf ihre weitere Eignung zur Aerpgel-

Herstellung getestet werden.

Es ist zwar bekannt, daß die Hydrolyse in Methanol

wesentlich schneller erfolgt als in Propanol (15),

daß aber der Ester in Methanol offenbar ohne



Wasser zu einer Kieselsäure umgewandelt wird,

ist ungewöhnlich. Dies deutet darauf hin, daß

zumindest im Methanol das chemische Verhalten

des Si-Al-Esters nicht mit dem des Methyl- und

Äthylesters der ortho-Kieselsäure vergleichbar ist.

Die Ester der ortho-Kieaelsäure sind nur

in gewissen Verhältnissen mit Alkohol und Was-

ser mischbar (14). Im Rahmen dieser Arbeit wurde

die Mischbarkeit des Systems Äthylester:Methanol:

Wasser in dem Bereich untersucht, der etwa einem

Brechungsindex des Aerogels von 1.02 entspricht.

Extrapoliert man diese Werte analog zu den Er-

gebnissen eines Äthylester:Äthanol:Wasser-Systems (14)

und beachtet außerdem die minimale Wassermenge zur

vollständigen Hydrolyse, ergibt sich ein relativ

enger Bereich, in dem eine Gelbildung möglich ist.

Dieser Gelierbereich ist in der Abbildung 21 an-

gedeutet worden.

Außerhalb des Mischbarkeitsbereichs bilden sich

zwei flüssige Phasen im Ansatz, die sich auch

nach wiederholtem Verrühren erneut trennen.

In einigen Proben gelierte die untere Phase aus.

Innerhalb des Gelierbereichs war die optische

Qualität der hergestellten Alkogele bei Verwen-

dung eines basischen Katalysators so schlecht

(weiß-opak), daß sie sich nicht zur Aerogel-

Herstellung eigneten. Ein klares Alkogel konnte

nur mit Salzsäure als Katalysator mit der sehr

hohen Konzentration von lo% (Volumen) im Wasser

hergestellt werden.

Der Methylester der ortho-Kieselsäure erweist

sich allgemein als sehr gut mischbar, nur bei

Verwendung von Isobutanol als Lösungsmittel

bildet sich bei der Wasserzugabe sehr leicht

ein weißer Niederschlag, auch wenn das Wasser
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Abbildung 21: Die Gelbildung im System Äthyl-

ester der ortho-Kieselsäure:

Methanol:Wasser

100 0

90
10

20

Wasser

Äthylester der
ortho-
Kieselsäure 50

60

100
100 9O 80 70 60 50 40 30 20 l O O

Methanol

O mischbar

,» schrittweise Wasserzugabe bis zur Bildung
eines Niederschlags

9 nicht mischbar

•̂M Mischbarkeitsgrenze

»• Hydrolysegrenze

In der Abbildung ist der Bereich angegeben, in dem das
tertiäre System Äthylester der ortho-Kieselsäure:
Methanol:Wasser mischbar ist. Es wurde ausschließlich
mit Ammoniak als Katalysator gearbeitet. Die Mengen der
einzelnen Komponenten des Systems sind in Volumenprozent,
bezogen auf das Gesamtvolumen, angegeben. Links der
Mischbarkeitsgrenze, die gemäß den Ergebnissen eines
Äthylester i Äthanol : Wasser-Systems (14 } aus den experi-
mentellen Daten extrapoliert wurde, ist eine Mischbar-
keit des Systems zu erwarten. Rechts der Hydrolyse-
grenze ist eine vollständige Hydrolyse des Esters ge-
währleistet. Eine Gelbildung ist also etwa im schat-
tierten Bereich der Abbildung möglich.
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zunächst mit einem Teil des Isobutanols ver-

mischt und dann einem Isobutanol-Ester-Gemisch

zugegeben wird. Der Niederschlag kann aber durch

hohe Rührgeschwindigkeit und sehr langsamer

Wasserzugabe (̂ =.1 ml/sec) verhindert werden.

Die Alkogele des Methylesters sind mit kleinen

Unterschieden alle sehr transparent und wurden

auf ihre Eignung zur Aerogel-Herstellung weiter

untersucht.

Das erste Ergebnis dieser Untersuchungen ist

also, daß der Athylester der ortho-Kieselsäure

zur Aerogel-Herstellung offenbar ungeeignet ist.

Außerdem läßt sich der Si-Al-Ester nur schwer

mit Methanol als Lösungsmittel verarbeiten.

Einen gewissen Einblick in die Reaktionsabläufe

kann man über die Reaktionsgeschwindigkeit ge-

winnen, ala deren Haß die Gelierdauer dient.

Da die Dehydrierung der ortho-Kieselsäure ohne

Zeitverlust erfolgt (13), bestimmt vor allem

die Hydrolysegeschwindigkeit der Ester und außer-

dem die Kondensationazeit der Primärteilchen die

Gelierdauer.

Man erwartet vor allem eine rapide Abnahme der

Hydrolysegeschwindigkeit mit zunehmender Große

der Alkylgruppen der Ester; weiterhin sollte die

Silizium-Konzentration im Ester quadratisch in

die Gelierdauer eingehen (13) (Block 10).

Vergleicht man die Methyl- und Äthylester der

ortho-Kieselsäure miteinander, so sind die ex-

perimentellen Ergebnisse in diesem Rahmen ver-

ständlich. Die Gelierzeiten des Äthylesters
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Block 10: Parameter der Gelierzeit in basischen

Lösungen (13)

Die Gelierzeit wird vor allem durch die Hydrolyse-
geschwindigkeit bestimmt, die entscheidend von der
Größe der Alltylgruppen des Kieselsäure-Esters ab-
hänrt. Einen zusätzlichen Einfluß hat, vorwiegend
bei niedrigen Siliziumkonzentrationen, die Konden-
sationsgeschwindigkeit der Kieselsäure

Die Hydrolysegeschwindigkeit wird bestimmt durch:

Größe der Alkylgruppen der Ester

Art des Katalysators

Katalysatorkonzentration

Wassermenge

Dielektrizitätskonstante des Losungsmittels (acf ,r>0)

Die Kondensationsgeschwindigkeit der Kieselsäure hängt
ab von der:

Siliziumkonzentration C:

t « —z ', t = Zeit bis zum Erreichen eines
C bestimmten PolymeriBations-

grades

Dielektrizitätskonstante £ des Lösungsmittels

(* £~a, s>0)

pH-Wert der Lösung

erstrecken sich von 5O h bis 200 h, während

die des Methylesters bei vergleichbaren Ver-

hältnissen 7-wischen einigen Minuten und 5 h

liegen. Die unterschiedliche Siliziumkonzen-

tration im Ester kann nur einen Faktor von 2

erklären, also wird die Gelierdauer offenbar

wesentlich durch die größeren Alkylgruppen des

Athylesters heraufgesetzt.



Der Silizium-AIumium-Ester reagiert trotz

»einer großen Alkylgruppen sehr schnell. Die

Ursache dürfte vor allem in der Reaktionsfreu-

digkeit des Aluminiums liegen, eventuell kann

auch die 5« Alkylgruppe einen zusätzlichen Bei-

trag liefern. Offensichtlich unterscheiden sich

die Reaktionsabläufe beim Si-Al-Ester deutlich

von denen der Ester der ortho-Kieselsäure.

In basischen Lösungen erwartet man eine Abnahme

der Hydrolysegeschwindigkeit mit sinkender Dielek-

trizitätskonstante des Lösungsmittels. Untersu-

chungen über das Verhalten des Methylesters der

ortho-Kieselsäure in verschiedenen Lösungsmitteln

weisen darauf hin, daß bei Alkoholen die Hydrolyse-

geschwindigkeit der Ester, jedoch in Azeton die

Kondensationsdauer der Primärteilchen den größten

Einfluß auf die Gelierzeit hat (Abbildung 22).

Dies bedeutet, daß die Gelbildung im Azeton ver-

mutlich nach anderen Mechanismen abläuft als in

Alkoholen. Es sei hier schon vorweggenommen, daß

trotz sehr klarer Alkogele die Aerogele des Aze-

tons intensiv gelb-braun gefärbt sind, was auf

die Bildung von Ringverbindungen hindeutet (24).

Die Abhängigkeit der Gelierdauer von der Wassermenge

und der Katalysatorkonzentration entspricht durchaus

unserem Verständnis der Reaktionsabläufe. (Abb. 23)
Beide Größen bestimmen in basischen Lösungen die

Anzahl der OH~-Ionen und damit sowohl die Hydro-

lyse- als auch die Kondensationsgeschwindigkeit.

Beim Silizium-Aluminium-Ester wurde in Isopropanol

als Lösungsmittel außerdem untersucht, bei welcher

Wassermenge kein Gel mehr gebildet wird, die im

Bereich von t 25/4 mit der theoretischen Wasser-

menge zur vollständigen Hydrolyse übereinstimmt.



Abbildung 22: Die Gelierzeiten des Methylesters

der ortho-Kieselsaure in verschie-

denen Lösungsmitteln

Die Abbildung zeigt die Gelierdauer tg in Abhängigkeit
der Dielektri^i tatskonstanten £ des Lösungsmittel», bei
der die zugegebene Wassermonge berücksichtigt worden ist
(Tabelle a). Die verschiedenen Mischungen sind in der
Tabelle b angegeben.
Die Abnahne der Gelierdauer mit wachsender Dielektrizi-
tätskonstante bei den Alkoholen als Lösungsmittel weist
darauf hin, daß die Hydrolysegeschwindigkeit des Esters
die Reaktionsdauer bestimmt. Im Gegensatz dazu scheint
beim Azeton die Kondensationsdauer der Primärteilchen
der entscheidende Faktor zu sein (vergleiche ülock 10).

a) nie Dielektrizitätskonstante £ der angesetzten Lösungen
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In der Tabelle «ind jeweils die Volunenaoteile der ein*
zelne Bestandteile der Lösung angegeben.
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Abbildung 23= Die Gelierdauer von Kieselsäure-Ester

in Abhängigkeit der Wassermenge

Methylester der ortho-Kieselsäure:

Azeton: -D NH (.01%)

Isopropanol: —9— NH (.15%)

Silizium-AIurainium-Ester:

Isopropanol: -Ä-- NH, (.15%)

Die Abbildung zeigt die Qelierdauer tg in Abhängig-
keit dea Volumenverhältnisses von Wasser:Ester. Die
verschiedenen Katalysatorkonzentrationen sind in
Volumenprozent, bezogen auf das Wasservolumen, an-
gegeben.

Die relativ kurzen Gelierzeiten des Si-Al-Esters sind
eventuell durch die Reaktionsfreudigkeit des Aluminiums
und durch seine 5. Alkylgruppe erklärbar.

Die Katalysatorkonzentrationen wurden jeweils über

zwei Größenordnungen variiert, wobei sich ein deut-

licher Einfluß auf die Gelierdauer zeigt. Interes-

sant ist vor allem, daß in Bereichen niedriger Kon-

zentration bereits kleine Variationen in der Kata-

lysatorkonzentration einen großen Effekt auf die
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Gelierdauer haben, wahrend sich die Gelierzeit bei

höheren Konzentrationen kaum noch verkürzen läßt.

Dies deutet auf eine Sättigung der Lösung mit OH~-

lonen bei hohen Katalysatorkonzentrationen hin. (Abb.24)

Ergebnis der in diesem Abschnitt beschriebenen

Untersuchungen ist, daß die Reaktionsabläufe in

den Si-Al-Ester-Systemen sich deutlich von denen

in Gemischen der Ester der ortho-Kieselsäure un-

terscheiden. Ferner verläuft die Gelbildung des

Methylesters der ortho-Kieselsäure im Lösungs-

mittel Azeton offenbar nicht entsprechend der

in Alkoholen.



Abbildung 24: Die Gelierdauer des Methylesters

in Isopropanol in Abhängigkeit der

Katalysatorkonzentration

C,H,,\ (10:25: 5 )

Die Katalysatorkonzentration C ist auf das Wasser-
volumen bezogen; die einzelnen Mischungen sind nach
dem Schema

Katalysator (Volumenverhältnis von Ester:Lösungs-
mittel :Wasser)

angegeben. Der steile Anstieg der Katalysatorkonzen-
tration bei kurzen Gelierzeiten deutet auf eine Sät-
tigung der Lösung mit OH~-Jonen hin.
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III,2b Die Eigenschaften der hergestellten

Aerogelproben

Entsprechend den Ergebnissen des vorhergegan-

genen Abschnitts wurde Aerogel aus den Alkogelen

des Silizium-Aluminium-Esters mit Isopropanol

und Propanol und aus den Alkogelen des Methyl-

esters der ortho-Kieselsä'ure mit Isopropanol,

einem Gemisch von 60% Methanol und kO% Isopro-

panol, Isobutanol und Azeton als Lösungsmittel

hergestellt.

Obwohl die Alkogele des Silizium-Aluminium-

Esters eine gute Transparenz besaßen, sind die

Aerogele als Cerenkov-Radiator völlig ungeeig-

net. Sie haben eine intensive, dunkelblaue bis

schwarze Farbe und sind mehr als 30% gegenüber

dem Alkogelvolumen geschrumpft. Die große Ver-

ringerung des Volumens während des Lösungsmittel'

entzugs deutet auf eine Umbildung der Gerüst-

struktur hin, daß heißt, daß die Koordinations-

zahl der Primärteilchen bei den hohen Tempera-

turen im Autoklav erhöht wird. Die trotz der

großen Transparenz des Alkogels entstandene in-

tensive Färbung des Aerogels kann so gedeutet

werden, daß sich an der Oberfläche der Primär-

teilchen reaktionsfähige Molekülgruppen befin-

den, die erst im Autoklav solche Verbindungen

eingehen, die durch sichtbares Licht elektro-

nisch angeregt werden können.

Die mit dem Methylester hergestellten Aerogele

weisen von den Herstellungsverfahren abhängige,

große Qualitätsunterschiede auf. Daher wurde der

Einfluß der einzelnen Herstellungsparameter auf

die Eigenschaften des Aerogels differenzierter

untersucht. Als Qualitätsmerkmale dienten zu-

nächst die Transparenz der Aerogele, die nur
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qualitativ zwischen den Proben verglichen wer-

den konnte, ferner die Anzahl der Sprünge in

den Aerogelproben und die Volumenänderung des

Aerogels im Vergleich zum Alkogel.

Abbildung 25t Die Korrelation zwischen der Trans-

parenz der Aerogelproben und der

Zahl ihrer Sprünge

Die Abbildung zeigt
deutlich, daß es offen-
bar keine trüben Proben
ohne Sprünge gibt. Dies
deutet darauf hin, daß
die Ursachen schlechter
Transparenz auch einen
Einfluß auf die mecha-
nische Stabilität des
Gelgerüsts haben.
Es wurden nur Proben mit
vergleichbaren äußeren
Einflüssen, «i t Isopro-
panol oder einem Isopro-
panol/Methanol-Gemisch
als Lösungsmittel und
Ammoniak oder Triäthanol-
arain als Katalysator be-
rücksichtigt

klar
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k

3

2

1

trüb«

Transparenz

t 1 K l

•

» •

Zahl der Sprung

l 2/3

Es erweist sich als sehr günstig für die Aerogel-

herstellung, daß es offenbar kaum Korrelationen

zwischen den einzelnen Qualitätsmerkmalen gibt.

Lediglich zwischen der Transparenz und der Anzahl

der Sprünge konnte ein schwacher Zusammenhang

festgestellt werden, wenn die chemischen Ursachen

für eine Trübung des Aerogels, wie zum Beispiel

die Art des Lösungsmittels oder des Katalysators,

vernachlässigt wurden. Offensichtlich konnten kei-

ne Aerogelproben hergestellt werden, die eine

schlechte Transparenz und wenige Sprünge hatten.

Dies ist ein Hinweis darauf, daß bei chemisch ver-

gleichbaren Ansätzen die Ursachen der Aerogeltrü-

bung auch ein Teil der Ursachen für die Sprünge

im Aerogel sind (Abbildung 25).
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Die Transparenz der Aerogele wurde in fünf

Klassen eingeteilt, vom klarsten (5) bis zum

sehr trüben (1) Aerogel. Das erste Ergebnis

dieser Versuche ist, daß zur Aerogelherstellung

Azeton und Isobutanol als Lösungsmittel für den

Methylester der ortho-Kieselsäure nicht geeig-

net sind. Die Aerogele des Azetons sind inten-

siv gelb-braun gefärbt, die des Isobutanols

sehr trübe, (siehe Tabelle 4)

Tabelle **'• Die Transparenz der Aerogele des

Methylesters der ortho-Kieselsäure

Lösungsmittel

Isopropanol

60% Methanol +
kQ% Isopropanol

Isobutanol

Transparenzklasse

klar

5

6

6

0

k

1

0

O

3

3

0

0

2

17

0

O

trübe

1

5

3

3

In dieser Tabelle sind jeweils alle hergestellten
Aerogele der einzelnen Lösungsmittel aufgeführt.
Offenbar ließen sich transparente Proben nur in
Isopropanol oder im Isopropanol/Methanol-Gemisch
herstellen. Die intensiv gefärbten Proben des Azetons
sind in dieser Klassifizierung schlecht einzuordnen
und daher weggelassen worden.

Ebenso erwies sich der Katalysator 2-Dimethyl-

amino-Athanol (C.H jNO) als unbrauchbar, auch

seine Aerogele waren sehr trübe. Die Ursache

dieses schlechten Ergebnisses konnte allerdings

sein, daß uns dieser Katalysator nicht in der
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Tabelle 5: Die Transparenz der Aerogele ver-

schiedener Katalysatoren

Katalysator

NH

C„HUNO

C6H15N°3

TransDarenzklasse

klar

5
0

0

8

k

1

0

O

3

3
0

0

2

0

0

0

trübe

1

0

11

5

Es sind alle Aerogele des Methylesters berücksichtigt,
die nicht gemeinsam mit Proben anderer Katalysatoren
im Autoklav waren. Außerdem sind die Proben mit
Azeton als Lösungsmittel nicht aufgeführt. Man sieht
sehr deutlich, daß alle Aerogele des 2-Dimethylamino-
Athanols (C^HjjNO) sehr trübe sind. Die Unterschiede
zwischen Ammoniak (NHj) und Triäthanolamin (C^HjcNO,)
lassen sich gut durch andere Parameter im Herstellungs-
verfahren erklären und sind daher eher zufälliger Natur,

höchsten Reinheit (zur Analyse) vorlag, sondern nur

in technisch reiner Form (vergleiche Tabelle 2c).

Dies weist darauf hin, daß Verunreinigungen einen sehr

großen Einfluß auf die Transparenz der Aerpgele haben

können. (Tabelle 5) Weiterhin ist bemerkenswert, daß

die C.H NO-Alkogele auch die Qualität anderer Aerogele

nachteilig beeinflussen, wenn ihnen gemeinsam im Auto-

klav das Lösungsmittel entzogen wird. Die Katalysatoren

diffundieren also im Autoklav aus dem Alkogel heraus,

daher ist es notwendig, stets nur Proben mit dem gleichen

Katalysator im Autoklav zu haben.

Weiter beeinflußt die während der Gelbildung herr-

schende Temperatur die Transparenz des Aerogels

sehr deutlich. Da die chemischen Reaktionen der

Gelbildung exotherm sind, erwärmt sich der Ansatz.

Diese Erwärmung hält auch noch an, nachdem der An-

satz fest geworden ist, was so gedeutet werden kann,

daß die Bildung der Gerüststruktur noch nicht ab-

geschlossen ist. Um die mit der Erwärmung verbundenen
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KonvektionsStrömungen einzuschränken, die

deutliche, im polarisierten Licht sichtbare

Inhomogenitäten verursachen, wurden einige

Ansätze wärmeisoliert. Bereits die _Alko_gele

waren etwas trüber als jene ohne Wärmeisolierung;

die jerogele waren weiß-opak und stark gesprun-

gen.

Ein zusätzlicher äußerer Einfluß auf die Transpa-

renz konnte festgestellt werden, als eine andere

Dichtung als Ersatz für die Aluminium-Ringe ge-

testet wurde. Wir erhofften uns von einer Klingerit-

Dichtung eine leichtere Handhabung; es zeigte sich

aber, daß das Klingerit mit der Autoklavfüllung

nicht verträglich ist. Die abgelassene Füllung

(Isopropanol + Restchemikalien der Alkogele) war

gelb gefärbt und die Aero_gele waren sehr trübe;

dabei nahm die Trübung mit geringer werdendem

Abstand der Gele von der Dichtung zu.

Nachdem wir also festgestellt haben, daß die Art

des Lösungsmittels, des Katalysators, die Tempe-

ratur und äußere Bedingungen am Autoklav , wie

zum Beispiel die Dichtung, die Transparenz des

Aerogels beeinflussen, bleibt zu klären, welche

Parameter für die unterschiedliche Transparenz

der restlichen Aerogele verantwortlich sind.

Mit Isopropanol und einem Isopropanol/Methanol-

Gemisch als Lösungsmittel und Ammoniak (NH ) und

Triäthanolamin (C,-H,..NO„) als Katalysator wurden
b 15 3

sowohl transparente als auch sehr trübe Aerogel-

proben hergestellt. Dabei konnte ein sehr deut-

licher Zusammenhang zwischen der Transparenz und

dem Nachreaktionsquotienten, dem Quotienten aus

der Gelier- und der Nachreaktionszeit, nachge-

wiesen werden. Zur Herstellung eines transparen-

ten Aerogels war es notwendig, daß die Nachreak-

tionsphase mindestens 15 mal so lang war wie die

Gelierdauer, (aiehe Abbildung 26)
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Abbildung 26: Die Transparenz der Aerogele des

Methylesters in Abhängigkeit vom

Nachreaktionsquotienten t/t _

t rübe

4

2

1

t i ^H

* •** | , |

1 2 5 1 0 20 ?0

i~TÄ ;

®t A

1OO 200

,.N
= Nachreaktionszeit = Gelierzeit

Es sind alle Aerogele des Isopropanols und Isopro-
panol/Methanol-Gemischs mit Ammoniak und Triäthanol-
amin als Katalysator berücksichtigt worden, ausge-
nommen die mit einer Wärmeisolierung und die mit der
Klingerit-Dichtung am Autoklav. Die schlechte Quali
tat der einen Probe mit dem sehr großen Nachreaktions*
quotienten liegt vermutlich an ihrer extrem kurzen
Gelierzeit von einigen Minuten.

Besonders interessant ist, daß dieses Ergebnis

offenbar unabhängig davon ist, ob man Ammoniak

oder Triäthanolamin als Katalysator und Isopro-

panol oder ein Gemisch von 6O% Methanol und kö%

Isopropanol benutzt. Lediglich eine Aerogelprobe

besitzt, trotz des großen Nachreaktionsquotienten

von 330t eine schlechte Qualität. Diese an sich

transparente Probe hatte einen konusförmigen,

sehr trüben, Kern von etwa 1/3 ihres Gesamtvo-

lumens , der leicht zerbröckelte. Ihr Ansatz

unterschied sich von den anderen Proben vor al-

lem durch seine extrem kurze Gelierdauer von

wenigen Minuten, die durch eine relativ große

Wassermenge vom 6f*achen der minimalen zur voll-

ständigen Hydrolyse bedingt war. Ein direkter

Zusammenhang mit der Wassermenge ist unwahrschein-

lich, weil mit der gleichen Menge wesentlich

homogeneres Aerogel hergestellt werden konnte,
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indem über die Katalysatorkonzentration die

Gelierzeit verlängert wurde. Dies zeigt, daß

im Ansatz beim Verrühren der Chemikalien In-

homogenitäten entstehen, zum Beispiel können

sich bereits gebildete Primärteilchen in der

Mitte konzentrieren. Wenn die Gelierzeit sehr

kurz ist, können diese Inhomogenitäten offen-

bar nicht mehr durch Diffusion ausgeglichen

werden, sondern frieren quasi ein.

