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Vorwort

Vorwort des wissenschaftlichen Geschaftsfuhrers

Das Jahr 2000 war ein erfolgreiches und in vieler
Hinsicht bewegtes Jahr fur das Hahn-Meitner-Insti-
tut. Es begann mit der Neustrukturierung der wis-
senschaftlichen Bereiche, durch die die program-
matischen Ziele und Verantwortlichkeiten gestarkt
werden sollen insbesondere auch im Hinblick auf
die anstehende Programmorientierte Férderung der
Hermann von Helmholtz-Gemeinschaft. Seit dem
1.1.2000 sind die wissenschaftlichen Abteilungen
zu zwei Bereichen zusammengefasst worden, die
den bisherigen Forschungsschwerpunkten entspre-
chen. Innerhalb der Bereiche definieren sich die
Abteilungen durch ihr programmatisches Profil.

Im Bereich Strukturforschung sind die Abteilungen
und ihre Aufgaben auch deshalb deutlich verandert
worden, da die Nutzung der Synchrotronstrahlung
in das Programm aufgenommen wurde. Weitere Im-
pulse fur die Profilierung unserer Strukturforschung
erwarten wir im Jahr 2001 durch die anstehenden
Neuberufungen: das Berufungsverfahren "Festkor-
per-/Vielteilchentheorie" konnte bereits abge-
schlossen werden; Herr Prof. Dr. Erwin Frey wird
zum 1. Juni 2001 seine Tatigkeit am HMI und der
Freien Universitat Berlin aufnehmen. Im Verfahren
~Werkstoffwissenschaften“ ist der Ruf an den Erst-
plazierten ergangen, so dass auch hier mit einer
Nachbesetzung noch im Jahr 2001 gerechnet wer-
den kann. Das dritte Verfahren zur Nachbesetzung
des Abteilungsleiters ,Magnetismus” befindet sich
auf gutem Wege.

Im Bereich Solarenergieforschung konnte das in
den letzten Jahren entwickelte Forschungspro-
gramm weiter konsolidiert werden. Im Hinblick auf
die anstehende Begutachtung des Bereichs im Jahr
2002 und der Tatsache, dass in den nachsten Jah-
ren mehrere leitende Wissenschaftler ausscheiden,
sind intensive Diskussionen zur Entwicklung eines
Langfriststrategie-Konzeptes der  Solarenergie-
forschung am HMI begonnen worden.

Ein bereits uniibersehbares und immer noch wach-
sendes Gewicht hat die Zusammenarbeit mit BES-
SY. Diese ist im Jahr 2000 durch den gemeinsamen
Aufbau von Insertion Devices und Messinstrumen-
ten voll angelaufen. Dabei wird das Programm der
Strukturforschung die bisherige Nutzung des BES-
SY Rings erweitern.

Die Entwicklung eines gemeinsamen Konzepts zur
Verzahnung der Nutzung der Berliner GroRRgerate
ist fir HMI und BESSY eine der wichtigen Aufgaben
der néchsten Jahre.

Auch der Bereich Solarenergie verstarkt seine Akti-
vitdten auf dem BESSY-Gebiet der Spektroskopie
und elektronischen Struktur. Hier konnten im Be-
richtsjahr fir den Aufbau einer ,Synchrotron-
Diagnostik zur Unterstiitzung der Material- und
Technologie-Entwicklung  von  kostengiinstigen
Cu(In,Ga)(S,Se).-Photovoltaik-Modulen“ erfolgreich

Projektgelder beim Bundesministerium fur Wirt-
schaft und Technologie (BMWi) eingeworben wer-
den. Auch Uber den Vernetzungsfonds des Bun-
desministerium fur Bildung und Forschung (BMBF)
ist es dem Bereich gelungen, viele neue und inte-
ressante Projekte auf den Weg zu bringen.

Fur die langfristige Zukunft des HMI nicht weniger
bedeutend ist die Beteiligung an der Entwicklung
neuer GroRRgerate fur die Forschung in Europa.

Das Institut hat sich auch im Berichtsjahr zusam-
men mit dem FZ Jilich intensiv den F&E-Arbeiten
gewidmet, mit denen das Projekt "Europaische
Spallationsneutronenquelle” (ESS) zur Entschei-
dungsreife gebracht werden soll. Darlber hinaus
hat das HMI als ,leitendes Laboratorium“ die Koor-
dination einer breiten internationalen Zusammenar-
beit zur Entwicklung von Spallationsquellen sowie
daran angepasster Instrumentierungskonzepte
Ubernommen.

Auch am TESLA Projekt bei DESY hat sich das
HMI, allerdings vorerst nur in kleinem Umfang, be-
teiligt. Damit ist das HMI in die Planung und Ent-
wicklung von zwei der wichtigsten zukunftswei-
senden Grof3gerate flr die europaische Forschung
eingebunden.

Neben der wissenschatftlichen Arbeit und ihrer er-
folgreichen Présentation in zahlreichen Veroffentli-
chungen und Konferenzbeitrdgen sind auch die
Anstrengungen, fur Verstédndnis und Interesse an
der Wissenschatft in einer breiteren Offentlichkeit zu
werben, weiter verstarkt worden, insbesondere die
Bemihungen um potenziellen wissenschaftlichen
Nachwuchs und die Schilerschaft. Neben einem im
Berichtsjahr erstmalig durchgefiihrten Madchen
Technik Tag und den Wissenschaftsprojekttagen
fur Schiler sei insbesondere die Ausstellung ,Le-
bendige Wissenschaft im Rahmen der HGF-
Jahrestagung 2000 in Miinchen erwéahnt. Hier stie-
Ben auch die Exponate des HMI auf eine ganz
auBerordentliche Resonanz bei den jugendlichen
Besuchern.

Dies alles tragt zur Starkung der Anerkennung bei,
die das HMI national und international erfahrt. Diese
positive Entwicklung hatte ohne das gro3e Enga-
gement unserer Mitarbeiterinnen und Mitarbeiter
nicht erreicht werden kénnen. Daflr mochte die
Geschéftsfuhrung an dieser Stelle herzlich danken.

Berlin, Mai 2001

5%

Prof. Dr. Michael Steiner
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Einflhrung

Einfihrung

Mit dieser Broschiire berichtet das Hahn-Meitner-Institut Giber die Ergebnisse seiner Forschung und Entwicklung
im Jahre 2000.

Zum 1. Januar 2000 ist am Hahn-Meitner-Institut der Ubergang in eine neue Organisationsstruktur der wissen-
schaftlichen Bereiche und Abteilungen vollzogen worden. Die Uberfiihrung der bisherigen fiinf in nur noch zwei
wissenschaftliche Bereiche gibt auch die neue Berichtsstruktur vor. Entsprechend dem Bereich Strukturfor-
schung mit seinen sechs Abteilungen und einer Arbeitsgruppe und dem Bereich Solarenergieforschung mit sei-
nen funf Abteilungen und einer Arbeitsgruppe werden die Ergebnisse in Forschung und Entwicklung 2000 detail-
liert dargestellt.

Der Abschnitt Strukturforschung enthalt zudem eine zusammenfassende Darstellung des Nutzerbetriebs des
HMI. Neben den eigenen Forschungsarbeiten ist es eine wesentliche Aufgabe des Hahn-Meitner-Instituts, die
hier betriebenen GroR3gerate, Forschungsreaktor und Beschleuniger, fir die Nutzung durch Wissenschaftler der
Universitaten und anderer Forschungseinrichtungen im In- und Ausland zur Verfiigung zu halten, und den exter-
nen Nutzern eine optimale Betreuung zu gewahrleisten.

Angaben u.a. zu Publikationen, Konferenzbeitragen, Kooperationen und Gasten sowie die von Mitarbeitern des
Hauses an den umliegenden Universitaten durchgefiuhrten Lehrveranstaltungen und die fertiggestellten Exa-
mensarbeiten werden in einem separaten Anhang ausgewiesen, der bei der Presse- und Offentlichkeitsarbeit
des HMI auf Anforderung bereit gehalten wird. Darliber hinaus ist er auch als Download-Version im Internet unter
(http://www.hmi.de/pr/druckschriften.html) verfugbar.

Als separate wissenschaftliche Jahresberichte werden auRerdem vorgelegt

Scientific Report 1999 — 2000 Theoretical Physics HMI-B 573
Statusbericht Strukturforschung 1997 — 2000 HMI-B 575
BENSC Experimental Reports 2000 HMI-B 576

Diese kdnnen bei den entsprechenden Bereichen oder tber die Geschaftsfihrung des HMI angefordert werden.
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Strukturforschung

Bereich

SF Strukturforschung
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Strukturforschung

Den Bereich Strukturforschung bilden die wissenschaftlichen Abteilungen, deren Arbeit primar durch die Nutzung
der GroR3gerate BER Il / BENSC und ISL, in Zukunft auch BESSY bestimmt ist.

Er widmet sich in erster Linie der Erforschung mikroskopischer Struktur und Dynamik in kondensierter Materie.
Dariiber hinaus werden die GroRR3gerate des HMI auch fir spezifische Anwendungen auf den Gebieten Medizin,
Gesundheit und Umweltschutz (Augentumortherapie mit Protonenstrahlen, Aktivierungsanalyse mit Neutronen-
strahlen) eingesetzt.

Das wissenschaftliche Programm umfaf3t drei einander erganzende Aufgaben: die Bereitstellung von erstklassi-
gen Forschungsmdglichkeiten an den vorhandenen Instrumenten flr eine breite nationale und internationale
Nutzergemeinde im Rahmen von BENSC und ISL, - spéater auch bei BESSY Il -, die Entwicklung neuer Metho-
den und Instrumente, und eigene Forschung mit den vom HMI aufgebauten und entwickelten Instrumenten und
Methoden.

Dazu gehéren eine groRe Anzahl von Anlagen zur Probencharakterisierung wie z. Bsp. Elektronenmikroskopie,
Feldionenmikroskopie, Réntgenbeugung und hochauflésende MeReinrichtungen, sowie die Realisierung extre-
mer Probenumgebungen ( Tiefe Temperaturen bis in den mK-Bereich, Magnetfelder bis 15 Tesla).

Neben der eigentlichen Strukturforschung umfasst die Arbeit des Bereichs auch die spezifische Nutzung der
GrolRgerate des HMI fir Forschung im Dienste der Gesundheit (Hochenergetische Protonen fir Augentumorthe-
rapie mit Protonenstrahlen, Neutronenaktivierungsanalyse fiir Spurenelementforschung u. a.).

Der Bereich gliedert sich in 6 wissenschaftliche Abteilungen

SF1 Methoden und Instrumente
SF2 Magnetismus

SF3 Werkstoffe

SF4 Struktur und Dynamik

SF5 Theoretische Physik

SF6 Spurenelemente

und die Arbeitsgruppe
SF7 Nukleare Messtechnik.

Die ersten drei Abteilungen tragen das Berliner Zentrum fiir Neutronenstreuung, BENSC, die vierte ist verant-
wortlich fir Betrieb und Entwicklung des lonenstrahllabors sowie die Augentumortherapie und die Abteilung
SF6 stellt im Nutzerdienst die Neutronenaktivierungsanalyse zur Verfligung.

Die Zentralabteilung Reaktor ist zwar organisatorisch nicht dem Bereich Strukturforschung, wird aber, da sie zu
100% dem Bereich zuarbeitet, hier als Teil der Strukturforschung dargestellt.

Bereich Strukturforschung SF
Leitung: Prof. Dr. Gero Vogl|

Nutzerdienst SF1 SF5

BENSC Methoden und Instrumente Theoretische Physik
Berliner Zentrum fir Prof. Dr. Ferenc Mezei Prof. Dr. J6rg Eichler
Neutronenstreuung
Nutzerdienst
Direktor: SF2 SF6 NAA Neutronen-
Prof. Dr. Ferenc Mezei Magnetismus Spurenelemente aktivierungsanalyse

Dr. Hans Anton Graf

Prof. Dr. Dietrich Behne

SF3
Werkstoffe
Prof. Dr. Walter Reimers

SF7
AG Nukleare Messtechnik
Prof. Dr. Wolfram Oertzen

Prof. Dr. Dietrich Behne

Nutzerdienst
ISL lonenstrahllabor
ATT Augentumortherapie

Dr. Heinrich Homeyer

—T T T T
[

SF4
Struktur und Dynamik
Prof. Dr. Gero Vogl

RE
Zentralabteilung
Reaktor
Dr. Herbert Krohn
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Grol3gerate /
Nutzerbetrieb
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Nutzerbetrieb

BENSC

Direktor: Prof. Dr. Ferenc Mezei

Das Berliner Zentrum fir Neutronenstreuung
(BENSC) entwickelt und betreibt die wissenschaftli-
chen Instrumente am Forschungsreaktor BER |l
und stellt rund 70 % der Messzeit an den Hauptge-
raten Gastgruppen aus dem In- und Ausland zur
Verfiigung.

Auf regionaler und nationaler Ebene erfillt BENSC
damit Grof¥forschungs-spezifische Gemeinschafts-
aufgaben der

- Unterstitzung deutscher Universitaten und

- hochschulfreier Forschungsinstitute,

in Hinblick auf ein breites Feld von Aufgaben von
der Ausbildung bis hin zu herausragenden Projek-
ten der Spitzenforschung. Eng damit verbunden ist
die Aufgabe der

- Unterstitzung industrieller Partner,

die - Uberwiegend in Kooperationsprojekten - dabei
in &hnlicher Weise von den einzigartigen mess-
technischen Mdoglichkeiten von BENSC und dem
hochspezialisiertem Know-how der Mitarbeiter pro-
fitieren wie die Forschungsinstitute.

Uber den nationalen Rahmen hinausgehend hat
BENSC sich auch eine starke Rolle im Reigen der
Neutronenquellen als Europaisches Forschungs-
zentrum errungen. Die weiterhin zunehmende inter-
nationale Ausrichtung wird dadurch unterstrichen,
dass der Anteil der auslandischen Gastforscher
inzwischen den der Géaste aus Deutschland uber-
steigt. Die international orientierte Nutzung von
BENSC erhielt starke Impulse durch erhebliche und
steigende jahrliche finanzielle Zuwendungen durch
die Europaische Kommission.

BENSC wird getragen von den Abteilungen SF1
und SF2, die jeweils rund 70 % der Arbeit ihrer
planmagigen wissenschaftlichen Mitarbeiter und die
gesamte Kapazitdt der technischen Mitarbeiter
einbringen, sowie von der Abteilung SF3, aus der
etwa 20 % der Arbeit der planmaligen wissen-
schaftlichen Mitarbeiter fir BENSC erbracht wird.
Entsprechend ist der Uberlapp bei den Aufgaben,
insbesondere bei instrumentellen Entwicklungen,
sehr grof3.

Die Serviceorientierung der Aufgaben bei BENSC
erfordern - in hdherem Mafe als etwa in Gruppen
der reinen Forschung - eine zuverlassige Bewah-
rung, Bereitstellung und Nutzbarmachung langfristig
erarbeiteten Know-hows. Jedoch zwingen die der-
zeitigen personalwirtschaftlichen Randbedingungen
mit ca. 70 % der dort anfallenden Arbeiten befristet
beschéftigtes Personal zu beauftragen (s. Abb. 1).

42% Zeitst.

28% HMI-Mittel

Planstelle
n

3% Planst- goy 7eitst. 19% Zeitst.
Ext.Uni £t Uni EU-Mittel

Abb. 1:
Wissenschaftliches Personal an den wichtigsten 13
Hauptgeraten im Nutzerdienst.

BENSC-Nutzerdienst

Die Dienstleistung von BENSC fur Wissenschaftler
von deutschen Universitéaten und anderen nationa-
len und internationalen Forschungsinstituten und -
abteilungen wird in zwei Formen erbracht:

- Vergabe von Messzeiten fur Einzelprojekte
externer Gruppen - wobei die Entscheidung im
Einzelfall nach wissenschaftlicher Begutach-
tung durch den international besetzten Nutzer-
ausschuss getroffen wird - und intensive wis-
senschaftliche und technische Unterstitzung
bei Vorbereitung, Durchfihrung und Auswer-
tung der Experimente.

- In Kooperationsvertrage gefasste wissen-
schaftliche und technische Langzeit-
Kooperationen, meist verbunden mit Zusam-
menarbeit bei der Betreuung einzelner Instru-
mente am Reaktor und, im Gegenzug, fest zu-
gesagtem Messzeitkontingent fir die jeweilige
externe Gruppe.

Fir die erstgenannten Einzelprojekte ist an den
rund 14 Hauptinstrumenten von BENSC ein Anteil
von mindestens 50 % der Messzeit reserviert.
Weitere 20 % stehen fiir die genannten Kooperatio-
nen zur Verflgung. Fir eigene Forschungsprojekte
der HMI-Gruppen verbleiben 30 % der Messzeit.

Einzelprojekte Sonstige Géste:
Europa il HM: 30%

20% ‘

Einzelprojekte
Deutschland
25%

Langzeitprojekte
Deutschland
20%

Abb. 2:
Verteilung der Experimentzeiten bei BENSC
auf die verschiedenen Nutzerklassen

HMI Ergebnisse 2000
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Nutzerbetrieb

Kooperationen zum Nutzerdienst

Die enge Zusammenarbeit von BENSC mit vertrag-
lichen Kooperationspartnern dient nicht allein den
jeweiligen Partnern, sondern verstarkt zugleich die
personellen Kapazitdten an den Instrumenten und
erweitert die Moglichkeiten der wissenschaftlichen
Betreuung aller Gaste. So hat BENSC auf dem
wichtigen Zukunftsfeld der "Weichen Materie", das
bislang nicht zu den erklarten eigenen Forschungs-
schwerpunkten des HMI gehorte, durch Kooperati-
onen mit der TU Darmstadt (Prof. Dencher), dem
I.-N.-Stranski Institut der TU Berlin (Prof Findenegg)
und dem Max-Planck-Institut fur Kolloid und Grenz-
flachenforschung (Prof. Méhwald) die fir eine an-
gemessene Betreuung der Gastgruppen notwendi-
ge vor-Ort-Expertise verstarkt.

Die wichtigsten vertraglichen Langzeit-Koope-
rationspartner aus der Region Berlin-Brandenburg
sind derzeit

- LN.Stranski Inst. fur Physikalische und Theore-
tische Chemie
Technische Universitat Berlin
(Prof. G.H. Findenegg)

- Max-Planck-Institut fir Kolloid und Grenz-
flachenforschung, Golm/Potsdam
(Prof Dr. H. M6hwald)

- Inst. fir Werkzeugmaschinen und Fertigungs-
technik
Technische Universitat Berlin
(Prof. E. Uhlmann)

- Technische Fachhochschule Berlin.
(Prof. W. Treimer)

Weitere langzeitige nationale Vertragspartner von
den Hochschulen sind

- Institut fur Kristallographie,
Universitat Tubingen
(Prof. W. Prandl)

- Institut fir Biochemie
Technische Univ. Darmstadt
(Prof. N. Dencher)

- Institut fur Physikalische Biologie
Universitat Dusseldorf
(Prof. G. Biildt)

- FB Materialwissenschaften
Technische Universitat Darmstadt
(Prof. H. Hahn)

- Institut fir Festkorperphysik
Technische Universitat Darmstadt
(Prof. H. Wipf)

- Lehrstuhl fur Experimentalphysik
Universitat Augsburg
(Prof. A. Loidl)

Zwei weitere bisherige vertragliche Kooperationen,
die mit der TU Dresden und die mit der Universitat
Hannover, ruhen derzeit (Probleme der
Personalrekrutierung).

Einzelprojekte von Gastgruppen

Der Schwerpunkt des BENSC-Nutzerdienstes ist
die Bereitstellung von Messzeiten fiir Einzelprojekte
externer Gruppen - nach Begutachtung der jeweili-
gen Projekte durch den international besetzten
Nutzerausschuss - und die intensive technische
und wissenschaftliche Betreuung der Gastgruppen.
Das Service-Angebot richtet sich nicht nur an deut-
sche Gruppen, sondern an die gesamte internatio-
nale Nutzergemeinde der Neutronenstreuer.

Jahr Deutsch- | Westeuropa Sonstige,
2000 land EU und EU- NIS
assoziierte Japan, USA,
in Mittelost- Australien
Europa Indien, China
Projekte 100 105 25
Besuche 140 195 35
Namen 100 155 35

*NIS: New Independence States

Tabelle 1:

Anzahl der einzelnen Projekte im Jahr 2000 und der
fur diese Experimente verzeichneten Besuche von
externen Nutzern.

Die BENSC Nutzerstatistik verzeichnete im Jahr
2000 etwa 230 verschiedene Einzelprojekte mit 370
Besuchen durch insgesamt rund 300 individuelle
Wissenschaftler. Der Anteil der Géste von deut-
schen Instituten, der in den letzten Jahren immer
um 45% gelegen hatte, ist relativ auf unter 40%
gesunken, wahrend die Zahl der Gaste aus Europa
weiter stieg. Die deutschen Gastnutzer kamen in
2000 wieder von uber 30 verschiedenen Universi-
taten und 10 hochschulfreien Instituten.

BENSC als Europdaische Neutronenquelle,
Drittmittel der Europaischen Kommission

Die bemerkenswert hohen Zahlen fir die européi-
schen Géste bei BENSC sind stimuliert durch er-
folgreiche Einwerbung von EU-Mitteln aus den
Programmen der Europadischen Kommission zur
Unterstitzung des transnationalen Zugangs zu
GroR3forschungsanlagen. Die BENSC und den
BENSC-Géasten hieraus jahrlich zur Verfligung
stehenden Mittel stiegen mit dem aktuellen seit
Februar 2000 bis ins Jahr 2003 laufendem Vertrag
auf jahrlich 500.000 Euro.
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BENSC Selection Panel Decisions

Die experimentellen Er-
gebnisse aller Projekte

Austria

O 1st half-year (2000/1):
O2nd half-year (2000/11): 309 days
d 3rd half-year (2001/1): 348 days

der Gastgruppen werden
als "Interim Reports" in
jahrlichen HMI-Berichten

329 days

zusammengefasst verof-

Belgium fentiicht. Die "BENSC
Denmark 55 l Experimental  Reports
2000", HMI-B 576, ent-
Spain a halten wieder 220 Einzel-
T berichte, an denen insge-
Greece 34| | |31 | n samt rund 450 Autoren
ErancesiLL p— T2 | o l 8 beteiligt sind.
I I I I l c
95 43 42 )

faly I | = Liste der Veroffentli-

Netherlands chungen
Portugal Die"Anza_hI der BENSC-
_ Verdffentlichungen in
UK 64 67 | 91 l anerkannten  referierten
Zeitschriften hat einen
Sweden hohen Stand von jahrlich
‘ lber 160 Publikationen
Bulgaria ” erreicht. Bei diesen Pub-
o likationen treten in der
Czech Rep. IS Regel sowohl die Gaste
Hungary 2 als auch die mit ihnen
> kooperierenden HMI-
Poland 26 |16 l < Mitarbeiter gemeir)sam
S a!s Autoren auf;_ bei _2/3
Romania 2 pls 3/4 dgr Ar_t_)elten sind
< jedoch die Gaste feder-

Slovakia fuhrend.
1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 1 Eine komplette Veroffent-
0O 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200 220 lichungsstatistik 2000 far
BENSC wird im oben
Abb. 3: Allocated instrument days for the first IHP-ARI selections genannten  HMI-Bericht

HMI-B 576 abgedruckt
und fullt dort 40 Seiten.
Da der grof3te Teil dieser

Eine Analyse der Verteilung der Messzeiten fur die
Gaste auf die einzelnen Lander zeigt, dass nicht nur
Lander ohne geeignete Neutronenquellen wie Ita-
lien, Griechenland und Spanien recht hoch vertre-
ten sind; sondern auch England und Frankreich
starke Kontingente stellen, da von dort viele potente
Gruppen zu BENSC kommen, um von Geraten und
Optionen zu profitieren, die ihre nationalen Neutro-
nenquellen oder das ILL Grenoble nicht bieten. Der
deutliche Zuwachs bei den Projekten aus Dane-
mark und England ist zudem korreliert mit der un-
erwarteten SchlieBung des Reaktors in Risoe.

Wissenschaftliche Ergebnisse der Gastgruppen

Die wissenschaftlichen Ergebnisse aus den
BENSC-Experimenten der Gastgruppen schlagen
sich nieder in Diplom- und Doktorarbeiten, sowie in
Konferenzbeitrdgen und Veréffentlichungen.

Unsere Listen fur die Gaste verzeichnen fir 2000
bislang 8 Diplom- und Studienarbeiten, davon 5
an auslandischen (Athen (2), Cadiz, Moskau (2))
und 13 Doktorarbeiten, davon auch wieder die
Mehrzahl (9) im Ausland (Athen(2), Edinburgh (2),
Krakau, Leuven, London, Madrid, Prag).

Veroffentlichungen ohne-
hin bei den wissenschaftlichen Abteilungen der
beteiligten HMI-Autoren angegeben ist, wird hier auf
eine separate Einzelaufzéhlung verzichtet. Genannt

seien nur die Gesamtzahlen der aufgelisteten
BENSC-Veréffentlichungen:

BENSC- Gesamt
Veroffentlichungen (Gastgruppen +
in referierten Journalen und HMI)
Biichern

Nachtrag fur 1998/1999 10
Erscheinungsdatum 2000 280
Anzahl der Beitrage 2000 390

auf Konferenzen

und in Seminaren

davon

- Eingeladene Vortrage 0

- Sonstige Vortrage 130

- Posterbeitrage 170

HMI Ergebnisse 2000
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Drittmittel fiir Gastebetrieb BENSC

- Europaische Kommission
Human Potential Programme, TMR-LSF
(contract ERB FMGE CT950060):
European Access to BENSC,
(4/1996-4/2000), (Gesamtbetrag Uber 4 Jahre:
1638 000 Euro)

- Europaische Kommission
Human Potential Programme, Transnational
Access to Research Infrastructures, IHP-ARI
(contract HPRI-1999-00020):
European Access to BENSC-BER2,
(2/2000-1/2003), (Gesamtbetrag Uber 3 Jahre:
1500 000 Euro)

- Européische Kommission
TMR-Concerted Action (ERB FMGE CT970091)
"Neutron Round Table"
(Mittelabrechnung Uiber Risg National Lab.)

- Verbundforschung
(Uber die Universitaten Tibingen und Darm-
stadt)
Betrieb der Instrumente E2 und V1
Personalmittel fur % Techniker und je einen
Wissenschattler.

Experimente der Bestrahlungsanlage
B8

Im Berichtsjahr wurde die Bestrahlungsanlage B8,
die fur Bestrahlungen von Gemadlden mit kalten
Neutronen optimiert ist, organisatorisch und inhalt-
lich BENSC angegliedert. Die Verantwortung fir
das Instrument und die Betreuung der Pro-
jekte/Kooperationen wurden nach dem Ausschei-
den von Dr. C.O. Fischer von Frau Dr. Schréder-
Smeibidl tbernommen.

Die Langzeitkooperation (C. Laurenze-Landsberg,
C. Schmidt, Prof. Kelch) mit den Staatlichen Muse-
en zu Berlin, der Gemaldegalerie Berlin wurde wei-
tergefiihrt. Im abgelaufenen Jahr wurden erfolgreich
zwei neutronenautoradiographische Bestrahlungen
mit anschlieBender Analyse durchgefiihrt. Bestrahit
wurden die Gemaélde “Das Konzert" des niederlan-
dischen Genremalers Gerard ter Borch (1617 —
1681), entstanden um 1675, und das Gemalde
.Raub der Proserpina“ von Harmensz van Rijn
Rembrandt (1606 — 1669), entstanden um 1630. In
beiden Fallen dienten die Bestrahlungen der Unter-
stitzung und Dokumentation des Prozesses der
Restaurierung. Die Interpretation der Auto-
radiograpien ist noch nicht abgeschlossen.
Fortgesetzt wurde auch die Kooperation mit dem
Geoforschungszentrum Potsdam (Prof. Romer).
Auch hier wurden mehrere Bestrahlungen an Bohr-
kernen durchgefuhrt. Es konnte der Bor-Gehalt in
Gesteinsmaterial, das von Fluiden durchzogen ist,
bestimmt werden. Aus der Bor-Konzentration erhalt
man Aussagen (ber die Entstehungsgeschichte
der Gesteine.

In einem weiteren Projekt mit dem Beschleunigerla-
bor der LMU/TU Minchen wurden hochreine Kup-
ferfolien mit kalten Neutronen bestrahlt, um eine
experimentelle Obergrenze fir den Wirkungsquer-
schnitt der Reaktion ®Cu(n,p)®*Ni zu erhalten. Im

Rahmen einer Doktorarbeit des strahlenbiologi-
schen Instituts der LMU Munchen (G. Rugel, Prof.
Kellerer) soll in einer Retrospektive die Neutronen-
dosis der Atombombeniiberlebenden von Hiroshima
ermittelt werden. Der Wirkungsquerschnitt der
cu(n,p)*®>Ni-Reaktion wird nach der Bestrahlung
durch die direkte Messung des Anteils an entstan-
denem °*Ni mit Beschleunigermassenspektrometrie
am Beschleunigerlabor in Garching bestimmt. Die
Auswertungen dauern noch an. Hintergrund der
Untersuchungen ist die Vermutung, daf} die Neutro-
nendosis in Hiroshima stark unterschéatzt worden
sein konnte. Wegen seiner Halbwertszeit (*Ni, © ~
100 a) kann auch heute noch in damals der Bombe
ausgesetzten Cu-Teilen das durch schnelle Neutro-
nen erzeugte Ni-lsotop nachgewiesen werden.
Sollte die Vermutung sich bestéatigen lassen, muR-
ten die gegenwartigen Risikoabschatzungen im
Strahlenschutz neu Giberdacht werden.

Ertiichtigung von Komponenten der Bestrahlungs-
anlage B8

Durch technische Verbesserungen konnte die Ab-
schirmung der Anlage deutlich verbessert werden,
so dal} der Einflul auf benachbarte Experimente
verringert werden konnte. Auferdem wurde im
Berichtsjahr eine grundlegende Modernisierung des
Instruments begonnen. Schrittweise werden Kom-
ponenten insbesondere bei der Gammaspektrosko-
pie erneuert und den Erfordernissen, die wertvolle
Gemalde an das experimentelle Umfeld stellen,
angepasst.

Die wissenschaftlichen Ergebnisse des Jahres
2000 aus den BENSC-Aktivititen der Abteilungen
SF1 — SF3 befinden sich in den entsprechenden
Abschnitten SF1 — SF3 des Berichtes.
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NAA-Labor und Bestrah-
lungsdienst am BER Il

Verantwortlich: Prof. Dr. D. Behne

Der Bestrahlungsdienst am BER Il und das Labor

fur Neutronen-Aktivierungsanalyse (NAAL) stellen

Experimentiertechniken zur Verfligung, bei denen

kernchemische Reaktionen mit Neutronen ausge-

nutzt werden.

Anwendungsgebiete sind:

— Neutronen-Aktivierungsanalyse (NAA) zur Spu-
renelementanalytik in Medizin, Umwelt und
Reinststoff-Forschung.

— Erzeugung von radioaktiven Quellen und Tra-
cern fir MéRbauer-Spektrometrie, gestorte Win-
kelkorrelation und verschiedene Tracertechni-
ken.

— Elementumwandlung in Festkdrpern und Erzeu-
gung von Strahlenschaden fir die Halbleiterfor-
schung.

Externe Nutzergruppen insgesamt 20

Anwendungsgebiete

NAA 13 (65 %)
Quellen/Tracer/Strahlenschaden 7 (35 %)
Zahl der Einzelprojekte 10

(Anzahl der neuen Bestrahlungsantrage, in denen
jeweils eine bestimmte Matrix charakterisiert wird
und die Grenzwerte fur die Bestrahlungsparameter
definiert werden)

Anwendungsgebiete

NAA 3 (30 %)
Quellen/Tracer/Strahlenschaden 7 (70 %)
Herkunft der Nutzer
HMI (Abt. SF6) 4 (40 %)
externe Nutzer 6 (60 %)

(inkl. anderer HMI-Gruppen)

Ausgeflihrte Bestrahlungsexperimente 219

(Bei Langzeitbestrahlungen werden in einem Expe-
riment simultan bis zu 24 Einzelproben bestrahlt.
Bei der Verwendung der beiden Kurzzeit-
Bestrahlungsvorrichtungen umfal3t ein Experiment
die sequenzielle Bestrahlung von bis zu 50 Proben)

Anwendungsgebiete
NAA 190 (87 %)

Quellen/Tracer/Strahlenschaden 29 (13 %)
Herkunft der Nutzer
HMI (Abt. SF6) 51 (23 %)

externe Nutzer
(incl. anderer HMI-Gruppen)

168 (77 %)

Langzeitbestrahlung biologischer
Proben fur die NAA 56
(1140 Einzelproben)

Herkunft der Nutzer
HMI (Abt. SF6)
externe Nutzer

42 (75 %)
14 (25 %)

Liste der Gaste des NAA-Labors 2000 und
bearbeitete Themen

Artinger, R.:
FZK, Karlsruhe
Aktivierung von FE

Berger, A.:

Bundesanstalt fur Materialforschung und -prifung,
BAM, Fachgruppe 1.4

Antimon in Silizium

Spurenelemente in Wolfram

Kupfer

Hafner, S., Stanek, J.:
Universitat Marburg, Institut fir Mineralogie
Aktivierung von Mg3TeO6

Hans, M.:
Universitat Marburg Fachbereich Mikrobiologie
W und Mo in Enzymen

Henkelmann, R; Lin, X.:

TU Minchen, Institut fir Radiochemie
Flusssonden (Bestimmung des Neutronenspekt-
rums in der DBVK)

Spurenelementbestimmung in Haaren
Spurenelemente in NaCl-Lésungen, nach Aus-
laugversuchen

Jentsch, T.:
TU Dresden, Institut fiir Strahlenschutzphysik
Spurenelemente in Glasmaterial

Mayer, O.:

Universitat Bayreuth, Mikrobiologie

Se, Mo, Fe in Enzymen (Kohlenmonoxid-
Dehydrogenase)

Nopitsch, K.:
Siemens, Erlangen, Abt. NT2
Aktivierung von Argon

Ortega, R., Deves, G.:
CNRS, Bordeaux
Spurenelemente in Reis und Bodenproben

Pich, A.:
Universitat Halle, Institut fir Mikrobiologie
Metalle in Enzymen (AOR)

Pomper, B.:
MPI Marburg
Mo, W in Enzymen

Popa, |.; Riederer, 1.
Rathgen Forschungslabor, Berlin
Spurenelementanalyse von Ockerpigmenten

Ratzke, K.:
Universitat Kiel
Aktivierung Silber

Rittweger, J.:
FU Berlin, Inst. fir Physiologie
Spurenelemente in Primatenknochen

HMI Ergebnisse 2000
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Rosch, F.:

Universitat Mainz; Institut fir Kernchemie
Aktivierung von Yb

Aktivierung von Wolfram

Aktivierung von Zr-Granulat

Seher, A.:

BASF, Ludwigshafen

Aktivierung von Argon und Natrium fur Trace-
runtersuchungen

Troger, W.:
Universitat Leipzig
Aktivierung von Zirkonwolframat

Vivoli, G.:

Universitat Modena

Spurenelemente in Fulinageln ALS-Studie (A-
myotrophic Lateral Sclerosis)

Voitsch, A.:

Schott Glas, Jena

Bestimmung des Chlorgehaltes in Quarzglas
Spurenelemente in Quarzglas

Vorholt, J.:
Universitat Marburg
Mo, W in Enzymen (Nitrogenasen)

Die wissenschaftlichen Ergebnisse des Jahres
2000 der Abteilung SF6 befinden sich in dem ent-
sprechenden Abschnitt des Berichtes.

ISL
lonenstrahllabor Berlin

Verantwortlich: Dr. H. Homeyer

Das lonenstrahllabor ISL bietet Gasten deutscher
und ausléndischer Forschungsinstitute sowie in-
dustriellen Forschungsgruppen die Nutzung seiner
Beschleuniger und experimentellen Einrichtungen
an. Es ist ein Gro3gerat der Verbundforschung.

Den Zugang regelt ein mit externen und internen
Gutachtern besetzter Nutzerausschuss. Er geneh-
migt Antrdge auf Strahlzeit in Hohe der Kapazitat
von derzeit 3600 Strahlzeitstunden pro Jahr unter
Berlcksichtigung der wissenschaftlichen Qualitat
der Experimentvorschlage.

Nutzern werden die Strahlen vom ISL-Personal
entsprechend der vom Experiment festgelegten
Spezifikation angeliefert. Zur Zeit sind 15 Experi-
mentierplatze betriebsbereit und zwar

fur die lonenstrahlanalytik

- Flugzeitspektrometer fur ERDA (Elastic-Recoil-
Detection-Analysis),

- Magnetspektrometer (Q3D) fir ERDA an ex-
trem diinnen Schichten,

- Streukammer fur RBS (Rutherford-Back-
Scattering) ,

- Niederenergie-y-MeRplatz fur die Wasserstoff-
Profilanalyse

- Hochenergie-y-MeRplatz fir PIXE (Proton Indu-
ced X-Ray Emission),

fur die Materialmodifikation

- Folienbestrahlungsplatz,

- Hoch- und Tieftemperaturplatz,

- p-Metallkammer mit Elektronenspektrometer,

fur die Arbeiten mit nuklearen Sonden

- B-NMR Platz,

- MoRbauerspektroskopie,

- MeRplatz fur PAD (Perturbed Angular Distributi-
on),

- Aktivierungsplatz fir PAC Isotope (Perturbed
Angular Correlation),

fir medizinische Anwendungen
- Protonentherapie von Augentumoren,

aulerdem
- Senkrechtstrahlplatz und
- grolRe Streukammer

Zusatzlich sind an der ECRIS4 noch 4 Targetplatze
fuir extrem langsame lonen vorhanden.

Nutzung im Berichtszeitraum

Rund 3200 Stunden Strahl am Target wurden im
Jahre 2000 abgeliefert, davon mehr als 750 mit
dem neuen RFQ Injektor.

Anteil der Nieder- und Hochenergiestrahlen an
der Strahlzeit

ONiederenergie (RFQ)

Stunden

mNiederenergie (CN)

mHochenergie
(Cyclotron)

1995 1996 1997 1998 1999 2000

Nutzungen nach Sachgebieten

Sonstige
2%

Nukleare Analytik
Sonden 20%

27%

Mat.

Medizin Modif.

