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I. Einleitung
VI. Simulationsrechnungen zum Verhalten des 142
Aerogels als Cerenkov~Radiator Der Speicherring PETRA, der gegenwartig beim
1. Die Streuung des Cerenkovlichts im Aerogel 143 DESY gebaut wird, ermdglicht Experimente mit
2. Die Beschreibung des Simulations- 150 Schwerpunktsenergien bis zu 2 x 19 GeV; ein
programms experimenteller Aufbau wird der Solenoid-Detek-
3, Die Ergebnisse der Simulationsrechnungen 158 tor TASSO sein. Um die mit entsprechend hohen
Impulsen auseinander fliegenden Zerfallsprodukte
VII. Zusammenfassung und Ausblick 167 identifizieren zu konnen, wird in den TASSO-

Detektor ein Hadronen-Spektrometer eingebaut
werden (1), der im Abschnitt XI.3 beschrieben

ist. Das zentrale Element dieses Spektrometers

ist ein System aus drei Schwellen-Cerenkovzidhlern
mit Dielektrika (Cerenkov-Radiatoren) unterschied-
licher Brechungsindizes (1,02, 1,00177, 1.00072),.
Wahrend sich die beiden niedrigen Brechungsindizes
mit Gasen unter Normaldruck realisieren lassen
(Neo-Pentan und Freon 13), existiert kein natiir-
liches Dielektrikum, dessen Brechungsindex unter
Normalbedingungen zwischen 1.002 und 1.33 liegt (2).
Mit dem Aerogel steht seit einigen Jahren ein
leicht zu handhabender Cerenkov-Radiator zur
Verfiigung, dessen Brechungsindex je nach den
Herstellungsbedingungen zwischen 1.01 und 1,06

liegt.

Das eigentliche Problem des Einsatzes von Aerogel
in Cerenkovzdhlern liegt in seinem grofien Streu-
vermdgen filir 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 Brechungsindexmessungen und im Ab-
schnitt V die Experimente mit Aeragel-Cerenkov-
zdhlern in einem Elektronen-Teststrahl behandelt.
Im Kapitel VI werden schliefilich Simulations-
rechnungen zur Streuung und Absorption von
Cerenkovlicht im Aerogel dargestellt, denen

eine kurze, theoretische Abhandlung der Licht-
streuung an sphirischen Streuzentren (Mie-Streuung)
vorangestellt wird (Abschnitt VI.1). Da die mit
der Aerogelherstellung verbundenen Probleme sehr
komplex sind, konnte diese Arbeit nicht zu einem
vollig abgerundeten Ergebnis fiihren. Daher werden
im letzten Abschnitt weitere experimentelle Mog-
lichkeiten zur Verbesserung der Qualitdt und zur
Untersuchung der Eigenachaften des Aerogels kurz

erliutert.
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IX. Der Cerenkoveffekt
II.1 Theoretische Grundlagen des Cerenkoveffekts

Wenn ein geladenes Teilchen ein Dielektrikum durch-
quert, werden durch die elektromagnetische Wechsel-
wirkung die Atome langs 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, wahrend 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 1: Die Erzeugung des Cerenkovlichts (3)

Das geladene Teilchen
durchauert ein Dielek-
trikum und polarisiert
dabei die Atome seiner
Umgebung. Bei grofier
Geschwindigkeit ist die
Polarisation ldngs

X seiner Bahn asymmetrisch,
%§ es entsteht ein
@ resultierendes Dipol-
Oé@ moment,

Ix) Polarisiertes Atom
< unbeeinfluBtes Atom
—

(negativ) geladenes
leilchen




Ist die Teilchengeschwindigkeit gréfler als die
Phasengeschwindigkeit des Lichts im Dielektrikum,
{iberlagern sich die abgestrahlten elektromagne-
tischen Wellen konstruktiv; es bildet sich eine
koharente Wellenfront, die mit einem charakteri-
stischen Winkel Gc {(Cerenkovwinkel) zur Teilchen~
richtung abgestrahlt wird. (Abbildung 2) Sie ist
polarigiert; der elektrische Vektor steht senk-
recht auf der Oberfliche des emittierten Cerenkov-

Lichtkegels (3).

Abbildung 2: Die Emission des Cerenkovlichts (2)

Fliegt ein Teilchen mat
einer Geschwindigkeit v
abgestrahlte durch ein Dielektrikum,
wWellenfront die groBer als die Pha-
sengeschwindigkeit c/n
des Lichts im Dielektri-
kum ist, dann iiberlagern
gich die emittierten
Teilchen Lichtwellen konstruktiv.
Es entsteht eine kegel-
formige Wellenfront, zu
der das Cerenkovlicht
senkrecht abgestrahlt
wird, Die Ausbreitungs-
richtung des Cerenkov-
Le ¢l | lichts bildet den
n Cerenkov-Lichtkegel mit
I | dem halben Offnungswin-
kel § . (Cerenkovwinkel).

Diese Strahlung wurde 1934 von Cerenkov entdeckt.
1937 entwickelten Frank und Tamm eine klassische

Theorie zur Cerenkovstrahlung und 1940 konnte sie
durch Ginzburg und Sokolov quantentheoretisch er-~
kliart werden. (4)

Block 1: Eigenschaften der Cerenkovstrahlung (2,3)

Cerenkovwinkel Oc:

1
cos GC = 7Tall)

B

Relativ-Geschwindigkeit v/c des
geladenen Teilchens

v = Teilchengeschwindigkeit
c = Vakuum-Lichtgeschwindigkeit
n{l) = Brechungsindex des Dielektrikums

Die untere Grenze der Geschwindigkeit P eines geladenen
Teilchens fiir die Erzeugung von Cerenkovlicht ist die

Schwellengeschwindigkeit ps, fir die gilt:
B = 1
s~ n(A)

Anzahl N der im Wellenlidngenintervall (11, 12)
emittierten Photonen:

(2)

AZ
2
2 sin” U,
N = 27 12 5 41 (3)
X A
1
« = Feinstrukturkonstante
Z = Ladung des Teilchens ( in Einheiten
der Elementarladung )
1 = Weglange des Teilchens im Dielektrikum

Naherung: Der Brechungsindex n sei unabhidngig von
der Wellenlange A :

2

Z
n

27w 122 ( 2 - L) sinzec

)

N = const - sin2 q:= const » ( 1 «

(4)

(4a)

(4b)




Die fiir diese Arbeit wichtigen quantitativen Eigen-

Abbildung 3: Zahl der emittierten Photonen in einem
schaften sind im Block 1 zusammengefaft. Die Tat-

vollig transparenten Dielektrikum mit
sache, daB der Cerenkovwinkel Gc von der Geschwin-

dem Brechungsindex nr fiir Teilchen mit
digkeit des Teilchens und vom Brechungsindex des

Lichtgeschwindigkeit.
Dielektrikums (Cerenkov-Radiator) abhingt, bzw. daB

erat ab einer gewissen Schwellengeschwindigkeit des

H . : H i . : 1 H

Teilchens Cerenkovlicht emittiert wird, kann man = HEODN T H .

orte i ' nan = f 1‘_.&1:5&1.11 N der ;
Identifizierung geladener Elementarteilchen ausnutzen. emjttierten .
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Dabei ist zu beachten, daB die Zahl der abgestrahlten _?hutgn i

Photonen umgekehrt proportional zur Wellenldnge des

Cerenkovlichts ist., Es ist also im aligemeinen von

Vorteil, zum Nachweis des Cerenkovlichts Geridte ein- j?ﬂ‘“
zusetzen, die fiir kurzwelliges Licht (UV) besonders 100 4 i
empfindlich sind.(2,3) - o
é&g.“nf 3 QH#
Die hier verwendete Photovervialfacher-Rshre EGG"WW--i !
{ RCA B854 ) akzeptiert Licht im Bereich von etwa g . ‘ -
230 nm bis 500 nm. Damit wird Formel 4 ( Block 1) zu: 4oo—-- : :
H 1
N = 1077 z%1sin® Oc 1|26— e Brec 1u1:'rzlvi:nd X nI
: ot ' |
Fiir ein vollig transparentes Dielektrikum mit einem . ? 1.01 1,03 ° 1405 - -

Brechungsindex im Arbeitsbereich des Aerogels von T
1.01 bis 1.06 erhdlt man daraus fiir Teilchen mit

Lichtgeschwindigkeit 21 bis 118 Photonen pro Zen-

timeter Weglinge im Dielektrilkum (Abbildung 3).




ITI.2 Cerenkovzidhler

Ein wichtiger Teil der Identifizierung von
Elementarteilchen ist die Bestimmung ihrer
Masse. Eine hdufig angewandte Methode der
Massenbestimmung besteht darin, daB man so-
wohl den Impuls als auch die Energie oder

die Geschwindigkeit der Elementarteilchen
mifit. Da sowohl Magnetfelder als auch Teil-
chenorte sehr genau mefibar sind, kann man den
Impuls der Teilchen am besten iiber den Kriim-
mungsradius der Teilchenbahn in einem Magnet-
feld bestimmen. Zum Beispiel soll im TASSO~
Detektor mit einer Ortsaufldsung in den Drift-
kammern von .25 mm und einem Magnetfeld von

.5 T eine Impulsaufldsung von G%/p £ .06 p/GeV/c

erreicht werden (1).

Zur Geschwindigkeitsmessung eignen sich bei
niedrigen Geschwindigkeiten Flugzeitzidhler,
mit denen sich zum Beispiel bei einer Zeit-
auflosung von At = .25 nsec und einer Flug-
strecke von 4s = 4 m Geschwindigkeitsdif-
ferenzen von etwa 5 % der Lichtgeschwindigkeit
messen lassen, Damit kénnen Pionen, Kacnen
und Protonen bis zu Impulsen von etwa 2 GeV/c
voneinander getrennt werden. Bei hdheren
Teilchenimpulsen ist es am sinnvollsten,
Cerenkovzihler zur Teilchen-Identifizierung

einzusetzen,

Ein Cerenkovzidhler ist ein System aus einem
transparenten Dielektrikum (Radiator), einer
Optik zur Fokussierung und Photovervielfacher~
Rohren zum Nachweis des Cerenkovlichts. (Abb. &)
Im Dielektrikum erzeugen schnelle, geladenen
Teilchen ldngs ihrer Bahn Cerenkovlicht. Die
Photovervielfacher-Rshren zum Nachweis der
Photonen sind meist im kurzwelligen Spektral-

bereich des sichtbaren Lichts (350 nm - 550 nm)

Abbildung 1t Schematischer Aufbau eines

Cerenkovzihlers

nachzu~-

N Radiator \\\\\&Spiegel
weisendes
Teilchen \

~

Photover-
vielfacher

In einem Cerenkovzidhler ist zu gewahrleisten,

dafl die nachzuweisenden Teilchen nur im Cerenkov-
Radiator Licht erzeugen. Daher miissen sowohl

die Photovervielfacher als auch transparente
Teile der Uptik,wie zum UBeispiel Linsen aufler-
halb des Teilchenstrahls angeordnet sein. (5)

empfindlich. Ihr Empfindlichkeitsbereich liBt
sich in den UV-Bereich erweitern (bis etwa

250 nm), indem man ein Rohrenfenster aus Quarz
benutzt. (5,6}

Im Interesse kleinerer Detektordimensionen

ist man im allgemeinen bemiiht, die Linge des
Cerenkov-Radiators moglichst klein zu halten.
Zum Beispiel haben die Gas~Cerenkovzihler im
TASSO-Detektor eine Radiatorliénge von nur

60 cm.(1) Um dennoch einen guten Wirkungs-
grad zu erzielen, ist es notwendig, das Ceren-
kovlicht durch eine geeignete Optik auf die
Photovervielfacher-Rdhren zu fokussieren. Dies
kann zum Beispiel durch sphidriache Spiegel oder

geeignete Radiatorformen erfolgen. (5,6)
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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-Cerenkovzédhler" mdglich ist, nicht
notwendig. (2,7) Es ist hdufig ausreichend, eine
untere Grenze der Teilchengeachwindigkeit zu
kennen, die sich relativ einfach mit einem
''Schwellen-Cerenkovzidhler" bestimmen 1li8t. Man
nutzt dabei den Effekt aus, daf ein geladenes Teil-
chen erst dann die Emission von Cerenkovlicht hervor-
ruft, wenn seine Geschwindigkeit gr&dfer ist als die

Phasengeschwindigkeit des Lichts im Dielektrikum.

Block 2: Trennung von Teilchen unterschiedlicher

Masse im Schwellen-Cerenkovziahler (2)

Schwellenimpuls Py der Emission von Cerenkovlicht:

P, = —— (1)

m = Ruhemasse des nachzuweisenden
Teilchens

n = Brechungsindex des Radiators

¢ = Vakuum-Lichtgeschwindigkeit

Bedingung zur Trennung zweier Teilchen mit den
Massen m, m2.

Die Grenzen des Brechungsindex des Radiators
sind festgelegt durch:

Brechungsindex des Radiators
Impuls der Teilchen

n =

P

Un einen ausreichenden Wirkungsgrad im Nachweis
des leichteren Teilchens mj zu erreichen, wird
der Brechungsindex deutlich griofier als die
untere Grenze gewahlt.

(2)
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Zur Trennung von Teilchen mit unterachied-
licher Masse wird der Brechungsindex des
Radiators so gewahlt, daf im erwarteten
Impulsbereich die Geschwindigkeit des schwe-
reren Teilchens unterhalb und die des leich-
teren oberhalb der Schwellengeschwindigkeit
liagt (2) (Block 2, Abbildung 5).

Abbildung 5: Abhiingigkeit der Intensitdt des
Cerenkovlichts vom Impuls des

einfallenden Teilchens

Intensitat
des
Cerenkov=
lichts e /P P
1 ]
Impuls p
Py P2 Ps P

Die Intensitiat des erzeugten Cerenkovlichts
hingt von der Geschwindigkeit B des geladenen
Teilchens ab. Leichte Teilchen wie zum Beisniel
Elektronen haben daher einen niedrigeren
Schwellenimpuls als schwere, wie zum Beispiel
Protonen. Eine Teilchentrennung ist jeweils

in solchen Bereichen mdglich, in denen die
Intensitdt des Cerenkovlichts des leichteren
Teilchens ausreichend zum Nachweis mit den
Photovervielfachern ist, das schwerere Teilchen
aber noch kein Cerenkovlicht erzeugt. (5)

Die Uptik des Schwellen-Cerenkovziéhlers kann
so konstruiert werden, dafl nahezu das gesamte
erzeugte Cerenkovlicht zum Teilchennachweis
ausgenutzt wird. Daher ist er sowohl in diver-
ecenten Teilchenstrahlen als auch mit Licht

streuenden Cerenkovradiatoren einsetzbar.

HAufig ist der Impulsbereich eines Radiators,

in dem eine Teilchentrennung méglich ist, zu
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klein, oder es sollen mehr als zwei Teilchen=
arten voneinander unterschieden werden. In
solchen Fallen ist es notwendig, mehrere
Schwellen-Cerenkovzahler mit Radiatoren ge-

staffelter Brechungsindizes einzusetzen.
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1I.3 Der LCinsatz von Cerenkovzdhlern im

TASSO=Detektor

Der TASSO-Detektor soll ab 1979 im PETRA-
Speicherring eingesetzt werden. Er ist als
grofler Solenoid-Detektor geplant, der es er-~
mgglichen soll, geladene Teilchen und Photonen
nahezu im gesamten Raumwinkel nachzuweisen
(Abbildung 6). Bei den mit PETRA zur Verfii-

gung stehenden Schwerpunktsenergien erwartet

man neben dem Zerfall von Teilchen in wenige
Zerfallsprodukte die Bildung von eng gebiindelten
Teilchenstrahlen (Jets).

Um geladene Hadronen bis zu den hochsten

Impulsen, die bei PETRA erreichbar sind,
identifizieren zu konnen, soll im TASSO-Detektor
ein Hadronen~Spektrometer eingebaut werden.

Zwei identische Spektrometerarme werden auBerhalb
des Solenoids auf gegeniiberliegenden Seiten des
Detektors angeordnet. Das zentrale Element eines
Spektrometerarms ist ein System aus drei Schwellen-
Cerenkovzihlern, die durch Driftkammern erginzt
sind, um die Flugrichtung und Anzahl der Teilchen
zu bestimmen. Weitere Elemente sind Flugzeitzidhler,
Schauerzidhler zum Nachweis von Elektronen und

fiQuanten und Myonen-Detektoren.

Die Identifizierung von Pionen, Kaonen und

Protonen soll bei niedrigen Impulsen mit Hilfe

von Flugzeitzdhlern geschehen, die mit einer Zeit-
auflésung von .25 nsec und einer Teilchen-Weglinge
von 4 m geplant sind. Fiir Teilchen mit grofieren
Impulsen wird ein System aus drei Schwellen-Cerenkov-
zdhlern mit Aerogel, Neo-Pentan und Freon 13 als
Radiatoren eingesetzt werden. Die einzelnen Cerenkov-
zdhler sind in kleinere Zellen unterteilt, was die
Analyse von Ereignissen mit mehreren Spuren ermdg-
licht und auBerdem die Konstruktion der optischen

Elemente erleichtert, (8)
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Abbildung 6: Das Hadronenspektrometer im TASSO-Detektor

Der Detcktor ist im senkrechten (oben) und parallelen Schnitt
(unten) zur Strahlrichtung dargestellt. Die Schwellen-Cerenkov-
zdhler sind mit C,,C, und Cg bezeichnet, der Aerogel-Cerenkov-
zidhler ist durch Umrandung hervorgehoben, und die Aerogel~
Radiatoren sind als schwarze Blocke dargestellt., Eine de~
taillierte Beschreibung des TASSO-Detektors findet man in (1).

Hadronen- Innendetektior Hadronen-
spektrometer spektrometer
' T 3 F .
Flugzeit-Zihler

Nachweis des i chauerzidhler
Cerenkovlichts isenjoch
\\\\ Myonen-ﬂetektor
H
!
i "'\ /l'/’/'

[ e —
b3
N

i ) 1L Aerogel= -
I v I 5= _f%&-fffffgfi——Driftkammer
IR X G ot o) PRI AR £ ORI E L ol SHETA S 1 0~ A A S b WO 0 s . *

. Myonen-
[ C —+—-—Detektor

CrEE R ELL Ly Sehauerziiier
Hadronen- / . N Flugzeit-
/ / /"
. o\ !

Eisen-Joch

spektro-~ Zahler

meter Cerenkov=~
zdhler
“SAerogel (C,)
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L
[ .
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Innen-~ -—:_/
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Zur Fokussierung des Cerenkovlichts auf die Photo-
vervielfacherrdhren dienen ellipsoide Spiegel

und teilweise zusidtzlich Winston~Lichttiiten.(9)
(Abbildung 6) Uber die Optik des Aerogel-
Cerenkovzidhlers ist noch nicht entschieden worden,
da der grofe Cerenkovwinkel von 11.4°, bei einem
Brechungsindex von 1.02, und die Streuung des Lichts
im Aerogel einer einwandfreien Abbildung auf die

Photovervielfacherrchren entgegenstehen. (Block 3)

Das System aus den drei Schwellen-Cerenkovzihlern
und dem Flugzeitzidhler erlaubt im gesamten
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)

Block 3: Technische Daten der Schwellen-
Cerenkovzihler in TASSO (1,10)

Anordnung:

Die drei Schwellen-Cerenkovzahler sind im
Hadronenspektrometer zwischen den Driftkammern
und den Schauerzihlern so angeordnet, dafl die
Radiatoren mit dem htheren Brechungsindex

einen geringeren Abstand zum Wechselwirkungs-
punkt haben. Die Hadronenspektrometerarme sollen
auBerhalb des Solenoiden aufgebaut werden.

Positionen der Spektrometerarme:

Polarwinkel & = 47° - 133°
Azimutwinkel$ = 332° - 28° und 152° - 208°
Raumwinkel = 2.66 srad

Eigenschaften der Cerenkovzidhler:

. 1
Zéhler Z;2112:r Radiator Brechungsindex
C1 32 Aerogel 1,02
C2 64 Neo=Pentan 1.00177
(c(cnj)q)

Normaldruck

03 64 Freon 13 1.00072
Normaldruck

Photovervielfacherrohren: XP 2041 (geplant)

Abbildung 7: Teilchenidentifizierung im

Hadronenspektrometer von TASSO (1)

WK ‘ . SRS BV
Flugzeit-Zihler 04 S e e Sl I T -
- — - . [ SRR N RIS -] ___._é_ ............ o d
Aerogel wald - 4 %
n = 1.02 RN S 1 : . ke
N, = 10 Dt 95 I P
5 1 =10 cm ‘ T i . : ! L
e I
£ Neo-Pentan a8 . — ; o
S n =1.00177 | S R Y N S N DU A O
2 No =55 ; ; : T R ]
£ 1 =60 cm ‘:'—'!-"35-‘——'—'—‘; —r S
$ Freon 13 T ey ~ ' N
3 n = 1.00072 : M ! T o :
N, =55 : s T T T -
1 = 60 cm . U .' : PR R l
A S S + 1 r— t —¥
i 2.4 6 8 10 12 gh.if Impulls. (GeV/c)

Bei niedrigen Impulsen erfolgt eine Teilchen=-
trennung mit Hilfe der Flugzeitzidhler, bei
hoheren durch die Cerenkovzadhler. Fiir die drei
Cerenkovzdhler sind die Schwellenimpulse und die
Impulse, bei denen ein Wirkungsgrad von 80% bzw.
von 95% erreicht wird, angegeben. Diese Zahlen
sind aus der Lidnge des Radiators, seinem
Brechungsindex und der Konstanten N, berechnet
worden. Ng enthdlt auller den Konstanten des
Blocks 1 (Formel 3) den Wirkungsgrad der Optik und
der Photovervielfacherrdhre.
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Um ein Bild iiber die Zusammensetzung der Teilchen-
strahlen im Energiebereich von PETRA zu erhalten,
wurden Monte-Carlo-Rechnungen durchgefiihrt (1), die
ergaben, daf in 55% aller Fdlle nur ein Teilchen
jeweils eine Zelle der drei Cerenkovzidhler durch-

quert und somit identifiziert werden kann.

111. Die Herstellung von Aerogel

Die Brechungsindizes von Gasen unter Normale
druck sind kleiner als 1.002, die von einfach
zu handhabenden Flissigkeiten und von Festkorpern
sind groBer als 1.3. (2) Die bleibende Liicke
konnte bisher entweder durch stark komprimierte
Gase oder tiefgekiihlte Fliissigkeiten, wie zum
Beispiel fliissigen Wasserstoff oder fliissiges
Helium, geschlossen werden. Dies erforderte
einen grofien technischen Aufwand wahrend des
Betriebs des Cerenlkovzdhlers und auBerdem dicke
Zihlerwande, wodurch die Gefahr von unerwiinsche~
ten Teilchenreaktionen vergrdfiert 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 Bldcke aus unter hohem Druck geprefitem
Quarzglas=-Pulver her. Diese Radiatoren waren

aber sehr zerbrechlich und wenig transparent,(11)

Die wesentlichen Probleme dieses Herstellunga-~
verfahrens lagen darin, daf zwischen den Kiesel~
sdure-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 Kieselsdure durch chemische Bindungen erreicht
wird. Auf diese Weise konnen wesentlich homogenere
Cerenkov-Radiatoren, die Siliziumdioxyd-Aerogele,
mit einem Brechungsindex zwischen 1.01 und 1.06
hergestellt werden, die bessere mechanische und
optische Eigenschaften haben als die geprefiten
Radiatoren, (11,12)

Aufbauend auf diesem Herstellungsverfahren haben
wir uns bemiiht, die optischen und mechanischen

Eigenschaften des Aerogels weiter zu verbessern.
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Ziel dieser Arbeit war es, ein Verfahren zu
entwickeln, nach dem Aerogel mit hoher Transparenz
und ohne Risse reproduzierbar hergestellt werden
kann. Dabei lag das Interesse entisprechend den

fir den TASSO-Detektor geatellten Anforderungen
vorwiegend bei einem Brechungsindex des Aerogels
von 1.02.
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III.1 Beschreibung des Herstellungsverfahrens

Das Herstellungsverfahren nach Cantin besteht im
wesentlichen aus zwei Schritten. Im ersten wird
aus einem Ester der Kieselsidure durch Hydrolyse
ein Alkogel hergestellt., Damit der Ester mit dem
zur Hydrolyse notwendigen Wasser vermischt werden
kann, muB ihm ein Losungsmittel, wie beispiels-
weise Methanol, beigemengt werden. Von Bedeutung
ist, daB sich iiber die Menge des Ldsungsmittels
die Dichte des spiteren Aerogels und damit sein

Brechungsindex variieren l&éft.

Im 2zweiten Schritt des Herstellungsverfahrens
wird das Losungsmittel dem Alkogel wieder ent=-
zogen =~ es entsteht das Aerogel. Dazu erhitzt

man die mit dem Losungsmittel bedeckten Alkogele
in einem Autoklaven unter geniigend hohem Druck,
bis der kritische Punkt des Ldsungsmittels liber-
schritten wird. Danach 1dft man es bei konstanter
Temperatur entweichen und kiihlt anschlieflend die
Proben ab. (11)

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 Qualitédt des Aerogels zu verbessern.
Der zweite Schritt, der Entzug des Losungsmittels
aus dem Alkogel, wurde im Rahmen dieser Arbeit

nur wenig untersucht und im wesentlichen iber-

nommen .
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III.ia Die Herstellung des Alkogels

Zur Herstellung eines Gels, eines Festkdrpers
sehr pordser Struktur, eignet sich vor allem

die fliissige Kieselsdure. Wegen ihrer Unbestédn-
digkeit polymerisiert sie sehr leicht und kon-
densiert zu amorphem Siliziumdioxyd in Form kol-
loidaler Teilchen oder eines Gels (13). Als
Kieselsauretridger bieten sich, wegen ihrer hohen
Siliziumdioxyd-Konzentration, die Ester der
Kieselsdure an, die im Gegensatz zur Kieselsidure
chemisch stabil, auBfierdem leicht zu handhaben

und hydrolytisch spaltbar sind (14).

Nach dem Herstellungsverfahren von Cantin ver-
mischt man zundchst einen Ester der ortho-
Kieselsdure mit einem Losungsmittel und gibt
dann soviel Wasser hinzu, dalB alle Alkylgruppen
der Estermolekiile hydrolysiert werden, daB heifit
der Ester vollstdndig in Kieselsdure umgewandelt
wird., Im allgemeinen muBl das Wasser mit einem
basischen oder sauren Katalysator angereichert
sein. Nach erfolgter Hydrolyse vernetzen sich
die Kieselsiure-Molekiile sofort und bilden
amorphe Siliziumdioxyd-Kiigelchen, die sich zu
einem Geriist zusammenlagern, in dem das Losungs-
mittel gespeichert ist. Diese Struktur nennt man
Alkogel. Bereits dieser erate Schritt des Her-
stellungsverfahrens hat einen grofien Einflufl

auf die Qualitat des Aerogels; wichtige Para-
meter sind insbesondere die Wahl des Kiesel-

siure-~-Esters und des Losungsmittels. ( Block 4 )

Im folgenden Abschnitt sind die einzelnen
Reaktionsschritte, die zur Gelbildung fiihren,

genauer dargestellt.

Die Hydrolyse des Esters erfolgt exotherm
durch die Aufspaltung ihrer S$i-OR - Bindung

(R = organisches Radikal), wenn man dem Ester
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Block 4: Parameter der Alkogelherstellung, die die
Qualitat des Aerogels beeinflussen

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

Ester der |

Kieselsdure

ILésungsmittelL \\

Katalysator

Qualitat

Konzentration
des Kataly-

N\
sators \\X

Reaktions=
geschwindigkeit

|Wassermenge i '/’
|Temperatur k
Rihrvorgang

(Geschwindig~ Aerogels
ikeit, Dauer)

N des

iteinheit der
Chemikalien

mit einem Katalysator angereichertes Wasser
zugibt. Neben der Katalysator-Konzentration
bestimmen in basischen Ldosungen die Groflle der
Alkylgruppen des Esters und die Dielektrizitdts-
konstante des Losungsmittels die Reaktionsge-
schwindigkeit. Daraus 1dBt sich schliefen (13,15),
daf die hohere Wertigkeit des Siliziums von 6

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

gegeniiber 4 fiir grofere Molekiilgruppen
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Abbildung 8: Hydrolyse des Methyesters der ortho-
Kieselsdure in basischen Losungen (13,15)

1} H,0 + BK — OH + H'—pK
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CH
/ T 3 OCH
H,CO— Si—OCH, —— OH : Si~——0CH,
2) OH” 3 | 3 3
OCH3 H3C0 cn3
OH™ + Si(CH_0), -——— OHSi(CH_O)
34 37704
CH
3
-~ HO-—Si—OCH
3 3 _OCHS BK = basischer
OCH \N Katalysator
3
] _ ¢t = gebundenes
— 0HS1(CH30)3 + OCH3 Elektronen-
paar
y) "OCH, + H_O —>» CH_OH + OH™

3 2 3

In basischen Lésungen wird ein Proton des Wassers
dem basischen Katalysator BK angelagert (1). Das
frei OH -Ion lagert sich in einer 5. Bindung an

das SBilimium-Atom des Esters an (2), wodurch eine
Alkylgruppe abgespalten wird (3). Durch Dissoziation
eines Wassermolekiils wird sie schlieBflich neutra-
1isiert und es entsteht ein neues OH"-Ion (4).

(zum Beispiel Alkylgruppen) entscheidend ist.
Daher kann ein OH -Ion in einer weiteren ko-
valenten Bindung an das Silizium angelagert
werden (Abbildung 8).

Zur Gelbildung ist die vollstindige Hydrolyse
des Raters notwendig. Die dazu benitigte Was-
serwenge ist leicht berechenbar, wenn man beach-
tet, daB bei der anschlieBenden Dehydrierung
wieder Wasser freigesetzt wird, das ebenfalls
zur Hydrolyse beitriagt. (Block 5)

Block 5: Minimale Wassermenge zur vollstdndigen

Hydrolyse eines Kieselsadure-Esters

Die bendtigte Wassermenge ist im wesentlichen
durch die Zahl der hydrolysierbaren Gruppen des
Esters und durch sein Molekulargewicht bestimmt.
Es ist zu beriicksichtigen, daB bei der anschlies-
senden Dehydrierung wieder Wasser freigesetzt
wird, das ebenfalls zur Hydrolyse beitrigt.

Zahl Nw der Wassermolekiile, die pro Estermolekiil
zur vollstédndigen Hydrolyse bendtigt werden:

NH = NH - ND (1)

NH = Zahl der Wassermolekiile, die zur voll=-
stdndigen Hydrolyse eines Estermolekiils
benotigt werden.

N = Zahl der Wassermolekiile, die pro Ester-
molekiil bei der anschliefenden Dehy-
drierung wieder freigesetzt werden.

Minimales Massenverhiltnis m(Ester)/m(Wasser) zur

vollstandigen Hydrolyse:
uiEutor! - M(Ester (2)
m{Wasser M{Wasser 'Nw
M » Molekulargewicht

Minimales Volumenverhiltnis V(Ester)/V(Wasser) zur
vollstandigen Hydrolyse:

V(Ester) _ m{(Ester) S (Wasser (3)
ViWasser) = ml{Wasser $(Ester
€= Dichte
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Die durch Hydrolyse gebildete Kieselsdure
dehydriert sofort, daB heiffit sie polymerisiert
iiber Siloxan- (Si~0-Si) Bindungen, wobei Wasser
abgespalten wird. Dieser ProzeB wird ebenfalls
durch OH -Ionen katalysiert (13) (Abbildung 9).
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Abbildung 9: Dehydrierung der ortho-Kieselsidure (13)

H oOH" OH
<« Ho. | _oH
HO— Si-—0OH —— ‘Si
HO™ OH OH
OH ]
OH \ o~ 51:
HO—— Sl.i— OH OH oH
OH
OH™

iy

—) HO—Si—0—Si—_OH

i I
OH k OH
H

n (Si(OH)q)———+n Si0_, + 2n H20

2
Die Dehydrierung der ortho-Kieselsédure erfolgt unmittelbar
nach ihrer Bildung. Mit Hilfe eines OH -Ions als Katalysa-
tor binden sich dabei zwei Silanol- (SiOH) Gruppen, indem
sie ein Wassermolekiil abspalten; es entateht eine Siloxan-
(Si-0~Si) Bindung. Die Bilanz der Reaktion bei einer voll-
stidndigen Dehydrierung, daB heifit bei der Bildung eines
Siliziumdioxyd-Geriists, ist unter der Abbildung angegeben.