Abbildung 2?: Der Einfluß der Gelierzeit t„ (a) und der
0>

Nachreaktionszeit t (b) auf die Trans-

parenz der Aerogelproben
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Betrachtet man für die
Proben der Abbildung 26
die Transparenz in Ab-
hängigkeit der einzel-
nen Größen des Nach-
reaktionsquotienten, so
ergibt sich ein unter-
schiedliches Bild. Wäh-
rend der Einfluß der
Gelierzeit auf die
Transparenz des Aero-
gels ähnlich deutlich
wie der des Nachreak-
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Betrachtet man die Gelierzeit oder die Nachreaktions-

zeit getrennt, so scheint es ebenfalls einen gewis-

sen Zusammenhang mit der Transparenz zu geben. Der

Einfluß die Gelierdauer selbst scheint in diesen

Experimenten ähnlich deutlich zu sein wie der des

Nachreaktionsquotienten. Im Gegensatz dazu läßt

sich nur eine sehr schwache Relation zwischen der

Nachreaktionszeit und der Transparenz feststellen

(Abbildung 2?). Da das Hauptziel zunächst war,

möglichts klare Aerogele herzustellen, wurden

die Gelier- und die Nachreaktionszeit nicht völ-

lig unabhängig voneinander variiert, sondern re-

lativ viele Proben angesetzt, die gleichzeitig

eine kurze Gelierzeit und eine lange Nachreak-

tionsphase hatten. Es wäre interessant, jetzt

noch die Extremfälle mit kurzer und sehr langer

Gelier- und Nachreaktionszeit bei gleichem Quo-

tienten zu untersuchen.

Tabelle 6: Die Anzahl der Sprünge in den Aerogelen

des Methylesters der ortho-Kieselsäure

Lösungsmittel

Isopropanol

60% Methanol +
kO% Isopropanol

Azeton

Isobutanol

Zahl der Sprünge

0

1

1

0

1

2

2

0

2/3

4

O

1

3

4/5
14

6

0

0

>5

9

0

0

0

Es sind alle hergestellten Proben berücksichtigt, die
nicht so opak waren, daß Sprünge nicht mehr festge-
stellt werden konnten. Die Tabelle zeigt die große
Schwierigkeit, sprungfreies Aerogel herzustellen.

Eine große Schwierigkeit bestand darin, Aerogele

ohne Sprünge herzustellen, (siehe Tabelle 6)

Die Sprünge sind insofern sehr störend, als wir

natürlich an einem möglichst homogenen Cerenkov-

Radiator interessiert sind. Andernfalls wird bei
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ungünstiger räumlicher Orientierung der Sprünge

das Cerenkovlicht an ihnen reflektiert, wodurch

eine Abbildung des Lichts auf die Photoverviel-

facherröhren des Cerenkovzählers erschwert wird.

Auf der Suche nach den Ursachen der Sprünge soll

versucht werden, zwischen den äußeren Einflüssen

während des Entzugs des Lösungsmittels im Auto-

klav und den durch die Bildung des Alkogela be-

dingten zu unterscheiden. Es wurden Sprünge im

Aerogel festgestellt, die von starken Dichteschwan-

kungen begleitet waren (vergleiche Abschnitt IV.2),

die vermutlich bereits bei der Gelbildung verur-

sacht wurden. Die Sprünge ohne Dichteschwankungen

können während des Lösungsmittelentzugs im Auto-

klav entstanden sein.

Abbildung 28: Der Einfluß der Gelierzeit auf

die Sprünge im Aerogel
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Die Abbildung zeigt
die Aerogele des
Methylesters der
ortho-Kieselsäure
mit Isopropanol oder
dem Isopropanol/
Methanol-Gemisch als
Lösungsmittel und
Triathanolamin als
Katalysator. Es wurden
nur die Proben berück-
sichtigt, deren
Sprünge mit starken
Dichteschwankungen
im Aerogel verbunden
waren. Offenbar be-
günstigt eine Gelier-
zeit von weniger als
'l Stunden die Bildung
von Sprüngen.

Beschränkt man sich auf im chemischen Ansatz ver-

gleichbare Proben, deren Sprünge während der Gel-

bildung verursacht zu sein scheinen, läßt sich ein
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Zusammenhang zwischen der Zahl der Sprünge

und der Gelierdauer nachweisen. Auch dieses

Ergebnis zeigt, daß sich Inhomogenitäten im

Alkogel bei sehr kurzen Gelierdauern nicht

vermeiden lassen. (Abbildung 28)

Einen deutlichen Einfluß der Heiz- und Expan-

sionszeiten des Autoklaven auf die Sprungbil-

dung ist nicht erkennbar. Betrachtet man aus-

schließlich die Proben, in denen keine Dichte-

schwankungen nachgewiesen wurden, läßt sich nur

eine gewisse Tendenz vermuten, daß längere Heiz-

und Expansionsphasen im Autoklaven die Zahl der

Sprünge im Aerogel herabsetzen. (Abbildung 29)

EAbbildung 29: Der Einfluß der Expansionszeit t

des Autoklaven auf die Anzahl der

Sprünge im Aerogel
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Die Abbildung zeigt die Aerogelproben des Methyl-
esters, in denen keine Dichteschwankungen nachge-
wiesen werden konnten. Proben, bei deren Herstel-
lung starke Druckstöße im Autoklav bemerkt wur-
den, sind nicht abgebildet. Man erkennt eine leichte
Tendenz, daß längere Expansionszeiten zu weniger
Sprüngen führen.
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Allerdinga ist die Expansionszeit nur ein Maß

für die mittlere Strömungsgeschwindigkeit des

Lösungsmittels im Gel. Die so nicht erfaßbaren

StrÖmungsSchwankungen, insbesondere kurze, stoß-

artige Druckabfälle, dürften einen wesentlich

größeren Einfluß auf die Sprungbildung in den

Proben haben.

Die achwache Korrelation zwischen der Zahl der

Sprünge und der Transparenz (siehe Abbildung 25)

deutet darauf hin, daß es auch in Bezug auf die

Zahl der Sprünge im Aerogel nachteilig ist, wenn

mit dem Entzug des Lösungsmittels begonnen wird,

bevor die Gelbildung völlig abgeschlossen ist.

Bei den hohen Temperaturen im Autoklaven wird

das Gelgerüst dann vermutlich lokal zerstört und

es bilden sich größere Zusammenballungen von

Primärteilchen. Dies führt zwangsläufig zu Sprüngen

im Aerogel und zu einem größeren Streuvermögen.

Der gleiche Mechanismus dürfte auch für den nega-

tiven Einfluß der Wärmeisolierung während der

Gelbildung verantwortlich sein.

Bei einigen Proben konnte eine Volumenanderung

der Aerogele im Vergleich zu den Alkogelen fest-

gestellt werden. Es kamen sowohl Vergrößerungen

als auch Verkleinerungen des Volumens vor. (Tab. 7)

Diese Volumenänderungen sind insofern sehr un-

angenehm, als dadurch der Brechungsindex geändert

wird und die Proben ihre exakte Form verlieren,

die für eine fugenlose Stapelung im Cerenkovzäh-

ler notwendig ist.

Eine deutlich erkennbare Ursache der Volumen-

änderung konnte nicht gefunden werden. Schwache

Effekte ließen sich nur dann nachweisen, wenn

Proben betrachtet wurden, bei denen nur ein Pa-

rameter des chemischen Ansatzes verändert und

alle anderen Verhältnisse konstant gehalten wurden.
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Tabelle 7'- Die Volumenänderungen während der

Aerogelherstellung

Lösungsmittel

Isopropanol

60% Methanol +
40?o Isopropanol

Azeton

Isobutanol

Volumenänderung A V

+

>5%

5

0

0

2

0-5SS

0

O

1

0

O

21

7

2

0

-

0-5%
6

1

O

1

>5%

0

1

1

0

In der Tabelle sind alle hergestellten Aerogelproben
des Methylesters der ortho-Kieselsäure aufgeführt.
Offenbar ist die Volumenänderung ein vergleichbar
geringes Problem. Bei den kleinen Aerogelproben ( * *£O
ist sie allerdings nur schwer festzustellen; bei der
Herstellung größerer Aerogelproben könnte sich dieser
Effekt deutlicher bemerkbar machen.

,
cm )

So besteht bei der Verwendung des Gemisches von 60%

Methanol und kOJ/a Isopropanol als Lösungsmittel und

Triäthanolamin konstanter Konzentration als Kataly-

sator ein Zusammenhang zwischen der zugegebenen Was-

sermenge und der Volumenanderung. (Abbildung 30)

Hei vergleichbaren Proben in reinem Isopropanol

konnte dagegen kein solcher Zusammenhang gefun-

den werden, wohl aber in Azeton zwischen der Vo-

lumenänderung und der Gelierzeit, die bei konstan-

ter Wassermenge über die Katalysatorkonzentration

gesteuert wurde. (Abbildung 3l)

Es scheint, daß die Volumenänderungen, die durch

Umordnungen in der GerüstStruktur hervorgerufen

sein mögen, wesentlich von der Chemie des Alko-

gelansatzes abhängig sind. Es ist also notwendig,

Ansätze, die in Uezug auf die Transparenz und die
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Abbildung 30: Die Volumenänderung AV des Aerogels

des Methylesters im Methanol/Isopro-

panol-Gemisch

Dargestellt sind die
drei Proben, für die
nur das Volumenver-
hältnis

5* V(H20)/V(Ester) des
Wassers zum Ester
variiert wurde. Als
Katalysator wurde
Triä'thanolamin mit
einer Konzentration
von \% (bezogen auf
das Wasservolumen)
benutzt. Allen drei

• Proben wurde das Lö-
V(HaO)/V(E»t»r) sungsmittel gemein-

! fr sam entzogen. Offen-
bar verursacht in die-
sem Fall eine größere

.5 1. 1.5

Wassermenge eine stärkere Schrumpfung des Gels. Da aller-
dings die Gelierdauer dieser Proben nur sehr ungenau ge-
messen werden konnte, ist es nicht möglich, zu beurtei-
len, ob dieser Effekt direkt durch die Wassermenge oder
über die Gelierdauer hervorgerufen wurde. Eine weitere
Ursache könnte auch die mit der Wassermenge steigende
Katalysatorkonzentration im Ansatz sein. Da aber für die
Reaktionsgeschwindigkeiten die Konzentration der OH~-Ionen
verantwortlich ist, erscheint es plausibler, die Kataly-
aatorkonzentration auf die Wassermenge anstatt auf das
Gesamtvolumen des Alkogel-Ansatzes zu beziehen.

Abbildung 31: Die Volumenänderung AV des Aerogels

des Methylesters in Azeton als

Lösungsmittel

5*

5X
t G(h)

20 6O 80

Diese Proben wurden mit
konstanter WASsermenge von
75% des Estervolumens an-
gesetzt ; die Gelierdauer
über die Katalysatorkon-
zentration (Triäthanolamin)
gesteuert. Allen Proben
wurde das Lösungsmittel
gemeinsam entzogen. In
diesem Fall blieb das Vo-
lumen nur bei mittlerer
Gelierdauer konstant.

Zahl der Sprünge vielversprechend sind, in

Hinblick auf die Volumenä'nderung zu optimie-

ren. Dies ist gut möglich, da die Gelierdauer

von zwei voneinander unabhängigen Parametern,

der Wasserraenge und der Katalysatorkonzentration,

bestimmt wird. (Abbildung 32)

Es konnten also recht gute Aerogele mit dem

Methylester der ortho-Kieselsäure in dem Lö-

sungsmittel Isopropanol und in einem Isopropa-

nol/Methanol-Gemisch hergestellt werden, wenn

Ammoniak oder Triäthanolamin als Katalysator

benutzt wurden. Pur die Transparenz ist ent-

scheidend, daß die Nachreaktionszeit mehr als

15 mal so groß ist wie die Gelierdauer. Zusätzlich

sollte man in Bezug auf die Sprünge eine Gelier-

zeit von mehr als 4 Stunden anstreben und auf

einen mögl-.chst gleichmäßigen Entzug des Lö-

sungsmittels aus dem Alkogel achten. Zur Ver-

meidung von Volumenänderringen muß der Ansatz

in Hinblick auf die Wassermenge und Katalysator-

konzentration jeweils optimiert werden (Tabelle 8).

Es wurden weiterhin Proben entsprechend dem An-

satz von Cantin et. al. hergestellt (Methylester

der ortho-Kieselsäure, Methanol als Lösungsmittel

und Ammoniak als Katalysator), die bezüglich der

Transparenz mindestens gleich gute Ergebnisse wie

die hier beschriebenen Proben lieferten und zu-

sätzlich weniger- zur Bildung von Sprüngen neigten (25)
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Abbildung 32: Ursachen für eine Minderung der

Aerogelnualität

Lösungsmittel :

Azeton

Katalysator:

VnNO
(technisch rein)

Klingerit-Dichtung

hohe Temperaturen bei
der Gelbildung

Nachreaktions-
quotient < 15

Gelierzeit :

< 4 h

Expansionszeit ^ 15 h

U • J / 1 G \,

starke Druckschwankungen
im Autoklaven

Lösungsmittel :
Met Hanoi /Isopropanol-

Wasservolumen > Ester-
volumen
( kürzere Gelierdauer )

Lösungsmittel Azeton
und Katalysator-
konzentration
(Gelierzeit)

1

\
\

N. \.

\^\^

'

+

schlechte

Transparenz

viele

Sprünge

Volumen-

änderung

Diese Schematik vermittelt einen Überblick der Versuchs-
ergebnisse dieses Abschnitts, die mit dem Methylester der
ortho-Kieselsäure gewonnen wurden. Die Stärke der nach-
gewiesenen Zusammenhange ist durch die Dicke der Pfeile
angedeutet. Der gestrichelte Pfeil weist auf eine ver-
mutete aber nicht nachgewiesene Beziehung hin. Es soll
in erster Linie ein Eindruck über die Komplexität der
Probleme, die mit der Aerogel-Herstellung verbunden sind,
vermittelt werden. Sicherlich sind damit noch nicht alle
Faktoren erfaßt worden.



Tabelle 8: Parameter der Aerogelproben guter Qualität

Probe

KMPVT 33

KMPHV 4l

KWPMV 42

KMPMV 43

Lösungsmittel

laopropanol

60% Methanol +

409i Isopropanol

•

Katalysator
(Konzentration)

C6H HO (.5«

1
[C,H,-NO, (l.Ji)

t> 15 .5

J

Voluraenverhältnis
Es t er: Lösungsmittel ; Wasser

10:25s 8.25

10:25: 5

10:25:10

10:25:15

Gelier-
dauer
(h)

.5-3.1

J

2. -16. 2

Nach-
reaktiona-
quotient

50

15

Zahl
der

Sprünge

1

0

1

O

Trans-
parenz-
klasse

5
»
(klar)

Volumen -
and er un g

0

0

-(0-5X)

< -5%

Für alle Aerogelproben wurde der Methylester der ortho-Kieselsäure benutzt. Die Kataly-
sator-Konzentration ist auf das Wasservolumen bezogen. Die Ungenauigkeit der Gelierdauer
der KMPMV-Reihe erklärt sich daraus, daß die Gelbildung über Nacht erfolgte.
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IV Der Brechung«Index des Aerogels

Die Bestimmung des Brechungsindexes des Aerogels

ist nicht nur wichtig, um zu prüfen, ob der

Cerenkov-Radiator den Anforderungen der Teilchen-

Identifizierung gerecht werden kann (vergleiche

Abschnitt II), sondern hilft auch bei der Beur-

teilung der Herstellungsverfahren. Da der Brechungs-

index n des Aerogels von der Aerogeldichte abhängt,

kann man über die Messung des Brechungsindexes die

Homogenität der Aerogelproben testen (Block 11).

Besonders interessant ist dabei die Frage, ob das

häufige Auftreten von Sprüngen parallel zur Grund-

flache bei etwa 60% aller zylindrischen Aerogel-

proben mit Dichteschwankungen verbunden ist.

Zur Messung dea Brechungsindexes eines Cerenkov-

Radiators stehen mehrere Methoden zur Verfügung,

wie zum Beispiel die Bestimmung dea Cerenkov-

Schwellenimpulses (26) oder des Cerenkovwinkels

des Aerogels (vergleiche Abschnitt II)* Diese

Methoden waren aber in unserem Fall ungeeignet,

weil zum Zeitpunkt unserer Messungen beim DESY

nur Elektronenstrahlen mit Impulsen von drei Grös-

senordnungen über dem Schwellenimpuls im Aerogel

zur- Verfügung standen (2.5̂  MeV/c bei einem Bre-

chungsindex von 1.02); weiterhin ist der Cerenkov-

winkel wegen der Lichtstreuung im Aerogel nur sehr

ungenau meßbar (vergleiche Abschnitt V.4d). Der

Brechungsindex ist wesentlich einfacher mit Hilfe

eines LASEHs bestimmbar, wobei man entweder den

Winkel der Totalreflexion oder die Brechung des

Lichts an der Oberflache des Aerogels messen kann.

Der LASER dient dabei nur als Quelle eines eng ge-

bündelten, parallelen, monochromatischen Lichtstrahls.

Da der Totalreflexionswinkel von 78 bei einem

Brechungsindex von 1.02 an der porösen Aerogel-

oberfläche ebenso schwer zu bestimmen ist wie

die exakte räumliche Orientierung der glatten

Block 11: Der Zusammenhang zwischen dem Brechungs-

index n und der Dichte ? des Aerogels

Wie im Abschnitt III gezeigt wurde, hangt der
Brechungsindex n des Aerogels vom Volumenanteil
des amorphen Siliziumdioxyds am Gesamtvolumen ab.
Die Formel lautete:

V(SiO )
n(Aerogel) - l = v(total) ( n(Sit>2) - l )

(l,Block 6)
V = Volumen

n = flrechungsindex

Das Volumenverhältnis V(Si02)/V(total) bestimmt
außerdem die Dichte 5 des Aerogels:

(Aerogel) =
§(Si02)V(Si00)+$(Luft)V(Luft)

V(total)

V(Si°2) S(Aerogel) - S(Luft)
V(total) rrsTo2) - s (Luft) (2)

Setzt man die Formel (2) in die Formel (l,Block 6)
ein, folgt für den ßrechungsindex des Aerogels:

n<Aerogel)-l = (n(SiOg)_t)(9(AaroK.l) . f(Luft))(3)

4 S = $<SiO ) - $(Luft)

Zahlenwerte der Konstanten:

n(Si02) = 1.45

S(Si02) =2.2 g/cm3

S(Luft) = 1.29 - 10~3 g/cm3

Da die Dichte der Luft klein gegen die des
amorphen Siliziumdioxyds ist, kann man die
Näherung machen:

n(SiO ) - l
nUerogel) - l = —$($±0 ) S (Aerogel) =

= ,20'i5 cm3/g • S (Aerogel)
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Sprünge innerhalb des Aerogels, an denen Total-

reflexion stattfindet, ist eine Messung der

Brechung des LASERlichts an der Mediengrenze

von Aerogel und Luft die einfachste Methode.

Die untersuchten Aerogelproben lagen in zwei

verschiedenen Formen vor. Aus Saclay (2?) wur-

den uns hexagonale Proben zur Verfügung gestellt;

die bei uns hergestellten Proben hatten aufgrund

der bei der Herstellung verwendeten Glasgefäße

eine zylindrische Form. Die Proben wurden daher

wie ein hexagonales Prisma bzw. wie eine zylind-

rische Linse in den Strahlengang gebracht und

die durch das Aerogel verursachte Ablenkung des

LASERstrahls gemessen. Die größte dabei auf-

tretende Schwierigkeit ist mit solchen Inhomo-

genitäten im Aerogel verbunden, die das LASER-

licht so stark auffächern, daß die Ablenkung

nur noch mit großer Unsicherheit bestimmt wer-

den kann. Zum Beispiel waren Brechungsindex-

raessungen nur in Abständen von mindestens

.5 cm von den Grundflächen der Aerogelproben

möglich.
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IV.l Das Meßprinzip

Der Brechungsindex wird über die Lichtbrechung

eines LASERstrahls (Wellenlänge A= 633 nm) an

der Mediengrenze zwischen Aerogel und Luft be-

stimmt. Dabei wird die nach dem Brechungsgesetz

geltende Beziehung

sin oi,.

d. = Winkel des Lichtstrahls im Medium i
1 relativ zur Normalen der MediengrensK

c. = Lichtgeschwindigkeit im Medium i
n1 = Brechungsindex des Mediums i

ausgenutzt. Den Versuchsaufbau zeigt die Abbildung 33.

Abbildung 33: Der Versuchsaufbau zur Messung des

Brechungsindexes

t—-

Aerogel

Abstand
d = 2.50 Schirm

Ablenkung y

Ein Helium-Neon-LASER dient als Quelle eines parallelen,
monochromatischen Lichtstrahls der Wellenlange A. = 633 nra.
Das Aerogel befindet sich auf einem Tisch, der senkrecht
zum Strahl in zwei Richtungen verstellbar ist; damit laßt
sich der Brechungsindex an verschiedenen Stellen in der
Aerogelprobe messen. Wegen des niedrigen Brechungsindexes
des Aerogels ist ein relativ großer Abstand d = 2.5O m vom
Aerogel zum Schirm notwendig, um eine Lichtablenkung y auf
dem Schirm von etwa 20 cm zu erreichen.
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Der Brechungsindex wurde als Funktion der Höhe z

über der Grundfläche der Aerogelproben und bei den

zylindrischen Stücken zusätzlich als Funktion des

Abstandes h von der Zylinderachse gemessen. (Abb. 3't)

Abbildung 34: Die Koordinaten bei der ßrechungs-

indexmessung

In der Abbildung sind die Koordinaten dargestellt, in
deren Abhängigkeit der Brechungsindex gemessen wurde;
links die Verhältnisse in den von uns hergestellten
zylindrischen und rechts in den uns von Saclay (2?) zur
Verfügung gestellten hexagonalen Proben. Der Anschau-
lichkeit halber ist die Einfallsebene des LASEHstrahls
eingezeichnet worden.

Die genauen Verhältnisse in der Bestimmung des

Brechungsindexes sind im Block l 2 für hexagonale

und zylindrische Aerogelproben dargestellt.

Der Nachteil dieser Methode ist, daß der Brechungs-

index n direkt und nicht (n-l) gemessen wird, wes-

halb bei einem Brechungsindex von 1.O2 eine Genauig-

keit von An/n im Promille-Bereich notwendig ist,

um sinnvolle Aussagen über Dichteschwanivungen im
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Block 12: Die Bestimmung des Brechungsindexes n

Der Brechungsindex wird aus dem Ablenkwinkel, gegeben
durch die Ablenkung y des Lichtstrahls auf einem Schirm
und dem Abstand d des Aerogels zum Schirm, bestimmt. Nach
dem BrechungEgesetz gilt für den Brechungsindex n des
Aerogels s

n(Aerogel) = n(Luft) (1)

n(Luft) = 1.00028

Für die Winkel oij, ô , gilt sowohl in zylindrischen als
auch in hexagonnlen Proben, falls der Lichtstrahl sie
symmetrisch durchlauft (siehe Abbildung);

l 2

mit: i= arctg

(2)

(3)

Lichtstrahl'

Der einzige Unterschied zwischen den geometrischen
Verhältnissen der Proben besteht im Winkel £ , der
bei den hexagonalen Stücken 60° beträgt, während er
bei den zylindrischen vom Abstand h des Lichtstrahls
von der Zylinderachse abhängt;;

(4)£ = 2 arcsin ̂

r = Radius des Zylinders

Damit erhält man für den Brechungsindex n des Aerogels:

a) hexagonale Stücke:

n^(Aerogel) =

arctg
+ 30

n(Luf t )

b) zylindrische Stücke:

rarctg
+• arcsin — l - n ( Luf t )

< 5 b )



- 79 -

Aerogel machen ?u können. Dies setzt eine exakte

Bestimmung der Aerogelabmessunjren und der Licht-

ablenkung y voraus . Letzterer sind durch die Aufwer-

tung des l .AäLlist rahls im Aerogel Grenzen gesetzt;

die erreichten Genauigkeiten lagen bei A y ~ 2 m m .

Abbi ldung 35: Der systematische, r e l a t i v e Fehler An/n

des BrechunRsindexes n einer zylindri-

schen Aerogelprobe.

An/p

-J. !