19% 32%
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Aufteilung nach Nutzern

Sonstige
HMI
3%

HMI SF
40%

Forsch.-
Institute
4%
Universi-
taten Industrie Therapie
29% 6% 18%

21 Forschungsgruppen erhielten Strahlzeit fur 40
verschiedene Experimente an den 15 verschiede-
nen Targetplatzen. Die Aufteilung der Strahlzeit
nach Sachgebieten und Herkunft der Nutzer zeigen
die nebenstehenden Graphiken: Es wird deutlich,
dass die Schwerpunkte der Anwendungen von
hochenergetischen lonenstrahlen, die Analytik, die
Materialmodifikation, die Therapie und die For-
schung mit nuklearen Sonden fast gleiche Anteile
an der Strahlzeit erhalten. Bei der Analytik sind
besonders die Hochenergie-ERDA und die cha-
rakteristische Rontgenemission induziert durch
hochenergetische Protonen wegen der spezifi-
schen Ergebnisse besonders interessant.

Nach der Eigennutzung (gesamter HMI Anteil 43%)
haben Universitatsgruppen und die Therapie den
grofRten Anteil an Strahlzeit.

Bei den Forschungsgruppen der Universitaten wie-
derum haben Forschungthemen zur Materialmodi-
fikation und zur lon-Festkérper-Wechselwirkung an
Bedeutung gewonnen. Der Anteil der Géste betragt
jetzt nahezu 60%. Hier zeigt sich die weiterhin zu-
nehmende Attraktivitdt der Anlage fur externe Nut-
zer, wobei die Nachfrage nach Hochenergiestrahlen
bei weitem Uberwiegt. Fur einen Grof3teil der Nutzer
werden Analysen und Bestrahlungen vom ISL Per-
sonal erbracht.

Im Rahmen der Therapie wurden in den bisher 2.5
Betriebsjahren 166 Patienten bestrahilt.

FUE Vorhaben in Zusammenarbeit mit der Industrie
konzentrieren sich weiterhin auf die Bestrahlungen
von Polimerfolien zur Produktion von Mikrofiltern
einmaliger Qualitat. Die neuen Anwendungsgebiete
erfordern spezifische Bestrahlungtechniken, die hier
erstmalig erprobt werden.

Veréffentlichungen der ISL-Gastgruppen

Zur Drucklegung lagen die Beitrage noch nicht
vor.

Die wissenschaftlichen Ergebnisse des Jahres
2000 der Abteilung SF4 befinden sich in dem ent-
sprechenden Abschnitt des Berichtes.
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Die Wissenschatftler der Abteilung betreuen einen wesentlichen Teil des Nutzerbetriebs bei BENSC. Hierzu ge-
hdéren der Aufbau, Betrieb und die laufende Modernisierung etwa der Halfte des Instrumentenparks am Reaktor
BER Il. Mit besonderem Nachdruck wird dabei die Erweiterung der Leistungsféahigkeit von BENSC auf dem Ge-
biet der Untersuchung komplexer und nanostrukturierter Materien und unter extremen Bedingungen, wie sehr
hohe Magnetfelder und sehr niedriger Temperaturen verfolgt.

Schwerpunkt der Forschungstatigkeit ist die Entwicklung neuer Methoden der Neutronenstreuung fiir Neutrone-
nenquellen der Zukunft. Dabei liegt ein besonderer Akzent auf der Entwicklung von Spallationsquellen sowie
daran angepasster Instrumentierungskonzepte. Dieser Schwerpunkt wird in einer breiten internationalen Zu-
sammenarbeit verfolgt, wobei das HMI diese Zusammenarbeit als ,leitendes Laboratorium“ im Rahmen des
Projektes ,European Spallation Source (ESS)" koordiniert. Diese Arbeiten werden erganzt durch kernphysikali-
sche Untersuchungen zum Spallationsprozess mit hochenergetischen Protonen und sind eingebunden in ein
HGF-Strategiefondsprojekt, das gemeinsam mit dem FZJ durchgefiihrt wird.

Andere wichtige Themenkreise bei der Erforschung neuer Methoden der Neutronenstreuung sind die Entwick-
lung leistungsféahigerer Neutronenpolarisatoren und neuartiger Polarisatorsysteme, die Erweiterung der Anwen-
dungsmdglichkeiten von hdchstauflésender Neutronenspektroskopie, insbesondere zur Untersuchung elementa-
rer Anregungen und sehr langsamer, bisher nur optischer Spektroskopie zuganglicher atomarer Prozesse, die
Anwendung von Neutronenreflektometrie in der Untersuchung von Oberflachen und Grenzflachen, insbesondere
in Schichtsystemen.

Neue Aspekte dieser Entwicklungen sind Ansétze und Techniken fiir die Anwendung von Réntgenstrahlung in
der Erforschung kondensierter Materie. Dabei werden hauptséachlich die Ubertragung der Methoden inelastischer
Neutronenstreuung auf Rontgenstreuung im Hinblick auf zukinftige Quellen mit erhéhter Luminositat untersucht.

Im Rahmen der Eigenforschung auf dem Gebiet der Physik der kondensierten Materie werden mit Nachdruck
kollektive Phdnomene in komplexen, stark ungeordneten und mesoskopisch strukturierten Materialen untersucht.
Dabei werden kollektive Anregungen und Relaxation in Spinglasern und anderen komplexen Strukturen ebenso
studiert wie Diffusion und Materialtransport in biologisch relevanten Systemen und Prozesse von Selbstorganisa-
tion in komplexen Flussigkeiten.

BENSC — Aktivitaten

nen-Spin-Echo-Spektroskopie,Neutronen-
Superspiegel, fortgeschrittene Neutronenoptische
Systeme), die Weiterentwicklung eines Neutronen-
strahls fir Anwendungen in der Grundlagenphysik
(elektrisches Dipolmoment und Lebensdauer von
Neutronen) sowie zur Untersuchung der Dynamik
von He® in schwach konzentrierten Lésungen. Die
Weiterentwicklung ~ der  Neutronen-Spin-Echo
Spektroskopie umfasst sowohl Methoden zur Erho-
hung der Strahlintensitdt und Erweiterung des
Wellenbereichs, als auch die Erweiterungen der
Anwendungen auf die Untersuchung von langlebi-
gen angeregten Zustdnden in Isolatoren und
Halbleitern.

BENSC-Instrumentbetreuung

Die Abteilung SF1 betreut im Rahmen des BENSC-
Nutzerbetriebs folgende Instrumente:

(E8) Einkristalldiffraktometer, TFH Berlin
V2 3-Achsenspektrometer FLEX

V3 Flugzeitspektrometer NEAT

V5 Spinecho-Spektrometer SPAN

V6 Reflektometer

V9 Perfect Crystal Neutron Interferometer
V11 S-NMR, Uni Hannover

V12a Doppel-Kristall-Diffraktometer
V12b  -,-, TFH Berlin

V13 MeRplatz Grundlagen-Physik

V14 MeRplatz Neutronenspiegel

Weiterentwicklung des Neutronen-Spin-Echo-
Spektrometers SPAN (V5)

Im Jahr 2000 wurde die Zahl der mit remanenten
Superspiegel ausgestatteten Detektoren von 18 auf
34 erhoht, so dal Anfang 2001 eine dritte Detektor-
bank fir NSE Messungen in Betrieb genommen
werden kann. Dadurch werden zum ersten Mal NSE
Messungen simultan um drei unabhangige Streu-
winkel méglich.

sowie der Standard-Probenumgebungen, Neutro-
nenleiter und Entwicklung der Superspiegel.

Entwicklung neuer Methoden der Neut-
ronenstreuung

Der Anspruch, die Untersuchung kondensierter
Materie mit Neutronenstreuung im HMI auf hohem
Niveau zu halten und den Nutzern gleichzeitig
hochwertige MeRmaoglichkeiten anzubieten, setzt
sténdige, vielseitige Forschungstatigkeit auf me-
thodisch-instrumenteller Ebene voraus. Tradition
haben in der Abteilung vor allem Entwicklungen
auf dem Gebiet polarisierter Neutronen (Neutro-

Durch den Einbau eines neuartigen Neutronen
Geschwingigkeitsselektors wurde auch der Wel-
lenlangenbereich zwischen 2.5A und 3.8 A fiir
Messungen zuganglich. Damit kann jetzt die ge-
samte Wellenlangebreite des Neutronenleiters
NL4a (2.5 <A < 10 A) fir NSE und TOF Messungen
benutzt werden. Bei Amin=2.5 A kénnen Messun-
gen bis zu Qmax =5 A" durchgefiihrt werden. Die

aktuelle Magnetfeldkonfiguration von SPAN erlaubt
NSE-Messungen in einem Energiebereich von
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1.2meVz w224 peV bei A=25A und
29 peV = o = 58 neV bei A=10 A.

Weiterentwicklung des Reflektometers

Fur Festkorper-Proben steht nun ein amagnetischer
Drehtisch zur Verfigung. Hiermit kann der Azi-
muthwinkel der Probe zwischen 0° und 360° mit
einer Genauigkeit von ca. 0.1° eingestellt werden.
Mdogliche Anwendungen sind hier die Bestimmung
von magnetischen oder strukturellen in-plane-Ani-
sotropien.

Fir magnetische Untersuchungen wurde ein
Gaussmeter installiert, mit dem auch wahrend der
Messungen das aullere Magnetfeld kontrolliert
werden kann. Dies ist z. B. fir Experimente an
Proben wichtig, die einen sogenannten ,exchange-
bias“-Effekt zeigen. Bei diesen Proben missen
relativ kleine Magnetfleder (ca. 20 Gauss) genau
eingestellt und kontrolliert werden. Das Gaussmeter
kann mit der Steuer-Software CARESS ausgelesen
werden.

Samtliche Motoren zur Steuerung des Monochro-
mators wurden in die Steuer-Software CARESS
eingebunden und kénnen nun automatisch gefah-
ren werden.

Die alten Graphit-Monochromator-Kristalle mit einer
Mosaizitat entsprechend AA/A=8% wurden durch
solche mit einer Mosaizitdt von AAMA=2% ersetzt
und so die Intensitdt um 20% erhoht. Die Schwie-
rigkeit bestand dabei darin, die einzelnen Kristalle
auf 0.1° genau zu justieren. Dies konnte durch eine
spezielle Montagehilfe fir das Aufkleben der Kris-
talle erreicht werden. Die Kontrolle erfolgte optisch
mittels Laser-Reflektometrie.

Dreiachsenspektrometer FLEX 2)

Die mit der NRSE-Option durchgefiihrten Experi-
mente zeigten, dalR einige Komponenten Potential
zur instrumentellen Weiterentwicklung besitzen.
Wird FLEX mit der NRSE-Option ausgestattet,
werden die Spinecho-Arme als unabhéangige Ele-
mente zwischen Monochromator und Probe sowie
Probe und Analysator eingefuigt. Die Positionierge-
nauigkeit des Dreiachsen-spektrometers FLEX
bleibt dabei voll erhalten. Optimierungsbedarf be-
stand hinsichtlich der Anpassung der Pneumatik-
steuerung der Spinecho-Arme. Mit Abschlufl der
Arbeiten im ersten Halbjahr 2001 ist die NRSE-
Option voll durch die Pneumatik von FLEX ansteu-
erbar. Die Luftfif3e werden dann nur fir die Dauer
einer Spektrometerbewegung unter Druckluft ge-
setzt.

Mit der Umstellung der Spulenkiihlung von hausin-
ternem 20°-Kihlwasser auf einen eigenen Se-
kundarkthlkreislauf wurde begonnen. Es wird er-
wartet, dal} eine Steigerung des maximalen Spin-
echo-Felds (technisch durch Kihlung begrenzt)
mdglich wird.

Zur Erweiterung der nutzbaren Strahlintensitat wird
derzeit in Zusammenarbeit mit dem Max-Planck-
Institut Stuttgart ein neuer Satz von Hochfrequenz-
Spinflippern entwickelt, der den Strahlquerschnitt
von 30 x 30 mm? (bei 45° Kippwinkel) auf 35 x 50
mm? erweitern wird. Die Konstruktion lag hierbei
beim MPI fiir Festkorperphysik, Stuttgart. Sie ist ab-
geschlossen, sodass der Beginn der Fertigung in
der HMI-Zentralwerkstatt im Januar 2001 mit der
Herstellung eines Prototypen beginnt, anhand des-
sen Fragen zu konstruktiven Details und Materi-

alfragen beantwortet werden kénnen, bevor die
endglltige Fertigung der vollen Stiickzahlen erfolgt.
Teil dieses Projekts ist die Fertigung von Leistungs-
HF-Elektronik zur Impedanzanpassung an die neu-
en HF-Spinflipper-Spulen, die weitestgehend abge-
schlossen ist.

In Zusammenarbeit mit T.M. Rekveldt und W.
Bowman von der TU-Delft konnten durch Spinecho
erweiterte  Kleinwinkelstreuung (SESANS) und
durch Spinecho erweiterte Reflektometrie mit dem
bestehenden NRSE-Aufbau experimentell getestet
werden, ebenso wie die Larmor-Diffraktions-
methode fir Problemstellungen der Materialfor-
schung. Das Interesse galt hier der Verteilung von
Gitterkonstanten einer mechanisch deformierten
und anschlie@end thermisch behandelten Al-Legie-
rung. Die Ergebnisse lassen Riickschlisse auf
mikroskopische Prozesse zu, an denen zwei koe-
xistierende Gitterverteilungen beteiligt sind.

Mit der Larmor-Diffraktion wurde ferner eine Prob-
lemstellung aus der Strukturforschung, namlich die
Existenz einer trigonalen Gitterdeformation in CoO
experimentell untersucht.

Die Verteilung von Gitterkonstanten einer Probe
von interkaliertem Graphit - ein vielversprechendes
Monochromatormaterial wurde ebenfalls in Lar-
mordiffraktionsexperimenten untersucht. Bei groRer
Mosaizitat (n © 3.5°) besal} die untersuchte Probe
eine unerwartet scharfe Gitterkonstantenverteilung
im Bereich Ad/d = 2x107.

Flugzeitspektrometer NEAT (V3)

Im Rahmen der  Weiterentwicklung der
Flugzeitmethode wurde ein Teil der Strahlzeit fir
Test und Inbetriebnahme bis dahin ungenutzter
Maoglichkeiten des Spektrometers verwendet, und
zwar  Flugzeitdiffraktion mit 140 Einzel-
detektorbanken,  sowie inelastische  Streu-
experimente unter Verwendung des zwei-
dimensionalen Multidetektors bei kleinen und bei
groRenStreuwinkeln.

Flugzeitdiffraktion: Es konnte gezeigt werden, dal’
mit einem breiten einfallenden Wellenlangenband
(ca. 1.8 bis 20 A) Strukturen mit groRen
Gitterkonstanten sehr gut untersucht werden
kdnnen, was insbesondere fur die 'in situ" Struktur-
Analyse biologischer Membranen, im Rahmen
inelastischer Streuexperimente unter identischen
Bedingungen von Interesse ist.

Multidetektor bei groRRen _Streuwinkeln: Dieser
Detektor erlaubt die Verwendung hdéherer
Energieauflosung, gleichzeitig ( auf Grund der 4096
Detektorelemente) mit besserer Auflésung im Q-
Raum. Dies konnte durch die Untersuchung der
kritischen inelastischen Streuung im Zusammen-
hang mit einem kommensurabel-inkommensurablen
Phasen-Ubergang, in der Umgebung eines
Satelliten Peaks demonstriert werden. Dabei gelang
erstmalig die Zerlegung eines 'zentralen' Peaks in
eine elastische und eine nicht-elastische
Komponente.

Multidetektor bei kleinen  Streuwinkeln: Im
Kleinwinkelbereich konnte zunéchst die Mel3barkeit
zweier bekannter Strukturen (ein poroéses Glas und
ein Protein) bestatigt werden. Bei der inelastischen
Streuung stehen wegen der hohen Anforderungen
an den Untergrund noch Entwicklungsarbeiten an.
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F. Mezei, W. Jauch, Th. Krist, R. E. Lechner, C.
Pappas, P. Vorderwisch, K. Habicht, J. Peters, M.
Strobl, A. Triolo, H.-J. Peschke, R. Kischnik, H.
Fritzsche; G. Steiner, K.H. Degenhardt, Y. Liu, J.

Ollivier, B. Rufflé, J. Pieper, A. Desmedt, J.
Hauschild, R. Gatty, E. Hoinkis

Spallation

Dieses Projekt wird im wesentlichen im Rahmen
des HGF-Strategiefonds Projektes "Forschungs-
und Entwicklungsarbeiten zum Bau der gepulsten
Europaischen Spallations-Neutronenquelle ESS",
Teilprojekt Instrumente, durchgefiihrt.

Softwareentwicklung von neuen In-
strumentierungsanséatzen, "Flugsimula-
tor" fur virtuelle Instrumente

Ziel des Vorhabens ist die Verbesserung und Er-
weiterung der Leistungsfahigkeit der Instrumente fr
Spallationsquellen auf allen Gebieten der For-
schung mit Neutronenstrahlen, insbesondere fir
Anwendungen, die heute noch an Reaktorquellen
weitaus besser bedient werden. Fiir die Konzeption
und den Bau effizienter Instrumente sollen Compu-
terprogramme entwickelt werden, die es erlauben,
den Neutronenflug vom Target/Moderator bis zum
Detektor zu simulieren. Durch solche "Flugsimulato-
ren" sollen verschiedene experimentelle Anforde-
rungen und Quellenparameter untersucht werden.
Diese Arbeiten werden

VITESS wurde fir das ESS-Projekt weiterentwi-
ckelt. Es wurde eingesetzt, um z.B. die Kombination
Moderator-Instrument zu optimieren. Daher wurden
verschiedene Target-Stationen angewendet, um
den Vorschlag fiir den gleichzeitigen Betrieb zweier
Target-Stationen, z.B. eine mit kurzen Pulsen
(SPSS) und eine mit langen Pulsen (LPSS), zu
bewerten.

Das Programm simuliert das Verhalten eines Neut-
ronenstrahls mit der Monte-Carlo-Methode (MC).
VITESS hat eine praktische modulare Struktur. Es
besteht aus unabhéngigen ausfiuihrbaren Program-
men (Neutronenleiter, Chopper, Probe etc.). Jedes
Modul andert die Orts- und Geschwindigkeitskoor-
dinaten der eingehenden Neutronen in Abhangig-
keit der fUr dieses Modul eingestellten Parameter
und gibt sie (fir das Folgemodul) wieder aus. Diese
Daten kdnnen an jeder Stelle des Instruments aus-
gegeben (und statistisch bearbeitet) werden.

Das Programm wurde - wie auch wahrend seiner
mehrjahrigen Entwicklungszeit - durch Simulation
einiger Neutronenstreu-Instrumente getestet:

- hochauflésende Kristall-Analysatoren,

- Ruckstreu-Spektrometer,

- Spektrometer fur Kleinwinkelstreuung (SANS),

- Flugzeit-Instrumente (TOF),

- Pulver-Diffraktometer,

- Neutron-Spin-Echo-Instrumente (NSE),

- Reflektometer.

Beispielsweise konnte aus MC-Simulationen eines
Kristall-Analysators oder —Monochromators mit
VITESS die genaue Auflésungsfunktion eines
Ruckstreu-Spektrometers berechnet werden.

Der Vergleich von Moderatoreigenschaften war ein
wichtiges Anwendungsgebiet der Instrument-
Modellierungen. Das HERMES Projekt am LANSCE
in Los Alamos wurde durch MC-Modellrechnungen
unterstitzt, die zuerst fir Experimente an der IRIS
am ISIS eingesetzt wurden.

Detector counts in function of pulse options — spherical analyser
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Abb. 1: Pulsformen von 3 Varianten eines LH2-
Moderators (entkoppelt-vergiftet, gekoppelt, gekop-
pelt mit Chopper) wurden zur Bestimmung von
Auflésung und Intensitatsverhdltnissen simuliert:

Bestehende und geplante SANS-Spektrometer
wurden fir 3 verschiedene Quellen - kontinuierlich
(CW), SPSS, LPSS - miteinander verglichen, um
die Leistungsfahigkeit zu erhéhen. Die Simulation
des SANS-Instrument V4 am HMI erbrachte hervor-
ragende Ubereinstimmung mit experimentellen
Ergebnissen.

Eines der Ziele des VITESS-Projekts ist es, eine
umfassende Studie zu NSE und Instrumenten mit
polarisierten Neutronen vorzulegen, denn MC-
Rechnungen liefern Informationen, die experimen-
teller Beobachtung oft nicht leicht zugénglich sind,
z.B. die Wellenlangenabhangigkeit der Wirksamkeit
von Spin-Flippern, bestimmte Korrelationen im
gesamten Instrument oder Details der Wirkung von
Streufeldern. Begonnen wurde 2000 mit der Simu-
lation des TOF-NSE-Instruments (IN15), des IN11
und SPAN am HMI.

MC-Simulationen sind fur ein  TOF-Pulver-
Diffraktometer an einer CW- und einer LPSS-Quelle
durchgefuhrt worden. Danach ist ein solches In-
strument am KFKI in Budapest gebaut worden. Die
Ergebnisse der ersten Messungen sind in hervorra-
gender Ubereinstimmung mit der fiir dieses Instru-
ment berechneten Auflésung.

HMI Ergebnisse 2000

23



Methoden und Instrumente, SF1
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Abb. 2: Ein Vergleich der synchronisierten und
abgestimmten Spin-Flipper lasst Schlusse auf den
Wellenldngenbereich zu , in dem NSE-Experimente
noch eine gute Anndherung an die Fouriertransfor-
mierte exp(-77) der Lorentzlinie liefern.

MC-Simulationen zu den Bedingungen fur eine
verbesserte Intensitat und Auflésung des Reflekto-
meters am HMI wurden 2000 begonnen.

F. Mezei, K.Lieutenant, F.Streffer, D. Wechsler, G.
Zsigmond

Entwicklung von Instrument-
Prototypen fir zukunftige Neutronen-
guellen

Die Technik der Spallation ist die einzige Mdglich-
keit, um wesentlich tber der Leistung existierender
Neutronenquellen hinauszugehen. Bisher sind In-
strumentierungseinsatze nur fir einen Teil der
Neutronenstreuexperimente fir Spallationquellen
konkurrenzfahig ausgearbeitet, getestet und imple-
mentiert worden. Ziel des Vorhabens ist es, die
Instrumentierungskonzepte fur den Einsatz an
Spallationquellen experimentell auszuarbeiten und
zu testen, um sie spater auf Gebieten anzuwenden,
auf denen vorher nur Reaktoren benutzt wurden.

Flugzeitdiffraktometer

Die Arbeiten zur Erprobung des Flugzeitmono-
chromatorkonzepts fir hochauflésende Pulver-
diffraktion konnten erfolgreich abgeschlosssen
werden. Hohe Aufldsung wurde durch die Anord-
nung der Detektoren in Rickstreugeometrie er-
reicht. Neutronen unterhalb von 0.8 A wurden durch
eine geeignete Krimmung des Neutronenleiters
eliminiert, da die Gd-Beschichtung der Chopper-
scheiben fir solche Wellenlangen etwas durchlas-
sig wird. Als Testsubstanz wurde eine Probe aus
gesintertem Korund gewahlt. Zum Vergleich wurde
dieselbe Probe auch an dem Standard Pulverdif-
fraktometer E9 am HMI gemessen. Die Extra-
polation der Flugzeit Spektren von der Testin-
stallation auf ein voll ausgebautes Instrument mit
groRer Detektorflache und optimiertem Neutronen-
leiter liefert einen 8-fachen Intensitatsgewinn zu-
gunsten des Flugzeitdiffraktometers. Dies zeigt klar,
daB auch an einem Reaktor Flugzeitmethoden
glnstiger sein kénnen als monochromatische Me-
thoden. Der Ausbau des Testinstrumentes zu einem
vollwertigen Pulverdiffraktometer erfordert in erster
Linie eine Optimierung fir die Verwendung geringer

counts

Probenmengen. Das bedeutet einen groR¥flachigen
Detektor und eine verbesserte Abschirmung.
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Abb. 3: Pulverspektrum einer Al,O3; Probe

Hochauflésendes Flugzeitspektrometer fiir guasi-
elastische Neutronenstreuung an Spallationsquel-
len

Uberlegungen zur Instrumentierung im Rahmen der
AUSTRON-Spallationsquellen-Projektstudie (1998),
sowie zum ICANS-XV Meeting (2000) fuhrten zur
Entwicklung eines Konzepts fiir hoch-auflésende
quasielastische Neutronenstreuung an Spallations-
quellen unter Verwendung von Multichopper-
Kaskaden vom NEAT-Typ. Wegen der inhdrenten
Zeitstruktur des Flugzeitspektrometers ist diese
Technik fur die Anwendung an Spallationsquellen
geradezu pradestiniert. Die Parameter der Kaskade
missen naturlich an die Gegebenheiten der Quelle
angepaldt werden. Dafir gibt es in Abhangigkeit von
der Wahl des instrumentellen Arbeitsbereichs viele
Maoglichkeiten. Eine Analyse auf der Basis des
Kriteriums, dafd der gleiche oder ein &hnlicher Auf-
I6sungsbereich erzielt werden soll wie am Spektro-
meter NEAT, zeigte erstens die Machbarkeit. Zwei-
tens wurde dabei die Mdglichkeit eines enormen
Intensitatsgewinns gegenllber existierenden In-
strumenten dieses Typs sichtbar, welcher an jeder
der zur Zeit geplanten zukinftigen Spallationsquel-
len einem Gewinnfaktor von wenigstens drei Gro-
Renordnungen entspricht, der zum Teil aus der
Leistungsfahigkeit der Quelle und zum Teil aus
anderen Fortschritten bei der Instrumententwicklung
resultiert. Zwei neue Instrumentierungsansatze, die
Repetition Rate Multiplication, die die Effizienz
derAusbeute an gepulsten Quellen erhodht, sowie
ballistische Neutronenleiter zur Strahlfihrung, die
Verluste entscheidend reduzieren, werden in Zu-
sammenarbeit mit Los Alamos National Laboratory
an der weltweit leistungsfahigsten Spallationsquelle
am LANL experimentell untersucht. Es ist klar, daf3
solche Gewinnfaktoren die Leistungfahigkeit dieses
differentiellen Spektrometertyps auf ein Niveau
heben werden, wie es bisher nur bei integralen
MeRmethoden der Diffraktion und Kleinwinkelstreu-
ung bekannt war. Ebenso klar ist, dal? dieses Ni-
veau auf dem Gebiet der dynamischen Strukturen
dringend bendétigt wird, insbesondere dann, wenn
es um komplexe biologische Systeme oder solche
aus dem Bereich der ' weichen ' Materie geht.

F. Mezei, H.J. Bleif, D. Wechsler, R.E. Lechner
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Untersuchungen zur Targetstation ei-
ner Spallationsquelle

Derzeitige Spallationsquellen werden mit einer
Protonenenergie von maximal 0,8 GeV betrieben.
Zur Optimierung und Entwicklung von Hochstrom-
targets, die nach der ESS-Studie bei deutlich hdhe-
ren Strahlenergien und Leistungen eingesetzt wer-
den sollen, missen die derzeitigen Simulations-
modelle Uberprift und weiterentwickelt werden. Ziel
und Motivation des Projektes ist es, hierflr prazise
Daten fir protoneninduzierte Spallationsreaktionen
zu messen und existierende theoretische Modelle
bzw. Rechencodes so zu verbessern, daf verlafdli-
che Vorhersagen fur die Optimierung, Planung und
Konstruktion  von Spallations-Neutronen-Quellen
gemacht werden kdnnen. Hierzu sind vor allem in
dem bisher nur sehr fragmentarisch untersuchtem
Energiebereich von Protonen oberhalb von 1GeV
systematische experimentelle Daten notwendig.
Zur Bestimmung von Materialschadigungsparame-
tern und damit Lebensdauer von Fenster- und
Strukturmaterialien der Targetstation ist zum Bei-
spiel eine detaillierte Kenntnis der Produktionsquer-
schnitte von H und He notwendig.

Die Ergebnisse dieses Projektes sind nicht nur fir
die geplante ESS Spallationsneutronenquelle von
Bedeutung sondern auch fiir mogliche Anlagen zur
Transmutation von radioaktivem Abfall sowie be-
schleunigergetriebene unterkritische Reaktoren zur
Energiegewinnung.

Die Forschungsarbeiten am HMI sind Teil einer
Zusammenarbeit und Arbeitsteilung auf nationaler
und internationaler Ebene, insbesondere im Rah-
men eines gemeinsamen HGF-Strategiefonds-Pro-
jektes mit dem FZ Jilich.

Die 1998/99 von der NESSI-Kollaboration (HMI,
FZJ, GANIL, Rochester, Warschau) am COSY-
Beschleuniger in Julich durchgefiuihrten Experi-
mente zur Messung von Neutronen in dicken und
dinnen Targets sowie von geladenen Teilchen in
dinnen Targets wurden ausgewertet und mit ver-
schiedenen theoretischen Modellen verglichen.

Die Auswertung der Neutronen-Multiplizitatsvertei-
lungen  und Produktionsquerschnitte an einer
Grof3zahl (160) verschiedener TargetgréRen (0.2-
35cm lange Zylinder mit 8-15cm Durchmesser) aus
W, Hg und Pb fir 0.4, 0.8, 1.2, 1.8 und 2.5 GeV
Protonen ist abgeschlossen und die Ergebnisse
sind publiziert. Damit steht den Entwicklern von
Hochenergie Transport Codes (HETC) ein einmalig
detaillierter Datensatz fur Bechmark-Tests zur Ver-
fugung. Das besondere der NESSI-Daten ist, dass
nicht nur —wie bisher ublich- der Mittelwert der
Neutronenmultiplizitdt bestimmt wurde sondern die
Wahrscheinlichkeitsverteilung in einer Spallations-
reaktion x Neutronen zu emittieren. Erste Verglei-
che der Ergebnisse von HETC-Programmsystemen
wie z.B. LAHET, HERMES, FLUKA ergaben bei
einigen Codes relativ gute Ubereinstimmung fur di-
cke Targets wahrend fir diinne Targets wesentliche
Abweichungen zwischen Rechnung und Experiment
existieren.
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Abb. 4: Vergleich von gemessenen und gerech-
neten Helium Produktionsquerschnitten fir einen
grofRen Bereich von Targetkernen (Ztarger) Und Pro-
tonenenergien von 800 — 2500 MeV

Die 1999 gemessenen Produktionsquerschnitte
von H und He in 0.8, 1.2 und 2.5 GeV protonenen-
induzierten Spallationsreaktionen an Targets von
Aluminium bis Uran sind im wesentlichen auch
ausgewertet. Die experimentellen Daten wurden im
Detail mit den Ergebnissen von intranuklearen Kas-
kaden (INC) Rechnungen mit anschlieBender Ver-
dampfung im Rahmen des statistischen Modells
verglichen. Hierzu wurden zun&chst die beiden
Programmsysteme LAHET und INCL benutzt. Der
LAHET code wurde bisher extensiv fir die Abschat-
zung von Strahlenschaden und die Spezifikationen
von Targetstationen fir Spallationsneutronenquel-
len benutzt. Der INCL Code ist eine Kombination
des INC-Code von Liege und dem Verdampfungs-
code GEMINI. Die experimentellen Daten fir die
Helium Produktion sind in Abb. 4 den Ergebnissen
dieser Codes gegenilbergestellt. Die LAHET Er-
gebnisse wurden mit (RAL) bzw. ohne (ORNL)
Annahme von anregungsenergieabhangigen Cou-
lombbarrieren im Verdampfungscode berechnet.
Beide Optionen des LAHET Codes zeigen eine
grosse Diskrepanz zu den experimentellen Ergeb-
nissen. Der neuere INCL Code ist dagegen in guter
Ubereinstimmung mit den experiementellen Daten.
Ahnliche Ergebnisse wurden auch firr die Produkti-
onsquerschnitte von H beobachtet.

Da mit den beiden 4n-Zahlern des NESSI-De-
tektors auch weitere Observable bestimmt werden
kénnen wie z.B. die Anregungsenergieverteilung in
Spallationsreaktionen, konnten auch die Ursachen
fur die Diskrepanzen mit den experimentellen Daten
aufgezeigt werden. Allerdings gibt es hier noch
experimentelle Probleme bei der Untergrundbe-
stimmung von peripheren Reaktionen. Dies soll in
weiteren Experimenten geklart werden. Ebenfalls
sollen auch die Produktionsquerschnitte von einzel-
nen H- und He-Istopen sowie von Li, Be und B
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bestimmt werden wie dies bisher nur fir die Reak-
tion p (2.5 GeV) + Au moglich war.

Neutronen kdnnen auch mit Hilfe der Fusions-
reaktion D(d,n)BHe durch Laserlicht erzeugt werden.
Hiermit kdnnen im Prinzip extrem kurze intensive
Neutronenpulse im Subpikosekundenbereich er-
zeugt werden und wiirden somit die zeitliche Unter-
suchnung von StoRRkaskaden im Festkorper mit
Hilfe von Puls-Probe Verfahren erméglichen. Wir
haben zusammen mit dem MBI-Berlin die D-d Re-
aktion zum Studium der Beschleunigungsfelder in
laserinduzierten Plasmen in deuterierten Polyathy-
len Targets untersucht. Die unter verschiedenen
Winkeln relativ zum Laserstrahl gemessenen Neut-
ronenenergiespektren (Abb.5) ermdéglichen Aussa-
gen Uber die GroRe und Richtung der elektrischen
Felder.
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Abb. 5: Neutronenenergiespektren der laserindu-
zierten D(d,n) Reaktion in festen Targets im Ver-
gleich mit einer Simulation unter Annahme einer
isotropen Beschleunigung der Deuteronen bis zu
Energien von 1 MeV.

F. Mezei, D. Hilscher, U. Jahnke, V. Tishchenko. C.-
M. Herbach

Kollektive Dynamik und Diffusion

Kollektive Dynamik in Materialien kom-
plexer Struktur

Einsatz der Spektrometer flr inelastische Neutro-
nenstreuung zur Messung kollektiver Anregungen
und Relaxationen, insbesondere zur Aufklarung
folgender Phdnomene:

— Natur des Ubergangs in eine magnetische bzw.
in eine strukturelle oder dynamische Ordnung
unter dem Einflul starker Unordnung (echte und
vermutete Phasenubergange).

— Martensitischer Phasenlibergang (Einflu3 einer
magneto-elastischen Wechselwirkung).

— Aktuelle Fragen zum Verhalten von Elementar-
anregungen in kondensierter Materie.

Untersuchung der Dynamik in fehlgeordneten mag-
netischen Systemen

Im Berichtsjahr wurden die Untersuchnungen der
Spinglass Dynamik mit Neutronen-Spinecho (NSE)
fortgesetzt. Das Spinglassystem AugssFeo.14 wurde
mit NSE am BENSC Spektrometer SPAN unter-
sucht. Diese Messungen haben Ergebnisse er-
ganzt, die am ILL-HMI-FZJ Spektrometer IN15
erzielt wurden. Die Kombination beider Experimente
erlaubt die Spindynamik in einem Fourierzeit-Be-
reich vom 4 GroRRenordnungen zwischen 3 ps und
30 ns zu untersuchen. Dadurch kdnnen eindeutige
Aussagen zu theoretischen Erwartungen gemacht
werden.

Oberhalb der Spinglastemperatur (T > Tg) kann die

Spin Autokorrelationsfunktion q(t) durch das Gesetz
qt) :t'xexp(-(t/t)ﬂ) beschrieben werden. Am Ty
dagegen folgt q(t) einem einfachen Potenzgesetz :

q(t)=t'X mit x=0.12. Dieses steht in exzellenter
Ubereinstimmung mit Erwartungen aus Simulatio-
nen und mit Hilfe einer speziellen numerischen

Methode (finite size scaling) konnte auch gezeigt
werden, dal} der Exponent x mit den statischen und
dynamischen kritischen Exponenten verbunden ist:
X =(d- 2+n)/2z. Die Exponentenwerte, die fir Sys-
teme wie AuogssFeo14 mit Hilfe von Suszeptibilitats-
messungen ermittelt wurden, ergeben x=0.12, e-
benso wie die NSE Daten. Diese Ergebnisse sind
die erste direkte Bestatigung der theoretisch vor-
hergesagten kritischen Dynamik von Spinglasern.
Der Vergleich der Ergebnisse, die mit Hilfe von
NSE, USR and ac Suszeptibilitat an ahnlichen Sys-
temen ermittelt wurden, zeigt, daR3 sich das kritische
Verhalten Uber einen besorders breiten dynami-
schen Bereich von Picosecokunden bis zu Sekun-
den ausdehnt, d.h. von der mikroskopischen bis zur
makroskopischen Zeitskala.

Die Dynamik des Ising Spinglassystems FexTiS;
wurde an den NSE Spektrometern SPAN und IN15
weiter untersucht. Die Ergebnisse bestéatigen die
allerersten NSE Messungen an einem Ising
Spinglassystem, die 1999 am SPAN durchgefihrt
wurden und eine quantitative Analyse der Dynamik
ermoglicht haben. Die Dynamik des Ising Spinglas-
systems unterscheidet sich stark von der Dynamik
der Heisenberg Systeme. In dem Ising System ist
die Dynamik sehr langsam und bei der Glastempe-
ratur (Tg) fast vollstdndig eingefroren, wie durch
folgenden Vergleich illustriert wird: Analog zu dem
vermuteten Heisenberg System Aup ssFeo.14, konnte
die Spin Autokorrelationsfunktion q(t) von FeTiS;
bei Ty durch ein einfaches Potenzgesetz be-

schrieben werden: q(t):t'x. Der Exponent betragt
jedoch x=0.005 und ist damit mehr als zwanzigmal
kleiner als der Exponent des Heisenberg Systems.
Diese Ergebnisse sind in Einklang mit pSR Mes-
sungen, die an denselben Proben durchgefiihrt
wurden.
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Dynamische Prozesse beim Glasibergang

Im vergangenen Jahr gelang uns erstmals, die
Natur schneller Relaxationsprozesse am Glasuber-
gang in einem Glassystem der sogenannten fragi-
len Klasse zu erkennen. Ziel der Arbeiten im Be-
richtsjahr war es, die Untersuchungen auf andere
Typen von Glasern zu erweitern, insbesondere auf
starke Gléaser, fur die ZnCl, ein typischer Vertreter
ist. Glaser dieser Klasse sind dadurch charakteri-
siert, dal} eine stark vernetzte Struktur sowohl in
der Glasphase, wie auch in der unterkihlten Flis-
sigphase beibehalten wird. Die ersten Ergebnisse
haben zu der neuen Erkenntnis geflihrt, daf3 die
Starke der schnellen Relaxationsprozesse viel klei-
ner ist, als in fragilen Glasern. Diese Beobachtung
widerspricht der landlaufigen theoretischen Annah-
me Uber die Verknipfung schneller Relaxati-
onsprozesse und des sogenannten Boson Peaks.

Die inkoharente Dynamik von ataktikschem Po-
lypropylenen (aPP) wurde mit Hilfe inelastischer
Neutronenstreuung an den Spektrometern IN10
(ILL), IRIS (ISIS) und NEAT (BENSC) untersucht.
Die Ergebnisse haben zu einer vollstdndigen Cha-
rakterisierung a) der Seitengruppen-Relaxation
unterhalb des Glaslibergangs und b) der Segment-
Relaxation in der flissigen Phase, also oberhalb
des Glasubergangs gefuhrt.