Da die Polymerisation der Kieselsaure richtungs-
unabhédngig ist, bilden sich kugelformige Primir-
teilchen (Abbildung 10), die im Inﬁeren aus amor-
phem Siliziumdioxyd bestehen und an ihrer Ober-
fldche Silancl-Gruppen tragen. Die GrifSie dieser
Teilchen, die je nach dem Herstellungsverfahren
zwischen 3 nm und 30 nm liegt (13,16), ist fiir
die von uns hergestellten Aerogelproben noch

nicht gemessen worden.

Abbildung 10: Primédrteilchen bei der Gelbildung (16)

" K Die Primarteilchen der
b o vernetzten Kiesels&dure
\ ol X
B S bestehen im Inneren aus
PRI RN Siliziumdioxyd. An ihrer
7o o sof Oberfliche befinden sich
v S0 % 0s0 reaktionsfahige Silanol-
.50 S 0 S 05, {SiOH) Gruppen.
W 0 % 0 o’ On
O\ ) s/
S0

Q

H 2

Wenn die Konzentration der Primédrteilchen im
Gemisch zunimmt, lagern sie sich iiber Siloxan=-
Bindungen zusammen. Die Geschwindigkeit der Zu-
sammenlagerung hdngt aufler von der Silizium-
konzentration besonders von der Konzentration
der OH ~Jonen und der negativen Ladung der Pri-
méarteilchen ab, die die katalysierende Wirkung
der OH -Ionen begrenzt. Die Ladung der Primar-
teilchen wird durch den pH-Wert der Ldsung be-
stimmt. Weiterhin wird sie bei polaren Liésungs-
mitteln teilweise abgeschirmt. Dies hat zur Folge,
dafBl die Polymerisationszeit mit wachsender
Dielektrizitdtskonstante des Lisungsmittels
zunimmt {(13); die Dielektrizititskonstante

ruft also genau den umgekehrten Effekt wie bei
der Hydrolyse hervVor. Die Menge des Losungs-
mittels bestimmt die Struktur des entstehenden
Geriists und damit den spiteren Brechungsindex

des Aerogels (Block 6):
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Block €: Die Abhdngigkeit des Brechungsindexes des
Aerogels vom Mischungsverhdltnis des Alkogel-

Ansatzes

Der Brechungsindex n des Aerogels setzt sich aus
dem der Luft und dem der Siliziumdioxyd-Teilchen
zugammen, er wird durch die jeweilige gesamte
Wegldnge des Lichts durch diese beiden Medien
bestimmt. Damit hdngt er vom Volumenverhidltnis
des Siliziumdioxyds zur Luft im Aerogel ab, bazw.
dem des Siliziumdioxyds zum Gesamtvolumen3:

v($i0,)
n(Aerogel) - 1 = V{total ( n(Si02) - 1) (1)
V = Volumen
n = Brechungsindex

Das Siliziumdioxyd-Volumen ist mit dem des Kieselsiure-

Esters im Alkogel-Ansatz verknipft. Setzt man voraus, dal

das Volumen des Aerogels gleich der Summe der Einzel-
Volumina der Bestandteile des
fiir ihr Volumenverhiltnis kE:

K D V(5102) _ S(Ester) M(8io0,) (2)
E = V(Ester) = ?(SiOzT_ M{Ester) 2
¥ = Dichte
M = Molekulargewicht

Damit erh&lt man den gesuchten Zusammenhang
zwischen dem Brechungsindex n des Aerogels und
dem Verhidltnis vom Ester-~ zum Gesamtvolumen im
Alkogel-Ansatz:

L . V(Ester)
n(Aerogel) 1= Iy ( n(5102) -1) V{total (3)

*Alkogel-Ansatzes ist, gilt

Je pordser das Gel ist, desto weniger nidchste
Nachbarn besitzen die Kiigelchen, wobei die
Koordinationszahl ( Zahl der nichsten Nachbarn )
der von uns hergestellten Aerogele etwa 3 ist.
Sie ist eng verknmiipft mit der PorengridBe, die
in der gleichen Gréfenordnung wie die Grofe der
Primdrteilchen liegt. (13) (Abbildung 11)

Abbildung 11: Die Struktur des Gels (13)

Die Grofe der Poren und
die Koordinationszahl der
Primdrteilchen im Gel
werden durch die Menge
des Losungsmittels beein-
fluffit. Hier ist die Struk~
tur eines sehr lockeren
Gels {koordinations~

zahl = 3) dargestellt,
was etwa der Struktur

des von uns hergestellten
Aerogels entspricht,

¥Experimentell findet man beim Ansatz des Alkogels einen
Volumenschwund von 15% bis 20% sy der in diesen Formeln
nicht beriicksichtigt ist.

Nach der Bildung des Gels existieren weiter-
hin freie Kiigelchen. Der Kondensationsprozef
ist also erst einige Zeit, nachdem der Ansatz
fest geworden ist, abgeschlossen (13). Einige

Daten des Alkogels sind im Block 7 zusammengefaft.,

Einen stdrenden EinfluB auf die Kondensation
der Kieselsaure kann das zur Hydrolyse zu-
ndchst notwendige Wasser ausiiben. Mit ihren

Silanol-Gruppen kinnen die Primarteilchen
Wasser absorbieren, wodurch ihre Reaktionsfihig-

lkeit eingeschridnkt wird (13,16) (Abbildung 12).
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Block 7: Eigenschaften des Alkogels (13)

Primarteilchen

Zusammensetzung:

amorphes Siliziumdioxyd

Radius: 1.5 nm - 15 nm
Dichte: 2,2 g/cm3
Brechungsindex: 1.45
Gelstruktur
Koordinations- | Volumenausfiillung Porenradius
zahl der der Teilchen Teilchenradius
Teilchen
3 .056 - ,185 -
4 .123 - ,338 1,27
6 .5236 .72
12 . 7405 -

Die Koordinationszahl 12 entspricht der
dichtesten Kugelpackung
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III.1b Der Entzug des Losungsmittels aus dem Alkogel

Um aus dem hergestellten Alkogel einen Cerenkov=-
Radiator zu erhalten, dessen Brechungsindex im
gewiinschten Bereich von 1.01 bis 1.06 liegt, muf
ihm das Lésungsmittel entzogen werden. Die Ver-
dunstung des Losungsmittels aus dem Alkogel, als
zundchst einfachste denkbare Moglichkeit, erweist
sich als ungeeignet. Widhrend der schrittweisen
Verdunstung wandert die Fliissigkeitsoberfliche
durch das Alkogel hindurch, wobei sich dessen
Geriiststruktur teilweise innerhalb der Fliissig-
keits- und teilweise innerhalb der Dampfphase des
Losungsmittels befindet. Aufg€rund der geringen
Porengréfe verursacht die Oberflichenspannung des
Lésungsmittels so groBe Kridfte auf das Gelgeriist,
dall die Geriiststruktur zerstort wird. (13) (s. Abb, 13)

Abbildung 12: Die Absorption von Wasser durch die
Silanol=-Gruppen (16)

~- Wasserstoff-Briicken

Durch Wasserstoff-Briicken kinnen bei grofler Dichte
der Silanol-Gruppen Kassermolekiile an die Primir-
teilchen angelagert werden. Ihre Kondensationse-
fédhigkeit ist dann sehr stark eingeschrinkt.

Abbildung 13: Die Verdunstung des Losungsmittels
im Alkogel

Wenn das Lésungsmittel verdun-
stet, wandert die Flilissigkeits-
oberfldche durch das Gelgeriist
hindurch. Die wegen der Oberfla-
chenspannung auf das Geriist wir-
kenden Krédfte sind durch die
Pfeile angedeutet. Sie sind so
grofl, daBl das Geriist zerstsrt

. wird. Zum Beispiel reichen die
Losungsmittel Kapillarkriafte aus, um eine
Fliissigkeit im Aerogel einige
Kilometer hoch steigen zu las-
sen (13).

Der Ubergang von der Fliissigkeits=- zur Dampfphase

des Losungsmittels muB also im gesamten Alkogel
gleichzeitig geschehen; danach ist es relativ un-
problematisch, das gasformige Losungsmittel gegen

ein anderes Gas, wie 2um Beispiel Luft, auszutauschen.
Diese Bedingung ist nur erfiillbar, wenn man inner-
halb des Phasendiagramms um den kritischen Punkt
herumgeht. {(Abbildung 14)
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Abbildung 14: Schematischer Druck-Temperatur-Verlauf

im Autoklaven

y Druck (at)

|
|
|
125 l
100 '
75 12 I
kritischen\*

50 Punkt

25 Fliissigkeit Temperatur

1

Gas .
7 1 (°c)

40 80 120 160 200 240 280

=== Dampfdruck~Kurve von Propanol

==« Fliissigkeits~Gas-Grenze bei der kritischen
Temperatur

——+ Temperatur-Druck-Verlauf im Autoklaven

Der Druck-Temperatur-Verlauf einer Versuchsreihe im
Autoklaven ist schematisch im Phasendiagramm des
Lésungsmittels Propanol dargestellt., Der Herstellungs-
zyklus beginnt bei Normaldruck und Raumtemperatur (1).
Zundchst wird der Druck auf 50 at bis 100 at erhdht (2},
man befindet sich damit von vorneherein iiber dem
kritischen Druck des Lisungsmittels, Erst danach
beginnt der HeizprozeB (3); der Druck im Autoklaven
steigt dabei gemidB der Zustandsgleichung an { siehe
Block 8 } und man muB unter Umstinden in der letzten
Phase des Heizprozesses den Druck mit Hilfe des
Ablafiventils konstant halten, damit der Betriebsdruck
des Autoklaven nicht iiberschritten wird (4). Nach dem
Uberschreiten der kritischen Temperatur befindet sich
das Losungsmittel in der Gasphase (5) und es wird
igsotherm expandiert {(6), daB heiBt dem Gel entzogen.
Danach wird das Gel wieder auf Zimmertemperatur
abgekiihlt (7).,

Block 8: Flissigkeits~ und Dampfphasen (17,18)

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

A A
1 1 2
P =5 RT+T+—§+...) (1)
v
R = Gaskonstante
Ai = Entwicklungskoeffizienten der

Zustandsgleichung (Virialkoeffizienten)

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

RT a
= 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 Ty
Py laufen durch ein Minimum.
P Fiir diese Isotherme be-
A zeichnet man den aufstei-
genden Ast A-C als Fliis-
sigkeitsast und den Ast E-G
als Dampfast der Iso-
therme. Der durch die
Gleichung beschriebene
abfallende Ast E~C ist
unphysikalisch, weil sich
das Volumen bei Druck-
erhdhung vergrdBern wiirde.
Experimente ergeben, daf
die reellen Gase beim
komprimieren die Iso-
therme im Punkt F ver-
lassen, der dadurch be-
stimmt ist, daB die beiden
schraffierten Flachen
Vk v gleich groB sein miissen.
Der Druck zwischen F und B
bleibt konstant, wobei die
Gase kondensieren; diesen, von der Temperatur abhingigen
Druck nennt man den Dampfdruck. Bei B liegt dann eine
reine Flissigkeit vor. Die Van~der-Waals-Gleichung be-
schreibt die Fliissigkeits- und die Dampfphase, versagt
aber, wenn Gase und Fliissigkeiten nebeneinander vorliegen.

Fiir alle Isotherme oberhalb der Grenztemperatur Tk
existiert keine Fliissigkeitsphase. Die Temperatur Ty
nennt man die kritische Temperatur, den Sattelpunkt
dieser Isothermen den kritischen Punkt (kP) mit dem
kritischen Druck Py und dem kritischen Volumen Vj.
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Man erhitzt also das vollstédndig mit Losungsmittel
bedeckte Alkogel unter ausreichend hohem Druck, bis
sowohl der kritische Druck als auch die kritische
Temperatur des Losungsmittels iiberschritten werden.
Dabei wird die Phasentrennung schlagartig aufgehoben,
das gesamte Losungsmittel befindet sich im Zustand
eines realen Gases. Durch anschliefende, isotherme
Expansion wird das Losungsmittel dem Alkogel lang-
sam entzogen, wobei die Temperatur stdndig grofler
als die kritische Temperatur des Losungsmittels sein
muB. Andernfalls wiirde das Lésungsmittel im Alkogel
kondensieren, was, wie die Verdunstung, die Geriist-

struktur zerstoren wiirde. ( siehe Block 8 )

Die von uns eingesetzten Losungsmittel haben kritische

Driicke um 50 at und kritische Temperaturen um 250 °c.
Die Herstellung des Aerogels erfordert also einen
Druckkessel ( Autoklav ), der mit einer Heizung
ausgeriiatet ist., Der von uns benutzte Autoklav’hat
ein Volumen von 5 1 und ist fiir Betriebadriicke bis

zu 330 at und Betriebstemperaturen bis zu 400 °c
ausgelegt. ( Block 9 )

»
Block 9: Die technischen Daten des Autoklavs

Inhalt: 51

Durchmesser (innen): 82 mm
Maximaler Betriebsdruck: 330 at
Maximaler Priifdruck: 430 at

Maximale Betriebstemperatur: 400 °c

Dichtung: Aluminium-Ringe

Der Heizvorgang des Autoklavs wird i{iber einen Ver-
gleichswiderstand gesteuert. Dieser Widerstand, der
tiber einen Rampengenerator linear mit der Zeit bis

2zu einem Maximalwiderstand wédchst, wird iiber eine

*x
Der Autoklav wurde uns freundlicherweise von der
BASF, Ludwigshafen zur Verfiigung gestellt.

- 34 -

Wheatstonesche Briicke mit dem Widerstand des
Thermoelements im Heizmantel des Autoklavs
verglichen. Ist die Temperatur im Heizmantel
kleiner als ihr Soll-Wert, wird die Heizung
iiber ein Relais eingeschaltet. Die Temperatur
im Autoklav wird durch einen Thermofiihler
gemessen und der zeitliche Verlauf mit einem
Linienschreiber aufgezeichnet; der Druck wird
an einem Manometer angezeigt. Der Vergleichs-~
widerstand behdlt nach Beendigung des Heizvor-
gangs seinen Maximalwert, was dazu ausgenutzt
wird, die Temperatur im Autoklav wahrend der
Expansion konstant, grofer als die kritische

Temperatur des Lésungsmittels zu halten.

Der Entzug des Losungsmittels (Expansion) ge-
schieht liber eines der Nadelventile des Auto-
klavs. Der Dampf wird in einer Kiihlachlange
kondensiert und in einem GefaB aufgefangen.
Ist schlieBlich im Autoklav Atmosphiren-
druck erreicht worden, wird dem Gel

das restliche Lisungsmittel durch Spiilung

mit Stickstoff oder Argon entzogen, was
auflerdem die Abkithlung des Aerogels etwas
beschleunigt (Abbildung 15).

Die mit dem HeizprozefB bedingte Volumenaus-
dehnung des Losungsmittels und der entstehende
Temperaturgradient im Autoklav verursachen
Stromungsvorginge im Alkogel, die iiber lokale
Zerstorungen der Geriliststruktur zur Bildung

von Spriingen und Risgsen filhren konnen. Um diese
Stromungen méglichst einzuschrinken, ist es
notwendig, den Autoklav sehr langsam hochzu-

heizen. Da auBerdem nach der Zustandsgleichung



Abbildung 15: Der schematische Aufbau zum Entzug

des Losungsmittels
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Das zentrale Instrument zum Losungsmittel-Entzug ist der
Autoklav mit der Heizvorrichtung, mit dessen Hilfe der
kritische Punkt des Losungsmittels iliberschritten wird.
Die Aufheizung des Autoklava wird iiber einen Thermowider-
stand, einen Rampengenerator, der einen zeitabhédngigen
Soll-Wideratand liefert, und ein Vergleichsinstrument

mit einer Wheatstoneachen Briicke gesteuert. Die Temperatur
im Autoklav wird mit einem Temperatur-Mefifiihler gemessen
und mit einem Linienschreiber registriert. Die Rohran-
schliisse dienen zur Herstellung eines Vordrucks im Auto-
klav und zum Ablassen des Losungsmittels in der Expan-
sionsphase, daa iiber eine Kiihlachlange aufgefangen wird.
Ferner besitz der Autsklav eine Sicherheitsleitung mit
einer Berstscheibe, die bei Driicken von iiber 300 at zer-
stort wird.
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Abbildung 16: Die Volumenédnderung des Lésungs-
mittels im Autoklav
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Im Druck=-Volumen~Diagramm sind die Isotherme der
Zustandsgleichung“rﬁr das Lésungsmittel Methanol dar-
gestellt (vergleiche Block 8 )} und der schematische Ver-
lauf der Heiz=- (1) und Expansionsphase (2) des Autoklavs
mit niedrigem (a) und hohem Vordruck (b) eingetragen.
Man sieht deutlich, daB bei grofien Vordriicken die
Volumenidnderung des Losungsmittels wahrend des Heiz-
prozesses wesentlich geringer ist als bei niedrigen
Vordriicken. Dies bedeutet, daf es zur Vermeidung von
starken Stromungen und der damit verbundenen Rifbildung
im Gel giinstiger ist, den HeizprozeB unter mdglichst
hohem Druck durchzufiihren.

die Volumeninderung bei hohen Driicken geringer ist
als bei niedrigen, ist es zweckméBig, den Heizvor-
gang nicht mit Atmosphidren-, sondern mit einem

gréferen Vordruck zu beginnen. (Abbildung 16)

Bei unseren Versuchen haben sich Heizdauern
zwischen 8 und 20 Stunden sowie Vordriicke zwischen
50 at und 100 at (Stickstoff oder Argon) bewihrt,
was zu maximalen Driicken im Autoklav von

200 at bis 280 at fiihrte.

*

Die Isotherme wurden von G. Poelz (DESY, F35) nach einer
Niherung der Virial-Gleichung durchgefiihrt, die sich etwas
von der Van~der-Waals-Gleichung unterscheidet und das
Verhalten realer Stoffe besser beschreibt.
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Abbildung 17: Die Arbeitsphasen im Autoklav
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In der Abbildung ist der Druck- und der Temperaturverlauf
der einzelnen Arbeitsphasen des Losungsmittel~Entzugs im
Autoklav dargestellt. Die Zeitskala gibt die Werte einer
unserer Versuchsreihen an. In der Phase 1 wird der Auto-
klav mit einem Vordruck auf seine Dichtigkeit liberpriift.
Beim HeizprozeB (2) steigt die Temperatur annihernd

linear. Wihrend der Expansionsphase (3}, in der das
Losungsmittel dem Gel entzogen wird, bleibt die Temperatur
konstant, Erst wenn der Druck im Autoklav auf Atmosphiren-
druck gesunken ist, wird er abgekiihlt (4).

Eine weitere Gefahr der Zerstorung der Gelstruktur
tritt in der Expansionsphase, also widhrend des
Losungsmittel-Entzugs auf. Das durch die Expansion
entstehende Druckgefidlle fiihrt zu Stromungen des
Losungsmittel-Dampfes im Gel, die ebenfalls méglichst

gering und gleichmifig sein sollten. Dies ist relativ
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einfach durch das AblaBventil des Autoklaven
regelbar; die einzige auftretende Schwierigkeit
iat damit verbunden, daf das Ventil manuell
geregelt werden muB, was bei unvorsichtiger
Handhabung leicht zu plétzlichen Druckabfdllen
im Autoklav fiihren kann, Wir haben mit BEx~
pansionszeiten zwischen 1o und 24 Stunden gute
Erfahren gemacht, dies entapricht einem mitt-
leren Durchsatz des Ldsungsmittels von etwa

.1 ml/sec. ( Abbildung 17 )
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III.2 Die experimentellen Ergebnisse

Zur Herstellung des Aerogels benutzte Cantin als
Kieselsauretriger den Methylester der ortho-

Kieselsidure, Methanol als Losungsmittel und

Ammoniak als Katalysator (11). Da die Qualitit

der so hergestellten Radiatoren zundchst nicht zufrieden~
stellend war, wurde untersucht, ob weitere Kiesel-
sdure~Ester, Losungsmittel und Katalysatoren zur
Aerogelherstellung geeignet sind. Die Eigenschaften

der benutzten Chemikalien sind in den Tabellen 2

zusammengefafit.

Der Silizium-Aluminium-Ester besitzt eine wesent-
lich komplexere Struktur als die beiden Ester der
ortho-Kieselsidure, die sich nur in der GroSie der
Alkylgruppen voneinander unterscheiden. Diese
Merkmale beeinflussen die Gelbildung wesentlich
und sind entscheidend fiir die Eignung des Esters

zur Aerogelherstellung. { Tabelle 2a)

Die wichtigsten Daten der Lisungsmittel sind

der kritische Punkt, der mit den Betriebsdaten
des Autoklavs vertridglich sein muB, und ihre
Dielektrizitidtskonstante, die die Hydrolyse-
Geschwindigkeit und die Kondensation der Kiesel-
sdure beeinfluft. Der unterschiedliche Brechungs-
index erschwert den Transparenzvergleich zwischen
den Alkogelen verschiedener Losungsmittel, da

das Streuvermdogen unter anderem von der Differenz
des Brechungsindexes zwischen dem Streukdorper und
dem umgebenden Medium abhingt. Die Wahl des
Losungsmittels ist ebenfalls fiir die Eigen-
schaften des Aerogels entscheidend. ( Tabelle 2b)

Auf der Suche nach geeigneten Katalysatoren
interessierte uns zunidchst 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 Kieselsdure (19)
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- Troisdorf; Warenzeichen in
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Tabelle 2b: Losungsmittel zur Alkogel-Herstellung (20,21)
[ . kritischer k‘rz ti s,cl?e Dielekirizitdts- Brechungs- X .
Summentormel | Molekulargewicht | o/ 0% W | Tenperatur { konstante & index n Chemikalien: Merck, Darmstadt;
(°c) { bei 25 %C ) p.A.
Methanal CH_ Ot 32.04 78.5 240. 32.63 1.5288
Azeton CH;(ICCH3 58.08 47, 235.5 20.7 1.3588
Propanol C._;H,;(‘H 60.11 50.9 263,06 20,1 1,3850
Isopropanol C3!|701I 60.11 47. 23‘3 18.3 1.3776
Isobutanol CJ‘HQO:I 7h.12 41,4 263, 15.8 1.395k
Vasser 1,0 18.01 218.3 37h.2 78.3 1.333




- 41 -

kritische Temperatur etwa den Werten der Losungs-
mittel entspricht. Unter diesem Gesichtspunkt
erschienen ung von den basischen Katalysatoren
die Amine am geeignetsten zu sein. Die sauren
Katalysatoren wurden getrennt untersucht und

werden in dieser Arbeit nicht nidher beschrieben (23).

Tabelle 2c: Katalysatoren zur Hydrolyse der Kiesel-
sdure-Ester (20,22)

Molekul kritischer kritische
Summenformel °5:w‘i'"chat"" Druck (at) Te"‘serat“" Reinheit (%)

("¢)
Ammon i ak NH, 17.03 112.5 152.5 99.999
Tristhanolamin | CgH, NOg 14%.19 30, - 258.9 ' 992995
2=Dimethvl~ . -
amino-*thanol C‘&“xlho 89.14 36.6 225.3 98.
Essigsiure CHSCOOH 60.05 571 S321.6 99.9999
Sclzsiure HC1 36 .46 g82.1 51.4 56.999

Chemikalien: Merck, Darmstadt.

In den Experimenten wurden unterschiedliche
Mischungsverhdltnisse untersucht, wobei ins-
besondere die Wassermenge und Katalysatorkon-
zentration variiert wurden. Der Einflufl der bei
der Gelbildung herrschenden Temperatur und der
Zeitspanne zwischen abgeschlossener Gelbildung
und beginnendem Entzug des Ldsungsmittels (Nach-
reaktionsphase) wurde ebenfalls beobachtet
(Abbildung 19).

In fast allen Versuchen wurde mit dem Volumen-
verhdltnis des Esters zum Losungsmittel gear-
beitet, das einem Brechungsindex des Aerogels
von etwa 1.02 entspricht. Kleinere Variationen
im Brechungsindex waren durch unterschiedliche

Wassermengen bedingt. (Abbildung 20)
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Abbildung 19: Ubersicht der durchgefiihrten Versuche

Die Schematik dieser zwei Seiten gibt eine Ubersicht
der durchgefiihrten Versuche. Aus den drei zur Verfii-
gung stehende Estern der Kieselsdure wurden Alkogele
mit verschiedenen Ldosungsmitteln und Katalysatoren
hergestellt. Bei vielversprechenden Ansidtzen wurde
versucht, die Qualitdt der Alkogele, bzw, die der
Aerogele, durch Variation des Mischungsverhidltnisses
und der Katalysatorkonzentration zu verbessern.

i ume=Altumininuam-FEster

19a) Si1i z*‘/////// \\::::?\\\\\\\\\

\\ Propanol Isopropanol
Essigsiure Ammoniak Ammoniak Ammnoniak Ammoniak Ammoniak
CH3COOH NU, + Essig= NI, A + LEssig-
l 2 siura 2 ? siure
1

Katalwvsatorkonzentration

191)) ﬁthy]oxtcr Gur ortho-~Rieselsiure
n
M Propanol
Ammoniak  Ammonial Sslzsaure Ammoniak
Ni + Bgsig~ HCL K
- siure

Mischungsverrniltnis

Katalysatorlounzentratien




Abbildung 19c:
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Beim Methylester der ortho-
Kieselsdure wurde neben den
Mischungsverhiltnissen die
Einfliisse der Temperatur beim
Gelieren und der Nachreaktions-
phase, der Zeitspanne zwischen
Beendigung des Gellervorgangs
und Beginn des Losungsmittel-
Entzugs im Autoklav, unter~
sucht.




- 4 -

Abbildung 20: Die Mischungsverhidltnisse in Abhén-
gigkeit des Brechungsindexes des
Aerogels
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In der Abbildung ist das nach den Formeln des Blocks 6 be-
rechnete Verhiltnis des Ester- zum Gesamtvolumen in Abhidn-
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 vollstdndigen Hydrolyse notwendige
Wassermenge gegeben. Unter der Voraussetzung eines ver-
nachlisaigbaren Losungsmittelvolumens erhidlt man aus den
Formeln des Blocks 5 die eingezeichnete Hydrolysegrenze,
ocberhalb der keine Gelbildung mehr moglich ist. Die not-
wendige Mindestmenge des Losungsmittels setzt den erreich-
baren Brechungsindex weiter herab. Dies wurde im Rahmen
dieser Arbeit fiir den Athylester der ortho-Kieselsiure
(Losungsmittel Methanol) unteraucht. Die eingetragene
Mischbarkeitsgrenze wurde aus experimentellen Daten ge-
miB (14) extrapoliert. Es sind also hichstens Brechungs-
indizes im Bereich der durchgezogenen, diinnen Linien er-
reichbar.
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Die Wassermenge wurde in einem ziemlich grofien
Bereich zwischen der minimalen zur vollstidndigen
Hydrolyse und dem 10fachen dieses Werts beim
Si-Al- und Athylester variiert, bzw. dem zwei-
bia sechsfachen beim Methylester der ortho-
Kieselsidure. Ebenfalls wurde die Konzentration
jedes Katalysators innerhalb von zwel Grofien-

ordnungen verandert. (Tabelle 3}

Tabelle 3: Minimale Wassermenge Vmin(HZO) zur

vollatdndigen Hydrolyse

vmin(Hzo)
Kieselsaure-Ester V(Ester)

Methylester der

ortho-Kieselsiure -245

Athylester der 161
ortho-Kieselsdure *

Si-Al-Ester .128

Die auf das Estervolumen V(Ester) bezogene Wassermenge
ist gemdB Block 5 berechnet worden.

Als erster Schritt sollte herausgefunden werden,
unter welchen Umstdnden Alkogele gebildet werden,
die qualitativ zur Aerogel-Heratellung geeignet
sind, Dabei wurde die Transparenz der Alkogele

nur grob beurteilt, da sie oft sehr deutlich
variierte und die unterschiedlichen Brechungs-
indizes der Losungsmittel eine genauere Analyse
erschweren. Als wesentliches Merkmal der Reaktions-

geschwindigkeit diente die Gelierdauer, dafi heifit
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die Zeitspanne zwischen der Beendigung des Misch-
vorgangs bis zur Bildung eines festen Gels. Da

der Ubergang von der hechviskosen Fliissigkeit zum
festen Gel flieBend ist, kann man diese Zeitspanne
nur mit einer Genauigkeit von etwa 10% angeben.
Weiterhin ist zu beachten, dal die Kondensation
der Kieselsdure mit der Bildung eines Gels noch
nicht abgeschlossen ist, und daf die Gelierdauer
sowohl von der Hydrolyse- als auch von der Konden-

sationsgeschwindigkeit abhidngt (13).

Die Versuchsbedingungen des Entzugs des Losungs-
mittels wurden liber langere Versuchsreihen mdg-
lichst konstant gehalten, es wurde lediglich die
Nachreaktionszeit variiert. Dadurch sollte heraus-
gefunden werden, wie lange es dauert, bis die Kie-
selsdure nahezu vollstandig kondensiert, das heilit
die chemischen Reaktionen im Gel abgeschlossen sind.
Nach etwa der Halfte der durchgefiihrten Experimente
wurde von relativ kurzen Heiz- und Expansionszeiten
im Autoklaven (=8h} auf liéngere Zeiten von 20 h

bis 30 h ilibergegangen, um die Zahl der Spriinge im

Aerogel zu reduzieren.

Zur Beurteilung der Aerogelqualitdt dienten zunidchst
die Anzahl der Springe, die Volumeninderung gegen-
tiber dem Alkogel und die Transparenz. Da uns eine
Apparatur zur Messung der Transparenz des Aerogels
noch nicht zur Verfiigung stand, konnten nur quali=-
tative Unterschiede zwischen den einzelnen Proben
festgestellt werden, Weiterhin wurden iiber die Mes~
sung des Brechungsindexes in einigen Proben Dichte-
schwankungen festgestellt (Abschnitt IV) und die
Transparenz iiber die Messung des Cerenkovlichts
abgeschatzt. (Abschnitt V)
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1II.2a Die Polymerisation der Kieselsdure

zum Alkogel

Das Mischungsverhdltnis des Alkogel-Ansatzes, daf
heifAt das Volumenverhdltnis von Ester:Losungsmittel:
Wasser, und die Art der verwendeten Chemikalien
haben einen wesentlichen EinfluB darauf, ob die
Kieselsdure zu einem Gel, zu kolloidalen Teilchen
oder zu einem Niederschlag kondensiert. Daher

wurde zundchst die Mischbarkeit der verschiedenen
Kiesselsaure-Ester mit Losungsmittel-Wasser-Gemischen
untersucht. (13}

Eine besondere Schwierigkeit trat bei der Ver-
arbeitung des Silizium-Aluminium-Esters auf, wenn
Methanol als Losungsmittel benutzt wurde. Die
Gelbildung erfolgte bereits ohne Wasserzugabe im
Methanol-Ester-Gemisch so rasch (innerhalb einiger
Sekunden), dall eine Vermischung dieser Substanzen
nicht méglich war. Der Si-Al-Ester war in Methanol
allerdings dann ldsbar, wenn so viel Essigsidure
hinzugegeben wurde, daB der Ansatz auf einen pH-
Wert von etwa 5 gepuffert wurde.