Radius der r = 28 mm
Probe Ar = .05 mm

Ablenkung £:

Abstand des d = 2500 mm
Schirms £d = 5 mm

Brechungs- n = 1>O22

index

-f ; '
16 20 .24 20

h (mm)

Die Alibildimg zeigt, wie der Fehler £ n des Brechungs-
indexes n steigt, wenn der Abstand h des Lichtstrahls
von der Zylinderachse sinkt. Die für dieses Beispiel
zugrunde gelegten Daten entsprechen den von uns her-
gestellten Aerogelproben mit einem Volumen von etwa
150 cm^. Da ?;ur Registrierung von Dichteschwankungen
Genauigkeiten im Promille-Bereich erforderlich sind,
kann der Brechungsindex nahe des Zentrums nicht exakt
genug gemessen werden.
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Ein großer Vorteil der hexagonalen Proben ist,

daß sie eine ortsunabhängige Ablenkung des Licht-

strahls hervorrufen, während sie bei den zylind-

rischen Stücken mit dem Abstand h von der Zylin-

derachse wächst. Da der absolute Fehler Ay der

Lichtablenkung y nahezu konstant ist, erhöht sich

bei den zylindrischen Proben der relative Fehler Ay/y

mit sinkendem Abstand h von der Zylinderachse,

dessen relativer Fehler Ah/h analog für kleinen

Abstand gegen unendlich geht. Aus diesem Grunde

ist der Brechungsindex n nur in größeren Abstän-

den h von mindestens l/k des Zylinderradius sinn-

voll meßbar, während er in hexagonalen Stücken

im gesamten Volumen bestimmt werden kann. (Abb. 35)
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IV.2 Die Resultate der Brechungsindex-Messungen

Der Brechungsindex wurde von den im Abschnitt III

beschriebenen Aerogelen und zusätzlich von Proben

bestimmt, die aus dem Methylester der ortho-Kiesel-

säure mit Methanol als Lösungsmittel hergestellt

worden sind (25). Das Volumen der Proben variierte
T t.

zwischen 90 cm und 250 cm , ihre Radien zwischen

20 mm und 28 mm. Der systematische Fehler der Mes-

sung lag bei .2% (vergleiche Abschnitt IV.1); grös-

sere Schwankungen im Brechungsindex traten nur in

Proben mit Sprüngen auf und sind durch Inhomogeni-

täten im Aerogel bedingt.
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Vergleicht man zunächst den gemessenen mit dem nach

illock f> (Abschnitt III. la) berechneten tfrechungs-

index n,, , dann fällt auf, daß bei niedrigen Dre-
th

chungsindizes Abweichungen der Meßwerte bis zu

3ü?i von (n -l) auftreten. Die beobachtete Volu-

mendifferenz zwischen dem Aerogel und dem Alkogel

ist zu gering, um so große Abweichungen erklären

zu können. Berücksichtigt man jedoch den beobach-

teten Volumenschwund beim Alkogelansatz {cs20%) ,

so stimmen die Meßwerte recht gut mit den erwarte-

ten Werten überein (Abbildung 36).

Da bei der Herstellung der Proben das Volumenverhält-

nis vom Ester zum Lösungsmittel konstant war, wurden

die Variationen des Brechungsindexes in erster Linie

Abbildung 36: Vergleich des gemessenen mit dem

erwarteten Brechungsindex

In der Abbildung sind
alle im Abschnitt III
beschriebenen Proben be-
rücksichtigt, bei denen
eine Messung des flre-
chungsIndexes möglich
war. Die Volumenänderung
bezieht sich auf die
Differenz zwischen dem
Aerogel- und dem Alkogel-
volumen; im Kreis liegen
5 Meßpunkte, davon 2 ohne
Volumenänderung, während
3 Proben um 5 - 10% ge-
wachsen sind. Der theore-
tische Brechungsindex
(durchgezogene Gerade)
wurde nach der Formel (3)
im Block 6 (Abschnitt
III.la) berechnet. Be-
rücksichtigt man zusätz-
lich den beobachteten
Volumenschwund (etwa 20%)
beim Ansatz des Alkogels,

dann erwartet man einen etwas höheren Brechungsindex (ge-
strichelte Gerade), der relativ gut mit den Meßdaten
übereinstimmt.

Volumenänderung A V:

X = 0 + = -(0-5%)

th

Abbildung 371 Die Abweichung des gemessenen vom

berechneten Brechungsindex

Es wurden die gleichen Messungen
wie in der Abbildung 36 berück-
sichtigt, die Abweichung £(n-l)
ist auf den berechneten Wert n
des Brechungsindexes bezogen.
Dieser Wert hängt nur von der
zugegebenen wassermenge ab, da
das Volumenverhältnis vom Ester
zum Lösungsmittel konstant ge-

5° t " i "*"""""' :~ halten wurde. Daher ist auf der
Abszisse das Volumenverhältnis

2O -f V(H20)/V(Ester) aufgetragen.
Offenbar wird die Abweichung des
Brechungsindexes mit zunehmender
Wassermenge größer, was auf eine
von der Wassermenge abhängigen
Volumenverringerung des Alkogels

• 5 l- 1*5 ; im Vergleich zur Summe der Volu-
mina seiner Bestandteile hin-
weist.

-vTHio)

Volumenänderung <4 V des Aerogels im Vergleich zum Alkogel

X= 0 += -(0-5%) o = + (5
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durch die zugegebene Wassermenge zum Alkogelansatz

beeinflußt. Es ist also auch eine Korrelation zwischen

dem Volumenschwund beim Alkogelansatz und der Wasser-

menge denkbar; daß heißt, das eine größere zugege-

bene Wassermenge zu größerem Volumenschwund beim

Alkogelansatz und damit zu einer größeren Dichte

im Aerogel führt (Abbildung 37).

Ein großer Teil der Messungen bezog sich auf den

örtlichen Verlauf des Brechungsindexes, bzw. der

Dichte im Aerogel; insbesondere wurde untersucht,

ob die häufig auftretenden Sprünge parallel zu den

Grundflächen des Zylinders (Querschnittasprünge)

mit Dichteschwankungen im Aerogel gekoppelt sind.

Eine Übersicht der auftretenden Schäden in den

Aerogelproben gibt die Tabelle 9.

Tabelle 9: Übersicht der untersuchten Aerogelproben

Lösungsmittel

Methanol (25)

60% Methanol
kQ% Isopropanol

Isopropanol

Azeton

Summe

Zahl der Proben

unter-
sucht

7

3

13
k

27

unver-
sehrt

3

2

O

1

6

mit Quer-
schnitts-
sprüngen

k

O

7
2

13

mit
sonstigen
Sprüngen

0

1

6

1

8

Zusatzlich zu den im Abschnitt III beschriebenen Aerogelen
wurden Proben untersucht, die mit Methanol als Lösungsmit-
tel hergestellt worden sind. 60% aller beschädigten Proben
weisen Querschnittssprünge auf. Die übrigen Sprünge ver-
laufen entweder senkrecht zu den Grundflächen durch die
Aerogelprobe.oder das gesamte Aerogel ist von kurzen,ge-
krümmten Sprüngen durchsetzt.

Bei den unversehrten Proben, deren Volumen sich

gegenüber dem Alkogelvolunten nicht geändert hat,

stimmt die Streuung des BrechungsIndexes sehr gut

mit dem im vorhergegangenen Abschnitt bestimmten

systematischen Fehler überein (̂.2%). Es ist je-

doch auffällig, daß der Brechungsindex von der

Grundfläche, daß heißt vom Boden des Gefäßes,

in dem das Gel gebildet wurde, zur Deckfläche

abnimmt (Abbildung 38).

Abbildung 38: Der Brechungsindex in einer unversehrten

Aerogelprobe

Die Abbildung zeigt den
Brechungsindex nT" ent-
lang der z-Achse und
die relative Abweichung
6n/(n-l) des Brechungs-
indexes vom Mittelwert
der zylindrischen Aero-
gelprobe Pl, die 7.5 cm
lang ist. Jeder Wert
von nz wurde über 6 ra-
diale Meßpunkte gemit-
telt, die Streuung je-
des Werts ist kleiner

_ !als der geschätzte
1 ' systematische Fehler

(vergleiche Ab-
schnitt IV.l); der über
alle 3O Meßpunkte ge-
mittelte Brechungsin-
dex n ist mit seinem
statistischen Fehler
angegeben. Der Bre-
chungsindex n̂  nimmt
mit wachsendem z ab,
sein mittlerer Gradient
dn/dz beträgt

4.6 • 10 cm'1.

Im Gegensatz dazu hat der Gradient dn/dz des

Brechungsindexea n bei den Über 594 geschrumpf-

ten Aerogelen das entgegengesetzte Vorzeichen,

vermutlich ist die Volumenänderung an der
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Abbildung 39: Der Brechungsindex in einer unver-

sehrten, stark geschrumpften Aero-

gelprobe

Die Abbildung zeigt den

der z-Achse der um 5% -
1O% geschrumpften, zylind-
rischen Aerogelprobe
KMPMV 43, die 5._5_cm lang
ist. Jeder Wert nz ist
über 3 radiale Meßpunkte
gemittelt worden; der
mittlere Brechungsindex n
ist mit dem statistischen
Fehler angegeben. Die Zu-
nahme des Brechungsin-
dexes mit wachsendem z
entspricht der Volumen-
schrumpfung des Aerogels
senkrecht zur Zylinder-
achse, die durch die

Kreise markiert ist. Allerdings zeigt eine quantitative
Rechnung mit den Formeln des Blocks 11 (Abschnitt IV), daß
der ürechvmgsindex nicht alleine durch die Volumendiffe-
renz zwischen dem Alkogel und dem Aerogel erklärbar ist.
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Deckfläche am größten; dies konnte in Bezug auf

die Schrumpfung senkrecht zur Zylinderachse der

Probe KMPMV ^3 nachgewiesen werden (Abbildung 39)

Aussagen über eine Kopplung von Dichteschwankun-

gen und Sprüngen parallel zur Zylinderachse sind

nicht möglich, da dies im allgemeinen eine Mes-

sung des Brechungaindexea nahe der Zylinderachse

erfordert, was zu großen systematischen Fehlern

führt (vergleiche Abschnitt IV.l). Die Quer-

schnittssprünge sind hinsichtlich der Brechungs-

indexschwankungen wesentlich einfacher zu unter-

suchen, weil der systematische Fehler unabhängig

von z ist. Die größte auftretende Schwierigkeit

bei diesen Messungen ist, daß nahe der Sprung-

stellen das Aerogel meist so inhomogen ist,

daß der LASERstrahl zu stark aufgefächert wird,
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Abbildung '(0: Die Änderung des Brechungsindexes an

einer radialen Sprungstelle im Aerogel

n" = 1.026 t «008

UO4O-

1.036

1.032
1.028

1.02*"

1.O20-

1.O16

1 C

p

h

L ft

«1

1
.

I

x (cm)

1 2 3 4 5

Die Abbildung zeigt den ttrechungsindex nz entlang der
z-Achse der zylindrischen Aerogelprobe KMPVT 22, die
7. cm lang ist. Jeder Wert von Ĥ  wurde über k radiale
Meßpunkte gemittelt, der mittlere Brechungsindex n der
Probe ist mit seinem statistischen Fehler angegeben. An
der Sprungstelle ändert sich der Brechungsindex (n̂ .-l) um
das l.8fache seines statistischen Fehlers.

um eine ausreichende Genauigkeit der Messung zu

erzielen. Daher ist eine Bestimmung des Brechungs-

indexes in den meisten Fällen nur in einem senk-

rechten Abstand von mindestens .5 cm bis l cm

von den radialen Sprüngen möglich. Aus diesem

Grund war eine deutliche Schwankung im Brechungs-

index selbst nur bei einer, kleinere Schwankungen

jedoch bei 11 von 22 untersuchten Schadstellen

feststellbar. Es ist zu vermuten, daß nahe der

Sprungstelle die Variation des Brechungsindexes

am größten ist (Abbildung kQ).
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Abbildung kl t Vorzeichenwechsel des Gradienten dn/dz

des Brechungsindexes an einer radialen

Sprungstelle im Aerogel

Die Abbildung zeigt den Brechungsindex nz entlang der
z-Achae der zylindrischen Aerogelprobe V 33. Ihr außer-
gewöhnlich niedriger Brechungsindex ist oben angege-
ben, ihre Länge beträgt 12. cm. Jeder Wert n~~ wurde
über 5 radiale Meßpunkte gemittelt. An der Sprung-
stelle ändert sich das Vorzeichen des Gradienten dn/dz
des Brechungsindexes n̂ , dessen Verlauf durch die
dünnen Linien angedeutet ist.

Bei der Hälfte der 22 untersuchten Sprünge wurde

ein Vorzeichenwechsel des Gradienten dn/dz des

Brechungsindexes festgestellt, was ebenfalls auf

eine Dichteschwankung hinweist, die an der Schad

stelle sehr beträchtlich sein kann (Abbildung *tl)

Zusätzlich konnte bei 12 von 22 Sprüngen eine

starke Änderung der Variation €>n des Brechungs-

indexes gemessen werden, die mit einem unter-

schiedlichen Verlauf des Brechungsindexes senk-

recht zur Zylinderachse auf beiden Seiten der

Sprungstelle verbunden war. Dies zeigt, daß sich

auch radiale Inhomogenitäten im Aerogel bilden,

die zu Sprüngen führen können (Abbildung 42).

Abbildung 42: Änderung der Streuung 6n des Brechungs-z
Indexes an einer radialen Sprungstelle

-Oben ist der Brechungs-
index nz entlang der
z-Achse, unten die ra-
dialen Meßpunkte für die
Mittelwerte l bis 4 dar-
gestellt. Der mittlere
Brechungsindex n der zy-
lindrischen Aerogelpro-
be KMPVT 33 ist mit dem
statistischen Fehleren
angegeben. Die Probe ist
7.2 cm lang, ihr Radius
beträgt 21.6 ran.
In der oberen Abbildung
erkennt man an der zur
Grundfläche parallelen
Sprungstelle eine starke
Vergrößerung der radia-
len Streuung des Bre-
chungsindexes um einen
Faktor ö> /£< = 3.6t

i verbunden mit einer Er-
höhung des Brechungsin-
dexes um etwa an. In der
unteren Abbildung, in
der die systematischen
und statistischen Fehler
berücksichtigt sind,
sieht man, wie der Bre-
chungsindex zum Rand der
Probe deutlich abfällt.
Besonders auffallig ist,
daß der Verlauf des Bre-
chungsindexes auf beiden
Seiten der Sprungstelle
unterschiedlich ist (ge-
strichelte bzw. durchge-
zogene Kurven), Direkt an
der Sprungstelle (Kur-
ve 3) nimmt der Bre-
chungaindex zur Achse
des Zylinders sehr stark
zu, während er am Rand
offenbar für alle z kon-
stant ist. Dies zusammen
weist auf radiale Inho-
mogenitäten im Aerogel
hin.
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Tabelle 10: Brechungsindexschwankungen an Sprungstellen

parallel zu den Grundflächen des Aerogels

Art der Schwankung

Summe

Vorzeichenwechsel iro Gra-
dienten dn/dz des Brechungs-
indexes n

z

Änderung der Streuung 6n um
einen Faktor ö>/G< :

> 1.5

>2.0

>3-0

Änderung des Brechungsindexes
(n -1 ) um:z

> .5 ön
>1. ön

ohne nachgewiesene Schwankung

Zahl der Quer-
schnitt s Sprünge

22

11

7

lt

l

10
1

k

Die Tabelle gibt eine Übersicht der in diesem Abschnitt
beschriebenen Eigenschaften aller untersuchten Proben mit
Querschnittssprüngen. Es ist jede einzelne Schadstelle
aufgeführt. Bei nur l85i der Schadstellen konnte keine
Brechungsindexschwankung nachgewiesen werden. Die Proben,
die einen Vorzeichenwechsel in dn/dz aufweisen, wurden
im Abschnitt III als mit nachgewiesenen Dichteschwankungen
deklariert. Viele dieser Proben weisen an der Sprung-
stelle zusätzlich eine plötzliche, sehr große Änderung
im Brechungsindex nz selbst oder in der Variation & n
auf. Z

Faßt man alle Messungen zusammen, dann ist bei

50% der radialen Sprünge im Aerogel ein Vorzei-

chenwechsel des Gradienten dn/dz des Brechungs-

indexes n nachgewiesen worden. Relativ viele
z

Schadstellen sind mit Schwankungen des Brechungs-

indexes selbst oder der radialen Streuung des

Brechungsindexes verbunden (Tabelle 10). Diese

Merkmale zeigen, daß ein großer Teil der Sprünge

mit Inhomogenitäten im Aerogel gekoppelt ist,

deren Ursache bereits in der Alkogelherstellung

zu suchen ist (vergleiche Abschnitt III.2b).

V. Testmessungen mit Aerogel als Cerenkov-Hadiator

Der Einsatz von Aerogel als Cerenkov-Radiator

ist vor allem schwierig, weil der große Cerenkov-

winkel von 11.'t (Brechungsindex n = 1.O2) die

Lichtsammlung erschwert und außerdem die Licht-

streuung im Aerogel die optischen Eigenschaften

weiter verschlechtert. Technische Probleme ent-

stehen dadurch, daß der Radiator bausteinweise

zusammengesetzt werden muß, weil die erreichbare

Qualität des Aerogels mit der Größe der produ-

zierten Stücke abnimmt und weiterhin das Autoklav-

volumen die Größe limitiert.

In diesem Abschnitt sind die Untersuchungen be-

züglich der Eigenschaften des Aerogels als Cerenkov-

Uadiator und einiger einfacher Optiken von Cerenkov-

zä'hlern beschrieben. Für diese Messungen stand uns

im DESY ein Elektronenstrahl mit Impulsen im GeV/c-

Bereich zur Verfügung. Neben Plan- und ellipsoiden

Spiegeln wurden im Cerenkovzahler eine Winston-

Lichttüte (28), einfache Luft-Lichtleiter und

reflektierende Folien zur Sammlung diffusen Lichts

eingesetzt. Dabei dienten uns als Cerenkov-Radiator

zunächst zwei hexagonale Aerogelproben aus Saclay (27)

(Radiatorlängen: 3.3 cm und 'l. k cm, mittlere Bre-

chungsindizes : l.048 und 1.O&0). Mit einem ein-

facheren Aufbau wurden schließlich die von uns

hergestellten Radiatoren miteinander und mit den

Proben aus Saclay verglichen. Besonderes Interesse

galt dabei der Abhängigkeit des Wirkungsgrades von

der Radiatorlänge und seinem Brechungsindex, der

Lichtstreuung und Absorption im Aerogel und dem

Einfluß von Fugen in einem Radiator, der aus meh-

reren Proben zusammengesetzt ist.
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V. l Die Erzeugung von Cerenkovlicht in Aerogel

Hit den im Abschnitt II. l beschriebenen Grundlagen

des Cerenkoveffekts kann man wichtige Aussagen über

das zu erwartende Verhalten des Aerogels als

Cerenkov-Radiator gewinnen. Neben der bereits im

Kapitel II.l gezeigten Zahl von Photonen pro Zen-

timeter Weglänge eines geladenen Teilchens im Ra-

diator (Abbildung 3) sind der Cerenkovwinkel (Ab-

bildung 43, vergleiche Abschnitt II.l, Block 1)

und der Schwellenimpuls (Abbildung 44, vergleiche

Abschnitt II.2, Block 2) im Aerogel berechenbar.

Die Zahl der erzeugten Photonen nimmt mit sin 6

zu (Abschnitt II.l, Block 1), jedoch wird es mit

wachsendem Cerenkovwinkel 0 immer schwieriger,

die Photonen auf die Photovervielfacherröhren des

Cerenkovzahlers abzubilden.

Abbildung 43: Der Cerenkovwinkel 9 für Teilchen

mit Vakuum-Lichtgeschwindigkeit

Brechungaindex n
l 1 1 1

l„p3 1.05
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Bereits im vorhergegangenen Abschnitt wurde auf die

Streuung und Absorption des Cerenkovlichts im Aero-

gel hingewiesen. Da diese beiden Effekte im

Cerenkovzähler nicht vollständig getrennt werden

können, ist es am einfachsten, die Transmission zu

betrachten. Die Transmissionslange des Aerogels

liegt für den mit den Photovervielfacherröhren nach*

weisbaren Wellenlängenbereich in der Größenordnung

Abbildung

p (MeV)

5000.

Der Cerenkov-Schwellenimpuls p

2OOO-

1000

,OO

200-

100-

20

10

2-

Brechungsindex n

Die Abbildung zeigt
den Schwellenimpuls pt
im Arbeitsbereich
des Aerogels. Er ist
für Elektronen (e)
wegen ihrer kleinen
Masse um 3 Größenord-
nungen niedriger als
für Pionen (n~) (
Kaonen (K) und Pro-
tonen (p) .

1.01 1.02 1.03 1.0<i 1.O5 1.O6
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von 2 CM und ist daher in den meisten unserer

Versucharaessungen kleiner «l« die Radiatorlang«.

Man erwartet deshalb eine Sättigung der Zahl der

nachgewiesenen Photonen. Ein großer Teil des ge-

streuten Lichts erfährt nur eine geringe Rich-

tungsänderung und kann daher zum Teil noch

auf die PhotovervielfacherrÖhren des Zählers

gelangen (vergleiche Abschnitt VI). Daher hängt

die im Cerenkovzähler gemessene Sättigung außer

von den Aerogeleigenschaften noch von der Optik

des Zahlers ab und stimmt nur größenordnungs-

mäflig mit der effektiven Transmissionslänge

des Aerogels überein (Block 13).
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Block 13: Streuung und Absorption des Cerenkov-

licht« in Aerog«!

Ein geladen«« Teilchen erzeugt längs der Wegstrecke A l
im Radiator AN Photonen { eiehe Abbildung). Niont
man an, daO die Zahl der davon nachgewiesenen Photonen
AN exponentiell mit ihrer Weglänge l '/cos3 in
Radiator abnimmt, glitt

exp(- (1)

7ransmissiansläng« des Aerogels für den
Nachweis der Photonen im Cerenkovzähler
Cerenkovwinkel

adenfj
Tel Ichen

Radiator «-

Integriert man die Formel (l) über die Radiatorlange l,
erhält man für die Zahl N der nachgewiesenen Photonen!

N = N T
g «

cos 9 (l-exp(- cos 8 T (2)

N = Zahl der im Cerenkovradintor pro Ein-
heit sweglänse erzeugten Photonen

l = Radiatorlänge

Näherungen!
a) T »1t

T »l
= N l (3)

b)

lim N = N T

Aus den Näherungaformeln (3) und (4) folgt für
die Transmissionslänge T !

lim N (5)

l« T

Man kann also die Transmissionslange TC des Aerogels
für den Photonermachwcia im Cerenkovzählcr bestimmen,
indem man das bei sehr groflen und bei sehr kleinen
Radiatorlangen gemessene Corenkovlicht miteinander
vergleicht. Allerdings wurde in dieser Betrachtung
die Wellenlängen.ibhängigkoit der Streuung und Ab-
sorption vernachlässigt. Daher aind .-uifgrund des
kontinuierlichen Cerenkovspektrums nur Abschätzungen
über die effektive Transmission T(J.) des Aerogels
möglich.
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V. 2 Der Versuchsaufbau der Testmessungen

Die Messungen wurden im Elektronen-Teststrahl 26

des DESY durchgeführt. Die Impulse der Elektronen

lagen bei 3 GeV/c, die Rate der im Cerenkovzähler

ohne Strahldefinierung nachgewiesenen Elektronen

(Einzelzählrate) lag bei 15 kHz. Für unsere Test-

messungen standen uns 2 Cerenkovzahler zur Verfü-

gung. Der kleinere Zähler (Abbildung 45) diente,

neben dem Test einfacher Optiken, vor allem zur

Untersuchung der von uns hergestellten Aerogel-

proben; im großen Zahler (Abbildung 46) wurden

mit den Verhältnisgen im TASSO-Detektor vergleich-

bare Optiken getestet.