Die Relaxation der Seitengruppen in der Glasphase
folgt einen Arrhenius Gesetz ist aber nicht expo-
nentiel. Die Daten weisen auf einer Distribution von
Rotations-Relaxationsraten hin, dessen Breite mit
zunehmender Temperatur zunimmt.

10 D-aPP
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Abb. 6 : NSE Spektren vom deuterierten atakti-
schen Polypropylen (aPP) gemessen bei Q = 1.1
/3(1, dem ersten Maximum des statischen Struk-
turfaktors S(Q).

Die Relaxation oberhalb des Glasubergangs wurde
durch eine Kohlrauschfunktion (stretched exponen-
tial) beschrieben. Die Temperaturabhangigkeit und
die Form der Relaxation stimmen sehr gut mit Er-
gebnissen von Berechnungen der Molekulardyna-
mik Uberein.

Die koharente Dynamik von flissigem aPP wurde
an einer vollstandig deuterierten Probe am Neutro-
nen-Spin-Echo-Spektrometer SPAN (BENSC) un-
tersucht. Die Spektren wurden oberhalb des Glas-
Ubergangs (Tg = 237 K) aufgenommen und zeigen
einen nicht-exponentiellen Abfall, der durch eine
Kohlrauschfunktion (stretched exponential) be-
schrieben wird. Die Relaxation wird deutlich lang-
samer, wenn die Temperatur sich der Glastempe-
ratur annahert (Abb.6) und diese Temperaturab-

hangigkeit skaliert mit der makroskopischen Visko-
sitat.

Die NSE Spektren wurden durch TOF Messungen
mit Polarisationsanalyse, die auch am SPAN
durchgefiuihrt worden sind, erganzt. Dadurch konnte
die Dynamik von aPP Uber einen dynamischen
Breich von 5 GréRenordungen untersucht werden.
Die Mel3daten werden zur Zeit noch ausgewertet.
Vorlaufige Ergebnisse weisen auf der Existenz
eines dynamischen Prozesses im psec Zeitbereich
hin, der schneller ist, als die klassische Relaxation
(s. Abb. 6).

Die Dynamik von Polyethylenoxid (PEO)-Salz Mi-
schungen wurde mit Hilfe inelastischer Neutronen-
streuung am Spektrometer NEAT (BENSC) unter-
sucht. Damit konnte erstmals mit Hilfe von Neutro-
nen nachgewiesen werden, daf ein zusatzlicher
dynamischer Prozess auftritt sobald Salz reinem
Polymer hinzugefligt wird. Diese Ergebnisse stim-
men mit Modellrechnungen zur mokularen Dynamik
Uberein, die auf die Existenz von zwei unterschied-
lichen Mikrodoméanen aus PEO Komplexen mit Salz
und aus reinem PEO hingewiesen haben.

Lebensdauer von Phononen in anharmonischen
Festkdrpern

Abgesehen von einigen Ausnahmeféllen erlaubt die
Aufldsung konventioneller Neutronenspektrometer
es nicht, die Lebensdauer und damit auch die
Wechselwirkungen elementarer Anregungen zu
untersuchen. Dieses wurde jetzt durch Kombination
einer Variante des Neutronen-Spin-Echo-Verfah-
rens, der NRSE-Methode und Dreiachsenspektro-
skopie maglich.

Am kalten Dreiachsenspektrometer V2 (FLEX) wird
bei Verwendung der NRSE-Option eine Steigerung
der Energieauflésung um mehr als eine GréfRRen-
ordnung erreicht. Unter dem Stichwort "Phononen-
fokussierung" wurden die grundlegenden Ideen zu
dieser Methode bereits Mitte der siebziger Jahre
formuliert, aber erst die in den vergangenen Jahren
in Zusammenarbeit zwischen dem HMI und der TU-
Munchen entwickelte NRSE-Technik ermdéglichte,
die Methode der Phononenfokussierung fir disper-
sive Anregungen erstmals und bisher weltweit ein-
zigartig bei BENSC experimentell zu realisieren. Die
instrumentelle Entwicklung ist bereits soweit voran-
geschritten, dal} es jetzt gilt, mit dem zuverlassig
arbeitenden NRSE-Gerat weitere physikalische
Fragestellungen aus dem Bereich der elementaren,
dispersiven Anregungen zu bearbeiten. BENSC
bietet die NRSE-Option nunmehr im regularen
Nutzerbetrieb auch externen Gésten an.

Jingste Untersuchungen mit dem spinechoerwei-
terten Spektrometer konzentrierten sich auf Le-
bensdauern von Phononen in Blei. Diesem Klassi-
ker der Phononenspektroskopie gilt seit kurzem
wieder aktuelles Interesse, da es inzwischen még-
lich ist, in ab-initio Rechnungen Lebensdauern von
Phononen vorherzusagen. Blei ist von besonderem
Interesse, da hier die Gitteranharmonizitdt und
somit der (temperaturabhéngige) Beitrag der Pho-
non-Phonon-Wechselwirkung zur Lebensdauer
stark ausgepragt ist. Bei transversal akustischen
Phononen mit Wellenvektoren in [{LO]-Richtung
konnte in einem ersten Experiment die Temperatur-
abhangigkeit der gemessenen Linienbreiten gezeigt
werden. In diesem Fall zwingt die Steigung der
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Dispersionskurve fiir die gewahlten Anregungen
Spin-Echo-Préazessionsfelder um 30° zu kippen.
Klassische NSE-Spektrometer, die Solenoidspulen
zur Erzeugung der Prazessionsfelder verwenden
kénnen diese Kippwinkel auch unter Einsatz von
Korrekturspulen nicht erreichen.

T T T T T
Pb[-0.1-0.1 2] TA Phonon
°

Y'Y O - - -T= 50K, ['=11+6peV

NGARK A ---.T=100K, ['=19+2 eV

X TN x T=200K, I'=21+3peV

» .. & —-=:T=300K, ['=38%3 eV
N -.

Polarization

0 5 10 15 20 25 30 35 40 45 50 55 60 65
Spin echo time 1 [ps]

Abb. 7: Linienbreiten von TA Phononen in Pb fir
unterschiedliche Probentemperaturen. Die Daten
der NRSE-Messung wurden mit einem Modell ge-
fittet, das lineare Dispersion und Lorentzférmige
Linien voraussetzt. I" ist die HWHM der Lorentzli-
nien. Das Dreiachsenspektrometer ohne Spin-
Echo-Aufsatz hat in diesem Fall eine Energieauflt-
sung von 365 weV.

Martensitischer Phaseniibergang in NipMnGa

Bei der martensitischen Transformation von der
kubischen Austenit- zur tetragonalen Martensit-
phase werden Martensitvarianten unterschiedlicher
Orientierung gebildet, die eine Bestimmung der
Phononendispersion in der Martensitphase nicht
zulassen. Es konnte nun erfolgreich nachgewiesen
werde, dalR (bedingt durch die magneto-elastische
Wechselwirkung) das Anlegen eines ausreichend
starken Magnetfelds (1,5 T) die Bildung von Vari-
anten einer bestimmten Orientierung bevorzugt.
Somit konnte erstmals die Phononendispersion in
der Martensitphase dieses Systems gemessen
werden. Besonders untersucht wurden transversal-
akustische Phononen und ihre Temperaturabhan-
gigkeit langs [110]- und [101]-Richtungen, die im
vertikalen bzw. horizontalen Magnetfeld mdglich
waren. Wahrend in [101]-Richtung keine Phonone-
nanomalie gefunden wurde, zeigte sich in [110]-
Richtung eine &hnliche Anomalie, wie sie schon in
der kubischen Austenitphase bei Annaherung an
die Transformationstemperatur gefunden wurde.

F. Mezei, C. Pappas, M. Russina, O. Russina, G.
Ehlers, I. Campbell, E. Hoinkis, P. Vorderwisch, K.
Habicht, A. Triolo, G. Kali

Diffusion und Materialtransport in kon-
densierter Materie

Bei unseren Untersuchungen zur Aufklarung der
Mechanismen von Diffusion und “Materialtransport”
in anorganischen lonenleitern, und zum Studium
der funktionsrelevanten Dynamik in biologischen
Makromolekulen wird neben der Neutronendiffrak-
tion die Technik der quasielastischen Neutronen-
streuung (QENS) eingesetzt. Diese Arbeiten sind
beispielsweise von Bedeutung fur lonensensoren,
Feststoffbatterien, Brennstoffzellen, Wasserstoff-
speicher, sowie fur das Verstandnis der Funkti-
onsweise von biologischen Membranen und Memb-
ranproteinen (z.B. "Protonenpumpen”).

Die in situ SANS Methode zur Untersuchung der
Adsorption und Kondensation von Gasen in poro-
sen Festkérpern wurde zur Anwendung bei 78 K
weiterentwickelt. Diese Methode gibt es weltweit
bisher nur am HMI. Damit kénnen nun auch die
Modelle zum Status von Stickstoff in bestimmten
porésen Stoffen Uberprift werden. Die am héaufigs-
ten angewandten Standardmethoden zur Charakte-
risierung porbser Festkdrper beruhen auf den Ad-
sorptionsdaten von Stickstoff. Diese Fragestellun-
gen sind wichtig fur Adsorp-tionsmittel, Katalysato-
ren und Wasserstoffspeicher.

Mechanismen von schnellen lonenleitern

Zur Interpretation der Experimente quasielastischer
(QENS) und inelastischer inkoh&renter Neutronen-
streuung (IINS), erganzt durch Fourier-Transform-
Infrarot-Untersuchungen (Kooperation mit K. Lan-
ger, Inst. f. Angewandte Geowissenschaften I, TU
Berlin), wurde ein neues theoretisches Modell ent-
wickelt. Damit konnte der Mechanismus der mit der
lonenleitung verknupften langreichweitigen Diffusi-
ons-Bewegung der Protonen im Kristallgitter von
RbzH(SeO,), im Detail aufgeklart werden. Ent-
scheidend fiir den Erfolg der Untersuchung war der
in den Experimenten zur Verfiigung stehende grof3e
Energiebereich (1 peV bis 100 meV), sowie die
verwendete variable Energieauflosung (5 peV bis
1000 peV).

oy

Abb. 8: Reaktionsgleichgewicht [H(SeO,),F
[SeO,F + [H(SeO,) "

Es konnte gezeigt werden, daf3 die in der Hochtem-
peratur-Phase vorliegende dynamische Fehlord-
nung mit einer intrakristallinen chemischen Gleich-
gewichtsreaktion beschrieben werden kann. Sie
besteht in einem stéandigen Alternieren zwischen
der Assoziation der beiden Monomere [HSeO4]1'
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und [SeO4]” zu dem Dimer [H(SeO4)2]* (Bildung
einer Wasserstoffbriicke) und der Dissoziation des
letzteren in die beiden Monomere (Aufbrechen der
Wasserstoffbriicke); s. die schematische Darstel-
lung des Reaktionsgleichgewichts in der Abb. 8.

Die Untersuchung des Zusammenhangs zwischen
den Rotationsbewegungen anionischer Molekilun-
tereinheiten und der Diffusion alkalischer Kationen
wurde von NaszPOs auf Li;SO4 und LiNaSO. aus-
gedehnt. In der letztgenannten Verbindung wurden
Hinweise auf die mdgliche Existenz eines 'Schaufel-
radmechanismus' gefunden. (Kooperation mit D.
Wilmer, K. Funke et al., Institut f. Physikal. Chemie
u. SFB 458, Universitat Minster)

Biomembranen und Membranproteine

Es wurde weiterhin an der Frage der Korrelation der
biologischen Funktion von Bacteriorhodopsin mit
den strukturellen und dynamischen Eigenschaften
dieses Proteins gearbeitet. Ein erfolgversprechen-
der Losungsansatz, der auf einer differenzierteren
Energieanalyse beruht, wird verfolgt. Im Zusam-
menhang mit dem Hydratisierungs- / Dehydratisie-
rungs-Verhalten der Pupurmembran wurde ein
verbessertes Modell der Dynamik des reinen Was-
sers entwickelt (Kooperation mit S. Longeville, LLB
Saclay). Dieses wird dringend zur Beschreibung der
Wasserkomponente in biologischen Systemen
bendtigt. Es wird zunéchst auf die Beschreibung
von Systemen biologisch relevanter mittelgrof3er
Molekile (Cyclodextrine) in Wasserldsung ange-
wandt.

Permethylierte Cyclodextrine (CD) haben einen
negativen Loslichkeitskoeffizienten in Wasser, im
Gegensatz zum (ganz normalen) Verhalten der
nicht methylierten Cyclodextrine. Der negative Los-
lichkeitskoeffizient ist ein Beispiel fur den hydro-
phoben Effects, welcher fir biologische Makromo-
lekile von groRer Bedeutung ist. Zur Untersuchung
dieses Phanomens wurden quasielastische Neutro-
nenstreuexperimente (NEAT / V3) an drei Verbin-
dungen in Wasserlésung durchgefiihrt, und zwar an
unmethyliertem y-CD, per-dimethyliertem (-CD
(DIMEB) and an per-trimethyliertem y-CD (TRI-
MEG). Aus den Spektren sollen die Zeitkonstanten
fur Molekdlrotation, Translationsdiffusion, sowie die
Hydratisierungszahlen bestimmt werden. (Koopera-
tion mit N. A. Dencher, Inst. f. Biochemie, TU
Darmstadt und J. Fitter, 1BI-2, Biologische Struk-
turforschung, FZ Jilich und W. Saenger, Institut f.
Kristallographie, FU Berlin)

Transport und Adsorption von Glésern in _pordsen
Substanzen

Im Berichtszeitraum wurde die Adsorption und Kon-
densation von Stickstoff bei Temperaturen nahe 78
K in vier porésen Stoffen bestehend aus Silizium
und Sauerstoff mit PorengréRen von = 2.5 bis 5
nm mittels in situ  Neutronenkleinwinkelstreuung
(SANS) untersucht. Dabei wurde der Druck des
Stickstoffs schrittweise erhdéht und jeweils die
Streukurve gemessen. Diese Stoffe waren: ein
pordses SiO; - Glas in Form einer Scheibe von 2
mm Dicke und 5 mm Durchmesser (,monolitische
Probe*) mit einer mittleren Porengréf3e von ~ 7 nm
sowie drei hochgeordnete pulverférmige syntheti-
sche Silicagele (TU Berlin und MPI Golm).

Die Entwicklung der 3D-Modelle aus SANS Daten
wurde erfolgreich weitergefihrt und numerische
Methoden zur Berechnung der inneren Oberfla-

chen, der mittleren PorengrdRe, der mittleren
Wandstarke und der Segmentlangenverteilung aus
SANS Daten entwickelt.

Abb. 10: Materialmodell Gelsil 50, die Hélfte des
Porenvolumens ist mit N2lig geftillt (SiO2 und N2liq
blau, Poren weiR).

Die Abbildungen zeigen ein Modell der Mikro-
struktur von Gelsil 50 vor und nach der Fillung
von ca. 50 % des Porenvolumens mit flissigem
Stickstoff. Da die Streuldangendichte von SiO;
und N2q anndhernd gleich ist, ,sehen“ Neutronen
keinen Unterschied zwischen der festen und der
flissigen Phase.

F. Mezei, E. Hoinkis, F. Madler (DV), N. Eschricht
(DV), R.E. Lechner, A. Desmedt, J. Pieper
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Uberstrukturen und konkurrierende
Wechselwirkungen

Konkurrierende Wechselwirkungen fiilhren zu U-
berlagerungen von verschiedenen Strukturen auf
verschiedenen Langenskalen in einer breiten Aus-
wahl von Materialien, z.B. in komplexen Flussig-
keiten ebenso wie in den hoch geordneten Struktu-
ren von Einkristallen. Dieses Feld schlief3t unter
anderem die Untersuchung von Ordnungs- und
Vorordnungsphéanomenen in komplexen Flussig-
keiten an Fest/Flussig-Grenzflachen ein. Neutro-
nenreflexion eignet sich sehr gut fir diese Studien,
da die Methode auf einer molekularen Langenskala
oberflachensensitiv ist und die ausgewdahlten festen
Silizium-Substrate nur fir Neutronen transparent
sind.

Am HMI wurde eine hochempfindliche Methode zur
prézisen Untersuchung von Einkristallen unter An-
wendung von 396 kW Rdntgenstrahlung unter Ein-
beziehung komplementarer Neutronenbeugung
entwickelt. Mit Hilfe dieser Methode kdnnen elekt-
ronische Strukturen in magnetischen Materialen
untersucht werden.

Die Neutronenreflexionsstudien zu den Adsor-
batstrukturen eines Tensids, CioE4, an (h)-PS — und
(h)-PMMA-Substraten wurden abgeschlossen. Da-
bei zeigte sich, dass an beiden untersuchten Sub-
straten kondensierte Tensidmonolagen bereits
unterhalb der cmc der Tensidlésungen ausgebildet
werden. Stabile Adsorptionsschichten gleicher Di-
cke und gleicher Packungsdichte, aber unter-
schiedlichem Adhéasionsverhalten wurden gefunden
oberhalb der cmc: An PS-Oberflachen adsorbiert
CioE4 irreversibel, an PMMA-Oberflachen dagegen
reversibel.

Erste Experimente wurden durchgefihrt zur Erho-
hung der Sensitivitdt der Neutronensonden auf die
Streuldngen-Dichtegradienten an den  Poly-
mer/Flissig-Grenzflachen.  Diese  Experimente
zeigten, dass das gesteckte Ziel durch den Einsatz
deuterierter Substrate erreicht werden kann. Sie
zeigten jedoch auch, dass die (d)-Polymer/Flissig-
Grenzflachen bereits vorab durch protonierte Sub-
stanzen kontaminiert waren. Die Ursache dieser
Kontaminationen ist unklar. Sie muss aufgeklart
und in zuklnftigen Experimenten vermieden wer-
den.

Intensive Arbeiten wurden durchgefiihrt zur Prapa-
ration und Stabilitdt der als Substrate eingesetzten
polymeren Filme auf Silizium-Einkristallen mittels
Rontgenreflexion,  Raster-Kraftmikroskopie und
ortsaufgeldster Ellipsometrie. Das wichtigste Er-
gebnis dieser Untersuchungen ist, dass nach dem
Schleuderverfahren (spin-coating) homogene Po-
lymerbeschichtungen mit Dicken im Bereich von 10
— 90 nm Uber laterale Dimensionen von 50 mm X
80 mm reproduzierbar hergestellt werden kénnen.
Erhohte Stabilitdt dieser Beschichtungen auf den
Silizumkristallen gegen wassrige Lésungen wird
erreicht durch tempern oberhalb der Glastempe-
rartur der Polymerfilme. Diese Arbeiten bilden die
Grundlage fur die temperaturabhangigen Untersu-
chungen an den ausgewahlten Tensidsystemen, als
auch der Untersuchungen an komplexeren adsor-
bierten Lipiddoppelschichten mit einfachen Pepti-
den und Proteinen.

Es wurden erste Experimente zur Enzymadsorption
und Penetration in Lipid-Bischichten auf Polyelekt-
rolyt-Unterlagen durchgefiihrt. Der erste Schritt war
die Untersuchung des Quellverhaltens der Poly-
elektrolyten Schichten als Funktion des Molekular-
gewichts der Komponenten und der Probenprépa-
ration. Dabei wurde festgestellt, dass als Funktion
des Aufbaus, i.e. der Abfolge der Monolagen der
polymeren Komponenten, zeitlich stabile Polyelekt-
rolyt-Schichten als auch Uber Tage quellende Po-
lymerschichten hergestellt werden kénnen.

Im zweiten Schritt wurden Untersuchungen durch-
geflhrt zur sukzessiven Adsorption von Lipid-Be-
schichten und Peptiden (3-Amyloid) auf den Poly-
elektrolyt-Schichten. Diese Experimente zeigten,
dass Lipid-Bischichten auf den Polyelektolytkissen
aufgebaut werden konnen {ber Lipid-Vesikel in
Pufferlosung. An die so praparierten, polymerge-
stiitzten Lipidschichten adsorbierte das ausge-
wahlte 3-Amyloid als stark wasserhaltige Monolage.
Zusatzliche Methoden (CD und IR) wurden benutzt
um Information Uber die Konformation der Peptide
zu erhalten. Es zeigte sich, dass das 3-Amyloid
unter den hier eingestellten Randbedingungen in
seiner 3-Faltblattstruktur vorlag.

Elektronische Strukturen und feine Kristallverzer-
rungen

Mit der am HMI etablierten Methode der Gamma-
beugung kénnen elektronische Strukturfaktoren mit
einer Genauigkeit bis zu 0.1% bestimmt werden,
was mit Synchrotronstrah-lung derzeit nicht mdglich
ist. Der auf methodischen Vorteilen basierende
hohe Genauigkeitsstandard wird vor allem einge-
setzt zur experimentellen Bestimmung der Elektro-
nendichteverteilung in prototypischen Antiferro-
magneten. Prazisionsmessungen von Debye-Waller
Faktoren ermdglichten den direkten Nachweis er-
héhter Nullpunktsschwingungen in SrTiOs, die den
ferroelektrischen Ubergang unterdriicken.

Der Mott-Isolator CoO wurde eingehend untersucht
(Gammabeugung am Einkristall, Réntgen-, Neutro-
nenbeugung am Pulver). Dabei ergab die Ladungs-
dichte fir die paramagnetische Phase eine Vertei-
lung der 3d-Elektronen auf ein Dublett und ein
Triplett, die der Erwartung fir perfekte Oktaeder-
Symmetrie des Kristallfelds entspricht. Anhand von
ESRF-Pulveruntersuchungen konnte die seit lan-
gem kontrovers diskutierte kristallographische
Symmetrie von CoO geklart werden: der magneti-
sche Phaseniibergang bei 290 K ist mit einer Sym-
metrieerniedrigung vom kubischen NaCl-Typ nach
monoklin verknipft, wobei ein Achsenwinkel der
deformierten flichenzentrierten Elementarzelle um
maximal 0.04° von 90° abweicht. Die Kenntnis die-
ser geringen Verzerrung erlaubt die eindeutige
Bestimmung der magnetischen Struktur bereits aus
einem Neutronen-Pulverdiagramm. Die Untersu-
chung von MnO und NiO ist in Planung. Die Arbei-
ten zur Elektronendichte sollen auf Systeme mit
Metall-Isolator Ubergang ausgedehnt werden.

F. Mezei, G. Findenegqg (TUB), H. M6éhwald (MPI-
KGF Golm), R. Steitz, I. Estrela-Lopez, J. Howse,
W. Jauch, R. Reehuis
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Die Forschung der Abteilung Magnetismus steht unter der zentralen Zielsetzung, Beitrdge zum fundamentalen
Verstdndnis des Wechselspiels zwischen der Struktur und den magnetischen Eigenschaften und
Wechselwirkungen in verschiedenen Arten von Materialien zu leisten. Die Forschungsarbeiten sind in zwei
Gebiete, Volumenmagnetismus und Magnetismus diinner Schichten, gegliedert. Der Bogen der untersuchten
Systeme ist dabei weit gespannt: er erstreckt sich von magnetischen Modellsystemen (ber den Magnetismus von
implantierten Ubergangsmetall-lonen in Festkdrpern bis hin zu den auch technologisch interessanten molekularen
Magneten und den dinnen magnetischen Schichten. Eine Spezialitdt der Abteilung ist die Untersuchung des
Kernmagnetismus in Metallen und festem *He bei Temperaturen im sub-mK—Bereich. An Methoden werden
hauptséchlich eingesetzt:

- Neutronenstreuung am Forschungsreaktor BER |
- Nukleare Sondenmethoden am lonenbeschleunigerlabor ISL
- Streuung von Synchrotronstrahlung am Speicherring BESSY

Jede der drei Sonden — Neutronen-, lonen- und Synchrotronstrahlen — bietet einen zu den jeweils anderen
Sonden komplementéaren Zugang zur Erforschung des Magnetismus.

Neben der Forschung mit diesen Sonden betreiben die Mitarbeiter der Abteilung in starkem MafRe auch
methodische und instrumentelle Entwicklungen zur Nutzung der Sonden. Insbesondere sind sie in
Weiterentwicklung und Bau von Neutronenstreugeraten am BER Il und in die Betreuung von MeRgésten an
diesen Instrumenten eingebunden. Diese Aufgaben werden im Rahmen des Berliner Neutronenstreuzentrums
(BENSC) durchgefiihrt. Neu hinzugekommen ist der Bau von MeRplatzen fir Synchrotronstrahlung am
Speicherring BESSY, an denen in Zukunft ebenfalls Gaste betreut werden. Diese BENSC-Aktivitaten und
BESSY-Aktivitaten nehmen den tberwiegenden Teil der Arbeitskraft der Mitarbeiter der Abteilung Magnetismus
in Anspruch.

Volumenmagnetismus

Magnetische Modellsysteme und mole- MnWOgs-artige Struktur. Wiederum werden Reflexe
kularer Magnetismus beobachtet, die mit der magnetischen Zelle der

FeWQ, Struktur indizierbar, in ihren Intensitaten
jedoch nicht mit einer Beugung an einer geordneten
Struktur von lokalen Momenten an den (Mn,Fe)-
Platzen erklarbar sind.

Untersuchungen von raumlichen und zeitlichen
Fluktuationen in magnetischen Systemen durch
elastische und inelastische Neutronenstreuung und
zukunftig auch durch magnetische Réntgenstreuung
bei BESSY. Bearbeitet werden u.a. frustrierte \
magnetische Spinstrukturen, magnetische Phasen-
Ubergdnge und im Hinblick auf die ausgepragte &qu T=18K —
resonante Streuung der Rontgenstrahlung magne-
tische Strukturen von Lanthanid- und Uranverbin-

dungen. Starkeres Gewicht erhalt in Zukunft die Intensity ‘ Field
Untersuchung molekularer Magnete. Sie bestechen (c.ps) | (M
durch eine Vielfalt von Eigenschaften, die durch 600 F17.0

chemische Modifikation beeinfluBbar sind. Dabei

500 16.5
nehmen die rein organischen, magnetisch 16.0
ordnenden Systeme — die keine Ubergangsmetalle 400 '
enthalten — eine Sonderrolle ein. Begleitende 300 15.5
kristallographische  Untersuchungen (Strukturbe- 15.0
stimmungen, strukturelle Phasentbergange und 200 14.5
Anregungen) werden mit Neutronenstreuung, La- 010 -005 000 005  0.10

borrontgenmethoden und in  Zukunft auch mit

Synchrotronstrahlung an BESSY durchgefihrt. 8- Index (r.l.u)

Abb. 1: Phasenilbergang von einer inkommensu-
rablen zu einer kommensurablen magnetischen
Struktur fur B > 16 T (1) in CsCuCls, verdeutlicht am
Verschwinden der Aufspaltung des magnetischen
(1/3 1/3 0+6)-Reflexes.

Der Mischkristall MngggFeo1,WO, zeigt eine sehr
interessante, ungewdhnliche magnetische Ordnung,
die durch die Konkurrenz der unterschiedlichen
magnetischen Strukturen der reinen Substanzen
MnWO, und FeWO, gepragt ist. Es gelang der
Nachweis, daRR in der ,Hochtemperaturphase” die
dominante inkommensurable magnetische Struktur
von MnWO, homogen von FeWOQOgs-artigen magne-
tischen Clustern groRer Korrelationslange auf einem
verdiinnten 3-dimensionalen Gitter der (Mn,Fe)-
Platze durchwachsen ist. In der magnetischen ,Tief-
temperaturphase” dominiert die kommensurable

Der hexagonale Antiferromagnet CsCuCls zeigt ein
aulRergewodhnlich stark durch Quanten- und
thermische Fluktuationen bestimmtes magnetisches
Verhalten. Durch die Verflgbarkeit des Hochfeld-
Kryomagneten mit Dy-Booster konnten die Unter-
suchungen an der feldabhangigen magnetischen
Struktur bei tiefen Temperaturen auf 17 T ausge-
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dehnt werden. Hierbei wurde ein theoretisch
vorhergesagter Phasenlibergang des Typs inkom-
mensurabel — kommensurabel identifiziert (siehe
Abb. 1). Zur Erweiterung dieser Thematik durch
vergleichende Messungen an strukturell &hnlichen
Substanzen wurde vorbereitend die magnetische
Struktur von RbCuClsz durch Neutronendiffraktion
bestimmt.

Die Spindichteverteilung eines organischen Sys-
tems, basierend auf dem Nitronyl-Nitroxid-Radikal
wurde mit polarisierten Neutronen kartiert (siehe
Abb. 2, Messung am ILL). Allerdings ergab die
Auswertung keine eindeutigen Aussagen Uber die
mikroskopische Ursache des ferromagnetischen
Wechselwirkungspfades. Das Studium der magne-
tisch geordneten Struktur unterhalb 0.3 K wurden
am E4 durch Messungen im Magnetfeld abge-
schlossen.

0.6

0.4

0.2

Abb. 2: Spindichteverteilung in der organischen
Verbindung 4,5-dimethyl-1,2,4-triazol-nitronyl-nitro-
xid, gemessen am ILL (D3).

Weitere Ergebnisse

Bei den Ubergangsmetallkomplexen wurde eine
neue Kooperation mit Chemikern begonnen (J. Li,
Rutgers Univ.). Damit wurden die Untersuchungen
erfolgreich auf neue Liganden (oxalat, bipyridin) und
zweidimensionale Netzwerke erweitert. Fir die
Verbindungen Co(ox)(bpy) und Co/NiClx(bpy) wur-
den die Kiristallstrukturen und magnetischen
Strukturen bestimmt. Erstere zeigt einen kristallo-
graphischen Phasenibergang bei 290 K, der
eingehend studiert wurde.

Mit der Bestimmung der magnetischen Struktu-
ren von PrFe;P,, TbFeAlp, DyFezAli;, HoMoC;
und ErMoC; wurden die Forschungen zum magneti-
schen Verhalten ternérer intermetallischer Phos-
phide, Carbide und Aluminide fortgesetzt.

Die magnetische Ordnung von UNiGe wurde
durch Neutronendiffraktion in hohen Magnetfeldern
untersucht. Es konnte nachgewiesen werden, daf}
in der erzwungenen ferromagnetischen Phase
(metamagnetisches Verhalten) eine ungewodhnliche
verkantete magnetische Struktur mit antiferromag-
netischer Komponente vorliegt. (Prokes)

Fir die Verbindungsreihe LaixYxMn2Si, wurde
das magnetische x-T-Phasendiagramm bestimmt. In
diesem System ist die Gitterkonstante eine Funktion
des Yttriumgehaltes x, der damit einen ,chemischen
Druck” darstellt. In Abhéngigkeit von x sind diese
Verbindungen entweder antiferro- (x > 0.25) oder -

ferromagnetisch (x <~ 0.15). Wir konnten auch
erstmals eine Umwandlung von Ferro- nach
Antiferromagnetismus an reinem LaMn,Si; durch
Anlegen von hydrostatischem Druck nachweisen.

Ein Ni-haltiger Zeolith wurde synthetisiert und
mit Rontgenbeugung und SQUID-Magnetometrie
charakterisiert. Die SQUID-Messungen weisen auf
magnetische Ordnung hin.

N. StiRer, R. Feyerherm, F. Kubanek, K. Prokes,
J. Klenke, D. Toebbens, A. Loose, S. Danilkin, M.
Hofmann, U. Schotte, M. Meschke, A. Hoser,
K.D. Schotte

Magnetismus von Kernspinsystemen

Untersuchung der Kernspinordnung bei tiefsten
Temperaturen durch Neutronenbeugung.

Das kondensierte Isotop °He ist ein System aus
Fermionen mit Spin | = %, an dem abhéngig von
Druck und Temperatur eine Vielzahl physikalischer
Phanomene beobachtet wird. Eingebettet in ein
komplexes Zustandsdiagramm aus Flissigkeit und
Festkorper finden sich weitere kooperative Ord-
nungsphanomene. Sie reichen von den suprafluiden
flissigen Phasen bis zur Beobachtung magneti-
scher Ordnung im festen *He. Die geringe Masse
des *He fiihrt zu groRen Nullpunktschwingungen.
Eine Konsequenz ist, dal} die Flussigkeit erst unter
hohem Druck die feste bcc - Phase bildet, bei wei-
terer Erhéhung des Druckes findet ein Ubergang in
die hcp - Struktur statt. Die hohe Delokalisierung der
Kerne hat zur Folge, daR die Atome mit hoher
Wahrscheinlichkeit ihre Platze tauschen. Diese
Prozesse, an denen 2, 3, und auch mehr Teilchen
teilnehmen koénnen, dominieren auch das magneti-
sche Verhalten: Sie fuhren zu einer direkten, mag-
netischen Austauschwechselwirkung die bei etwa 1
mk auch magnetische Ordnung hervorruft. Das
feste *He ist das einzige System mit solch einem
direkten Austausch und deswegen ein magneti-
sches Modellsystem mit zentraler Bedeutung.

Abb. 1: Platzwechsel mit gerader Teilchenzahl
fuhren zu antiferromagnetischer, ungerade Teil-
chenzahl zu ferromagnetischer Kopplung. Dominant
sind Austauschprozesse mit 3 und 4 Teilchen.

In der bce-Struktur werden 2 antiferromagnetische
Phasen erwartet. In der hcp-Modifikation sollte der
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Platzwechsel von drei Teilchen dominieren und zu
ferromagnetischer Ordnug fuihren.

Trotz der extrem hohen Neutronenabsorption von
*He sollten Diffraktionsexperimente durchftihrbar
sein und analog zu den bisher durchgefiihrten
Kernordnungsexperimenten an Cu und Ag neue,
grundlegende Erkenntnisse ergeben. Um dies zu
erreichen, wird am ehemaligen MelRplatz E7 ein
neues Spektrometer installiert. Das neue Geréat
konnte im Berichtsjahr weitgehend fertiggestellt
werden und wird bei einer Wellenlange von 1.5 A
arbeiten. Es ist nach unserer Machbarkeitsstudie
optimiert fir die Messungen an ®*He und die kombi-
nierten Anforderungen aus der Neutronenstreuung,
der Kryo- und Hochdrucktechnik in diesem Experi-
ment. Fur die Druckzelle wurde ein neuartiger Wér-
metauscher entwickelt, der aus Pt — nano Teilchen
besteht.

An dem frustrierten Antiferromagneten KsIrClg
konnten die mit Polarisationsanalyse gewonnenen
Neutronendaten interpretiert werden: Die antiferro-
magnetische Struktur der Nullfeldphase erfahrt
durch ein externes Feld eine Strukturanderung.
Erstaunlich ist, dafl3 diese Phasenumwandlung nicht
mit den bekannten Wechselwirkungen in dieser
Substanz verstanden werden kann. Dagegen wird
der Phasenubergang verstandlich, wenn eine bi-
quadratische Austauschwechselwirkung angenom-
men wird. Ursache einer solchen Wechselwirkung
kénnen in dieser Substanz nur thermische oder

Quantenfluktuationen sein. Die Interpretation wird
gestltzt durch unsere Monte Carlo Rechnungen, die
auch im Einklang mit vorhandenen, aber experi-
mentell bisher nicht verifizierten theoretischen
Uberlegungen sind.

1 27°

Abb. 2: Die experimentellen Daten lassen einmal
die Interpretation zu, dass die Nullfeldstruktur
(schematisch im linken, oberen Bild) durch das
senkrecht anliegende Feld in die rechts gezeigte
Anordnung der Momente (bergeht. Unsere Daten
zeigen aber, dal3 die unten abgebildete gezeigte
Struktur auftritt, die eine Mischung der vorher-
gehenden Strukturen ist.

<o | e

K. Siemensmeyer, P. Smeibidl, I. Batko, V. Boyko,
S. Matas, M. Meschke, S. Schéttl

Magnetismus dunner Schichten

Neue magnetische Systeme: Uber-
gangsmetallionen in Festkdrpern und
dinnen Schichtsystemen

Das Projekt gliedert sich in zwei komplementére
Teile, die beide in Kooperation mit der Gruppe Prof.
Brewer et al. (FU Berlin) durchgefiihrt werden.

(@) Studium magnetischer Wechselwirkungen und
lokaler Gitterstrukturen in verdiinnten Legierun-
gen und Spinglassystemen mit nuklearen Son-
denmethoden am Schwerionenbeschleuniger
des ISL und mittels SQUID-Magnetometrie.

(b) Untersuchung magnetischer und struktureller
Eigenschaften von ultradiinnen Schichtsyste-
men, insbesonders Exchange-Bias-Systemen,
mittels Neutronenreflektometrie, SQUID, LEED,
Auger, Tieftemperatur-Kernorientierung, Ront-
genbeugung und Rastertunnel-Mikroskopie.

al) Magnetismus und Gitterplatzbesetzung auf
Zwischengitterpléatzen

Unter Anwendung der zeitaufgeldsten gestorten
Winkelverteilung (TDPAD) und des In-Beam Mdss-
bauereffektes, beide nach Ruckstoss-Implantation,
konnte Magnetismus von Fe-lonen auf Zwischen-
gitterplatzen in Ca, Sr, Ba, Hg, Yb und Eu beo-
bachtet werden. Sogar das 4d lon, Mo, zeigt Mag-
netismus auf interstitiellen (und substitutionellen)
Platzen in Ca, Sr, Ba, Eu und Yb. Die parallel dazu
durchgefiihrten (in Zusammenarbeit mit S. Frota-
Pessoa et al.) theoretischen Berechnungen uber

das Vorkommen lokaler magnetischer Momente mit
lokalen Spindichte-Methoden stimmen fir fast alle
Falle mit den experimentellen Befunden Uberein.
Diese neuen magnetischen Systeme mit ihren ex-
tremen Bedingungen stellen einen kritischen Test
theoretischer Ansatze dar. Derartige Experimente
erbringen Aussagen Uber Magnetismus, Uber lokale
elektronische und Gitterstrukturen und Uber die
Amplituden der Besetzung der Sondenatome auf
interstitiellen und substitutionellen Gitterplatzen als
Funktion der Wirte und der Art des Sondenatoms.
Gleichermassen unerwartet und interessant ist
die Beobachtung temperaturgetriebener Gitterplatz-
Wechsel zwischen interstitiellen Platzen fur Fe und
Mo in Ba und in Eu und zwischen interstitiellen und
substitutionellen Platzen flr Sc in Cs.

a2) Existenz und Stabilitdt spingekoppelter Paare in
Au basierten Spinglasern

Mit Hilfe der mikroskopischen TDPAD Methode
wurde beobachtet, dass implantierte Fe lonen in
Aui1xCry und AuixVx Spinglassystemen bei niedri-
gen Cr bzw. V Konzentrationen zwei klar aufgeltste
Frequenzen zeigen. Konsistent mit theoretischen
Rechnungen fuhrt die Interpretation auf die Existenz
von quantenmechanisch stark antiferromagnetisch
gekoppelten Fe-Cr bzw. Fe-V Paaren, die in beiden
Fallen bis mindestens 400 K stabil bleiben. Durch
einen Fe Nachbar wird die Kondotemperatur von V
Fremdatomen im Au drastisch reduziert.
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bl) Kopplung an ferro-/antiferromagnetischen
Grenzflachen, Exchange Bias Systeme

Fortgesetzt wurden die Arbeiten Giber magnetische
Kopplungen und Anisotropien in den technologisch
interessanten Exchange-Bias-Systemen, bestehend
aus ferromagn. und angrenzenden antiferromagn.
Schichten. Mit speziell praparierten, auf wasserstoff-
passivierten Si(111) Substraten aufgewachsenen
Co/CoO Schichten gelang es, ein System mit Mo-
dellcharakter fir Exchange Bias Systeme zu entwi-
ckeln und umfassend zu charakterisieren. Im mag-
netischen Verhalten zeichnet sich das System durch
einen sehr starken Exchange Bias Effekt (Verschie-
bung der Hysteresekurve aus dem Nullfeld), durch
eine fast ideal rechteckige Form der Hysteresekur-
ven und modellhafter Abhangigkeit von der Co
Schichtdicke aus. Untersuchungen von Struktur und
Wachstum mittels LEED, AUGER und STM erge-
ben, dass diese Eigenschaften auf Wechselwirkun-
gen zwischen einkristallinen, eindoméanigen Co und
CoO Partikeln basieren.