Eine anschlieBende Zugabe von Wasser, das mit
mindestens .15% (Volumen) Ammoniak angereichert
sein muBte, leitete die Gelbildung ein. Alle

so hergestellten Alkogele hatten allerdings
eine sehr schlechte optische Qualitat; sie
waren weifl—~opak. Im Gegensatz dazu lieB sich
der Silizium-Aluminium-Ester mit den Ldsungs-
mitteln Propanol und Isopropancl sehr gut ver-
mischen; diese Alkogele waren sehr klar und
konnten auf ihre weitere Eignung zur Aerogel-

Herstellung getestet werden.

Es ist zwar bekannt, daB die Hydrolyse in Methanol
wesentlich schneller erfolgt als in Propancl (15},

daB aber der Ester in Methanol offenbar ohne
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Wasser zu einer Kieselsdure umgewandelt wird,
ist ungewdhnlich. Dies deutet darauf hin, daB
zumindest im Methanol das chemische Verhalten
des Si~Al-Esters nicht mit dem des Methyl~ und

Athylesters der ortho-~Kieselsiure vergleichbar ist.

Die Ester der ortho-Kieselsaure sind nur

in gewissen Verhdltnissen mit Alkohol und Was-

ser mischbar (14), Im Rahmen dieser Arbeit wurde
die Mischbarkeit des Systems Athylester: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 Kthyleater:ﬁthanol:Wasser-Systems (14)
und beachtet auBerdem die minimale Wassermenge zur
vollstédndigen Hydrolyse, ergibt sich ein relativ
enger Bereich, in dem eine Gelbildung mdglich ist.
Dieser Gelierbereich ist in der Abbildung 21 an-

gedeutet worden.

Auflerhalb des Mischbarkeitsbereichs bilden sich
zwei fliissige Phasen im Ansatz, die sich auch
nach wiederholtem Verriihren erneut trennen.

In einigen Proben gelierte die untere Phase aus.,
Innerhalb des Gelierbereichs war die optische
Qualitdt der hergestellten Alkogele bei Verwen-~
dung eines basischen Katalysators so schlecht
(weiB-opak), daB sie sich nicht zur Aerogel-
Herstellung eigneten. Ein klares Alkogel konnte
nur mit Salzsdure als Katalysator mit der sehr
hohen Konzentration von 10% (Volumen) im Wasser

hergestellt werden.

Der Methylester der ortho-Kieselséure erweist
sich allgemein als sehr gut mischbar, nur bei
Verwendung von Isobutanol als Losungsmittel

bildet sich bei der Wasserzugabe sehr leicht

ein weiBer Niederschlag, auch wenn das Wasser
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Abbildung 21: Die Gelbildung im System Athyl-
ester der ortho«Kieselsdure:

Methanol:Wasser
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In der Abbildung ist der Bereich angegeben, in dem das
tertidre Syastem Athylester der ortho-Kieselsadure:
Methanol:Wasser mischbar ist. Ea wurde ausschlieBlich
mit Ammoniak als Katalysator gearbeitet. Die Mengen der
einzelnen Komponenten des Systems sind in Volumenprozent,
bezogen auf das Gesamtvolumen, angegeben. Links der
Migchbarkeitsgrenze, die gemill den Ergebnissen eines
Athylester : Athanol : Wasser-Systems (% )} aus den experi-
mentellen Daten extrapoliert wurde, ist eine Mischbar-
keit des Systems zu erwarten. Rechts der Hydrolyse-
grenze ist eine vollstéindige Hydrolyse des Esters ge-
wahrleistet. Eine Gelbildung ist also etwa im Schat-
tierten Bereich der Abbildung mdglich.
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zundchst mit einem Teil des Isobutanols ver- Block 10: Parameter der Gelierzeit in basischen
mischt und dann einem Isobutanol-Ester-Gemisch Lésungen (13)

zugegeben wird. Der Niederschlag kann aber durch

hohe Riihrgeschwindigkeit und sehr langsamer Die Gelierzeit wird vor allem durch die Hydrolyse-
geschwindigkeit bestimmt, die entscheidend von der
Grofle der Alkylgruppen des Kieselsiure-Esters ab-

Die Alkogele des Methylesters sind mit kleinen hingt. Einen zusdtzlichen EinfluBl hat, vorwiegend

bei niedrigen Siliziumkonzentrationen, die Konden-
sationsgeschwindigkeit der Kieselsiaure

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

Unterschieden alle sehr tramnsparent und wurden
auf ihre Eignung zur Aerogel-Herstellung weiter

untersucht. - . . . .
Die Hydrolysegeschwindigkeit wird bestimmt durch:

Das erste Ergebnis dieser Untersuchungen ist Grofe der Alkylgruppen der Ester

also, daB der Kthylestar der ortho-Kieselsaure Art des Katalysators

zur Aerogel-Herstellung offenbar ungeeignet ist. Katalysatorkonzentration

AuBerdem ldaBt sich der Si-Al-Ester nur schwer Wassermenge

.. . r
mit Methanol als Lésungsmittel verarbeiten. Dielektrizititskonstante des Losungsmittels (&£ ,r>0)

Einen gewissen Einblick in die Reaktionsablidufe Déevgong::sat1onsgeschw1ndlgke1t der Kieselsidure hangt

a n :

kann man iiber die Reaktionsgeschwindigkeit ge-

Siliziumkonzentration C:

Da die Dehydrierung der ortho-Kieselsiure ohne t, < J% i tp = Zeit bis zum Erreichen eines
C bestimmten Polymerisations-

grades

winnen, als deren MaB die Gelierdauer dient.

Zeitverlust erfolgt (13), bestimmt vor allem

die Hydrolysegeschwindigkeit der Ester und auBer-
Dielektrizitadtskonstante £ des Losungsmittels

(= £72, 8>0)

dem die Kondensationszeit der Primiarteilchen die
Gelierdauer.
pH-Wert der Lidsung

Man erwartet vor allem eine rapide Abnahme der

Hydrolysegeschwindigkeit mit zZunehmender Grifle
der Alkylgruppen der Ester; weiterhin sollte die
Silizium~Konzentration im Ester quadratisch in
die Gelierdauer eingehen (13) (Block 10). erstrecken sich von 50 h bis 200 h, wahrend

die des Methylesters bei vergleichbaren Ver-

Vergleicht man die Methyl- und Athylester der hiltnissen zwischen einigen Minuten und 5 h

ortho-Kieselsdure miteinander, so sind die ex- liegen., Die unterschiedliche Siliziumkonzen-

perimentellen Ergebnisse in diesem Rahmen ver- tration im Ester kann nur einen Faktor von 2

standlich. Die Gelierzeiten des Kthylesters erkliren, also wird die Gelierdauer offenbar

wesentlich durch die gréfieren Alkylgruppen des

Athylesters heraufgesetzt.
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Der Silizium-Alumium-Ester reagiert trotz
seiner grofen Alkylgruppen sehr schnell., Die
Ursache diirfte vor allem in der Reaktionsfreu-
digkeit des Aluminiums liegen, eventuell kann
auch die 5. Alkylgruppe einen zusatzlichen Bei-
trag liefern. Offensichtlich unterscheiden sich
die Reaktionsabldufe beim Si-Al-Ester deutlich

von denen der Ester der ortho-Kieselsdure.

In basischen Losungen erwartet man eine Abnahme
der Hydrolysegeschwindigkeit mit sinkender Dielek-
trizitadtskonstante des Losungamittels. Untersu-
chungen iliber das Verhalten des Methylesters der
ortho-Kieselsdure in verschiedenen Lésungsmitteln
weigen darauf hin, daB bei Alkoholen die Hydrolyse-
geschwindigkeit der Ester, jedoch in Azeton die
Kondensationsdauer der Primdrteilchen den grifiten
EinfluB auf die Gelierzeit hat (Abbildung 22).
Dies bedeutet, daB die Gelbildung im Azeton ver-
mutlich nach anderen Mechanismen ablduft als in
Alkoholen. Es sei hier schon vorweggenommen, dafBl
trotz sehr klarer Alkogele die Aerogele des Aze-
tons intensiv gelb~braun gefiarbt sind, was auf

die Bildung von Ringverbindungen hindeutet (24).

Die Abhéngigkeit der Gelierdauer von der Wassermenge
und der Katalysatorkonzentration entspricht durchaus

unserem Verstidndnis der Reaktionsablidufe. (Abb. 23)
Beide GroBen bestimmen in basischen Losungen die
Anzahl der OH ~Ionen und damit sowohl die Hydro=-
lyse- als auch die Kondensationsgeschwindigkeit.
Beim Silizium-Aluminium-Ester wurde in Isopropanol
als Losungsmittel auBerdem untersucht, bei welcher
Wassermenge kein Gel mehr gebildet wird, die im
Bereich von ¥ 25% mit der theoretischen Wasser-

menge zur vollstidndigen Hydrolyse iibereinstimmt.



Abbildung 22: Die Gelierzeiten des Methylesters

der ortho-Kieselsaure in verschie~

denen Losungsmitteln

a)

Die Abbildung zeigt die Gelierdauer ts in Abhangigkeit
der Dielektrizitiatskonstanten & des Losungsmittels, bei
der die zugegebene Wassermenge beriicksichtigt worden ist
(Tabelle a). Die verschiedenen Mischungen sind in der
Tabelle b angegeben.

Die Abnahme der Gelierdauer mit wachsender Diélektrizi-
titslonstante bei den Alkoholen als Losungsmittel weist
darauf hin, dafl die liydrolysegeschwindigkeit des Esters
die Recaktionsdauer bestimmt. Im Gegensatz dazu scheint
beim Azeton die Kondensationsdauer der Primarteilchen
der entscheidende Faktor zu sein (vergleiche Block 10).

Die Dielektrizitdtskonstante £ der angesetzten Lésungen
& |wWasser| Methanol | Azeton Isopropanol { Isobutanol

26.4] .17 - - - .83
28.5} .17 - - .83 -

321 23 - - <77 -

33.3] .17 «33 - .50 -

3.0 .23 - 77 - -

35.7] .29 - - 71 -

6.2 .17 .50 - 33 -

37.4] .29 - .71 - -

In der Tabelle sind jeweils die Volumenanteile der eine

- zelne Bgstandtegle der Lésung angegehen.

b) Die untersuchten Mischungsverhaltnisse

Svmbol Katalysator Volumenverhdltnis
ymbo (Konzentration) | Ester:Lésungesmittel !Wasser
—_—— NH3 (.01:) 10:25:5
—e— | ¢, 11, NO (.01%) 10:25:5
— @~ | CH NO (,02%) ‘ 10:25:5
125
—— C6“15N03 (1.%) 10:25:5

—_—— C6H15N03 (1.%) 10:25:7.5
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Abbildung 23: Die Gelierdauer von Kieselsaure-Ester

in Abhidngigkeit der Wassermenge

Gelierdauer haben, wahrend sich die Gelierzeit bei

héheren Konzentrationen kaum noch verkiirzen laBt.

Dies deutet auf eine Sdttigung der Lisung mit OH -

Ionen bei hohen Katalysatorkonzentrationen hin. (Abb.24)

Ergebnis der in diesem Abschnitt beschriebenen

Untersuchungen ist, daB die Reaktionsabldufe in

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

in Gemischen der Ester der ortho~Kieselsdure un-

terscheiden. Ferner verlduft die Gelbildung des

Methylesters der ortho-Kieselsdure im Losungs-

mittel Azeton offenbar nicht entsprechend der
in Alkoholen.

Methylester der ortho-Kieselsdure:

Azeton: —8— NH, (.01%)

Isopropanol: —6— NH3 (.15%)

-4 —- C6H15N03 ( 1% )
Silizium-Aluminium-Ester:

Isopropanol: -—4A-- NH3 (.15%)

Die Abbildung zeigt die Gelierdauer tg in Abhangig-
keit des Volumenverhidltnisses von Wasser:Ester. Die
verschiedenen Katalysatorkonzentrationen sind in
Volumenprozent, bezogen auf das Wasservolumen, an-
gegeben.

Die relativ kurzen Gelierzeiten des Si-Al-Esters singd
eventuell durch die Reaktionsfreudigkeit des Aluminiums
und durch seine 5., Alkylgruppe erklédrbar.

Die Katalysatorkonzentrationen wurden jeweils liber
zwei GrofBenordnungen variiert, wobei sich ein deut-
licher Einfluff auf die Gelierdauer zeigt. Interes-
sant ist vor allem, daB in Bereichen niedriger Kon-
zentration bereits kleine Variationen in der Kata-

lysatorkonzentration einen grofien Effekt auf die
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Abbildung 24: Die Gelierdauer des Methylesters
in Isopropanol in Abhingigkeit der

Katalysatorkonzentration

NO  (10:25:5)
”15”03 (10:25:5)
NOS {iG:25:7.5)

.05

=01 —

KL T e

ts (b

3
?

10 20 36 &0 50 60 70 80 90 100110 140 130 140 150 160

Die Katalysatorkonzentration C ist auf das Wasser=-
volumen bezogen; die einzelnen Mischungen sind nach
dem Schema
Katalysator (Volumenverhiltnis von Ester:Losungs-
mittel:Wasser)
angegeben. Der steile Anstieg der Katalysatorkonzen-
tration bei kurzen Gelierzeiten deutet auf eine Sdt-
tigung der Losung mit OH"-Ionen 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 Isopropancl
und Propanol und aus den Alkogelen des Methyl-
esters der ortho-Kieselsidure mit Isopropanol,
einem Gemisch von 60% Methanol und 40% Isopro-
pancl, Isobutanol und Azeton als Losungsmittel

hergestellt.

Obwohl die Alkogele des Silizium~Aluminium-
Esters eine gute Transparenz besaBen, sind die
Aerogele als Cerenkov-Radiator vdllig ungeeig-
net. Sie haben eine intensive, dunkelblaue bis
schwarze Farbe und sind mehr als 30% gegeniiber
dem Alkogelvolumen geschrumpft. Die groBe Ver-
ringerung des Volumens widhrend des Losungsmittel=
entzugs deutet auf eine Umbildung der Geriist-
struktur hin, dafl heiflt, daB die Koordinations-
zahl der Primidrteilchen bei den hohen Tempera-~
turen im Autoklav erhoht wird. Die trotz der
groflen Transparenz des Alkogels entstandene in-
tensive Farbung des Aerogels kann so gedeutet
werden, daB sich an der Oberflidche der Primar-
teilchen reaktionsfihige Molekiilgruppen befin-~
den, die erst im Autoklav solche Verbindungen
eingehen, die durch sichtbares Licht elektro-

nisch angeregt werden konnen.

Die mit dem Methylester hergestellten Aerogele
weisen von den Herstellungsverfahren abhdngige,
grofle Qualitatsunterschiede auf. Daher wurde der
Einfluf der einzelnen Herstellungsparameter auf
die Eigenschaften des Aerogels differenzierter
untersucht. Als Qualitdtsmerkmale dienten zu-

nachst die Transparenz der Aerogele, die nur



- 58 - - 59 -

qualitativ zwischen den Proben verglichen wer-
den konnte, ferner die Anzahl der Spriinge in
den Aerogelproben und die Volumendnderung des

Aerogels im Vergleich zum Alkogel.
Die Transparenz der Aerogele wurde in finf

Klassen eingeteilt, vom klarsten (5) bis zum

. . bni
Abbildung 25: Die Korrelation zwischen der Transe sehr triiben (1) Aerogel. Das erste Ergebnis

i v he ist, dalB Aerogelherstellun
parenz der Aerogelproben und der dieser Versuche ist, dab zur Aerog g

Zahl ihrer Spriinge Azeton und Isobutanol als Lésungsmittel fir den

Methylester der ortho-Kiesels&ure nicht geeig-

Die A?bildung zeigt net sind. Die Aerogele des Azetons sind inten=-
p deutlich, daB es offen=
Transparensz bar keine triiben Proben siv gelb-braun gefidrbt, die des Isobutanols
klar ohne Spriinge gibt, Dies tribe. (siehe Tabelle 4
5 s : ] s deutet darauf hin, daf sehr tribe. (s )

die Ursachen schlechter

Transparenz auch einen

L ' Einfluf auf die mecha-
nische Stabilitdt des Tabelle 4: Die Transparenz der Aerogele des

3 Gelgeriists haben. ] Methylesters der ortho-Kiesels&dure
Es wurden nur Proben mit

2 vergleichbaren &dulleren

Einfliissen, mit Isopro-

panol oder einem Isopro-
1 M * panol/Methanol-Gemisch Transparenzkilasse
triibe Zahl der Spriinge als Losungsmittel und = . klar triibe
‘—§ Ammoniak oder Tridthanol- Losungsmittel 4
0 t 2/3 4&/5 5 amin als Katalysator be- > 3 2 1
k ritcksichtigt

Isopropanol 6 1 3 17 5

60% Methariol +
40% Isopropanol 6 (o] o} (o] 3

. . instig fii R 1-

Es erweist sich als sehr glinstig fiir die Aeroge Isobutanol o o o o 3

herstellung, dafi es offenbar kaum Korrelationen

zwischen den einzelnen Qualitédtsmerkmalen gibt.
Lediglich zwischen der Transparenz und der Anzahl
der Spriinge konnte ein schwacher Zusammenhang
festgestellt werden, wenn die chemischen Ursachen
fiir eine Triibung des Aerogels, wie zum Beispiel
die Art des Losungsmittels oder des Katalysators,
vernachlassigt wurden. Offensichtlich konnten kei-
ne Aerogelproben hergestellt werden, die eine
schlechte Transparenz und wenige Spriinge hatten.
Dies ist ein Hinweis darauf, daB bei chemisch ver-
gleichbaren Ansidtzen die Ursachen der Aerogeltrii-
bung auch ein Teil der Ursachen fiir die Spriinge

im Aerogel sind {Abbildung 25).

In dieser Tabelle sind jeweils alle hergestellten
Aerogele der einzelnen Lésungsmittel aufgefiihrt.
Offenbar lieBen sich transparente Proben nur in
Isopropanol oder im Isopropanol/Methanol-Gemisch

herstellen. Die intensiv gefidrbten Proben des Azetons
sind in dieser Klassifizierung schlecht einzuwordnen

und daher weggelassen worden.

Ebenso erwies sich der Katalysator 2~«Dimethyl-
amino-Athanol (CqH11NO) als unbrauchbar, auch
seine Aerogele waren sehr triibe. Die Ursache
dieses schlechten Ergebnisses konnte allerdings

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

schiedener Katalysatoren

Transparenzklasse
Katalysator | klar tribe
5 4 3 2 1
NH3 0 1 3 0 0
quiNO 4] 0 [} 0 11
06H15 8 (o] ¢} 4] 5

Es sind alle Aerogele des Methylesters beriicksichtigt,
die nicht gemeinsam mit Proben anderer Katalysatoren

im Autoklav waren. Aullerdem sind die Proben mit

Azeton als Losungsmittel nicht aufgefiihrt. Man sieht
sehr deutlich, dal alle Aerogele des 2-Dimethylamino-
Athanols (C H11N0) sehr triibe sind. Die Unterschiede
zwischen Ammonlak (NH3) und Tridthanolamin (CgHy NOz)
lassen sich gut durch andere Parameter im Herste lungs-
verfahren erkldren und sind daher eher zufadlliger Natur.

hdchsten Reinheit (zur Analyse) vorlag, sondern nur

in technisch reiner Form (vergleiche Tabelle 2c).

Dies weist darauf hin, dal Verunreinigungen einen sehr
grofien EinfluB auf die Transparenz der Aerogele haben
koénnen., (Tabelle 5) Weiterhin ist bemerkenswert, daB
die CkﬂllNO-Alzggele auch die Qualitidt anderer Aerogele
nachteilig beeinflussen, wenn ihnen gemeinsam im Auto-
klav das Losungsmittel 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 beeinfluBt die wihrend der Gelbildung herr-
schende Temperatur die Transparenz des Aerogels
sehr deutlich. Da die chemischen Reaktionen der
Gelbildung exotherm sind, erwdrmt sich der Ansatz.
Diese Erwidrmung h&dlt auch noch an, nachdem der An-
satz fest geworden ist, was so gedeutet werden kann,
dafl die Bildung der Geriiststruktur noch nicht ab-

geschlossen ist. Um die mit der Erwidrmung verbundenen
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Konvektionsstromungen einzuschrianken, die
deutliche, im polarisierten Licht sichtbare
Inhomogenitédten verursachen, wurden einige
Ansitze wdrmeisoliert. Bereits die Alkogele
waren etwas triiber als jene ohne Wirmeisolierung;
die Aerogele waren weiBl-cpak und stark gesprun-

gen.

Ein zusdtzlicher dufierer EinfluB auf die Transpa=-
renz konnte festgestellt werden, als eine andere
Dichtung als Ersatz fiir die Aluminium-Ringe ge-
testet wurde. Wir erhofften uns von einer Klingerit-
Dichtung eine leichtere Handhabung; es zeigte sich
aber, daB das Klingerit mit der Autoklavfiillung
nicht vertridglich ist. Die abgelassene Fiillung
(Isopropanol + Restchemikalien der Alkogele) war
gelb gefdrbt und die Aercgele waren sehr triibe;
dabei nahm die Triibung mit geringer werdendem

Abstand der Gele von der Dichtung zu.

Nachdem wir also festgestellt haben, daB die Art
des Losungamittels, des Katalysators, die Tempe~
ratur und duBere Bedingungen am Autoklav , wie
zum Beispiel die Dichtung, die Transparenz des
Aerogels beeinflussen, bleibt zu kldren, welche
Parameter fiir die unterschiedliche Transparenz

der restlichen Aerogele verantwortlich =ind.

Mit Isopropanol und einem Isopropanol/Methanol-
Gemisch als Losungsmittel und Ammoniak (NHE) und
Tridthanolamin (CEH15N03) als Katalysator wurden
sowohl transparente als auch sehr triibe 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, daB die Nachreak-
tionsphase mindestens 15 mal so lang war wie die

Gelierdauer. {siehe Abbildung 26)
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Ilar

triube

Abbildung 26: Die Transparenz der Aerogele des
Methylesters in Abhdngigkeit wvom
Nachreaktionsquotienten tN/tG

1 Transparenz %
) e e—— I |
5 =3 4 » N—T———— }
hJ
4 a ']
3 HE v )
2
1 == - O
tN/tG
) + 4 re }
1 2 5 10 20 50 100 200
tN = Nachreaktionszeit tG = Gelierzeit

Es sind alle Aerogele des Isopropanols und Isopro-
panol/Methanol-Gemischs mit Ammoniak und Tridthanol-
amin als Katalysator berilicksichtigt worden, ausge-
nommen die mit einer Warmeisolierung und die mit der
Kilingerit~Dichtung am Autoklav. Die schlechte Quali-
tat der einen Probe mit dem sehr grofBlen Nachreaktions-
quotienten liegt vermutlich an ithrer extrem kurzen
Gelierzeit von einigen Minuten.

Besonders interessant ist, daB dieses Ergebnis
offenbar unabhangig davon ist, ob man Ammoniak
oder Triathanolamin als Katalysator und Isopro-
panol oder ein Gemisch von 60% Methanol und 40%
Isopropanol benutzt. Lediglich eine Aerogelprobe
besitzt, trotz des groflen Nachreaktionsquotienten
von 330, eine schlechte Qualitdt. Diese an sich
transparente Probe hatte einen konusformigen,
sehr triiben, Kern von etwa 1/3 ihres Gesamtvo-~
lumens, der leicht zerbrockelte. Ihr Ansatz
unterschied sich von den anderen Proben vor al=-
lem durch seine extrem kurze Gelierdauer von
wenigen Minuten, die durch eine relativ grofle
Wassermenge vom 6fachen der minimalen zur voll-
stdndigen 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 iiber die Katalysatorkonzentration die

Gelierzeit verlingert wurde. Dies zeigt, daB

im Ansatz beim Verrilhren der Chemikalien In-

homogenititen entstehen, zum Beispiel kdnnen

sich bereits gebildete Primdrteilchen in der

Mitte konzentrieren.

Wenn die Gelierzeit sehr

kurz ist, konnen diese Inhomogenitidten offen-

bar nicht mehr durch Diffusion ausgeglichen

werden, sondern frieren quasi ein.

Abbildung 27: Der EinfluB der Gelierzeit tG (a) und der

klar

tritbe

klar

tribe

Nachreaktionszeit ty {b) auf die Trans-

parenz der Aerogelproben

Transparenz
s
—t
:
—_—
ts (h)
'Y

4

20 40 60 80 100

Transparenz b

ty (d)

2 & 6 8 10 12

L 2

Betrachtet man fiir die
Proben der Abbildung 26
die Transparenz in Ab-
hédngigkeit der einzel-
nen Grdiflen des Nach-
reaktionsquotienten, so
ergibt sich ein unter-
schiedliches Bild. Wah-
rend der EinfluB der
Gelierzeit auf die
Transparenz des Aero-
gels ahnlich deutlich
wie der des Nachreake
tionsquotienten 2zu sein
scheint, besteht offen-
bar kein Zusammenhang
zZwischen der Transpa-
renz und der Nachreak-
tionszeit.
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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
EinfluB die Gelierdauer selbst scheint in diesen
Experimenten dhnlich deutlich zu sein wie der des
Nachreaktionsquotienten. Im Gegensatz dazu laBt
sich nur eine sehr schwache Relation zwischen der
Nachreaktionszeit und der Transparenz feststellen
{(Abbildung 27). Da das Hauptziel zunichst war,
moglichts klare Aerogele herzustellen, wurden

die Gelier- und die Nachreaktionszeit nicht vol-
lig unabhéngig voneinander variiert, sondern re-
lativ viele Proben angesetzt, die gleichzeitig

eine kurze Gelierzeit und eine lange Nachreak-
tionsphase hatten. Es wire interessant, jetzt

noch die Extremfdlle mit kurzer und sehr langer
Gelier- und Nachreaktionszeit bei gleichem Quo-

tienten zu untersuchen,

Tabelle 6: Die Anzahl der Spriinge in den Aerogelen
des Methylesters der ortho-Kieselsdure

Zahl der Spriinge
Léosungamittel o 1 2/% | 4/5 5
Isopropancl 1 2 4 14 9
h0% Teoprapaner| 2 | 1| 0 |6 |©
Azeton 1 2 1 (o) 0
Isobutanol 0 0 3 [¢] 4]

Es sind alle hergestellten Proben beriicksichtigt, die
nicht so opak waren, daB Spriinge nicht mehr festge-
stellt werden konnten. Die Tabelle zeigt die grofle
Schwierigkeit, sprungfreies Aerogel herzustellen.

Eine groBe Schwierigkeit bestand darin, Aerogele
ohne Spriinge herzustellen. (siehe Tabelle 6)

Die Spriinge sind insofern sehr storend, als wir
natiirlich an einem mdglichst homogenen Cerenkove

Radiator interessiert sind. Andernfalls wird bei
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ungiinstiger rdumlicher Orientierung der Spriinge

das Cerenkovlicht an ihnen reflektiert, wodurch

eine Abbildung des Lichts auf die Photoverviel-

facherrdhren des Cerenkovzahlera erschwert wird.

Auf der Suche nach den Ursachen der Spriinge soll

vergucht werden, zwischen den duBleren Einfliissen

wiahrend des Entzugs des Losungsmittels im Auto-

klav und den durch die Bildung des Alkogels be-

dingten zu unterscheiden. Es wurden Spriinge im

Aerogel festgestellt, die von starken Dichteschwan-

kungen begleitet waren {vergleiche Abschnitt IV.2),

die vermutlich bereits bei der Gelbildung verur-

sacht wurden. Die Spriinge ohne Dichteschwankungen

konnen widhrend des Losungsmittelentzugs im Auto-

klav entstanden sein.

Zusammenhang zwischen der Zahl der Spriinge
und der Gelierdauer nachweisen. Auch dieses
Ergebnis zeigt, daB sich Inhomogenitaten im
Alkogel bei sehr kurzen Gelierdauern nicht

vermeiden lassen. (Abbildung 28)

Einen deutlichen Einfluff der Heiz- und Expan-
sionszeiten des Autoklaven auf die Sprungbil-
dung ist nicht erkennbar. Betrachtet man aus-~
schlieBlich die Proben, in denen keine Dichte-
schwankungen nachgewiesen wurden, ldft sich nur
eine gewisse Tendenz vermuten, dall langere Heiz-
und Expansionsphasen im Autoklaven die Zahl der

Spriinge im Aerogel herabsetzen. (Abbildung 29)

Abbildung 28: Der EinfluB der Gelierzeit auf

die Spriinge im Aerogel

b

Zahl der
Spriinge
>5p
&/5 |——
2/3

1 _—

O] m——M89 ———

Geljerzeit (h)
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Die Abbildung zeigt
die Aerogele des
Methylesters der
ortho-Kieselsaure

mit Isopropanol oder
dem Isopropancl/
Methanol-Gemisch als
Losungsmittel und
Tridthanolamin als
Katalysator. Es wurden
nur die Proben beriick-
sichtigt, deren
Spriinge mit starken
Dichteschwankungen

im Aerogel verbunden
waren. Offenbar be-
giinstigt eine Gelier-
zeit von weniger als

4 Stunden die Bildung
von Spriingen.

Beschrankt man sich auf im chemischen Ansatz ver-

gleichbare Proben, deren Spriinge wihrend der Gel-

bildung verursacht zu sein scheinen, 1ldft sich ein

Abbildung 29: Der Einflull der Expansionszeit tE
des Autoklaven auf die Anzahl der

Spriinge im Aerogel

L 3

Zahl der
>5 | Springe i
4/5 i {
2/3 ' i
1 ]
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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 Druckstocfe im Autoklav bemerkt wur-
den, sind nicht abgebildet. Man erkennt eine leichte
Tendenz, dafl ldngere Expansionszeiten zu weniger
Spriingen fihren.
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Allerdings ist die Expansionszeit nur ein MaR
fiir die mittlere Stromungsgeschwindigkeit des Tabelle 7: Die Volumenidnderungen wihrend der
Losungsmittels im Gel. Die so nicht erfafibaren Aerogelherstellung

Stromungsschwankungen, insbesondere kurze, stofi-

artige Druckabfdlle, diirften einen wesentlich Volumenanderung AV
grofieren EinfluB auf die Sprungbildung in den Losungsmittel + -
Proben haben. ¥5% | 0-5% | 0 |0-5% [ >5%
Isopropanol 5 0 21 6 0
Die schwache Korrelation zwischen der Zahl der 60% Methanol + o o - 1 1
Springe und der Transparenz (siehe Abbildung 25) 40% lsopropanol
deutet darauf hin, daB es auch in Bezug auf die Azeton 0 1 N 0 1
Zahl der Spriinge im Aerogel nachteilig ist, wenn Isobutanol 2 ° 0 t 0
mit dem Entzug des Losungsmittels begonnen wird,
bovor die Gelbildung Villis abgeschlosaen ist.
Bei den hohen Temperaturen im Autoklaven wird Offgnbar ist die Volgmenﬁndergng ein vergleichbarz 3
T aiTomatnga mr e pom soregelproven (=40 cn’)
es bilden sich groBere Zusammenballungen von Herstellung gréBerer Aerogelproben kinnte sich dieser
Primdrteilchen. Dies fiihrt zwangsldufig zu Spriingen Effelt deutlicher bemerkbar machen.

im Aerogel und zu einem grifieren Streuvermdgen.