Abbildung 45: Cerenkovzahler zum Vergleich

der Aerogelproben

1350 mm

Planspiegel-

Fenster—
Stopfen—

1260

Photoverviel-
fach«rrtthr»

Abcchirw-
zylindvr

970

Pl«xitla«rohr

Dieser Cerenkovzahler wurde zum Test einfacher
Optiken und vor allem zur Untersuchung der von
uns hergestellten Aerogel-Radiatoren eingesetzt.
D«* abnehmbare Pl«xigla«rohr diente in der 1.
Meßreih* zu Kontrollnessungen mit Luft als Radia-
tor, die Radiatorlänge war mit Hilfe des Stopfens
variierbar. Die Aerogelproben befanden sich zwi-
•chen dem Fenster und dem Planspiegel, der das
Cer«nkovlicht auf die Photovervlelfacherröhre
lenkt«. Der Abachirmzylinder aus Mumvtall sorgte
für ein hinreichend niedriges Magnetfeld in der
Photovervi elfacherröhr«.
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Abbildung 46: Cerenkovzahler mit einem ellipsoiden

Spiegel

16OO

chwröhr«
Abschi r«z yli nd«r

Aerog«!

950

Dieser Cerenkov-
zahler diente zum
ersten Test von
Optiken, die mit
den Verhältnissen
im TASSO-Detektor
vergleichbar waren.
Der ellipsoide
Spiegel hat die

1150 m Bleichen Eigen-
schaften wie die der
Gas-Schwellen-
cerenkovzähler im
DASP-Detektor <2);
als weitere optische
Elemente wurden ei-
ne Winston-Licht-
tüte (20) und als
Üb ergan gs elemen t

zur Photovervielfacherröhre ein konusförmiger Luftlicht-
leiter aus verspiegelter Mylarfolie eingesetzt. Um im
Zähier die Weglänge der Elektronen durch Luft gering zu
halten, wurde er in der dargestellten L-Form gebaut. Die
Kreuze markieren die Brennpunkte des Spiegels. Der Zähler
ist um die senkrecht durch den äußeren Brennpunkt gehende
Achse drehbar, so daß dies als fiktiver Wechselwirkungs-
punkt eines Speicherrings betrachtet werden kann. Die
verschiedenen Teilchenrichtungen wurden durch Drehung des
Zählers um diese Achse simuliert.

Der Elektronenstrahl wird im Teststrahl 26 räumlich

nur sehr grob durch Blei-Kollimatoren begrenzt,

daher ist es für eine zeitliche und engere räum-

liche Eingrenzung notwendig, den Strahl durch eine

Koinzidenzschaltung kleiner Szintillationszähler

zu definieren. Neben den im Teststrahl fest auf-

gebauten Zahlern Cj,C2 haben wir mit verschiedenen

Sätzen von zusätzlichen Szintillationszählern ge-

arbeitet; dabei haben sich besonders gekreuzte

Fingerzähler und sehr kleine Szintillationszähler

(Querschnitt zum Strahl l cm2 - 2 cm2) vor und

hinter dem Cerenkovzahler, in Strahlrichtung ge-

sehen, bewährt. (Abbildung 4?)
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Abbildung kj: Versuchsaufbau im Testatrahl 26

Sz
In der Abbildung ist als

K Beispiel der Versuchsaufbau
V C O C C der Meßreihe zum Test einer
]_ U ? / * Optik mit ellipsoidero Spie-

f~l n l H~~ gel dargestellt. Die Kolli-
r r Lj «•ktron«n- matoren (K) haben einen so
*1 Fj U »trahl großen Durchmesser, daß zur

*•—» engeren räumlichen Defini-
tion des durch den Cerenkov-

zählers (C) gehenden Elektronenstrahls Szintillationszäh-
ler notwendig sind, die außerdem den Zeitpunkt des Durch-
gangs eines Elektrons durch den Zahler festlegen. Neben
den fest eingebauten Zählern (Cj,C2) wurden in diesem Fall
zwei gekreuzte Fingerzähler (fn^o*1 ein Sr°ßflächiger
Szintillationszähler (Sz) und ein Vetozähler (V) mit ei-
nem Schlitz von 3 mm Breite eingesetzt. In diesem Aufbau
war der Durchmesser des definierten Elektronenstrahls
sehr klein, es konnte aber, zum Beispiel durch Herausneh-
men des Vetozählers aus der Koinzidenz, mit einem breiter
definierten Strahl gearbeitet werden. Der Doppelpfeil am
Cerenkovzähler deutet seinen Drehbereich von etwa 1?° an.

Die Signale der Szintillationszähler wurden zu

Trigger-Impulsen zusammengefaßt, die den Elektronen-

Strahl definierten. Uie Koinzidenz von den

Cerenlcovzählersignolen mit den Trisgerimpulaen

wurden dann mit dem Trigger selbst verglichen.

In den ersten beiden Meßreihen haben wir zusätz-

lich Impulshöhenspektren der Cerenkovziihlersignale

analysiert, wozu uns ein FDP 8-Hechner zur Ver-

fügung stand (Abbildung '18). Es zeigte sich je-

doch, daß, vermutlich wegen der langen Übertra-

gungswege, die Sijrnale zu breit waren, um die

Spektren gut augwerten zu können {verpl. Ahschn. v.'i)

Zum Nachweis des Cerenkovlichts wurde in fast

allen Meßreihen die Photovervielfacherrohre RCA 885't

eingesetzt, deren Katode einen Durchmesser von

Abbildung 48: Das Schaltbild zum Versuchsaufbau

im Teststrahl

Trigger ^JDiskriminator

i Und

logisches Nicht

sz -0 D
ZeitVerzögerung

Es ist das zum Versuchsaufbau der Abbildung 4? gehö-
rende Schaltbild dargestellt. Mit dem Vorwahlzähler
wird die Trigger-Zählrate festgelegt. Die Diskrimina-
toren dienen zur Rauschunterdrückung und zur Erzeu-
gung eines Rechtecksingnalsf ihre Pulsbreite ist in
nsec, die Tiefe in mV angegeben. Das Signal des
Cerenkovzahlers (C) wird geteilt; ein Teil wird in
Koinzidenz mit dem Trigger gesetzt und so die Rate
der im Cerenkovzähler nachgewiesenen Elektronen ge-
zählt; vom anderen Teil wird mit einem Analog-Digital-
Umwandler (ADC) die Pulshohe gemessen und das Puls-
höhenspektrum mit Hilfe eines Rechners {FDP 8) auf-
genommen .

l\k mm hat. Dies ist eine sogenannte Quantacon-

Röhre, die aufgrund des hohen Sekundäremissions-

koeffizienten ihrer 1. Dynode einzelne, an der

Photokatode durch das Cerenkovlicht ausgelöste

Photoelektronen nachweisen kann. (29) (Abbildung



- 99 -

Abbildung 49s Typischer Aufbau einer Photover-

vielfacherröhre (5)

Photokatode

fokuasierende Elektrode

Beschleunigung -

Ablenkelektrode

l. Dynode

Fokussierungselektroden-

Dynoden-

Sockel-

Treffen Photonen auf
die Katode, so wer-
den Elektronen aus-
gelöst, die im Dyno-
densystera beschleunigt
und durch Sekundar-
emission verstärkt
werden. Am Sockel wird
ein Spannungsteiler
angeschlossen, über
dem die Potential-
differenz zwischen den
einzelnen Dynoden
festgelegt und das
Signal an der Anode
abgenommen wird. Bei

der RCA 8854-Röhre besteht die Kathode aus einer
Cs-K-Sb-Legierung; aufgrund des großen Sekundäremissions-
ko«ffinzienten ihrer 1. Dynode {GaP mit Cs dotiert) sind
einzelne, aus der Katode ausgelöste Photoelektronen
nachweisbar. Sie hat einen Arbeitsbereich von 1.5 kV
bi« 3«° kV; bei einer angelegten Spannung von 2.4 kV
beträgt ihre Stromverstärkung 4-10° (29).

Die Quantenausbeute der HCA 8854 hat ihr Maxi-

mum bei einer Wellenlänge von 350 nm, ihre

Halbwertsbreite erstreckt sich von 230 nm bis

500 nm (Abbildung 50). Der benutzte Spannungs-

teiler (Abbildung 51) war so ausgelegt worden,

daß eine große Verstärkung und eine kurze An-

sprechszeit der Photovervielfacherröhre ge-

wahrleistet war.

Als optische Elemente des Cerenkovzählers dienten

uns Plan- und ellipsoide Spiegel, eine Winston-

Lichttüte, aus verapiegelter Mylarfolie hergestell-

te Luftlichtleiter sowie die verspiegelte Mylar-

folie selbst und Hilüpore-Papier zur Sammlung des

im Aerogel gestreuten, diffusen Cerenkovlichts.
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Abbildung 5O: Die Quantenausbeute «j(A) der Photover-

vielfacherröhre RCA 8854 (29)

50-f

ÄO!

40O

Die Quantenausbeute
einer Photovervielfa-
cherröhre hängt wesent-
lich von ihrem Katoden-
material ab (2). Im
allgemeinen sind Photo-
vervielfacher mit einer
guten Quantenausbeute
im UV-Gebiet des elek-
tromagnetischen Spek-
trums für Cerenkov-
zähler am geeignetsten,
da die Intensität des
Cerenkovlichts zu kur-
zen Wellenlängen A hin
zunimmt (Abschnitt II. l,
Block l). Andererseits
ist die Lichtstreuung
im Aerogel ebenfalls
bei kurzen Wellenlän-
gen J- am größten
(vergleiche Ab-
schnitt VI), so daß es
wesentlich von den Ei-
genschaften des Aero-
gels abhängt, welche
Photovervielfacherröhre
im Aerogel-Cerenkov-
zähler einzusetzen ist.

Die Spiegel sind aus Plexiglas hergestellt und

mit Aluminium bedampft worden. Der ellipsoide

Spiegel hat die gleichen Maße wie der des DASP-

Cerenkovzählers, seine Halbachsen betragen

2 mal 4?9 mm und 629 mm. (2)

Wegen des relativ großen Cerenkovwinkels dea

Aerogels war das Cerenkovlicht in der Ebene

der Katode der Photovervielfacherröhre, die

im großen Cerenkovzahler einen Abstand vom

Aerogel von etwa 65 cm hatte, über eine wesent-

lich größere Fläche als die Katodenfläche ver-

teilt, (vergleiche Abschnitt V.4) Daher mußte
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in diesem Fall das Licht mit einer Winston-

Lichttüte konzentriert werden. Der von uns be-

nutzte Lichtsaramler hatte eine Öffnung von

280 mm, daß heißt dem 2.5fachen de« Kathoden-

durchroeasers, und eine Akzeptanz von 26 t (Abb. 52)

er war ebenfalls aus Plexiglas hergestellt und

mit Aluminium bedampft worden. (28)

Abbildung 52: Die Winston-Lichttüte (9)

Parab«!
T/2

Photover-
vielfacher

Rotationsachse

-Parabelachse

Die von Hinterberger
und Winston entwik-
kelte Lichttüte ist
die Rotationsform ei-
ner Parabel, deren
Achse gegen die Ro-
tationsachse geneigt
ist. Die Rotations-
achse stimmt mit der
Photovervielfacher-

achse überein. Die Öffnung T, die Länge l und die Akzep-
tanz ömax der Lichttüte sind über die Beziehung

1 = 4 (cosÖ + cotÖ )2 max max

miteinander verknüpft.

Das innerhalb der Akzeptanz in den Lichtsammler

einfallende Licht wird an seiner Innenfläche mehr-

fach reflektiert, bevor es auf die Photoverviel-

facherrbhre gelangt (Abbildung 53). Die dabei ent-

stehenden Verluste hängen vom Reflexionskoeffi-

zienten der Lichtsamroler-Oberflache, der Zahl der

Reflexionen und dem Winkel ab, unter dem das Licht

auf die Photokatode gelangt. Letzteres führt bei

einer gekrümmten Katodenoberfläche zu Verlusten

von etwa 10% des einfallenden Lichts (9).
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Schließlich standen uns als optische Elemente

noch mit Aluminium bedampfte Mylarfolie und Milli-

pore-Papier zur Verfügung. Das Millipore-Papier

refektiert Licht isotrop, sein Reflexionskoeffi-

zient liegt im Bereich des sichtbaren (Wellenlän-

ge-^ 400 nm) bis ins infrarote Licht bei 98Ü. Im UV-

Bereich des elektromagnetischen Spektrums fällt er

sehr rasch ab (30) (Abbildung 54) t daher kann nur

ein Teil des Cerenkovlichta, für das die Photover-

vielfacherröhre empfindlich ist, mit Hilfe des

Hillipore-Papier ausgenutzt werden (vergleiche

Abbildung 50). Aufgrund seiner isotropen Refle-

xionsverteilung ist das Millipore-Papier vor allem

zur Ausnutzung des im Aerogel gestreuten, diffusen

Cerenkovlichts geeignet.

Abbildung 53! Die Zahl der Reflexionen in einer

Winston-Lichttüte (9)

Die Abbildung zeigt den Querschnitt einer
Winston-Lichttüte senkrecht zu ihrer Ro-
tationsachse* Mit zunehmendes Abstand von
der Rotationsachse wird das in diesem
Beispiel parallel zur Achse einfallende
Licht häufiger reflektiert, bevor es auf
die Photovervielfacherröhre gelangt. Hit
wachsender Zahl der Reflexionen sinkt der
Wirkungsgrad im Nachweis des Cerenkov-
lichts.Zahl der

R«fl«ktionen
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Abbildung 5k: Der Reflexionskoeffizient R des Milli-

pore-Papiers (30,31)

220 ato 260 280 300 320 3̂ 0 360

Der Reflexionskoeffizient R des Millipore-Papiers fällt
bei kurzen Wellenlangen A. sehr rasch ab, während er für
sichtbares Licht nahezu l ist.



- 105 -

V. 3 Die Auswertungsmethoden der Testmessungen

In den durchgeführten Messungen wurde untersucht,

wieviel Cerenkovlicht auf die Photovervielfacher-

rohre eines Aerogel-Cerenkovzä'hlers gelangt. Da-

bei iat die Zahl N der aus der Photokatode aus-

gelösten Photoelektronen direkt proportional zu

der Zahl der auf getroffenen Photonen. Allerdings

treten bei der Beschleunigung der Photoelektronen

zwischen der Katode und der 1. Dynode Verluste

auf, die durch den spektralen Überführungsgrad

berücksichtigt werden. Die am Ausgang der Photo-

vervielfacherrohre gemessene Zahl N von Photo-

elektronen hängt außerdem von den Sekundäremis-

sionskoeffizienten der Dynoden ab, wobei die 1.

Dynode entscheidend ins Gewicht fällt (2). (Block

Die mittlere Photoelektronenzahl N läßt sich aus

dem Wirkungsgrad des Teilchennachweises bestimmen.

Dabei wird durch den Trigger registriert, wann ein

Teilchen durch den Cerenkov-Radiator geflogen ist,

und durch eine Koinzidenzschaltung mit dem Cerenkov

zähler überprüft, ob dieses Teilchen im Cerenkov-

zähler nachgewiesen wurde ( Block 15 ). Dieser Meß-

wirkungsgrad 6 wurde als Funktion der Spannung üm
an der Photovervielfacherrohre gemessen und aus

dem Sättigungswert der Hoch s pannungs kurve die mitt-

lere Photoelektronenzahl N gemäß Block 15 errech-

net (Abbildung 55).

Eine weitere Möglichkeit der Ermittlung der mitt-

leren Photoelektronenzahl N bietet die Analyse
e

der Impulshöhenspektren. Dabei wird die Impuls-

höhe des an der Anode entnommenen Signals mit ei-

nem Analog-Digital-Umwandler gemessen, wenn die

Triggerzähler ein Teilchen registriert haben. Das

gesamte Spektrum wird mit Hilfe eines Rechners auf-

genommen.

- 1O6 -

Block l*t: Die gemessene mittlere Photoelektronen

zahl N~ (2)

Die Zahl N. der an der Katode der Photovervielfacher-
rohre durch N Photonen ausgelösten Photoelektronen kann
durch eine Binominal-Verteilung beschrieben werden:

Mittelwert: N. =
K

Varianz: V = (l-Ti(A)) N

Für die Quantenausbeute f[(A) gilt dabei in Abhän-
gigkeit der Wellenlänge A (vergleiche Abbildung 50):

Sk(A) ti c

A e 103

(la)

(Ib)

(2)

S (A) = spektrale Empfindlichkeit der Photo-
vervielfacherrohre

Ti-2rr = Planck 'sches Wirkungsquantum
c = Vakuum-Lichtgeschwindigkeit
e = Elementarladung

Die mittlere Zahl N der auf der 1. Dynode auftref-
fenden Photoelektronerreduziert sich zu:

Nl.Dyn (3)

= spektraler Überführungsgrad

daßFür TJ « l kann die Wahrscheinlichkeit W(Ne,N.,
Ne Photoelektronen bei einem Mittelwert von *
die 1. Dynode erreichen, durch eine Poisson-Vertei-"^™
lung beschrieben werden:

N

W(N i ) _ Nl-Dyn
l.Dyn' ~ N !

-N
l.Dyn

Aufgrund von Verstärkungsachwankungen der Photoverviel-
facherrohre wird an der Anode ein kleinerer Mittel-
wert N gemessen. Unter der Annahme, daß die Nachweis-
wahrscheinlichkeit P(Ne) gleich l ist für Ne^ l Photo-
elektronen, gilt:

N = const • N„ _.
e l.Dyn

const = .96 für die RCA i'SO'i-Röhrc

Die gemessene Photoelektronenzahl N gehorcht weiter-
hin einer Poisson-Statistik analog zur Formel (̂ ),
aber mit dem Mittelwert N .
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Block 15: Der Meßwirkungsgrad £ (2)

Der Meßwirkungsgrad £. m ist di« Wahrscheinlichkeit, mit
der ein auf die Katode der Photovervielfacherröhre auf-
treffender Lichtimpuls nachgewiesen wird. Er ist ent-
scheidend durch die mittlere Zahl N „__ der auf die
i. Dynode auftreffenden Photoelektronen bestimmt, bzw.
dem an der Anode registrierten kleineren Mittelwert Nß.
Wenn P(N ) die Wahrscheinlichkeit ist, mit der ein Licht-
impuls registriert wird, der NQ Photoelektronen ent-
spricht, so gilt für den Meßwirkungsgrad f. :

N =0
,H (1)

Nimmt man an, daß alle Pulse von N > l Photoelektro-
nen nachgewiesen werden, gilt:

P(N =0) = 0

P(N =1) = l
(2)

(3)

Mit der Formel (k) au» Kasten 15 folgt:

-N~
£ = l - e "

Damit erhalt man aus dem gemessenen Wirkungsgrad £
den an der Anode registrierten Mittelwert W^ der m
Photoelektronenzahl t

N" = - ln(l-f_) (5)

Für den mittleren quadratischen Fehler 6t des Meß-
wirkungsgrades gilt: m

(6)

= Zahl der Triggerimpulse
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Abbildung 55: Beispiel einer Hochspannungskurve

2.6.

2.2

l.ft

1.4

Als Beispiel ist die Hoch-
spannungskurve des 7*2 cm
langen, zylindrischen
Aerogel-Radiators KMPVT 33
dargestellt. Die Messung
wurde im kleinen Cerenkov-
zahler (Abbildung 45)
durchgeführt. Die mittlere
Photoelektronenzahl Ne
wurde für jeden Hochspan-
nungswert U aus dem Meßwir-
kungsgrad £m nach der
Formel (5), Block 15 be-
rechnet.

2.2 2.5

Block 16: Das Impulshöhenspektrum

Die VerstärkungsSchwankungen der RCA 8854-Rchre sind
so gering, daß die Auflösung einzelner Photoelektro-
nenzahlen Ne bis zu Mittelwerten von N ~5 möglich ist (2)
Die mittlere Photoelektronenzahl kann dann direkt aus
der Wahrscheinlichkeit W für die Zahl Ne der Photoelek-
tronen nach der Poisson-Verteilung ermittelt werden.
Dabei gilt nach Forrael(4), Block 14 für das Verhältnis
der Wahrscheinlichkeiten zwischen dem Auftreten von
Ni und N„ Photoelektronen beim Mittelwert von N :

W(N.,N ) N„!
—i— ir* = —— Nw(H„,n~) N, ! e

£ e l
(D

_ /N l W(N ,N
•*• N_ = =3- —~

2' e'

(2)

Dabei lassen sich die Wahrscheinlichkeiten W aus den
Flächen der Häufigkeitsverteilung der zu den einzelnen
Photoelektronenzahlen Ne gehörenden Impulshöhen im Itn-
pulshöhenspektrum ermitteln {vergleiche Abbildung 56).



- luy -

Wegen dea großen Sekundäremissionskoeffizienten

der 1. Dynode der RCA 8854-RÖhre sind die von der

Zahl der Photoelektronen N abhängigen Impulshö'hen

bis zu einer mittleren Photoelektronenzahl N fy5e
auflösbar (2) (Block 16). Allerdings waren in un-

serem Fall die Schwankungen der Cerenkovzähler-

signale zu groß, um die aufgenommenen Impulshöhen-

apektren vernünftig auswerten zu können (Abbildung 56)

Da der Analog-Digital-Umwandler eine gute Linearität

besaß, dürfte die Ursache im langen Ubertragungs-

weg von etwa 75 m vom Cerenkovzähler zum Analog-

Digital -Umwand ler liegen*

Der Impuls der Elektronen im Teststrahl 26 ist mit

etwa 3 GeV/c wesentlich größer als ihr Schwellen-

impuls in Luft (22 MeV/c). Um ausschließlich das

im Aerogel erzeugte Cerenkovlicht zu berücksich-

tigen, muß entweder gewährleistet sein, daß die

Elektronen im Cerenkovzähler nicht durch Luft flie-

gen, oder es muß das in Luft erzeugte Cerenkovlicht

von den Meßwerten abgezogen werden. Bei gleicher

Radiatorlänge wird in Aerogel mit einem Brechungs-

index von 1.02 zwar 70 ">al soviel Cerenkovlicht wie

in Luft erzeugt (Abschnitt II.l, Block l, Formel 4a),

doch ist wegen des großen Cerenkovwinkels und der

Lichtstreuung im Aerogel der Wirkungsgrad im Nach-

weis des in Aerogel erzeugten Cerenkovlichts we-

sentlich niedriger als der des in Luft erzeugten

Lichts. Immerhin lagen die notwendigen Korrekturen

zwischen 10% und 30%, obwohl die Weglänge der Elek-

tronen in Luft so gering wie möglich gehalten wurde.

Diese Luft-Korrektur wurde in den ersten Meßreihen

so vorgenommen, daß die Abhängigkeit der mittleren

Zahl N~" von Photoelektronen, die durch das in Luft

erzeugte Cerenkovlicht ausgelöst wurden, von der

Weglänge der Teilchen in Luft gemessen wurde (Abb. 57)
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Abbildung 5&' Beispiel einca Impulshöhenspektrums

''N/7.Öl «V

Die Abbildung zeigt das ImpulshöhenSpektrum einer hexagonalen
Aerogelprobe (27) (mittlerer Brechungsindex = l.O^S,
Länge = 3«3 cm). Das Spektrum wurde in einer Meßreihe im gros-
sen Cerenkovzähler (Abbildung 46) mit einem ellipsoiden Spie-
gel und einer Winston-Lichttüte (28) als optische Elemente
aufgenommen. Die Hochspannung an der PhotovervielfacherrÖhre
betrug 2.8 kV. Die Impulshöhen der Anodensignale wurde im
Analog-Digital-Umwandler einzelnen Kanälen zugeordnet, deren
Breite in diesem Fall einer Impulshöhendifferenz von 7-8l mV
entsprach. Mit Hilfe eines Rechners (PDP 8) wurde die Zahl der
Ereignisse jedes Kanals aufsummiert; die Summe aller Ereig-
nisse betrug in diesem Fall N = 50y4, Deutet man die Maxima
(Pfeile) des Spektrums als durch l bzw. 2 Photoelektronen N
verursacht, so erhält man nach_Formel (2), Block 16 eine e

mittlere Photoelektronenzahl Ne a 2.66, was einigermaßen mit
dem aus dem Meßwirkungsgrad ermittelten Wert von 2.25 verträg-
lich ist. Allerdings würde man bei diesem Mittelwert
Ne = 2.66 ein Wahrscheinlichkeitsverhältnis des Auftretens von
2 zu 3 Photoelektronen von 1.13 erwarten (Formel (l)f Block 16);
ein solches Maximurn ist aber im Impulshöhenspektrum nicht er-
kennbar. Viele aufgenommenen Spektren zeigten wesentlich
schlechtere Ergebnisse, so daß auf ihre weitergehende Analyse
verzichtet werden mußte.
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Entsprechend dieser Kurve wurde für jede Testmessung

der Teil der durch Luft verursachten mittleren Photo-

elektronenzahl errechnet und vom Meßwert abgezogen.