Mit dem Ziel einer verbesserten Deutung der
Grenzflachenkopplung wurde begonnen, den Ersatz
der Co bzw. CoO Schichten durch andere ferro-
magn. (z.B. Fe, Ni) bzw. andere antiferromagneti-
sche (FeO, NiO) Schichten zu untersuchen.

b2) Kopplung und Spinpolarisation Gber und in
nichtmagnetischen Au Zwischenschichten

Wie Experimente mit dem SQUID Magnetometer
ergaben ist die magnetische Kopplung zwischen
antiferromagn. CoO und ferromagn. Co Schichten
Uber Au Zwischenschichten relativ langreichweitig.
Es wurde festgestellt, dass bei T=10 K eine Kopp-
lung bis zu einer Au Zwischenschichtdicke von tber
20 A erhalten bleibt.

Erfolgreich verlief die erstmalige Anwendung der
Methode der Kernorientierung im mK-Bereich auf
Exchange Bias Systeme. Es gelang, den Exchange
Bias Uber die am Au Ort induzierte Spinpolarisation
in z.B. CoO/Au/Co Schichten nachzuweisen. Derar-
tige mikroskopische Messungen sind empfindlich
auf die lokal an der Grenzflache induzierte Spinpo-
laristion in der wenige Monolagen dicken Au
Schicht. Die n-Aktivierung am HMI Reaktor liefert
gleichzeitig geeignete Au und Co Sonden, so dass
die Co Schichten und die Au Grenzflache gesondert
untersucht werden konnte.

D. Riegel, M. Gruyters, M. Gierlings, M. Prandolini,
R. Kirsch

Dunne magnetische Schichten und
Nanostrukturen

Mit diinnen metallischen Schichten und durch ihre
kiinstliche Strukturierung und Stapelung werden
maRgeschneiderte Systeme prapariert, in denen
faszinierende und neuartige Phanomene des
Magnetismus studiert werden kdnnen, die auch fur
technologische Anwendungen interessant sind.
Einzelheiten der Struktur haben einen entschei-
denden EinfluR auf das mikro- und makroskopische
magnetische Verhalten. Als wichtigste Unter-su-
chungsmethode wird die Reflektometrie polarisierter
Neutronen eingesetzt. Im darauffolgenden Projekt
werden diese Untersuchungen durch Synchrotron-
experimente an denselben Proben erweitert. Wir
konzentrieren uns auf magnetische Kopplungs-
effekte und Spinstrukturen und auf den Reorien-
tierungsiibergang zur senkrechten Magnetisierung,
wobei am Ubergang u.a. die magnetischen Aniso-
tropien und die Ausbildung magnetischer Doméanen
in dinnen Schichten interessieren. Au3erdem wird
der Magnetismus extrem dinner Einzelschichten
mit und ohne Deckschicht untersucht. Dazu missen
Einflisse durch Wachstum der Schicht, Struktur der
Grenzflachen und  Polarisation von  sonst
unmagnetischen Schichten studiert werden.

Magnetisierung in diinnen Chrom(110)-Schichten

Die Untersuchungen der antiferromagnetischen
Struktur dunner Cr-Schichten in Fe/Cr-Vielfach-
schichten mit Neutronendiffraktion wurden fortge-
setzt. Bisherige Messungen der Cr<100>-Reflexe
belegen bei Raumtemperatur die Existenz einer
kommensurablen antiferromagnetischen Ordnung.
Sie lassen jedoch keine Unterscheidung zwischen
einem eindomanigen Zustand der Polarisation in
[110] und einem mehrdoménigen Zustand mit ver-
schiedenen Polarisationsrichtungen zu. Diese Un-
terscheidung ermdglichte die Untersuchung der
Cr<111>-Reflexe. Es konnte nachgewiesen werden,
dafl3 die magnetische Ordnung der Cr-Schichten in
Doménen mit unterschiedlichen Polarisationsvekto-
ren vorliegt, wobei nur Doméanen mit Cr-Polarisation
in [010] und [100] existieren, im Gegensatz zu Cr-
Volumenproben, bei denen alle drei <100>-Richtun-
gen mit der gleichen Wahrscheinlichkeit auftreten.

Reorientierungsiibergang zur senkrechten Magneti-
sierung in diinnen epitaktischen Co- Schichten

In den Systemen W(110)/Co/Au und Au(111)/Co/X
mit X= W,Au oder ohne Deckschicht (=UHV) wurde
der Spin-Reorientierungsiibergang (SRT) studiert,
bei dem die Magnetisierung fur dicke Co-Schichten
in der Schichtebene und fiir dinne senkrecht dazu
liegt. Den Ubergang als Funktion der Co-Schichtdi-
cke untersuchten wir mittels longitudinalem und
polarem magneto-optischen Kerreffekt (MOKE) an
Proben mit kontrolliert variierter Co-Schichtdicke
(Keilschicht). Parallel dazu wurde der Ubergang als
Funktion der Temperatur studiert, auch durch Expe-
rimente am Neutronenreflektometer (Abb.1) und
durch SQUID-Magnetometrie. Die Konkurrenz ver-
schiedener Beitrdge zur magnetischen Anisotropie
(in Abh&ngigkeit von der Schichtdicke und der Tem-
peratur) fiihrt zum SRT- Ubergang.
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Abb. 1: Aus Reflektometriemessungen mit polari-
sierten Neutronen gewonnene Magnetisierung
(Komponente in der Schichtebene) dinner Co-
Schichten in zwei Schichtsystemen in Abhangigkeit
von der Temperatur. Es werden kontinuierliche"
SRT-Phasenlibergange beobachtet.

Der Co-Schichtdickenbereich mit domi-nierender
senkrechter Anisotropie ist fiir Au/Co/Au betrachtlich
gréRer als fiir Au/Co/W: Der Unterschied ist A= 1.7A
bei 300K (Abb.2) und sogar A= 10A bei 10K. Bei
unbedecktem Au(111)/Co wird eine kritische
Schichtdicke d*= 9.6A gemessen. Im Vergleich dazu
finden wir d*= 8A in W(110)/Co/Au, aber keinen
SRT-Ubergang beim unbedeckten W(110)/Co/UHV.
Somit kommt von der Co/Au- Grenzflache der
grote Beitrag zur senkrechten Anisotropie. Ein
kleinerer kommt von der Co/W-Grenzflache, der
aber im W(110)/Co/UHV nicht zur senkrechten
Magnetisierung fihrt.

—e— Au(111)/Co/W
- —o— Au(111)/Co/Au A

X r (arb. unit)

Abb. 2: Schichtdickenabhangigkeit der Suszeptibili-
tat aus MOKE-Messungen bei 300K. Das Maximum
markiert die kritische Co-Schichtdicke d* fur den
SRT-Ubergang.

Magnetisierung lateral strukturierter Co-Schichten

Am Neutronenreflektometer V6 wurde ein zweidi-
mensionaler Detektor (PSD) installiert und erfolg-
reich in Betrieb genommen. Somit kann jetzt die
nicht-spekulare Reflektivitdt systematisch studiert
werden. In Zusammenarbeit mit der Universitat in
Leuven/Belgien (K. Temst, M. van Bael) wurde
damit das erste Experiment mit einer Co-Schicht

durchgefiihrt, die durch UV-Lithografie in 4 um
groRe Scheiben in periodischen Abstdnden von 10
um lateral strukturiert war (Abb.3). Die nicht-speku-
lare Neutronenreflektivitat zeigte Intensitdtsmaxima
und Intensitatsminima aufgrund der Periodizitat der
lateralen Anordnung der Co-Scheiben. Durch Spi-
nanalyse der reflektierten Neutronen konnte das
Ummagnetisierungsverhalten der kleinen Co-Schei-
ben studiert werden.

Abb. 3: 3-dimensionale Ansicht (mit AFM) der
lateral strukturierten Co-Schichtprobe aus Leuven.

H. Maletta, H. Fritzsche, J. Hauschild, J. Langer,
S. Bonn, J. Klenke, K. ProkeS, R. Sellmann, Th.
Wilpert

Synchrotronexperimente an magneti-
schen Schichten

Die Réntgenabsorptionsspektroskopie an modernen
Synchrotronstrahlungsquellen bietet einzigartige
Méoglichkeiten fir Untersuchungen zur Struktur und
zum Magnetismus von diinnen metallischen Schich-
ten und Schichtsystemen. Im kantennahen Energie-
bereich (NEXAFS) werden elementspezifische
Informationen Uber das chemische Potential des
absorbierenden Atoms gewonnen, wahrend im
kanntenfernen Energiebereich (EXAFS) Bindungs-
langen und Koordination bestimmt werden. Wichtige
magnetische Informationen erhalt man durch Ein-
satz von zirkular polarisiertem Roéntgenlicht Uber
den magnetischen Zirkular-Dichroismus (X-MCD).
Diese MelRmethode ist hochempfindlich, element-
spezifisch, und erlaubt die Bestimmung des Bahn-
anteils zum magnetischen Moment.

Anderung der strukturellen Eigenschaften von diin-
nen Nb-Schichten bei Beladung mit Wasserstoff

Zu den strukturellen Untersuchungen bei Absorption
von Wasserstoff in diinnen Nb-Schichten in [Fe/Nb]-
und [W/Nb]-Schichtsystemen wurden erganzende
EXAFS-Messungen an der K- Kante des Nb unter
in-situ H-Beladung beider Systeme im HASYLAB
durchgefihrt. Durch X-Strahleinfall senkrecht zur
Schichtebene konnte dabei die laterale Nb-Git-
teraufweitung (=in der Schichtebene) bestimmt wer-
den (Abb. 1). Diese Messungen erlauben eine
Interpretation des zum ersten Mal beobachteten
Uiberraschenden Effektes, daR die relative Ausdeh-
nung der Nb-Schichtdicke bei H-Beladung betracht-
lich groRer als die Zunahme der Gitterabstande im
Nb senkrecht zur Schicht ist: Die H-Absorption be-
wirkt nicht nur eine Gitteraufweitung senkrecht zur
Schichtebene (analog zur 3-dimensionalen Git-
teraufweitung in Nb-Volumen-proben), sondern es
entstehen offensichtlich groBe Spannungen an den
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Grenzflachen der Nb-Schicht zur nichtbeladenen
Nachbarschicht bzw. Substratschicht, die schlief3lich
auch zu einer lateralen Gitteraufweitung (gemessen
mit EXAFS) flhren und deswegen einen nur in
Schichten beobachtbaren zweiten Effekt bei der H-
Absorption induzieren: Eine Umgruppierung der Nb-
Atome, so dal zusatzliche Nb-Gitterebenen ausge-
bildet werden, die eine wesentlich groRere Ausdeh-
nung der Nb-Schichtdicke bewirken.
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Abb.1: EXAFS-Messung mit unserem Fluoreszenz-
detektor an der K-Kante des Nb unter senkrechtem
X-Strahleinfall auf die W/Nb-Schichtprobe bei in-situ
H-Beladung mit 1 mbar p(H.). Gezeigt werden (a)
die EXAFS-Oszillationen oberhalb der Kante, und
(b) die Fourier-Transformierte davon, aus der die
Abstéande zum 1. (R1) und 2. (R2) Nachbarn im Nb-
Schichtgitter bestimmt werden.

Reorientierungsibergang zur senkrechten Magneti-
sierung in diinnen epitaktischen Co-Schichten

Am SSRL-Synchrotron in Stanford (USA) wurden X-
MCD-Messungen zum SRT-Ubergang in
Au(111)/Co/Au begonnen. Bei Variation des Ein-
fallswinkel der Photonen zur Schichtebene der
Probe kann Vektormagnetometrie durchgefiihrt
werden. Zunéchst sollte der Einflu der Deckschicht
untersucht werden. Wir erhalten Uberraschender-
weise unterschiedliche Ergebnisse fiir verschieden
dicke Au-Deckschichten: Wahrend die 2.0 nm Au-
Bedeckung die erwartete Co-Magnetisierung in der
Ebene zeigt, erhalten wir fiir die dinnere Deck-
schicht (1.0 nm Au) sogar auch eine signifikante
Magnetisierungskomponente senkrecht zur Schicht-
ebene. Uber die sog. Summenregeln werden die
Spin- und Bahnanteile zur Magnetisierung separiert.
Die Interpretation dieser MeRergebnisse wird z.Z.
noch tberprift.

Resonante magnetische Reflektometrie mit Rdnt-
genstrahlen (X-RMR) an Co/Pt

In Zusammenarbeit mit der Universitat Wurzburg
(Prof. G. Schiitz, E. Goering) entwickeln wir aus
unseren Erfahrungen am Neutronenreflektometer
eine neue MeR3- und Auswertemethode (X-RMR) an
modernen Synchrotronstrahlungsquellen, in der die
Vorteile der Reflektometrie mit denen des X-MCD-
Effekts zur Untersuchung magnetischer Effekte
kombiniert werden. Die ersten X-RMR-Experimente
im HASYLAB in einer einzelnen Co/Pt-Grenzflache
verliefen erfolgreich (Abb.2): Wir konnten das Tie-
fenprofil der (kleinen!) Magnetisierung im Pt (senk-
recht zur Grenzflache) messen, die an der Grenz-
flache durch die magnetische Co-Schicht induziert
wird. Im Experiment wird die Photonenenergie auf
das Maximum des dichroischen Effektes des zu
untersuchenden Elements (hier Pt Lz-Absorptions-
kante) gesetzt, so dall elementselektiv gemessen
wird. Mit Hilfe der Modifizierung unserer Auswerte-
programme aus der Neutronenreflektometrie ergibt
sich eine exponentiell abfallende induzierte Magne-
tisierung im Pt (siehe Fitparameter in Abb. 2).
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Abb.2: X-RMR-Experiment an Co/Pt: Oben: Beo-
bachtete Asymmetrie (= normierte Differenz der
Reflektivitat zwischen rechts- und links zirkular pola-
risiertem Licht) in Abhéangigkeit vom Streuvektor
senkrecht zur Grenzflache. Unten: Fitergebnis
(schematisch) zum Magnetisierungsprofil im Pt.

H. Maletta, E. Holub-Krappe, D. Schmitz, J. Langer,
J. Hauschild, R. Sellmann, D. Arvanitis, F. Klose,
Ch. Rehm, M. Fieber-Erdmann
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BENSC Aktivitaten

BENSC-Instrumentbetreuung

Die Abteilung SF2 betreut im Rahmen des BENSC-
Gastebetriebs Neutronendiffraktometer und —spek-
trometer vorwiegend in der Experimentierhalle des
Reaktors BER Il. Rdntgengerate und ein Chemiela-
bor werden ebenfalls fur Géaste zu begleitenden
Untersuchungen und zur Probenvorbereitung zur
Verfligung gestellt. Die mit der Betreuung betrauten
Mitarbeiter auf Planstellen verwenden etwa 70%
ihrer Arbeitskraft fiir diese Aufgabe.

Betreuung der Instrumente

El 3-Achsenspektrometer mit Polarisationsana-
lyse,

(E2) Pulverdiffraktometer (Verbundforschung,
Universitat Tubingen)

E4 Einkristalldiffraktometer,

E5 Einkristalldiffraktometer,

E6 Einkristalldiffraktometer,

E9 Pulverdiffraktometer,

(E10) °He Projekt

Vi Membran-Diffraktometer,

V10 Tieftemperaturdiffraktometer,

sowie der Installationen der Probenumgebungen fir
ultratiefe Temperaturen, sehr hohe Magnetfelder
und hohe Druicke.

H.A. Graf, N. StiRer, G. Lampert, F. Kubanek,
P. Mertens, P. Smeibidl, J. Klenke, K. Prokes,
D. Tobbens, A. Loose, S. Danilkin, M. Hofmann

Die Gastexperimente an den Geraten der Abteilung
werden im Kapitel BENSC dieses Berichtes summa-
risch, im BENSC Experimental Report 2000 im
Detail dargestellt.

®He-Polarisationsfilter

Entwicklung und Bau einer Apparatur zum Polarisie-
ren von *He mit Hilfe eines optischen Pumpprozes-
ses; Herstellung von Filterzellen fur polarisiertes *He
als Polarisationsfilter.

Die Filterwirkung von 3He besteht nur, wenn dieses
selbst zuvor hinsichtlich seiner Kernspins polarisiert
wurde. Bei der von uns gewéhlten Methode ge-
schieht dies tiber den metastabilen 2°S;-Zustand
beim He-Atom, der durch zirkularpolarisiertes Licht
der Wellenlange A = 1083 nm optisch gepumpt wird.
Die Optimierung des optischen Pumpprozesses
wurde bereits im Vorjahr im Wesentlichen abge-
schlossen. Zur Vermeidung von Polarisationsver-
lusten des Pumplichts wurde als Alternative zum
bisherigen Aufbringen der Fenster auf die optischen
Pumpzellen durch Aufschmelzen oder Diffusions-
verfahren ein Hochtemperaturvakuumkleber getes-
tet. Nach vorlaufigen Untersuchungen wirkt sich das
Verfahren nicht nachteilig auf den optischen Pump-
prozess aus und zeichnet sich durch Einfachheit
und eine hohe mechanische Stabilitdt aus. Beim
optischen Polarisationsnachweis fiihrte ein Umbau
zu einer erheblichen Verringerung der Hinter-
grundstrahlung und damit zu einer deutlich gestei-
gerten Empfindlichkeit.

Zur Entwicklung eines neuartigen Kompressortyps
zur Verdichtung des polarisierten ®He wurden in
Kooperation mit dem FZ Jilich abschlieRende
Rechnungen zur Dimensionierung bestimmter Kom-
ponenten durchgefiihrt und die Konstruktion we-
sentlicher Teile, insbesondere des Zylinderkopfes
vorgenommen.

Das Hauptaugenmerk war im Berichtsjahr auf die
Entwicklung praktikabler, wiederbefillbarer Fil-
terzellen gerichtet. Neben einer Anpassung in Ge-
ometrie und Materialwahl an die Erfordernisse der
Neutronenstreuung im engeren Sinne ist es von
entscheidender Bedeutung, den Zerfall der *He-
Polarisation aufgrund von Spin-Wand-Wechselwir-
kungen (Oberflachenrelaxation) soweit als mdglich
zu reduzieren, was durch eine geeignete Beschich-
tung des Zelleninnern erreicht werden kann.
Nachdem bereits im Vorjahr Voruntersuchungen mit
gold- bzw. wismutbeschichteten Zellen vorge-
nommen wurden, wurde in diesem Jahr zu Coatings
aus Casium, welches als vielversprechendstes
Beschichtungsmaterial gilt, Gibergegangen. Fir erste
Tests wurde zunéchst eine abgeschmolzene Zelle
aus Duranglas préapariert. Diese ist, um ein direktes
optisches Pumpen zu ermdglichen, mit lediglich 4
mbar *He befiillt. Die zeitliche Abnahme der so
erzeugten Polarisation wurde anschlieBend mit Hilfe
von NMR-Messungen erfal3t. Dabei wurde fiir die
Oberflachenrelaxation eine Zeitkonstante von
T 2= 28 h gefunden.

Darauf aufbauend wurde mit der Untersuchung
wiederbefillbarer, ebenfalls céasiumbeschichteter,
Filterzellen begonnen. Ein erster Prototyp aus
Quarzglas wurde nach sorgfaltiger Praparation
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ebenfalls mittels NMR vorab geprift, wobei eine
Zeitkonstante t = 36 h gemessen wurde.

Filterzellentest am E1 (BENSC): Zerfall der *He-Polarisation
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Zur Durchfiihrung eines ersten Tests unter Neutro-
nenstreubedingungen wurde die Zelle in der Gruppe
von Prof. Heil an der Universitdt Mainz befullt und
gleich im Anschluf3 daran ans HMI verbracht. Diese
Uberfiihrung  stellte gleichzeitig eine praxisnahe

Erprobung fiur eine spezielle, in wesentlichen Teilen
bereits in friiheren Jahren realisierte Transportein-
heit dar, die unter gleichzeitiger Abschirmung aufRe-
rer Streufelder durchgehend ein auf3erst homoge-
nes magnetisches Fihrungsfeld gewahrleistet. Das
unverziglich nach Eintreffen der Zelle am Dreiach-
senspektrometer E1 begonnene Experiment lieferte
fur die Gesamtrelaxation eine Zeitkonstante Tt = 50
h, wobei noch unklar ist, welcher Beitrag dabei auf
die Oberflachenrelaxation entféllt und welcher Anteil
auf andere Ursachen wie z. B. Magnetfeldgradien-
ten zurlickzufuhren ist. Die Transmission der leeren
Zelle liegt bei 80%. Messungen mit weiteren wie-
derbefiillbaren Zellen sind zur Zeit in Vorbereitung.
Um bei NMR-Messungen von der Abfillstation
unabhangig zu werden, wurde diesbezliglich eine
eigenstandige Apparatur errichtet und, gestiutzt auf
Rechnungen zur Optimierung von Fihrungs- und
Erregerfeld, mit zufriedenstellendem Ergebnis ge-
testet.

A. Rupp, A. Gorzel

BESSY Aktivitaten

Bau eines Undulators bei BESSY

Die Synchrotronstrahlung bei BESSY im weichen
Photonenenergiebereich bietet einzigartige Mog-
lichkeiten als komplementére Sonde zu den im HMI
in den letzten Jahren intensiv durchgefiihrten Unter-
suchungen an magnetischen Schichten und Na-
nostrukturen. Uber den Dichroismus polarisierter
Rontgen(X)-Strahlen erhélt man einen hohen Kon-
trast fir magnetische Effekte. Deswegen wird in
enger Zusammenarbeit mit BESSY der elliptische
Undulator UE46 dafirr optimal konzipiert und aufge-
baut. Er wird zirkular und linear polarisiertes wei-
ches X-Licht fir verschiedenartige Melplatze an
zwei Beamlines liefern.

Der Undulator UE46 (Abb.1) wurde optimiert zur
Erzeugung von X-Strahlung héchster Brillanz und
Polarisation in einem weiten Energiebereich (200eV
bis 1800eV) fur Untersuchungen zum Magnetismus
ultradiinner Schichten und Nanostrukturen mit 3d-
und 4f-Momenten. Der Magnetaufbau des UE46
bietet vier Betriebsmoden an (Abb.2), wobei die 4.
Mode die lineare Polarisation der Photonen unter
verschiedenen Winkeln erzeugt und eine attraktive
Neuentwicklung darstellt. Die Rechnungen zum
UE46-Aufbau und dessen spektraler Charakterisie-
rung sind abgeschlossen. Alle Bestellungen sind
getatigt, so dal} der UE46 wie geplant Ende 2001 in
den Ring eingebaut werden sollte.

Abb. 1: Ansicht des elliptischen Undulators UE46
(Lange 3.4 m)

APPLE-II Type Undulator UE46:
4 Different Polarization Modes

1. mode: 2. mode:
linear horizontal pol. circular pol.

U0 0 o g

1o g
TR

3. mode: 4. mode:
linear vertical pol linear pol. under various angles

Abb. 2: Schematische Ansicht der Magnetreihen
(Periodenlange 46 mm) des elliptischen Undulators
UEA46 in den vier Betriebsmoden

H. Maletta, U. Englisch
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Bau der PGM-Beamline am Undulatur
mit Me3platzen fur magnetische
Nanostrukturen

FOr Untersuchungen zum Magnetismus dinner
Schichten und Nanostrukturen werden am Undula-
tor UE46 zwei Strahlrohre aufgebaut mit Experi-
menten, die den magnetischen Dichroismus von
polarisierten X-Strahlen ausniitzen: Eine Beamline
mit einem Plangittermonochromator (PGM) fir
magnetische Spektroskopie und eine zweite fir
magnetische Rontgenmikroskopie:

- Die zweite Beamline zur hochauflésenden Ab-
bildung magnetischer Nanostrukturen wird von
Universitatspartnern in Wirzburg und Géttingen
neu entwickelt und aufgebaut,

- Der optische Aufbau der PGM-Beamline wird in
Kooperation mit BESSY konzipiert und im
Rahmen dieses Projektes mit Instrumenten fiir
magnetische Untersuchungen in Absorption
und Reflexion aufgebaut.

Durch diese MeRmdglichkeiten mit zirkular und
linear polarisierter, weicher Rontgenstrahlung koén-
nen die Fragestellungen auf dem Gebiet des Mag-
netismus ultradiinner Schichten und Nanostrukturen
in einzigartiger Weise erweitert werden.

Die Planungs- und Bestellphasen fir den optischen
Ausbau der PGM-Beamline sind abgeschlossen
(Spiegelkammern mit Spiegel, PGM-Kammer mit
Gitter). Der kollimierte Strahl ermdglicht es, den
PGM in zwei Modi zu betreiben, dem hoher Aufl6-
sung oder dem der Unterdriickung héherer Ordnun-
gen. Das spektrale Auflosungsvermdgen E/AE ist im
gesamten Spektralbereich gréRer als 5000. Die
Fokussierung nach dem PGM erfolgt astigmatisch.
Die Refokussierspiegelkammer wird als Besonder-
heit mit zwei Spiegeln ausgestattet (Modifizierung
eines HASYLAB-Konzeptes, in Zusammenarbeit mit
der HMI-Konstruktionsabteilung), die wahlweise
betrieben werden kénnen: Der erste Spiegel fokus-
siert den X-Strahl auf eine Flache von nur 40pum x
10um, wahrend der zweite einen Parallelstrahl mit
1.5mm-Durchmesser erzeugt.

An der PGM-Beamline werden z.Z. zwei Experi-
mentierplatze geplant und aufgebaut. Die erste
UHV-Kammer wird gerade im Labor getestet und
soll in 2001 bereits an einem anderen Strahlrohr bei
BESSY zum ersten Mal eingesetzt werden. Sie
wurde als kombinierte UHV-Praparations- und MefR3-
kammer fur diinne Schichten konzipiert, um in-situ
X-Messungen durchfiihren zu kénnen. Die Kammer
hat einen Basisdruck von 2 10™ mbar und ermég-
licht Probentemperaturen von 65 K bis 1200 K; die
maximale Magnetfeldstarke betragt 0.05 T. Als
MeRmethoden stehen die Réntgenabsorptions-
spektroskopie, gemessen mit der Elektronenaus-
beute oder in Transmission, die winkelaufgeltste
Photoelektronenspektroskopie und die Reflexion zur
Auswahl. An einem zweiten MelRplatz wird ein
Hochfeld-Reflektometer mit 7T-Magnetfeld aufge-
baut.

Fir die Reflexion wird die neue MeRmethode der
resonanten magnetischen Reflektometrie (X-RMR)
entwickelt. Erste Messungen an der Pt-Lz-Kante in
einer einzelnen Co/Pt-Grenzflache am HASYLAB in
Hamburg verliefen erfolgreich. Diese Experimente

werden jetzt bei BESSY weitergefihrt, so daRR die
Erfahrungen in die Reflektometriemessungen am
UE46 einflieBen kénnen: (1.) Das X-RMR-Konzept
soll auf den weichen X-Bereich lbertragen werden,
und (2.) zur Untersuchung magnetisch diffuser
Streuung in der nicht-spekularen Reflexionsgeo-
metrie erweitert werden. Durch Messung der diffu-
sen Streuung, die Aufschlul3 Uber laterale Struktu-
ren gibt, sollen z.B. Unterschiede in der chemischen
und magnetischen Grenzflachenrauhigkeit und
deren Einflisse auf magnetische Parameter unter-
sucht werden.

Bei intensiver Investition in diese MelRmethode-
nentwicklung erdffnen sich neue Madglichkeiten,
aktuelle Fragestellungen in der Forschung an din-
nen Schichten und Grenzflachen auch in bezug auf
den technologischen Einsatz neuer Materialien
(Stichwort: Magnetoelektronik) zu studieren.

Fur die Auswertung von EXAFS-Messungen z.B. an
der PGM-Beamline des Undulators UE46 bei
BESSY wurde an der Entwicklung einer genauen
Fehleranalyse weitergearbeitet. Basierend auf den
Ergebnissen des Computerprogramms FEFF analy-
sieren wir EXAFS Daten im k-Raum, um die ersten
drei Momente (R;, o4, C3)) der Schalenabsténde i
vom absorbierenden Atom zu bestimmen. Zur
Quantifizierung der Unsicherheiten dieser Parame-
ter machen wir Abschéatzungen fur die statistischen
und systematischen Fehler der Daten, fiir die Nahe-
rungen in der Behandlung des elektronischen
Vielkérperproblems in FEFF, fir die Begrenzung der
Anzahl der Vielfachstreupfade, und fur die Be-
grenzung des maximalen Clusterradius. Der Ein-
fluss dieser Unsicherheiten auf die drei Momente
wird mit Hilfe der Bayes’schen Methode untersucht.
Wir fihren einen Satz von a priori Parametern ein
und betrachten zwei Strategien, um das Gewicht
der a priori Daten relativ zu den experimentellen
Daten festzulegen.

5 T T T T T T

4 Aulj-Kante
300 K
3| 1. Schale

Verteilung

—— mitC3
---- ohne C3 7

25 26 27 28 29 3.0 3.1 3.2

Abb. 1: Verteilungsfunktion der ersten Schale im fcc
Au Gitter mit und ohne Berlicksichtigung des dritten
Momentes C3 in der EXAFS-Datenanalyse.

Die Analysemethode wurde bisher auf Daten
angewandt, die an der Cu K-Kante bei 10K, an der
Au Ls-Kante bei 300K, und an der Ta Ls-Kante bei
10K, 80K und 300K aufgenommen wurden. Es
konnte gezeigt werden, dass insbesondere bei der
héheren Temperatur das dritte Moment der radialen
Verteilungsfunktion nicht vernachlassigt werden
darf. Dies wird verdeutlicht in Abb 1, wo die Vertei-
lungsfunktion der ersten Schale im fcc Au Gitter mit
und ohne Berucksichtigung des dritten Momentes in
der Datenanalyse gezeigt wird. Die Vernachlassi-
gung von C3 fuhrt zu Anderungen des mittleren
Schalenabstandes und seiner Varianz.
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In Zukunft wird daran gearbeitet, die Varianzen
der einzelnen Streupfade zurtckzufiihren auf eine
Matrix aus Federkonstanten, die ihrerseits mit den
makroskopischen elastischen Konstanten zusam-
menhangen.

H. Maletta, E. Holub-Krappe, H. Rossner,
D. Schmitz, J. Hauschild, J. Langer

Bau eines Melplatzes am 7T-Wiggler
fur magnetische Untersuchungen

Fur Experimente mit harter Rontgenstrahlung wird
bei BESSY ein 7T-Wiggler in den Speicherring ein-
gebaut. An diesem Wiggler sollen in enger Zusam-
menarbeit mit BESSY zwei MeRplatze (beam lines)
installiert werden.

Eines der Strahlrohre wird monochromatische
Rontgenstahlung liefern. Die notwendige Rontgen-
optik sowie ein Melplatz, der vorwiegend fir mag-
netische Strukturuntersuchungen mit Hilfe der
resonanten magnetischen Réntgenstreuung, aber
auch fir andere kristallographische Untersuchungen
ausgelegt ist, werden im Rahmen dieses Projektes
geplant und gebaut. Der wahlweise Einsatz eines
weiteren Instruments (Kleinwinkelstreuanlage) an
diesem Strahlrohr ist vorgesehen.

Die Planung des Strahlrohrs, d.h. der Rontgenoptik
und der weiteren Strahlfiihrung bis zum eigentlichen
Experimentierplatz  wurden abgeschlossen. Dies
beinhaltet umfangreiche ray tracing Rechnungen,
die Auslegung der Strahlenschutzhitte mit Erstel-
lung eines detaillierten Flurplans und die Einbindung
weiterer Optionen zur Nutzung des Strahlrohres
(Kleinwinkelstreuung). SchlieBlich wurde eine de-
taillierte technische Spezifikation erstelt, die die
Basis fiir eine Ausschreibung ist. Die technische
Konstruktion und der Bau der Beamline soll an eine
externe Firma vergeben werden.

R. Feyerherm, E. Dudzik
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Abteilung

SF3 Werkstoffe
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Die makroskopischen (mechanisch-technologischen) Eigenschaften von Werkstoffen sind durch ihre Mikrostruk-
tur bestimmt. Die gezielte Einstellung und Verbesserung der Werkstoff- und Bauteileigenschaften erfordert daher
die Charakterisierung der Mikrostruktur (Phasenzusammensetzung, -verteilung, Morpholgie, Eigenspannungen,
Textur), aber auch darauf aufbauend die Klérung der Zusammenhénge zwischen Mikrostruktur und makroskopi-
schen Eigenschaften. Dariliber hinaus unterliegt die Mikrostruktur der Werkstoffe bei betrieblicher Beanspruchung
einer Evolution, die mit Anderungen der makroskopischen Eigenschaften einhergeht und die die Bauteillebens-
dauer bestimmt. Auch die Klarung dieser Zusammenhange ist Bestandteil der Zielsetzung der Thematik ,Struktur
und Eigenschaften von Werkstoffen".

Untersuchungsgegenstand sind neben konventionellen Werkstoffen auch moderne Werkstoffe wie z.B. amorphe
und nanostrukturierte Legierungen, intermetallische Verbindungen, sowie Partikel- und Schichtverbunde (z.B.
keramisch beschichtete Turbinenschaufeln).

Die umfassende Zielsetzung und die breite Werkstoffpalette erfordern die Konzentration der Arbeiten auf die
Gebiete der Werkstoffstrukturanalytik. In diesem Rahmen werden insbesondere diejenigen Fragestellungen be-
handelt, deren Bearbeitung den Einsatz der GroR3gerate BER Il — Reaktor und kiinftig BESSY — Ring erfordert.

Mikrostruktur und Kinetik der Phasenumwandlungen in ausgewahl-

ten Legierungen und keramischen Materialien

Aufklarung der grundlegenden Mechanismen zur
Entstehung und Stabilitdt der Mikrostruktur mehr-
komponentiger heterogener Werkstoffe mit Bezug
auf die technische Anwendung. Die Fragen werden
unter komplementadrem Einsatz der verschiedenen
hochauflésenden Methoden der Abteilung zur mik-
rostrukturellen Analyse bearbeitet.
Schwerpunktmafig werden metallische Massivgla-
ser und Nanomaterialien untersucht. Bei den metal-
lischen Massivglasern stehen deren gezielte Her-
stellung und Verarbeitung als Werkstoff und die
Zusammenhange zwischen Stabilitat, Diffusion,
Strukturdnderungen, Kristallisation und viskosem
Verhalten im Vordergrund. Bei Nanomaterialien
werden Fluktuationen der Dichte, der Konzentration
oder der Magnetisierung in Materialien im Grof3en-
bereich zwischen 0.5 nm und 300 nm im wesentli-
chen mit Hilfe der Neutronen-Kleinwinkelstreuung
(NKWS) untersucht. Daneben werden Nano-
Inhomogenitaten mit Hilfe der tomographischen
Atomsonde direkt abgebildet und quantitativ bezug-
lich ihrer Zusammensetzung analysiert sowie mit
Hilfe hochauflésender Transmissionselektronenmik-
roskopie strukturell charakterisiert. Die verschiede-
nen Analyseverfahren und theoretischer Modelle
werden sténdig fir neue Anwendungen weiter ent-
wickelt

Metallische Massivglaser zur Herstellung von Mik-
robauteilen:

Die Diffusion in Zl‘4e,sTis_2CU7_5Ni108927,5 (V4) wird
durch einen langsamen Relaxationseffekt
beeinflufdt. Auch unterhalb der kalorischen Glas-
temperatur kann der relaxierte Zustand der stark
unterkiihiten Schmelze durch Langzeitwarmebe-
handlung erreicht werden.

Quantitative Aussagen Uber die Zusammensetzung
nanoskalig entmischter amorpher Tropfchen, in
amorphem  Zr41Ti1l4Cul2.5Ni10Be22.5 durch
Kombination von NKWS mit Synchrotron-KWS und
mittels anomaler Réntgenabsorption (ASAXS) mit
Synchotronstrahlung: Be und Zr sind sowohl im
Tropfchenkern als auch in der umgebenden Schale
antikorreliert zu Ti und Cu an-bzw.abgereichert, Ni
ist homogen verteilt.

~AccV  SpotMagn  Det WD Exp F———— 100m
200kv 50 250x SE 118 1 i

Abb. 1: Herstellung von Mikrobauteilen durch su-
perplastisches Umformen. Rasterelektronenmikro-
skopische Abbildung eines Mikrozahnrades von 200
pm Durchmesser und 100 pm Dicke aus
Zr468Tig2Cu7 5NiroBez7 s Massivglas. Das Zahnrad ist
der Abdruck einer in einen Si-Wafer geatzten Form,
in die das Glas mit 5 MPa Druck bei 653 K gepresst
wurde.

Die Kristallisation von ZrTiCuNiBe-Massivglasenn
erfordert weitreichende Entmischung des Glases.
Die hierin begrundete kinetische Hemmung ist eine
wesentliche Ursache fir die grof3e Stabilitat dieser
Glaser. Die Kristallisation beginnt mit der Entste-
hung metastabiler Phasen, z.B. mit einfach-
icosahedrischen Quasikristallen im Nanometerbe-
reich in Zr46.8Ti8.2Cu7.5Nil0Be27.5 (V4).