Der gleiche Mechanismus diirfte auch fiir den nega-

tiven Einfluf der Wirmeisolierung wihrend der

i der V d: des Gemisches von 60%
Gelbildung verantwortlich sein. 50 besteht bei r Verwendung

Methanol und 40Y% Isopropanol als Losungsmittel und
i ini i 8 i tanter Konzentration als Kataly-
Bei einigen Proben konnte eine Volumenénderung Triathanolamin konstante Yy

. in 2Z enha zwischen der zugegebenen Was-
der Aerogele im Vergleich zu den Alkogelen fest- sator ein Zusammenhang geg

Vi a .« (Abbil 0
gestellt werden. Es kamen sowohl VergréBerungen sermenge und der Volumenznderung. (Abbildung 30)

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

: s . L Bei vergleichbaren Proben in reinem Isopropanol
Diese Volumendnderungen sind insofern sehr un- ’ & prop

konnte dagegen kein solcher Zusammenhan efun-
angenehm, als dadurch der Brechungsindex geidndert <on geg g g

. : : den werden, wohl aber in Azeton zwischen der Vo=
wird und die Proben ihre exakte Form verlieren,

. . . lumenanderung und der Gelierzeit, die bei konstan-
die fur eine fugenlose Stapelung im Cerenkovzih-

N ; ter Wassermenge iliber die Katalysatorkonzentration
ler notwendig ist.

gesteuert wurde. (Abbildung 31)

Eine deutlich erkennbare Ursache der Volumen-
. . Es scheint, daB die Volumenidnderungen, die durch
dnderung konnte nicht gefunden werden. Schwache .
. Umordnungen in der Geriiststruktur hervorgerufen
Effekte lieflen sich nur dann nachweisen, wenn
sein mogen, wesentlich von der Chemie des Alko=
Proben betrachtet wurden, hbei denen nur ein Pa- .
R gelansatzes abhéngig sind. Es ist also notwendig,
rameter des chemischen Ansatzes verandert und i
. . Ansdtze, die in Bezug auf die Transparenz und die
alle anderen Verhdltnisse konstant gehalten wurden.
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Abbildung 30: Die Volumeninderung AV des Aerogels
des Methylesters im Methanol/Isopro-

panol=Gemisch
Dargestellt sind die
- drei Proben, fiir die
v nur das Volumenver-~
+ hdltnis
5% V(Hg0)/V(Ester) des

Wassers zum Ester
variiert wurde., Als
Katalysator wurde
0 . Tridthanolamin mit
einer Konzentration
von 1% (bezogen auf
das Wasservolumen)
benutzt. Allen drei

5% . Proben wurde das L&-
- V(H20)/V(Ester) sungsmittel gemein-~
. » sam entzogen. Offen-
bar verursacht in die-
5 1. 1.5

sem Fall eine groBere
Wassermenge eine stidrkere Schrumpfung des Gels, Da aller-
dings die Gelierdauer dieser Proben nur sehr ungenau ge-
messen werden konnte, ist es nicht miglich, zu beurtei-
len, ob dieser Effekt direkt durch die Wassermenge oder
iiber die Gelierdauer hervorgerufen wurde. Eine weitere
Ursache konnte auch die mit der Wassermenge steigende
Katalysatorkonzentration im Ansatz sein. Da aber fiir die
Reaktionsgeschwindigkeiten die Konzentration der OH"-Ionen
verantwortlich ist, erscheint es plausibler, die Kataly-
satorkonzentration auf die Wassermenge anstatt auf das
Gesamtvolumen des Alkogel-Ansatzes zu beziehen.

Abbildung 31: Die Volumendnderung AV des Aerogels
des Methylesters in Azeton als

Losungsmittel
Diese Proben wurden mit
T v konstanter Wassermenge von
+ 75% des Estervolumens an-
gesetzt; die Gelierdauer
5% . tiber die Katalysatorkon-

zentration (Triidthanolamin)

gesteuert. Allen Proben

wurde das Losungsmittel

o . gemeinsam entzogen. In
diesem Fall blieb das Vo=
lumen nur bei mittlerer
Gelierdauer Kkonstant.

5% —
- t, (21

20 40 60 80
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Zahl der Spriinge vielversprechend sind, in
Hinblick auf die Volumenédnderung zu optimie-
ren., Dies ist gut moglich, da die Gelierdauer
von zwei voneinander unabhdngigen Parametern,
der Wassermenge und der Katalysatorkonzentration,
bestimmt wird. (Abbildung 32)

Es konnten also recht gute Aerogele mit dem
Methylester der ortho-Kieselsdure in dem L&-
sungsmittel Isopropanol und in einem Isopropa=-
nol/Methanol-Gemisch hergestellt werden, wenn
Ammoniak oder Tridthanolamin als Katalysator
benutzt wurden. Fiir die Transparenz ist ent-
scheidend, daB die Nachreaktionszeit mehr als

15 mal so grofl ist wie die Gelierdauer. Zusdtzlich
sollte man in Bezug auf die Spriinge eine Gelier-
zeit von mehr als 4 Stunden anstreben und auf
einen mogl-.chst gleichmidBigen Entzug des Lo-
sungsmittels aus dem Alkogel achten. Zur Ver-

‘'meidung von Volumenanderungen mufl der Ansatz

in Hinblick auf die Wassermenge und Katalysator=-
konzentratién jeweils optimiert werden (Tabelle 8).
Es wurden weiterhin Proben entsprechend dem An-
satz von Cantin et. al. hergestellt (Methylester
der ortho-Kieselsdure, Methanol als Lésungsmittel
und Ammoniak als Katalysator), die beziiglich der
Transparenz mindestens gleich gute Ergebnisse wie
die hier beschriebenen Proben lieferten und zu-

sdtzlich weniger zur Bildung von Spriingen neigten (25).



Abbildung 32: Ursachen fiir eine Minderung der

Aerogelaualitat
Lésungsmittel:
Isobutanol __'J
Azeton
Katalysator:
CQH11N0 >
{technisch rein) schlechte

Klingerit-Dichtung —— |

hohe Temperaturen bei
der Gelbildung Transparenz

Nachreaktions-
quotient <15

Gelierzeit:
{30 min
{4 n

Lgxpansionszeit {15 h __WN\\\‘“‘-__‘ﬁ
viele

[ Heizdauer {15 h T

starke Druckschwankungen
im Autoklaven

Spriinge

s

Lésungsmittel:
Methanol/Isopropancl-
Gemisch und
Wasservaolumen > Ester- Volumen-
volumen

(kiirzere Gelierdauer)

Losungsmittel Azeton
und Katalysator-

konzentration dnderung
(Gelierzeit)

Diese Schematik vermittelt einen Uberblick der Versuchs-
ergebnisse dieses Abschnitts, die mit dem Methylester der
ortho-Kieselsdure gewonnen wurden. Die Stdrke der nach-
gewiesenen Zusammenhdnge 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 tiber die Komplexitdt der
Probleme, die mit der Aerogel-Herstellung verbunden sind,
vermittelt werden., Sicherlich sind damit noch nicht alle
Faktoren erfaBt worden.




Tabelle 8: Parameter der Aerogelproben guter Qualitat

Katalysator Volumenverhdltnis Gelier= Nach- Zahl ans=  lyolumen-
Probe Losungsmittel . . . dauer reaktions- der parenz- |..
(Konzentration) | Ester:Losungsmittel:Waaser . . anderung
(h) quotient Spriinge | klasse
KMPVT 33 Isopropanol | CcH, (NOy (.5%) 10:25: 8.25 e5=3.1 ’ 50 1 0
1252 5
KMPMV 41 60% Methanol + 10:25: 5 Y ( ) 0
208 s 2. - klar {0~
KMPMV 42 40% Isopropanol GHISNOB (1.%) 10:25:10 2,~16,.2 15 1 (0~5%)
KMPMV 43 10:25:15 4] { ~5%

Fiir alle Aerogelproben wurde der Methylester der ortho-Kieselsdure benutzt. Die Kataly-
sator-Konzentration ist auf das Wasservolumen bezogen. Die Ungenauigkeit der Gelierdauer
der KMPMV~-Reihe erklidrt sich daraus, daB die Gelbildung iliber Nacht erfolgte.
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v Der Brechungsindex des Aerogels

Die Bestimmung des Brechungsindexes des Aerogels
ist nicht nur wichtig, um zu priifen, 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 abhidngt,
kann man iiber die Messung des Brechungsindexes die
Homogenitdt der Aerogelproben testen (Block 11}.
Besonders interessant ist dabei die Frage, ob das
hdufige Auftreten von Spriingen parallel zur Grund-
fléche bei etwa 60% aller zylindrischen Aerogel-

proben mit Dichteschwankungen verbunden ist.

Zur Messung des Brechungsindexes eines Cerenkov-
Radiators stehen mehrere Methoden zur Verfiigung,
wie zum Beispiel die Bestimmung des 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 Gris-
senordnungen iiber dem Schwellenimpuls im Aerogel
zur Verfiigung standen (2.54 MeV/c bei einem Bre-
chungsindex von 1.02); weiterhin ist der Cerenkov-
winkel wegen der Lichtstreuung im Aerogel nur sehr
ungenau mefbar (vergleiche Abschnitt V.4d}. Der
Brechungsindex iat wesentlich einfacher mit Hilfe
eines LASERs bestimmbar, wobei man entweder den
Winkel der Totalreflexion oder die Brechung des
Lichts an der Cberfldiche des Aerogels messen kann.
Der LASER dient dabei nur als Quelle eines eng ge-
biindelten, parallelen, monochromatischen Lichtstrahls.

Da der Totalreflexionswinkel von 78° bei einem
Brechungsindex von 1.02 an der pordsen Aerogel-
oberfliche ebenso schwer zu bestimmen ist wie

die exakte rdumliche Orientierung der glatten
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Block 11: Der Zusammenhang zwischen dem Brechungs-

index n und der Dichte g 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) - 1 = Y(total) ( n(Si02) - 1)

(1,Block 6)
V = Volumen

0

Brechungsindex

Das Volumenverhidltnis V{SiO,)/V(total) bestimmt
auBerdem die Dichte§¢ des Aerogels:

g(SiOz)V(5102)+?(Luft)V(Luft)

¢ (Aerogel) = Vitotal) (1)
V(SiOZ) $(Aerogel) - S (Luft)

2 F(total) ~ $(85i0,) - §(Luft) (2)

Setzt man die Formel (2) in die Formel (1,Block 6)
ein, folgt fiir den Brechungsindex des Aerogels:

(?(Aerogel) N ?(Luft))(j)

(Aer 1)-1 = Si0,_ ) -1
n oge (n{Si 2) ) 2 e 23

48 = 9(5102) - 9(Luft)

Zahlenwerte der Konstanten:

n($i0,) = 1.45
3(5102) = 2.2 g/cm3

$(Luft) = 1.29 » 10°° g/cm’

]

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

Naherung machen:

n(SiOz) -1
n{Aerogel) - 1 = ——§T§;a;7——' S (Aerogel) =

3 (4)
= .2045 cm’/g + §{(Aerogel)
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Spriinge innerhalb des Aerogels, an denen Total-
reflexion atattfindet, 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 veor. Aus Saclay {(27) wur=-

den uns hexagonale Proben zur Verfiigung gestellt;

die bei uns hergestellten Proben hatten aufgrund

der bei der Herstellung verwendeten GlasgefaBe

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 grofite dabei auf-
tretende Schwierigkeit iast mit solchen Inhomo-
genitdten im Aerogel verbunden, die das LASER-
licht so stark auffachern, dafl die Ablenkung
nur noch mit groBer Unsicherheit bestimmt wer-
den kann. Zum Beispiel waren Brechungsindex-
messungen nur in Abstidnden von mindeatens

.5 cm von den Grundfléchen der Aerogelproben

moglich.
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Iv.1 Das Mefiprinzip

Der Brechungsindex wird iliber die Lichtbrechung
eines LASERstrahls (Wellenliénge 1= 633 nm) an
der Mediengrenze zwischen Aerogel und Luft be-
stimmt. Dabei wird die nach dem Brechungagesetz
geltende Beziehung

sin ql 1

[+

hPIh?

sin &y T e

[

/. = Winkel des Lichtstrahls im Medium i
* relativ zur Normalen der Mediengrenze

e, = Lichtgeschwindigkeit im Medium i

n; = Brechungsindex des Mediuma i

ausgenutzt. Den Versuchsaufbau zeigt die Abbildung 33.

Abbildung 33: Der Versuchsaufbau zur Messung des

Brechungsindexes
Abatand
d = 2.50m .
- | schirm
Aerogel

LASER

} Ablenkung y

Ein Helium-Neon-LASER dient als Quelle eines parallelen,
monochromatigschen Lichtstrahls der Wellenlinge X = 633 nm.
Das Aerogel befindet sich auf einem Tisch, der senkrecht
zum Strahl in zwei Richtungen verstellbar ist; damit 1liaRt
8ich der Brechungsindex an verschiedenen Stellen in der
Aerogelprobe messen. Wegen des niedrigen Brechungsindexes
des Aerogels ist ein relativ groflier Abstand d = 2.50 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 Hohe z
iiber der Grundflidche der Aerogelproben und bei den
zylindrischen Stiicken zusdtzlich als Funktion des

Abstandes h von der Zylinderachse gemessen. (Abb. 34)
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Abbildung 34: Die Koordinaten bei der Brechungs-

indexmessung

1

1

1

|

|

1
A" LASER- A
1 -tr-q3 jfjj___

(.—
\ 1 4

In der Abbildung sind die Koordinaten dargestellt, in
deren Abhdngigkeit der Brechungsindex gemessen wurde;
links die Verhdltnisse in den von uns hergesteliten
zylindrischen und rechts in den uns von Saclay (27} zur
Verfiigung gestellten hexagonalen Proben. Der Anschau-
lichkeit halber ist die Einfallsebene des LASERstrahls
eingezeichnet worden.

Die genauen Verhdltnisse in der Bestimmung des
Brechungsindexes sind im Block 12 fiir hexagonale

und zylindrische Aerogelproben dargestellt.

Der Nachteil dieser Methode ist, daBl der Brechungs-
index n direkt und nicht (n-~1)} gemessen wird, wes-
halb bei einem Brechungsindex von 1.02 eine Genauig-
keit von A n/n im Promille-Bereich notwendig ist,

um sinnvolle Aussagen iiber Dichteschwankungen im

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 Brechungsgesetz gilt fiir den Brechungsindex n des
Aerogels:

sin.

1
n(Aerogel) = ;T;Z; n(Luft) (1)

n{Luft) = 1.00028
Fiir die Winkel o, gilt sowohl in zylindrischen als

auch in hexagonalen Proben, falls der Lichtstrahl sie
symmetrisch durchléuft (siehe Abbildung):

$+& _£
Ml = = a% =3 (2)
mit: O= arctg % (3)
AN A
JE AN
/\_A\ Aﬁa«
; AY 7/ \

Aerogel
Aerogel

Der einzige Unterschied zwischen den geometrischen
Verhdltnissen der Proben besteht im Winkel & , der
bei den hexagonalen Stiicken 60° betrigt, wihrend er
bei den zylindrischen vom Abstand h des Lichtstrahls
von der Zylinderachse abhidngt::

& = 2 arcsgin h (&)
r
r = Radius des Zylinders

Damit erhidit man fiir den Brechungsindex n des Aerogels:

a) hexagonale Stiicke:
arctg % °
+ 30

sin 3
o, (Aerogel) = 5 +n(Luft) (5a}
b) zylindrische Stiickes:
r arctg E h
n, (Acrogel) = § sin {~—5— + arcain = »n{Luft)
(5b)
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Aerogel machen zu konnen. Dies setzt eine exakte
Bestimmung der Aerogelabmessungen und der Licht-
ablenkung y voeraus. Letzterer sind durch die Aufwei-
tung des LASLiistrahls im Aerogel Grenzen gesetzt;

die erreichten Genauigkeiten lagen bei Oy = 2mm.

Abbildung 35: Der systematische, relative Fehler An/n
des Brechungsindexes n einer zylindri-

schen Aerogelprobe.

-

oo Lo
- anfp oo
I \. é
- Radius der r = 28 mm
! Probe Ar = .05 mm
L Oh = .2 mm
..1. Ablenkung DYy = 2 mm
' Abstand des d = 2500 mm
" Schirms Hd = 5 mm
1
. DBrechungs- . _ 4 _g22
¢ o index _
R
— b (mm)
= hd v T R ' v v
4 8.1z 16 20 24 28
oLk U LG

Die Abbildung zeigt, wie der Fehler A n des Brechungs~
indexes n steigt, wenn der Abstand h des Lichtstrahls
von der Zylinderachse sinkt. Die fiir dieses Beispiel
zugrunde gelegten Daten entsprechen den von uns her-
gestellten Aerogelproben mit einem Volumen von etwa
150 c¢m3. Da zur Registrierung von Dichteschwankungen
Genauigleiten im Promille-Bereich erforderlich sind,
kann der Brechungsindex nahe des Zentrums nicht exakt
genug gemessen werden.
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Ein grolBer Vorteil der hexagonalen Proben ist,
dafl sie eine ortsunabhingige Ablenkung des Licht~
strahls hervorrufen, widhrend sie bei den zylind-
rischen Stiicken mit dem Abstand h von der Zylin-
derachse widchst. Da der absolute Fehler Ay der
Lichtablenkung y nahezu konstant ist, erhoht sich
bei den zylindrischen Proben der relative Fehler Ay/y
mit sinkendem Abstand h von der Zylinderachse,
dessen relativer Fehler Ah/h analog fiir kleinen
Abstand gegen unendlich geht. Aus diesem Grunde
ist der Brechungsindex n nur in grdfleren Abstidn-
den h von mindestens 1/4 des Zylinderradius sinn-
voll meBbar, wiadhrend er in hexagonalen Stiicken

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 zusadtzlich ven Proben
bestimmt, die aus dem Methylester der ortho-Kiesel=-
sdure mit Methanol als Losungsmittel hergestellt
worden sind (25). Das Volumen der Proben variierte
zwischen 90 cm3 und 250 cmz, ihre Radien zwischen
20 mm und 28 mm. Der systematische Fehler der Mes-

sung lag bei .2% (vergleiche Abschnitt IV.1); gros-
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Vergleicht man zunidchst den gemessenen mit dem nach
3lock 6 (Abschnitt III.l1a) berechneten Brechungs-

index n dann f&dllt auf, daB bei niedrigen Bre-

'
chungsizgizes Abweichungen der MeBwerte bis zu
30% von (nth-l) auftreten. Die beobachtete Volu-
mendifferenz zwischen dem Aerogel und dem Alkogel
ist zu gering, um so grofle Abweichungen erklidren
zu konnen. Hericksichtigt man jedoch den beobach-
teten Volumenschwund beim Alkogelansatz {(x20%),

so stimmen die MeBwerte recht gut mit den erwarte-
ten Werten iliberein (Abbildung 36).

sere Schwankungen im Brechungsindex traten nur in

Proben mit Spriingen auf und sind durch Inhomogeni-

tdten im Aerogel bedingt.

T

j ;;At;7 _rmu_ “T_;;_

Abbildung 36: Vergleich des gemessenen mit dem

erwarteten Brechungsindex

ﬁeﬂwer;em

i

1.016 1.@20 1Lbzq 3

Volumendnderung AV:

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

In der Abbildung sind
alle im Abschnitt III
beschriebenen Proben be~
riucksichtigt, bei denen
eine Messung des Bre-
chungsindexes méglich

- war. Die Volumenidnderung

bezieht sich auf die

. Differenz zwischen dem

Aerogel~ und dem Alkogel-
volumen; im Kreis liegen
5 Meflipunkte, davon 2 ochne
Volumendnderung, wihrend
3 Proben um 5 ~ 10% ge-
wachsen sind. Der theore-
tische Brechungsindex
(durchgezogene Gerade)
wurde nach der Formel (3)
im Block 6 (Abschnitt
III.1a} berechnet. Be-
riicksichtigt man zusidtz-
lich den beobachteten
Volumenschwund (etwa 20%)
beim Ansatz des Alkogels,

dann erwartet man einen etwas hoheren Brechungsindex (ge-
strichelte Gerade), der relativ gut mit den MeRdaten

libereinstimmt.

Da bei der Herstellung der Proben das Volumenverhalt-

nis vom Ester zum Losungsmittel konstant war, wurden

die Variationen des Hrechungsindexes in erster Linie

Abbildung 37: Die Abweichung des gemessenen vom

berechneten Brechungsindex

P TR
Aty
N SO

- des Brechungsindexes bezogen.

Es wurden die gleichen Messungen
wie in der Abbildung 36 beriick-
sichtigt, die Abweichung A(ne1)
ist auf den berechneten Wert LT

Dieser Wert hidngt nur von der
zugegebenen Wassermenge ab, da
das Volumenverhiltnis vom Ester
zum Losungsmittel konstant ge-

1 A S i halten wurde. Daher ist auf der
* Abszisse das Volumenverhidltnis
20 + : V(Hy,0} /V(Ester) aufgetragen.
- . Offenbar wird die Abweichung des
10+ x 1 Brechungsindexes mit zunehmender

Wassermenge grofler, was auf eine
von der Wassermenge abhangigen

Volumenverringerung des Alkogels
im Vergleich zur Summe der Volu-

<. mina seiner Bestandteile hin-

weist.

Volumenédnderung A V des Aerogels im Vergleich zum Alkogel:

X= 0 + =

-{0-5%)

0 = + (5%-10%)




- 83 -

durch die zugegebene Wassermenge zum Alkogelansatz
peeinfluft. Es ist also auch eine Korrelation zwischen
dem Volumenschwund beim Alkogelansatz und der Wasser-
menge denkbar; daft heifit, das eine grofere zugege-
bene Wassermenge zu griBerem Volumenschwund beim
Alkogelansatz und damit zu einer groferen Dichte

im Aerogel fiihrt (Abbildung 37).

Ein groBer Teil der Messungen bezog sich auf den
srtlichen Verlauf des Brechungsindexes, bzw. der
Dichte im Aerogel; insbesondere wurde untersucht,
ob die hdufig auftretenden Spriinge parallel zu den
Grundflichen des Zylinders (Querschnittsspriinge)
mit Dichteschwankungen im Aerogel gekoppelt sind.
Eine Ubersicht der auftretenden Schiden in den

Aerogelproben gibt die Tabelle 9.
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Bei den unversehrten Proben, deren Volumen sich
gegeniiber dem Alkogelvolumen nicht gedndert hat,
stimmt die Streuung des Brechungsindexes sehr gut
mit dem im vorhergegangenen Abschnitt bestimmten
systematischen Fehler iiberein (~.2%). Es ist je-
doch auffillig, daB der Brechungsindex von der
Grundfléiche, daB heifit vom Boden des Gefiles,

in dem das Gel gebildet wurde, zur Deckfléche
abnimmt (Abbildung 38).

Tabelle 9: Ubersicht der untersuchten Aerogelproben

Zahl der Proben
unter- ““Ver; mit Quer- mit
. sucht | sehr schnitts-| sonstigen
.. t s
Losungsmittel spriingen | Spriingen
Methanol (25} 7 3 4 0
60% Methanol 3 5 o 1
40% Isopropanol
Isopropancl 13 4] 6
Azeton 4 1 2
Summe 27 6 13 8

Zusitzlich zu den im Abschnitt III beschriebenen Aerogelen
wurden Proben untersucht, die mit Methanol als Lésungsmit-
tel hergestellt worden sind. 60% aller beschidigten Proben
weisen Querschnittsspriinge auf. Die iibrigen Spriinge ver-
laufen entweder senkrecht zu den Grundfldchen durch die
Aerogelprobe,oder das gesamte Aerogel ist von kurzen,ge-
kriinmten Spriingen durchsetzt.

Abbildung 38: Der Brechungsindex in einer unversehrten

Aerogelprobe

Die Abbildung zeigt den
Brechungsindex n, ent-
lang der z-Achse und
die relative Abweichung
é§n/(n-1) des Brechungs-
indexes vom Mittelwert
der zylindrischen Aero-
gelprobe P1, die 7.5 cm
lang ist. Jeder Wert
von n, wurde iiber 6 ra-
: diale MeBpunkte gemit-
i telt, die Streuung je-
{ des Werts ist kleiner
als der geschdtzte

| aystematische Fehler

i (vergleiche Ab-

i schnitt IV.1); der iiber
‘alle 30 Mefipunkte ge-
imittelte Brechungsin-
idex n ist mit seinem

}! atatistischen Fehler

- angegeben. Der Bre-
chungsindex n, nimmt
mit wachsendem z ab,
sein mittlerer Gradient
dn/dz betriigt

4.6 + 107% cn™!

Im Gegensatz dazu hat der Gradient dn/dz des
Brechungsindexes n bei den iiber 5% geschrumpf-
ten Aerogelen das entgegengesetzte Vorzeichen,

vermutlich ist die Volumenidnderung an der
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Abbildung 39: Der Brechungsindex in einer unver- Abbildung 40: Die Anderung des Brechungsindexes an

sehrten, stark geschrumpften Aero- einer radialen Sprungstelle im Aerogel
gelprobe

a n o= 1.026 * ,008
: , =# ; . . Die Abbildung zeigt den < OO,
s 3;"" ST T U : Brechungsindex'ﬁz entlang ¢
n rr2€cm |) n= 1’02b * ?004§ der z-Achse der um 5% - 0
e vt e s g io . i 10% geschrumpften, zylind- 11,0361
‘ ) : ! rischen Aerogelprobe =
028 H KMPMV 43, die 5.5 cm lang s
1 ’ P ’ ist. Jeder Wert n, ist 1,032
_ iiber 3 radiale MeBpunkte ®
14024 ¢4.30: N : © gemittelt worden; der 1.028¢
: - ¢ mittlere Brechungsindex m ke
1,0204 - . . . .. 1ist mit dem statistischen 1,024
: ) : Fehler angegeben. Die Zu=-
1.0164.261 T S nahme dgs Brechungsin- 1,020
] - dexes mit wachsendem z
z (cm) entspricht der Volumen- 0
—t - $ ¥ schrumpfung des Aerogels 1.016
i 2 5 b 5 senkrecht zur Zylinder-
achse, die durch die + + + +
Kreise markiert ist. Allerdings zeigt eine quantitative & 2 3 4
Rechnung mit den Formeln des Blocks 11 (Abschnitt IV), dai
der DBrechungsindex nicht alleine durch die Volumendiffe-
renz zZwischen dem Alkogel und dem Aerogel erklarbar ist.

e
¥

z {em)

L

w4

Die Abbildung zeigt den srechungsindex ny entlang der

z-Achse der zylindrischen Aerogelprobe KMPVT 22, die

7. cm lang ist. Jeder Wert von n_, wurde iber 4 radiale
MeBpunkte gemittelt, der mittlere Brechungsindex n der
Probe ist mit seinem statistischen Fehler angegeben. An
die Schrumpfung senkrecht zur Zylinderachse der der Sprungstelle dndert sich der Brechungsindex (Tz-1) um

Probe KMPMV 43 nachgewiesen werden (Abbildung 39). das 1.8fache seines statistischen Fehlers.

Deckfldche am grofliten; dies konnte in Bezug auf

Aussagen iiber eine Kopplung von Dichteschwankun-

gen und Spriingen parallel zur Zylinderachse sind

nicht moglich, da dies im allgemeinen eine Mes- um eine ausreichende Genauigkeit der Messung zu
sung des Brechungsindexes nahe der Zylinderachse erzielen. Daher ist eine Bestimmung des Brechungs-
erfordert, was zu groBen systematischen Fehlern indexes in den meisten Fdllen nur in einem senk-
fiilhrt (vergleiche Abschnitt IV.1). Die Quer- rechten Abstand von mindestens .5 cm bis 1 cm
schnittsspriinge =ind hinsichtlich der Brechungs- von den radialen Spriingen moglich. Aus diesem
indexschwankungen wesentlich einfacher zu unter- Grund war eine deutliche Schwankung im Brechungs-
suchen, weil der systematische Fehler unabhingig index selbst nur bei einer, kleinere Schwankungen
von z ist. Die griofte auftretende Schwierigkeit jedoch bei 11 von 22 untersuchten Schadstellen

bei diesen Messungen ist, daB nahe der Sprung- feststellbar. Es ist zu vermuten, daf nahe der
stellen das Aerogel meist so inhomogen ist, Sprungstelle die Variation des Brechungsindexes

daB der LASERstrahl zu stark aufgefachert wird, am gréften ist (Abbildung 40).
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Abbildung 41: Vorzeichenwechsel des Gradienten dn/dz
des Brechungsindexes an einer radialen

Sprungstelle im Aerogel

. 1
SR S i — _“*1, S

1

™ = 1.007 & .002

Die Abbildung zeigt den Brechungsindex ;; entlang der
z-Achse der zylindrischen Aerogelprobe V 33. Ihr auller-
gewdhnlich niedriger Brechungsindex ist oben angege-
ben, ihre Linge betridgt 12. cm. Jeder Wert m- wutrde
liber 5 radiale Mefpunkte gemittelt. An der Sprung-
stelle dndert sich das Vorzeichen des Gradienten dn/dz
des Brechungsindexes T;, dessen Verlauf durch die
diinnen Linien angedeutet ist.
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Bei der Hiédlfte der 22 untersuchten Spriinge wurde
ein Vorzeichenwechsel des Gradienten dn/dz des
Brechungsindexes festgestellt, was ebenfalls auf
eine Dichteschwankung hinweist, die an der Schad-
stelle sehr betridchtlich sein kann (Abbildung 41).

Zugdtzlich konnte bei 12 von 22 Spriingen eine
starke Anderung der Variation 6nz 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 2zeigt, daB sich
auch radiale Inhomogenitdten im Aerogel bilden,

die zu Spriingen fithren kidnnen (Abbildung 42).

Abbildung 42: Anderung der Streuung énzdes Brechungs-

:,‘pésq,. o [T :. i
st

.,;Qﬁ5.

1;028¢

1,021} -

1,020}

£50619]

indexes an einer radialen Sprungstelle

~Oben ist der Brechungs~

index n, entlang der
-Achse, unten die ra-

:dialen Mefipunkte fiir die

Mittelwerte 1 bis 4 dar-

‘gestellt., Der mittlere

Brechungsindex n der zy-
lindrischen Aerogelpro~

-be KMPVT 33 ist mit dem

statistischen Fehleracn

‘angegeben. Die Probe ist
‘7.2 cm lang, ihr Radius
‘betragt 21.6 mm.

In der oberen Abbildung

.. erkennt man an der zur

1.021--
1.0204
11,0191

1,018

"’ Grundflache parallelen
. Sprungstelle eine starke

VergréiRerung der radia-
len Streuung des Bre-

“ chungsindexes um einen
, -Faktor G, /G,
-verbunden mit einer Er-

= 3.6,

hohung des Brechungsin-
dexes um etwa én. In der

-—unteren Abbildung, in

der die systematischen

...,und statistischen Fehler
.. beriicksichtigt sind,

sieht man, wie der Bre-~

"~ chungsindex zum Rand der

‘- Probe deutlich abfillt.

o+

Besonders auffillig ist,
daB 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-

chungsindex zur Achse
des Zylinders sehr stark
zu, wahrend er am Rand
offenbar fiir alle z kon-
stant ist. Dies zusammen
weist auf radiale Inho-
mogenitdten im Aerogel
hin.
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Tabelle 10: Brechungsindexschwankungen an Sprungstellen

parallel 2zu den Grundfldchen des Aerogels

Zahl der Quer~

Art der Schwankung schnittaspriinge

Summe 22

Vorzeichenwechsel im Gra-
dienten dn/dz des Brechungs- 11
indexes n,

Anderung der Streuung anum
einen Faktor G,/G, @

>1.5 7
2.0 4
>3.0 1

Aggerung des Brechungsindexes
(n_-1) um:

> +5 6n 10
>1. ¢€n 1
ohne nachgewiesene Schwankung 4

Die Tabelle gibt eine Ubersicht der in diesem Abschnitt
beschriebenen Eigenschaften aller untersuchten Proben mit
Querschnittsspriingen. Es ist jede einzelne Schadstelle
aufgefiihrt. Bei nur 18% 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 zusdtzlich eine pldtzliche, sehr groBe Anderung

im Brechungsindex n, selbst oder in der Variation E5nz
auf .