In der letzten Meßreihe wurde dieses Verfahren in-

sofern verändert, als lUe Mittlere Zahl der in Luft

verursachten Photoelektronen direkt für die in den

Aerogel-Testraessungen vorliegenden Weglängen der

Elektronen in Luft gemessen wurde.

Abbildung 5?: Die mittlere Photoelektronenzahl N

mit Luft als Cerenkov-Radiator

Die experimentellen Ergeb-
nisse zeigen den erwarte-
ten linearen Zusammenhang
zwischen der mittleren̂
Photoelektronenzahl Ne und
der Weglänge l der Elektro-
nen in Luft (Abschnitt V.l,
Block 13i Formel (3)).
Dies erleichtert eine Ex-
trapolation auf die jewei-
ligen Verhältnisse zur
Korrektur der Aerogel-Test-
messungen.
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V.k Die Ergebnisse der Aerogel-Testmessungen

Die Eigenschaften des Aerogels als Cerenkov-

Radiator wurden in 5 Meßreihen untersucht.

Die ersten zwei dienten zum Test verschiedener

Optiken im Cerenkovzählern, wozu uns die beiden

Aerogel-Proben aus Saclay (2?) zur Verfügung

standen. In den letzten drei Versuchsreihen

wurden die von uns hergestellten zylindrischen

Aerogel-Radiatoren getestet.

In der ersten Meßreihe wurden im kleinen Cerenkov-

zähler (Abbildung 45) Optiken mit einem Planspie-

gel und verschiedenen Luftlichtleitern untersucht;

es standen uns zylindrische und konische Lichtlei-

ter unterschiedlicher Öffnung zur Verfügung. Wei-

terhin wurde getestet welcher Wirkungsgrad mit

einem vollständig mit Millipore-Papier ausgeklei-

detem Aerogel-Cerenkovzähler erreichbar ist. Bei

diesen Messungen konnte die Radiatorlänge durch

unterschiedliche räumliche Orientierung des Ra-

diators in beschränktem Maße variiert werden.

Mit den gleichen Proben wurden in der 2. Meßreihe

Optiken untersucht, die den Verhältnissen eines

Detektors in einem Speicherring nahekommen; der

Wechselwirkungspunkt wurde durch Drehung des Zäh-

lers simuliert. Es wurde im großen Cerenkovzähler

(Abbildung k6) der Wirkungsgrad verschiedener Kom-

binationen vom ellipsoiden Spiegel mit einer Winston-

Lichttüte (28) und verspiegelter Mylarfolie bzw.

Millipore-Papier als Funktion der Teilchenrichtung

ermittelt. Weiterhin wurde der vollständig mit

Millipore-Papier ausgekleidete Zähler untersucht

und schließlich eine Messung mit einem 70 cm

langen zylindrischen Lichtleiter durchgeführt.



- 113 -

Die MeBreihen 3 bis 5 dienten hauptsächlich zum

Test der von uns hergestellten Aerogelproben. Um

die einzelnen Meßreihen miteinander vergleichen

zu können, wurden die Meßwirkungsgrade von jeweils

mindestens zwei Proben in mindestens zwei Meß-

reihen ermittelt. Als Optik diente im wesentlichen

ein Planspiegel; weiterhin wurden in der ?. und

4. Meßreihe verspiegelte Mylarfolie und Milipore-

Papier eingesetzt, um das im Aerogel gestreute

Cerenkovlicht besser ausnutzen zu können. Im Ge-

gensatz dazu haben wir in der letzten Meßreihe

versucht, dieses Streulicht zu absorbieren, um wei-

tere Aufschlüsse über die Größenverhältnisse von

gestreutem und ungestreutem Licht zu erhalten.

In diesen drei Meßreihen wurde der Meßwirkungs-

grad, bzw. die mittlere Photoelektronenzahl N~,
e*

als Funktion der Länge und des Brechungsindexes

des Radiators untersucht.

Schließlich wurde in der 2. und in der 5. Meßreihe

die räumliche Intensitätsverteilung des Cerenkov-

lichts in der Ebene der Photokathod« gemessen.

Dies sollte ebenfalls Aufschlüsse über das Verhält-

nis vom gestreuten, isotrop verteilten, zum unge-

strsuten Cerenkovlicht liefern; außerdem kann über

den Cerenkovwinkel der Brechungsindex des Aerogela

berechnet werden, wodurch «in« Überprüfung der Bre-

chungsindexmessungen des Abschnitts IV möglich wird.
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V.4a Einfache Optiken in einem kleinen

Cerenkovzähler

In dieser Meßreihe wurde die Wirkung verschiedener

Lichtleiter {Tabelle 11) und des Millipore-Papiers

untersucht, um zunächst eine grobe Vorstellung Über

die Eignung des Aerogels als Cerenkov-Radiator zu

erhalten. Da in diesem Aufbau das Verhältnis von

der Katodenfläche zur Querschnittsfläche dea Aero-

gels senkrecht zum Elektronenstrahl («5) wesentlich

größer und außerdem der Abstand der Photoverviel-

facherröhre vom Aerogel (&30cm) wesentlich kleiner

war als ea im TASSO-Cerenkovzähler realisiert wer-

den kann, galt unser Interesse besonders der Abbil-

dung des Cerenkovlichta auf eine kleinere Kathoden-

fläche. Dazu wurde die Photokathode auf etwa 14%

abgedunkelt.

Tabelle 11: Die Luftlichtleiter der 1. Meßreihe

Aufbau

5Öa

58b

58c

Form

Zylinder

Konus
+

Zylinder

Konus

Material

Mylarfolie
mit AI be-
dampft

Kaptonfo-
lie mit AI
bedampft

Mylarfolie
mit AI be-
dampft

Länge
(mm)

196

82

222

192

Durchmesser (mm)
maximal

110

65

43

114

minimal

110

44

43

44

Die Versuchsaufbauten, in denen die Luftlichtltiter
eingesetzt wurden, sind in der Abbildung 58 dargestellt.
In einem Aerogel-Cerenkovzähler können ausschließlich
Luftlichtleiter eingesetzt werden, da in festen Dielek-
trika al« Lichtleiter, wie zum Beispiel Plexiglas, we-
sentlich mehr Cerenkovlicht erzeugt wird als in Aerogel
und zusätzlich der Schwellenimpula wesentlich niedriger
ist.
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Abbildung 58: Der experimentelle Aufbau

50

Aerog«!

82

Photoverviel-
facher röhre

J icht le i ter

Abachirrazylinder

222

LicM lei ter

;
llipor«-Papier

Die Daten der Lichtleiter der Testmessungen a bis c
sind in der Tabelle 11 zusammengefaßt. In der Testreihe a
wurde der Meßwirkungsgrad für 2 Radiatorlängen ermittelt,
indem die räumliche Orientierung der hexagonalen Aerogel-
probe variiert wurde. Die Längenmaße in der Abbildung
sind in mm angegeben.

Es wur-den die erreichbaren Meßwirkungsgrade der

verschiedenen Testaufbauten (Abbildung 58) aus

den HochSpannungskurven bestimmt und daraus die

mittlere Photoelektronenzahl N errechnet (Ab-

schnitt V.3, Block 15). Als Radiator diente eine

hexagonale Aerogelprobe mit einer Länge von 3.3 cm

und einem Brechungsindex n = 1.048. Die erreichten

Ergebnisse sind in der Tabelle 12 zusammengefaßt.
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Tabelle 12: Die mittlere Photoelektronenzahl N

in den einzelnen Testmessungen

Aufbau

58 o

58 a

58 b

58 c

58d

N
e

.20

2.08

.05

.12

.86

Ö<FT)

.03

.14

.02

.03

.04

N e , -1,— (cm )

.06

.63

.02

.04

.28

N„ i
N = ~- (cm )

n

.68

7.04

.2

.4

2.91

Die Tabelle zeigt die Luft-korrigierte mittlere
Photoelektronenzahl Nß selbst, normiert auf die
Radiatorlänge l, normiert auf die Radiatorlänge
und den Brechungsindex n,und ihren mittleren qua-
dratischen Fehler rf(N). Die Größe NQ ermöglicht
den Vergleich von Testmessungen mit Radiatoren
unterschiedlicher Lange und Brechungsindizes (ver-
gleiche Abschnitt II.l, Block 1); sie ist gewis-
sermaßen ein Gütefaktor für den Aerogel-Radiator
und die aufgebaute Optik. In dieser Meßreihe wurde
ein hexagonaler Aerogel-Radiator mit einer Lange
von 3.3 cm und einem mittleren Brechungsindex von
1.048 eingesetzt. Die Versuchsaufbauten sind in der
Abbildung 58 skizziert, der Aufbau 580 entspricht
den Aufbauten 58a-c ohne Lichtleiter. Man sieht
deutlich, daß die Konzentrierung des Lichts auf
kleinere Kathodenflächen (58b,c) nicht einfach ist;
ebenso ist der Wirkungsgrad des Milipore-Papiers (58d)
wesentlich niedriger als der des zylindrischen
Lichtleiters (58a). Die Notwendigkeit fokussierender
Optiken erkennt man deutlich am schlechten Ergebnis
der Messung ohne Lichtleiter (580).

Bereits bei diesem kleinen Zähler ist wegen des

großen Cerenkovwinkels von 17.4° der Einsatz von

fokussierenden Optiken notwendig. Die Konzentrierung

des Lichts auf eine kleinere Kathodenfläche scheint

mit so einfachen Mitteln nicht möglich zu sein; so

wird zum üeispiel -im konischen Lichtleiter ein großer

Teil des einfallenden Lichts zurück reflektiert.
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Der vollständig mit Millipore-Papier ausgekleidete

Zähler war nicht so wirkungsvoll wie der große

zylindrische Lichtleiter; offenbar eignete sich

Millipore-Papier zwar zur Optimierung dieses Ae-

rogel-Cerenkovzählers, jedoch nicht als einziges

optisches Element. Die« zeigt, daß zumindest bei

kleinen Aerogel-Radiatoren das Cerenkovlicht nicht

vollständig isotrop emittiert wird.

Abbildung 59: Die mittlere Photoelektronenzahl N

in Abhängigkeit der Radiatorlänge l

Die Messung wurde mit dem
Aufbau 58a durchgeführt, die
Radiatorlänge durch unter-
schiedliche räumliche Orien-
tierung der hexagonalen
Aerogelproben variiert. Die
durch die beiden Meßpunkte
gelegte Gerade verläuft an-
nähernd durch den Nullpunkt;
die nachgewiesene Lichtmenge
ist also in dieser Messung
proportional zur Radiator-
länge. Offenbar ist die Ak-
zeptanz dieses Aufbaus für
das emittierte Cerenkovlicht
»ehr groß; eventuell könnte

auch die mit wachsender Länge verkleinerte Ausdehnung des
Radiators senkrecht zum Elektronenstrahl zu diesem Ergeb-
nis beigetragen haben.

Der gute Wirkungsgrad des zylindrischen Licht-

leiters zeigt sich auch im linearen Ansteigen

der mittleren Photoelektronenzahl N mit der

Radiatorlänge l (Abbildung 59)- Allerdings kann

man daraus nicht schließen, daß die Lichtstreuung

im untersuchten Radiator vernachlässigbar ist

(vergleiche Abschnitt IV.b); wesentlich entschei-

dender für dieses Ergebnis dürften die große Ak-

zeptanz des für diese Messung benutzten Aufbaus

(Abbildung 58a) und die kleinen Radiatorabmessungen

senkrecht zum Elektronenstrahl gewesen sein.
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V.4b Test von Optiken eines großen Aerogel-

Cerenkovzählers

Der für diese Testmessungen eingesetzte Cerenkov-

zähler ist im Abschnitt V.2, Abbildung 46 beschrie-

ben. Das Ziel dieser Meßreihe war, für verschie-

dene Optiken den MeßWirkungsgrad als Funktion der

Teilchenrichtung 6 zu messen. Über die Variation

der Teilchenrichtung (Drehung des Zählers) wurden

Speicherring-Verhaltnisse simuliert. Als Radiato-

ren wurden wieder die beiden Aerogelproben aus

Saclay (2?) (Länge = 3-3 cm bzw. 4.4 cm, mittlerer

BrechungsIndex = 1.048 bzw 1.O60) eingesetzt.

Tabelle 13J Die untersuchten Optiken

Aufbau

13a

13b

13c

13d

13e

ellipsoider
Spiegel

X

X

X

Winston-
Licht-
tüte
(28)

X

X

X

X

mit Alu-
minium be-
dampfte
Mylarfolie

X

Millipore-
Papier

X

X

X

Die Kreuze in der Tabelle geben an, welche optische
Elemente in den einzelnen Meßreihen eingesetzt wor-
den sind. Der Aufbau 13e ist in der Abbildung 60
dargestellt, die Anordnung des Spiegel« und der
Winston-Lichttüte entspricht der der Abbildung 46
im Abschnitt V.2. In den Aufbauten 13b bis 13d
wurde die Mylarfolie bzw. das Millipore-Papier im
wesentlichen vor dem Fenster des Zählers sowie
horizontal über und unter dem Aerogel angebracht.
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Abbildung 60: Der Aufbau zum Test des Mil lipore-

Papiers

Elektronenstrahl

160 cm \5 cm

60

95 c

Der Aerogelradiator und die Photovervielfacherröhre
waren vollständig mit Millipore-Papier umhüllt. Zusätz-
lich zu dem in der Abbildung Dargestellten war der
Zähler horizontal über und unter dem Aerogel mit
Millipore-Papier ausgekleidet .Der Winkel öder Teil-
chenrichtung ist relativ zu der durch den Brennpunkt
laufenden, zum Zählergehäuse parallelen Geraden de-
finiert.

In einer ersten Ubersichtsmessung zeigte sich, daß

mit einem ellipsoiden Spiegel als einziges optisches

Element kein ausreichender Meßwirkungsgrad zu errei-

chen war; die gemessene mittlere Photoelektronenzahl N

lag unter .2. Der Meßwirkungsgrad wurde anschlies-

send für 5 Versuchsaufbauten in Abhängigkeit der

Teilchenrichtung § und der ßadiatorlänge l gemessen,

die Aufbauten sind in der Tabelle 13 zusammengefaßt,

die Abbildung 60 zeigt den Aufbau 13e.

Bei den abbildenden Optiken mit dem ellipsoiden

Spiegel nimmt der Meßwirkungsgrad mit geringer

werdendem Abstand der Teilchenbahn von der Photo-

vervielfacherröhre (größeres 6) zu, während er in
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Abbildung 6l: Die mittlere Photoelektronenzahl N

Abhängigkeit der Teilchenrichtung

Die Abbildung zeigt
die mittlere Photo-
elektronenzahl für
die 5 Versuchsaufbau-
ten der Tabelle 13;
zum Vergleich mit an-
deren Meßreihen ist
zusätzlich der Faktor
N0 angegeben (verglei-
che Abschnitt V.̂ a).
Der mittlere quadra-
tische Fehler der
Photoelektronenzahl
war kleiner als 2%,
Der Winkel ö der Teil-
chenrichtung ist in
der Abbildung 60 de-
finiert. Als Radiator
dienten die beiden
hintereinander geleg-

ten hexagonalen Aerogelproben aus Saclay (27); die Ra-
diatorlänge betrug 7-7 cm, der mittlere Brechungsin-
dex 1.055« Die Optiken mit dem ellipsoiden Spiegel (I3a
bis 13c) erreichen wesentlich höhere Photoelektronenzah-
len Ne als der mit Millipore-Papier ausgekleidete Zähler
(I3d,e). Offenbar ist bei der Verwendung des Millipore-
Papiers ein zusätzlicher Winston-Konus nicht sehr effek-
tiv. Der Vorteil des mit Millipore-Papier ausgekleideten
Zählers besteht darin, daß sein Meßwirkungsgrad unabhän-
gig von der Teilchenrichtung ist. Wurde der Cerenkovzäh-
ler mit eingebauter abbildender Optik (ellipsoider Spiegel
+ Winston-Konus (28)) zusätzlich mit Millipore-Papier
bzw. verspiegelter Mylarfolie ausgekleidet, konnte die
mittlere Photoelektronenzahl um über- 18% bzw, über 30% ge-
steigert werden.

10

den Millipore-Aufbauten nahezu konstant ist. Man

sieht allerdings deutlich, daß der Meßwirkungsgrad

vom mit Millipore-Papier ausgekleideten Zahler we-

sentlich schlechter ist als der einer abbildenden

Optik; ein ähnliches Ergebnis hatten Bourdinaud

et. al. am CERN erhalten (32). Weiterhin ist in

diesem Aufbau die mit Aluminium bedampfte Mylar-

folie offenbar besser als zusätzliches Hilfsmittel

einer Optik geeignet als das Millipore-Papier (Ab-

bildung 6l), was vermutlich durch die Geometrie
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der Optik und die schlechte Qualität des Aerogels

bedingt ist. Bei Verwendung des Millipore-Papiers

wird in diesem Aufbau ein wesentlicher Teil des

Cerenkovlichta in das Aerogel zurück reflektiert

und dort absorbiert.

Die Vorzüge des Millipore-Papiers liegen darin,

daß bei zunehmenden Radiatorlangen der Meßwirkungs-

grad stärker anwächst als bei den abbildenden Op-

tiken (Abbildung 62). Dies zeigt, daß ein großer

Teil des erzeugten Cerenkovlichts im Aerogel ge-

streut wird; die Streulänge der getesteten Radia-

toren liegt also in der Größenordnung ihrer Länge

(3-3 cm bis 7«7 cm), während die Absorption offen-

bar vernachlässigbar ist.

Abbildung 62: Verluste an Cerenkovlicht im Aerogel

für verschiedene Teilchenrichtungen

Der Meßwirkungsgrad
wurde für die 5 Ver-
suchsaufbauten der
Tabelle 13 für 3 Ra-
diatorlängen (3.3 cm,
k.k cm und 7-7 cm) ge-
messen; es wurden die
2 hexagonalen Aerogel-
proben einzeln und
hintereinander liegend
eingesetzt. Der Quo-
tient

N (7.7cm)
B

N (3.3cm)+N Ct.^cm)
e e

aus der erhaltenen
Photoelektronenzahl bei
hintereinander gelegten
Radiatoren und der Sum-

me der in den Einzelmessungen erhaltenen Photoelektronen-
zahlen ist ein direktes Maß für die Verluste an Cerenkov-
licht im Aerogel. Diese Verluste sind im mit Millipore-
Papier ausgekleideten Zähler (13d,e) geringer als bei
Verwendung abbildender Optiken (I3a-c). Dies deutet darauf
hin, daß die Absorption einen wesentlich geringeren Bei-
trag zu den Verlusten liefert als die Streuung des
Cerenkovlichts.
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Abbildung 63: Der Lichtleiter-Versuchsaufbau

Photov*rvl*l-
facharrtihr« Millipore-

Papiar

Der 70 cm lange
Luftlichtleiter
ist aus mit Alumi-
nium bedampfter
Mylarfolie herge-
stellt worden; ein
Reflektor aus dem
gleichen Material
wurde an seinem of-
fenen Ende ange-
bracht. In einigen
Messungen war der
Lichtleiter teil-
weise mit Millipore-
Papier ausgekleidet
worden (vergleiche
Tabelle 14)

Schließlich wurde in dieser Meßreihe ein 70 cm

langer, zylinderischer Luftlichtleiter aus ver-

spiegelter Mylarfolie getestet; sein Durchmesser

betrug 11.0 cm. Den Aufbau zeigt die Abbildung 6 3{

die Messung wurde mit verschiedenen Radiatorlängen

bei fester Teilchenrichtung von 0 = 2.7 durchge-

führt. Der Lichtleiter wurde teilweise mit Milli-

pore-Papier ausgekleidet, womit sich aber keine

Verbesserung der Ergebnisse erzielen ließ (Tabelle

Die mittlere Photoelektronenzahl war, insbesondere

bei einer Radiatorlänge von 7«7 cm, deutlich höher

als bei den zuvor beschriebenen Optiken (vergleiche

Abbildungen 6»,6l).

Diese Testreihe hat gezeigt, daß es schwierig

ist, mit Aerogel-Radiatoren der vorliegenden

Qualität bei großem Abstand der Photoverviel-

facherröhre vom Aerogel (»65 cm) einen ausrei-

chenden Meßwirkungsgrad zu erzielen. Das Milli-

pore-Papier kann allenfalls zur Optimierung

eines Zählers beitragen, eventuell sind hierfür

sogar verspiegelte Mylarfolie oder - hier nicht

untersuchte - gut reflektierende weiße Farbe (30)
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besser geeignet. Die mit dem Luftlichtleiter

erzielten Ergebnisse liegen zwar bereits in

brauchbaren Größenordnungen, eine entsprechende

Optik iat jedoch bei größeren Aerogel-Radiatoren

schwer zu verwirklichen.

Tabelle 14: Die Ergebnisse des Lichtleitertests

Radiator-
lange (cm)

7-7

3.3

3.3

3.3

3.3

Länge der Mil lipore-
Pa pi e r - Au s kl e i düng

(cm)

0

0

10

18

3l. T>

mittlere Photo-
elektronenzahl

N
e

4.o - .-i
2.30 * .05

2.2? i .0*1

2.19 * .04

1.80 1 .03

In der Tabelle sind die erhaltenen mittleren Photo-
elektronenzahlen N mit ihrem mittleren quadratischen
Fehler angegeben. Die an der Aerogelseite des Luftlicht-
leiters angebrachte Millipore-Papier-Auskleidung (Ab-
bildung 63) erhöhte den MeOwirkungsgrad des Zählers
nicht. Insgesamt ist die mit dem Lichtleiter erreichte
Photoelektronenzahl größer als die der Optiken mit einem
ellipsoiden Spiegel.

- 124 -

V.4c Untersuchung der Aerogelproben eigener

Herstellung

In den Meßreihen 3 bis 5 wurde zum Test der von uns

hergestellten Aerogel-Radiatoren der kleine Cerenkov-

zähler eingesetzt (Abbildung 64); der mittlere qua-

dratische Fehler der Photoelektronenzahl lag bei al-

len Messungen unter 5%. Die Meßreihe 3 diente zum

Vergleich der ersten von uns hergestellten Aerogel-

proben P1.P2 mit denen aus Saclay (vergleiche Ab-

schnitt V.4atb). Da sich die Proben sowohl in der

Länge als auch im Brechungsindex unterscheiden, kann

als Vergleichamnßstab nur die Große N dienen (Ta-

belle 15), die bei den zylindrischen Proben um einen

Abbildung 64: Der Versuchsaufbau zum Test der

zylindrischen Aerogelproben

El*ktron*n
•tr-hl

Plan*
12 ci

Photov*rvi*lfachar

Absorb«r zur Luftkontroll*

— Absorber- TUBM«!