Die Eignung der Massivglaser V4  und
Pd40Cu30Nil0P20 fur das superplastische Umfor-
men wurde nachgewiesen und das Temperatur-
Zeit-Gebiet, in dem die Umformung mdglich ist,
bestimmt. V4 Glas ist ausreichend stabil, um Ver-
formungsgrade von bis zu €=5 bei Drucken von nur
5 MPa zuzulassen. Die Verformung erfolgt hierbei
Uber Newton'sches FlieBen. Feine Strukturen aus
V4 — Glas, bis herunter zu 100 um mit Strukturde-
tails im Sub-pum Bereich wurden mit hoher Préazision
geformt (Abb.1).
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Strukturaufklarung in Nanomaterialien: Anisotrope
NKWS Untersuchungen in nanoskaligen, kompak-
tierten Fe, Co und Ni Proben zeigten, dass die
magnetischen Korrelationen durch starke Aus-
tauschkopplungen dominiert werden: Die Nano-
Kdrner bilden magnetische Domanen, die in eine
ferromagnetische Matrix eingebettet sind, wobei die
Magnetisierungsvektoren  gegeneinander unter-
schiedlich stark und von der Feldstarke abhéngig
verkippt sind.

Fur Fe-Si-B-Nb-Cu und Fe-Si-B konnte die Curie-
Temperatur der ferromagnetischen Nanokristallite in
der ferromagnetische amorphen Matrix prazise
bestimmt werden. Mit Hilfe von SANSPOL-Mes-
sungen konnten Kompositions- Dichte- und Magne-
tisierungs-Fluktuationen an den inneren Grenzfla-
chen zwischen Nanokristall und amorpher Matrix
ermittelt werden. Die durch SANSPOL-Messungen
direkt bestatiget magnetisch stark gestorte Oberfla-
chenschicht der Magnetit Partikel in Eisen- Oxidke-
ramiken, beeinflusst wesentlich das magnetische
Verhalten der FesO4 Nanokristalle. Superparamag-
netisches Verhalten der Nanokristallite bei hohen
Temperaturen wurde nachgewiesen.
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Mit Hilfe einer neuen mikromagnetischen Theorie
konnte die Magnetfeldabhéngigkeit des Q-
abhangigen NKWS-Signals erklart werden. Dies
erlaubt erstmalig die Bestimmung der Konstanten
fur ferromagnetischen Austausch und Spinwellen-
Steifheit in nanoskaligen Materialien.

Die Entwicklung der Mikrostruktur beim Sintern
keramischer Nanokomposite ist wesentlich fur die
Eigenschaften dieser neuartigen Keramiken fur
technische Anwendungen. Im Rahmen der Koope-
ration mit dem FB Materialwissenschaften der
Technischen Universitdt Darmstadt wurde mit Hilfe
von NKWS-Messungen in Immersionsflissigkeiten
die Poren, die nanokristallinen Phasen sowie die
amorphen Hullenschichten in Y,03- Al,O3-ZrOs.-
Nanokompositen bestimmt.

Aufbau und Stabilitdt der mesoskopischen Struktu-
ren in magnetische Flissigkeiten (MF) (stabile Dis-
persionen von ferromagnetischen Materialien, aus
einem nanoskaligen magnetischen Kern und einer
nichtmagnetischen Hiille) wurden untersucht (Abb
2).
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Abb 2: SANSPOL Ergebnisse eines Co-Ferrofluids im horizontalen externen Magnetfeld: a) Streusignale
I"()(volle Symbole) und I'()(offene Symbole) und b) Flipverhéltnis in verschieden deuterierten Lésungsmittel als
kombinierte Kontrastvariation. Die durchgezogene Linien stellen die Anpassung an ein einheitliches Modell eines
magnetisierten Kerns und einer nichtdurchdringbaren Hulle mit den Streulangenprofilen aus ¢) und der Gréfl3en-
verteilung aus d) dar. e) Aus der Magnetfeldabhangigkeit des Interferenzterms wurde das eindomanige nicht-
wechselwirkende Verhalten der magnetischen Kerne nachgewiesen
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Die Zerstérung der Hulle fihrt zum Beispiel zum
Verlust der superparamagnetischen Eigenschaften,
die fiir technische und medizninsche Anwendungen
bedeutsam ist. Als erstes Beispiel konnte in einem
Cobalt-Ferrofluid die Grossenverteilung des Co-
Kerns, die Ausdehnung der organischen Hiille und
das Magnetisierungsprofil des superparamagneti-
schen Nano-Kerns bestimmt werden: Dies wurde
durch eine Kombination der klassischen Kontrastva-
riation (Variation der Streulangendichte des Lo6-
sungsmitttels) mit SANSPOL (Variation der Streu-
langendichte des magnetischen Kerns) ermdglicht.

Entwicklung und Anwendung neuer Analyseverfah-
ren _und theoretischer Modelle Mit Hilfe von to-
mographischen Atomsondenmessungen wurden in
der kriechverformten einkristallinen Nickelbasis-
Superlegierung SC16 spannungsabhangige Cr-
Verarmungen und Ni-Anreicherungen in der Matrix
und Ti- und Ta- Verarmung an den y/y' Grenzflachen
der ¥ Ausscheidungen gemessen, wahrend dort
sowohl im unverformten wie auch im verformten
Material Ti an- und Al abgereichert ist (Abb.3).

Das zeigt, dal die spannungsgetriebene,
langreichweitige Diffusion, die zur Degeneration der
Festigkeits bestimmenden y- Ausscheidungen fiihrt,
im wesentlichen in der?y-Matrix stattfindet. Durch

ein neu entwickeltes statistisches Auswerteverfah-
ren ist jetzt die quantitative Charakterisierung na-
noskaliger Heterogenitdten in Legierungen aus
tomographischen Atomsondenmessungen moglich.

SC 16 ¢ =

0,5%

Damit konnte erstmals eine periodische Entmi-
schungsstruktur mit einer charakteristischen Wel-
lenlange von etwa 2 nm in einer Ubersattigten
CugoCozo-Legierung fir GMR Anwendungen lokal
nachgewiesen werden.

Mit Hilfe von SANSPOL-Messungen ergaben sich
qualitativ neue Erkenntnisse Uber innere Grenzfla-
chen, Magnetisierungs - und Dichteprofile in na-
noskaligen Materialien. Die interaktive Daten-
Reduktionssoftware BerSANS wurde fir die Aus-
wertung der 2-dimensionalen SANSPOL - Daten-
satze erweitert. Ein Mess- und Analyseverfahren,
zur Ermittlung von Form und Volumenteil von Aus-
scheidung aus dem 2-dimensionalen NKWS Streu-
bild wurde neu entwickelt. Damit wurde ein sehr
geringer Volumenanteil plattenformiger ¢ oder p
Phasen in der einkristallinen  Nickelbasis-
Superlegierung SC16 nachgewiesen, von denen
aus Risse im Werkstoff eingeleitet werden.

Die Kinetik der Phasentransformationen ferngeord-
neter, intermetallischer Legierunger unter Nicht-
gleichgewichtsbedingungen wurde mittels Monte
Carlo Simulation untersucht.. Es wurde gezeigt, wie
die Nukleation und das Wachstum von geordneten
Bereichen mit der Ausbildung von ausgedehnten
Antiphasengrenzen durch Bestrahlung mit energie-
reichen Teilchen kontrolliert und experimentell be-
stimmt werden kdnnen.

15 at.%

Cr

Abb. 3: Raumliche Rekonstruktion der Atompositionen von Cr und Al eines Ausschnitts aus der kriechverformten
Superlegierung SC16, gemessen mit der tomographischen Atomsonde. Die eingezeichnete Phasengrenze trennt
die geordnete p-Phase (linke Bildhélfte) von der »Matrix (rechte Bildhalfte). Das Streifenmuster in der linken
Bildhéalfte ist ein Schnitt durch die Al reichen Netzebenen der geordneten y-Phase.

M.-P. Macht, A. Wiedenman C. Abromeit ;E. Davidov; M.Miiller; V. Naundorf ; W. Reimers, N. Wanderka, A.
Hoell; P. Strunz, U. Czubayko; J. Rising, M. Seidel; S. Suzuki; T. Zumkley
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Eigenspannungen in Werkstoffen und Bauteilen

Das Forschungsprojekt befaf3t sich mit der Analyse
von Eigenspannungen als Form interner Beanspru-
chung von Werkstoffen und Bauteilen. Eigenspan-
nungen werden zerstdrungsfrei Uber Messungen
von Gitterkonstanten und Linienverbreiterungen mit
Rontgen- und Neutronenbeugungsmethoden ermit-
telt. Das am HMI aufgebaute Instrumentarium er-
laubt die Untersuchung von oberflichennahen Ei-
genspannungszustadnden mittels Roéntgenbeugung
(Informationstiefe < 10 pum) sowie von Volumen-
spannungen mittels Neutronenbeugung (Informati-
onstiefe bis zum cm-Bereich). Mittels spezieller
MeRtechniken ist dabei sowohl die Untersuchung
der im technischen Bereich Ublichen Materialien mit
KorngréBen < 50 um wie auch grobkdrniger bzw.
einkristalliner Materialien moglich.

Die Ambivalenz der Ribildung in Verbundwerk-
stoffen ist von besonderer Bedeutung fir Schicht-
verbundwerkstoffe (s. z. B. Warmedammschicht-
systeme). Eine fir zukinftige Anwendungen inte-
ressante Werkstoffgruppe stellen dabei metall —
keramische Gradientenwerkstoffe dar, die es erlau-
ben, die Spannungsinkompatibilititen an den
Grenzflachen zwischen keramischer Deckschicht
und metallischem Substrat durch die Gradierung zu
reduzieren. Hierzu wurden Untersuchungen an
mikrowellengesinterten Metall — Keramik — Schicht-
verbundsystemen mit gradierter Zwischenschicht im
Materialsystem Ni/8Y-ZrO, bzw. NiCr8020/8Y-ZrO,
durchgefiihrt. Im Volumen der gradiert zusammen-
gesetzten Sinterkdrper liegen entsprechend der
Fehlpassung der thermischen Ausdehnungskoeffi-
zienten Druck-eigenspannungen auf der keramikrei-
chen Seite vor, die von den Zugeigenspannungen
auf der metallischen Seite ausgeglichen werden.
Die Maximalwerte der Spannungsbetrage sind bei
einem linearen Zusammensetzungsgradienten je-
weils bei Phasenanteilen von 10 — 20 Vol.% Metall-
bzw. Keramikgehalt zu finden. Durch eine Verande-
rung der Zusammensetzungsverteilung von Metall
und Keramik mit Hilfe von Querschnittsdnderungen
der einzelnen Schichten kénnen sowohl die raumli-
che Lage der Eigenspannungsmaxima als auch
deren Hohe beeinflusst werden. Daruber hinaus
wurde der Einfluss des den keramikreichen
Schichten zusatzlich beigemengten ZrSiO, auf die
Eigen-spannungsentwicklung untersucht. Infolge
der netzwerkartigen Ribildung zwischen den ein-
zelnen Silikatpartikeln wurden die phasenspezifi-
schen Zugeigenspannungen im Ni, im Volumen der
Sinterkdrper, verringert (Abb.1)

NiCr8020/8Y-Zr0,(ZrSi0,)
@ ~30/0,3(30

A Det WD Exp
25.0kv 6.0 37bx BSE 86 1
Ty

Abb.1: Netzwerkartige Rissbildung in der Zirkonia-
matrix im keramikreichen Gebiet eines
NiCr8020/8Y-ZrO, Gradientenwerkstoffs infolge der
Zugabe von ZrSiO4

Im Hinblick auf einen praktischen Einsatz dieser
Werkstoffe ist auch von Bedeutung, daf’ durch den
ZrSiO4 — Zusatz der makroskopische E-Modul des
Gefliges herabgesetzt werden konnte und infolge-
dessen die Auswirkungen des Temperaturgradien-
ten begrenzt werden.

Die zukunftweisende Kombination von theoreti-
schen und experimentellen Untersuchungen wurde
eingesetzt zur Analyse von Massivumformprozes-
sen und den daraus resultierenden Textur- und
Eigen-spannungsverteilungen. In diesem Rahmen
wurde auf der Grundlage eines Taylor — Bishop —
Hill — Modells ein Simulationspaket entwickelt, das
die Textur- und Eigenspannungsentwicklung ku-
bisch flachenzentrierter und kubisch raumzentrierter
Metalle sowohl unter ein— als auch mehrachsiger
Verformung erlaubt und das z.Zt. auf hexagonale
Werkstoffe erweitert wird. Die Simulationsrechnun-
gen liefern neben der Texturentwicklung insbeson-
dere quantitative Informationen (ber Eigenspan-
nungen Il. Art, deren Bedeutung fiir makroskopische
mechanisch — technologische Eigenschaften noch
weithin unterschatzt wird. Darlber hinaus kdnnen
anhand der Ergebnisse der Simulationsrechnungen
Gitterdehnungsverldaufe bezuglich ihrer Nichtlinea-
ritdten korrigiert werden (Abb. 2), sodal} zuverlassi-
ge Makroeigenspannungswerte in stark plastisch
umgeformten Werkstoffen ermittelt werden kdnnen.
Entsprechende Vergleiche zwischen Experiment
und Rechnungen wurden fiir verschiedenachsige
Beanspruchungen an den Werkstoffen AlIMg3, E-Cu
und X10Cr13 durchgefiihrt und ergaben sehr gute
Ubereinstimmungen.

48

HMI Ergebnisse 2000



Werkstoffe, SF3

& 1200
o
A B :
2 o] * o ]
=2 Qo g "
= 300+ o §
g .
E 0 (.) . . [
= -300 n o9
£ o 2t
=
% -600- o n b
] n
% om0 n {310} Expenm . 1
= o {310} Smuation
x - T T T T T T T T T
00 01 02 03 04 05 06 07 08 09 10
.2
Ny

Abb. 2: Kristallitmikrodehnungen in einer druck-
verformten Probe aus dem ferritischen Stahl
X10Cr13, Umformgrad ¢v = 0.5

Neben der weiteren Intensivierung der Zusammen-
fuhrung von Experiment und Simulation wird zu-
kunftig insbesondere auch eine fallspezifische
Kombination von komplementédren Analyseverfah-
ren sowie die Bewertung von Mikrostrukturen im
Hinblick auf die Anforderungsprofile von Werkstof-
fen und Bauteilen von Bedeutung sein. Beispielhaft
fur diese Zielsetzung wurde die Gefligeausbildung
und die Eigenspannungsverteilungen des hoch-
stickstofflegierten Werkszeugstahls X30CrMoN15 1
+ 0,4% N und des konventionellen Kaltarbeitsstahls
X39CrMo17 1 (Vergleichsstahl) nach einer Kurz-
zeitlaserwarmebehandlung sowie die daraus resul-
tierenden chemischen Eigenschaften untersucht.
Ausgehend von einem Vergltungsgefiige wird
durch Kurzzeitaustenitisierung eine martensitische
Umwandlung und eine Auflosung bzw. Teilauflo-
sung der Karbide und Nitride erreicht. Dabei wurde
durch transmissionselektronen-mikroskopische
Untersuchungen und Untersuchungen mittels Neut-
ronenkleinwinkel-Streuung nachgewiesen, daf} sich
die Ausscheidungen im hochstickstofflegierten Stahl
X30CrMoN15 1 durch eine Kurzzeitlaserwéarmebe-
handlung vollstandig auflosen lassen. Fir die gro-
Ben Karbide im konventionellen Kaltarbeitsstahl
sind die Verweilzeiten im Austenitgebiet bei einer
Kurzzeitwarmebehandlung viel zu gering, um eine
merkliche  GroRenveranderung herbeizufuhren.
LochfraRversuche in 3% NaCl bei ph 7 zeigen, dal3
aufgrund des durch die Warmebehandlung in L6-
sung gebrachten Stickstoffs und Chroms eine deut-
liche Verbesserung des Widerstandes gegen Loch-
frald resultiert. Weiterhin konnte der EinfluR von
Eigenspannungen auf chemische Eigenschaften
beispielhaft nachgewiesen werden. So fihrt die
Relaxation von Zugeigenspannungen durch eine
Warmebehandlung (200°C) zu einer Verbesserung
der Korrosionseigenschaften.

Zur Analyse von Eigenspannungsgradienten in
Tiefenrichtung wurde ein rontgenographisches MefR3-
und Auswerteverfahren fiir vielkristalline Werkstoffe
entwickelt. Der Grundgedanke der Methode besteht
darin, die Eindringtiefe T der Rontgenstrahlung in
den Werkstoff durch schrittweise Drehung der Pro-
be um den Streuvektor (y ¢ ) zu variieren. Damit

kénnen Tiefenprofile der Netzebenenabstéande d™

fur fest vorgegebene Azimut- und Neigungswinkel ¢
und g des Streuvektors im Probensystem ermittelt

werden, wodurch sich die Mdglichkeit abzeichnet,
einzelne Komponenten des Spannungstensors aus
der Grundgleichung der réntgenographischen
Spannungsanalyse (RSA) zu entkoppeln und ein-
zeln zu analysieren. Zur Berechnung der entspre-
chenden Eigenspannungsverteilungen o;(T) aus
den Netzebenenabstands-Tiefenprofilen wird eine
selbstkonsistente Methode entwickelt, die der hohen
Empfindlichkeit der ermittelten Eigenspannungen
beziglich des Netzebenabstandes do(hkl) im span-
nungs-freien Kristallgitter Rechnung tragt. Die Aus-
wertung liefert neben den Eigenspannungstiefen-
profilen auch den dehnungsfreien Netzebenenab-
stand do™ selbst und gestattet somit die quantitative
Analyse eines dreiachsigen Eigenspannungszu-
standes im oberflachennahen Werkstoffbereich. Da
die tiefenaufgeldste Gitterdehnungsanalyse bei der
Streuvektortechnik in festen MeRrichtungen bezig-
lich des Probensystems erfolgt, liegt das Hauptan-
wendungsgebiet der Methode in der Ermittlung der
intrinsischen Spannungsverteilung in dinnen, oft-
mals stark texturierten Schichten. In diesem Fall
werden die Messungen in den Intensitdspolen der
Textur, beziehungsweise unter streifendem Einfall
durchgefiihrt. Untersuchungsgegenstéande waren
u.a. Arc — PVD — (TiCr)N — Schichten mit Schichtdi-
cken von einem bis ca. 5 um (Abb. 3) und Dinn-
schichtsysteme flir magnetische Anwendungen.
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Abb. 3: Eigenspannungsanalyse an einer (Ti,Cr)N-Schicht (Dicke 3 um) mit dem Streuvektorverfahren.
Links: Gitterdehnungstiefenverteilung durch Eigenspannungsgradienten, Mitte: In den verschiedenen
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W. Reimers, D. Berger, C. Bohne, G. Bruno; D. Dantz, S. Dieter, C. Genzel, H.-M. Mayer, P. Peter, T. Poeste, A.
Pyzalla, C. Stock, T. Topfer, B. Wallis, L. Wang, J. Wegener

BENSC Aktivitaten

Die Abteilung SF3 betreibt die Instrumente

E3  Neutronenspannungsdiffraktometer
V4  Neutronenkleinwinkelstreuanlage SANS.
(E7a) z.Z. Aufbau Diffraktometer fiir FRM 2.

Dariber hinaus steht das Rontgendiffraktometer X 1
zur Nutzung durch Gaste zur Verfliigung.

V4 Betreuung und Weiterentwicklung des Kleinwin-
kelinstruments

Neben der Betreuung der Kleinwinkelanlage V4 im
BENSC Gastebetrieb fur externe Nutzer wird vor
allem die neue Option SANPOL zu vielfaltigen Ko-
operationen inshesondere auf dem Gebiet der Fer-
rofluid-forschung fiihren. Dies erfordert den weiteren
Ausbau der Probenumgebung fir spezielle Anwen-
dungen wie z. B. Scherversuche bei der Hochtem-
pertur-rheometrie und rheologische Untersuchun-
gen in Magnetfeldern. Ferner wird an der Realisie-
rung der Option Polarisationsanalyse nach dem
Prinzip des polarisierten ®*He-Filters gearbeitet- erste
Tests sind fur Marz 2001 geplant. Die neuen Mess-
bedingungen erfordern auch eine Weiterentwicklung
der bestehenden Datenreduktionssoftware "Ber-
SANS" sowie der Auswertesoftware "SASFIT", in
Kooperation mit dem PSI, Schweiz.

Wie bisher werden mikrostrukturelle Untersuchun-
gen durch NKWS als Industrieauftrdge oder Koope-

rationen erwartet, die im Rahmen des BENSC
Nutzerbetriebs durchgefiihrt werden.

E7a Aufbau Materialforschungsdiffraktometer

Im Falle der Erteilung der 3. Teilbetriebsgenehmi-
gung fir den FRM- Il Reaktor soll im Planjahr das
Neutronen-Spannungsdiffraktometer E7-neu an den
Munchner Reaktor ausgeliefert werden.

W. Reimers, A. Wiedenmann, M. Miiller, G. Bruno,
P. Strunz, A.Holl
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Abteilung

SF4 Struktur und Dynamik
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Zentrales Thema der Grundlagenforschung der Abteilung sind atomare Bewegungen in fester Materie und die
damit verkniipften Strukturdnderungen, insbesondere strukturelle Phaseniibergénge. Bewegungen (Dynamik)
und Strukturveranderungen werden einerseits durch lonenimpakt ausgeldst, entwickeln sich andererseits als
Funktion thermodynamischer Parameter. Gerade die Strukturveranderungen durch lonenimpakt sind
Gegenstand verstarkter Forschung im Rahmen eines bewilligten HGF-Strategiefondsprojekts ‘lonenspuren /
lon Tracks in Solids’, das zu einem wesentlichen Teil die Forschungsaktivitdten der Abteilung fiir die nachsten
drei Jahre bestimmen wird.

Wesentliche Aufgabe der Abteilung ist der Betrieb des lonenstrahllabors ISL. Dazu gehéren
Entwicklungsarbeiten und die Betreuung der internen und externen Nutzer. Neben Grundlagenforschung auf dem
Gebiet der Erzeugung, Veranderung und Analyse lokaler Strukturen durch lonenimpakt werden — in dieser Breite
wohl einmalig auf der Welt — hochenergetische lonen in der Medizin und flr industrielle Zwecke angewandt.
Diese Forschungen sowie die erfolgreichen industriellen und medizinischen Anwendungen wurden erst durch die
Griindung des ISL ermdglicht, da damit erstmals ein grof3er Beschleuniger fast ausschlieBlich fiir umfangreichere
Materialuntersuchungen und Materialveranderungen zur Verfligung steht.

Forschungs- und Entwicklungsprojekte sind

- Atomare Dynamik: lonenimpakt

- Atomare Dynamik: Diffusion und Phasenumwandlung

- Atomistik der Bildung und Umwandlung lokaler Strukturen

Projekte der Anwendung von lonenstrahltechniken
- lonenstrahlanalytik

- Augentumortherapie

- Technologie mit lonenstrahlen.

Es gehoren dazu die Beschleunigerentwicklung und der Nutzerbetrieb sowie als BESSY Aktivitdt der Aufbau
eines leistungsfahigen Rontgendiffraktometers und eines Strahlrohrs fiir Hochenergie-Kleinwinkel-Streuung.

Atomare Dynamik, lokale Strukturen

. . Kohlenstoff und an kristallinem Graphit durchgefihrt
Atomare Dynamik: lonenimpakt (vgl. Abb.1).

Die folgenden Forschungsthemen im Rahmen

dieses Projekts sind Teil eines HGF-Strategie- L LI
fondsprojekts ‘lon Tracks in Solids:. I
- Untersuchung der Relaxation der __ 8l i
elektronischen Anregung nach Durchgang X
schneller Schwerionen durch Festkdrper und )
der daraus resultierenden \o) _
Materialveranderungen mit Hilfe von Auger- = 6L =6t
und Konvoi-Elektronenspektroskopie. o
- Untersuchung von Materialveranderungen nach > =1t
lonenimpakt mit Réntgendiffraktion und g
Mikroskopie. Q.
- Untersuchung der Wechselwirkung hoch- é 4r b
geladener lonen mit Oberflachen mittels =
Spektroskopie der von den lonen emittierten § KVY KAV
Elektronen und Analyse gestreuter und 48' 11fs 6fs ‘ Target
gesputterter lonen. o 21 HOPG 1
Eine semi-empirische Beschreibung des La- ¢ <& |DLC
dungszustandes schwerer lonen beim Durchgang m 0 J[aC
durch Festkdrper und Gase wurde entwickelt. Fur 0
schnelle lonen haben wir die ,unitary convolution B ———
approximation“ (UCA) weiterentwickelt, die explizite 0 % 5 7 100 2125 150
Projektilabschirmfunktionen sowie die StoRRparame- Energy Loss (keV cm™/ ug)
terabhangigkeit der Energiedeposition beriick-
sichtigt.
Aus der Analyse der Linienform von emittierten Abb. 1: Elektronentemperatur nach dem Durch-
Auger-Elektronen wurden Elektronentemperaturen gang schneller Schwerionen durch Graphit
fur drei Kohlenstofftypen bestimmt. Zusétzlich zum (HOPG), diamantartigem (DLC) und graphit-
graphitartigen amorphen Kohlenstoff wurden dafur artigem (a-C) amorphen Kohlenstoff fiir 2 Target-
Messungen  an  diamantartigem  amorphen Auger-Ubergange mit Lebensdauern von 6 und

11 x 10™*® s. Die theoretischen Kurven wurden im
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Rahmen eines ,thermal spike“-Modells fur a-C
und lonen bei 5 MeV/u berechnet.

Ungeklart ist zur Zeit noch, warum die
Elektronentemperaturen in den verschiedenen
Materialien nahezu identisch sind, obwohl die
entsprechenden  Warmeleitfahigkeitskoeffizienten
bei Zimmertemperatur um  GréRenordnungen
differieren. Erste Auger-Messungen zur
Elektronentemperatur von amorphem und kristalli-
nem Si zeigen ebenfalls Effekte der Elektro-
nentemperatur.

Es wurden Elektronen spektroskopiert, die bei der
Wechselwirkung ~ von  Ar‘"*-Projektilen  mit
Oberflachen bei extrem niedrigen Energien von 17
eV emittiert werden. Die Experimente, die von
Modellrechnungen begleitet wurden, haben einen
wesentlichen Beitrag zum Verstandnis der Bildung
und des Zerfalls hohler Atome in den ersten
Atomlagen der Oberflachen geleistet. Es zeigte
sich, dass die lonen durch ihre hohe Ladung grof3e
Energiedepositionen verursachen, die zu starken
nichtlinearen Effekte im Festkérper fiihren.

Detaillierte  Untersuchungen sehr niederener-
getischer Elektronen lieferten Aufschluss Uber
Quanteneffekte beim Elektronentransport liefern.
Dabei konnte erstmalig die Anregung von
kollektiven Elektronenbewegungen (Plasmonen)
beobachtet werden. Resonanzeffekte lassen
erwarten, dass die Plasmonenanregung innerhalb
weniger Atomlagen erfolgt, die gezielte Studien
oberflachennaher Schichten ermdglicht.

Es wurde damit begonnen, Nanokapillaren im
Durchmesser von 100 nm durch Atzen von lo-
nenspuren zu erzeugen und durch Streuung
niederenergetischer lonen auszumessen.

10 keV Ne'" on Mylar{Au]

*® Tited 0"

Tl Angle

Cbservation
Angle

Intensity (Rel. Units)
b
T

Tilted 5" i

-6 -4 -2 0 2 4 & )
Observation Angle {deg.)

Abb.2: Winkelverteilung von 10-keV Ne™ lonen, die
beim Durchgang durch Nanokapillaren in Mylar
gestreut wurden. Durch Anstellen der Folie um 5
Grad konnten Fuhrungseffekte der lonen in den
Kapillaren nachgewiesen werden.

G. Schiwietz, N. Stolterfoht, D. Fink, S. Klaumiinzer,
V. Hoffmann, D. Niemann, M.Rd&sler

Atomare Dynamik: Diffusion und
Phasenumwandlung

- Untersuchung des Atomismus der Diffusion mit

ioneninduzierten  nuklearen  Sonden, mit
Roéntgenstreuung und mit Neutronen, das
bedeutet fur Festkorpergitter die Bestimmung
des atomaren Diffusionssprungs nach Lange
und Richtung.
Zeitliche Verfolgung von Phaseniibergéangen
von Keimen mit atomaren Dimensionen
(Kernsonden-Methoden) ber mikroskopische
Ausscheidungen (Roéntgen-
Kleinwinkelstreuung) bis zZu neuen
Volumenphasen sowohl im  klassischen
Temperverfahren wie in Realzeit nach
loneneintrag und durch Diffusion.

Die mechanischen Konsequenzen einer
aufgeschmolzenen Kernspur in massiven bzw.
kompaktifizierbaren Glasern wurden studiert und mit
dem Modell der thermo-elastischen Inklusion
verglichen. Die gute Ubereinstimmung (vgl. Tab. 1)
der gemessenen mechanischen Spannungen mit
theoretischen Vorhersagen liefert eine gute Basis
zum Verstandnis des Verhaltens von kristallinen
Nichtgleichgewichtsphasen nach lonenimpakt, da
erstmals die Temperatur T* innerhalb der Kernspur
bestimmt wurde, bei der atomare
Relaxationvorgéange einfrieren.

Ti | 0, (GPa)| 6, (GPa)| T*
(K)| (exp.) (theor) | (K)

PdsgoSizo 140| - 0.42 - 0.44 980

FegoB2o 145| —1.20 -1.30 1200

Feg1B135SissCo | 85| — 1.60 —2.00 1020
Tab. 1

Zum Hochtemperatur-Phasenibergang in Ti hat an
der ESRF eine erste Messung stattgefunden. Die
Ergebnisse sind noch nicht vollstandig ausgewertet.
Es hat sich gezeigt, dass an die Prazision der
Messung von Temperatur und Vakuum &usserste
Anforderungen zu stellen sind. Das Zeitfenster der
Messungen betrug ca. 1 min, kann aber noch
deutlich zu kiurzeren Zeiten verschoben werden.

In den intermetallischen bcc-Verbindungen NiGa
und CoGa wurde ein Diffusionsprozess gefunden,
der zwei Zeitskalen enthélt. Eine lange Zeitskala
wird dem Aufenthalt im regularen Untergitter, eine
kurze Zeitskala dem Aufenthalt auf
Antistrukturplatzen  zugeordnet. Die genauere
Untersuchung legt nahe, dass beim elementaren
Diffusionsschritt  mehrere  Defekte gleichzeitig
beteiligt sind und somit die atomare Bewegung nicht
auf die zwanglaufig stark korrelierte Bewegung
einer einzelnen Leerstelle angewiesen ist.
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Abb. 1. Linienbreite der quasielastischen

Neutronenstreuung an CoessGaszs bei 1400 K. Das
Maximum der Linienbreite bei Q=1.8 6 /3(1, die aus
einem Fit mit einer einzigen Lorentzlinie (grun)
erhalten wurde, kann nicht mit einem passenden
Modell erklart werden. Wenn hingegen eine breite
Linie, die ihre Ursache in Springen auf
Antistrukturplatze hat, subtrahiert wird, zeigt die
verbleibende schmale Linie (rot) eine Q-
Abhéngigkeit, die sich gut mit dem NN-
Sprungmodell (Linie) vereinbaren Iaft.

S. Klaumiinzer, R. Sielemann, D.Fink, G.Vogl, N.
Darowski, I. Zizak

Atomistik der Bildung und
Umwandlung lokaler Strukturen

- Untersuchungen ultradiinner  magnetischer
Schichtsysteme in atomarem Malf3stab mittels

radioaktiver Sondenatome. Erzeugung und
hochreine Separierung der radioaktiven Sonden
mit einem Massenseparator, z.Z.
ISOLDE/CERN.

- Untersuchung lokaler Strukturen und dynami-
scher Vorgénge auf atomarer Skala in Halblei-
tern. Charakterisierung von Storstellen, insbe-
sondere intrinsischer Defekte und isolierter
Fremdatome in Verbindungshalbleitern aufbau-
end auf Untersuchungen an den Elementhalb-
leitern.

Die vorgesehene Verkniipfung der komplementéaren

Methodengruppen, Kernsonden-Spektroskopie mit

implantierten nuklearen Sonden an ISL und

Rontgen-Absorptionsspektroskopie an BESSY |l

und Hasylab, verspricht einen qualitativen

Fortschritt fur die Aufklarung lokaler Strukturen im

Festkorper.

Das Programm zur Messung magnetischer
Hyperfeinfelder an Adatomen von 4sp-Elementen
(Se) und b5sp-Elementen (Cd) auf den
ferromagnetischen  Metalloberflachen der 3d-
Elemente Fe, Co, Ni wurde im wesentlichen
abgeschlossen. Die theoretische Vorhersage, daf3
magnetische Hyperfeinfelder infolge starkerer s-
Elektronenpolarisation auf der Oberflache
wesentlich groRere Felder annehmen kénnen als im
Volumen, wurde erstmals experimentell bestatigt:
Auf der Ni(111) Oberflache maflen wir fir das
Adatom 16 T, im Volumnen sind es 7 T.

Insgesamt erhielten wir eine Darstellung des
magnetischen Hyperfeinfelds (als MafR fur die s-
Elektronenpolarisation in einem speziellen
magnetischen System) vom Volumenwert in einem
Ferromagneten (Ni) Uber mehrere Stufen bis zum
Adatomwert, Abb.1.

Magnetische Hyperfeinfelder

154 +HB,| [T] —e— ""'Cd auf Ni(001) und Ni(111) ® g
] —eo— """Cd auf PA/Ni(001) und Pd/Ni(111) 1
10 —o— """Cd auf Ni(001)-Theorie: Lindgren 93 -
". 4
54 ./ i
o -
0 [ ]
| ./.
-5 o — i
] @ @
-104 -
Koordinationszahl -B,| [T] ]

12 11 10 9

B eweewne

F203

Abb. 1: Verlauf des magnetischen Hyperfeinfeldes von ***Cd in und auf Ni.
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Die R-NMR Untersuchungen zum Verhalten des
Akzeptors Bor in Silizium-Germanium-
Mischkristallen ~ wurden  abgeschlossen. Die
gefundenen Resonanzen sind auf die
Quadrupolwechselwirkung in gestérten Symmetrien
zuriickzuftihren. Zur Identifikation der zugeordneten
Defektkomplexe wurden Berechnungen mit der
Methode der linear angepafRten ebenen Wellen
(FLPAW) basierend auf der Dichtefunktionaltheorie
(DFT) durchgefuihrt. Der Vergleich erlaubt eine
direkte Zuordnung der NMR-Resonanzen zu
Defektkomplexen. Beispielsweise ist fur die
Konfiguration, bei der Bor in der Nachbarschaft
eines Germanium-Atoms eingebaut wird, der
gemessene Feldgradient vereinbar mit der
berechneten Ladungsdichteverteilung und den,
verglichen mit dem reinen Silizium verringerten
Gitterabstédnden in den Bor-Bindungen sowie einer
vergréRerten Si-Ge-Bindung.

Bei den Arbeiten zur atomaren Diffusion von
Eisenatomen an der ISOLDE konnten nach
Implantation der dort neuerdings zur Verfiigung
stehenden  *’Mn-Aktivitat erstmals die isolierten
Platze fur substitutionelle und interstitielle
Eisenatome Uber den MoRbauereffekt gemessen
werden. Die Messungen im Bereich von 550K
zeigen bereits die Diffusion der Atome als
Sprungprozess (lUber die Linienverbreiterung des
MoRbauereffekts).

Die Arbeiten am 1I-VI Halbleiter CdTe sind noch im
experimentellen Stadium, aber eine Reihe sehr
interessanter Ergebnisse liegen bereits vor. Es wird
nach Neutrinorlicksto3 ein exterm verzerrtes Sn-
Leerstellenpaar beobachtet. Das Sn Atom auf dem
Te-Gitterplatz zeigt einen ausgepragten Jahn-Teller
Effekt, der sowohl im statischen Fall tiefer
Temperatur als starke Gitterverzerrung als auch im
Hochtemperaturfall als dynamischer Prozess
wahrend des Sprungprozesses beobachtet werden
kann.

Zum Einstieg in die Absorptionsspektroskopie
haben wir zusammen mit Kollegen der Abteilung
Magnetismus (SF2) am HASYLAB begonnen, mit
EXAFS Bindungslangen im Mischsystem Cd;-
xZNxTe in Abhangigkeit von der Zn-Konzentration zu
bestimmen. Erstes Ergebnis mit der Absorption am
Zn: die Bindungslange von Zn zum nachst-
benachbarten Te andert sich deutlich weniger als
nach dem VCA (virtual-crystal-approximation)
Modell (siehe Abb.2). (bislang nur Uber L-Kanten
Absorption am Te deutlich ungenauer bekannt).
Dagegen deuten die bisherigen Daten auf einen
Ausgleich der Abstande zu den Kationen in der
zweiten Schale (nnn) in Anlehnung an das VCA-
Modell.

Nach dem Full-potential Linearized Augmented
Plane Waves (FLAPW) Verfahren wurden
systematische  ab-initio Berechnungen  von
magnetischen Hyperfeinfeldern an  4d/5sp-
Fremdatomen in Eisen unter Berlcksichtigung der
lokalen Gitterrelaxation in Zusammenarbeit mit S.
Cottenier (Leuven) durchgefiihrt. Im Allgemeinen
konnte eine sehr gute Ubereinstimmung mit den
vorhandenen Messungen erzielt werden. Die

Gitteraufweitung und  Magnetisierungsanderung
durch die Fremdatome konnten ebenfalls quantitativ

Cd, . Zn,Te
2.80 ¢ ]
+
— 276 + Teexa ]
o[ L - .:-heery':mtta
— E ® x-ray diffraction ]
@ C ® Znexafs (this work)
g 2.72
I S
A F
T ;
Z 268f
< [e
2.64F
260t . -

0.0 0. 04 06 08 1.0
mole fraction x

Abb. 2: Lokale Bindungsléangen zwischen Cd -Te
und Zn —Te gesehen vom Te aus [Motta et al.]
und vom Zn (unsere Daten) aus, die sich deutlich
vom VCA-Modell unterscheiden (vgl. XRD
Werte).

erklart werden.

H. Bertschat, H.-E. Mahnke, H.Haas, R. Sielemann,
W.-D. Zeitz, V. Koteski
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lonenstrahlanalytik

—  Durchfiihrung von Materialanalysen mit lonen-
strahlen — RBS, ERDA, PIXE -,
u. a. Ermittlung der Zusammensetzung (Ele-
ment- bzw. Massen- und gegebenenfalls fir
Massen mit A<80 auch Isotopenverteilungen)
einer Probe bei gleichzeitiger Bestimmung der
Tiefenverteilungen aller enthaltenen Kompo-
nenten

— Entwicklung neuer Messmethoden und Nach-
weisgerate

ERDA (Electronical Recoil Detection Analysis) wird
sehr erfolgreich fir die Analyse von dinnen
Schichten eingesetzt. Sie ist eine wertvolle Unter-
stitzung bei der Entwicklung verschiedener Typen
von Photovoltaik-Zellen. Die Nachfrage nach ERDA-
Analysen ist im betrachteten Zeitraum dementspre-
chend stark gewachsen. Es wurden ca. 20% der an
ISL verfligharen Experiment-Strahlzeit fir die ERDA
eingesetzt. Der Anteil der Untersuchungen fiir die
Photovoltaik betrug etwa 75%. Die restlichen 25%
der ca. 350 Proben stammen von Forschungsgrup-
pen mit den unterschiedlichsten Fragestellungen,
wie Dotierung von Elektrolumineszenzmaterialien,
Schichtzusammensetzung von Halbleiterstrukturen
aus der Nachrichtentechnik, Reinheit von Metallbe-
schichtungen, Veranderungen an kariésen Zahn-
oberflachen und die Stéchiometrie von Polymeren,
um nur einige zu nennen. Die Zusammenarbeit mit
der Photovoltaik ist weiter vertieft worden. Erste

1500 m

Ergebnisse der gemeinsamen Arbeit kénnen, als
typisches Beispiel fiir die Mdglichkeiten von ERDA
gezeigt werden.