FaBt man alle Messungen zusammen, dann ist bei
50% der radialen Spriinge im Aerogel ein Vorzei-
chenwechsel des Gradienten dn/dz des Brechungs-
indexesﬁznachgewiesen worden. Relativ viele
Schadstellen sind mit Schwankungen des Brechungs-
indexes selbst oder der radialen Streuung des
Brechungsindexes verbunden (Tabelle 10). Diese
Merkmale zeigen, daf ein groBer Teil der Spriinge
mit Inhomogenititen im Aerogel gekoppelt ist,
deren Ursache bereits in der Alkogelherstellung

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

V. Testmessungen mit Aerogel als Cerenkov~Radiator

Der Einsatz von Aerogel als Cerenkov~Radiator

ist vor allem schwierig, weil der grofie Cerenkov-
winkel von 11.4% (Brechungsindex n = 1.02) die
Lichtsammlung erschwert und auBerdem die Licht-
streuung im Aerogel die optischen Eigenschaften
weiter verschlechtert. Technische Probleme ent-
stehen dadurch, daB der Radiator bausteinweise
zusammengesetzt werden mufl, weil die erreichbare
Qualitit des Aerogels mit der Grofle der produ-
zierten Sticke abnimmt und weiterhin das Autoklav-

volumen die Grofle limitiert.

In diesem Abschnitt sind die Untersuchungen be-
zuglich der Eigenschaften des Aerogels als Cerenkov-
Radiator und einiger einfacher Optiken von Cerenkov-
zdhlern beschrieben. Fiir diese Messungen stand uns
im DESY ein Elektronenstrahl mit Impulsen im GeV/c-
Bereich zur Verfligung. Neben Plan- und ellipsoiden
Spiegeln wurden im Cerenkovzidhler eine Winston-
Lichttiite (28), einfache Luft<Lichtleiter und
reflektierende Folien zur Sammlung diffusen Lichts
eingesetzt. Dabei dienten uns als Cerenkov=-Radiator
zundchst zwei hexagonale Aerogelproben aus Saclay (27)
(Radiatorlidngen: 3.3 cm und 4.4 cm, mittlere Bre-
chungsindizes: 1.048 und 1.060)}. Mit einem ein-~
facheren Aufbau wurden schliefilich die von uns
hergestellten Radiatoren miteinander und mit den
Proben aus Saclay verglichen. Besonderes Interesse
galt dabei der Abhidngigkeit des Wirkungsgrades von
der Radiatorlidnge und seinem Brechungsindex, der
Lichtstreuung und Absorption im Aerogel und dem
Einflufl von Fugen in einem Radiator, der aus meh-

reren Proben zusammengesetzt ist.
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V.1 Die Erzeugung von Cerenkovlicht in Aerogel

Mit den im Abschnitt II.1 beschriebenen Grundlagen
des Cerenkoveffekts kann man wichtige Aussagen iber
das zu erwartende Verhalten des Aerogels als
Cerenkov~-Radiator gewinnen. Neben der bereits im
Kapitel II.1 gezeigten Zahl von Photonen pro Zen-
timeter Weglinge eines geladenen Teilchens im Ra-
diator (Abbildung 3) sind der Cerenkovwinkel (Ab-
bildung 43, vergleiche Abschnitt I1I.1, Block 1)
und der Schwellenimpuls (Abbildung 44, vergleiche
Abschnitt II.2, Block 2) im Aerogel berechenbar.
Die Zahl der erzeugten Photonen nimmt mit sin2 9:
zu (Abschnitt II.1, Block 1}, jedoch wird es mit
wachsendem Cerenkovwinkel Oc immer schwieriger,
die Photonen auf die Photovervielfacherrshren des

Cerenkovzihlers abzubilden.

Abbildung 43: Der Cerenkovwinkel @, fir Teilchen
mit Vakuum-Lichtgeschwindigkeit

164

144
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i
]

Brechungsindex n
4 e e -
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M T

¥ + y rd

1
1,01 1.03 . 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
Cerenkovzahler nicht vollstandig getrennt werden
konnen, ist es am einfachsten, die Transmission zu
betrachten. Die Transmissionslange des Aerogels
liegt fiir den mit den Photovervielfacherrdéhren nach-

weisbaren Wellenldngenbereich in der Grdfenordnung

Abbildung 44: Der Cerenkov-Schwellenimpuls j

N

P, (MeV)
Die Abbildung zeigt
£ 000 den Schwellenimpuls Pg
27 im Arbeitsbereich
des Aerogels. Er ist
o fiir Elektronen (e)
wegen ihrer kleinen
2000+ Masse um 3 GroBenord-
K ' nungen niedriger als
fiir Pionen (T7),
1000t Kaonen (K) und Pro-
: tonen (p).
500
o™
2007
1001
501

204

.‘. 10‘

24

Brechungsindex n
+ t + } >

1,0t 1.02 1.03 1.04 1,05 1.06
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von 2 c¢m und ist daher in den meisten unserer
Versuchsmessungen kleiner als die Radiatorlinge.
Man erwartet deshalb eine Sattigung der Zahl der
nachgewiesenen Photonen. Ein grofer Teil des ge-
streuten Lichts erfahrt nur eine geringe Rich-
tungsénderung und kann daher zum Teil noch

auf die Photovervielfacherrdhren des Zihlers
gelangen (vergleiche Abschnitt VI), Daher hangt
die im Cerenkovzadhler gemessene Siattigung auBer
von den Aerogeleigenschaften noch von der Optik
des Zdhlers ab und stimmt nur groBenordnungs-
méfig mit der effektiven Transmissionslidnge T(1)

des Aerogels iiberein (Block 13).
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Biock 13: Streuung und Absorption des Cerenkove
lichts im Aerogel '

Ein geladenes Teilchen erzeugt langs der Wegstrecke Al
im Radiator AN Photonen { amiehe Abbildung). Nimmt
man an, dafl die Zahl dar daven nachgewiesenen Photonen
AN_ exponentisll mit ihrer Weglinge 1'/cosf_ im
Rad¥ator abnimmt, gilt:

ANs = AN expl(~- ’mc_'r:) (1)

T = Trensmissionslidnge des Aerogels fiir den
Nachweis der Photonen im Cerenkovzihler
ec = Cerenkovwinkel

1 5
el] adene
Tey 1chen at srenkov-
licht
Radiator e«

l'

Integriert man die Formel (1) iiber die Radiatorlinge 1,
erhalt man fiir die Zahl NS der nachgewiesenen Photonent

N =NT cosec (1-exp(-

< c ) (2)

J: S
cos Oc 'l‘c

N = Zahl der im Cerenkovradiator pro Ein-
heitasweglidnge erzeugten Photonen
1 = Radiatorlénge

Niherungens
a) Tc 1z

N =N1 (3)
g T, »1

b} 1» Tc:

iim N =NT, (4)
40

Aus den Néherungsformeln (3) und (4) folgt fiir
die Transmissionslange Tc:

1
T = N ¢ lim N'8 (5)

Man kann also die Transmissionslinge T, des Aerogels
fir den Photonennachweis im Cerenkovzdhler bestimmen,
indem man das bei sehr groflen und bei sehr kleinen
Radiatorlingen gemossene Corenkovlicht miteinander
vergleicht, Allerdings wurde in dieser HBetrachtung
die Wellenlingenabhdngigikeit der Streuung und Ab-
sorption vernachlassigt. Daher sind aufgrund des
kontinuierlichen Cerenkovspektrums nur Abschadtzungen
iber die effektive Transmission T(1l) des Aerogels
moglich.
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v.2 Der Versuchsaufbau der Testmessungen

Die Messungen wurden im Elektronen-Teststrahl 26
des DESY durchgefiihrt. Die Impulse der Elektronen
lagen bei 3 GeV/c, die Rate der im Cerenkovzihler
ohne Strahldefinierung nachgewiesenen Elektronen
(Einzelzidhlrate) lag bei 15 kHz. Fiir unsere Test-
messungen standen uns 2 Cerenkovzahler zur Verfii=
gung. Der kleinere Zihler (Abbildung 45) diente,
neben dem Test einfacher Optiken, vor allem zur
Untersuchung der von uns hergestellten Aerogel-
proben; im groBen Zihler (Abbildung 46) wurden
mit den Verhidltnissen im TASSO-Detektor vergleich-

bare Optiken getestet.
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Abbildung 46: Cerenkovzihler mit einem ellipsoiden

\
Ab}thir-zylindor

Spiegel
Dieser Cerenkov~
1600 . zdhler diente zum
1 ersten Test von
i Optiken, die mit
ellipesocider ) )
i v
Spiegel den Verhidltnissen

im TASSO-Detektor

Winston- vergleichbar waren.
Lichttiite X Der ellipsoide
Spiegel hat die

1150 mm gleichen Eigen-
schaften wie die der
Gas-Schwellen-
cerenkovzéhler im

DASP-Detektor (2);

k\ als weitere optische

x L Elemente wurden ei-

Aerogel

cherriéhre

Abbildung 45: Cerenkovzéhler zum Vergleich
der Aerogelproben

. 1350 mm
s. (R
Planapiegol—-'.y IE: 260 =am
Fenster .
Stopfen Photoverviel-
facherrihre
Abschirm-
zylinder
970 =m
1 Plexiglasrohr
L
—
125 m»

Dieser Cerenkovzéhler wurde zum Test einfacher
Optiken und vor allem zur Untersuchung der von
uns hergestellten Aerogel-~Radiatoren eingesetzt.
Das abnehmbare Plexiglasrohr diente in der 1.
Mefreihe zu Kontrollmessungen mit Luft als Radia-
tor, die Radiatorlinge war mit Hilfe des Stopfgns
variierbar. Die Aerogelproben befanden sich zwi~
schen dem Fenster und dem Planspiegel, der das
Cerenkovlicht auf die Photovervielfacherrdhre
lenkte. Der Abschirmzylinder aus Mumetall sorgte
fiir ein himreichend niedriges Magnetfeld in der
Photovervielfacherrishre.

— ne Winston-Licht-

—

950 mm tite (28) und als
Ubergangselement

zur Photovervielfacherrchre ein konusformiger Luftlicht-~
leiter aus verspiegelter Mylarfolie eingesetzt. Um im
Zihler die Weglidnge der Elektronen durch Luft gering zu
halten, wurde er in der dargestellten L-Form gebaut. Die
Kreuze markieren die Brennpunkte des Spiegels. Der Zihler
ist um die senkrecht durch den é&ufieren Brennpunkt gehende
Achse drehbar, so dafl dies als fiktiver Wechselwirkungs-
punkt eines Speicherrings betrachtet werden kann. Die
verschiedenen Teilchenrichtungen wurden durch Drehung des
Ziahlers um diese Achse simuliert.

Der Elektronenstrahl wird im Teststrahl 26 riumlich
nur sehr grob durch Blei-Kollimatoren begrenzt,
daher ist es fiir eine zeitliche und engere rdum-
liche Eingrenzung notwendig, den Strahl durch eine
Koinzidenzschaltung kleiner Szintillationszahler
zu definieren. Neben den im Teststrahl fest auf-
gebauten Zihlern CI,C2 haben wir mit verschiedenen
Sdtzen von zusdtzlichen Szintillationszidhlern ge-
arbeitet; dabei haben sich besonders gekreuzte
Fingerzdhler und sehr kleine Szintillationszahler
{Querschnitt zum Strahl 1 ecm> - 2 cm®) vor und
hinter dem Cerenkovzihler, in Strahlrichtung ge-

sehen, bewdhrt. (Abbildung 47)



- 97 -

~ 98 .

Abbildung 47: Versuchsaufbau im Teststrahl 26

In der Abbildung ist als

Sz K Beispiel der Versuchsaufbau

1 v c ﬂ c cl der Mefreihe zum Test einer
/

: 2 Optik mit ellipsoidem Spie-
gel dargestellt. Die Kolli-

y Elekt

. H ekironen- ;.toren (K) haben einen so

K strahl groBen Durchmesser, daB zur
—— engeren raumlichen Defini-
tion des durch den Cerenkov-
2zdhlers (C) gehenden Elektronenatrahls Szintillationszdh-
ler notwendig sind, die auBlerdem den Zeitpunkt des Durch-
gangs eines Elektrons durch den Ziéhler festlegen. Neben
den fest eingebauten 2ihlern (C;,C,) wurden in diesem Fall
zwei gekreuzte Fingerzihler (Fl,er. ein grofifliachiger
Szintillationszdhler (Sz) und ein"Vetozdhler (V) mit ei~-
nem Schlitz von 3 mm Breite eingesetzt. In diesem Aufbau
war der Durchmesser des definierten Elektronenatrahls
sehr klein, es konnte aber, zum Beispiel durch Herausneh-
men des Vetozadhlers aus der Koinzidenz, mit einem breiter
definierten Strahl gearbeitet werden. Der Doppelpfeil am
Cerenkovzihler deutet seinen Drehbereich von etwa 15° an.

Die Signale der Szintillationszdhler wurden zu
Triggerimpulsen zusammengefafit, die den Elektronen-
strahl definierten. Die Koinzidenz von den
Cerenkovzihlersignalen mit den Triggerimpulsen
wurden dann mit dem Trigger selbst verglichen.

In den ersten beiden Mefreihen haben wir zusatz-
lich Impulshohenspektiren der Cerenkovziihlersignale
analysiert, wozu uns ein PDP 8-Rechner zur Ver-
figung stand (Abbildung 48). Es zeigte sich je-
doch, daB, vermutlich wegen der langen Ubertra~
gungswege, die Signale zu breit waren, um die

Spektren gut auswerten zu konnen {vergl. Abschn. V.4).

Zum Nachweis des Cerenkovlichts wurde in fast
allen MeBreihen die Photovervielfacherrdhre RCA 8854

eingesetzt, deren Katode einen Durchmesser von

Abbildung 48: Das Schaltbild zum Versuchsaufbau

im Teststrahl

Trigger Nlpiskriminator
Torgenerator, j Jlogisches Und
C1 £
—-elogisches Nicht
C2 Ereigniaszahl-
Vo 1
A\ 4
Fl
Zéahler
F2
sz
’ Zeitverzogerung Torgenerator
C
Signalteiler PDP 8
|
lineares
Tor

Es ist das zum Versuchsaufbau der Abbildung 47 gehd-
rende Schaltbild dargestellt. Mit dem Vorwahlzahler
wird die Trigger-Zdhlrate festgelegt. Die Diskrimina=-
toren dienen zur Rauschunterdriickung und zur Erzeu-
gung eines Rechtecksingnals; ihre Pulsbreite ist in
nsec, die Tiefe in mV angegeben. Das Signal des
Cerenkovzidhlers (C) wird geteilt; ein Teil wird in
Koinzidenz mit dem Trigger gesetzt und so die Rate
der im Cerenkovzihler nachgewiesenen Elektronen ge-
zdhlt; vom anderen Teil wird mit einem Analog-Digital-
Umwandler (ADC) die Pulshdhe gemessen und das Puls-
hohenspektrum mit Hilfe eines Rechners {PDP 8) auf-
genommen.

114 mm hat., Dies ist eine sogenannte Quantacon-
Rohre, die aufgrund des hohen Sekundaremissions-
koeffizienten ihrer 1. Dynode einzelne, an der
Photokatode durch das Cerenkovlicht ausgeldste
Photoelektronen nachweisen kann. (29) (Abbildung 49)
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Abbildung 49: Typischer Aufbau einer FPhotover-

vielfacherrdhre (5)

Photokatode ——— Treffen Photonen auf
. die Katode, B0 wer-
fokussierende Elektrode E;:::] den Elektronen aus-
Beachleunigung \»ﬂ// gelsst, die im Dyno~
= densystem beschleunigt
Ablenkelektrode X", und durch Sekunddr-
1. Dynode emission verstérkt
den. Am Sockel wird
Fokussierungselektroden———] werden cke w

ein Spannungsteiler
angeschlossen, iiber
dem die Potential-
differenz zwischen den
einzelnen Dynoden
festgelegt und das
Signal an der Anode
abgenommen wird. Bei
der RCA 8854-Rohre besteht die Kathode aus einer
Cs~K=Sb-Legierung; aufgrund des groBen Sekundaremissions-
koeffinzienten ihrer 1. Dynode {(GaP mit Cs dotiert) sind
einzelne, aus der Katode ausgeldste Photoelektronen
nachweisbar. Sie hat einen Arbeitsbereich von 1.5 kV

bis 3.0 kV; bei einer angelegten Sgannung von 2.4 kV
betridgt ihre Stromverstirkung 4-10° (29).

)
D:moden_____ﬁ——————‘
Anodeé

sockel‘_*‘—“—*——h—_m____h_

O THL

Die Quantenausbeute der RCA 8854 hat ihr Maxi-
mum bei einer Wellenlidnge 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,
daBl eine grofe Verstarkung und eine kurze An-
sprechszeit der Photovervielfacherrchre ge-

wadhrleistet war.

Als optische Elemente des Cerenkovzidhlers dienten
uns Plan- und ellipsoide Spiegel, eine Winston-
Lichttiite, aus verspiegelter Mylarfolie hergestell-
te Luftlichtleiter sowie die verspiegelte Mylar-
folie selbst und Millipore-Papier zur Sammlung des
im Aerogel gestreuten, diffusen Cerenkovlichts.

- 100 -

Abbildung 50: Die Quantenausbeute q(k) der Photover-
vielfacherrohre RCA 8854 (29)

P . . Die Quantenausbeute
: q(ﬁ) ‘ einer Photovervielfa-
B B " cherrshre hiangt 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 filir Cerenkov-
DI zéhler am geeignetsten,
s : da die Intensitdt des
Cerenkovliichts zu kur-
zen Wellenlingen A hin
<=~ . - zunimmt (Abschnitt II.t%,
Block 1). Andererseits
ist die Lichtstreuung
im Aerogel ebenfalls
bei kurzen Wellenlédn-
gen A am groBten
(vergleiche Ab-
schnitt V1), so daB es
wesentlich von den Ei-~-
) )(nm) genschaften des Aero-

+ + . + > gels abhidngt, welche
2P0 koo - €00 Photovervielfacherrohre
' ' ’ im Aerogel-Cerenkov=-
zdhler einzusetzen ist.

REYS S

Die Spiegel sind aus Plexiglas hergestellt und
mit Aluminium bedampft worden. Der ellipsoide
Spiegel hat die gleichen MaBe wie der des DASP-
Cerenkovzidhlers, seine Halbachsen betragen

2 mal 459 mm und 629 mm. (2)

Wegen des relativ grofen Cerenkovwinkels des
Aerogels war das Cerenkovlicht in der Ebene

der Katode der Photovervielfacherréhre, die

im groflen Cerenkovzidhler einen Abstand vom
Aerogel von etwa 65 cm hatte, iiber eine wesent-
lich groBere Flidche als die Katodenflidche ver-
teilt, (vergleiche Abschnitt V.4%) Daher mufite
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in diesem Fall das Licht mit einer Winston-

Lichttiite konzentriert werden. Der von uns be-

00LAZxL

nutzte Lichtsammler hatte eine Offnung von
280 mm, daB heiBt dem 2.5fachen des Kathoden-

15 Sunpriqqy

durchmessers, und eine Akzeptanz von 26°; (abb, 52)
er war ebenfalls aus Plexiglas hergestellt und

mit Aluminium bedampft worden. (28)
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Das innerhalb der Akzeptanz in den Lichtsammler

einfallende Licht wird an seiner Innenflache mehr-

‘33¥onaq
(62'2)

fach reflektiert, bevor es auf die Photoverviel-
facherrshre gelangt (Abbildung 53). Die dabei ent-
stehenden Verluste hidngen vom Reflexionskoeffi~
zienten der Lichtsammler-Oberfléche, der Zahl der
Reflexionen und dem Winkel ab, unter dem das Licht
auf die Photokatode gelangt. Letzteres fiihrt bei
einer gekriinmten Katodenoberfliche zu Verlusten

"mzq (J) dpoayyerIsSuna
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von etwa 10% des einfallenden Lichts (9).
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SchlieBlich standen uns als optische Elemente

noch mit Aluminium bedampfte Mylarfolie und Milli-
pore-Papier zur Verfiigung. Das Millipore-Papier
refektiert Licht isotrop, sein Reflexionskoeffi-
zient liegt im Bereich des sichtbaren (Wellenlin-
gel> 400 nm) bis ins infrarote Licht bei 98%., Im UV-
Bereich des elektromagnetischen Spektrums fallt er
sehr rasch ab (30) (Abbildung 5%), daher kann nur
ein Teil des Cerenkovlichts, fiir das die Photover~
vielfacherrdhre empfindlich ist, mit Hilfe des
Millipore-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-Lichttiite (9)

Die Abbildung zeigt den Querschnitt einer
Winston-Lichttiite senkrecht zu ihrer Ro-
tationsachse. Mit zunehmendem Abstand von
der Rotationsachse wird das in diesem
Beispiel parallel zur Achse einfallende
Licht hidufiger reflektiert, bevor es auf
die Photovervielfacherrshre gelangt. Mit

d 2345 wachsender Zahl der Reflexionen sinkt der
Wirkungsgrad im Nachweis des Cerenkov=-

Zahl der lichts.
Reflektionen
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Abbildung 54: Der Reflexionskoeffizient R des Milli-

pore-Papiers (30,31)

*R

1. T
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- v

220 240 260 280 300 320 340 360

De; Reflexionskoeffizient R des Millipore-Papiers fallt
bei kurzen Wellenlingen A sehr rasch ab, wihrend er fiir
sichtbares Licht nahezu 1 ist.
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V.3 Die Auawertungsmethoden der Testmessungen

In den durchgefiihrten Messungen wurde untersucht,
wieviel Cerenkovlicht auf die Photovervielfacher-
réhre eines Aerogel-Cerenkovzihlers gelangt. Da-
bei ist die Zahl Nk der aus der Photokatode aus-
geldsten Photoelektronen direkt proportional zu

der Zahl der aufgetroffenen Photonen. Allerdings
treten bei der Beschleunigung der Photcelektronen
zwischen der Katode und der 1. Dynode Verluste
auf, die durch den spektralen Uberfiihrungsgrad F(1)
beriicksichtigt werden. Die am Ausgang der Photo-
vervielfacherrihre gemessene Zahl Ne von Photo-
elektronen hingt auBerdem von den Sekundiremis-
sionskoeffizienten der Dynoden ab, wobei die 1.
Dynode entscheidend ins Gewicht fdllt (2). (Block 14)

Die mittlere Photoelektronenzahl ﬁ: 1lé8t 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 Koinzidenzachaltung mit dem Cerenkov-
zdhler iiberpriift, ob dieses Teilchen im Cerenkov-
zdhler nachgewiesen wurde ( Block 15), Dieser MeB-
wirkungsgradé'm wurde als Funktion der Spannung U
an der Photovervielfacherrdhre gemessen und aus

dem Sdttigungswert der Hochspannungskurve die mitt-
lere Photoelektronenzahl ﬁ: gemdB Block 15 errech-
net (Abbildung 55).

Eine weitere Moglichkeit der Ermittlung der mitt-
leren Photoelektronenzahl ﬁ: bietet die Analyse

der Impulshdhenspektren. Dabei wird die Impuls-
hdhe des an der Anode entnommenen Signals mit ei-
nem Analog-Digital-Umwandler gemessen, wenn die
Triggerzahler ein Teilchen registriert haben. Das
gesamte Spektrum wird mit Hilfe eines Rechners auf-

genommen.
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Block 14: Die gemessene mittlere Photoelektronen-
zahl N_ (2)
e

Die Zahl N, der an der Katode der Photovervielfacher-
rohre durck N Photonen ausgelosten Photoelektronen kann
durch eine Binominal-Verteilung beschrieben werden:

Mittelwert: 7(A) N (1a)

k
A\ 4

Varianz:

1(A) (1-m(2)) N (1b)

Fiir die Quantenausbeute n(l) gilt dabei in Abhén-
gigkeit der Wellenlidnge X (vergleiche Abbildung 50):

sk(l) hoc
7[(:".) =—3 (2)

Ae 10

sk(A) = spektrale Empfindlichkeit der Photo-

vervielfacherrdhre

h-27 = Planck'sches Wirkungsquantum
¢ = Vakuum-Lichtgesachwindigkeit
e = Elementarladung

Die mittlere Zahl N1 Dyn der auf der 1. Dynode auftref-

fenden Photoelektronén’reduziert sich zu:

Nl.Dyn = Nk F(1) (3)

F(l) = spektraler Uberfiihrungsgrad

Fir 7 «1 kann die Wahrscheinlichkeit W(N,,N, Dyn)’ daR
N, Photoelektronen bei einem Mittelwert von ’ 1

die 1. Dynode erreichen, durch eine Poisson-Vertei=""~ 0
lung beschrieben werden:

N
N, e
WIN N o) = telym  1eDyn (%)

1.Dyn N1

Aufgrund von Verstarkungsschwankungen der Photoverviel-
facherrthre wird an der Anode ein kleinerer Mittel-
wert N, gemessen. Unter der Annahme, daB die Nachweis-
wahrscheinlichkeit P(N,) gleich 1 ist fiir Ng 2 1 Photo~
elektronen, gilt:

Ne = const - NZ.Dyn (3}

const = .96 fiir die RCA i &34-Rohre

Die gemessene Photoelektronenzahl N_ gehorcht weiter-
hin einer Poisson-Statistik analog zur Formel (4),
aber mit dem Mittelwert Ne.
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Block 15: Der MeBwirkungsgrad & (2)

Der MeBwirkungsgrad &£, ist die Wahrscheinlichkeit, mit
der ein auf die Katode der Photovervielfacherrdhre auf-
treffender Lichtimpuls nachgewiesen wird. Er ist ent-
scheidend durch die mittlere Zahl N1 der auf die

1. Dynode auftreffenden Photoelektroﬁgxnbestimmt, bzw.
dem an der Anode registrierten kleineren Mittelwert N,.
Wenn P(N,) die Wahrscheinlichkeit ist, mit der ein Licht-
impuls registriert wird, der N, Fhotoelektronen ent-
spricht, so gilt fir den MeBwirkungsgrad éuﬁ

bm = N%:O W(Ne.N—e') P(N_) (1)

Nimmt man an, daB alle Pulse von N, 2 1 Photoelektro~-
nen nachgewiesen werden, gilt:

P(N =0} = O
° (2)
1

P(N°=1)

> b= N%:l WN_,T) (3)

Mit der Formel (4) aus Kasten 15 folgt:
N
e

E =1-ce (4}

Damit erhdlt man aus dem gemessenen Wirkungsgrad ¢
den an der Anode registrierten Mittelwert Ny der
Photoelektronenzahl:

E: = - ln(l-ém) (5)

Fiir den mittleren quadratischen Fehler G; des Mef-
wirkungsgrades gilt: m

fm' 1~ &)
T

(6}

NT = Zahl der Triggerimpulse
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Abbildung 55: Beispiel einer Hochspannungskurve

e - . e B
N . , Als Beispiel ist die Hoch-
: spannungskurve des 7.2 cm
langen, zylindrischen
2.6 - Aerogel-Radiators KMPVT 33
) . y : {7 dargestellt. Die Messung
wurde im kleinen Cerenkov-

2.2 zdhler (Abbildung 45)
durchgefiihrt. Die mittlere

1.84 Photoelektronenzahl Ng
wurde fir jeden Hochspan-

1.4 nungswert U aus dem Mefwir-

kungsgrad £, nach der
Formel (5), Block 15 be-
rechnet.

Block 16: Das ImpulshShenspektrum

Die Verstidrkungsschwankungen der RCA 8854-Rchre sind
so gering, daf die Aufldsung einzelner Photoelektro-
nenzahlen N, bis zu Mittelwerten von N_=5 miglich ist (2).
Die mittlere Photoelektronenzahl kann Sann direkt aus
der Wahrscheinlichkeit W fiir die Zahl Ng der Photoelek-
tronen nach der Poisson~Verteilung ermittelt werden,
Dabei gilt nach Formel(4), Block 14 fiir das Verhidltnis
der Wahrscheinlichkeiten zwischen dem Auftreten von

Ny und N, Photoelektronen beim Mittelwert von Ne:

WN D) Ny Ny -Ny)
(-

TR NT = ©7 Ve (1

2'e

1/(N1—N2)

NotOWNN)

—2 (2)
2 W(Nz,Ne)

Dabei lassen sich die Wahrscheinlichkeiten W aus den

Flachen der Hiaufigkeitsverteilung der zu den einzelnen
Photoelektronenzahlen N, gehdrenden Impulshdhen im Im-
pulshdhenspektrum ermitfeln (vergleiche Abbildung 56).
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Wegen des groBlen Sekundiremissionskoeffizienten

der 1. Dynode der RCA 8854-Réhre sind die von der
Zahl der Photoelektronen Ne abhidngigen Impulshshen
bis zu einer mittleren Photoelektronenzahl Nex;5
auflosbar (2) (Block 16). Allerdings waren in un-
serem Fall die Schwankungen der Cerenkovzahler-
signale zu grofl, um die aufgenommenen Impulshdhen-
spektren verniinftig auswerten zu kénnen (Abbildung 56).
Da der Analog-Digital-Umwandler eine gute Linearitat
besal, dirfte die Ursache im langen {bertragungs-
weg von etwa 75 m vom Cerenkovzahler zum Analog-

Digital-Unwandler liegen.

Der Impuls der Elektronen im Teststrahl 26 ist mit
etwa 3 GeV/c wesentlich groBer als ihr Schwellen-
impuls in Luft (22 MeV/¢c). Um ausschlieBlich das

im Aerogel erzeugte Cerenkovlicht 2zu beriicksich-
tigen, mufl entweder gewdhrleistet sein, dafl die
Elektronen im Cerenkovzahler nicht durch Luft flie-
gen, oder es muf das in Luft erzeugte Cerenkovlicht
von den MeBwerten abgezogen werden. Bei gleicher
Radiatorlinge wird in Aerogel mit einem Brechungs-
index von 1.02 zwar 70 mal soviel Cerenkovlicht wie
in Luft erzeugt {Abschnitt II.1, Block t, Formel 4a),
doch ist wegen des groflen 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 Weglinge der Elek-
tronen in Luft so gering wie méglich gehalten wurde.
Diese Luft-Korrektur wurde in den ersten Mefireihen
so vorgenommen, daB die Abhingigkeit der mittleren
Zahl ﬁ: von Photoelektronen, die durch das in Luft
erzeugte Cerenkovlicht ausgelost wurden, von der

Weglinge der Teilchen in Luft gemessen wurde {(Abb. 57).
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Abbildung 56: Beispiel einca ImpulshShenspektrums
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Die Abbildung zeigt das Impulshéhenspektriim einer hexagonalen
Aerogelprobe (27) (mittlerer Brechungsindex = 1.048,

Linge = 3.3 cm). Das Spektrum wurde in einer MeBreihe im gros-
sen Cerenkovzidhler (Abbildung 46) mit einem ellipsoiden Spie-
gel und einer Winston-Lichttiite (28) als optische Elemente
aufgenommen. Die Hochspannung an der Photovervielfacherrohre
betrug 2.8 kV. Die Impulshdhen der Anodensignale wurde im
Analog-~Digital«Unwandler einzelnen Kandlen zugeordnet, deren
Breite in diesem Fall einer Impulshéhendifferenz von 7.81 mV
entsprach. Mit Hilfe eines Rechners (PDP 8) wurde die Zahl der
Erecignisse jedes Kanals aufsummiert; die Summe aller Ereig-
nisse betrug in diesem Fall N = 5074. Deutet man die Maxima
(Pfeile) des Spektrums als durch 1 bzw. 2 Photoelektronen N
verursacht, so erhdlt man nach_Formel (2), Block 16 eine
mittlere Photoelektronenzahl Ng = 2.66, was einigermafien mit
dem aus dem Mefiwirkungsgrad ermittelten Wert von 2.25 vertrig-
lich ist. Allerdings wiirde man bei diesem Mittelwert

No = 2.66 ein Wahrscheinlichkeitsverhdltnis des Auftretens von
2 zu 3 Photoelektronen von 1.13 erwarten (Formel (1), Block 16 );
ein solches Maximum ist aber im Impulshdhenspektrum nicht er-
kennbar. Viele aufgenommenen Spektren zeigten wesentlich
schlechtere Ergcbnisse, so daB auf ihre weitergehende Analyse
verzichtet werden muBte.
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Entsprechend dieser Kurve wurde fiir jede Testmessung
der Teil der durch Luft verursachten mittleren FPhoto-
elektronenzahl errechnet und vom MefSwert abgezogen.
In der letzten Mefireihe wurde dieses Verfahren in-
sofern verindert, als die mittlere Zahl der in Luft
verursachten Photoelektronen direkt fiir die in den
Aerogel-Testmessungen vorliegenden Weglingen der

Elektronen in Luft gemessen wurde.