V »n» t «r

Es wurde der kleine Cerenkovzähler (vergleiche Ab-
bildung 45) eingesetzt. In der 5* Meßreihe ist die
Photovervielfacherröhre näher am Planspiegel als in
der 3- und 4. Meßreihe (Abstand =30 cm) eingebaut
worden. Es sind ebenfalls der Absorber-Tunnel für
das Streulicht und der Absorber zur Luft-Kontroll-
messung der 5. Meßreihe eingezeichnet. Die hier
nicht dargestellte, mit Aluminium bedampfte Mylar-
folie ist in der ?. und 4. Meßreihe entsprechend
der Abbildung 58d (Abschnitt V.4a) angeordnet worden.
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Tabelle 15: Vergleich zwischen einer hexagonalen

(Saclay) und den zylindrischen Aerogel

proban PitP2 {Meßreihe 3)

Aerogel-
probe

Saclay

Pl

P2

n

1.048

1.018

1.018

l(cm)

3.3

7.5

7.6

Aufbau

PS
MF

PS
MF

PS
MF

Na

.70
1.62

.94
1.96

.93
2.1O

N -.
N 9 . (rm )
° l(l-l/n )

2.4

5.5

3.6
7.5

3.5
8.0

Die Tabelle zeigt die mittlere Photoelektronenzahl N
und den Gütefaktor NQ einer hexagonalen Aerogelprobe
aus Saclay (2?) und von 2 bei uns hergestellten zylind-
rischen Aerogel-Radiatoren Pl, P2 (25) mit dem mittleren
Brechungsindex n und der Lange 1. Die Ergebnisse wurden
in der 3- Meßreihe mit einem Planspiegel (PS) bzw. mit
zusätzlicher verspiegelter Mylarfolie (MF) als optische
Elemente erhalten. Offenbar besitzen die Proben Pl, P2
eine etwas bessere Qualität als die uns aus Saclay zur
Verfügung gestellte.

Faktor von etwa \.k größer als bei den Saclay-Proben

war. Die Größe N ist allerdings außer von dan

Aerogeleigenschaften auch von der Optik des Zählers

abhängig. Es ist dabei durchaus möglich, daß der

Wirkungsgrad der Optik für die Saclay-Proben wegen

ihres großen Cerenkovwinkels 8 = 17.4 schlechter

ist als für die zylindrischen Proben (0 =• 10.8 ).

Da aber auch nach der Auskleidung des Zahlers mit

verspiegelter Mylarfolie ähnliche Verhältnisse vor-

lagen, dürfte die Transparenz der zylindrischen Pro-

ben etwas besser sein als die der hexagonalent deren

Oberfläche sich durch häufiges Handhaben mit der

Zeit verschlechtert hatte (27).

Abbildung 65: Die mittlere Photoelektronenzahl N

in Abhängigkeit der Radiatorlänge l

Diese Meßergebnisse wurden in der
5. Maßraihe unter Einsatz des
Absorber-Tunnela gewonnen. Es ist
also vorwiegend Licht nachge-
wiesen worden, dag unter kleinen
Winkeln zur Richtung des Elek-
tronenstrahls emittiert wurde.Dia
Abbildung a zeigt die erhalten^
mittlere Photoelektronenzahl Ne,
in der Abbildung b ist die auf den

Brechungsindex n normiert worden.
Bei 2 Proben konnte die Radiator-
länge variiert werden. Man sieht
deutlich, daß bereits bei weni-
gen Zentimetern eine Sättigung
in der Photoelektronenzahl ein-
tritt, Dia Probe V30 eignet sich
zur Abschätzung der Transmissions-
länge Tc gemäß Abschnitt V. l,
Block 13, Formel (5), wobei al-
lerdings der unterschiedliche
Brechungsindex der Bruchstücke
(1.007O und 1.0084) berücksich-
tigt werden muß (Abbildung b).
Nimmt man für den l. Meßpunkt
an, daß die Photoelektronen-
zahl N^ noch proportional zur
Radiatorlänge l ist, erhält man
als Transmissionslä'nge Tc für den
Nachweis des Cerenkovlichts
3>5 cm. Da diese Annahme aber
offenbar selbst bei diesen klei-
nen Radiatordimensionen nicht
ganz erfüllt ist, kann dieser
Wert nur als obere Grenze be-
trachtet werden. Zum Vergleich
dazu beträgt die von Bourdinaud
et. al. mit optischen Methoden
gemessene Transmissionslänge von
in Saclay hergestellten Aerogel-
proben 1.25 cm bei der Wellen*
länge der maximalen spektralen
Empfindlichkeit der RCA 8854-

Röhre (400 nm) (32). Ebenso zeigt die Probe V30, daß
Brüche senkrecht «ur Teilchenrichtung offenbar keinen
Einfluß auf den Maßwirkungsgrad des Cerenkovzählers haben.
Die unterschiedlichen Anordnungen (12,21) der Radiator*
segraente sind in der Abbildung 66 skizziert.
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In der k» und 5. Meßreihe wurde zunächst die

Abhängigkeit der Photoelektronenzahl ~ von
e

der Radiatorlänge l untersucht. Dazu dienten vor

allem Proben, die radial in mehrere Stücke zer-

brochen waren. Typische Ergebnisse sind in der

Abbildung 65 dargestellt, die zeigt, daß die

Photoelektronenzahl N wesentlich langsamer

ansteigt als die Radiatorlänge 1. Die Transmis-

sionslänge der von uns hergestellten Aerogelproben

liegt nach diesen Meßwerten im Bereich der maxi-

malen spektralen Empfindlichkeit der Photoverviel-

facherröhre (uraA^ küü nm) unter 3-5 cm.

An Hand der Probe V3O wurde der Einfluß von

Bruchstellen im Aerogel senkrecht zur Teil-

chenrichtung untersucht, indem die räumliche

Anordnung der Bruchstücke verändert wurde (Ab-

bildung 66). Dies ist insofern von Interesse,

Abbildung 66: Anordnung der Aerogelsegmente zur

Untersuchung einer Bruchstelle im

Aerogel

El*ktr«*MUtr«:hl
Um den Einfluß einer senk-
recht zum Elektronenstrahl
orientierten Bruchstelle
im Aerogel auf den Meßwir-
kuiipsgrad des Cerenkovzäh-
lera zu untersuchen, bot
sich die ii. zwei verschie-
den lange 'cg»ente zerbro-
chene Probe V30 an. Würde
an der Bruchstelle sehr
viel Cerenkovlicht verloren
gehen, sollte man in der
Anoiduung 12 wesentlich
mehi Photoelektronen erwar-
ten als in der Anordnung 2 L
Die Ergebnisse der Messung
sind in der Abbildung 65
diskutiert.
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als große Aerogel-Radiatoren, wie sie zum Bei-

spiel im TASSO-Cerenkovzähler eingesetzt wer-

den sollen, aus kleineren Einheiten zusammen-

gesetzt werden müssen. Besonders deutlich

zeigt die Abbildung 650, daß die raumliche

Lage der Bruchstücke keinen Einfluß auf den

Wirkungsgrad des Cerenkovzählers hatte. Aller-

dings ist der Anstieg der N /l-Kurve dieser

Probe sehr gering (Abbildung 65a), so daß zu

dieser Fragestellung weitere Experimente not-

wendig sind.

Die Ausnutzung des erzeugten Cerenkovlichts

sinkt erwartungsgemäß mit der Radiatorlänge 1.

Es fällt der Gütefaktor N sehr rasch ab (Ab-

bildung 67) und der Anteil des gestreuten

Cerenkovlichts nimmt deutlich zu (Abbildung 68).

Abbildung 6?: Der Gütefaktor NQ in Abhängigkeit

der Radiatorlänge l

(cm )

25 •

20

15

1O

5 '

i In der Abbildung sind
: einige Ergebnisse der

5. Meßreihe, gewonnen
mit dem Absorber-
Tunnel , dargestellt.
Erwartungsgemäß fällt
NO mit wachsender
Radiatorlänge ab. Die
Probe KMPMV 43 hat
gegenüber KMPMV kl
ein um den Faktor 1.8
größeres N . Leider
ist der direkte Ver-

* ̂ 33 gleich mit dem für
KMPMVtl die Transparenz dea

l(cm) Aerogels verantwort-
j* ' g "^ ^ * liehen Nachreaktions-

quotienten nicht mög-
lich, da er in beiden Fällen zu ungenau bestimmt wurde
(vergleiche Abschnitt III.2b, Abb. 26 und Tabelle 8).
Doch sollte dieser Quotient für die Probe KMPMV k~5 auf-
grund der um den Faktor 3 größeren zugegebenen Wassermenge
bei sonst gleichen Verhältnissen deutlich größer sein als
für die Probe KMPMV 'il.
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Abbildung 68: Die Lichtstreuung in Abhängigkeit der

Radiatorlänge l

Die Abbildung zeigt den
Quotienten

N (PS)

aus der mit und ohne
Absorber-Tunnel erhal-
ten en_Photo elektronen-
zahl Ne ; die Ergebnisse
wurden in der 5. Meß-
reihe gewonnen. Setzt
man den gleichen Wir-
kungsgrad im Nachweis
des ungestreuten und
des gestreuten Lichts
voraus, erhält man nach
dem Transmissionskoef-
fizienten der Probe VJO
(vergl. Abb. 65) die
gestrichelte Kurve. Die

Akzeptanz dieses Verauchsaufbaus (Abbildung 64) für ge-
atreutes Cerenkovlicht ist offenbar sehr schlecht.

Leider ist tin Vergleich der erhaltenen Güte-

faktoren N bzw. der Abaorptionsquotienten der

Abbildung C-7 für die im Abschnitt U.j beschrie-

benen Proben (KMPMV 41,43, KMPV1 35) mit ihren

Nachreaktionsquotienten schwierdg, d.i er gerade

bei den KMPMV 't-Proben nur sehr ungenau bestimmt

werden konnte (vergleiche Abschnitt III.2b,

Abbildung liM. Es sollte aber festgehalten

werden, djß der Nachreaktionsquotient der

Probe KMPMX 'j*5 wegen der großen zugegebenen

Wassernienjrt dc-ut l ich größer sein sollte als

der der Piuic KMPMV kl, was die besseren Er-

gebnisse du Probe KMPMV 43 verstandlich ma-

chen würde.
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Abbildung 69: Der Gütefaktor NQ in Abhängigkeit

des Brechungsindexes n
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20-
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Diese Ergebnisse wurden
in der 5. Meßreihe mit
dem Absorber-Tunnel ge-
wonnen. Man erkennt eine
deutliche Abnahme des Gü-
tefaktors NO mit wachsen-
den Brechungsindex n. Die
Schwankungen in N bei
gleichem Brechungsindex
werden durch unterschied-
liche Hadiatorlängen ver-
ursacht, weshalb nur Pro-
ben mit l <1O cm berück-
sichtigt worden sind
(vergleiche Abbildung 6?).
Offenbar wird bei Proben
mit niedrigem Brechunga-
index ein größerer Teil
des erzeugten Cerenkov-
lichts nachgewiesen als
bei Proben mit hohem Bre-
chungsindex.

Unsere Testmessungen ergaben weiterhin, daß

die Größe N für Proben mit niedrigem Brechungs-

index (n <1.01) höher liegt als für Proben mit

hohem Brechungsindex (n>l.O15) (Abbildung 69)-

Je kleiner der Brechungsindex ist, desto größer

ist offenbar der Teil des nachgewiesenen Lichts

am emittierten Cerenkovlicht.

Um zu untersuchen, wodurch die Verluste des

Cerenkovlichts verursacht werden, wurde in

der 3« und 4. Meßreihe der Zähler mit verspie-

gelter Mylarfolie ausgekleidet. Das Ergebnis

dieser Messungen ist, daß sich die mittlere

Photoelektronenzahl N bei den Proben mite
hohem Brechungsindex durch die Mylarfolie

im größeren Maße steigern laßt als bei Proben

mit niedrigem Brechungsindex (Abbildung 70).

Die Ursache ist vor allem die schlechte Akzep-

tanz dieses Aufbaus für unter großem Cerenkov-

winkel emittiertes Licht.
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Abbildung 70: Die Steigerung der mittleren Photoelek-

tronenzahl N durch vorspiegelte

Mylarfolie

i

2.50-

3.25

ä.oe

1.7-5.

1.50

1.25

N *MF)e^ . . .

M |(PS) ; • •--

i j

! + . . : : +
1 + ;

• +
— ; Xxx 4- Meßreihe 3

: - -X -: X Heßreihe k

- x • • : • •
x . . . .

Die Abbildung zeigt
den in der 3. und
'i. Heßreihe erhal-
tenen Quotienten

N (MFT/N (PSTe e
der mittleren Pho-
toelektronenzahl N
die mit einem Plan-
spiegel (PS) bzw.
mit zusätzlicher
verspiegelter My-
larfolie (MF) als
optische Elemente
erhalten wurde. Der
Wirkungsgrad des
Cerenkovzählers
ließ sich insbeson-
dere bei Proben mit

, 1.007 1.023 1.039 groflem Drechungain-
dex n durch die verspiekelte Mylurff 1 ie ttejge-u. Lies
zeigt die mit dem BrecVungsindex n wachsende :ji.iii,ierig-
keit, AL.E Ccrenkovlicht auf dit Photovervielf ac,h 13rrÖhren
zu sammeln.

Im Gegensatz dazu ist die Absorption des C .r-eii!"

lichts im Absorber-Tunnel der 5. Meßreahe (Au-

stand Photovervielfacher-Aerogel = l'i.S cm, ver-

gleiche Abbildung 6*1) nahezu unabhängig vom

Brechungsindex (Abbildung 71)« Dies zeigt, wie

bereits Abbildung 68, daß die Akzeptanz dieses

Zählers für das gestreute Cerenkovlicht sehr

schlecht war.

Trot? ihres guten Wirkungsgrades in der Ausnut-

zung des erzeugten Cerenkovlichts liefern die

Radiatoren mit niedrigem Brechun, üindex weniger
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Abbildung 7l: Die Lichtstreuung in Abhängigkeit

des Brechungsindexes n

4. •

af.

.92

. .88

- il>*l
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. i . * . . . . . .
• ! • ' x •
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l .OÜ7 l .Oig 1.023

Die Abbildung zeigt den
Quotienten

N (AbsJ/N (PS)e e
aus der in der 5. Meß-
reihe erhaltenen mittle-
ren Photoelektronenzahl
Nß mit und ohne Absorber-
Tunnel . Die Schwankungen
im Quotienten bei kon-
stanten Brechungsindex n
wurden durch unterschied-
liche Radiatorlängen l
verursacht (vergleiche
Abbildung 681, weshalb
nur Proben mit l< 10 cm
berücksichtigt wurden.
Der Nachweis von unter
großen Winkeln emittiertem
Streulicht war offenbar
unabhängig vom Brechun,q;s-
index des Radiators.

Abbildung 72: Die mittlere Photoelektronen-

zahl N für Radiatoren verschie-
e

dener Brechungsindizes n

.8..

.6"

.2

(cm'1)

1.007 1.015 1.023

Die in der 5. Meßreihe
mit dem Absorber-Tunnel
gewonnenen mittleren
Photoelektronenzahlen N
sind auf die Radiator-
lange l normiert worden.
Offenbar erreicht man mit
zunehmendem Brechungsin-
dex n einen wachsenden
Wirkungsgrad des Ceren-
kovzählers . Dies ist
durch die mit dem Faktor

(1-1/n2)

proportionale Zahl der im
Cerenkov-Radiator erzeug-
ten Photonen bedingt
(Abschnitt II.l, Block l,
Formel (4a) ) .
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Photoelektronen als die mit hohem Brechungs-

index n (Abbildung T2), denn die erzeugte Licht-
o

menge ist proportional zu (1-1/n ) (Abschnitt II.l,

Block l, Formel 4a). Von den bei uns hergestell-

ten Radiatoren sind die mit einem Brechungsindex

um 1.02 in Hinblick auf den Wirkungsgrad für den

Einsatz im Cerenkovzähler am geeignetsten.

Betrachtet man die erhaltenen Photoelektronen-

zahlen N quantitativ,so befinden wir uns mit
e

den hergestellten Radiatoren an der unteren

Grenze dessen, womit ein Cerenkovzähler sinn-

voll eingesetzt werden kann. In Bezug auf die

Radiatorlange, bei der eine Sättigung der Photo-

elektronenzahl eintritt, sind für den Einsatz

im TASSO-Cerenkovzähler Verbesserungen um einen

Faktor 2 bis 3 notwendig.

V.'id Die räumliche Intensitätsverteilung des

Cerenkovlichts

In der 2. und 5« Meßreihe wurde mit gering-

fügig unterschiedlichen Methoden die Inten-

sitätsverteilung des Cerenkovlichts in der

Ebene der Photokatode gemessen. Damit konnten

vor allem weitere Erkenntnisse über das Streu-

vermögen der Aerogelradiatoren gewonnen werden;

außerdem war mit dem Ergebnis der 5- Meßreihe

eine Kontrolle der Brechungsindexmessung des

Abschnitts IV möglich. In beiden Meßreihen

wurde die empfindliche Fläche der Photokathode

auf 5% bis 12% verringert. Aufgrund des damit

verbundenen niedrigen Meßwirkungsgrades mußte

die Triggerzählrate auf 10,000 erhöht werden,

damit der relative Fehler hinreichend klein

wurde (2. Meßreihe: ̂ <N~)/ft~ < k%, 5. Meßreihe:
e e

2%).

Den Versuchsaufbau der 2. Meßreihe zeigt die

Abbildung 73« Als Radiator wurde die Aerogel-

probe aus Saclay (27) {Brechungsindex n = 1.O48,

Länge l = 3*3 cm) eingesetzt. Die Photoverviel-

facherröhre wurde bis auf eine Kreisfläche mit

einem Durchmesser von 3 cm abgedunkelt und in

der Ebene bewegt, die den inneren Brennpunkt

des Zählers enthält und senkrecht auf dem Licht-

strahl steht, der vom äußeren Brennpunkt durch

das Aerogel geht.

Die Meßergebnisse sind in der Abbildung 7k

dargestellt, in der bereits über die entspre-

chende Ringfläche des Cerenkovlichtkegels in-

tegriert wurde (Abbildung 75)i der Schnitt-

punkt der Kegelachse mit der Katodenebene

wurde durch das Maximum des in Luft erzeugten

Cerenkovlichts festgelegt.
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Abbildung 73: Der Versuchsaufbau der 2. Meßreihe

zur Messung der Intensitätsvertei-

lung: des Cerenkovlichts

\I A«r»t*l

CM-wtevlic

dtr*kt«r Liehtstrah

Dia Intensitätsverteilung wurde innerhalb der Meßebene
aufgenommen, die senkrecht auf dem Lichtstrahl steht, der
von äußeren Brennpunkt dea Zählers durch das Aerogel läuft,
und die den inneren Brennpunkt enthält. Die Photoverviel-
fach erröhr e ist durch eine Blende bis auf eine Kreisfläche
mit einem Durchmesser von 3O ram abgedunkelt worden; sie
wurde parallel zur Meßebene verschoben. Weiterhin sind die
berechneten Schnittgeraden des Cerenkovlichtkegels mit der
Zeichenebene dargestellt, bei deren Berechnung ein idealer
ellipsoider Spiegel mit den Halbachsen a=629 mm und
b=459 OM vorausgesetzt wurde.
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Abbildung 7k: Die Intensitätsverteilung des Cerenkov-

lichts (Meßreihe 2)

Die Abbildung zeigt die aus den Meßdaten berechnete Photo-
elektronenzahl (Ne*4 |r|/r0)t die man in der Ringfläche
der Abbildung 75 erhalten würde. Der Nullpunkt der Orts-
skala r wurde in das Maximum des durch Luft erzeugten
Cerenkovlichts gelegt, da es mit einem Cerenkovwinkel von
1.36° kaum vom direkten Lichtstrahl aus dem äußeren Brenn-
punkt abweicht (gestrichelte Linie in der Abbildung 73).
Die negativen Ortswerte entsprechen einer Bewegung der
Photovervielfacherröhre zum Spiegel hin, die positiven vom
Spiegel weg. Es wurde für jeden Ortswert r eine Messung
ohne Aerogel durchgeführt und so die Luft-Kurve ermittelt,
außerdem wurde mit Aerogel als Radiator gemessen und unter
Berücksichtigung der Luft-Korrektur die Aerogel-Kurve auf-
genommen. Der Pfeil deutet an, wo bei idealem ellipsoiden
Spiegel das Maximum des im Aerogel erzeugten Cerenkov-
lichts zu erwarten gewesen wäre; im positiven Bereich der
Ortsskala sollte es bei +14.3 cm liegen, es könnt« aber
kein Signal, daß deutlich über dem Rauschen der Photover-
vielfacherröhre liegt, nachgewiesen werden. Die Abwei-
chung der Meßwerte vom theoretischen Verhalten durften
durch die nicht-ideale Form des Spiegels verursacht worden
sein. Vergleicht man die Intensität des durch Aerogel er-
zeugten Cerenkovlichts mit der dea durch Luft erzeugten
Lichts, erhält man unter Berücksichtigung der verschie-
denen Radiatorlangen gemäß Block 17 eine Transmissions-
länge des Aerogels von T = .7 cm.
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Abbildung 75: Die Berechnung der Intensität des

Cerenkovlichts

b

/TV«**%
ar.̂ X̂

Die auf eine Kreisfläche mit dem Radius ro = 15 mm abge-
dunkelte Photovervielfacherröhre wurde entlang des Doppel-
pfeils verschoben (b). Dabei wurde nur ein kleiner Teil
des kegelförmig emittierten Lichts (a) nachgewiesen. Die
gemessene Photoelektronenzahl Ne mußte also auf die gesam-
te Ringfläche (Radius|r|) umgerechnet werden, die man un-
ter der Annahme erhält, daß das Cerenkovlicht sich auch
nach der Reflexion am ellipsoiden Spiegel nahezu kegel-
förmig ausbreitet (Kegelschnitt senkrecht zur Kegelachse}.
Man erhält damit gemäß Abbildung b für die gesamte Photo-
elektronenzahl NeR der Ringfläche:

N „ = N
eR e

Vergleicht man die Intensität des im Aerogel

emittierten, ungestreuten Cerenkovlichts mit

der des in Luft erzeugten, so erhält man nach

den im Block 17 beschriebenen Formeln eine

Transinissionslänge T des Aerogelradiators

von .7 cm* Dies stimmt größenordnungsmaßig

mit dem von Bourdinaud et. al. mit optischen

Methoden gemessenen Wert von 1.25 cm bei einer

Wellenlänge von k00 nta überein. (32)

Eine Berechnung des Cerenkovwinkels aus diesen

Daten erweist sich leider als kaum durchführbar.

Da der Spiegel mit einem LASER nicht nur durch

Verschieben sondern auch durch leichte Deforma-

tion einjustiert worden ist, sind seine Halbachsen
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Block 17: Die Bestimmung der Transmissionslänge T in

der 2. Meßreihe

Entsprechend der Formel (2) des Blocks 13 gilt für die
Zahl NeR der in der Ringfläche der Abbildung 75 nachge-
wiesenen Elektronen:

Neth
eR

T cos0 - exp(-
cosö T (D

.,
etn

g

= Transmissionslänge des Aerogels für den
Nachweis des Cerenkovlichts

= Zahl der Photoelektronen, die der Zahl
der im Aerogel erzeugten Photonen ent-
spricht

= Aerogellänge
= Cerenkovwinkel

Die Zahl Netfj der den erzeugten Photonen entsprechenden
Photoelektronen kann man aus der durch Luft verursachten
Photoelektronenzahl NßL , den Brechungsindizes von Luft n.
und Aerogel n. und den Radiatorlängen IL bzw. 1̂  berech-
nen zu (vergleiche Abschnitt II.l, Block l):

N = N
eth eL l -l/n,2 1L

(2)

Hit der Näherune TC<^1. erhalt man nach Block 13, For-
mel (4):

T = l eR

eth
(3)

Aus der Abbildung 7^ erhält man die Werte:

N . = 1.21 N ., = 5.76
eL eR

Mit den Radiatorlängen und den Brechungsindizes

l, = 23 cm
LJ

n, = 1.00028
L*

1A = 3.3 cm

n. = 1.048

erhält man eine Transmissionslänge T von:

T = .68 cm

Setzt man diesen Wert wieder in die Gleichung (l) ein,
folgt NeR = 5.58, daß heißt der durch die Näherung der
Formel (3) bedingte Fehler liegt in der gleichen Größen-
ordnung wie der_mittlere quadratische Fehler der Photo-
elektronenzahl N
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Abbildung 76 t Der Versuchsaufbau zur Messung dar

Intensitätsverteilung dea Cerenkov-

lichts (Maßreihe 5)

trewte* C«r«*kovlicMt

Die Intensitätsverteilung wurde bestimmt, indem die Photo-
vervielfacherrähre durch Ringblend*n abgedunkelt wurde
(a), die einen unterschiedlichen Radius r aber ein kon-
stante Breite o r hatten (b). Als Radiator diente ein Seg-
ment der Aerogelprobe KMPVT 33 mit der Länge l = 3-5 cm
und den Brechung«index n = 1.020.

nicht genau genug bekannt, um den Cerenkovwinkel

vernünftig berechnen zu können. Immerhin verdeut.

licht der große Abstand des Maxinmms des im Ae-

rogel erzeugten Cerenkovlichts von der Achse des

Lichtkegels die mit dem großen Cerenkovwinkel

verbundenen Schwierigkeiten beim Bau eines

Aerogel-Cerenkovzählers.