Um bei der Herstellung von Solarzellen ZnSe-
Schichten mit mdglichst geringen Verunreinigungen
reproduzierbar auf Solarzellenabsorbern abzu-
scheiden, wird die Chemische Gasphasendeposi-
tion (CVD) benutzt. Wéhrend der Deposition muf}
der Absorber fiir ungefahr eine Stunde auf Tempe-
raturen von 280°C bis 350°C gebracht werden.
Dadurch kann es zu atomaren Diffusionen kommen.
Zur genaueren Untersuchung dieser Diffusionspro-
zesse wurden ERDA-Studien begonnen.

In ersten ERDA-Messungen konnte durch den Ver-
gleich von Spektren die Diffusion von Indium in die
ZnSe-Pufferschicht qualitativ nachgewiesen wer-
den. Allerdings sind die gemessenen Schichten
prozessbedingt sehr rauh, was quantitative Aussa-
gen erschwert. Dariliber hinaus diffundiert das In-
dium schon wahrend des Aufbringens des ZnSe-
Puffers, weshalb zunachst ein einfaches Modell-
system - Indium aufgedampft auf einem glatten
ZnSe-Einkristall — betrachtet wurde. In Abb. 1 kann
man deutlich den Unterschied zwischen den Indi-
umprofilen im Ausgangszustand (links) und nach
einer 50-stindigen Temperaturbehandlung bei
350°C sehen. Indium diffundiert somit nicht nur
entlang von Korngrenzen sondern auch in und
durch die ZnSe-Kristalle.

In auf ZnSe-Einkristall |
(Ausgangsmaterial)

1000

500

Zahl der riickgestreuten lonen [X8 Kanéle]

Temperung
50h / 350°C

1 — Zink 1 L
| —— Selen | L
| Indium \ 1 I
0 —— ey — —
200 400 600 200 400 600

Ruckstreuenergie [£8 Kanale]

Abb. 1: Energiespektren fur ein Modellsystem In auf ZnSe Einkristall: im Ausgangszustand (links) und nach 50-

stiindiger Temperaturbehandlung) bei 350°C (rechts
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Hochenergie-PIXE (Proton Induced X-ray Emission)
wird erfolgreich bei der Analyse kunsthistorischer
Gegenstande mit dicken Schichten eingesetzt. Das
groRte Projekt im Jahr 2000 war die Analyse der
italienischen Metallplaketten der Skulpturensamm-
lung, wobei die Last der Auswertung durch das
Rathgenforschungslabor getragen wurde. Es han-
delt sich hierbei um Metallreliefs aus dem 16./17.
Jhdt. Die analytische Aufgabe war die Bestimmung
des Legierungstyps um eine metallurgisch korrekte
Zuordnung der Objekte zu erhalten. Die Farbe der
Plaketten reichte von rot Uber braun zu schwarz,
wobei alle mit Patina belegt oder mit einem anderen
Metall Uberzogen waren. Daher ist eine reine Ober-
flachenanalyse in diesem Fall nicht ausreichend.
Andererseits war eine Probenenthahme aufgrund
des Wertes der Gegenstande nicht moglich. 765 der
Plaketten wurden in nur 14 Schichten gemessen
und dabei Uber 1000 Spektren aufgenommen. Be-
reits wahrend der Messung stellte sich heraus, dass
die Farbe der Plaketten keine Hinweise auf die

Zusammensetzung gibt. Entgegen der Annahme
der Kunsthistoriker stellte sich jedoch heraus, dass
nur knapp 9% der Objekte aus Bronze sind, alle
moglichen Legierungsarten sind vertreten, sogar ein
paar eiserne und silberne Plaketten wurden ent-
deckt (s. Abb. 2).

Zusatzlich wurde der Aufbau im Berichtsjahr um
automatische Scan- und Maproutinen sowie eine
Stromintegration der sehr kleinen Strome (typi-
scherweise unter 1 pA) erweitert. Damit bewahrte
sich der Aufbau fir Hochenergie PIXE unterdessen
auch in anderen Experimenten (z.B. Dosimeterkalib-
rierung und Single Event Upset).

W. Bohne, A. Denker, W. Bohne, A. Denker, G.
Roschert T, J. Roéhrich, Lindner

T Herr Dr. Georg Roschert ist im Berichtsjahr
verstorben.
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Abb. 2: Gian Giacomo Caraglio, Die Anbetung der Hirten, 1540-50. Messing, 74,4 x 90.3 mm. Berlin,

Skulpturensammlung, inv. No. 1675
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Augentumortherapie

Therapie von Augentumoren in Zusammenarbeit mit
dem Universitatsklinikum Benjamin Franklin sowie
der Augenklinik der Universitatsklinikums Essen.
Entwicklung und Test von Werkzeugen zur
Erhéhung der Prazision der Protonentherapie.

Klinischer Therapiebetrieb

Im Berichtszeitraum wurden 61 Patienten mit
Tumoren des Auges behandelt. Alle zur
Durchfiihrung der Bestrahlungen notwendigen
Systeme arbeiteten einwandfrei. Seit Beginn der
Behandlungen wurden damit insgesamt 166
Patienten am ISL bestrahlt. Abbildung 1 zeigt das
Spektrum der behandelten Tumoren.

Abb. 1: am ISL bestrahlte Tumoren

~15 %

72%-

B Aderhautmelanome

B Aderhauthimangiome
O Irismelanome

B Bindehautmelanome
O sonstige

Zur Verbesserung des Therapieablaufs wurde eine
Kopfhalterung zur Fixierung der Blickrichtung der
Patienten wahrend der CT-Aufnahmen entwickelt.
Diese Halterung wird inzwischen routinemafig fir
ATT-Patienten im UKBF eingesetzt und konnte die
Qualitat der zur Bestrahlungsplanung bendtigten
CT-Schnittbilder entscheidend verbessern.

Am ISL werden mittlerweile Patienten aus dem
gesamten Bundesgebiet behandelt. Zu der leicht
ricklaufigen Anzahl der behandelten Falle im Jahr
2000 ist anzumerken, daR die Behandlungs-
kapazitdt am HMI nicht anndhernd ausgeschépft
wurde. Der EngpalR besteht vielmehr in der
Vorbereitungskapazitdt des UKBF bezlglich der
Clipaufnédhung und diagnostischen Vorbereitung der
Protonentherapie. Abbildung 2 zeigt die
Lokalisation der am HMI behandelten Melanome:
nahezu alle Tumoren befanden sich innerhalb einer
Distanz von 3 mm zum optischen Nerv und/oder der
zentralen Sehgrube. Die Bestrahlung solcher Falle
erfordert besondere Prazision. Verla3liche
Langzeitresultate beziiglich der Tumorkontrolle und
des visuellen Ergebnisses der Bestrahlungen liegen
aufgrund der noch zu kurzen Nachbeobachtungs-
dauer bisher nicht vor.

Die technischen Voraussetzungen fur den Beginn
einer klinischen Studie zur Protonentherapie der
altersbedingten Makuladegeneration (AMD) wurden
geschaffen.

Abb. 2: Lokalisation der behandelten
Aderhautmelanome

tumor localisation 7
and velume (CTV) 6 .
5 ]

distance to
macula [mm]

distance to optic disc [mm]

Schnelle 2D-Dosimetrie

Eine elegante Methode zur schnellen Messung von
Protonenfeldern ist die Aufnahme der Intensitats-
verteilungen des emittierten Lichtes einer Szintilla-
torfolie im Protonenstrahl mit einer CCD-Kamera.
Diese Methode liefert ein Bild, dessen Graustufen
proportional zur Dosisverteilung des Protonen-
strahls auf der Folie sind. Eine Online-Auswertung
erfolgt mit Methoden der Bildverarbeitung. Das in
Abbildung 3 schematisch gezeigte System wurde
aufgebaut.

Abb. 3: Messaufbau fir schnelle 2D-Dosimetrie

Sriricios m(mcr..:/ Frofonanshohl

./
/

-

Die Ubereinstimmung zwischen aus Bildern des
homogenisierten Protonenstrahls  extrahierten
Dosisquerprofilen und mit Dioden oder lonisations-
kammern gemessenen Profilen ist gut. Eine
Intensitatsverteilung des Protonenstrahls,
fotografiert mit einer kreisférmigen Blende ist in
Abbildung 4 in Falschfarbendarstellung gezeigt.
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Dabei entsprechen die Farbstufen 10%-Anderungen
der Grauwerte.

Abb. 4: Falschfarbendarstellung der
Dosisverteilung des Protonenstrahls

Therapieplanung

Das im Rahmen einer DFG-geforderten Kollabora-
tion mit dem DKFZ Heidelberg und dem UKBF
entwickelte System OCTOPUS, entwickelt

zur CT-gestitzten Planung von Protonenbestrah-
lungen des Auges, wurde am HMI installiert. Der
Beitrag des ISL in diesem Projekt ist der soge-
nannte Protonenmodul. Dabei wird die Aufstreuung
des Protonenstrahls und die daraus resultierende
Dosisverteilung im Gewebe mdglichst realistisch
berechnet. Abbildung 5 zeigt eine mit dem neuen
Planungsprogramm gerechnete Bestrahlung. Die
geplante Verifikation des Programms wurde
zugunsten einer Optimierung der praktischen
Bestrahlungsplanung und eines systematischen
Vergleichs mit dem alten Planungsprogramm
EYEPLAN zunéchst verschoben.

Abb. 5: gerechnetes Dosisprofil mit CT-basierter
Planung der Protonenbestrahlung.

In Kollaboration mit dem Institute of Nuclear Physics
in Krakau wurde die erste PC-Version des
Therapieplanungsprogramms EYEPLAN entwickelt.
Dieses Programm fand bei seiner erstmaligen
Vorstellung auf dem 33. Meeting der Proton
Therapy Co-Operative Group groR3es Interesse aller
Protonentherapie  des  Auges  betreibenden
Institutionen.

H. Kluge, J. Heese, H. Fuchs, I. Reng, H.
Morgenstern, Ch. Rethfeldt

Technologie mit lonenstrahlen

Am ISL werden diverse grof3ere und kleinere Tech-
nologietransferprojekte betrieben. Es handelt sich
dabei au3er den Arbeiten zur Analytik im wesentli-
chen um Bestrahlungen von Materialien und Kom-
ponenten. Dazu sind sehr unterschiedliche lonen-
massen, lonenenergien, totale Strahlungsdosen und
Dosisleistungen erforderlich. Die mit diesen Rand-
bedingungen verbundenen Bestrahlungstechniken
missen entwickelt, getestet und standardisiert
werden.

Die Entwicklungsarbeiten schlieRen die Betreuung
der Gastgruppen mit ein.

Unter Technologie mit lonenstrahlen sind die di-
versen Aktivitdten zusammengefasst, die sich da-
durch auszeichnen, dass sie durch spezifische
Anwendungen von lonenstrahltechniken Neuland
erschlieBen oder fur den Fortschritt auf dem
betreffenden Gebiet notwendig sind. Neben der
Augentumortherapie gehdért auch die Produktion
von Filterfolien zu den GroBprojekten in diesen
Bereich, der ein jahrlich festgelegtes Kontingent

an Strahlzeit am ISL bendtigt. Diese Vorhaben
erfahren kontinuierliche technische Verbesserun-
gen.

Ebenfalls zum Gebiet der Materialmodifikation mit
lonenstrahlen gehdren die Bestrahlung von Dio-
den zur Herstellung von Pikosekundenlasern und
die Herstellung von Nanostrukturen.

Hinzu kamen im Berichtzeitraum mehrere Anfra-
gen von Forschungsinstituten und Firmen, die
Strahlenhartetests am ISL durchfiihren wollten.
Zum Teil konnten diese Untersuchungen an be-
reits bestehenden Strahlplatzen durchgefiihrt wer-
den, darunter Bestrahlungen von Detektorelektro-
nik fir den Einsatz wéahrend der Rosetta Mission
der ESA. Sie wurden zusammen mit dem DRL-In-
stitut fir Weltraumsensorik und Planetenerkun-
dung in Berlin Adlershof bearbeitet.

Fur verschiedene andere Anwendungen muss je-
doch ein spezieller Targetplatz aufgebaut werden.

A. Denker, H. Homeyer
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ISL - Beschleunigerentwicklung und -betrieb

Entwicklung an allen Komponenten der Beschleuni-
ger, den lonenquellen, dem Strahltransport und den
Steuerungs- und Kontrollsystemen zur Erhaltung
und Verbesserung der Leistungsfahigkeit der
Anlage.

Betrieb und Service der Beschleuniger und der
Strahltransporteinrichtungen des ISL.

Entwicklung

Beschleuniger

Nach der erfolgreichen Inbetriebnahme des RFQ
Injektors im Vorjahr wurden beim Betrieb aufgetre-
tene Probleme bearbeitet. Bei mehreren Offnungen
des Tanks konnte festgestellt werden, dass die
neuen Schleifkontakte nicht mehr abbrechen.
Weiterhin wurden MafRnahmen getroffen, das immer
noch nicht zufriedenstellende Endvakuum zu errei-
chen. Eine neue, moderne Laufzeitelektronik ges-
tattet das Koppeln der sechs Injektionsphasen und
damit ein leichteres Einstellen.

Genauere Rechnungen fir die 200 kV Plattform
ergaben, dass die lonenquelle nicht die optimale
Entfernung zum Analysiermagneten aufweist. Die
Fokussierung der Beschleunigungsstrecke variiert in
Abhangigkeit von der angelegten Spannung. Beides
zusammen  bewirkt, dass der Fokus des
lonenstrahls von der Einstellung abhéngt. Die Ver-
kleinerung des Abstandes Quelle-Magnet und die
Einflhrung spannungsabhéngiger Kurzschlussge-
ber an der Beschleunigungsstrecke ermdglicht die
exakte Festlegung des Fokus in die Schlitze und
damit die Reproduzierbarkeit der Einstellungen.

Die genaue Diagnose des Strahlprofils und der
Vergleich mit den Rechnungen ergab, dass der
Analysiermagnet nach der lonenquelle so schlechte
Fokussiereigenschaften besitzt, dass ein Ersatz
nicht zu vermeiden ist.

Zu Jahresbeginn war der Neuaufbau des 2 MV
Beschleunigers fir RBS Messungen erfolgreich
abgeschlossen.

lonenquellen

Die Weiterentwicklung fiir die 14,5 GHz Quelle des
RFQ ging schrittweise voran. Diverse Umbauten
wurden vorgenommen, um die Stabilitdt und die
Leitungsaufnahme zu erhéhen. Im Berichtszeitraum
konnte ein sehr stabiler 2,5 pA Xe®* Strahl erzielt
werden.

Die Entwicklung von Metallionen wurde zuriickge-
stellt. Diese Arbeiten erfordern eine zweite Test-
quelle, die zu Beginn des neuen Jahres geliefert
wird.

Auf dem lonenquellenteststand wurden umfassende
Versuche mit der BECRIS durchgefiihrt. Parallel
dazu wurde die Ansteuerung des Teststandes
weiter verbessert. Spezielle Auswerteroutinen
erlauben automatische Spektrenaufnahmen mit
Peakidentifzierung.

Die 14 GHZ Quelle fur extrem langsame lonen
wurde mit einem neuen Hexapolfeld versehen und

mit starkeren Spulen ausgestattet. Ziel dieser Mal3-
nahmen ist die Hoffnung auf héhere Ladungszu-
stande in der neuen Konfiguration.

Fur den CN Injektor wurde eine neue Quelle erwor-
ben. Die mit einer Hochfrequenz von 10 GHz be-
triebene Quelle ermdglicht hdhere Ladungszu-
stédnde und damit héhere Energien.

Strahlentwicklung und Strahlfihrung

Zwei Strahlplatze wurden fertiggestellt und getestet.
20 Strahlen wurden fir die Experimentatoren neu
entwickelt.

Supernanogan: Spectra of *’Xe
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Abb. 1: Spektrum der Supernanogan
In einem ausgesprochen stabilen Betrieb konnten
2 YA Xe®®" erzielt werden.

Betrieb

Die Einstellprozeduren wurden insgesamt verfeinert,
so dass sich die Einstellzeiten sowohl fir den CN
auch als den RFQ Injektor weiter verbessert haben.
Unterstiitzt durch spezielle Schulungen gestaltet
sich der Betrieb des RFQ nahezu routinemafig.

Da damit nun nicht nur der Parallel-, sondern auch
Zweistrahlbetrieb mdoglich ist, konnte der Zwei-
strahlplatz erstmals sowohl von der Hoch- als auch
von der Niederenergieseite bedient werden.

Durch die Ubernahme des RFQ Injektors in den
Routinebetrieb wurden im Berichtsjahr Gber 5000
Stunden Betriebszeit erzielt. Abb. 2 zeigt die Be-
triebsstatistik: Der Anteil der Ausfalle ist mit 7% sehr
niedrig, die Ausfélle verteilen sich recht gleichméaRig
auf die verschiedenen Untersysteme der Anlage.
Beim RFQ Injektor lag ein Teil der Ausfalle an
Quellenproblemen. Der hohe Anteil der Strahltests
reflektiert die Schulungen und Entwicklungen neuer
Strahlen.

Die Zahl der Einstellungen hat sich von 146 auf 178
erhoht, die durchschnittliche Experimentzeit wurde
kirzer.

Erfolgreich gestaltete sich der Betrieb der Therapie-
einrichtung: Die 10 geplanten Therapiewochen
wurden termingerecht durchgefiihrt.
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Total Tuning Break-Downs
Time 7%
14%

Beam Tests

11% Beam on

Target
68%

Abb.2: Strahlzeitstatistik 2000

Im Berichtsjahr konnte eine gegeniiber dem Mittel
der vergangenen Jahre erhdhte Betriebszeit erreicht
werden. Die Ausfallzeit blieb mit 7% erfreulich
niedrig. Die erhdhten Test und Einstellzeiten sind
auf die Schulung zum Routinebetrieb des RF -
Injektors zuruickzufiihren.

Die Niederenergieionenquelle ECRIS4 war im Be-
richtszeitraum sehr gefragt. Trotz umfangreicher
Umbauten wurden 28 Wochen Betrieb durchgefihrt.

H. Homeyer, P. Arndt, W. Busse, A. Denker, W.
Pelzer, B. Martint, Ch. Rethfeldt, J. R6hrich

T Herr Dr. Bernd Martin ist im Berichtsjahr verstor-
ben.
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Die Abteilung Theoretische Physik beschéftigt sich mit grundlegenden Fragestellungen der Strukturforschung,
zum Teil auch im Hinblick auf Anwendungen in der Photovoltaik.

Besondere Fortschritte waren zu verzeichnen auf dem Gebiet der magnetischen Systeme mit reduzierter Dimen-
sion. Inshesondere in diinnen ferromagnetischen Filmen und Multilagensystemen gelang es, eine signifikante
Verbesserung in der Beschreibung der feldinduzierten magnetischen Reorientierung gegenuber der Ublicherweise
benutzten Theorie zu erzielen. Die Theorie wurde auf mehrere Filmlagen und auf Multischichtsysteme erweitert.
Weiterhin wurde ein erheblicher Einfluss der Zwischenschicht-Austauschkopplung und der zweidimensionalen
magnetischen Fluktuationen auf das Temperaturverhalten der magnetischen Eigenschaften festgestellt.

Fortschritte wurden ebenfalls erzielt auf dem Gebiet der mikrokanonischen Thermodynamik, in welcher die
grundlegenden physikalischen Erhaltungsséatze beriicksichtigt werden. Durch die Untersuchung spezieller realisti-
scher Systeme sowie einfacher Modelle erhalt man eine tiefere Einsicht in die Natur der Phasenubergange und
der multikritischen Punkte.

Auf dem Gebiet der relativistischen atomaren St6Re wurde vor allem der Ladungstransfer und die Elektron-Po-
sitron-Paarerzeugung berechnet. Weiterhin wurde in enger Zusammenarbeit mit der GSI Darmstadt der radiative
Elektronentransfer und der Photoeffekt fir Systeme mit hoher Kernladungszahl Z untersucht und vor allem eine
detaillierte Abschéatzung quantenelektrodynamischer Korrekturen durchgefuhrt, die in der Zukunft messbar wer-
den kdnnten.

Innerhalb der Halbleitertheorie wurde der Ladungstragertransport durch Korngrenzen in polykristallinen Materia-
lien hindurch vor allem im Hinblick auf Anwendungen in der Photovoltaik untersucht, d.h. auch in Abh&angigkeit
von der Beleuchtung. Weiterhin wurde ein theoretisches Verstandnis von Verspannungen erzielt, die beim epitak-
tischen Aufwachsen von Substanzen auf maskenbedeckte Substrate entstehen.

Magnetische Systeme, Thermodynamik und atomare St63e

man fur einen bestimmten Spin S insgesamt 2S x N
gekoppelte Integralgleichungen selbstkonsistent
I6sen muss. Dies wird mit einem Gradientenverfah-
ren erreicht, bei dem man die Lésungen im Raum
der relevanten Variablen verfolgt. Durch ein neues

Magnetische Systeme reduzierter Di-
mension

Untersuchung magnetischer Eigenschaften von
dinnen ferromagnetischen Filmen, Multilagensys-

temen und Clustern, insbesondere unter Berlick-
sichtigung von kollektiven Anregungen (Spinwellen).

Die Arbeiten zur Reorientierung der Magnetisierung
an dinnen ferromagnetischen Filmen mit Hilfe der
Vielteilchen-Greenschen-Funktionen wurden fortge-
setzt. Dabei wurden friihere Arbeiten [1,2], die sich
mit Monolagen und Spin S = 1 beschaftigten, da-
durch erweitert, dass die Dipolkopplung mitgenom-
men wurde, und Spin S > 1 und Multilagen behan-
delt wurden [3]. Der Hamiltonoperator des Modells
besteht aus einer isotropen Heisenberg-Austausch-
wechselwirkung, einer  Einzel-ionenanisotropie
zweiter Ordnung, der magnetischen Dipolkopplung
und einem externen Magnetfeld. Wie zuvor [1,2]
wurde die random phase approximation (RPA) fir
die Austauschwechselwirkung und die Anderson-
Callen-Entkopplung fur die Anisotropieterme ver-
wendet. Die Dipolkopplung wurde in meanfield-N&-
herung behandelt, von der gezeigt wurde, dass sie
fur kleine Kopplungskonstanten eine gute Naherung
ist [3]. Da sich herausstellt, dass N Eigenwerte (N
ist die Anzahl der Filmlagen) der 3N x 3N unsym-
metrischen Matrix der Bewegungsgleichungen Null
werden, missen Kommutator und Antikommutator
Greensche Funktionen verwendet werden. Dann
erhéalt man die thermischen Erwartungswerte durch
Anwendung des entsprechenden Spektraltheorems.
Das gibt noch keinen vollstandigen Satz von Be-
stimmungsgleichungen, sondern man muss zusatz-
liche Gleichungen aus der Bedingung herleiten,
dass die Kommutator-Greenschen-Funktionen am
Ursprung regulér sind. Es stellt sich heraus, dass

Verfahren, das die Eigenwerte und Eigenvektoren
der nichtsymmetrischen Bewegungslgeichungs-
matrix benutzt, werden die entsprechenden Erwar-
tungswerte berechnet. Aus diesen kénnen dann der
Orientierungswinkel ©/(T,N) der Magnetisierung und
die effektive Anisotropie Kx(T,N) als Funktionen der
Temperatur und der Anzahl der Lagen des Films
berechnet werden

In der Abbildung zeigen wir als Beispiel die Magne-
tisierung fir Filme mit N Lagen fir Spin S = 1.

Abb 1: z-Komponente der Magnetisierungen der Un-
terlagen <S%> fir Filme mit N (1,...,19) Lagen und
Spin=1 als Funktion der Temperatur.
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[1] Ecker, A.; Frébrich, P.; Jensen, P.J.; Kuntz, P.J.,
J. Phys., Condens. Matter 11 (1999) 1557

[2] Frébrich, P.; Jensen, P.J.; Kuntz, P.J., Eur.
Phys. J. B 13 (2000) 477

[3] Frébrich, P.; Jensen, P.J.; Kuntz, P.J.; and E-
cker, A., Eur. Phys. J. B 18 (2000) 579

P. Frobrich, A. Ecker, P.J. Kuntz, P.J. Jensen

Mikrokanonische Thermodynamik

Mikrokanonische Beschreibung von Phaseniber-
gangen in "kleinen" Systemen wie Kernen, Clustern
und astrophysikalischen Systemen.

Boltzmann und Gibbs haben der Thermodynamik
mit der statistischen Mechanik eine mikroskopische
Grundlage gegeben. Seither wird immer angenom-
men, dass dies nur fiir groBe homogene Systeme
(im thermodynamischen Limes) gilt. Jedoch geho-
ren viele Systeme in der Natur, darunter die groéR3-
ten, nicht dazu. Die interessantesten Erscheinungen
der Thermodynamik, die Phasenlbergange, be-
schreiben inhomogene Systeme. Alle diese Sys-
teme sind nicht-extensiv und die konventionelle
kanonische Thermodynamik mit dem thermodyna-
mischen Limes kann man ohne Vorsicht nicht an-
wenden.

Boltzmann'’s Prinzip S=k*In W gibt die fundamentale
mikrokanonische Definition der Entropie und damit
der Thermodynamik. Hier braucht man weder den
thermodynamischen Limes, noch Extensivitat, noch
Homogenitat des Systems. Wir haben nun in unse-
rer bisherigen Arbeit gezeigt, dass dieses Prinzip
alle Phanomene der Phaseniibergange fiir kleine
Systeme zeigt. Das steht im Gegensatz zu den
meisten Lehrbiichern der Statistischen Mechanik.
Angewandt auf ,Kleine" Systeme erlaubt das Prinzip
sogar die Oberflachenspannung der Phasengrenz-
flache automatisch zu bestimmen! Dies ist eine der
schwierigsten GréRen der konventionellen Statistik.

Das Prinzip kann man auch auf selbstgravitierende
kosmische Systeme anwenden. Heil3e Kerne oder
kleine Atomcluster zeigen den neuartigen Zerfall der
Multifragmentation. Im Gegensatz zum bekannten
Flussig-Gas-Ubergang neutraler makroskopischer
Systeme zerféllt hier das Gesamtsystem in mehrere
groRere Tropfen. Das Beispiel zeigt, dass unsere
neue Formulierung der Gleichgewichtsstatistik viele
neue und Uberraschende Eigenschaften hat, die der
konventionellen (Gibbs-) Thermodynamik fremd
sind.

Ende des vergangenen Jahres haben wir uns mit
der Nichtgleichgewichts-Statistik und dem Zweiten
Hauptsatz beschaftigt. Das Boltzmann’sche Prinzip
gestattet einen Beweis des Zweiten Hauptsatzes
ohne Bemiihung eines - willkirlichen - ,coarse grai-
ning“. Die Irreversibilitat hat ihre tiefe Ursache in der
unvollstandigen Information einer makroskopischen
Theorie wie der Thermodynamik. Damit konnte der
beriihmte Loschmid’'sche Wiederkehreinwand und
das Zermelo’sche Paradoxon auf eine Fehlinter-
pretation der statistischen Mechanik zurlckgefiihrt
werden. Unser Formalismus wird zur Zeit von meh-
reren internationalen Experten der Nichtgleichge-
wichts-Thermo-dynamik sehr diskutiert, siehe z.B.

die kurzlich erschienene Arbeit von L. Ispolatov und
E.G.D. Cohen in cond-mat/0101311.

D. GroR, E. Votyakov

Atomare Sto3e

Theoretische Arbeiten zur radiativen Rekombination
und zum photoelektrischen Effekt in starken Fel-
dern. Elektron-Positron-Paarerzeugung in relativis-
tischen atomaren Stoi3en.

In Zusammenarbeit mit der GSI Darmstadt wurde im
Berichtsjahr die Photoionisation von wasserstoffarti-
gem Uran nahe der Schwelle untersucht, indem der
zeitumgekehrte Prozess der radiativen Rekombina-
tion analysiert wurde. Die von uns theoretisch vor-
hergesagten (relativistisch hervorgerufenen) mag-
netischen Spin-Umklappprozesse konnten experi-
mentell bei Vorwértswinkeln eindeutig identifiziert
werden, sogar noch bei der geringen Photoelektro-
nen-Energie von 48 keV [1].

Innerhalb einer exakten relativistischen Beschrei-
bung wurden winkeldifferentielle Wirkungsquer-
schnitte fur radiative Rekombination und Photoioni-
sation in den K-, L- und M-Schalen von Einelektron-
Systemen mit hoher Genauigkeit (drei signifikante
Stellen) berechnet. FUr reprasentative Ladungen
von Z=18, 36, 54, 66, 79 und 92 und Elektronen-
energien von 1.0 keV bis 1.5 MeV wurden die diffe-
rentiellen Wirkungsquerschnitte tabelliert und in
einer groRen Anzahl von Diagrammen systematisch
dargestellt. Durch Bereitstellung dieser Daten in
Atomic Data and Nuclear Data Tables, teils in elekt-
ronischer Form, wird eine empfindliche Liicke gefullt
werden.

Da die differentiellen Wirkungsquerschnitte fiir radi-
ative Rekombination mit hoher Genauigkeit berech-
net werden kénnen, ist es sinnvoll, die zugehdrigen
QED-Korrekturen zu beriicksichtigen. Dabei wurden
die Ultraviolett- und Infrarot-Divergenzen analysiert.
Der Beitrag von QED-Korrekturen zu den Winkel-
verteilungen wurde fir Projektilenergien von 100,
300 und 1000 GeV/u U®*" lonen berechnet. Die
Abweichungen sind von der Ordnung von 1% und
sollten in Zukunft messbar werden [2]. Darlber
hinaus wurde der Effekt von Elektron-Elektron-
Wechselwirkungen auf die radiative Rekombination
in schweren heliumartigen lonen berechnet und mit
den Ublichen Naherungen durch eine effektive
Kernladung und eine Abschirmfunktion verglichen
[3].
Innerhalb des Gebiets Elektron-Positron-Paarer-
zeugung und Ladungstransfer in relativistischen
Atom-lon St6RBen wurden numerische Berechnun-
gen mit der Methode der gekoppelten Kanale
durchgefihrt. Diese fiihrten zu einer ersten syste-
matischen Untersuchung der Verletzung der Lo-
rentz-Invarianz in relativistischen Zwei-Zentren-
Rechnungen. Weiterhin wurde die Ladungszahl-
Abhéngigkeit beim Ladungstransfer in schweren
Stol3systemen untersucht, und es wurde ein bemer-
kenswerter Unterschied dieser Abhangigkeit im
Vergleich zur bisher ausschlieBlich bekannten Sto-
rungstheorie bemerkt. Schlie3lich gaben Rechnun-
gen zur Paarerzeugung, die wegen des enormen
Rechenzeitbedarfs nur auf Workstation-Clustern
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oder massiv parallelen Prozessorsystemen durch-
gefuhrt werden konnten, einen deutlichen Hinweis
auf die Notwendigkeit einer Zwei-Zentren-Beschrei-
bung des Kontinuums, die im Rahmen dieses Pro-
jekts nichtstérungstheoretisch erstmals umgesetzt
wurde.

[1] Stohlker et al., Phys. Rev. Lett. 86 (2001) 983-6

[2] Shabaev et al.; Phys. Rev. A61 (2000) 052112
1-12

[3] Yerokhin et al., Phys. Rev A62 (2000) 042712 1-
9

J. Eichler, T. Brunne

Halbleiterphysik und Photovoltaik

Theoretische Arbeiten zum Ladungstragertransport
in Halbleitern und zur epitaktischen Abscheidung
von Halbleiterschichten, insbesondere im Hinblick
auf photovoltaische Anwendungen.

Im Rahmen des friher entwickelten einheitlichen
Modells zur Beschreibung des Ladungstragertrans-
ports in poly- und mikrokristallinen Halbleitermateri-
alien wurden Untersuchungen zum Einfluss von
GrolRe und Zahl der Kérner sowie von Beleuchtung
auf die Transporteigenschaften photovoltaischer
Materialien durchgefiihrt. Die elektronische Struktur
der Korngrenzen wird dabei durch das Trapping-
Modell beschrieben. Der Einfluss von Beleuchtung
wird in der Naherung flacher Quasi-Fermi-Niveaus
fur Elektronen und Lécher beriicksichtigt. Fur die
Aufspaltung AEr dieser Niveaus wird ein Wert ge-
wahlt, der mit der Trager-Erzeugungsrate in SOI-
Solarzellen bei AM1.5-Beleuchtung konsistent ist. In
Abbildung 1 werden Dunkelleitfahigkeit und Photo-
leitfahigkeit von n-dotierten pc-Si-Proben, beste-
hend aus einem Korn bzw. 100 identischen Kor-
nern, miteinander verglichen; insbesondere zeigt
sich dabei bei kleinen Donorkonzentrationen eine
erhebliche Abhangigkeit der Leitfahigkeiten von der
Kornerzahl.
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Abb.1: Dunkelleitfahigkeit und Photoleitfahigkeit von
n-dotiertem pc-Si als Funktion der Donorkonzentra-
tion Ng und der mittleren freien Weglange 7/ fur ein
Korn bzw. eine Kette von 100 Kdrnern (Kornléange:
50 nm; Dichte der Trap-Zustande: 2x10" cm;
Temperatur: 300 K).

Die geplanten Rechnungen zum Gasphasentrans-
port im CSVT-Reaktor in der Abteilung Heterogene
Materialsysteme (SE2) sind ins Stocken geraten, da
sich im Design durch den Industriepartner Verzoge-
rungen ergeben haben; die Geometrie wird erst im
Frihjahr 2001 festgelegt. An Stelle dessen wurden
die Kenntnisse im Umgang mit dem kommerziellen
CFD-Programmpaket gepflegt durch unterstiitzende
Rechnungen fir die Abteilung Solare Energetik
(SE5). Es wurden verschiedene Modelle fir den
Wassertransport in einem Baum erprobt und be-
stimmt, wie sich die Temperatur im Bereich um eine
Heiznadel im Baumstamm verteilt, zum n&heren
Verstandnis und zur Eichung entsprechender
Messmethoden. Qualitativ gibt es aber mit plausib-
len Annahmen Uber die Transportparameter des
Baumes Abweichungen zum Experiment, deren
Verstandnis noch aussteht.

Zur Analyse von Verspannungen in GaN beim epi-
taktischen Aufwachsen auf maskenbedeckte Sub-
strate (,epitaxial lateral over-growth*) wurden im
Rahmen der Kontinuumstheorie Rechnungen mit
der Methode der finiten Elemente fur verschiedene
Kombinationen von Substraten und Masken durch-
gefiihrt. Beim Wachstum auf einem Saphir-Substrat,
das mit einer Maske mit hexagonalen Offnungen
bedeckt ist, wachsen hexagonale Pyramiden durch
die Offnungen. Zur Beschreibung der Gitterfehlan-
passung zwischen GaN und Saphir wird ein effekti-
ver Parameter eingefihrt. Damit ergeben sich Ver-
spannungsverteilungen, die sehr gut mit experi-
mentellen Daten aus Mikro-Raman-Spektroskopie
und Kathodolumineszenz (bereinstimmen. Das
Gleiche gilt fur das Wachstum von GaN auf Saphir-
Substraten mit einer Streifenmaske, wobei aller-
dings bei den Finite-Elemente-Simulationen Faden
mikroskopischer Leerstellen zwischen den GaN-
Reihen bertcksichtigt werden missen.

U. Wille, W. Fritsch, Q. Liu, T. Weis
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In dem Forschungsvorhaben werden Untersuchungen tber biologisch wichtige Spurenelemente im menschlichen
und tierischen Organismus durchgefiihrt. Die meisten Spurenelemente sind an Proteine gebunden und ihre biolo-
gischen Effekte sind die Wirkungen von Spurenelement-Protein-Komplexen. Durch Kombination von Mikrotechni-
ken der Elementanalyse mit biochemischen und molekularbiologischen Methoden werden diese "Metalloproteine"
identifiziert und ihre Eigenschaften, Strukturen und Funktionen aufgeklart. Die dabei gewonnenen Erkenntnisse
sind fur die verschiedenen Bereiche der Biowissenschaften von groRem Interesse.

Die Studien sind interdisziplindr angelegt und erfordern den Einsatz hochentwickelter analytischer Verfahren. Im
Rahmen von Serviceleistungen werden die Methoden Géasten zur Verfligung gestellt und Bestrahlungen und
Analysen fir auswartige Institutionen durchgefuhrt. Dazu gehéren auch als Service fir die Krankenhauser die
Bestimmungen von Spurenelementen und Metalloproteinen fur die Diagnose und Therapiekontrolle bei verschie-

denen klinischen Fragestellungen.

Die Arbeiten werden in drei eng zusammenhangenden und aufeinander abgestimmten Projekten

- Analytik von Spurenelementen und Metalloproteinen

- Grundlagenforschung zur Untersuchung ausgewéahlter Metalloproteine

- Klinische Anwendungen
durchgefihrt.

Analyse von Spurenelementen und Metalloproteinen durch NAA

und andere Methoden

Analyse von Spurenelementen in biologischen Pro-
ben, dabei inshesondere Einsatz der NAA zur Multi-
elementbestimmung und zur Qualitatskontrolle der
anderen analytischen Verfahren;

Bestimmung von Metalloproteinen durch Kom-
bination von Proteintrennverfahren mit Mikro-
techniken der Elementanalytik

Das analytische Instrumentarium der Abteilung
umfasst die Neutronenaktivierungsanalyse (NAA),
verschiedene  Techniken der  Atomabsorpti-
onsspektrometrie (AAS) sowie die mit einem induk-
tiv gekoppelten Plasma arbeitenden Verfahren der
Atomemissions-spektrometrie (ICP-AES) und der
Massenspektrometrie (ICP-MS). Eine weitere wich-
tige Analysenmethode ist die Rodntgenfluoreszenz-
analyse (RFA) mit Hilfe der Synchrotronstrahlung
bei BESSY Il. Fir die Identifizierung und Untersu-
chung von metallhaltigen Proteinen in Proteingemi-
schen werden die elementanalytischen Methoden
mit gelelektrophoretischen oder chromatogra-phi-
schen Verfahren zur Proteintrennung gekoppelt.
Daneben werden bei der Unter-suchung von Metal-
loproteinen auch radio-aktive Tracer mit hoher spe-
zifischer Aktivitat eingesetzt, die im Reaktor BER I
hergestellt werden.