Abbildung 57: Die mittlere Photoelektronenzahl ﬁ:

mit Luft als Cerenkov-Radiator

Die experimentellen Ergeb-
nisse zeigen den erwarte-
ten linearen Zusammenhang
zwischen der mittleren
Photoelektronenzahli N, und
der Weglinge 1 der Elektro-
nen in Luft (Abschnitt V.1,
Block 1%, Formel (3)).
Dies erleichtert eine Ex-

” . trapolation auf die jewei-
| ! | ligen Verhédltnisse zur

| ™7 . 1 1 Korrektur der Aerogel-Test-
2P ;&b "6P? %0"'1”1 " messungen.
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V.4 Die Ergebnisse der Aerogel-Testmessungen

Die Eigenschaften des Aerogels als Cerenkov-
Radiator wurden in 5 Mefireihen untersucht.

Die ersten zwei dienten zum Test verschiedener
Optiken im Cerenkovzidhlern, wozu uns die beiden
Aerogel-~Proben aus Saclay (27) zur Verfiigung
standen. In den letzten drei Versuchsreihen
wurden die von uns hergestellten zylindrischen

Aerogel-Radiatoren getestet.

In der ersten Mefireihe wurden im kleinen Cerenkov=-
zéhler (Abbildung 45) Optiken mit einem Planspie-
gel und verschiedenen Luftlichtleitern untersucht;
es standen uns zylindrische und konische Lichtlei~
ter unterschiedlicher Offnung zur Verfiigung. Wei-
terhin wurde getestet welcher Wirkungsgrad mit
einem vollstandigmit Millipore-Papier ausgeklei-
detem Aerogel-Cerenkovziéhler erreichbar ist. Bei
diesen Messungen konnte die Radiatorliange durch
unterschiedliche raumliche Orientierung des Ra~

diators in beschrinktem MaBe variiert werden.

Mit den gleichen Proben wurden in der 2. Mefreihe
Optiken untersucht, die den Verhidltnissen eines
Detektors in einem Speicherring nahekommen; der
Wechselwirkungspunkt wurde durch Drehung des Zidh-
lers simuliert. Es wurde im grofien Cerenkovziéhler
(Abbildung 46) der Wirkungsgrad verschiedener Kom-
binationen vom ellipsoiden Spiegel mit einer Winston-
Lichttiite (28) und verspiegelter Mylarfolie bzw,
Millipore-Papier ala Funktion der Teilchenrichtung
ermittelt. Weiterhin wurde der vollstédndig mit
Millipore-Papier ausgekleidete Zdhler untersucht
und schlieBlich eine Messung mit einem 70 cm

langen zylindrischen Lichtleiter durchgefiihrt.
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Die MeBreihen 3 bis 5 dienten hauptsidchlich zum
Test der von uns hergestellten Aerogelproben. Um
die einzelnen MeBreihen miteinander vergleichen

zu konnen, wurden die MeBwirkungsgrade von jeweils
mindestens zwei Proben in mindestens zwei Mefi-
reihen ermittelt, Als Optik diente im wesentlichen
ein Planspiegel; weiterhin wurden in der 3. und

4, Mefireihe verspiegelte Mylarfolie und Milipore-
Papier eingesetzt, um das im Aerogel gestreute
Cerenkovlicht besser ausnutzen zu kinnen. Im Ge-
gensatz dazu haben wir in der letzten Meflireihe
versucht, dieses Streulicht zu absorbieren, um wei-
tere Aufschliisse iiber die GroBenverhédltnisse von
gestreutem und ungestreutem Licht 2zu erhalten.

In diesen drei MeBreihen wurde der MeBwirkungs-
grad, bzw. die mittlere Photoelektronenzahl i:,
als Funktion der Linge und des Brechungsindexes
des Radiators untersucht.

SchlieBlich wurde in der 2. und in der 5. Mefireihe
die raumliche Intensitdtsverteilung des Cerenkov~
lichts in der Ebene der Photokathode gemessen.
Dies sollte ebenfalls Aufachliisse iiber das Verhialt-
nis vom gestreuten, isotrop verteilten, zum unge-
streuten Cerenkovlicht liefern; auBerdem kann iiber
den Cerenkovwinkel der Brechungsindex des Aerogels
berechnet werden, wodurch eine Uberpriifung der Bre-

chungsindexmessungen des Abachnitts IV moglich wird.
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V.ha Einfache Optiken in einem kleinen

Cerenkovzihler

In dieser MeBreihe wurde die Wirkung verachiedener
Lichtleiter {Tabelle 11) und desMillipore-Papiers
untersucht, um zuniéchst eine grobe Vorstellung {iber
die Eignung des Aerogels als Cerenkov-Radiator zu
erhalten. Da in diesem Aufbau das Verhdltnis von
der Katodenfliche zur Querschnittsfliche des Aero-
gels senkrecht zum Elektronenstrahl (x5) wesentlich
groBer und auSerdem der Abstand der Photoverviel-
facherrihre vom Aerogel (#30cm) wesentlich kleiner
war als es im TASSO-Cerenkovzéhler realisiert wer-
den kann, galt unser Interesse besonders der Abbil-
dung des Cerenkovlichts auf eine kleinere Kathoden-
flidche. Dazu wurde die Photokathode auf etwa 14%
abgedunkelt.

Tabelle 11: Die Luftlichtleiter der 1. Meflireihe

. Linge | Durchmesser (mm)
Aufbau Form Material (mm) maximal[oinimal
58a |Zylinder|Mylarfolie| 196 110 110
mit Al be-
dampft
58b |Konus Kaptonfo~- 82 65 4l
+ lie mit Al
Zylinder| bedampft 222 43 43
58¢ | Konus Mylarfolie{ 192 114 44
mit Al be-
dampft

Die Versuchsaufbauten, in denen die Luftlichtleiter
eingesetzt wurden, sind in der Abbildung 58 dargestellt.
In einem Aerogel-Cerenkovzihler kinnen ausschieBlich
Luftlichtleiter eingesetzt werden, da in festen Dielek-
trika als Lichtleiter, wie zum Beispiel Plexiglaa, we-
sentlich mehr Cerenkovlicht erzeugt wird als in Aerogel
und zusatzlich der Schwellenimpuls wesentlich niedriger
tat.
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Abbildung 58: Der experimentelle Aufbau
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Die Daten der Lichtleiter der Testmessungen a bis ¢

sind in der Tabelle 11 zusammengefaflit. In der Testreihe a
wurde der MeBwirkungsgrad fiir 2 Radiatorlidngen ermittelt,
indem die rdumliche Orientierung der hexagonalen Aerogel-
probe variiert wurde. Die LangenmafBe in der Abbildung

sind in mm angegeben.
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Tabelle 12: Die mittlere Photoelektronenzahl ‘ﬁ:

in den einzelnen Testmessungen

— — N_e -1 .ﬁ: -1
Aufbau| N G(Ne) T (em™ ") | N = 7 {em 7}
1(1-—5)

n
580 .20 .03 .06 .68
58a |2.08 .14 .63 7 .04
58b .05 .02 .02 .2
58¢ .12 .03 .0k oh
584 .86 .04 .28 2.91

Es wurden die erreichbaren MefSwirkungsgrade der
verschiedenen Testaufbauten {Abbildung 58) aus

den Hochspannungskurven bestimmt und daraus die
mittlere Photoelektronenzahl ﬁ: errechnet (Ab-
schnitt V.3, Block 15). Als Radiator diente eine
hexagonale Aerogelprobe mit einer Linge von 3.3 cm
und einem Brechungsindex n = 1.048, Die erreichten

Ergebnisse sind in der Tabelle 12 zusammengefafit.

Die Tabelle zeigt die Luft-korrigierte mittlere
Photoelektronenzahl ﬁ; selbst, pormiert auf die
Radiatorlinge 1, normiert auf die Radiatorlange

und den Brechungsindex n,und ihren mittleren qua=-
dratischen Fehler (N _). Die GroBe N, ermdglicht
den Vergleich von Testmessungen mit Radiatoren
unterschiedlicher Linge und Brechungsindizes (ver-
gleiche Abschnitt IX.1, Block 1); sie ist gewis-
sermaBen ein Giitefaktor fiir den Aerogel-Radiator
und die aufgebaute Optik. In dieser Mefireihe wurde
ein hexagonaler Aerogel-Radiator mit einer Linge
von 3.3 cm und einem mittleren Brechungsindex von
1.048 eingesetzt. Die Versuchsaufbauten sind in der
Abbildung 58 skizziert, der Aufbaun 580 entspricht
den Aufbauten 58a-c ohmne Lichtleiter. Man sieht
deutlich, daB die Konzentrierung des Lichts auf
kleinere Kathodenflichen (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 Zihler ist wegen des
grofien Cerenkovwinkels von 17.’}O der Einsatz von
fokussierenden Optiken notwendig. Die Konzentrierung
des Lichts auf eine kleinere Kathodenflache scheint
mit so einfachen Mitteln nicht mdéglich zu sein; so
wird zum Beispiel im konischen Lichtleiter ein grofier

Teil des einfallenden Lichts zuriick reflektiert.
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Der vollstindig mit Millipore-Papier ausgekleidete
Zdhler war nicht s0 wirkungsvoll wie der graBe
zylindrische Lichtleiter; offenbar eignete sich
Millipore~Papier zwar zur Optimierung dieses Ae-
rogel~Cerenkovzadhlers, jedoch nicht als einziges
optiaches Element. Diea zeigt, daB zumindest bei
kleinen Aerogel-Radiatofen das Cerenkovlicht nicht

vollstédndig isotrop emittiert wird.

Abbildung 59: Die mittlere Photoelektronenzahl ﬁ:
in Abhédngigkeit der Radiatorlinge 1

i !

..:..__..v_#v_.

{cm

.

%

Die Messung wurde mit dem
Aufbau 58a durchgefiihrt, die
Radiatorlénge durch unter-
schiedliche rdumliche Orien-
tierung der hexagonalen
Aerogelproben variiert., Die
durch die beiden MeBpunkte
gelogte Gerade verliauft an-
nédhernd durch den Nullpunkt;
die nachgewiesene Lichtmenge
ist also in dieser Messung
proportional zur Radiator-
linge. Offenbar ist die Ak-
zeptanz dieses Aufbaus fiir
das emittierte Cerenkovlicht
sehr grof; eventuell konnte

auch die mit wachsender Lidnge verkleinerte Ausdehnung des
Radiators senkrecht zum Elektronenstrahl zu diesem Ergeb-

nis beigetragen haben.
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V.b4b Test von Optiken eines groflen Aerogel-~

Cerenkovzihlers

Der fiir diese Testmessungen eingesetzte Cerenkov-
zihler ist im Abschnitt V.2, Abbildung 46 beschrie-
ben. Das Ziel dieser Mefireihe war, fiir verschie-
dene Optiken den MeBSwirkungsgrad als Funktion der
Teilchenrichtung O zu messen. Uber die Variation
der Teilchenrichtung (Drehung des Zéhlers) wurden
Speicherring-Verhdltnisse simuliert. Als Radiato-
ren uhrden wieder die beiden Aerogelproben aus
Saclay (27) (Ldnge = 3.3 cm bzw. 4.4 cm, mittlerer
Brechungsindex = 1,048 bzw 1.060) eingesetzt.

Tabelle 13: Die untersuchten Optiken

ellipsoider|Winston~{mit Alu- Millipore-
Aufbau Spiegel Licht=- minium be- |Papier

tiite dampfte
(28) Mylarfolie

13a X X

13b X X X

13¢c X X X

13a X X

13e X

Der gute Wirkungsgrad des zylindrischen Licht-

leiters zeigt sich auch im linearen Ansteigen

der mittleren Photoelektronenzahl ﬁ: mit der
Radiatorlidnge 1 (Abbildung 59). Allerdings kann

man daraus nicht schlieflen, Qal die Lichtstreuung

im untersuchten Radiator vernachlidssigbar ist

(vergleiche Abschnitt IV.,b); wesentlich entschei-

dender fiir dieses Ergebnis diirften die groBe Ak-

zeptanz des fiir diese Messung benutzten Aufbaus

(Abbildung 58a) und die kleinen Radiatorabmessungen

senkrecht zum Elektronenstrahl gewesen sein.

Die Kreuze in der Tabelle geben an, welche optische
Elemente in den einzelnen MeBreihen eingesetzt wor-
den sind. Der Aufbau 13e ist in der Abbildung 60
dargestellt, die Anordnung des Spiegels und der
Winston-Lichttiite 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 Zihlers sowie
horizontal iiber und unter dem Aerogel angebracht.
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Abbildung 60: Der Aufbau zum Test des Millipore~

Papiers
Elektronenstrahl
»‘ 1“ :
Millipore-
Papier 60 cm
115 em b )
Photover- [T
vielfacher- -
réhre i
58 ca [A.rogol
Fenster
!
) 95 cm ’

Der Aerogelradiator und die Photovervielfacherrdhre
waren vollstindigmit Millipore-Papier umhtillt. Zusatz-
lich zu dem in der Abbildung Dargestellten war der
Zdhler horizontal iiber und unter dem Aerogel mit
Millipore-Papier ausgekleidet.Der Winkel 0 der Teil-
chenrichtung 1st relativ zu der durch den DBrennpunkt
laufenden, zum Zihlergehduse parallelen Geraden de-
finiert.
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In einer ersten Ubersichtsmessung zeigte sich, daB
mit einem ellipsciden Spiegel als einziges optisches
Element kein ausreichender MeBwirkungsgrad zu errei=-
chen war; die gemessene mittlere Photoelektronmenzahl N
lag unter .2. Der MeSwirkungsgrad wurde anschlies-
send fiir 5 Versuchsaufbauten in Abhiingigkeit der
Teilchenrichtung 9 und der Radiatorlange 1 gemessen,
die Aufbauten sind in der Tabelle 13 zusammengefaBt,
die Abbildung 60 zeigt den Aufbau 13e.

Bei den abbildenden Optiken mit dem ellipsoiden
Spiegel nimmt der MeBSwirkungsgrad mit geringer
werdendem Abstand der Teilchenbahn von der Photo-

vervielfacherrdhre (groBeres §) zu, widhrend er in

Abbildung 61: Die mittlere Photoelektronenzahl Ne in

Abhéngigkeit der Teilchenrichtung

Die Abbildung zeigt
die mittlere Photo=-
elektronenzahl fiir
die 5 Versuchsaufbau-
ten der Tabelle 13;
zum Vergleich mit an-
deren Mefireihen ist
zusatzlich der Faktor
' N, angegeben (verglei-
che Abschnitt V.%a).
Der mittlere quadra-
tische Fehler der
Photoelektronenzahl
war kleiner als 2%,
Der Winkel § der Teil-

it - .51 o ! chenrichtung ist in
: 6(°) der Abbildung 60 de-
N + } + + > finiert. Als Radiator
2 4 6 § 10 dienten die beiden

hintereinander geleg-
ten hexagonalen Aerogelproben aus Saclay (27); die Ra-
diatorlénge betrug 7.7 cm, der mittlere Brechungsin-
dex 1.055. Die Optiken mit dem ellipsoiden Spiegel (13a
bis 13c) erreichen wesentlich hohere Photoelektronenzah-
len Ng als der mit Millipore-Papier ausgekleidete Zihler
(13d,e). Offenbar ist bei der Verwendung des Millipore-
Papiers ein zusatzlicher Winston-Konus nicht sehr effek«
tiv. Der Vorteil des mit Millipore-Papier ausgekleideten
Zahlers besteht darin, daB sein MeBwirkungsgrad unabhan-
gig von der Teilchenrichtung ist. Wurde der Cerenkovzah-
ler mit eingebauter abbildender Optik (ellipsoider Spiegel
+ Winston-Konus (28)) zusdtzlich mit Millipore~-Papier
bzw. verspiegelter Mylarfolie ausgekleidet, konnte die
mittlere Photoelektronenzahl um iiber 18% bzw iiber 30% ge-
steigert werden.

den Millipore~Aufbauten nahezu konstant ist. Man
sieht allerdings deutlich, dall der MeBwirkungsgrad
vom mit Millipore-Papier ausgekleideten Zéhler we-
sentlich schlechter ist als der einer abbildenden
Optik; ein &dhnliches Ergebnis hatten Bourdinaud
et. al, am CERN erhalten (32). Weiterhin ist in
diesem Aufbau die mit Aluminium bedampfte Mylar-
folie offenbar besser als 2usdtzliches Hilfsmittel
einer Optik geeignet als das Millipore-Papier (Ab-

Lildung 61), was vermutlich durch die Geometrie
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der Optik und die schlechte Qualitdt des Aerogels
bedingt ist. Bei Verwendung des Millipore-Papiers
wird in diesem Aufbau ein wesentlicher Teil des

Cerenkovlichts in das Aerogel zuriick reflektiert

und dort absorbiert.

Die Vorgziige des Millipore~Papiers liegen darin,

dafl bei zunehmenden Radiatorléngen der MeBwirkungs-
grad stédrker anwidchst als bei den abbildenden Op-
tiken (Abbildung 62). Dies zeigt, daB ein groBer
Teil des erzeugten Cerenkovlichts im Aerogel ge-
streut wird; die Streuliinge der getesteten Radia-
toren liegt also in der GroSenordnung ihrer Linge
(3.3 cm bis 7.7 cm), wihrend die Absorption offen-
bar vernachlédssigbar ist.

Abbildung 62: Verluste an Cerenkovlicht im Aerogel

fiir verschiedene Teilchenrichtungen

Der MeBwirkungsgrad
wurde fiir die 5 Ver-
suchsaufbauten der

" Tabelle 13 fiir 3 Ra-
diatorlingen (3.3 cm,
4.4 cm und 7.7 cm) ge-
messen; es wurden die
~ 2 hexagonalen Aerogel-
proben einzeln und
hintereinander liegend
eingesetzt. Der Quo-

; tient
Nei7.7cms

B (i R
N_(3.3am)+N_(hikom) i
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Abbildung 63: Der Lichtleiter-Versuchsaufbau

Der 70 cm lange

Luftlichtleiter
Luftlichtleiter Reflekter ist aus mit Alumi-
70 cm nium bedampfter
Mylarfolie herge-
stellt worden; ein
g " 0J Ill cm  Reflektor aus dem
F r ! gleichen Material
Photoverviel- Aerogel wurde an seinem of-
facherrthre Millipore- fenen Ende ange-

bracht. In einigen
Messungen war der
Lichtleiter teil=-
x weise mit Millipore~

Abschirmaylinder Papier

Papier ausgekleidet
worden (vergleiche
Tabelle 14)

N°(3.3cm)+Ne(4.4cm)

aus dexr erhaltenen

~ Photoelektronenzahl bei
hintereinander gelegten
Radiatoren und der Sum-
me der in den Einzelmessungen erhaltenen Photoelektronen-
zahlen ist ein direktes MaB fiir die Verluste an Cerenkov-
licht im Aerogel. Diese Verluste sind im mit Millipore-
Papier ausgekleideten Zdhler (13d,e) geringer als bei
Verwendung abbildender Optiken (13a-c). Dies deutet darauf
hin, daB die Absorption einen wesentlich geringeren Bei-
trag zu den Verlusten liefert als die Streuung des
Cerenkovlichts.,

SchlieBlich wurde in dieser Mefreihe 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 Radiatorlangen
bei fester Teilchenrichtung von 0= 2.7° durchge~
fithrt. Der Lichtleiter wurde teilweise mit Milli-
pore-Papier ausgekleidet, womit sich aber keine
Verbesserung der Ergebnisse erzielen lieB (Tabelle 14).
Die mittlere Photoelektronenzahl war, insbesondere
bei einer Radiatorlinge von 7.7 cm, deutlich hdher
als bei den zuvor beschriebenen Optiken (vergleiche
Abbildungen 6G,61).

Diese Testreihe hat gezeigt, daB es schwierig
ist, mit Aerogel-Radiatoren der vorliegenden
Qualitdt bei grofem Abstand der Photoverviel-
facherrshre vom Aerogel (65 ctm) einen ausrei-
chenden MeBwirkungsgrad zu erzielen, Das Milli-
pore~Papier kann allenfalls zur Optimierung
eines Zahlers beitragen, eventuell sind hierfiir
sogar verspiegelte Mylarfolie oder - hier nicht

untersuchte -~ gut reflektierende weiBe Farbe (30)
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Lesser geeignet. Die mit dem Luftlichtleiter
erzielten Ergebnisse liegen zwar bereits in
brauchbaren GréBenordnungen, eine entsprechende
Optik ist jedoch bei grifieren Aerogel-Radiatoren

schwer zu verwirklichen.

Tabelle 14: Die Ergebnisse des Lichtleitertests

Radiatore Lange der Mi]liporeJ mittlere Photo-
? 1ator Papier~-Auskleidung elektronenzahl
linge{cm) ( —
cm) N
e
7.7 0 4.0 * .1
3.3 0 2.30 ¥ .05
3.3 10 2,27 ¥ .04
3.3 18 2.19 ¥ .04
3.3 31.5 1.80 * .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) erhdhte den Mefwirkungsgrad des Zihlers
nicht. Insgesamt ist die mit dem Lichtleiter erreichte
Photoelektronenzahl grifer als die der Optiken mit einem
ellipsoiden Spiegel.
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V.ke Untersuchung der Aerogelproben eigener

Herstellung

In den Mefireihen 3 bis 5 wurde zum Test der von uns
hergestellten Aerogel-Radiatoren der kleine Cerenkov-
zdhler eingesetzt (Abbildung 64); der mittlere qua~
dratische Fehler der Photoelektronenzahl lag bei al-
len Messungen unter 5%. Die MeBreihe 3 diente zum
Vergleich der ersten von uns hergestellten Aerogel-
proben P1,P2 mit denen aus Saclay (vergleiche Ab-
schnitt V.,4a,b). Da sich die Proben sowohl in der
Linge als auch im Brechungsindex unterscheiden, kann
als VergleichsmaBstab nur die GraBe No dienen (Ta-

belle 15), die bei den zylindrischen Proben um einen

Abbildung 64: Der Versuchsaufbau zum Test der

zylindrischen Aerogelproben

&

Abschirmeylimder

Elektronen|
strahl —|
12 cm

Photovervielfacher

e

Absorber zur Luftkomtrolle

Absorber-Tunael
L Aorolol

Plan- _____
spiegel

[
|
I
1
1

Vonotor

Es wurde der kleine Cerenkovzdhler {(vergleiche Ab-
bildung 45) eingesetzt. In der 5. Mefreihe ist die
Photovervielfacherrshre naher am Planspiegel als in
der 3. und 4. MeBreihe (Abstand = 30 cm) eingebaut
worden. Es sind ebenfalls der Absorber~Tunnel fiir
das Streulicht und der Absorber zur Luft-EKontroll-
messung der 5. MeBreihe eingezeichnet., Die hier
nicht dargestellte, mit Aluminium bedampfte Mylar-
folie ist in der 3. und 4. MeBreihe entsprechend

der Abbildung 58d (Abschnitt V.4a) angeordnet worden.
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Tabelle 15: Vergleich zwischen einer hexagonalen
(Saclay) und den zylindrischen Aerogel-
proben P1,P2 (MeBreihe 3)
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1 - N, -1
Aerogel-| = 1(cm) | Aufbau| N N = 2 5 (cm™ ")
probe e 1(1-1/n2)

Saclay [1.048 | 3.3 gg 1:;2 g:;
P1 1.018 | 7.5 is 1:32 ;:g
P2 1.018 | 7.6 g IR 3

Die Tabelle zeigt die mittlere Photoelektronenzahl N_
und den Giitefaktor N, einer hexagonalen Aerogelprobee
aus Saclay (27) und von 2 bei uns hergestellten zylind-
rischen Aerogel-Radiatoren P1, P2 (25) mit dem mittleren
Brechungsindex h und der Linge 1. Die Ergebnisse wurden
in der 3. Mefireihe mit einem Planspiegel (PS) bzw. mit
zusidtzlicher verspiegelter Mylarfolie (MF) als optische
Elemente erhalten. Offenbar besitzen die Proben P1, P2
eine etwas bessere Qualitdt als die uns aus Saclay zur
Verfiigung gestellte.

Faktor von etwa 1.4 grofer als bei den Saclay-Proben
war, Die Grofle No ist allerdings aufler von den
Aerogeleigenschaften auch von der Optik des Zdhlers
abhéngig. Es ist dabei durchaus moglich, daB der
Wirkungsgrad der Optik fiir die Saclay-Proben wegen
ihres grofien Cerenkovwinkels Bc = 17.4o schlechter
ist als fiir die zylindrischen Proben ( Oc = 10,8%).
Da aber auch nach der Auskleidung des 2ahlers mit
verspiegelter Mylarfolie dhnliche Verhdltnisse vor-
lagen, diirfte die Transparenz der 2zylindrischen Pro-
ben etwas besser sein als die der hexagonalen, deren
Oberfléche sich durch hdufiges Handhaben mit der
Zeit verachlechtert hatte (27).

Abbildung 65: Die mittlere Photoelektronenzahl ﬁ:

A,zed. ..' ..

2.57

2.04 -

in Abhédngigkeit der Radiatorlénge 1

Diese MeBergebnisse wurden in der
5. MeSreihe unter Einsatz des
Absorber-Tunnels gewonnen. Es ist
also vorwiegend Licht nachge-
wiesen worden, das unter kleinen
Winkeln zur Richtung des Elek-

" tronenstrahls emittiert wurde.Die
Abbildung a zeigt die erhaltene
mittlere Photoelektronenzahl Ng,
in der Abbildung b ist die auf den

- Brechungsindex n normiert worden,
Bei 2 Proben konnte die Radiator-
linge variiert werden. Man sieht
deutlich, daB bereits bei weni-
gen Zentimetern eine Sdattigung

" in der Photoelektronenzahl ein-
tritt, Die Probe V30 eignet sich

3 zur Abschétzung der Transamissions-
i léinge T, gemdB Abschnitt V.1,

. Block 13, Formel (5), wobei al-
lerdings der unterschiedliche
Brechungsindex der Bruchstiicke
(1.0070 und 1.0084) beriicksich=
tigt werden muB (Abbildung b).
Nimmt man fir den 1. Mefipunkt

an, daf die Photoelektronen-

. zahl N noch proportional zur
Radlatorlange 1 ist, erhdlt man
als Transmisaionslﬁnge Tc fir den

i Nachweis des Cerenkovlichts
i 3.5 cm. Da diese Annahme aber
offenbar selbst bei diesen klei-

nen Radiatordimensionen nicht
ganz erfiillt ist, kann dieser
Wert nur als obere Grenze be-
trachtet werden. Zum Vergleich
dazu betrdgt die von Bourdinaud
et. al. mit optischen Methoden
gemessene Transmissionslange von

! in Saclay hergestellten Aerogel-
m) proben 1.25 cm bei der Wellen-

linge der maximalen spektralen
i Empfindlichkeit der RCA 8854-

Réhre (QOO nm) (32). Ebenso zeigt die Probe V30, dag

Briiche senkrecht zur Teilchenrichtung offenbar keinen
Einfluf8 auf den MefSwirkungsgrad deas Cerenkovzahlers haben.
Die unterschiedlichen Anordnungen (12,21) der Radiator-
segmente sind in der Abbildung 66 skizziert.
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In der 4. und 5. MeBreihe wurde zundchst die
Abhéangigkeit der Photoelektronenzahl ﬁ: von

der Radiatorlidnge 1 untersucht. Dazu dienten vor
allem Proben, die radial in mehrere Stiicke zer-
brochen waren. Typische Ergebnisse sind in der
Abbildung 65 dargestellt, die zeigt, daB die
Photoelektronenzahl ﬁ: wesentlich langsamer

ansteigt als die Radiatorlange 1. Die Transmis-
sionslange der von uns hergestellten Aerogelproben
liegt nach diesen MeBlwerten im Bereich der maxi-
malen spektralen Empfindlichkeit der Photoverviel-

facherréhre (umA = 400 nm) unter 3.5 cm.

An Hand der Probe V30 wurde der Einflul} von
Bruchstellen im Aerogel senkrecht zur Teil~
chenrichtung untersucht, indem die rdumliche
Anordnung der Bruchatiicke veridndert wurde (Ab-

bildung 66). Dies ist insofern von Interesse,

- 128 -

als grofle Aerogel-Radiatoren, wie sie zum Bei-
spiel im TASSO-Cerenkovzdhler eingesetzt wer-
den sollen, aus kleineren Einheiten zusammen-
gesetzt werden miissen. Besonders deutlich
zeigt die Abbildung 65b, daff die radumliche
Lage der Bruchstiicke keinen Einflul auf den
Wirkungsgrad des Cerenkovzidhlers hatte. Aller-
dings ist der Anstieg der i:/l-Kurve dieser
Probe sehr gering (Abbildung 65a), so daB zu
dieser Fragestellung weitere Experimente not-~

wendig sind.

Die Ausnutzung des erzeugten Cerenkovliichts
sinkt erwartungsgemiB mit der Radiatorlidnge 1.
Es fdllt der Gitefaktor N sehr rasch ab (Ab-
bildung 67) und der Anteil des gestreuten
Cerenkovlichts nimmt deutlich zu (Abbildung 68).

Abbildung 66: Anordnung der Aerogelsegmente zur

Untersuchung einer Bruchstelle im

Aerogel
Um den Einflufl einer senk-
Elsktromenstrahl recht zum Elektronenstrahl
P orientierten Bruchstelle
L) lan- 1 im Aerogel auf den MefBwir-

kungsgrad des Cerenkovzidh-
lers zu untersuchen, bot
sich die in zwei verschie-
den lange 'cgmente zerbro-
chene Probe V30 an. Wirde

2 Z an der Bruchstelle sehr
viel Cerenkovlicht verloren
~Aerogel - 2 gehen, sollte man in der
K‘.'n.nt.‘\ Anordiiung 12 wesentlich

17 meh: Photoelektronen erware-
ten als in der Anordnung 21
Die Ergebnisse der Messung
12 i sind in der Abbildung 65
diskutiert.