In der 5. Meßreih* wurde die räumliche Inten-

sität «Verteilung de« Cerenkovlichts gemessen,

indem die Photokatode durch ringförmige Blen-

den verschiedener Radien abgedunkelt wurde.

Wegen der Kriinwung der Photokatode wurden die

Blenden an der Öffnung des Abschirmzylinders

befestigt (Abbildung 76). Als Radiator wurde

ein Segment der Probe KMPVT 33 eingesetzt,

seine Länge betrug 3-5 cm, sein Brechungsin-

dex 1.02O.

Die Meßdaten sind in der Abbildung 77 darge-

stellt. Das Maximum ist recht breit und ent-

spricht einem Cerenkovwinkel Q zwischen 7.1

und 11.7 ; der entsprechende Brechungsindex

liegt im Intervall von 1.008 und 1.021, was

mit dem Meßwert von 1.020 nach der Methode

des Abschnitts IV gerade noch verträglich ist.

Die Verschiebung des Maximums mag durch eine

zu ungenaue Justierung des Spiegels bzw. des

Elektronenstrahls bedingt sein. Vergleicht

man die Intensität des Cerenkovlichts, bzw.

die mittlere Photoelektronenzahl N~ im Ma-
e

xiraum mit der ohne Blende gemessenen, so er-

hält man daraus eine Transmissionslänge von

•9 cm. Im Vergleich dazu erhielten wir für

die Probe V3O im Abschnitt V.4c aus der Sät-

tigung der Photoelektronenzahl (Abbildung 65)

Abbildung 77: Die Intensitätsverteilung des

Cerenkovlichts (Meßreihe 5)

Die nach der Abbildung 76 mit
einem Segment der Probe
KMPVT 33 (Länge l = 3-5 cm,
Brechungsindex n = 1.O20) ge-
messene räumliche Intensi-
tät s Verteilung des Cerenkov-
lichts weist ein relativ
breites Maximum und einen
sehr langsamen Abfall zu
größeren Blendenradien r auf.
Der im Abschnitt IV gemessene
Brechungsindex liegt gerade
noch im Bereich dieser Mes-
sung (Pfeil). Vergleicht man

die im Maximum gemessene Photoelektronenzahl (.52) mit der
ohne Blende gemessenen (2.Öl), so erhält man mit der For-
mel (3) des Blocks 17 eine Transmissionslänge T von
.9 cm. c



eine obere Grenze der Transmissionalänge T von

3.5 cm; beide Werte sind also miteinander ver-

träglich.

Diese Messungen der räumlichen Intensitäts-

verteilung des Cerenkovlichts stehen somit

in einem recht guten Einklang mit den Ergebnis-

sen der vorangegangenen Abschnitte.
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VI Simulationarechnungen zum Verhalten des

Aerogela als Cerenkov-Radiator

Im Gegensatz zu einem idealen Cerenkov-Radiator,

in dem sich das Cerenkovlicht ungestört ausbrei-

tet, ist im Aerogel die Lichtstreuung und -absorp-

tion nicht zu vernachlässigen. Um Vorstellungen

über die Voraussetzungen zu erhalten, unter denen

Aerogel in einem Cerenkovzähler einsetzbar ist,

wurden Siraulationsrechnungen durchgeführt. Dabei

ging man davon aus, daß geladene Teilchen von ei-

nem Wechselwirkungspunkt kommend durch einen end-

lichen Aerogel-Radiator fliegen und dabei Cerenkov-

licht gemäß den Formeln (4) im Block l, Abschnitt II.l

erzeugen. Jedes einzelne Photon wird im Aerogel ver-

folgt, bis es gegebenenfalls nach mehreren Streu-

ereignissen den Radiator verlaßt oder in ihm ab-

sorbiert wird.

In diesem Programm werden die Streu- und Absorp-

tionslange als Eingangsgrößen vorgegeben und müs-

sen vorher experimentell bestimmt werden. Da wir

entsprechende Messungen an unseren Proben noch

nicht durchführen konnten, wurden diese Parameter

in Anlehnung an Messungen von Üourdinaud et. al. (32)

gewählt. Ebenso ist die Richtungsverteilung des

gestreuten Lichts vorgegeben worden.

In einem großen Aerogel-Cerenkovzähler , wie bei-

spielsweise der für den TASSO-Detektor geplante,

wird bei einer Lichtsammlung durch Spiegel haupt-

sachlich das ungestreute Licht nachweisbar sein.

Daher wurde insbesondere die integrierte und die

spektrale Intensität des nicht im Aerogel gestreu-

ten Cerenkovlichts in Abhängigkeit der Radiator-

länge untersucht.
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VI. l Die Streuung des Cerenkovlichts im Aerogel

Die Streuung von Licht an einem Streukörper

hängt wesentlich von der Wellenlänge im Aus-

breitungsmedium und der Polarisationsrichtung

des Lichts ab, sowie von der Polarisierbarkeit

des St reuzen t nun s und damit von seiner Größe

und seinem Brechungsindex n im Verhältniss
zum Brechungsindex n des Ausbreitungsmediums.

Pur sphärische Streuzentren ist 1908 von Gustav

Mie eine geschlossene Theorie veröffentlicht

worden. Ausgehend von den Maxwell 'sehen Glei-

chungen hat Mie über die Zerlegung des einfal-

lenden Lichts in elektrische und magnetische

Partialwellen die Intensität des gestreuten

Lichts in Abhängigkeit von der Polarisations-

richtung berechnet (33).

Das Cerenkovlicht ist BÖ polarisiert, daß der

Vektor der elektrischen Feldstarke E senkrecht

auf der Kegeloberfläche steht (3) (vergleiche

Abschnitt II. 1). Aufgrund der kegelförmigen

Emission des Cerenkovlichts kann man aber be-

züglich der Ebene, in der die Spur des einfal-

lenden geladenen Teilchens und der Beobachter

liegen, keine Polarisationsrichtung angeben.

Daher wurde im Rahmen dieser Arbeit die Streuung

unpolarisierten Lichts betrachtet. Unter die-

sen Voraussetzungen ist das gestreute Licht

ebenfalls unpolarisiert .

Die Abhängigkeit der Intensität I des gestreu-

ten im Verhältnis zur Intensität I des einfal-
o

lenden Lichts vom Verhältnis der Brechungsindi-

zes des Streuzentrums und des Ausbreitungsme-

diums macht verständlich, daß im Alkogel wesent-

lich weniger Licht als im Aerogel gestreut wird

(vergleiche Abschnitt III.2). So ist zum Beispiel
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in einem Alkogel mit Isopropanol als Lösungsmittel

in l. Näherung die Lichtstreuung um einen Faktor 36OO

kleiner als in Aerogel, denn die Brechungsindizes

von Isopropanol (n = 1.38) und amorphem Siliziura-

dioxyd (n = 1.45) unterscheiden sich nur sehr gering-

fügig (vergleiche Block 18).

Die wesentlichen Aussagen der Mie'sehen Theorie

sind, daß die Wellenlängenabhängigkeit des Streu-

vermögens und die Richtungscharakteristik des ge-

streuten Lichts vom Verhältnis des Radius r des

Streuzentrums zur Wellenlänge X bestimmt wird (33).

Bei sehr kleinen Streuzentren (q = 2 irr s/U « l) ist
_4

die Streuintensität proportional zu A und das

gestreute (unpolarisierte) Licht wird gemäß einer
P

(1+cos fl )-Verteilung emittiert (Abbildung 78).

Diese 1. Näherung der Mie-Streuung, in der nur

die l. elektrische Partialwelle des einfallenden

Lichts berücksichtigt wird, stimmt mit der Rayleigh-

Streuung überein (34).

Abbildung 78: Die Lichtstreuung an kleinen Streuzentren

Die Abbildung zeigt die Rich-
tungsabhängigkeit der Licht-
streuung an sehr kleinen Streu-
zentren (q=2lTraXl =.Ol6), die
nach der Näherungsformel (6a)
des Blocks l8 berechnet wurde.
Das einfallende Licht ist durch
den Pfeil angedeutet, das Streu-
zentrum liegt an der Pfeilspitze
im Zentrum des Bildes. Die
Streuwinkel & a^°^ laufen von
der Richtung des einfallenden
Lichts um das Streuzentrum he-
rum. H bezeichnet horizontal, V

vertikal polarisiertes Licht; die Polarisationsrichtung
bezieht sich dabei auf die Stellung des Vektors E der
elektrischen Feldstärke relativ zu der durch die Richtung
des einfallenden Lichts und den Beobachter bestimmten
Ebene. Das Streuverhalten des unpolarisierten Lichts (H+V)
gibt die durchgezogene Linie wieder. Bei so kleinen Streu-
zentren weicht die Streuwinkelverteilung nur sehr gering-
fügig von der Rayleigh-Streuung ab ((l+cos2$_) für unpo-
larisiertes Licht).
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Abbildung 79: Die Richtungsabhängigkeit der

Streulicht-Intensität für verschie-

den große Radien r der Streuzentren

Die Abbildung zeigt die nach der Formel (6), Dlock l8 be-
rechnete Richtungsabhängigkeit der Intensität von unpola-
risiertem, gestreutem Licht in Abhängigkeit des Parame-
ters q = 2nrg/A UsWellenlänge des Lichts im Ausbrei-
tungsmedium). Als Streuzentrum (Punkt) wurde eine Kugel
mit dem Radius rs aus amorphe» Siliziumdioxyd und als Aus-
breitungsmedium Luft angenommen. Die Streuwinkel 0 ( )
laufen ausgehend von der Richtung des einfallenden Lichts
(Pfeil) um das Streuzentrum (Punkt) herum. Die Abbildung
veranschaulicht, wie bei zunehmendem q das Streulicht vor-
wiegend in Vorwärtsrichtung emittiert wird (Mie-Eff ekt).

Bei größeren Werten von q müssen auch die höheren

Patialwellen einbezogen werden, wobei die 1-te

magnetische Partialwelle etwa die gleiche Ampli-

tude wie die (l+l)-te elektrische hat (3 k). Eine

für große Streuzentren gültige Faustformel besagt,

daß mindestens IJq Partialwellen berücksichtigt

werden müssen (3?)« Die für diese Arbeit wichtig-

sten Formeln sind im Block 18 zusammengestellt.



Block 18: Die Mie-Streuung

Die Theorie von Mie beschreibt die Streuung von Licht an sphärischcn
Streuzentren. Ausgehend von den Maxwell'sehen Gleichungen erhält man
über die Zerlegung des einfallenden Lichts in elektrischen und magneti
sehe Partialwollen für die Intensität das Streulichts die unendlichen
Reihen (33,34):

Die über alle Raumwinkel integrierte Intensität I des Streulichts ist
eine komplizierte Funktion t'(q) der Variablen q (35)-

ZV --2
(-i:

1=1

1=1

V,H

Pj1) '(eo.9a) m m
-1- s r,™ nV i > i a \ n \————^^^— — B f (coso Js inf i1 1 8 S

S

p(D ( c o 9 Ö )

S

des gestreuten Lichts bei vertikal (1
fti nr*i: »m AI nf •* 1 1 nnrifim IH r h t _ H i n R^nh

i
s-q für q« 1

Äq2 für q < s l (3)

— >2 für q ^ 1

Betrachtet man für q « l nur die erste elektrische Partialwelle, erhält
(*) man die Formeln der Rayleigh-Streuung (35):

t 2 l2
2 a cosfl a

j 1 1 S T . 1 1 , ,.

mit den Koeffizienten

3 m2 - 1
lorizon- *j c *J 2
T/-ht i iT i r s— m * 2

V 2q

m = — (4bno

ebene ist durch die Richtung des einfallenden Lichts und
die Beobachtungsrichtung festgelegt.
2 irr A

r
*

B1'•

s

8

Radius des Streuzentrums

Wellenlänge des einfallenden Lichts im Ausbreitungsme-
dium

Koeffizienten der elektrischen (magnetischen) Partial-
welle der Ordnung l (3'», Kapitel 13.5.2)
Richtung des gestreuten relativ zum einfallenden Licht

n = Brechungsindex dea Streuzentrums
n B Brechungsindex des Ausbreitungsmediuras

Damit erhält man für die Rayleigh-Streuung unpolarisierten Lichts die
Streuintensität I :

,m - l •
(l (5)

Dabei gilt für die Legendro-Funktionen

p j l j (cos8 ) = . I0 (P, , ( cos6 ) - cosO P . f c o s ö ))l B sxnö 1-1 s s l s

Weiterhin ist die für ra/J* ^ .2 gültige 2. Näherung der Mie-Streuung
leicht zu handhaben, die außer der 1. elektrischen noch die Z. elektri-
sche und die 1. magnetische Partialwelle berücksichtigt (35) :

2b

(2)

pj^ 'cco.e
l £

P1(cos9 )
<6a)

P , ( cosÖ ) = Legendre-Polynomel s

a + (a +

Mit den Koeffizienten

J_
12

5 m2-:
2 3m -t-j

(6b)

Für größere Streuzentren gilt die Faustregel, daß man elektrische
Partialwcllen bis zur Ordnung l > q und entsprechend (l-l) maRiietische
Partialwellen berücksichtigen muß (33)•
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Die höheren Partialwellen führen bei großen

Radien der Streuzentren zu einer entscheiden-

den Änderung der Richtungscharakteristik des

Streulichts (Mie-Effekt)„ Die Abbildung 79

gibt einen Eindruck über die Zunahme der

Streuung in Vorwärtsrichtung. An Streuzentren,

die wesentlich größer als die Wellenlänge des

Lichts sind, wird aufgrund geometrischer Ef-

fekte das meiste Licht reflektiert (34).

Die Intensität des gestreuten Lichts im Verhält-

nis zum einfallenden Licht nimmt dabei so stark

zu (beispielsweise um einen Faktor 10 bei ei-

ner Änderung von q von .Öl auf 8), daß man aus

der geänderten Richtungscharakteristik in Bezug

auf den Nachweis des Cerenkovlichts nichts ge-

winnt. Die Abbildung 80 zeigt für ein Beispiel

die Intensität des in Vorwärts- und Rückwärts-

richtung sowie senkrecht zum einfallenden Licht-

strahl gestreuten Lichts (34).

Weiterhin geht aus dieser Abbildung hervor,

wie sich die Streuintensität mit der Wellen-

länge des Lichts ändert. Bei kleinen Radien r

(kleines q) nimmt die Streuintensität wesentlich

schneller mit abnehmender Wellenlänge (wachsen-

dem q) zu als bei großen Radien r (großes q)

der Streuzentren.

Der milchig-weiße Schimmer des Aerogels legt

nahe, daß im Aerogel Streuzentren existieren,

deren Streuvermögen im Bereich des sichtbaren

Lichts unabhängig von der Wellenlänge ist. Die

Radien dieser Streuzentren müssen nach Block 18

in der Größenordnung der Wellenlänge des sicht-

baren Lichts liegen C»OO nm - 8OO nm), weshalb
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Abbildung 80: Die Intensität I des Streulichts

in Abhängigkeit von q

Die Abbildung zeigt den mittleren Verlauf der Streu-Inten-
sität ls bezüglich der Intensität IQ des einfallenden
Lichts in Abhängigkeit des Parameters q (siehe Block l g>
Formel (l)) für die Streuung in Vorwärts- und Rückwärts-
richtung sowie senkrecht zum einfallenden Licht. Als
Streuzentrum wurde eine Kugel mit dem Brechungsindex 1.25
angenommen. In dieser Abbildung, der Berechnungen von
H. Blumer zugrunde liegen (34), ist über Extrerna, die ab
q>l auftreten, gemittelt worden, um das prinzipielle Ver-
halten deutlicher zu zeigen. Man erkennt, daß die Intensi-
tät des Streulichts sehr stark mit q wächst und daß bei
großem q die Vorwärtsrichtung um einen Faktor >1000 ge-
genüber der Rückwärtsstreuung dominiert.

die Primärteilchen (Radius »10 nm) der Gel-

struktur als Streuzentren hierfür nicht in Be-

tracht gezogen werden können (vergleiche Ab-

schnitt III.la,Block 7). Der Schlüssel zur

Erhöhung der Transparenz des Aerogels liegt

damit im Erreichen kleinerer Streuzentren,

also einer möglichst homogenen Gel-Struktur.



Dabei ist es durchaus von Bedeutung, ob das

Licht an Siliziumdioxyd oder Luft gestreut

wird, da sich insbesondere die Wellenlänge des

Lichts in diesen beiden Mediän um das Verhält-

nis ihrer Brechungsindizes n(SiO )/n(Luft} = I.k
ä

unterscheidet. So ergibt sich zum Beispiel mit

der Formel (5) des Block» 18 für reine Rayleigh-

Streuung, daß die Intensität des an Luft gestreu-

ten Lichts um einen Faktor 6 kleiner ist als

die des unter gleichen Bedingungen an amorphe«

Siliziumdioxyd gestreuten Lichts.
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VI.2 Die Beschreibung des Simulationsprogramms

Das Simulationsprogramm berechnet die Streuung

und Absorption von Cerenkovlicht in einem Aero-

gel-Radiator, dessen Abmessungen Eingabegroßen

des Programms sind. Dabei wird davon ausgegangen,

daß geladene Teilchen von einem Punkt, der nor-

malerweise als Ursprung des Koordinatensystems

gewählt wird, mit Vakuum-Lichtgeschwindigkeit

in beliebige Richtungen fliegen (Abbildung 8l).

Abbildung 8l: Die schematische Funktionsweise

des Simulationsprogramms

W«*lt» flwl rkung s punk t

Im Simulationsprogramm sind die Größe und die Lage des
Aerogel-Radiators als Eingangsgroßen festzulegen. Der Ra-
diator ist in der x-z-Projektion rechteckig und in der
y-z-Projektion trapezförmig (vergleiche Abbildung 82). Ea
werden die Richtungen der vom Wechselwirkungspunkt ausge-
henden Teilchenspuren über zwei Zufallsvariable bestimmt,
aber nur die Teilchenspuren betrachtet, die den Radiator
in seiner gesamten y-Ausdehnung durchkreuzen. Eine zur
Weglänge der Teilchen im Aerogel proportionale Zahl von
Emissionsorten von Cerenkovphotonen wird entlang der Teil-
chenspur gewürfelt. Jedes einzelne Photon ( dünne, von der
Teilchenspur ausgehende Pfeile ) wird verfolgt, bis es
nach eventuellen Streuprozessen entweder absorbiert oder
aus dem Aerogel emittiert wird. In der Zeichnung sind die
Durchstoßpunkte der Teilchen- bzw. Photonenspuren und der
y-Achse mit der Aerogel-Oberflache durch Kreise markiert;
unterhalb der x-y-Bbene ist der Aerogel-Radiator der An-
schaulichkeit halber gestrichelt dargestellt.



- 151 -

Abbildung 82: Die Eraissionsorte von Cerenkovphotonen

l . i

1.7

i.S

l .5

Y CM)

l .4
-0.3 -0.1 .1

Die Abbildung zeigt den Aerogel-Radiator in der y-z-Pro-
jektion. Es sind die Emissionsorte der Cerenkovphotonen
von 20 Teilchenspuren durch Punkte dargestellt. Die Zahl
der Emissionsorte entspricht der zu einer ganzen Zahl auf-
bzw. abgerundeten Länge der Teilchenspur in Zentimetern.

Es wird zunächst geprüft, ob das betrachtete

Teilchen den Aerogel-Radiator- in seiner gesamten

Länge (Ausdehnung in y-Richtung) durchquert. An-

dernfalls wird eine neue Teilchen-Richtung ge-

würfelt .

Durchquert ein Teilchen den Aerogel-Radiator,

dann wird seine Weglänge innerhalb des Radia-

tors bestimmt, zu der die Intensität des erzeug-

ten Cerenkovlichts proportional ist (Abschnitt II.l,

Block l, Formel (4)). Dies wird im Programm so

gehandhabt, daß im Mittel pro Zentimeter Weg-

länge des Teilchens im Aerogel ein Cerenkov-

Photon betrachtet wird. Die Emissionsorte des
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Abbildung 83: Die Wellenlängenverteilung des

erzeugten Cerenkovlichta

Die Abbildung zeigt die Zahl dn/dl der gewürfelten Pho-
tonen in Abhängigkeit der Wellenlänge A. Die gestrichelte
Kurve, die auf die Häufigkeit dn/dl der ersten beiden In-
tervalle dJl normiert wurde, gibt den theoretischen Ver-
lauf wieder (dn/d-1 oc -l"2; Abschnitt II.l, Block l, For-
mel Ctb)). Die Intensität des erzeugten Cerenkovlichts
nimmt sehr stark zu kurzen Wellenlängen A hin zu.

Cerenkovlichts auf der Teilchenspur werden da-

bei über eine Zufallsvariable gewürfelt (Abbil-

dung 82)

Die Wellenlängenverteilung dn/d A des Cerenkov-

lichts (Abbildung 83) und die Emiasionsrichtung

entsprechen den im Abschnitt II. l, Block l be-

schriebenen Verhaltnissenjder Cerenkovwinkel Q

und das zu betrachtende Wellenlängenintervall

müssen als Eingabegrößen festgelegt werden.

Für jedes Photon wird eine aktuelle Streulänge a

und Absorptionslänge a gewürfelt, so daß die In-a
tensitat des Cerenkovlichts gemäß einer Exponen-

tialfunktion exp(-a,«) abfällt (a = Weglänge des

Photons), wenn man die Streuung mit der Streulän-

ge l = 1/U bzw. die Absorption (l = l/ju. ) iso-s s a. / a
liert betrachtet (Abbildung 84).
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Abbildung 8̂ : Die aktuelle Streulänge a

Die aktuelle Streulänge ag ist die freie Weglänge eines
Photons zwischen zwei Streuprozessen. Ihre Häufigkeit
dn/da nimmt für eine feste Wellenlänge J}ß gemäß der Ex-
ponentialfunktion exp(-as/*^) ab (gestrichelte Kurve). Da-
bei ist l = l/,*_i die Streulänge des Aerogel-Radiators
für eine Bezugswellenlänge Aß, eine Eingabegröße des Pro-
gramms und beträgt in diesem Beispiel l =20 cm.

Die Streulänge l und die Absorptionslänge la des

Aerogels sind für eine beliebige, anzugebende ße-

zugawellenlänge Eingabegrößen des Programms und

müssen experimentell bestimmt werden. Da solche

Untersuchungen an unseren Aerogelproben noch nicht

möglich waren, dienten uns Messungen von LSourdinaud

et. al. (32) a.ls Richtwerte (Abbildung ft5) . Ent-

sprechend den Anforderungen des TASSO-Cerenkov-

zählers wurden die Simulationsrechnungen aller-

dings mit Streu- und Absorptionslangen durchge-

rührt, die um einen Faktor 2 oxw . 'l größer waren

als die von Jourdinaud gemessenen.