Spurenelementanalytik

Betrieb der Bestrahlungseinrichtungen am BER I,
der Gammaspektrometer und des Aktiv-Labors fir
die Abteilung SF6 und Géste.

Im Spektrum der Methoden zur Spurenelementbe-
stimmung nimmt die NAA eine besondere Stellung
ein. Betrieb und Weiterentwicklung der Bestrah-
lungseinrichtungen am BER Il und der Messappa-
raturen fir die NAA sind zentrale Aufgaben der
Abteilung. Der Routinebetrieb bei der Probenbe-
strahlung und der Durchfiihrung der NAA lief bis auf
eine notwendige Reparatur an der drehbaren Be-
strahlungsvorrichtung im Reflektor (DBVR) sto-
rungsfrei. Durch Verwendung eines extrem chlorar-

men Quarzmaterials fir die Bestrahlungsampullen
und den Einsatz einer Laserapparatur fir deren
Beschriftung konnten die Bestrahlungsverfahren
weiter optimiert werden. Nach den Untersuchungen
zum Berstverhalten der Quarzampullen bestehen
jetzt keine Sicherheitsbedenken mehr gegen die
Bestrahlung von fetthaltigen Proben.

Es wurden 296 Bestrahlungen durchgefiihrt, davon
219 (74 %) fur 20 externe Nutzergruppen. 87 % der
Bestrahlungen dienten neutronenaktivierungsanaly-
tische Messungen. Bei der Multielementbestimmung
in biologischen Materialien durch NAA nach Lang-
zeitbestrahlung wurden insgesamt 1255 Einzelpro-
ben analysiert.

Methodische Arbeiten zur Multielementanalyse in
sehr kleinen Probenmengen

Blutproben von Neugeborenen und Sauglingen sind
meist nicht groRer als 100-250 ul. Fir Multielement-
bestimmungen in derart kleinen Proben mit der ICP-
MS und der ICP-AES muss ein spezieller Minizer-
stduber eingesetzt werden. Fir Routineanalysen
benétigt man 150-250 pl der Probe, was 15 - 25 pl
an unverdiinnten Serum oder Erythrozyten-Lysat
entspricht. Wichtig ist eine sehr sorgfaltige Proben-
vorbereitung, da die Minizerstauber leicht durch
Schwebstoffe und Staubpartikel verstopfen kénnen.

Entwicklung von Verfahren zur Bestimmung der
Metall-Protein-Stéchiometrie von Metalloproteinen

Durch die beachtlichen Fortschritte in der Protein-
forschung und bei der Strukturaufklarung verschie-
denster Metalloproteine besteht ein zunehmender
Bedarf an einer prazisen Bestimmung der Metall-
Protein-Stéchiometrie. Da die Proteine meistens nur
in sehr kleinen Mengen gereinigt werden kdnnen,
missen spezielle Mikroverfahren entwickelt werden.
Hierfir wurde die NAA und die AAS eingesetzt.
Erste Erfolge bei der Analyse von Metalloenzymen
sind bereits zu verzeichnen, so z.B. bei der Be-
stimmung von Molybdan und Wolfram in Dehydro-
genasen (Zusammenarbeit mit dem Institut fir Mik-
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robiologie, Universitdt Marburg), der Bestimmung
von Nickel in einer Nickelhydrogenase und der
Kupfer- und Eisenkonzentration in einer NO-Re-
duktase (Zusammenarbeit mit dem Institut fiir Mik-
robiologie der HU Berlin). Schwieriger war wegen
der Kontaminationsgefahr bei der Probenprapara-
tion die Bestimmung der molaren Magnesiumkon-
zentration in einer Arylsulfatase (Zusammenarbeit
mit dem Institut flr Kristallographie der FU Berlin).

Umgang mit linksseitig gestutzten Datensatzen

Bei Spurenanalysen in der Nahe der Nachweis-
grenze des Bestimmungsverfahrens kénnen inner-
halb eines Kollektivs Proben vorkommen, bei denen
die Gehalte unter der Bestimmungsgrenze liegen.
Ziel der Arbeit ist die Entwicklung einer Strategie,
wie man fir solche lickenhaften Kollektive einen
gemeinsamen Mittelwert mit einer gemeinsamen
Streuung angeben kann. Es wurde gezeigt, dass es
nicht zuléssig ist, eine Mittelwertbildung unter Weg-
lassen der fraglichen Werte durchzufiihren oder die
Nachweis- oder Bestimmungsgrenzen in die Be-
rechnungen einzubeziehen. Selbst die haufig ange-
wandte Praxis, fur solche Werte die halbe Nach-
weisgrenze anzusetzen, kann unter bestimmten
Umstanden zu beachtlichen Trugschlissen fiihren.

Speziationsanalytik

Bestimmung von Metallothioneinen in Gewebecyto-
solen

Metallothioneine sind niedermolekulare metallbin-
dende Proteine, die im Organismus verschiedene
Funktionen haben. Fir ihre Bestimmung in Gewe-
becytosolen wurde ein Verfahren entwickelt, bei
dem nach Homogenisation des Gewebes, Gewin-
nung des Cytosols durch Ultrazentrifugation und
Abtrennung der hochmolekularen Proteine durch
Ultrafiltration die niedermolekularen Proteine mit
Hilfe chromatographischer Verfahren getrennt und
die metallhaltigen Verbindungen im Eluat on-line mit
Hilfe der ICP-AES oder ICP-MS identifiziert werden.
Die Methode wurde sorgfaltig validiert. Bei der
quantitativen Bestimmung der unterschiedlichen
Metallbeladung fir die beiden Isoformen des Me-
tallothioneins MT-1 und MT-2 aus humanen Leber-

cytosolproben wurde die Eignung des Verfahrens
demonstriert.

Verfahrensminiaturisierung fiir die Bestimmung von
Metalloproteinen in Biopsieproben

Fur Untersuchungen an Biopsieproben stehen nur
wenige mg des Probenmaterials zur Verfiigung.
Deshalb wurde das oben beschriebene Verfahren
miniaturisiert. Dabei wurde auf die Vermeidung
jeglicher Metallkontamination geachtet. Fir die
Cytosolgewinnung wurde die Probe im gleichen
Gefall homogenisiert und ultrazentrifugiert, fiir die
chromatographische Trennung wurde eine SEC-
Saule benutzt. Die Metalle im Eluat wurden mit der
ICP-MS bestimmt. Das Verfahren wurde durch Be-
stimmung der Elemente S, Fe, Zn, Cu, Cd und Pb in
einer 5 mg-Rinderleberprobe getestet.

Analyse von metallhaltigen Proteinen durch Kombi-
nation von NAA und RFA mit gelelektrophoretischen
Methoden

Proteine eines Proteingemisches werden durch
hochauflésende gelelektrophoretische Methoden
getrennt und auf eine Membran Uberfihrt. Fir die
Elementbestimmung bei einem einzelnen Protein
wird der die betreffende Proteinbande enthaltende
Membranstreifen ausgeschnitten und mit Hilfe der
NAA analysiert. Bei der Untersuchung der gesam-
ten Proteine wird die Membran mit Syn-
chrotronstrahlung gescannt und die Metallverteilung
mit Hilfe der RFA gemessen. Die Untersuchungen
zur Entwicklung und Optimierung der Verfahren
wurden fortgesetzt. Bei der RFA wurden neben den
Pilotstudien bei HASYLAB (Zusammenarbeit mit
Prof. Kndchel, Universitadt Hamburg) mit ersten
Untersuchungen bei BESSY Il (Zusammenarbeit mit
der BAM Berlin) begonnen.

D. Behne, D. Alber, P. Bratter*, U. Rosick*, C. Wolf,
A. Richarz, M. Kiihbacher

* Im Laufe des Berichtsjahres aus dem Institut aus-
geschieden

Molekulare Spurenelementforschung: Seleno- und Metalloproteine

Untersuchung von Selenoproteinen und ausge-
wahlten Metalloproteinen im menschlichen und
tierischen Organismus und Aufklarung ihrer Primar-
struktur, Eigenschaften und Funktionen, insbeson-
dere im Hinblick auf ihre Verwendung in der mole-
kularen Medizin

Die im Berichtsjahr durchgefiihrten Untersuchungen
beschaftigten sich vor allem mit der Identifizierung
und Charakterisierung von Selenoproteinen und der
Aufklarung ihrer Primérstruktur und ihrer biologi-
schen Funktionen. Durch Weiterentwicklung der
Methoden konnten in den Geweben der Ratte mehr
als 30 selenhaltige Proteine unterschieden werden.
Erste Studien an tierischen und menschlichen Zel-
len zeigten, dass die im Organismus der Ratte ge-
fundenen selenhaltigen Proteine auch in den

menschlichen Geweben vorhanden sind. Es wurde
damit begonnen, die fur die Selenoproteinforschung
entwickelten Methoden fur die Untersuchung ande-
rer Metalloproteine zu modifizieren.

Charakterisierung eines spermienspezifischen Se-
lenoproteins

In den Untersuchungen Uber ein von uns in fritheren
Arbeiten entdeckten Selenoproteins, das nur in den
Spermien vorhanden ist, konnte jetzt dessen Funk-
tion nachgewiesen werden. Durch Aufklarung seiner
Primérstruktur wurde im Vorjahr gezeigt, das es
aufgrund von bestimmten Aminosduresequenzen in
der Lage ist, die Spermienkernmembran zu durch-
dringen und an die die Erbinformation enthaltende
DNA zu binden. Wahrend der Reifung der Spermien
kommt es zu einem Umpacken und einer starken
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Verdichtung der DNA und dadurch zu einer Umfor-
mung und Verkleinerung des Spermienkerns. Die
Stabilisierung der verdichteten DNA wird durch
bestimmte Proteine, die sogenannten Protamine,
erreicht, die Uber S-S-Briicken miteinander ver-
knlpft sind. Wir konnten zeigen, dass das neue
Selenoenzym hier als eine Protaminthiol-Peroxidase
wirksam ist, das bei den Protaminen die Oxidation
der SH-Gruppen zu S-S-Bricken katalysiert und

damit eine wichtige Funktion bei dem Stabilisie-
rungsprozess besitzt. In daraufhin bei Ratten durch-
gefihrten Untersuchungen wurde gefunden, dass
Selenmangel zu einer unvollstandigen Kondensa-
tion der Spermienkerne und damit zur Unfruchtbar-
keit fihrt (s. Abb. 1). Aufgrund dieses Zusammen-
hanges wurde mit klinischen Untersuchungen tber
die Rolle dieses Enzyms bei der mannlichen Inferti-
litdt begonnen.

Abb. 1: Effekt von Selenmangel auf die Spermienentwicklung

Spermien von adaquat erndhrten Ratten (a) und von Ratten mit Selenmangel (b) wurden mit Acridin-
Orange gefarbt. Durch diese Farbemethode lassen sich unvollstindig kondensierte Spermienkerne (rote
Farbung) von normal kondensierten (grine Farbung) unterscheiden. Fast alle Spermienkerne der Selen-
mangelratten zeigten eine zur Infertilitat flhrende anomale Kondensation.

Charakterisierung von 15 kDa-Selenoproteinen

Bei einem Selenoprotein mit einer Molekilmasse
von 15 kDa, das in der Prostata angereichert ist und
eine Schutzfunktion bei der Entstehung des Pros-
tatakarzinoms haben kénnte, wurden weitere Ar-
beiten zur Entwicklung eines Immunoassays durch-
gefihrt. Ziel dabei ist es, das Selenoprotein in
menschlichen Prostataproben zu messen. Diese
Methode soll dann bei klinischen Untersuchungen
bei Patienten mit Prostatakarzinomen eingesetzt
werden.

Neben diesem Protein wurde ein 15 kDa-Sele-
noprotein im Gehirn gefunden, das andere Eigen-
schaften als das Prostataprotein besitzt und sehr
wahrscheinlich ein weiteres neues Selenoprotein ist.

Selenoproteine im zentralen Nervensystem

Im Rahmen des DFG-Schwerpunktprogramms
"Selenoproteine” wurde mit der Untersuchung die-
ses Selenoproteins und anderer selenhaltiger Pro-
teine im zentralen Nervensystem begonnen. Die
ersten Ergebnisse zeigen, dass die Selenverbin-
dungen unterschiedlich in den verschiedenen Berei-
chen des Gehirns verteilt sind.

Strukturaufklarung von Selenoproteinen

Im Hinblick auf die Bestimmung der dreidimensio-
nalen Struktur des Prostata-Selenoproteins werden
in Zusammenarbeit mit Prof. Heinemann, MDC
Berlin, Kristallisationsversuche durchgefihrt. Fur die
Gewinnung von dafiir bendtigten gréReren Mengen
des Selenoproteins wurde eine spezifische Affini-
tatssaule hergestellt, die immobilisierte Antikorper
gegen das 15 kDa-Protein enthalt. Ziel der augen-
blicklich laufenden Versuche ist die Produktion von
mg-Mengen des Proteins.

Untersuchung eines 18 kDa-Selenoproteins

Die Untersuchungen uber ein 18 kDa-Selenopro-
tein, das von uns in friheren Studien in den Mito-
chondrienmembranen mehrerer Gewebe entdeckt
wurde, wurden fortgesetzt. Anhand der entschlis-
selten Teilsequenz wurde ein aus 19 Aminosauren
bestehendes Peptid synthetisiert. Mit Hilfe dieses
Peptids wurde ein Antikdrper produziert, der in
Proteinfraktionen aus Leber, Niere, Gehirn und Herz
spezifisch mit dem 18 kDa-Selenoprotein reagierte.
Damit wurde ein weiterer Beweis erbracht, dass
sich das 18 kDa-Protein von dem Se-lenoenzym
Phospholipid-Hydroperoxid-Glua-thionperoxidase
(PHGPx) mit einer ahnlichen Molekiilmasse von 20
kDa unterscheidet und ein bisher unbekanntes Se-
lenoprotein ist.

Nukleare selenhaltige Proteine

Bei der Untersuchung der Verteilung von Selen in
den Zellkompartimenten wurden im Vorjahr in den
Nierenkernen drei selenhaltige Proteine mit Mole-
kiilmassen im Bereich von 22 -25 kDa gefunden.
Um sicherzustellen, dass es sich dabei nicht um
bereits bekannte Selenoenzyme (zellulare GPx,
Plasma-GPx, PHGPx) handelt, wurden spezifische
Antikdrper gegen die zellulare GPx und die PHGPx
produziert und gereinigt. Sie zeigten keine immuno-
chemische Reaktion mit den Nierenkern-Sele-
noproteinen. Fir die endglltige Klarung der Frage,
ob es sich um neue nukledre Selenoproteine han-
delt, muss jedoch der Test mit einem zur Zeit pro-
duzierten Antikérper gegen die Plasma-GPx abge-
wartet werden.

Bestimmung von neuen selenhaltigen Proteinen mit
niedriger Molekilmasse in Geweben der Ratte
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Nach Markierung von Ratten in vivo mit ">Se und
Trennung der Proteine von Leber, Niere, Herz und
Gehirn mittels Tricin-SDS-PAGE wurden vier neue
selenhaltige Proteine mit Molekiilmassen von 7, 5, 4
und 3 kDa autoradiographisch nachgewiesen.
Durch Aminosaureanalyse wurden das 7 kDa-Pro-
tein und das 5 kDa-Protein als selenocysteinhaltige
Proteine identifiziert.

Projekt im RiNA-Netzwerk "Produktion von Sele-
noproteinen in zellfreien Synthesesystemen"

Eine Mdglichkeit zur Produktion von Proteinen ist
der "Bioreaktor", der bis auf die mRNA die zur Bio-
synthese von Proteinen notwendigen Zellbestand-
teile enthalt. Nach Zugabe der mRNA des interes-
sierenden Proteins erfolgt dann dessen Synthese
aus den Aminosauren entsprechend dem in der
mRNA festgelegten Code. Erste Versuche haben
gezeigt, dass fur die Produktion von Selenoprotei-
nen die Transfer-RNA nicht optimal mit Seleno-
cystein beladen werden kann. Deshalb wird augen-
blicklich zunachst dieser Schritt optimiert (Zusam-
menarbeit mit dem IBA Gottingen).

Wechselwirkungen zwischen Fettsauren- und Se-
lenstoffwechsel

Im Rahmen eines DFG-Projektes wurde in Zusam-
menarbeit mit Dr. Schafer, Institut fir Tiererndhrung
der FU Berlin untersucht, ob eine erhéhte Aufnahme
von ungesattigten Fettsduren Uber die verstarkte
Bildung von Peroxiden zu einer Erhéhung des Be-
darfs an im antioxidativen Schutzsystem wirksamen
Selenoenzymen fuhrt. Die im Berichtsjahr erhalte-
nen Ergebnisse zeigen, dass durch diese Fettsau-
ren die Verteilung und die Wirkung der biologisch
aktiven Selenoproteine beeinflusst werden.

A. Kyriakopoulos, D. Behne, H. Bertelsmann, H.
Pfeifer, D. Roéthlein

Klinische Anwendung und epidemiologische Studien

Die aus den anderen Projekten des Forschungsvor-
habens gewonnenen Kenntnisse und Erfahrungen
werden in Verbindung mit spezifischen spurenana-

lytischen Methoden in der klinischen Diagnostik von
Spurenelementdefiziten und -belastungen, der Kon-
trolle von Therapiemaflinahmen und der Beurteilung
von Erndhrungsformen eingesetzt.

Jahr Anzahl der Anzahl der Analysen Serum-Selen *#? Serum-Aluminium ¥
Patienten von Se bzw. Al Min/Max-Werte Min/Max-Werte
(ng/L) (ng/L)
1997 22 91 36 - 142 2 - 39
1998 18 111 34 - 123 1-33
1999 21 153 44 - 117 1-76
2000 19 137 41 - 124 2 -57

1) Referenzbereiche (95% Toleranzgrenzen) fir Serum-Selen in der Berliner Bevolkerung : 27-58 pg/L fur Neu-
geborene (1991) und 55-100ug/L fir Erwachsene (1992 im HMI bestimmt und 1997 bestéatigt)

2) Selenzufuhr fir TPN-Patienten: 2ug/kg Koérpergewicht fir Neugeborene und 0.9ug/kg fir Erwachsene,

3) Interventionsgrenzen fir eine Selensubstitution: ab Serumselen <20ug/l bei Kindern und ab < 40ug/l bei

Erwachsenen

4) No-effect-level fir parenteral zugefiihrtes Alumnium bis heute nicht bekannt. Vorlaufige Unbenklich-
keitsschwelle nach Einschatzung der ,European Dialysis and Transplant Association®: 50 pug Al/L im Serum-

Aluminium

Tabelle 1: Kontrollanalysen zur Beurteilung der Selenversorgung und der Aluminiumbelastung bei total pa-

renteral ernahrten Patienten

Kontrolle der Selenversorgung und Aluminium-
belastung bei langzeitig total parenteral erndhr-
ten Patienten

Wie in den Jahren zuvor wurde bei langzeitig total
ernahrten Patienten, die im Universitatsklinikum
Benjamin Franklin stationar und ambulant betreut
werden, Serumproben analysiert, um die Selenver-
sorgung und die Aluminiumbelastung zu kontrollie-
ren. Tabelle 1 gibt AufschluRR tber das Probenauf-
kommen und zeigt an Hand der Analysenergeb-
nisse, dal’ die Selenversorgung im zulassigen the-

rapeutischen Bereich liegt und daf’ eine Aluminium-
vergiftung durch die parenterale Nahrungszufuhr
nach dem heutigen Erkenntnisstand nicht zu be-
flrchten ist.

Bestimmung der Aluminiumbelastung bei Erndhrung
aus All-in-one-Beuteln: Wie wichtig eine standige
Kontrolle ist, zeigte sich, als nach Umstellung der
Erndhrung auf sogenannte all-in-one-TPN-Beutel
bei 13 Patienten stichprobenartig jeweils zwei Beu-
tel auf Aluminium analysiert wurden. Dabei wurde
festgestellt, da die Nahrung fur einen Patienten
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nicht unerheblich mit Aluminium kontaminiert war
(210 und 316 pg Al/L), wahrend die Alumiumkon-
zentrationen in allen anderen Beuteln mit Werten
zwischen 17 und 43 ug Al/L deutlich geringer waren.
Bestimmung der Aluminiumbelastung von parente-
ral_erndhrten Neugeborenen: Neu aufgenommen
wurde die Uberwachung der Aluminiumbelastung
von parenteral erndhrten Neugeborenen. Auch hier
setzt sich bei den behandelnden Arzten die Er-
kenntnis durch, daB fir die Erndhrung dieser Risi-
kogruppe gezielt aluminiumfreie oder zumindest
aluminiumarme Praparate eingesetzt werden sollen.

Spurenelemente in der Sauglingserndhrung

Bei Friihgeborenen mit sehr niedrigem Geburtsge-
wicht verdoppelt sich ihre Kérpermasse in wenigen
Wochen. Wegen des hohen Bedarfs an Mineralien
und Spurenelementen in dieser Phase kann es bei
Unterversorgung zu einem Mangel mit zum Tell
gravierenden Folgeschaden kommen. Es wird daher
eine bedarfsangepallte Supplementierung der Mut-
termilch angestrebt, um Wachstum, Knochenmine-
ralisierung und Immunabwehr zu gewahrleisten.
Bilanzstudien zur Versorgung von sehr unterge-
wichtigen Friihgeborenen (ELBW) mit essentiellen
Spurenelementen: Die Untersuchungen von ELBW-
Kindern (Geburtsgewicht <1000g), die in Zusam-
menarbeit mit der Abteilung fir Neonatologie der
Charité Berlin durchgefiihrt wurden, sind inzwischen
abgeschlossen. Bei 10 ELBW-Kindern wurden nach
7 und nach 12 Lebenswochen. mehrere essentielle
Spurenelementen bestimmt. Dabei wurde bei Zn,
Se, | und Mo eine negative Bilanz gefunden. Auch
fur Ca, Mg und P war der Bedarf héher als die Nah-
rungszufuhr. Dies zeigte, dal} das verwendete Er-
nahrungsschema nicht ausreichte und daf fir eine
optimale Versorgung von ELBW-Kindern die Zufuhr
von Mineralien und essentiellen Spurenelementen
in den ersten Lebensmonaten erhéht werden muf3.
Neben den Bilanzstudien wurden zur besseren
Beurteilung der Versorgung von Sauglingen mit
essentiellen Spurenelementen mit Hilfe des Metho-
denverbundes HPLC/ICP-MS vergleichende Spezi-
ationsuntersuchungen an Muttermilchproben und an
Ersatzmilchpraparaten durchgefiihrt. Die Ergeb-
nisse zeigen, daf sich die Ersatzmilchen sowohl in
der Konzentration als auch im Bindungsmuster der
Spurenelemente signifikant von der Muttermilch
unterscheiden. Die Unterschiede beruhen sowohl
auf dem Basismaterial (Soya, Kuhmilch, Ziegen-
milch) als auch auf den Supplementierungsformen
der Hersteller.

Mitarbeit an der europdischen multizentrischen
Erythropoietin-Studie: In Zusammenhang mit einer
Klinikstudie (Sponsor Roche), die sich primar mit
der Anregung der Erythrozytenbildung bei unterge-
wichtigen Neugeborenen durch Gabe von Erythro-
poietin befalRte, wurden in verschiedenen Neonato-
logie-Zentren Europas Serum- und Erythrozy-
tenproben von 240 ELBW-Kindern am 5. und am
63. Tag gesammelt und zeitgleich mit der zweiten
Blutprobe zusatzlich auch gepoolte Nahrungspro-
ben. In allen Proben wurden die Spurenelemente
Fe, Cu, Zn, Se, |, Mn und Mo und die Mineralele-
mente Ca, Mg und P analysiert. In den Seren und
Erythrozyten wurden zusétzlich die Gehalte der
Metalloenzyme Katalase, Glutathionperoxidase und
Superoxid-Dismutase gemessen. Es wurde ein
deutliches Absinken des Serum-Zinkspiegels mit

der Zeit gefunden, die auf eine ungeniigende Ver-
sorgung mit diesem Element hinweist.

Bizentrische randomisierte geblindete Studie "Ver-
hinderung des Zinkmangels bei untergewichtigen
Neugeborenen": Aufgrund dieses Ergebnisses wur-
de in Zusammenarbeit mit der Abteilung fiir Neo-
natologie der Charité und der Fa. Milupa eine Studie
an 60 Friihgeborenen (Geburtsgewicht 1000 - 1500
g) durchgefuhrt, die zwei Muttermilch-Fortifier mit
und ohne Zusatz essentieller Spurenelemente er-
hielten. Das Hauptaugenmerk lag auf den Elemen-
ten Zink und lod. Die Ergebnisse werden augen-
blicklich ausgewertet. Vorab laft sich jedoch sagen,
dal} sich die Supplementierung mit dem spuren-
elementangereicherten Fortifier auRerst vorteilhaft
auf die Entwicklung der Kinder ausgewirkt hat.

Spurenelemente beim Morbus Alzheimer

Frihere an anderer Stelle durchgefuhrte Untersu-
chungen an Hirngeweben von Alzheimer-Patienten
hatten fur die Spurenelemente Eisen und Alumi-
nium deutlich héhere Werte im Vergleich zu Gesun-
den ergeben. Diese Ergebnisse wurden aber immer
wieder angezweifelt, da die Probennahme nicht
unter strikter Kontaminationskontrolle erfolgt war. In
Zusammenarbeit mit der Universitat Budapest wur-
den deshalb Untersuchungen unter Einsatz einer
methodisch einwandfreien Praanalytik durchgefihrt.
Dabei wurden verstorbenen Alzheimer-Patienten
und einer Kontrollgruppe unter sorgfaltiger Vermei-
dung von Kontaminationen Proben aus verschiede-
nen Hirnregionen entnommen und in Gewebe und
Fett getrennt. In diesen Proben wurden mit der
instrumentellen NAA die Elemente Se, Zn, Fe, Rb
und Cs bestimmt und in einem Teil der Proben nach
radiochemischer Trennung lod. Zwischen beiden
Gruppen gab es deutliche Unterschiede fur Se, Zn,
Rb und Cs, nicht jedoch fur Fe. Beim lod sind we-
gen extrem hoher Gehalte in einigen Proben aus
beiden Gruppen eindeutige Schlu3folgerungen noch
nicht moglich.

Untersuchung von Metalloproteinen in menschli-
chen Blut- und Gewebeproben

Um erste Informationen Uber die Verteilungsmuster
von Metalloproteinen in den menschlichen Gewe-
ben und Uber Zusammenhange zwischen Krank-
heiten und Metalloproteinkonzentrationen zu erhal-
ten, wurden verschiedene metallhaltige Proteine in
Gewebecytosolen und Blutfraktionen durch Kopp-
lung von chromatographischen Methoden und ICP-
MS bestimmt.

Bestimmung von Metalloenzymen in Erythrocyten:
Mit Hilfe dieses Verfahrens konnten in Erythrozyten
die Gehalte der eisenhaltigen Katalase, der selen-
haltigen Glutathionperoxidase und der kupfer- und
zinkhaltigen Superoxid-Dismutase gemessen wer-
den. Alle drei Enzyme, die nicht routinemafig in der
Klinik bestimmt werden, wurden in Erythrozytenpro-
ben von gesunden und schilddriisenkranken Perso-
nen analysiert. Dabei ergab sich eine gute Uberein-
stimmung mit den Uber Enzymassays erhaltenen
Werten.

Metalloproteine in Organen und Serumproben von
Sepsispatienten; Informationen Uber organspezifi-
schen Unterschiede in der Verteilung der Metal-
loproteine wurden durch Untersuchung der Cytosole
von zwolf Geweben (Gehirn, Leber, Niere, Herz,
Muskel, Milz, Pankreas, Schilddruse, Lunge, Kno-
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chenmark, Dunndarm, Dickdarm) eines verstorbe-
nen Sepsispatienten erhalten. Bei Blutserumproben,
die mehreren Patienten im Verlauf einer Sepsis
entnommen worden waren, wurden die Anderungen
im Verteilungsmuster von metallhaltigen Proteinen
bestimmt. und unter anderem als Folge der Entziin-
dung das Auftreten des sonst nur intrazellular vor-
kommenden zinkhaltigen Metallothioneins im Blut-
plasma beobachtet.

Bestimmung der Metallverteilung in Metallothionei-
nen aus Lebercytosolproben bei verschiedenen
Lebererkrankungen: Metallothioneine wurden e-
benfalls im Cytosol von zirrhotischen Leberproben
bestimmt, die nach Lebertransplantationen aus den
erkrankten Organen entnommen worden waren. Die
Bestimmung der Verteilung von Cd, Cu und Zn bei
den beiden Metallothionein-lsoformen MT-1 und
MT-2 zeigte, dal3 Kupfer bevorzugt an MT-2 gebun-
den vorlag wahrend Zn und Cd vor allem in MT-1
gefunden wurde. Fir die Klarung der Frage, ob sich
aus dem Gehalt und der Metallbeladung der Metal-
lothioneine ein ein Bezug zu der betreffenden Le-
bererkrankung herstellen 1aRt, missen weitere Un-
tersuchungen durchgefiihrt werden.
Metallothioneine in verschiedenen Gehirnregionen
von Alzheimer- und Kontrollpatienten: In den Cyto-
solen von Gehirnproben, die aus der Hirnbank in
Minchen stammten, wurde neben den Isoformen
MT-1 und MT2 auch das gehirnspezifischen MT-3
nachgewiesen. Bei Morbus Alzheimer-Patienten
wurden im Vergleich zu den Kontrollen signifikante
Anderungen in der Bindung von Kupfer und Zink an
die Metallothioneine festgestellt.

D. Behne, U. Rdsick, D. Behne, A. Kyriakopoulos,
C. Wolf, A. Raab
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In der Arbeitsgruppe ,Nukleare MeRBmethoden* werden Entwicklungsarbeiten zu kernphysikalischen Mef3metho-
den und kernspektroskopische Untersuchungen durchgefihrt.

Mit dem Q3D-Magnetspektrometer kénnen mit Hilfe der Elastic Recoil Detection Analysis (ERDA) sehr diinne
Schichten leichter Elemente (Z<20) mit einer Tiefenauflésung von einigen Nanometern untersucht werden. Was-
serstoffprofile kdnnen nunmehr ebenfalls mit dieser Methode gemessen werden. Im Zusammenhang mit ERDA
wurde eine neue Methode der ladungsselektiven Messung von Energieverlusten und Umladungsprozessen ent-
wickelt, die zur Untersuchung von Nichtgleichgewichtsprozessen in sehr diinnen Schichten eingesetzt werden
kann. Diese Untersuchungen werden in Zusammenarbeit mit SF4, der TU-Munchen und der TU-Darmstadt
durchgefihrt; im letzteren Falle ist auRerdem die Bestimmung des Energieverlustes in verdinnten Medien und
heiRen Plasmen von Interesse.

In der Kernspektroskopie konzentrieren sich die Arbeiten auf die Untersuchung extrem deformierter Kerne. In
einer Reihe experimenteller und theoretischer Arbeiten konnten wir zeigen, daf3 o-Teilchen und ®0-Cluster durch
kovalente Neutronen in Kernmolekiilen gebunden werden. Diese Konfigurationen erschienen als angeregte iso-
mere Zustande in leichten neutronreichen Kernen. Hierzu werden sowohl Experimente mit den Magnetspektro-
metern Q3D und SPEG (GANIL) durchgefiihrt als auch neue Mdglichkeiten der y-Spektroskopie mit Teilchen-y-
Koinzidenzen entwickelt. Ein Detektorsystem zum Nachweis bindrer Reaktionen fiir den Européischen y-Detektor-
Ball EUROBALL wurde gebaut und wird in einer Européischen Kollaboration am Beschleuniger VIVITRON am
IReS, Strasbourg, im Jahre 2001/02 zum Einsatz kommen.

Basierend auf der kernphysikalischen Nachweistechnik flir geladene Teilchen wurde die Entwicklung eines neu-
artigen ortsauflosenden Detektors fir thermische Neutronen (Reaktorneutronen und Spallationsquellen) be-
gonnen, der mit einem 157Gd-Konverter arbeitet. Die Ortsinformation wird mit Hilfe von Mikrostreifenzahlern in
einer Niederdruckkammer erhalten. Dieses Projekt ist in ein europaisches Netzwerk (TECHNI), das sich beson-
ders um die Entwicklung der zukiinftigen Instrumentierung an ESS bemuht, eingebunden.

ERDA und Kernspektroskopie

250
ERDA-Messungen und Wechselwirkung
. . ¢ 6+ S(6*) = 5,32 £0,70 keV/(ug/cm?)
von lonen mit Materie 200« 7+ S(7%) = 699 £035 keV/(ug/cm?) [
Mit Hilfe des Q3D-Spektrometers kdnnen Tiefen- = 1e o+ :ES; = 13:32 ISS? 1;:277;((5:;222))
profile im ERDA-Modus mit sehr hoher Auflésung 7;»150 210+ S(10M= 12,91 +0,43 keV/(ug/cm?)
gemessen werden, sofern die Schichtdicken sehr I 4

dinn sind. In diesem Tiefenbereich sind syste-
matische Untersuchungen des Energieverlusts in
Abhangigkeit der einzelnen Ladungszustande einer
sich mit zunehmender Tiefe entwickelnden La-
dungsverteilung notwendig. Es stellt sich schlieRlich
h : . ; : o 2 4 6 8
ein dynamisches Gleichgewicht ein. Der spezifische C—Massenbelegung  [ug/cm?]
Energieverlust eines lons ist an seinen jeweiligen 14 ‘ ‘ ‘ ‘
Ladungszustand g gekoppelt, in erster Ordnung mit ol & 6+ S ~ P =T
q2. Die Ladungsverteilung &ndert sich durch ele- * 7+ -7
mentare Prozesse des Elektronen-Verlustes und — 2 4 3
Einfangs. Die quantitative Beschreibung dieser Pro-
zesse mit theoretischen Modellen und die Verwen-
dung dieser Ergebnisse bei der Berechnung des
Energieverlustes fiihrt zu einem tieferen Verstand-
nis des Energieverlustes von lonen in Materie. Mit
lonenstrahlen vom ISL werden deshalb Messungen
zur Ladungsabhéngigkeit des spezifischen Energie-
verlustes im Nichtgleichgewichtsbereich gemacht. OO 0 s o5 = 0
Mit den Ergebnissen werden mikroskopische Mo- @
dellrechnungen getestet. Abb. 1: Oben: Energieverlust von *Ne-lonen in
Kohlenstoffschichten fiir festen Ladungszustand g.
Der gelb unterlegte Bereich zeigt die Steigungen

Energieverluste im Nichtgleichgewichtsbereich

Am Q3D-Spektrometer wurde eine neue Methode der eingetragenen Geraden. Unten: Spezifischer
zur Messung von Umladungsquerschnitten und Energieverlust fiir festes q in Abhangigkeit von ¢°.
Energieverlusten von lonen im Nichtgleichgewichts-

bereich entwickelt, deren Prinzip bereits im Ergeb- Fiir *Ne-lonen mit einer Energie von 2 MeV/Nu-
nisbericht 1999 vorgestellt wurde. kleon wurden erste Ergebnisse, die die Entwicklung

der Ladungsverteilungen und der Umladungspro-
zesse in Abhangigkeit von der Schichtdicke betref-
fen, veroffentlicht. In Abb. 1, oben, ist die Analyse
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der gemessenen Energieverluste fiir einzelne feste
Ladungszustande q=6" -10" (g = g = g, Ein-
gangsladungszustand = Ausgangsladungszustand)
gezeigt. Diese Daten wurden in einem Monte-Carlo-
Verfahren aus den Mel3werten extrahiert. Die Linien
stellen Ausgleichsgeraden durch vier Punkte dar.
lhre Steigungen ergjeben den spezifischen Energie-
verlust S(q) von *Ne-lonen in den einzelnen La-
dungszustanden (gelb unterlegt in Abb. 1, oben), sie
sind in Abb. 1, unten, mit verschiedenen Symbolen
gegen q2 aufgetragen. Die in erster Ordnung er-
wartete Abhéngigkeit S(q) ~ q2 trifft fir die drei ers-
ten Werte zu, bei den beiden héchsten Ladungszu-
standen bewirken jedoch Effekte hdherer Ordnung
ein Abbiegen der Kurve mit geringerem Anstieg.

Wasserstoffprofile hoher Auflésung mit ERDA am
Q3D-Spektrometer

Hochauflésende Tiefenprofilmessungen kénnen am
Q3D-Spektrometer mit ERDA (Elastic Recoil Detec-
tion Analysis) durchgefiihrt werden. Im Rahmen
einer Diplomarbeit wurden nun auch die MelR-
bedingungen fir die Messung von Wasserstoff-
profilen etabliert. In Abb. 2 ist als Beispiel das Er-
gebnis einer Messung an einer Modellprobe ge-
zeigt, deren Aufbau im oberen Teil des Bildes zu
sehen ist. Das Profil der Bestandteile Si, Al, O, C
wurde simultan mit einer Feldeinstellung gemessen
und danach das H-Profil bei etwa halber Feldstéarke.

ALO; AlLO; AlLO;

s fef lef [e]
Measured Data
84 1 Simulated Data

H Surface
Interface

60 |
1]
<
>
8 40

w0 | depth

[nm] E%O 60
0 — ~ IAman i
57 58 6.2 6.3 6.4

Engrgy [Msélv]
Abb. 2: Wasserstoffprofil einer Multischichtprobe,
die abwechselnd aus je drei Schichten Al,O3z und
Kohlenstoff auf Si-Substrat aufgebaut ist.

Wasserstoff ist an der Oberflache (0.7 10*° at./cm?),
im ersten Interface (0.55 10*° at./cm?), und in der
Grenzschicht zum Si-Substrat (1.3 10™ at./cm?), lo-
kalisiert (zum Vergleich: die Schichten der Probe
haben eine Dicke von ca. 10" at./cm?). Die Tiefen-
auflosung betragt an der Oberflache 6 nm und wird
mit zunehmender Tiefe durch Straggling-Effekte
schlechter. Die Aufldsung hangt auf3erdem von der
Homogenitat der Schichtdicken im Strahlfleck-
bereich ab.

H.G. Bohlen, W. von Oertzen, Abel Blazevic

Kernspektroskopie

Mit Hilfe eines Detektoraufbaus, in dem die beiden
schweren Reaktionspartner in einer binaren Reak-
tion nachgewiesen werden, soll ein neuer Zugang in
der ySpektroskopie zu super- und hyperdeformier-
ten leichten Kernen erdéffnet werden.
Komplementare Experimente von bindren Reaktio-
nen zur Spektroskopie molekularer Zustédnde und
neutronenreicher Kerne werden mit den Magnet-
spektrometern Q3D (HMI) und SPEG (GANIL)
durchgefihrt.