/it

~

Abbildung 67: Der Giitefaktor No in Abhdngigkeit
der Radiatorlédnge 1

) i o i In der Abbildung sind
' : einige Ergebnisse der
' 5. MeBreihe, gewonnen
mit dem Absorber~-
Tunnel, dargestellt.
Erwartungsgemaf fidllt
N, mit wachsender
. Radiatorlénge ab. Die
Probe KMPMV 43 hat
" gegeniiber KMPMV 4t
ein um den Faktor 1,8
grofleres N_. Leider
ist der direkte Ver-
x . x V33 _ gleich mit dem fiir
KMPMV41 die Transparenz des
. ) 1{cm) Aerogels verantwort=
é 4 é g 10 12 ¥ lichen Nachreaktions-
" quotienten nicht mog-
lich, da er in beiden Fidllen zu ungenau bestimmt wurde
(vergleiche Abschnitt III.2b, Abb. 26 und Tabelle 8).
Doch sollte dieser Quotient fiir die Probe KMPMV 43 auf-
grund der um den Faktor 3 groferen zugegebenen Wassermenge
bei sonst gleichen Verhdltnissen deutlich grdBer sein als
fiir die Probe KMPMV 41,

5 T

10 4
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Abbildung 68: Die Lichtstreuung in
Radiatorliénge 1

E“Abs o _j )
R
1.1 o xuPMVA3 i
V30 ¥ :
. . . .
NS DY, S S TR
- | KMPVT33 vasl V33
-4 - J e e PR S |
N f |
NG
‘2 9 = H I -
S~
~a L 1¢em)
" i i n ——: ‘ 2
2 4 6 8 1b 12

I
Akzeptanz dieses Versuchsaufbaus (A
streutes Cerenkovlicht ist offenbar

Abhédngigkeit der

Die Abbildung zeigt den
Quotienten
Ne(Abs)/Ne(PS)

aus der mit und ohne
Absorber~Tunnel erhal-
tenen Photoelektronen-
zahl Ng,; die Frgebnisse
wurden in der 5. Mef=-
reihe gewonnen. Setzt
man den gleichen Wir-
kungsgrad im Nachweis
des ungestreuten und
des gestreuten Lichts
voraus, erhdlt man nach
dem Transmissionskoef-
fizienten der Probe V30

? (vergl. Abb. 65) die

gestrichelte Kurve. Die
bbildung 64) fiir ge-
sehr schlecht.

Abbildung 69: Der Giitefaktor N, in Abhdngigkeit
des Brechungsindexes n

Diese Ergebnisse wurden
in der 5. Mefreihe mit
dem Absorber-Tunnel ge-
wonnen. Man erkennt eine
deutliche Abnahme des Gu-
tefaktors N, mit wachsen-
den Brechungsindex n. Die
Schwankungen in N, bei
gleichem Brechungsindex
werden durch unterschied-
liche Radiatorlingen ver-
ursacht, weshalb nur Pro-
ben mit 1 {10 cm berick-
sichtigt worden sind
(vergleiche Abbildung 67).
Of fenbar wird bei Proben
mit niedrigem Brechungs-
index ein griflerer Teil
des erzeugten Cerenkov-
lichts nachgewiesen als
bei Proben mit hohem Bre-~

chungsindex.

Leider ist e¢in Vergleich der erhaltenen Giite~

faktoren N0 bzw. der Absorptionsquotienten der
Abbildung €7 fiir die im Abschnitt 117 beschrie~
benen Proben (KMPMV 41 43, KMPVT 33) mit ihren

Nachreaktionsquotienten schwierig,

da er gerade

bei den EMI™V /i-Proben nur sehr ungenau bestimmt

werden konnte (vergleiche Abschnitt I111.2b,

Abbildung (). Es sollte aber festgehalten

werden, dufl der Nachreaktionsguotient der

Probe KMPIV 43 wegen der grofien zugegebenen

Wassermengc deutlich groBer sein sollte als

der der Prote KMPMV 41, was die besseren Er-

gebnisse der Probe KMPMV 43 verstdndlich ma-

chen wirde,

Unsere Testmessungen ergaben weiterhin, dafB

die Grofle NO fiir Proben mit niedrigem Brechungs-
index (n <1.01) hoher liegt als fiir Proben mit
hohem Brechungsindex {n >1.015) (Abbildung 69).
Je kleiner der Brechungsindex ist, desto grifler
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. MeBreihe der Zihler mit verspie-
gelter Mylarfolie ausgekleidet. Das Ergebnis
dieser Messungen ist, daB sich die mittlere
Photoelektronenzahl ﬁ: bei den Proben mit
hohem Brechungsindex durch die Mylarfolie

im grofleren MaBe steigern 1ift als bei Proben
mit niedrigem Brechungsindex (Abbildung 70).
Die Ursache ist vor allem die schlechte Akzep-
tanz dieses Aufbaus fiir unter groflem Cerenkove

winkel emittiertes Licht.
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Abbildung 71: Die Lichtstreuung in Abhéngigkeit

des Brechungsindexes n

Abbildung 70: Die Steigerung der mittleren Photoelek=-

i A : T : Die Abbildung zeigt den
tronenzahl N durch verspiegelte N (Abs) ; . Quotienten
e .
Mylarfoli . —— . )
ylarfolie NTTPsT . : ‘ NeiAbsf e PSs
. . . . 1 e " aus der in der 5. MeB-
N_{MF . . . =T reihe erhaltenen mittle-
. : - - D ! ' : .
= ! d:: ﬁzb;igu;g 3§;gt ' Ty ' X © ren Photoelektronenzahl
N KPS P C ¢ . L. .o . . i -
Ne‘ . | o k. MeBreihe erhal- 96 ‘ N, mit ung ohne Absorber
! i : t . X . Tunnel. Die Schwankungen
: I B ) enen Quotienten 3 . i
‘24501 —3 - . : : .52 o o . im Quotienten bei kon-
; : . Ne ME /ﬁ:TFET : stanten Brechungsindex n
2.25¢ - doe b : der mittleren Pho-_ .88 . B S S YFzganggzczo:?;:rZ;hied‘
: o + v i toelektronenzahl N, ' - v:rursachta(ver81§iche
3 . Lo S ..o di it i -
2001 sl‘;e::l f;gmblz’}ﬁ ;.84 % . - . .x. . - Abbildung 68), weshalb
' ’ Py i mgt zusétzlicher' . : : nur Proben mit 1< 10 cm
12254 i X -+ ‘Mefireihe 3 verspiegelter My~ Bot ) o L x ... - Dberiicksichtigt wurden.
: : : : larfolie (MF) als : X Der Nachweis von unter
1.504 - D et W MéBireihe 4| optische Elemente . . . . . 'n > groﬁen‘W1nkeln emittiertem
: : : erhalten wurde. Der : Streu}lcpt war offenbar
1.2 L . . Wirkungsgrad des 1.007 1.015 1.023 unabhingig vom Brechungs-
251 x ¢ S : Cerenkovzihlers index des Radiators.
X . n_. lieR sich insbeson~

t t ¥ q dere bei Proben mit
i 1.007 1.023 1.039 grofiem Brechungsin-
dex n durch die verspiegelite Mylwrfrlie steige:i. Dies
zeigt die mit dem Brecungsindex n wachsende sihwierig-
keit, das Cerenkovlicht auf die Photovervielfacherrdhren
zu sammeln.,

Abbildung 72: Die mittlere Photoelektronen-

zahl ﬁ: {iir Radiatoren verschie-
Im Gegensatz dazu ist die Absorption des Corenlns - dener Brechungsindizes n
lichts im Absorber-Tunnel der 5. Mefreihe (Ab~

stand Photovervielfacher~Aerogel = 14.5 cm, ser- 4 . Die in der 5. Mefireihe
o N mit dem Absorber-Tunnel
gleiche Abbildung 64) nahezu unabhdngig vom e (cm_1) gewonnenen mittleren
Brechungsindex (Abbildung 71}. Dies zeigt, wie i Photoelektronenzahlen N
sind auf die Radiator=-
bereits Abbildung 68, daf die Akzeptanz diecses .81 . linge 1 normiert worden.
Zdhlers fiir das gestreute Cerenkovlicht sehr - Offenbar erreicht man mit
64 o0 zunehmendem Brechungsin-
schlecht war. * x dex n einen wachsenden
. < x‘x _ _ Wirkungsgrad des Ceren-
] . ) At : < kovzdhlers., Dies ist
Trotz ihres guten Wirkungsgrades in der Ausnut- . KXy durch die mit dem Faktor
zung des erzeugten Cerenkovlichts liefern die 21 x (1-1/n2)
Radiatoren mit niedrigem Brechun: sindex weniger f ¢ . ; ; n > proportionale Zahl der im
1.007 1.015 1.023 Cerenkov-Radiator erzeug-

ten Photonen bedingt
(Abschnitt II.1, Block 1,
Formel {(4a)).
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Photoelektronen als die mit hohem Brechungs-
index n (Abbildung 72), denn die erzeugte Lichte-

menge ist proportional zu (1-1/02) (Abschnitt II.1,
Block 1, Formel 4a). Von den bei uns hergestell-

ten Radiatoren sind die mit einem Brechungsindex
um 1,02 in Hinblick auf den Wirkungsgrad fiir den

Einsatz im Cerenkovzidhler am geeignetsten.,

Betrachtet man die erhaltenen Photoelektronen-
zahlen N_e gquantitativ,so befinden wir uns mit
den hergestellten Radiatoren an der unteren
Grenze dessen, womit ein Cerenkovziéhler sinn-
voll eingesetzt werden kann. In Bezug auf die
Radiatorlédnge, bei der eine Sdttigung der Photo-
elektronenzahl eintritt, sind fiir den Einsatz

im TASSO=-Cerenkovzéihler Verbesserungen um einen

Faktor 2 bis 3 notwendig.
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v.4d Die rdumliche Intensitatsverteilung des

Cerenkovlichts

In der 2. und 5. MeBreihe wurde mit gering-
fiigig unterschiediichen Methoden die Inten-
gitidtsverteilung des Cerenkovlichts in der
Ebene der Photokatode gemessen. Damit konnten
vor allem weitere Erkenntnisse iliber das Streu=
vermogen der Aerogelradiatoren gewonnen werden;
auBerdem war mit dem Ergebnis der 5. Mefireihe
eine Kontrolle der Brechungsindexmessung des
Abschnitts IV mdglich. In beiden Mefireihen
wurde die empfindliche Fldche der Photokathode
auf 5% bis 12% verringert. Aufgrund des damit
verbundenen niedrigen MeBSwirkungsgrades mufite
die Triggerzihlrate auf 10,000 erhoht werden,
damit der relative Fehler hinreichend klein
wurde (2. Mefreihe: é(ﬁ)/ﬁ: < 4%, 5.MeBreihe:
SN )N < 2%).

Den Versuchsaufbau der 2. MeBlireihe zeigt die
Abbildung 73. Als Radiator wurde die Aerogel=-
probe aus Saclay (27) {(Brechungsindex n = 1.048,
Linge 1 = 3.3 cm) eingesetzt. Die Photoverviel=~
facherrdhre wurde bis auf eine Kreisfldche mit
einem Durchmesser von 3 cm abgedunkelt und in
der Ebene bewegt, die den inneren DBrennpunkt

des Zidhlers enthdlt und senkrecht auf dem Licht-
strahl steht, der vom AufBleren Brennpunkt durch

das Aerogel geht.

Die MeBergebnisse sind in der Abbildung 74
dargestellt, in der bereits iiber die entspre~
chende Ringfldche des Cerenkovlichtkegels in-
tegriert wurde (Abbildung 75); der Schnitte
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. Mefreihe

zur Messung der Intensitidtsvertei-

\

lung des Cerenkovlichts

~Elektromen-~
strahl
vom A gel erseugtes ellipsoider Spiegel
Corenkovlicht [
direkter Lichtetrah
-
Blend -
Photevervielfacher-
e
Abgchirusylinder — ‘.'.'.1/"
Mefiebene Br-emmpumkt e

des Spiegels

Oca io 50 50 ‘0 ;0

Die Intensitatsverteilung wurde innerhalb der Mefebene

auf genommen, die senkrecht auf dem Lichtstrahl steht, der
vom duBeren Brennpunkt des Zihlers durch das Aerogel lauft,
und die den inneren Brennpunkt enthidlt. Die Photoverviel-
facherrshre ist durch eine Blende bis auf eine Kreisflache
mit einem Durchmesser von 30 mm abgedunkelt worden; sie
wurde parallel zur MeBebene verschoben. Weiterhin sind die
berechneten Schnittgeraden des Cerenkovlichtkegels mit der
2eichenebene dargestellt, bei deren Berechnung ein idealer
ellipsoider Spiegel mit den Halbachsen a=629 mm und

b=459 mm vorausgesetzt wurde.
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Abbildung 74: Die Intensitidtsverteilung des Cerenkov-
lichts (Mefireihe 2)

| H .. . i . - PO S Srp

R = :
Cod ; : - ;,% ..... L
‘14— - -+ ; :
’ . Luft! | - iﬂaz'f
----- == ' . e L A
=14 -1 B BNC R NS JPEE SR BRI i |

Die Abbildung zeigt die aus den Mefldaten berechnete Photo-
elektronenzahl (Ng+4|r| /ry,), die man in der Ringflidche

der Abbildung 75 erhalten wiirde. Der Nullpunkt der Orts-
skala r wurde in das Maximum dea durch Luft erzeugten
Cerenkovlichts gelegt, da es mit einem Cerenkovwinkel von
1,36° kaum vom direkten Lichtstrahl aus dem dulleren Brenn-
punkt abweicht (gestrichelte Linie in der Abbildung 73).
Die negativen Ortswerte entsprechen einer Bewegung der
Photovervielfacherrshre zum Spiegel hin, die positiven vom
Spiegel weg. Es wurde fiir jeden Ortswert r eine Messung
ohne Aerogel durchgefiihrt und so die Luft-Kurve ermittelt,
auBerdem wurde mit Aerogel als Radiator gemesaen und unter
Beriicksichtigung 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 ware; im positiven Bereich der
Ortsskala sollte es bei +14.3 cm liegen, es konnte aber
Kein Signal, daB deutlich iliber dem Rauschen der Photover-
vielfacherrdhre liegt, nachgewiesen werden. Die Abwei-
chung der MefSwerte vom theoretischen Verhalten diirften
durch die nicht-ideale Form des Spiegels verursacht worden
sein, Vergleicht man die Intensitidt des durch Aerogel er-
zeugten Cerenkovlichts mit der des durch Luft erzeugten
Lichts, erhidlt man unter Beriicksichtigung der verachie-
denen Radiatorlédngen gemdB Block 17 eine Transmissions-
léinge des Aerogels von Tc = .7 cm.
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Abbildung 75: Die Berechnung der Intensitidt des

Cerenkovlichts
a b
Of faung
ar
)
2r°

Die auf eine Kreisfldche mit dem Radius r, = 15 mm abge~
dunkelte Photovervielfacherrdhre wurde entlang des Doppel-
pfeils verschoben (b). Dabei wurde nur ein kleiner Teil
des kegelfdrmig emittierten Lichts (a) nachgewiesen. Die
gemessene Photoelektronenzahl ﬁ;'muﬁte also auf die gesam=
te Ringfldche (Radius|r|) umgerechnet werden, die man un-
ter der Annahme erhidlt, daB das Cerenkovlicht sich auch
nach der Reflexion am ellipsoiden Spiegel nahezu kegel=-
formig ausbreitet (Kegelschnitt senkrecht zur Kegelachse).
Man erhalt damit gemidl Abbildung b fiir die gesamte Photo-
elektronenzahl NeR der Ringfldche:

Vergleicht man die Intensitdt des im Aerogel
emittierten, ungestreuten Cerenkovlichts mit
der des in Luft erzeugten, so erhalt man nach
den im Block 17 beschriebenen Formeln eine
Transmissionslange Tc des Aerogelradiators

von .7 cm. Dies stimmt grofBenordnungsméBig
mit dem von Bourdinaud et. al. mit optischen
Methoden gemessenen Wert von 1.25 cm bei einer

Wellenldnge von 400 nm iiberein. (32)

Eine Berechnung des Cerenkovwinkels aus diesen
Daten erweist sich leider als kaum durchfiihrbar.
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 Transmissionslinge 'I‘c in
der 2. Melreihe

Entsprechend der Formel (2) des Blocks 13 gilt fiir die
Zahl Ngp der in der Ringflidche der Abbildung 75 nachge-
wiesenen Elektronen:

—_— Neth 1
er =L, Te 00 (1 - expls ot (D)
A c ¢
Tc = Transmissionslange des Aerogels fiir den

Nachweis des Cerenkovlichts
= Zahl der Photoelektronen, die der Zahl

eth der im Aerogel erzeugten Photonen ent-
spricht
1A = Aerogellinge
2] = Cerenkovwinkel

Die Zahl Ngot), der den erzeugten Photonen entsprechenden
Photoelektronen kann_man aus der durch Luft verursachten
Photoelektronenzahl N, , den Brechungsindizes von Luft n
und Aerogel n, und den Radiatorlangen 1) bzw. 1, berech-
nen zu {vergleiche Abschnitt II.1, Bleck 1):

1-1/nA2 1A
Neth = NeL z T (2)

1-1/nL L

Mit der Ndherung Tc<(1A erhdlt man nach Block 13, For-
mel (4):

(3)

Aus der Abbildung 74 erhdlt man die Werte:

N = 1.21 N p = 5.76

Mit den Radiatorlingen und den Brechungsindizes
1. =23 cm 1, = 3.3 cm

L A
1.00028 n 1.048

n A

1t
i

L
erhalt man eine Transmissionslénge Tc von?

T = .68 cm
c

Setzt man diesen Wert wieder in die Gleichung (1) ein,
folgt Ngop = 5.58, daB heiBt der durch die Niherung der
Formel ?3) bedingte Fehler liegt in der gleichen Groflen-
ordnung wie der_mittlere quadratische Fehler der Photo-
elektronenzahl N_ (®4%).
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Abbildung 76t Der Versuchsaufbau zur Mesasung der
Intensititsverteilung des Cerenkov-
lichts (MeBreihe 5)

.; ’ Abochirmsyl inder b
strebl
(N

M.\.\l Phetevervielfacher
B /S
1 Blende

ungestroutes Carenkovlicht

Die Intensitdtsverteilung wurde bestimmt, indem die Photo-
vervielfacherrahre durch Ringblenden abgedunkelt wurde
(a), die einen unterschiedlichen Radius r aber ein kon-
stante Breite & r hatten {b). Als Radiator d1ente ein Seg-
ment der Aerogelprobe KMPVT 33 mit der Linge 1 = 3.5 cm
und dem Brechungsindex n = 1.020.

nicht genau genug bekannt, um den Cerenkovwinkel
verniinftig berechnen zu kdnnen. Immerhin verdeut-
licht der groBe Abstand des Maximums des im Ae-
rogel erzeugten Cerenkovlichts von der Achse des
Lichtkegels die mit dem grofien Cerenkovwinkel
verbundenen Schwierigkeiten beim Bau eines

Aerogel-Cerenkovzihlers.

In der 5. MeBreihe wurde die rdumliche Inten-
sititsverteilung des Cerenkovlichts gemessen,
indem die Photokatode durch ringférmige Blen-
den verschiedener Radien abgedunkelt wurde.
Wegen der Kriinmung der Photokatode wurden die
Blenden an der Offnung des Ab-&hirmzylindera
befestigt (Abbildung 76). Als Radiator wurde
ein Segment der Probe KMPVT 33 eingesetzt,
seine Linge betrug 3.5 cm, sein Brechungsin-
dex 1,020,
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Die MeBdaten sind in der Abbildung 77 darge-
atellt. Das Maximum ist recht breit und ent-
spricht einem Cerenkovwinkel Gc zwischen 7.1°
und 11.7%; der entsprechende Brechungsindex
liegt im Intervall von 1.008 und 1.021, was
mit dem MeBwert von 1.020 nach der Methode
des Abschnitts IV gerade noch vertridglich ist.
Die Verschiebung des Maximums mag durch eine
zu ungenaue Justierung des Spiegels bzw. des
Elektronenstrahls bedingt sein, Vergleicht
man die Intensitdt des Cerenkovlichts, bzw.
die mittlere Photoelektronenzahl ﬁ: im Ma=-
ximum mit der ohne Blende gemessenen, so er-
hdlt man daraus eine Transmissionslange von
«9 cm. Im Vergleich dazu erhielten wir fiir
die Probe V30 im Abschnitt V.4c aus der Sit-
tigung der Photoelektronenzahl (Abbildung 65)

Abbildung 77: Die Intensitdtsverteilung des
Cerenkovlichts (MeBreihe 5)

Die nach der Abbildung 76 mit
einem Segment der Probe
KMPVT 33 (Lsnge 1 = 3.5 cm,
:| Brechungsindex n = 1,020} ge-
| messene rédumliche Intensi-
tdtasverteilung des Cerenkov-
lichta weist ein relativ
breites Maximum und einen
sehr langsamen Abfall zu
| groferen Blendenradien r auf,
Der im Abschnitt IV gemessene
r{cm) Brechungsindex liegt gerade
— H noch im Bereich dieser Mes-

* i .| sung (Pfeil). Vergleicht man
die im Maximum gemessene Photoelektronenzahl (.52) mit der
ohne Blende gemessenen (2.01), s0 erhidlt man mit der For~
mel (3) des Blocks 17 eine Tranamlaa1onslange T von
«9 cme.
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VI Sggulationsrechnungen zum Verhalten des

Aerogels als Cerenkov-Radiator

eine obere Grenze der Transmissionsliénge T  von
3.5 cm; beide Werte sind also miteinander ver-

trdglich. Im Gegensatz zu einem idealen Cerenkov-Radiator,

in dem sich das Cerenkovlicht ungestdrt ausbrei-

Diese Messungen der réumlichen Intensitits- tet, ist im Aerogel die Lichtstreuung und -absorp-

verteilung des Cerenkovlichts stehen somit tion nicht zu vernachlassigen. Um Vorstellungen

in einem recht guten Einklang mit den Ergebnis- iiber die Voraussetzungen zu erhalten, unter denen

sen der vorangegangenen Abschnitte. Aerogel in einem Cerenkovzidhler einsetzbar ist,

wurden Simulationsrechnungen durchgefiihrt. Dabei

ging man davon aus, daB geladene Teilchen von ei-

nem Wechselwirkungspunkt kommend durch einen end-
lichen Aerogel-Radiator fliegen und dabei Cerenkov=-
licht gem#B den Formeln (4) im Block 1, Abschnitt II.1
erzeugen. Jedes einzelne Photon wird im Aerogel ver-
folgt, bis es gegebenenfalls nach mehreren Streu-
ereignissen den Radiator verlafit oder in ihm ab-

sorbiert wird.

In diesem Programm werden die Streu- und Absorp-
tionslédnge als EingangsgriBen vorgegeben und miis-~
sen vorher experimentell bestimmt werden. Da wir
entsprechende Messungen an unseren Proben noch

nicht durchfiihren konnten, wurden diese Parameter

in Anlehnung an Messungen von Bourdinaud et. al. (32)
gewdhlt. Ebenso ist die Richtungsverteilung des

gestreuten Lichts vorgegeben worden.

In einem groBen Aerogel-Cerenkovzidhler , wie bei-
spielsweise der fur den TASSO-Detektor geplante,
wird bei einer Lichtsammlung durch Spiegel haupf-
sichlich das ungestreute Licht nachweisgsbar sein.
Daher wurde insbesondere die integrierte und die
spektrale Intensitdt des nicht im Aerogel gestreu-
ten Cerenkovlichts in Abhédngigkeit der Radiator-

liange untersucht.
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VI.1 Die Streuung des Cerenkovlichts im Aerogel

Die Streuung von Licht an einem Streukérper
héngt wesentlich von der Wellenlinge im Aus-
breitungsmedium und der Polarisationsrichtung
des Lichts ab, sowie von der Polarisierbarkeit
des Streuzentrums und damit von seiner GriBe
und seinem Brechungsindex ng im Verhaltnis

zum Brechungsindex n, des Ausbreitungsmediums.
Piir spharische Streuzentren ist 1908 von Gustav
Mie eine geschlossene Theorie verdffentlicht
worden. Ausgehend von den Maxwell'schen Glei=-
chungen hat Mie iiber die Zerlegung des einfal-
lenden Lichts in elektrische und magnetische
Partialwellen die Intensitdt des gestreuten
Lichts in Abhadngigkeit von der Polarisations-

richtung berechnet (33).

Das Cerenkovlicht ist so polarisiert, dafl der
Vektor der elektrischen Feldstiarke E’senkrecht
auf der Kegeloberflidche steht (3) (vergleiche
Abschnitt IX.1). Aufgrund der kegelfirmigen
Emission des Cerenkovlichts kann man aber be-
ziiglich 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.(34)

Die Abhingigkeit der Intensitit I, des gestreu-
ten im Verhdltnis zur Intensitidt I° des einfal-
lenden Lichts vom Verhidltnis der Brechungsindi=~
ze3 des Streuzentrums und des Ausbreitungsme-
diums macht verstdndlich, daB im Alkogel wesent-
lich weniger Licht als im Aerogel gestreut wird

(vergleiche Abschnitt I11.2). So ist zum Beispiel
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in einem Alkogel mit Isopropanol als Losungsmittel
in 1. Ndherung die Lichtstreuung um einen Faktor 3600
kleiner als in Aerogel, denn die Brechungsindizes
von Isopropanocl (n = 1.38) und amorphem Silizium-
dioxyd (n = 1.45) unterscheiden sich nur sehr gering-

figig (vergleiche Block 18).

Die wesentlichen Aussagen der Mie'schen Theorie
sind, dafl die Wellenlidngenabhingigkeit des Streu-
vermogens und die Richtungscharakteristik des ge-
streuten Lichts vom Verhdltnis des Radius r, des
Streuzentrums zur Wellenlinge )1 bestimmt wird (33).
Bei sehr kleinen Streuzentren (q 2 2mrg/l « 1) ist
die Streuintensitidt proportional zu l-k und das
gestreute (unpolarisierte) Licht wird gemédll einer
(1+50529)-Verteilnng emittiert (Abbildung 78).
Diese 1. Ndherung der Mie~Streuung, in der nur

die 1. elektrische Partialwelle des einfallenden
Lichts beriicksichtigt wird, stimmt mit der Rayleigh-

Streuung iiberein (34).

Abbildung ?78: Die Lichtstreuung an kleinen Streuzentren

Die Abbildung zeigt die Rich-
tungsabhédngigkeit der Licht-
streuung an sehr kleinen Streu-
zentren (q=2nrsAz=.016), die
nach der Niherungsformel (6a)
des Blocks 18 berechnet wurde.
Das einfallende Licht ist durch
den Pfeil angedeutet, das Streu-
¢entrum liegt an der Pfeilspitze
im Zentrum des Bildes. Die
Streuwinkel € .(°) laufen von
der Richtung des einfallenden
R e T Lichts um das Streuzentrum he-

rum. H bezeichnet horizontal, V
vertikal polarisiertes Licht; die Polarisationsrichtung
bezieht sich dabei auf die Stellung des Vektors der
elektrischen Feldstadrke 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-
figig von der Rayleigh=-Streuung ab ((1+c0329;) fiir unpo-
larisiertes Licht).

Hev ]
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Abbildung 79: Die Richtungsabhingigkeit der
Streulicht-Intensitat fir verschie-

den groBe Radien ro der Streuzentren

Die Abbildung zeigt die nach der Formel (6), Block 18 be-
rechnete Richtungsabhdngigkeit der Intensitdt von unpola~
risiertem, gestreutem Licht in Abhidngigkeit des Parame-
ters q = 2nrg/i (I=Wellenlidnge des Lichts im Ausbrei-
tungsmedium). Als Streuzentrum (Punkt) wurde eine Kugel
mit dem Radius rg aus amorphem Siliziumdioxyd und als Aus-
breitungsmedium Luft angenommen. Die Streuwinkel 8 (°)
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 Vorwidrtsrichtung emittiert wird (Mie~Effekt).

Bei groBeren Werten von q miissen auch die hdheren
Patialwellen einbezogen werden, wobei die l-te
magnetische Partialwelle etwa die gleiche Ampli~
tude wie die {1+1)-te elektrische hat (34). Eine
fiir groBe Streuzentren giiltige Faustformel besagt,
da mindestens 1l)q Partialwellen beriicksichtigt
werden miissen (33). Die fiir 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 sphiarischen
Streuzentren. Ausgehend von den Maxwell'schen Gleichungen erhélt man
iber die Zerlegung des einfallenden Lichts in elektrischen und magneti-
sche Partialwellen fir die Intensitédt des Streulichts die unendlichen
Reihen (33,34):

1 1,.e P{”'(”‘es) (1) :
v="T3 (-1) (Bl —_———— BT Pl (cosea)sings)

lal
n

sin
q 1=1 e’
(1)
- ' (1) ‘
P " "(cosf)
1 31 e (1) m "1 s
I, = ;5- E (-1i) (Bl.pl (c(.asea)nine. - B —;—171—6:—-—)
1=1
IV H= Intensitat des geatreuten Lichts bei vertikal (horizon-
A

tal) polarisiertem einfallendem Licht. Die Beobachtungs-
ebene ist durch die Richtung des einfallenden Lichts und
die Beobachtungsrichtung festgelegt.

qQ = 2"‘1“’/1

r. = Radius des Streuzentrums

A = Wellenlidnge des einfallenden Lichts im Ausbreitungsme-
dium

Bl'm = Kveffizienten der elektrischen {magnetischen)} Partial-

® ' welle der Ordnung 1 (34, Kapitel 13.5.2)

Oa = Richtung des gestreuten relativ zum einfallenden Licht

Dabei gilt fiir die Legendre-Funktionen (34}):

It

Pi”(cos@sl ;i—n%; (P, _,(cos 98) - coses P, (cosd.))

(2)
(1)" coaes (1) P (coses)
Pl fcosgs) = ——3?- PJ (cos@s) - 1{1+1) P TCY
sin”0 (]

Pl(cos Gs) = Legendre-Polynome

Die iiber alle Raumwinkel integrierte Intensitadt I_ des Streulichts ist
eine komplizierte Funktion t{(q) der Variablen q (55):

,—\s_q[‘ fir q« 1
£(q) £(q) { ~q® fir qe1 (3)
—2 fir q»1

1 oTr 2
s 5

Betrachtet man fiir q €1 nur die erste elektrische Partialwelle, erhalt
man die Formeln der Rayleigh-Streuung (35):

2 2

alcoses

IH = 2 IV 2 (4a)
q q

mit dem Koeffizienten

2
Im -~ 1 n
a, = q° —F5— n = — (4b)
1 m2+2 R,

n = Brechungsindex des Streuzentrums
n, = Brechungsindex des Ausbreitungsmediums

Damit erhilt man fiir die Rayleigh-Streuung unpolarisierten Lichts die
Streuintensitat I’:

I =qlg

2
. 2=1) (1 + cos®,) (5)

m202

(I'D

Weiterhin ist die fiir r,/l$.2 gliltige 2. Naherung der Mie-Streuung
leicht zu handhaben, die auBer der 1. elektrischen noch die 2. elektri=-
sche und die 1. magnetische Partialwelle beriicksichtigt (35):

I --—1—a o@wacoas +2b|2
n‘z[t"”a S Vs 1

2
q
(6a)
1 2
IV = —-z-lai + (az + bl) t:oss8 |
q
Mit den Koeffizienten
2
__ 1 5m°-1 1 5 .2
8 = - 139 373 b, = - 359 (m“-1) (6b)
mo+Z

Fiir groflere Streuzentren gilt die Faustregel, daB man elektrische
Partialwellen big zur Urdnung 1 »q und entsprechend (l-1) magunetische
Partialwellen bericksichtigen muff (33).
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Die héheren Partialwellen fiihren bei grofen
Radien der Streuzentren zu einer entscheiden~
den Anderung der Richtungscharakteristik des
Streulichts {Mie-Effekt). Die Abbildung 79
gibt einen Eindruck iiber die Zunahme der
Streuung in Vorwartsrichtung. An Streuzentren,
die wesentlich grofler als die Wellenlidnge des
Lichts sind, wird aufgrund geometrischer Ef-
fekte das meiste Licht reflektiert (34).

Die Intensitdt des gestreuten Lichts im Verhialt-
nis zum einfallenden Licht nimmt dabei so stark
zu (beispielsweise um einen Faktor 1011 bei ei~
ner Anderung von q von .01 auf 8), daB man aus
der geanderten Richtungscharakteristik in Bezug
auf den Nachweis des Cerenkovlichts nichts ge-
winnt. Die Abbildung 80 zeigt fiir ein Beispiel
die Intensitdt des in Vorwidrts- und Riickwarts-
richtung sowie senkrecht zum einfallenden Licht-
strahl gestreuten Lichts (34).