Uie V.'ellenlüngenaijhnnjcig^ei t der Streulnn^e ent-

spricht in den :-:eßere:e.missen von lonrd i n.Tif

Abbildung 85: Die Transmissions-, Streu- und Absorptions-

koeffizienten von Aerogel in Abhängigkeit

von der Wellenlänge X (32)

Die Abbildung zeigt Meßdaten,
die von Bourdinaud et. al. an
Aerogel-Radiatoren gewonnen
wurden, die im Commissariat ä
l'Energie Atomique (Saclay)
hergestellt worden war*n(32).
Die inverse Transmissionslän-
ge /*<p wurde in einem Spek-
trometer, die inverse Absorp-
tionslänge /*a in einem mit
Millipore-Papier ausgekleide-
ten Kasten über eine Photo-
zelle gemessen. Die inverse
Streulänge /u berechnet sich
aus diesen Werten zu

Die durch diese Meßdaten ge-
legten Geraden (in der dop-
pel-logarithmischen Darstel-
lung) zeigen die Wellenlän-
genabhängigkeit der Koeffi-
zienten /*. . Für die Absorp-
tion erhält man aufgrund der
großen Fehler der Meßwerte
nur einen relativ unsicheren
Wert von ,

Ma "c X '
für die Streuung ergibt sich

l -3.56
M oc A ,

was darauf hinweist, daß ne-
ben der reinen Rayleigh-
Streuung bereits einige Par-
tialwellen höherer Ordnung zu
berücksichtigen sind (ver-
gleiche Abschnitt VI.l). Den-
noch wurde im Simulations-
programm reine Rayleigh-
Streuung mit .

angenommen, die Wellenlängen-
abhängigkeit des Absorptions-
vermögens wurde zu

gewählt.
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Abbildung 06: Die Lichtstreuung im Aerogel

300.0 300.0 UOO.O 500.0 600.0 100.

du»)

Die Abbildung zeigt die aktuelle Streulänge a der Photo-
nen (Punkte) und die Streulänge ls des Aerogels (durchge-
zogene Kurve) in Abhängigkeit der Wellenlänge A, Es
iat reine Rayleigh-Streuung angenommen, daher nimmt die
freie Weglänge der Photonen zwischen zwei Streuprozessen
{= a ) sehr stark mit der Wellenlänge zu.

Abbildung 8?: Die Streuwinkelverteilung dn/dö
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1 ati onSTYi-oerainm wurde
reine Rayleigh-Streuung ange-
nommen; die Winkel Verteilung
der Einfachstreuung (a) er-
füllt eine (1 + cos2 © s)-
Abhängigkeit (gestrichelte
Kurve -
schnitt

vergleiche Ab-
VI. 1, Block 18). Be-

r ei t s bei Zweifachstreuung
(b) ist die Winkelverteilung

-O.S 0.5 1.5 2,5 3,5 nahezu und ab Dreifach-
0s(rad) Streuung (c) vollständig iso-

trop.
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etwa der Rayleigh-Streuung (et A. ). Im Simulations-

programm wurde daher sowohl in der Wellenlängen-

abhängigkeit als auch in der Hichtungsverteilung

von reiner Rayleigh-Streuung ausgegangen (Abbil-

dungen 86,87) (vergleiche Abschnitt VI.l, Block 18)

Über die Absorption des Lichta im Aerogel ist

recht wenig bekannt. Daher können zu vermutende

Absorptionsbande im UV-Bereich des elektromagne-

tischen Spektrums nicht berücksichtigt werden.

Das Simulationsprogramm geht in Anlehnung an den
p

Messungen von Bourdinaud et. al. von einer A ~Ab-

hängigkeit der Absorptionslänge l aus (siehe Ab-a
bildung 85), wobei das Verhältnis der Streu- zur

Absorptionslänge bei der frei wählbaren Bezugs-

wellenlänge entsprechend dieser Messung bestimmt

wurde.

Jedes Photon wird solange verfolgt, bis es nach

eventuellen Streuprozessen, nach denen jeweils

eine neue aktuelle Streulänge bestimmt wird, ent-

weder absorbiert oder aus dem Aerogel emittiert

wird. Dabei kann für 5 frei wählbare Wellenlängen-

intervalle und für den gesamten betrachteten Wel-

lenlängenbereich die relative Intensität des ge-

streuten, des ungestreuten und des absorbierten

Lichts ausgedruckt, sowie die Austrittsorte und

-richtungen aus dem Aerogel-Radiator gezeichnet

werden (Abbildung 88). Insgesamt benötigt das

Programm für 200OO Photonen je nach der gewähl-

ten Radiatorlänge zwischen 2 und 5 Minuten Rechen-

zeit im Zentralprozessor des Computers (CPU-Zeit).
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Abbildung 88: Das Flußdiagramm des Simulationsprogramms
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Der in diesem Ab-
schnitt beschriebene
Ablauf des Programms
ist im Flußdiagramm
graphisch dargestellt.
Die vom Programm anzu-
fertigenden Zeichnun-
gen müssen zu Beginn
initialisiert werden.
Es können die Aus-
trittsorte und -winkel
aus jeder Aerogel-Obej?-
flache, das Spektrum
dn/dA des erzeugten,
des gestreuten, des
absorbierten und des
ungestreuten Cerenkov-
lichts, die Streu- und
Absorptionslänge, d.i e
Streuwinkelver-t eilung
und die Austrittswin-
kel in Abhängigkeit
der Wellenlänge ̂ . dar-
gestellt werden. Der
Laufparameter der ans-
seren DU-Schleife ist
eine Eingabegröße und
legt die Anzahl der zu
betrachtenden TelIchen
fest, die den Aero,c;el-
Radiator durchqueren.
Der vom Programm zu
berücksichtigende iv'el-
lenlängenbereich und
die oberen Grenzen von
5 Wellenlängeninter-
vallen innerhalb die-
ses Bereichs müssen
ebenfalls zu Beginn
des Programms festge-
legt werden. Das Pro-
gramm b enÖ t i g t für
20OOO Photonen eine
Rechenzeit im Zentral-
prozessor des Rechners
(CPU-Zeit) von 2 min
bis 5 min bei Radia-
torlängen von 2 cm bis
3O cm.
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Die Ergebnisse der Simulationsrechnungen

Da in einem großen Aerogel-Cerenkovzähler, wie

der des TASSO-Detektors, hauptsächlich das un-

gestreute Cerenkovlicht nachweisbar sein wird,

wurde im Rahmen dieser Arbeit vor allem die In-

tensität und das Spektrum des ungestreuten Lichts

untersucht. Es wirkt sich besonders nachteilig

aus, daß das Streu- und Absorptionsvermögen des

Abbildung 89: Die Emissionsrichtung des Cerenkov-

lichts aus dem Aerogel

dn/dö dn/d<9

1000.0

500.0

0.0,

-T-| T-T l l ] ' T
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Die Abbildung zeigt für 5 Wel-
lenlängenintervalle
(A-(nm),̂ 2̂ nm)) die Emissions-
winkel 6e (rad) der Cerenkov-
Photonen relativ zur Teilchen*
richtung; die Breite der bins
beträgt 1/24 rad. Die absor-
bierten Photonen sind bei
0e = 4 rad eingetragen. In
diesem Beispiel ist ein Ver-

j hältnis der Streulänge
e 1«(55O nm) des Aerogels zur

°-5 l-5 2-s 3-5 u-5 Radiatorlänge l von l/ls = l
und entsprechend eine 6fache Absorptionslänge la(55O nm)
angenommen worden. Es wird besonders gut sichtbar, wie
die Bedeutung der Streuung und Absorption zu kurzen Wel-
lenlängen hin zunimmt.
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Abbildung 90: Spektren des ungestreuten Cerenkovlichts
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Das Maximum Amax des Spektrums verschiebt sich mit abneh-
mendem Quotienten (Streulänge l / Radiatorlänge 1) zu
größeren Wellenlängen A(nm) hin. Als Bezugswellenlänge A
für die Streulänge ls = 2O cm des Aerogels WUT-de wieder
AQ s 550 nm gewählt; der Quotient aus Absorptionslänge l
und Streulänge l betrug für diese Wellenlänge l /l =6*a s

Aerogels zu kürzeren Wellenlängen hin stark zu-

nimmt (Abbildung 89)• Daher ist zu befürchten,

daß in dem Wellonlängenbereich der maximalen

spektralen Empfindlichkeit üblicher Photover-

vielfacherröhren relativ wenig ungestreutes

Cerenkovlicht aus dem Radiator emittiert wird

(vergleiche Abschnitt V.2, Abbildung 5O).



- 160 -

Abbildung 9l! Das Maximum A des Spektrums destnax
ungestreuten Cerenkovlichts in Ab-

hängigkeit der Radiatorlänge l

Die Wellenlänge A
. max

wurde für zwei
Streu— und Absorp-
tionslängen (l ,l )
aus Spektren
gewonnen, wie sie in
der Abbildung 88 dar-
gestellt sind. Die
angegebenen Werte der
Kurven 1,2 beziehen
sich auf eine Wel-
lenlänge ^ß = 550 nia
Die Abbildung zeigt,
daß bei fest vorgege-
benen Streu- und Ab-
sorptionseigenschaf-
ten des Aerogels die
Radiatorlänge auch
auf die Eigenschaf-
ten der Photoverviel-
facherröhre abge-
stimmt werden sollte.

Die Streuung und Absorption des Cerenkovlichts

hat zur Folge, daß in Abhängigkeit des Verhält-

nisses von der Streu- bzw. der Absorptionslänge

des Aerogels zur Radiatorlänge das Spektrum des

ungestreuten Cerenkovlichts sich erheblich von

dem des erzeugten Cerenkovlichts unterscheidet.

Je kleiner diese Quotienten sind, desto stärker

verschiebt sich das Maximum der spektralen Häu-

figkeitsverteilung zu größeren Wellenlängen hin

(Abbildung 90).

Dieses Ergebnis ist in der Abbildung 91 noch

einmal für zwei bestimmte Streu- und Absorp-

tionslängen in Abhängigkeit der Radiatorlänge l

dargestellt. Die Wellenlänge X des Maximums
max

der Verteilung dn/d̂ . des ungestreuten Cerenkov-

lichts verschiebt sich mit wachsender Radiator-

länge zunächst sehr rasch und schließlich kaum

noch zu größeren Wellenlängen hin; sie ist etwa

zu l* proportional.
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Abbildung 92: Die Intensität des ungestreuten

Cerenkovlichts

In dieser Abbildung
wird die Intensität
des ungestreuten
Cerenkovlichts von 5
verschiedenen Wellen-
längenintervallen

)̂ in nm mitein-
ander verglichen; die
Streulänge wurde zu
la(550 nm) = 2O cm
und die Absorptions-
länge zu
1^(550 nra) = 120 cm

r3

gewählt. Durch die
mit dem Simulations-
programm für diskrete
Radiatorlängen l ge-
wonnenen Werte wurde
mit einer Standart-
prozedur eine Kurve

- der Form
F(x) = a1(l-exp(-a2x))

gelegt. Die Abweichung im Sättigungsbereich der berech-
neten Daten von dieser Idealkurve ist geometrischen Ur-
sprungs; die Weglänge der geladenen Teilchen nimmt schnel-
ler zu als die Radiatorlänge und aufgrund der endlichen
Ausdehnung des Radiators verläßt ungestreutes Licht im ge-
ringen Maße den Radiator durch die Seitenflächen. Man er-
kennt die Auswirkung des von der Wellenlänge A abhängigen
Streu- und Absorptionsvermögens. Während im UV-Bereich des
elektromagnetischen Spektrums bereits bei sehr kurzen Ra-
d^iatoren eine Sättigung der Intensität des ungestreuten
Cerenkovlichts eintritt ist sie im Infraroten nahezu pro-
portional zur Radiatorlänge.

Intensität :
(willkürliche Einheit)

Die Auswirkungen der durch die von der Wellenlänge

abhängigen Streuung und Absorption des Cerenkov-

lichts verursachten Verschiebung des Spektrums des

ungestreuten Lichts zeigt die Abbildung 92. Der

betrachtete Wellenlängenbereich ist in 5 Intervalle

eingeteilt und jeweils die Intensität des ungestreu-

ten Cerenkovlichts in Abhängigkeit der Radiatorlänge

berechnet worden. Trotz der relativ optimistischen

eingegebenen Streu- und Absorptionslänge setzt bei

kurzwelligem Licht schon nach wenigen Zentimetern
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Abbildung 93: Die Intensität des absorbierten I,

gestreuten I und ungestreuten I

Cerenkovlichta

Die Abbildung zeigt die
Anteile des absorbier-
ten (eng schraffiert),
des gestreuten (weit
schraffiert) und des
ungestreuten Cerenkov-
lichts in Abhängigkeit
von der Aerogeldicke d.
Es wird Cerenkovlicht
im Wellenlängenintervall
(30O nm, 50O nm) be-
trachtet , die Streulän-
ge beträgt
ls(550 nm) = 2O cm
und für die Absorptions-
lange gilt
la(550 nm) = 120 cm.
Man sieht sehr deutlich,
wie schnell die
Streuung des Cerenkov-
lichts mit der Aerogel-
dicke an Bedeutung zu-
nimmt.

eine Sättigung ein. Im Vergleich zu den im Ab-

schnitt V.*ic,d erhaltenen Transmissionslängen T

von etwa l cm (Wellenlänge um kOO nm) ist die

im Simulationsprograraro angenommene Streulänge

etwa um einen Faktor 5 zu groß.

Die Eigenschaften des Aerogels als Cerenkov-

Radiator wurden weiterhin für den Wellenlängen-

bereich von 300 nm bis 500 nm betrachtet, in

dem die maximale Quantenausbeute vieler Photo-

vervielfacherröhren liegt (vergleiche Abschnitt V.2,

Abbildung 5O). Die Abbildung 93 verdeutlicht noch
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Abbildung

dn/dn

Die Anzahl der Streuprozesse von

Cerenkovlicht im Aerogel

dn/dn9
-r—i—i—i—i i i i |—i

6.0 18.0 28.0 n

d = 10 cm

B.O ia.o ze.o n

dn/dn

28.0 n

dn/dn

B.O 18.0 28.0 n

Die Abbildung zeigt für fünf
verschiedene Aerogeldicken d
die Häufigkeitsvertei-
lung dn/dn der Anzahl ns der
Streuprozesse des Cerenkov-
lichts. Es werden die gleichen
Parameter wie in der Abbil-
dung 93 betrachtet. Bis zu
einer Aerogeldicke von
d -£ 20 cm liegt das Maximum
der Verteilung bei n = 0, für
größere Aerogeldicken bei
n = 1.

einmal die große Bedeutung der Lichtstreuung.

Für die in diesen Berechnungen eingesetzten

Parameter (Streulänge l (550 nm) = 20 cm, Ab-

sorptionslänge l (550 nm) = 12O cm) wird im nutz-

baren Wellenlängenbereich bereits bei einer

Hadiatorlänge von etwa 5 cm die Hälfte des er-

zeugten Cerenkovlichts gestreut.
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Abbildung 95: Die Weglänge lp der Cerenkov-Photonen

im Aerogel

0.0 0.2 O.« 0.6 0.8 1.0
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Die Abbildung zeigt für die
gleichen Parameter wie in
der Abbildung 93 die Weg-
länge der Photonen im
Aerogel. Das l. Maximum
bei kleinen Weglängen
wird durch das ungestreu-
tet das 2. Maximum durch
das gestreute Cerenkov-
licht verursacht. Der
größte Abstand beträgt in
diesem Fall etwa 30 cm,
was einer Zeitdifferenz
der beiden Signale von
etwa l njsec entspricht.
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In den Abbildungen 94 und 95 wird gezeigt, wie

die Zahl der Streuprozesae und die Weglänge der

Cerenkov-Photonen im Aerogel mit der Radiator-

länge zunehmen. Interessant ist, daß aufgrund

der angenommenen Radiatordimensionen (vergleiche

Abbildung 96) zwei Maxima in der Weglängenvertei-

lung auftreten (Abbildung 95), von denen das er-

ste vom ungestreuten und das zweite vom gestreu-

ten Cerenkovlicht verursacht wird* Ihr Abstand

ist Jedoch so gering, daß selbst bei gleichen

Wirkungsgrad im Nachweis des gestreuten und des

ungeatreuten Cerenkovlichts keine Doppelzählungen

von nachzuweisenden Teilchen auftreten dürften.

Der Wirkungsgrad eines Aerogel-Cerenkovzä'hlers

läßt sich verbessern, wenn es gelingt, einen

großen Teil des im Radiator gestreuten Lichts

zum Teilchen-Nachweis auszunutzen. Aufgrund der

Vorwärts-Rückwärts-Symraetrie der Rayleigh-

Streuung (vergleiche Abschnitt VI.l, Abbildung 78)

wird relativ viel Streulicht aus der Rückseite

des Radiators emittiert (Abbildung 96, Tabelle 16)

Man müßte also vor allem die Rückseite des Aero-

gels mit reflektierenden Folien beschichten. Es

sei aber betont, daß die Ergebnisse der Testmes-

sungen im Elektronenstrahl (Abschnitt V.4) zeigen,

daß eine vollständige Auskleidung des Cerenkov-

zählers mit reflektierenden Folien, verbunden mit

dem Verzicht auf eine abbildende Optik, nur dann

sinnvoll ist, wenn die Streulänge des Radiators

wesentlich kleiner als seine eigene Länge ist.
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Abbildung 96: Die Radiator-Oberflachen

Die Abbildung
zeigt die Numme-
rierung der Aero-
gel -Oberfläc h en
und die Radiator-
größe, die zur Be-
rechnung aller Er-
gebnisse dieses
Abschnitts ange-
nommen wurde. Der
Abstand der Flä-
che 4 vom Ursprung
betrug dabei 1.5 m,

Tabelle 16: Die Emission des Cerenkovlichts

Streulange la = 20 cm
Absorptionslänge 1 = 12O cm
Radiatorlänge l = 20 cm

Fläche

1

2

3

4

5
6

- oben

- hinten

- rechts

- vorne

- links

- unten

Anteil des emittierten
Cerenkovlichts

.076

.23

.019

.58

.O2O

.075

Die Tabelle zeigt für ein Beispiel, dessen Parameter oben
angegeben sind, die Emission des Cerenkovlichts durch die
einzelnen Aerogel-Oberflachen. Der Radiator ist zur Ver-
anschaulichung in der Abbildung 96 dargestellt. Die große
Intensität (23%) des aus der Radiator-Rückseite emittier-
ten Cerenkovlichts wird durch die Vor-wärts-Ruckwärts-
Symmetrie der Rayleigh-Streuung verursacht.
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VII Zusammenfaasung und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit wurden verschiedene

Variationen des von Cantin et. al. entwickel-

ten Verfahrens der Aerogelherstellung (11)

untersucht. Die Transparenz der Aerogelproben

wies eine deutliche Abhängigkeit von einzelnen

Herstellungsparametern auf (Abschnitt III.2b).

Weitere Verbesserungen konnten in unserer

Gruppe inzwischen erzielt werden, indem besonders

reine Ausgangssubstanzen verwendet wurden.

Weiterhin deutet die Abhängigkeit der Transparenz

vom Nachreaktionsquotienten (Abschnitt III.2b,

Abbildung 26) die Möglichkeit an, durch einen

Entzug des Katalysators aus dem Gel, beispiels-

weise mit Ionenaustauscher-Harzen, vor dem

Lösungsmittelentzug die Aerogelqualität weiter

zu verbessern. Auf diese Weise könnten chemi-

sche Reaktionen im Gel während des Lösungs-

mittelentzugs bei den hohen Temperaturen im

Autoklaven (bis zu 300 °C) verhindert werden.

So berichtete eine Gruppe der Universität Lund

von guten Erfolgen, wenn die Alkogele vor dem

Lösungsmittelentzug einige Wochen mit Alkohol

gespült wurden (36).

Ein weiteres Problem der Aerogelherstellung

waren die über die Messung des Brechungsindexes

(Abschnitt IV) festgestellten Inhomogenitäten

im Aerogel, die, abgesehen vom veränderten

Schwellenverhalten des Aerogel-Radiatora im

Cerenkovzähler (vergleiche Abschnitt II.2,

Block 2), leicht zu Sprüngen führen können.

Letzteres Problem sollte sich jedoch über eine

Optimierung der Gelierdauer lösen lassen (Ab-

schnitt 111.2b, Abbildung 28). So konnte unsere
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Gruppe in einem Autoklaven mit 50 l Voluraen-

inhalt inzwischen sprungfreie und wesentlich

größere als die hier beschriebenen Aerogel-

Radiatoren herstellen.

Die Messungen mit den Cerenkovzählern (Abschnitt V)

haben vor allem eine Abschätzung über die Quali-

tät der hergestellten Aerogel-Radiatoren ermög-

licht. Vergleicht man diese Ergebnisse mit den

Annahmen des Simulationsprograrams (Abschnitt VI), die

sich an den Anforderungen des TASSO-Cerenkovzählers

orientieren, dann ist eine Vergrößerung der Streu-

länge um einen Faktor 2 bis 3 erforderlich. Den-

noch wird bereits von den im Rahmen dieser Arbeit

untersuchten Aerogel-Radiatoren so viel ungestreu-

tes Cerenkovlicht emittiert, daß eine abbildende

Optik einer vollständigen Auskleidung des Zählers

mit einer diffus reflektierenden Beschichtung

vorzuziehen ist. Allerdings sind mit den hier

gewonnenen Daten nur grobe Abschätzungen hinsicht-

lich des Streu- und Absorptionsverhaltens des

Aerogels möglich; sie können notwendige optische

Messungen nicht ersetzen. Es wäre besonders wich-

tig, die Streu- und Absorptionslänge des Aerogels

in Abhängigkeit der Wellenlänge des Lichts sowie

die Winkelabhängigkeit des Streuvermögens zu be-

stimmen. Einen möglichen Meßaufaufbau, der diese

Eingabegrößen des SimulationsProgramms liefern

könnte, zeigt die Abbildung 97*

Es sei darauf hingewiesen, daß das Aerogel im

TASSO-Cerenkovzähler eingesetzt werden soll,

um Protonen, Kaonen und Pionen zu identifizieren

(Abschnitt II.3), im Rahmen dieser Arbeit jedoch

nur Testmessungen in einem Elektronenstrahl mög-

lich waren. Es wäre daher sinnvoll, das Verhalten

des Aerogels in einem Pionen- oder Protonenstrahl

insbesondere in Hinblick auf das Schwellenverhalten
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Abbildung 9?: Schematischer Aufbau zur Messung dea

Streu- und Absorptionaverhaltens von

Aerogel

Photovervielfacherröhre

Spektral-
lampe

B L
Neutralfilter

Der Aufbau be-
steht im wesent-
lichen aus einer
Quelle eines eng
gebündelten, pa-
rallelen Licht-
strahls - bei-
spielsweise einer
Spektrallampe und
einem System aus
Blenden (B) und

Mono-
chro-
mator

Linsen (L) -, einem Monochromator und einer um die Aero-
gelprobe drehbar gelagerten Photovervielfacherröhre. Dies
erlaubt die Bestimmung der Richtungsabhängigkeit des
Streuvernögens, wozu allerdings Radiatoren möglichst klei-
ner Abmessungen notwendig sind* Das nahezu punktförmige
Streuzentrun verursacht nur eine geringe Intensität des
Streulichts, weshalb zum Vergleich mit der Intensität des
einfallenden Licht« Neutralfilter notwendig sind, um es
definiert abzuschwächen. Solche Filter sind mit Abschwä-
chungsfaktoren bis zu 10-* erhältlich (37). Über die
Streulänge und die Transraissionslange, die man durch einen
Vergleich der mit und ohne Aerogelprobe gemessenen Licht-
intensität erhalten kann, ist die Absorptionslänge bere-
chenbar. Der Monochromator erlaubt die Untersuchung der
Absorption und Streuung in Abhängigkeit der Wellenlänge
de« Licht».

zu untersuchen. Solche Messungen sind mit Aerogel-

Radiatoren au* Saclay (Commissariat a l'Energie

Atomique) im CERN mehrfach durchgeführt worden

und ergaben recht gute Ergebnisse (26,32,38).

Die Simulationsrechnungen (Abschnitt VI) waren

bisher hilfreich, um Vorstellungen über die Aus-

wirkung der Lichtstreuung und -absorption im

Aerogel auf seine Einsatzmöglichkeit in einem

Cerenkovzähler zu erhalten. Wenn die Eigenschaf-

ten dea im TASSO-Cerenkovzähler einzusetzenden

Aerogels genauer bestimmt sind, wird ein solches

Programm notwendig sein, um die Optik des Zahlers

zu entwerfen und zu optimieren.
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