Weiterhin geht aus dieser Abbildung hervor,

wie sich die Streuintensitidt mit der Wellen-
ldnge des Lichts &dndert. Bei kleinen Radien ry
{(kleines q) nimmt die Streuintensitat wesentlich
achneller mit abnehmender Wellenlidnge (wachsen-
dem gq) zu als bei groBen Radien r_ (grofes q)

der Streuzentren.

Der milchig-weiBle Schimmer des Aerogels legt
nahe, daB im Aerogel Streuzentren existieren,
deren Streuvermdgen im Bereich des sichtbaren
Lichts unabhdngig von der Wellenldnge ist. Die
Radien dieser Streuzentren miissen nach Block 18
in der Grofienordnung der Wellenlinge des sicht-
baren Lichts liegen (400 nm -~ 800 nm), weshalb
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Abbildung 80: Die Intensitat Is des Streulichts
in Abhangigkeit von q

'Eo)

Die Abbildung zeigt den mittleren Verlauf der Streu-Inten-
sitdt 1y bezliglich der Intensitdt I, des einfallenden
Lichts in Abhdngigkeit des Parameters q (siehe Block 18,
Formel (1)) fiir die Streuung in Vorwidrts- und Rickwirts-
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 iiber Extrema, die ab
9>1 auftreten, gemittelt worden, um das prinzipielle Ver~
halten deutlicher zu zeigen. Man erkennt, daB die Intensi-
tdt des Streulichts sehr stark mit q widchst und daB bei
groflem q die Vorwirtsrichtung um einen Faktor >1000 ge-
geniiber der Riickwartsstreuung dominiert.

die Primdrteilchen (Radius # 10 nm) der Gel-
struktur als Streuzentren hierfiir nicht in Be-
tracht gezogen werden kénnen (vergleiche Ab-
schnitt III,1a,Block 7). Der Schliissel zur
Erhdhung der Transparenz des Aerogels liegt
damit im Erreichen kleinerer Streuzentren,

also einer moglichst homogenen Gel-Struktur.
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Dabei ist es durchaus von Bedeutung, ob das

Licht an Siliziumdioxyd oder Luft gestreut

wird, da sich insbesondere die Wellenlinge des
Lichts in diesen beiden Medien um das Verhalt-

nis ihrer Brechungsindizes n(SiOZ)/n(Luft) = 1.45
unterscheidet. So ergibt sich zum Beispiel mit

der Formel (5) des Blocks 18 fiir reine Rayleigh-
Streuung, daB die Intensitdt des an Luft gestreu-
ten Lichts um einen Faktor 6 kleiner ist als

die des unter gleichen Bedingungen an amorphem

Siliziumdioxyd gestreuten Lichts.
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Vi.2 Die Beschreibung des Simulationsprogramms

Das Simulationsprogramm berechnet die Streuung
und Absorption von Cerenkovlicht in einem Aerc-
gel-Radiator, dessen Abmessungen Eingabegrifien
des Programms sind. Dabei wird davon ausgegangen,
dafl geladene Teilchen von einem Punkt, der nor-
malerweise als Ursprung des Koordinatensystems
gewahlt wird, mit Vakuum-Lichtgeschwindigkeit

in beliebige Richtungen fliegen (Abbildung 81).

Abbildung 81: Die schematische Funktionsweise

des Simulationsprogramms

Az
Yy
Amnlonnuur/ )
Coronove
Photenen
. [}
1
1} 1 !
[ sz e o
eladene Teilchea
~ x‘
Weehsolwirkungspunkt

Im Simulationsprogramm sind die Grofe und die Lage des
Aerogel-~Radiators als Eingangsgrifen featzulegen. Der Ra-
diator ist in der x-z-Projektion rechteckig und in der
y~z-Projektion trapezformig {(vergleiche Abbildung 82). Es
werden die Richtungen der vom Wechselwirkungspunkt ausge-~
henden Teilchenspuren iliber zwei Zufallsvariable bestimmt,
aber nur die Teilchenapuren betrachtet, die den Radiator
in seiner gesamten y-Ausdehnung durchkreuzen. Eine zur
Wegliange der Teilchen im Aerogel proportionale Zahl von
Emissionsorten von Cerenkovphotonen wird entlang der Teil-
chenspur gewiirfelt. Jedea einzelne Photon ( diinne, 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
Durchstofipunkte der Teilchen- bzw. Photonenspuren und der
y~Achse mit der Aerogel-Oberfldche durch Kreise markiert;
unterhalb der x-y~Ebene ist der Aerogel-Radiator der An-
schaulichkeit halber gestrichelt dargestellt.
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Abbildung 82: Die Emissionsorte von Cerenkovphotonen

N
-0.1 0.1 0.3

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 Liadnge der Teilchenspur in Zentimetern.

Es wird zunéchst gepriift, ob das betrachtete
Teilchen den Aerogel-Radiator in seiner gesamten
Linge (Ausdehnung in y=Richtung) durchquert. An-
dernfalls wird eine neue Teilchen=Richtung ge-

wiirfelt.

Durchquert ein Teilchen den Aerogel-Radiator,

dann wird seine Wegldnge innerhalb des Radia-

tors bestimmt, zu der die Intensitidt des erzeug-
ten Cerenkovlichts proportional ist (Abschnitt II.1,
Block 1, Formel (4)). Dies wird im Programm so
gehandhabt, daB im Mittel pro Zentimeter Weg-

lédnge des Teilchens im Aerogel ein Cerenkov-

Photon betrachtet wird. Die Emissionsorte des
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Abbildung 83: Die Wellenldngenverteilung des
erzeugten Cerenkovlichts
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Die Abbildung zeigt die Zahl dn/d}l der gewiirfelten Pho-
tonen in Abhéngigkeit der Wellenlidnge 1. Die gestrichelte
Kurve, die auf die Hdufigkeit dn/d1 der ersten beiden In-
tervalle d1 normiert wurde, gibt den theoretischen Ver-
lauf wieder (dn/dl o« 1~2; Abschnitt II.1, Block 1, For-
mel (4b)). Die Intensitdt des erzeugten Cerenkovlichts
nimmt gsehr stark zu kurzen Wellenlidngen A hin zu.

Cerenkovlichts auf der Teilchenspur werden da-=-
bei iliber eine Zufallsvariable gewiirfelt (Abbil-
dung 82)

Die Wellenliéngenverteilung dn/d 2 des Cerenkov=-
lichts (Abbildung 83) und die Emissionsrichtung
entsprechen den im Abschnitt II.1, Block 1 be-

schriebenen Verhidltnissen;der Cerenkovwinkel Oc
und das zu betrachtende Wellenlédngenintervall

missen als Eingabegrifien featgelegt werden.

Fiir jedes Photon wird eine aktuelle Streulinge ag
und Absorptionslidnge a_ gewiirfelt, so daBl die In-
tensitdt des Cerenkovlichts gemdf einer Exponen-

tialfunktion exp(-%#) abfdllt (a = Wegliange des

Photons), wenn man die Streuung mit der Streulan-
ge 1 = Iﬂus bzw. die Absorption (la = léua) iso~-
liert betrachtet (Abbildung 84).
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Abbildung 8%4: Die aktuelle Streulinge a
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Die aktuelle Streuldnge ag ist die freie Weglidnge eines
Photons zwischen zwei Streuprozessen. Ihre Hidufigkeit
dn/da, nimmt fiir eine feste Wellenlinge Ap gemdB der Ex-
ponen%ialfunktion exp(-agu;) ab (gestrichelte Kurve). Da-
bei ist 1_ = 1//3, die Streulidnge des Aerogel-Radiators
fiir eine ﬁezugswellenl&nge AB' eine Eingabegrille des Pro-
gramms und betrdgt in diesem Beispiel ls = 20 cm.

 7477

Abbildung 85:

Die Transmissions-, Streu- und Absorptions~

koeffizienten von Aerogel in Abhédngigkeit

von der Wellenlidnge A (32)

~

e ————
|

Die Streuldnge ls und die Absorptionslénge 1, des
Aerogels sind fir eine beliebige, anzugebende Be-
zugswellenlinge Eingabegrdfen des Programms und
miissen experimentell bestimmt werden. Da solche
Untersuchungen an unseren Aerogelproben noch nicht
méglich waren, dienten uns Messungen von Bourdinaud
et. al., (32) als Richtwerte (Abbildung 85). Ent-
sprechend den Anforderungen des TASS0-Cerenkov-
zahlers wurden die Simulationsrechnungen aller-
dings mit Streu- und Ahsorptionslingen durchge-
fithrt, die um einen Faktor 2 bzw. /I grofer waren

als die von iJourdinaud gemessenen. -

Die VWellenliingenabhingighieit der Streuldngce ent-

spriciut in den >eBerceimissen von Jonrdinand {o<13°?)

I

Die Abbildung zeigt MeBRdaten,
die von Bourdinaud et. al. an
Aerogel-Radiatoren gewonnen
wurden, die im Commissariat &
1'Energie Atomique (Saclay)

- hergestellt worden waren(32).

Die inverse Transmissionsline
ge fp wurde in einem Spek-
trometer, die inverse Absorp-
tionslinge M, in einem mit
Millipore~Papier ausgekleide-
ten Kasten iber eine Photo-
zelle gemessen. Die inverse
Streulange Mg berechnet sich
aus diesen Werten zu
/‘As:/u’l‘-/aa.
Die durch diese MeBdaten ge-
legten Geraden (in der dop-
pel~logarithmischen Darstel-
lung) zeigen die Wellenlin-
genabhangigkeit der Koeffi-
zienten u . Fir die Absorp-
tion erhdlt man aufgrund der
groBBen Fehler der MeBwerte
nur einen relativ unsicheren
Wert von -2.45

Ma < A ;

fir die Streuung ergibt sich
M «/1-3'56 ’

was darauf hinweist, dall ne-~
ben der reinen Rayleigh-
Streuung bereits einige Par-
tialwellen hdherer Ordnung zu
beriicksichtigen sind (ver-~
gleiche Abschnitt VI.1). Den-
noch wurde im Simulations~
programm reine Rayleigh-
Streuung mit 4

/“sct/{-
angenommen, die Wellenlidngen-
abhédngigkeit des Absorptions-
vermégens wurde zu

/uaoc A -2
gewahlt.
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Abbildung 86: Die Lichtstreuung im Aerogel
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Die Abbildung zeigt die aktuelle Streuldnge a_ der Photo-
nen (Punkte) und die Streuldnge 1, des Ae{ogeis (durchge-
zogene Kurve) in Abhdngigkeit der Wellenlange,ln Es
ist reine Rayleigh-Streuung angenommen, daher nimmt die
freie Weglinge der Photonen zwischen zwei Streuprozessen
(= a,) sehr stark mit der Wellenlidnge zu.

Abbildung 87: Die Streuwinkelverteilung dn/st

dn/dé dn/db
4000.0 ——rr—r S 4000.0 e+
b 3 £ (b) ;
- ~ o -+
3000.0 |~ . 3000.0 [~ =
E 3 : ]
2000.0 - 4 2000.0 [ .
1000.0 £ 3 1000.0 [- .
] 3 : ]
0%3 3.5 0.93 3.5
©_(rad) GL(rad)
dn/d@
4000.0 T T Im Simulationsprogramm wurde
E (c) J reine Rayleigh-Streuung ange-
2000.0 b e 3 nommen; die Winkelverteilung
Tt ] der Einfachstreuung _(a) er-
o 1 fiillt eine (1 + cos 65)-
2000.0 +- = Abhingigkeit {gestrichelte
F Kurve - vergleiche Ab-

1000.0 | A schnitt VI.1, Block 18). Be-
r 3 reits bei Zweifachstreuung
00:,.. . . . ] (b) ist die Winkelverteilung
'=0.8 0.5 1.5 26 3.5 nahezu und ab Dreifach-

(rad)

s streuung (c) vollstdndig iso-
trop.
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etwa der Rayleigh-Streuung (G:RF). Im Simulations-
programm wurde daher sowohl in der Wellenlingen-
abhingigkeit als auch in der Richtungsverteilung

von reiner Rayleigh~Streuung ausgegangen (Abbil-

dungen 86,87) (vergleiche Abachnitt VI.1, Block 18).

Uber die Absorption des Lichts im Aerogel ist
recht wenig bekannt. Daher konnen zu vermutende
Absorptionsbande im UV-Bereich des elektromagne-
tischen Spektrums nicht berilicksichtigt werden.
Das Simulationsprogramm geht in Anlehnung an den
Messungen von Bourdinaud et. al. von einer PP
héngigkeit der Absorptionslinge 1, aus (siehe Ab-
bildung 85), wobei das Verhiltnis der Streu- zur
Absorptionslange bei der frei wdhlbaren Bezugs-
wellenlinge entsprechend dieser Messung bestimmt

wurde.

Jedes Photon wird solange verfolgt, bis es nach
eventuellen Streuprozessen, nach denen jeweils
eine neue aktuelle Streulange bestimmt wird, ent-
weder absorbiert oder aus dem Aerogel emittiert
wird. Dabei kann fiir 5 frei widhlbare Wellenlidngen-
intervalle und filir den gesamten betrachteten Wel-
lenlédngenbereich die relative Intensitat des ge-
streuten, des ungestreuten und des absorbierten
Lichts ausgedruckt, sowie die Austrittsorte und
-richtungen aus dem Aerogel-Radiator gezeichnet
werden (Abbildung 88). Insgesamt bendtigt das
Programm fiir 20000 Photonen je nach der gewdhl-
ten Radiatorlénge zwischen 2 und 5 Minuten Rechen-

zeit im Zentralprozessor des Computers (CPU-Zeit).
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Abbildung 88: Das FluBRdiagramm des Simulationsprogramms
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Der in diesem Ab-
schnitt beschriebene
Ablauf des Programms
ist im FluBdiagramm
graphisch dargestellt.
Die vom Programm anzu-
fertigenden Zeichnun-
gen miissen zu Beginn
initialisiert werden.
Es konnen die Aus-
trittsorte und ~winkel
aus jeder Aerogel-Ober-
flache, das Spektrum
dn/d des erzeugten,
des gestreuten, des
absorbierten und des
ungestreuten Cerenkov-
lichts, die Streu- und
Absorptionslange, die
Streuwinkelverteilung
und die Austrittswin-
kel in Abhangigkeit
der Wellenlidnge 1 dar-
gestellt werden. Der
Laufparameter der aus-
seren DUO-Schleife ist
eine EingabegrdBe und
legt die Anzahl der zu
betrachtenden Teilchen
fest, die den Aerogel-
Radiator durchgueren.
Der vom Programm zu
beriicksichtigende wel-
lenlangenbereich und
die oberen Grenzen von
5 Wellenlangeninter-
vallen innerhalb die-
ses Bereichs missen
ebenfalls zu Beginn
des Programms festge-
legt werden. Das Pro-
gramm benctigt fir
20000 Photonen eine
Rechenzeit im Zentral-
prozessor des Rechners
(CPU-Zeit) von 2 min
bis 5 min bei Radia-
torlédngen von 2 cm bis
30 cm.
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VI.3 Die Ergebnisse der Simulationsrechnungen

Da in einem groflen Aerogel-Cerenkovzahler, wie
der des TASSO-Detektors, hauptsadchlich das un-
gestreute Cerenkovlicht nachweisbar sein wird,
wurde im Rahmen dieser Arbeit vor allem die In-
tensitdt und das Spektrum des ungestreuten Lichts
untersucht. Es wirkt sich besonders nachteilig

aus, daBl das Streu~ und Absorptionsvermogen des

1000,

500,

1000.

S00.

1000,

500.

Abbildung 89: Die Emissionsrichtung des Cerenkov-

lichts aus dem Aerogel
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Die Abbildung zeigt fiir 5 Wel-
dn/d6 lenlédngenintervalle

T T ]lel LI B B B L B (ll (nm) ’lz(nm)) die E’uissions-
0 (600.700) winkel ee (rad) der Cerenkov-

' 7 Photonen relativ zur Teilchen-

richtung; die Breite der bins

betriagt 1/24 rad. Die absor-

bierten Photonen sind bei

Oe = 4 rad eingetragen. In

diesem Beispiel ist ein Ver-
0 hdltnis der Streulidnge
olocadliuaton iyl oiiil,im ] ®© 13(550 nm) des Aerogels zur
0.5 05 1.5 25 3.5 45 Radiatorlinge 1 von 1/1g = 1
und entsprechend eine 6fache Absorptionslinge 1,(550 nm)
angenommen worden. Es wird besonders gut sichtbar, wie
die Bedeutung der Streuung und Absorption zu kurzen Wel-
lenlangen hin zunimmt,

T LN S § [ T 1 T T ] T
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Abbildung 90: Spektren des ungestreuten Cerenkovlichts
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Das Maxlmumjlmax des Spektrums verschiebt sich mit abneh-
mendem Quotienten (Streuldnge 1_/ Radiatorlidnge 1) zu

groferen Wellenliéngen A (nm) hin. Als Bezugswellenlange,lB

flir die Streulange 1, = 20 cm des Aerogels wurde wieder
AB = 550 nm gewidhlt; der Quotient aus Absorptionslange 1
und Streulénge 1, betrug fir diese Wellenlinge 1 /1 = 6%

P

Aerogels zu kiirzeren Wellenladngen hin stark zu-
nimmt (Abbildung 89). Daher ist zu befiirchten,
dafl in dem Wellenlangenbereich der maximalen
spektralen Empfindlichkeit iiblicher Photover-
vielfacherrchren relativ wenig ungestreutes
Cerenkovlicht aus dem Radiator emittiert wird

(vergleiche Abschnitt V.2, Abbildung 50).
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Abbildung 91: Das Maximum ‘lma
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ungestreuten Cerenkovlichts in Ab-
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: Die Wellenlénge A
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wurde fir zweil

Streu- und Absorp-

i tionslingen (1 ,la)
: aus Spektren
. gewonnen, wie sie in

der Abbildung 88 dar-
gestellt sind. Die
angegebenen Werte der
Kurven 1,2 beziehen
sich auf eine Wel-

{ lenlénge AB = 550 nm
;. Die Abbildung zeigt,

daB bei fest vorgege-
benen Streu- und Ab-
sorptionseigenschaf -

; ten des Aerogels die

P

i i |
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-+ Radiatorlénge auch

auf die Eigenschaf-
ten der Photoverviel-
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stimmt werden sollte.
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Abbildung 92: Die Intensitdt des ungestreuten

Cerenkovlichts

Mntdneitat =
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2

-+ In dieser Abbildung

wird die Intensitit
.des ungestreuten
Cerenkovlichts von 5
verschiedenen Wellen-
“langenintervallen
(1{,25) in nm mitein-
-ander verglichen; die
Streulédnge wurde zu

| 1,{550 nm) = 20 cm
und die Absorptions-
lédnge zu
'la(550 nm) = 120 cm
gewahlt. Durch die

4+ mit dem Simulations-

programm fiir diskrete
Radiatorlingen 1 ge-
wonnenen Werte wurde
mit einer Standart-

gelegt. Die Abweichung

prozedur eine Kurve

‘ der Form

F(x) = aj(1-exp(~ayx))

im Sdttigungsbereich der berech-

neten Daten von dieser Idealkurve ist geometrischen Ur-
sprungs; die Weglange der geladenen Teilchen nimmt schnel-

Die Streuung und Absorption des Cerenkovlichts

hat zur Folge, daB in Abhidngigkeit des Verhilt-
nisses von der Streu- bzw. der Absorptionslinge
des Aerogels zur Radiatorlidnge das Spektrum des
ungestreuten Cerenkovlichts sich erheblich von

dem des erzeugten Cerenkovlichts unterscheidet.
Je kleiner diese Quotienten sind, desto stédrker
verschiebt sich das Maximum der spektralen Hau=-
figkeitsverteilung zu groBeren Wellenlédngen hin
(Abbildung 90).

Dieses Ergebnis ist in der Abbildung 91 noch
einmal fir zwei bestimmte Streu- und Absorp-
tionsldngen in Abhdngigkeit der Radiatorlédnge 1
dargestellt. Die Wellenliange lmax des Maximums
der Verteilung dn/d) des ungestreuten Cerenkov-
lichts verschiebt sich mit wachsender Radiator-~
lédnge zunidchst sehr rasch und schliefilich kaum
noch zu gréferen Wellenlidngen hin; sie ist etwa

2u 1'3 proportional.

ler zu als die Radiatorlidnge und aufgrund der endlichen
Ausdehnung des Radiators verlaft ungestreutes Licht im ge-
ringen Mafle den Radiator durch die Seitenfldchen. Man er-
kennt die Auswirkung des von der Wellenlidnge A abhéngigen
Streu=- und Absorptionsvermigens. Wdhrend im UV-Bereich des
elektromagnetischen Spektrums bereits bei sehr kurzen Ra-
diatoren eine Sdttigung der Intensitit des ungestreuten
Cerenkovlichts eintritt ist sie im Infraroten nahezu pro-
portional zur Radiatorlénge.

Die Auswirkungen der durch die von der Wellenlénge
abhidngigen Streuung und Absorption des Cerenkov-
lichts verursachten Verschiebung des Spektrums des
ungestreuten Lichts zeigt die Abbildung 92. Der
betrachtete Wellenladngenbereich ist in 5 Intervalle
eingeteilt und jeweils die Intensitdt des ungestreu-
ten Cerenkovlichts in Abhidngigkeit der Radiatorlénge
berechnet worden. Trotz der relativ optimistischen
eingegebenen Streu- und Absorptionsldnge setzt bei

kurzwelligem Licht achon nach wenigen Zentimetern
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Abbildung 93: Die Intensitat des absorbierten Ia,
gestreuten Ia und ungestreuten Iu

Cerenkovlichts

—Bafslt 1T ] . | 770 1 Die Abbildung zeigt die
! ip' O N l | Anteile des absorbier-
S ST A i ! ten (eng schraffiert),

- : : r des gestreuten (weit
gentpeut| | - l“" i { .- i schraffiert) und des
aatrel

i [ | ungestreuten Cerenkov-

-_l Pois [ [ I lichts in Abhangigkeit

; g : | von der Aerogeldicke d.
i Es wird Cerenkovlicht
im Wellenliéngenintervall
(300 nm, 500 nm) be-
trachtet, die Streulanw
ge betragt
1g(550 nm} = 20 ¢m
und fir die Absorptions-
ldnge gilt
1.(550 nm) = 120 cm.
Man sieht sehr deutlich,
wie schnell die
Streuung des Cerenkov-
lichts mit der Aerogel-
dicke an Bedeutung zu-
nimmt.
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eine Sittigung ein. Im Vergleich zu den im Ab-
schnitt V.4ic,d erhaltenen Transmissionslingen T,
von etwa 1 cm (Wellenlinge um 400 nm) ist die
im Simulationsprogramm angenommene Streulidnge

etwa um einen Faktor 5 zu grofi.

Die Eigenschaften des Aerogels als»Cerenkov-
Radiator wurden weiterhin fir den Wellenlédngen-
bereich von 300 nm bis 500 nm betrachtet, in

dem die maximale Quantenausbeute vieler Photo-
vervielfacherrdhren liegt {vergleiche Abschnitt V.2,

Abbildung 50). Die Abbildung 93 verdeutlicht noch

Abbildung 94: Die Anzahl der Streuprozesse von
Cerenkovlicht im Aerogel
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Parameter wie in der Abbil-
dung 93 betrachtet. Bis 2zu
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der Verteilung bei ng = 0, fir
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n_ = 1.
s

d = 30 cm

T TTY T YT
T T T

biaceteaalanaslorandans

8.0 18.0 2.0

o
L]

einmal die grofe Bedeutung der Lichtstreuung.

Fiir die in diesen Berechnungen eingesetzten
Parameter (Streulidnge 18(550 nm) = 20 cm, Ab-
sorptionslinge la(SSO nm) = 120 cm) wird im nutz-
baren Wellenldngenbereich bereits bei einer
Radiatorliange von etwa 5 cm die Halfte des er-

zeugten Cerenkovlichts gestreut.
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Abbildung 95: Die Weglidnge 1Ph der Cerenkov-Photonen

im Aerogel
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Die Abbildung zeigt fiir die
gleichen Parameter wie in
der Abbildung 93 die Weg-
ldnge der Photonen im
Aerogel. Das 1. Maximum
bei kleinen Weglangen
wird durch das ungestreu-
te, das 2. Maximum durch
das gestreute Cerenkov-
licht verursacht. Der
grofte Abstand betrédgt in
diesem Fall etwa 30 cm,
was einer Zeitdifferenz
der beiden Signale von
etwa 1 nsec entspricht.
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In den Abbildungen 9% und 95 wird gezeigt, wie
die Zahl der Streuprozesse und die Weglinge der
Cerenkov-Photonen im Aerogel mit der Radiator-
léange zunehmen. Interessant ist, dafl aufgrund

der angenommenen Radiatordimensionen {(vergleiche
Abbildung 96) zwei Maxima in der Wegliangenvertei=-
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, daB selbst bei gleichem
Wirkungsgrad im Nachweis des gestreuten und des
ungestreuten Cerenkovlichts keine Doppelzahlungen

von nachzuweisenden Teilchen auftreten diirften.

Der Wirkungsgrad eines Aerogel-Cerenkovzidhlers
laBt sich verbessern, wenn es gelingt, einen
grofen Teil des im Radiator gestreuten Lichts

zum Teilchen~Nachweis auszunutzen. Aufgrund der
Vorwirts-Rickwdrts-Symmetrie der Rayleigh~
Streuung (vergleiche Abschnitt VI.1, Abbildung 78)
wird relativ viel Streulicht aus der Riickseite

des Radiators emittiert (Abbildung 96, Tabelle 16).
Man miiBte also vor allem die Rlickseite des Aero-
gels mit reflektierenden Folien beschichten. Es
sei aber betont, daB die Ergebnisse der Testmes-
sungen im Elektronenstrahl (Abschnitt V.4) zeigen,
daB eine vollstiédndige Auskleidung des Cerenkov-
zdhlers mit reflektierenden Folien, verbunden mit
dem Verzicht auf eine abbildende Optik, nur dann
sinnvoll ist, wenn die Streulidnge des Radiators

wesentlich kleiner als seine eigene Liange ist.
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Abbildung 9¢: Die Radiator-Oberflédchen
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Die Abbildung
zeigt die Numme-
rierung der Aero=~
gel-Oberflachen
und die Radiator-
gréBe, die zur Be-
rechnung aller Er-
gebnisse dieses
Abschnitts ange-
nommen wurde. Der
Abstand der Fla-
che 4 vom Ursprung
betrug dabei 1.5 m.

Tabelle 16: Die

Emission des Cerenkovlichts

Streulange lg = 20 cm

Absorptionslange 1 = 120 cm

Radiatorléange £ = 20cm

Flich Anteil des emittierten
ache Cerenkovlichts

1 - aben .076

2 = hinten .23

3 - rechts .019

4 - vorne .58

5 = links .020

6 - unten .075

Die Tabelle zeigt fiir 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 9% dargestellt. Die grofle
Intensitdt (23%) des aus der Radiator-Riickseite emittier-
ten Cerenkovlichts wird durch die Vorwidrts-Riickwarts-
Symmetrie der Rayleigh-Streuung verursacht.
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VII Zusammenfassung 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 Abhangigkeit 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 Abhéngigkeit der Transparenz
vom Nachreaktionsquotienten (Abschnitt III.Z2b,
Abbildung 26) die Miglichkeit an, durch einen
Entzug des Katalysators aus dem Gel, beispiels-
weise mit Ionenaustauscher-Harzen, vor dem
Losungsmittelentzug die Aerogelqualitit weiter
zu verbessern. Auf diese Weise kdnnten chemi-
sche Reaktionen im Gel wdéhrend des Lgsungs-
mittelentzugs bei den hohen Temperaturen im
Autoklaven (bis zu 300 °C) verhindert werden.
So berichtete eine Gruppe der Universitdt Lund
von guten Erfolgen, wenn die Alkogele vor dem
Losungsmittelentzug einige Wochen mit Alkohol
gespiilt wurden (36).

Ein weiterea Problem der Aerogelherstellung
waren die tiber die Messung des Brechungsindexes
(Abschnitt IV} festgestellten Inhomogenitaten
im Aerogel, die, abgesehen vom verdnderten
Schwellenverhalten des Aerogel-Radiators im
Cerenkovzidhler (vergleiche Abschnitt I1.2,
Block 2), leicht zu Spriingen fiihren kdnnen.
lLetzteresa Problem sollte asich jedoch iliber eine
Optimierung der Gelierdauer losen lassen (Ab-

schnitt IIX.2b, Abbildung 28). So konnte unsere
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Gruppe in einem Autoklaven mit 50 1 Volumen=-
inhalt inzwischen sprungfreie und wesentlich
groflere als die hier beschriebenen Aerogel-

Radiatoren herstellen.

Die Messungen mit den Cerenkovzidhlern (Abschnitt V)
haben vor allem eine Abschdtzung iiber die Quali-
tdt der hergestellten Aerogel-Radiatoren ermog-

licht. Vergleicht man diese Ergebnisse mit den

Annahmen des Simulationsprogramms (Abschnitt V1), die

gich an den Anforderungen des TASSO-Cerenkovzihlers
orientieren, dann ist eine VergréBerung der Streu-
ldnge 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, dafl eine abbildende
Optik einer vollstandigen Auskleidung des Zahlers
mit einer diffus reflektierenden Beschichtung
vorzuziehen ist. Allerdings sind mit den hier
gewonnenen Daten nur grobe Abschidtzungen hinsicht-
lich des Streu- und Absorptionsverhaltens des
Aerogels moglich; sie kdnnen notwendige optische
Messungen nicht ersetzen. Es wiare besonders wich-
tig, die Streu- und Absorptionslinge des Aerogels
in Abhingigkeit der Wellenlange des Lichts sowie
die Winkelabhdngigkeit des Streuvermigens zu be-
stimmen. Einen mdglichen MeBaufaufbau, der diese
EingabegroBen des Simulationsprogramms liefern

konnte, zeigt die Abbildung 97.

Es sei darauf hingewiesen, dafl das Aerogel im
TASS0-Cerenkovzdhler eingesetzt werden soll,

um Protonen, Kaonen und Pionen zu identifizieren
(Abachnitt II.3), im Rahmen dieser Arbeit jedoch
nur Testmessungen in einem Elektronenstrahl mog-
lich waren. Es ware daher sinnvoll, das Verhalten
des Aerogels in einem Pionen- oder Protonenstrahl

insbesondere in Hinblick auf das Schwellenverhalten
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Abbildung 97: Schematischer Aufbau zur Messung des
Streu- und Absorptionsverhaltens von

Aerogel

Photovervielfacherrshre Der Aufbau be-
steht im wesent-

fpektral- lichen aus einer
ampe Quelle eines eng
1 Aerogel gebiindelten, pa-
(\ — rallelen Licht~
\} L= strahls - bei-
| . spielsweise einer
Mono- Neutralfilter Spektrallampe und
B Ll chro-

einem System aus

mator Blenden (B) und
Linsen (L} -, einem Monochromator und einer um die Aero-
gelprobe drehbar gelagerten Photovervielfacherrchre. Dies
erlaubt die BDestimmung der Richtungsabhingigkeit des
Streuvermigens, wozu allerdings Radiatoren mdglichat klei-
ner Abmessungen notwendig asind. Das nahezu punktfdrmige
Streuzentrum verursacht nur eine geringe Intensitidt des
Streulichts, weshalb zum Vergleich mit der Intensitat des
einfallenden Lichts Neutralfilter notwendig sind, um es
definiert abzuschwhichen. lche Filter sind mit Abschwi-
chungsfaktoren bis zu 10°% erhaltlich (37). Uber die
Streulidnge und die Transmissionsliange, die man durch einen
Vergleich der mit und ohne Aerogelprobe gemessenen Licht-
intensitat erhalten kann, ist die Absorptionslinge bere-
chenbar. Der Monochromator erlaubt die Untersuchung der
Absorption und Streuung in Abhéngigkeit der Wellenlénge
des Lichtas.
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