Dieses Forschungsvorhaben zielt auf die Spek-
troskopie sehr neutronenreicher leichter Kerne,
insbesondere molekularer Strukturen, im Bereich
der Isotope von Beryllium bis Neon sowie extrem
deformierter Kerne mit Z = N bei A = 36 — 48. Mit
Hilfe eines Detektoraufbaus zum Nachweis binarer
Reaktionen in Koinzidenz mit yStrahlung aus den
Reaktionspartnern werden neue Gebiete der Kern-
spektroskopie ertffnet. Der Mechanismus der Be-
vilkerung stark deformierter Seitenbanden wird
untersucht.

a) y-Spektroskopie mit bindren Reaktionen

Mit dem Umzug von EUROBALL aus Legnaro (I)
nach IReS Strasbourg (F) wurde ein geéndertes
Konzept des Aufbaus des Binary Reaction
Spectrometer entwickelt und fir den Einbau an
EUROBALL IV vorbereitet (Abb. 1). Zur zusatzli-
chen Messung von geladenen leichten Teilchen
wurde ein System aus segmentierten Silizium-
Detektoren konzipiert und in Auftrag gegeben.

2 Gas-Detektor—
Teleskope

Abb. 1: Experimenteller Aufbau mit dem BRS und
Euroball IV. Die Ge-Detektoren von Euroball IV sind
mit ihren BGO-Shields und den Kryostaten um die
Targetkammer herum plaziert. In Vorwartsrichtung
befinden sich die beiden Detektorteleskope des
BRS.
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b) Clusteremissionen in a-Cluster-Kernen

Die Untersuchung von °Be- und ?C-Emissionen
aus hochangeregten Kompoundkernen als binare
Reaktion wurde fortgesetzt und die verstarkte Be-
volkerung der stark deformierten Seitenbande in
“8Cr im Falle der binaren ®Be-Emission nachgewie-
sen. Diese Reaktionskanéle kdnnen mit Halbleiter-
Detektor-Teleskopen sehr effizient nachgewiesen
werden (Abb. 2). Ein Experiment mit dem y-Spektro-
meter GASP am LNL (Legnaro) mit diesem Reak-
tionskanal wurde in Zusammenarbeit mit dem LNL
und IReS (Strasbourg) fir das System #Si+**Mg
durchgefiihrt. Die Auswertung des Experiments
wurde begonnen.

E

Abb 2: Teilchenidentifizierung im AE-E-Diagramm.
Zu sehen sind die Aste, die charakteristisch fiir die
verschiedenen Teilchensorten sind. Das Inlet zeigt
den Mechanismus des ®Be-Nachweises im AE-E-Si-
Zahler.

c) y-Spektroskopie leichter neutronenreicher Kerne

Die Untersuchung molekularer Strukturen in neutro-
nenreichen leichten Bor- und Beryllium-lsotopen
wurde um y-spektroskopische Untersuchungen
erweitert. Dazu wurde ein Experiment mit dem -
Spektrometer GASP am LNL (Legnaro) durch-
geflihrt. Benutzt wurden hierbei die Strahl-Target-
Kombinationen mit einem ’Li-Strahl und dicken °Be-
und °Be-Targets, die jeweils mit einem Gold-
Backing versehen waren. Die Bevdlkerung der zu
untersuchenden molekularen Bande in *°Be konnte
durch die Beobachtung der Interband-Uberginge
bestéatigt werden. Die Auswertung der Daten dauert
an. Desweiteren ist ein weiteres Experiment mit
héherer EinschuRenergie geplant, um die Intraband-
Ubergange in den molekularen Banden in *°Be und
198 zu untersuchen. AuRerdem wurden aus der ‘Li +
®0 Reaktion neue spektroskopische Daten zu *Na
und **Ne gewonnen.

d) Teilchenspektroskopie neutronenreicher leichter
Kerne

In Kernen sind molekulare Strukturen wegen der
kurzen Reichweite der Kernkrafte auferst unge-
wohnlich. In neutronenreichen Be-Isotopen konnten
wir jedoch solche Strukturen, die aus zwei *He-
Kernen mit groRem Abstand und zusétzlichen Bin-
dungsneutronen bestehen, durch die Spektroskopie
molekularer Rotationsbanden nachweisen. Die
Neutronen der p3/2-Schale bilden in diesen Kernen
.Klassische* o- und m-Bindungsorbitale. Fir die
erfolgreiche Bevolkerung dieser Zustdnde waren
zwei Punkte entscheidend: 1. diese Strukturen
werden durch den Transfer von Neutronen an °Be,
das bereits im Grundzustand eine molekulare
Struktur hat, gebildet und es werden dabei hohe
Drehimpulse erreicht; 2. die Neutronentransferreak-
tion mulR bei hoher Einschuf3energie durchgefiihrt
werden, damit auch die bei hohen Anregungs-
energien liegenden Mitglieder der Rotationsbanden
bevodlkert werden. AuBRerdem sind die sehr guten
Strahleigenschaften, wie sie am ISL vorliegen, kom-
biniert mit dem Magnetspektrometer Q3D, wichtig.

- T TR R L Lo - -
%Be(®N,”?N)?Be, 240MeV, 2.0°-5.5°

40

8+

2Be, 42/20=0.21MeV

0 : T T T T

40
JJ+1)

Abb. 3: Molekulare Rotationsbande in *’Be. Oben:
Spektrum der ‘Be(**N,*?N)'’Be-Reaktion bei 240
MeV. Der Untergrund resultiert aus Drei-Korper-
Prozessen. Unten: Darstellung der Anregungsener-
gie Ex der Mitglieder der Rotationsbande in Abhan-
gigkeit von J(J+1).

In Abb. 3 sind die Erzgebnisse fur die molekulare
Rotationsbande von ““Be gezeigt. Es wurden vier
Mitglieder einer K=0"-Bande, deren Anregungs-
energien zwischen 7.4 und 21.7 MeV und deren
Spins zwischen 2" und 8" liegen, gefunden. Der 0°
Bandenkopf konnte noch nicht im Spektrum wegen
seines kleinen Wirkungsquerschnittes identifiziert
werden. Mit der Extrapolation der Geraden in Abb. 3
(unten) wird eine Anregungsenergie von 6.4 MeV
erwartet. Aus der Steigung der Geraden ergibt sich
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ein Tragheitsmoment von © = 2.4 MeV™?, dies ent-
spricht einem Abstand der beiden 4He-RUmpfe von
ca. 6-7 fm.

e) Kernregenbogen-Streuung im *°0 + *0 System
und Zustandsgleichung von Kern-Materie

Die Regenbogenstreuung von *°0 + **0 haben wir
in den letzten Jahren intensiv sowohl experimentell
als auch theoretisch untersucht. Regenbogen-
streuung wird bei Streuvorgdngen mit attraktivem
Potential beobachtet, bei denen eine Ablenkung bis
zu einem maximalen Winkel, dem Regenbogenwin-
kel, stattfindet. Der Verlauf der Streuintensitat kann
in diesem Bereich durch die Airy-Funktion beschrie-
ben werden.

"®0+%0 Streuung

R Wellenlange[107"® m]
N’m”t?’
LAYA

Gestreute Intensitat
i

0.541

(DR B B N w =L
eeend

| 0.429
\H\‘H\\‘Q\H\‘HH‘\H\‘HH‘HH‘HH

@]

10 20 30 40 50 60 70 80
Ablenkwinkel [Grad ]

Abb. 4: Elastische Streuung von **0+*0 (dividiert
durch Mottstreuung) fiir sechs Energien. Die tiefste
Energie ist 145 MeV, die hoéchste 1120 MeV, die
de-Broglie-Wellenlangen im Schwerpunktsystem
der streuenden Teilchen sind an den Daten ange-
geben. Das Regenbogenmaximum &ndert seine
Lage mit der Einschul3energie wie gezeigt.

Abb. 4 zeigt einen Uberblick iiber die gemessenen
Daten im Energiebereich von 145 MeV bis 1120
MeV. Dargestellt ist der Wirkungsquerschnitt divi-
diert durch den Mottquerschnitt, als Funktion des
Streuwinkels. In dieser Darstellung kann man die
engen Strukturen der Fraunhofer-Diffraktion bei
kleinen Winkeln sehr gut erkennen, wahrend das
Regenbogen—-Maximum (verursacht durch ,Bre-
chung®) seine Lage schnell mit der Energie (d.h.der
Wellenlange) veréndert, und der primére Regenbo-
gen bei Energien kleiner E=250 MeV auferhalb des
messbaren Bereichs liegt (dieser ist fir identische
Kerne auf Winkel bis 90° begrenzt). Mit neuen Ex-
perimenten aus Laboratorien in Frankreich und
Japan gibt es nun eine Datenbasis von sehr prazise
gemessenen Winkelverteilungen Uber einen sehr

groRen Energiebereich (75 MeV —1120 MeV). Das
groRe Interesse an diesen Daten und den theoreti-
schen Analysen beruht auf der Tatsache, dass mit
der Struktur der Kernregenbogenstreuung zum
ersten Mal das Wechselwirkungspotential zwischen
Kernen bis zu Abstédnden von 2 fm, bei denen sich
die Kerne stark uberlappen, eindeutig bestimmt
werden konnte, d.h. bei Uberlappungsdichten von
2 po gpo Kernsattigungsdichte). Die genaue Analyse
der '°0 + '®0O-Streuung lieferte daher neue Ein-
sichten in die Zustandsgleichung kalter Kernmate-
rie, insbesondere im Bereich der Dichten von p/p, =
0.1 — 2.0, fur den Inkompressibilitats-Modul K
konnte der Wert zu K = 250 MeV (£15%) bestimmt
werden.

Zur Analyse der Daten haben wir ein semi-mikro-
skopisches Verfahren weiterentwickelt - das Dop-
pel-Faltungs-Modell (DFM), in dem die Kerndichten
mit einer dichte-abhangigen (effektiven) Nukleon-
Nukleon Wechselwirkung gefaltet werden. Als freie
Parameter gehen nur eine globale Normierung des
DFM-Potentials (~0.9) und die Parameter der Dich-
teabhéangigkeit der effektiven Wechselwirkung ein.
Aus den letzteren kann dann die Kompressibilitat
der Kernmaterie tber eine Hartree-Fock Rechnung
bestimmt werden.

Eine eingehende Analyse aller Daten bis zu kleins-
ten Energien von 7 MeV/Nukleon ergab, dass bei
den niedrigen Energien immer noch die gleichen
attraktiven Potentiale wirken. Diese bewirken, dass
bei E = 95 MeV das Airy-Maximum dritter Ordnung
beobachtet wird! In einer neuen Arbeit (zusammen
mit V. Subbotin aus St. Petersburg) konnten wir
zeigen, warum das stark attraktive Potential bei den
niedrigen Energien nicht durch die Wirkung des
Pauli-Prinzips zerstort wird. Die Uberlappung der
Fermi-Kugeln der beiden Kerne wird durch den
Impuls der Relativbewegung der Kerne bestimmt.
Das mittlere Feld produziert jedoch in dem Uber-
lappbereich eine Potentialtiefe von tUber 150 MeV,
ein Wert, der weit gréRer als die der Fermi-Impulse
ist. In einer selbstkonsistenten Behandlung dieses
Effektes, der den Abstand der Fermikugeln be-
stimmt, konnten wir zeigen, daf} im Impulsraum die
Fermi-Kugeln wieder von einander getrennt werden.
Damit ist es uns gelungen, zur *°0 + '°0O-Streuung
eine abschlieBende Erklarung aller physikalischen
Aspekte zu erhalten. Insbesondere ist nun Klar,
warum in den Wirkungsquerschnitten der Anre-
gungsfunktionen bei 90° sehr tiefe Minima auftreten
koennen: es handelt sich nicht um Effekte von Re-
sonanzen, sondern um die scharfen Minima der
Airy-Strukturen hohrerer Ordnung.

Mit D.T. Khoa ( VAEC, Hanoi) ist hun noch geplant,
die experimentellen Daten zu den Reaktionskanélen
(Neutrontransfer und inelastische Streuung) in die-
sem System auf Regenbogeneffekte zu analysieren.

W. von Oertzen, B. Gebauer, S. Thummerer,

H.G. Bohlen
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Entwicklung eines ortsabbildenden Detektors fur Reaktorneutronen

Im Detektorlabor der Arbeitsgruppe wird in Zu-
sammenarbeit mit BENSC ein neuartiger, groR3fla-
chiger Detektor hochster Auflésung fiir thermische
Neutronen entwickelt: Mittels eines Gd/Csl-Mehr-
schichtenkonverters werden nach Neutroneneinfang

an °’Gd langsame Sekundérelektronen freigesetzt

und in grof¥flachigen  Niederdruck-Mikrostrei-
fengaskammern (MSGC) verstarkt und nachgewie-
sen. Der Detektor erflllt die Anforderungen an
hochauflésende Experimente bei ESS.

support foil

157

Gd Gd (2*05-15 um)
Csl columnar Csl (2*~1pm)
(n, €7) — convertor
MSGC
MSGC design
/:‘l—butane: 20 mb.ar 635 um 255 um metal 2
DLC
cathode anode coating
100 pm 25 um .
. . - SiO,
51:: metal 1
© glass
— 3mm
d metal 1
da-sep o,
support foil — o B
pp o o metal 2 : 1pm Au(0.03¢¥Q)
i 1l & DLC
B coating : 0.1 um (PECVD)
b 14
s — (10" @/Q)
o o
g /4 > 3[ i Si0,: 2.5-3um
o ﬁ ] f ~10"Q cm
5 & g
‘ g VU metal 1: 1uym Au
‘%v | s &5 ” (0,03 Q/0)
‘ ° Csl glass : 3 mm (B 270)

Abb. 1: Schematische Darstellung eines vierfach segmentierten MSGC-Grof¥flachenzahlers von 570 x 570 mm?
Flache. Das Diagramm zeigt in Teilbildern (i) den Zweistufengasverstarkungsmodus im Niederdruckbereich
(links), (ii) die Mehrschichtenkonverterfolie (oben), (iii) die vierfach segmentierten MSGC-Flachen beidseitig des
Konverters (unten), und Details (iv) des Mehrschichtenaufbaus der MSGCs (rechts oben) und (v) des Layouts der
oberen Mikrostreifenebene (Metall 2) mit Anoden- und Kathodenstreifen und der unteren SCP-(Second-

Coordinate-Pad)-Ebene (rechts unten).

Entwicklung grossflachiger Hybrid-Mikro-
streifengasdetektoren fiir thermische Neutronen

Fir Anwendungen an BER Il und langfristig an der
gepulsten europdischen HochfluRspallations-
neutronenquelle ESS wird ein neuartiger groR3-
flachiger vierfach-segmentierter Detektortyp flr
thermische und kalte Neutronen entwickelt, der
zweidimensionale Ortsauflésungen von wenigen
zehntel mm, Flugzeitaufldésungen von wenigen ns
und Zahlraten von > 107/s erlaubt (Abb. 1). ESS
liefert im Vergleich zu BER Il eine Erhéhung des
Flusses thermischer Neutronen im Puls um mehr
als drei GréRBenordnungen. Ferner ist aufgrund der
Verbesserung der Neutronenoptik eine Erhéhung
der NeutronenfluRdichte am Ort der Probe um ca.
eine weitere GroéRenordnung zu erwarten. Daher
sind neuartige hochauflésende und schnelle De-
tektoren erforderlich.

Es werden Hybriddetektoren entwickelt mit einer
*’Gd/Csl-Mehrschichtenkonverterfolie  mittig  in

einem Niederdruckgasvolumen, welches beidseitig
von zwei Mikrostreifengaskammern (MSGC) eines
neuartigen  zweidimensional ortsbestimmenden
Typs begrenzt wird. Nach Neutroneneinfang an
1¥7Gd wird mit 87.3+2.5% Effizienz mindestens ein
schnelles Konversionselektron von 29-181 keV
emittiert, welches aus der Csl-Oberflache einen
Cluster von niederenergetischen Sekundarelek-
tronen (SE) emittiert. Durch das Einsetzen einer
zweistufigen exponentiellen Gasverstarkung an der
Konverteroberflaiche bei hoher reduzierter Feld-
starke E/p bei p=20 mbar und durch die **’Gd-Dicke
von wenigen Mikrometern ist im Gegensatz zu Gas-
konvertern der Einfangsort des Neutrons sehr gut
lateral und longitudinal parallaxefrei lokalisierbar.
Fur eine optimale SE-Emission wurden im Rahmen
des Projekts diinne Csl-Schichten mit saulenférmi-
ger Morphologie entwickelt. An der Optimierung der
SE-Cluster-Grof3e wird zur Zeit gearbeitet.

Die MSGCs sind erstmalig (i) fir den Niederdruck-
betrieb optimiert und (ii) in einer Mehrschichten-
technologie mit integrierten Dunnschicht-Konden-
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satoren und -Widerstanden auf der Oberflache
grof3flachiger, robuster, 3 mm dicker Platten aus
B270-Glas aufgebaut. Die Entwicklung der Multi-
layer- Platten erfolgt (i) in Zusammenarbeit mit der
schweizer Firma IMT und dem Fraunhofer-Institut
fur Schicht- und Oberflachentechnik (FhG-IST) und
(ii) parallel dazu in Zusammenarbeit mit dem Insti-
tute for Physics of Microstructures der russischen
Akademie der Wissenschaften IPM RAS. Die Front-
end Elektronik wurde im HMI entwickelt. Eine be-
reits fir ESS taugliche Datenaufnahmekarte mit 32
TDC-Kanélen und bis zu 2 MHz Durchsatzrate wur-
de in Zusammenarbeit mit dem Frank Laboratory of
Neutron Physics (FLNP), JINR Dubna entwickelt.

B. Gebauer, W. von Oertzen, Ch. Schulz
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Routinebetrieb

Der Forschungsreaktor wurde wahrend des Jahres
2000 planmaRig betrieben. Nach einer durchgangi-
gen dreiwdchigen Betriebszeit blieb der Reaktor
jeweils eine Woche lang fir Wartungs- und Prifar-
beiten abgeschaltet. Dazu kam eine geplante 6-
wdchige Betriebspause ab Ende September zur
falligen Prufung der Duckbehélter, Neuinstallation
der digitalen Neutronenflussmesstechnik und der
kompletten Neuverrohrung der Sprinkleranlage in
der E-, R- und V-Halle. Insgesamt stand der BER II
fir den Experimentierbetrieb 5030 Stunden zur
Verfligung, dabei wurden 47800 Megawatt-Stunden
erzeugt.

Mit Abschluss der HEU-/LEU-Umstellung Ende
1999/Anfang 2000 wurden in diesem Jahr 4 LEU-
Kerne aufgebaut. Die jeweils umfangreichen Inbe-
triebsetzungsprogramme wurden dabei vom Reak-
torpersonal ziigig und problemlos abgearbeitet. Ab
dem 22.01.2000 wird im BER Il nur noch niedrig
angereicherter Brennstoff eingesetzt.

Ertuchtigung von Komponenten am BER |l

Der Austausch von technischen Komponenten am
BER Il infolge der Weiterentwicklung des wissen-
schaftlich-technischen Fortschritts wurde in diesem
Jahr forciert. Der Komplex der Neutronenflussin-
strumentierung wurde von der Analogtechnik auf
digitale Messkanale umgestellt und schrittweise
Uber einen Zeitraum von zwei Jahren ausgetauscht.
Diese Technik ist zuverlassiger, die Messkanale
sind selbstiiberwacht und sie gestattet eine leichtere
Durchfiihrung der wiederkehrenden Prifungen.
Parallel dazu wurden die elektromechanischen
Umformer, die den Strom fiir die Primarpumpen im
Kuhlkreislauf des BER Il liefern, durch elektronisch
statische Wechselrichter ersetzt. Damit wird eben-
falls eine hdhere Zuverlassigkeit der Anlage garan-
tiert.

Kalte Neutronenquelle (KNQ)

Die Betriebssicherheit der KNQ wurde im Jahre
2000 weiter verbessert. Auf der Basis des im Jahre
1999 erarbeiteten Konzeptes zur Durchsetzung von
Massnahmen zur weiteren Ertiichtigung der KNQ
wurden die Betriebsperioden verlangert, um eine
Minimierung des Warmfahrens der Anlage zu errei-
chen. Anfang 2000 wurden zusatzliche Kaltwasser-
satze installiert, die zur Kihlung der Turbine, Vaku-
umboxen und Geblése dienen. Ausserdem wurde
die vierjahrlich durchzufihrende Priifung der Puf-
ferbehalter erfolgreich abgeschlossen. An der in
Auftrag gegebenen Neuverrohrung der Jointbox zur
Vermeidung von Kaltlecks und zur Erhéhung der
Wartungsfreundlichkeit wird planmassig gearbeitet.
Dabei werden speziell entwickelte Flanschverbin-
dungen eingebaut, die auch bei den herrschenden
extremen Temperaturdifferenzen eine hohe Dicht-
heit gewahrleisten. Diese Massnahme wird im Jahre
2001 abgeschlossen. Mit 298 Tagen KNQ-Normal-
betrieb bei 55 Tagen KNQ-Stillstand wurde im Jahre
2000 ein sehr gutes Ergebnis erzielt.

Entsorgung

Im September 2000 wurde ein Behalter mit 17 ab-
gebrannten hochangereicherten Brennelementen in
die USA transportiert. Damit befindet sich kein HEU-
Brennstoff mehr im HMI. Im Rahmen des Rickfih-

rungsprogramms von US-originalem Uran in die
USA steht dieser Entsorgungsweg bis zum Jahre
2006 auch fur abgebrannte niedrig angereicherte
Brennelemente offen.

Fur den Betrieb des BER Il miissen jedoch langfris-
tig weitere Entsorgungsalternativen bereitstehen.
Vom HMI werden daher folgende Alternativen ver-
folgt:

Zwischenlagerung in Transport- und Lagerbehalter
in Ahaus.

Das HMI hat mit der Betreibergesellschaft BZA
einen Lagervertrag abgeschlossen und 3 Stellplatze
fur insgesamt 9 MTR-Transport und Lagerbehalter
angemietet. Zur Nutzung dieser Kapazitat ist jedoch
noch die Zulassung der Behalter und die Aufbe-
wahrungsgenehmigung im Zwischenlager erforder-
lich. Da einerseits das Inventarspektrum erweitert
wurde und von Seiten der Genehmigungsbehdrden
Zusatzauflagen abzuarbeiten waren, wird mit der
endgiiltigen Erteilung der Genehmigungen im Jahre
2001 gerechnet. Dieser Weg ist nach dem Auslau-
fen des amerikanischen Rickfiihrungsprogramms
die glinstigste Variante fur das HMI.
Wiederaufarbeitung in La Hague

Die Aufbereitungsanlage in La Hague kann keine
Uran-Silizid Brennelemente wiederaufarbeiten. Da
aber in Frankreich und den USA wiederaufarbeitba-
rer Uran-Molybdan Brennstoff mit héherer Uran-
dichte entwickelt wird, kann dieser Entsorgungsweg
fur das HMI in Zukunft interessant werden. Das HMI
ist sehr an die Entwicklung derartiger Brennele-
mente interessiert und prift, ob diese Brennele-
mente auch im BER Il eingesetzt werden kdnnen.
Sollte dieser Weg beschritten werden, ist jedoch zu
klaren, wo der bei der Wiederaufarbeitung anfal-
lende radioaktive Abfall gelagert werden kann. Eine
langfristige Zwischenlagerung ist in La Hague nicht
moglich.

Reaktorwerkstatt

Hauptbetétigungsfeld der Reaktorwerkstatt sind
Instandhaltungsarbeiten am BER Il, einschliesslich
seiner Komponenten. Darlber hinaus werden Ar-
beiten an den Experimentaufbauten in enger Zu-
sammenarbeit mit den Experimentatoren des Berei-
ches Strukturforschung und von BENSC durchge-
fuhrt. Ein Schwerpunkt der Arbeiten waren War-
tungs- und Instandhaltungsarbeiten bei kernnahen
Bestrahlungseinrichtungen. Dabei konnte u.a. dank
der Flexibilitdt der Mitarbeiter der Werkstatt oftmals
nicht geplante Aufgaben realisiert werden, was sich
in einer bedeutenden Anzahl von Serviceaufgaben
dokumentiert.

Die Werkstatt war im Jahre 2000 wie folgt ausge-
lastet: RE 48%; SF 32%; BENSC 14%; SZ und
Sonstige 6%. Die Serviceleistungen haben dabei
eine Gesamtkapazitat von 38% gebunden

HMI Ergebnisse 2000

87



Forschungsreaktor, RE

88

HMI Ergebnisse 2000



Solarenergieforschung

Bereich

SE Solarenergieforschung
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Solarenergieforschung

Der Forschungsschwerpunkt Solarenergie befasst sich mit grundlegenden Fragen der photovoltaischen und
photoelektrochemischen Wandlung der Sonnenenergie. Ein zukinftiger groRtechnischer Einsatz der Photo-
voltaik fur die Elektrizitdts- und Brennstofferzeugung wie Wasserstoff erfordert neue Technologien, die geringen
Material- und Energieverbrauch, einfache Prozesstechnologie und die Méglichkeit zur kostengiinstigen grof3fla-
chigen Fertigung gewahrleisten. Der Forschungsschwerpunkt konzentriert sich auf entsprechend zielorientierte
Grundlagenforschung und darauf aufbauende technologische Entwicklung von Prototypen fir die industrielle
Anwendung. Die Arbeiten betreffen einerseits die Entwicklung von effizienten Diinnschichtsolarzellen, die sich an
den zur Zeit weltweit am weitesten entwickelten Halbleitermaterialien orientieren. Andererseits werden neue
Materialkombinationen aus haufigen und umweltfreundlichen Elementen erforscht und die Brennstoffumsetzung
in nassen Energiesystemen nach natirlichen Vorbildern erprobt. Insgesamt reichen die Arbeiten von der ange-
wandten Grundlagen- und Materialforschung bis hin zur Technologieentwicklung fur konkrete Zellenstrukturen
und Herstellungsverfahren. Mit diesen Zielsetzungen betreiben die Abteilungen SE1 bis SE5 und die Arbeits-
gruppe SE6 ihre Forschungsvorhaben:

SE1 Silizium-Photovoltaik

SE2 Heterogene Materialsysteme

SE3 Technologie

SE4 Dynamik von Grenzflachenreaktionen

SE5 Solare Energetik

SE6 Arbeitsgruppe Elektronische Struktur von Halbleitergrenzflachen

Die anderen Abteilungen aus dem HMI stiitzen diese Aktivitaten durch ihre eigenen langjahrigen, spezifischen
Erfahrungen, so z. B. bei den Heterostrukturen, den Festkdrpergrenzflachen, den chemischen und elektrochemi-
schen Verfahren. Dabei steht das weitgefacherte Angebot an analytischen Methoden wie die konventionelle
Material- und Bauelementdiagnostik, die Grenzflachenanalytik, die lonenstrahltechniken einschlieRBlich der Was-
serstoffanalytik, die Methoden der nuklearen Festkérperphysik, der Neutronenstrahlung und die Spektroskopie
mit Synchrotronstrahlung zur Verfligung.

Alle Forschungsarbeiten sind auch auf die Aktivitdten der anderen FUE-Programme in der Bundesrepublik insbe-
sondere bei den Partnerinstituten innerhalb der Helmholtz Zentren (HGF) und des Forschungsverbundes Son-
nenenergie (FVS) abgestimmt. Im Raum Berlin/Brandenburg unternimmt das HMI auf dem Gebiet der Mate-
rialforschung spezielle Anstrengungen, den Kontakt und die Kooperationen zu festkérperphysikalisch orientierten
universitdren und auf3eruniversitdren Einrichtungen sowie zur Industrie im Rahmen der Arbeitsgemeinschaft
,Solare Materialien” zu vertiefen.

Bereich Solarenergieforschung SE
] Leitung: Prof. Dr. Martha Ch. Lux-Steiner ]
SE1 SE4
| | Silzium-Photovoltaik Dynamik v. Grenzflachenreaktionen | |
Prof. Dr. Walther Fuhs Prof. Dr. Frank Willig
SE2 SE5
| | Heterogene Materialsysteme Solare Energetik | |
Prof. Dr. Martha Ch. Lux-Steiner Prof. Dr. Helmut Tributsch
SE3 SE6
| Technologie AG Elektronische Struktur | 1
Prof. Dr. Dietrich Braunig v. Halbleitergrenzflachen
Dr. Christian Pettenkofer

90 HMI Ergebnisse 2000



Silizium-Photovoltaik, SE1

Abteilung

SE1 Silizium-Photovoltaik
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Die mittelfristig den Markt beherrschenden Solarzellen auf der Basis von mono- und multikristallinen Silizium-
scheiben (Wafertechnologie) zeichnen sich durch Umweltvertraglichkeit, ergiebige Ressourcen, Stabilitat und
Zuverlassigkeit aus. Dem stehen jedoch die hohen Herstellungskosten gegeniiber. Eine Senkung dieser Kosten
kann zum einen durch eine Vereinfachung der Prozesstechnik zum anderen durch drastische Materialeinsparun-
gen erreicht werden. Beides erscheint méglich durch den Einsatz von Diinnschichttechnologien.Die Forschungs-
arbeiten der Abteilung zielen deshalb auf die Erarbeitung der wissenschaftlichen und technologischen Grundla-
gen fir den Einsatz von Dunnschichttechnologien in der Siliziumphotovoltaik.

Zentrales Thema ist die Entwicklung von Dinnschichtsolarzellen aus kristallinem Silizium aufgebracht auf
Billigsubstraten (Glas). Solche Zellen verbinden die Vorziige der traditionellen Siliziumtechnologie mit hoher
Produktivitat von Dinnschichttechniken und geringem Materialverbrauch (Verringerung der Zellendicke um Fak-
tor 100). Die Abscheidung auf Glas begrenzt die mdgliche Prozesstemperatur auf Werte unterhalb der Erwei-
chungstemperatur des Glassubstrats (T < 550 °C). Fiir diesen Temperaturbereich miissen geeignete Abscheide-
verfahren (Plasmatechnologie) und Prozessierungsprozesse erprobt werden.

Auf Kostensenkung durch einfachere Prozesstechnik zielen Zellenkonzepte, die auf Silizium-Heterostrukturen
basieren, bei denen die hochdotierten Schichten des Front- und Ruckkontakts auf mono- oder multikristallinen
Si-Scheiben oder auf polykristalline Si-Dinnschichten aus der Gasphase bei niedrigen Temperaturen abge-
schieden werden. Diese Konzepte erfordern ein gezieltes “Grenzflachen-Engineering” des Ubergangs vom Si-

Absorber zum Heteroemitter.

Arbeitsschwerpunkte
- Zellenprozesstechnik fiir T < 550 °C

- Zellenkonzepte: DUnnschichtsolarzellen und Si-Heterostrukturen

- Plasmadepositionstechnologie

- Verfahren zur Kristallisierung von amorphem Silizium

- Materialwissenschaftliche Grundlagen
- Entwicklung innovativer Messtechnik

Silizium Photovoltaik

Dinnschichtsolarzellen aus kristalli-
nem Silizium

Projektziel ist die Entwicklung von Diinnschichtso-
larzellen aus mikrokristallinem und polykristallinem
Silizium auf Glassubstraten. Dazu muissen konse-
quent Niedertemperaturprozesse eingesetzt werden
(T < 550 °C). Zur Herstellung der kristallinen Si-
Filme werden Verfahren der Plasmatechnologie
(PECVD, ECR-PECVD) eingesetzt. Dabei sollen die
spezifischen Vorteile der ECR-Technologie ausge-
lotet werden (hohe Depositionsrate, Niedertempe-
raturepitaxie). Folgende Wege werden erprobt: (1)
Direkte Abscheidung auf Glassubstrate, (2) Deposi-
tion von amorphen Filmen und anschlielende
thermische Kristallisierung, (3) Herstellung von
Saatschichten (Laserkristallisation, Me-induzierte
Kristallisation) und deren Verdickung durch Nie-
dertemperturepitaxie. Die Filme werden mit dem
Ziel charakterisiert, Zusammenhénge zwischen
relevanten physikalischen Eigenschaften und den
Prozessparametern zu erarbeiten: Morphologie und
Struktur, elektronische Eigenschaften, Defektstruk-
tur, Transport- und Rekombinationsmechanismen.

Ein zentrales Konzept fiur die Herstellung einer
polykristallinen Silizium-Solarzelle auf Glas besteht
darin, dass die elektronisch aktive Absorberschicht
auf eine grobkristalline Saatschicht durch epitakti-
sches Wachstum abgeschieden wird. Eine Solar-
zelle wird dann mit einem bei niedriger Substrat-
temperatur aus der Gasphase abgeschiedenen
Emitter (Niedertemperaturemitter) realisiert. In drei
Teilschritten wurden ermutigende Fortschritte er-

zielt, die nahelegen, dieses Saatschichtkonzept mit
Nachdruck weiter zu verfolgen:

1. Saatschichten

Sowohl durch Al-induzierte Kristallisierung als auch
durch Laserkristallisierung wurden polykristalline
Siliziumfilme (pc-Si) auf Glassubstraten hergestellt.
2. Niedertemperaturepitaxie

Im Temperaturbereich 300-450 °C wurde mit der
ECR-PECVD-Technik (Electron-Cyclotron-Reso-
nance Plasma Enhanced Chemical Vapor Deposi-
tion) epitaktisches Wachstum mit einer Schichtdi-
cke um 1 um auf Si(100) realisiert.

3. Niedertemperaturemitter

Es wurden Solarzellen aus monokristallinem Si
sowohl durch epitaktische Abscheidung von c-Si(P)
als auch als Heterokontakt mit amorphem a-
Si:H(P) mit Wirkungsgraden von 14-15 % bzw.
13,6 % hergestellt.

Saatschichten

- Metall-induzierte Kristallisation

Amorphes Silizium kann im Kontakt mit Metallen
deutlich unterhalb der eutektischen Temperatur des
Me/Si-Systems kristallisieren. Im Falle der Al-indu-
zierten Kristallisation kann dabei ein kompletter
Schichtaustausch realisiert werden: Aus der
Schichtfolge Glas/Al/a-Si wird durch Tempererung
bei 300-500 °C Glas/pc-Si/Al(Si). Dieser Kristallisa-
tionsprozess ist nicht mit der Bildung eines stabilen
Silizids verbunden und findet deutlich unterhalb der
eutektischen Temperatur des Al/Si-Systems von
577 °C statt. Abb.1 zeigt die zeitliche Entwicklung.
Nach einer Temperzeit von t = 5 min bei 500 °C
bildet sich ein Si-Kristallit an der a-Si/Al Grenzfla-
che, der bei weiterer Temperung zunéchst vertikal
und dann horizontal weiterwéchst. Nach t = 10 min
hat der Kristallit eine Ausdehnung von etwa 2 pm.
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Er wachst weiter, bis sein laterales Wachstum
durch andere Kristallite begrenzt wird, nach 60 min
hat sich ein geschlossener polykristalliner Si (pc-Si)
Film ergeben.

Si-nucleus

Abb. 1: Querschnittsaufnahmen (Focused lon
Beam) a) vor und nach Temperung bei 500 °C fiir
b) 5 min, ¢) 10 min und d) 60 min.

Der Al-induzierte Schichtaustausch (ALILE) stellt
den ersten echten Niedertemperaturprozess dar,
der zu einem grobkoérnigen polykristallinen Si-Film
auf Glas fuhrt. Die Korngréf3e solcher Filme betragt
um 10 pm, die Kérner haben (100)-Vorzugsorientie-
rung und sind hoch mit Al dotiert. Solche Filme
empfehlen sich deshalb als p’-Saatschichten fiir
eine epitaktische Abscheidung eines p~ Absorbers.
Dazu missen aber zunachst Schichtstrukturen des
Typs Glas/Al/pc-Si(p") fiir Zellenstrukturen realisiert
werden.

GroRe Korner entstehen bei dem ALILE-Prozess,
weil mit wachsender KorngréRe die Keimbildung
unterdriickt wird. Man kann den Kristallisationspro-
zess in vier Einzelschritte zerlegen: (1) a-Si-Disso-
ziation und Ldsung im Al, (2) Si-Diffusion im Al, (3)
Nukleation an Korngrenzen an der Oberflache der
Al-Schicht und (4) Wachstum der Kristallite. Der
zeitbestimmende Prozess ist dabei der Diffusions-
prozess. Die treibende Kraft ist der Unterschied der
chemischen Potentiale des Si an den a-Si/Al und
Al/c-Si Grenzflachen. Das Wachstum von groRRkor-
nigem Si kann damit quantitativ beschrieben wer-
den, dass die Si-Verarmungs-gebiete um die wach-
senden Korner zu einem frilhen Stadium der Film-
bildung Uberlappen und damit die weitere Nuklea-
tion unterbunden wird.

Yield (counts)

- Laserkristallisierung

Durch stufenweise Laserkristallisation (EXCIMER-
Laser) von undotiertem amorphem Silizium (a-Si:H)
wurden auf Glas polykristalline Si-Filme mit Korn-
groRen von bis zu 5 um hergestellt. Die interes-
sante Frage dabei war, ob es mdglich ist, durch
Verwendung von a-Si:H eine in-situ Passivierung
der pc-Si-Filme zu realisieren. Durch geeignete
Prozessfiihrung kann man in der Tat erreichen,
dass die pc-Si-Filme bis zu 4 at% Wasserstoff ent-
halten. Infrarotspektroskopie zeigt, dass ein groR3er
Teil dieses Wasserstoffs in Clustern gebunden ist.
Dotierung der Filme fuhrt zu einer Anderung von
Prozessparametern nicht aber zu einer grundsatzli-
chen Anderung der Struktur. Die {111}-Vorzugsori-
entierung der Schichten mit groRen Kérnern wird
weder durch moderate noch durch hohe n- oder p-
Dotierung beeinflusst.

Niedertemperaturepitaxie

Mit Hilfe der ECR-PECVD-Technik wurde epitakti-
sches Filmwachstum mit guter kristalliner Qualitat
auf Si-Wafern mit (100)-Orientierung  bereits bei
Temperaturen von 325 °C realisiert. Fig. 2 zeigt
Rutherford-Ruckstreu-Spektren (RBS) fur unter-
schiedlich dicke Filme. Fir den 300 nm dicken Film
ergibt sich die fiir eine periodische Struktur typische
niedrige Streurate. Dagegen zeigt die Erhéhung der
Streurate im Falle des dickeren Films (1,3 pum) die
Entstehung von struktureller Unordnung an.
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(1) d =300 nm
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10000 | E
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0

80 100 120 140 160
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Abb. 2: Rutherford-Riickstreuung (RBS) von epitak-
tisch auf Si(100)-Wafern bei 325 °C deponierten
undotierten Si-Filmen.

20 40 60

Elektronenmikroskopische Untersuchungen zeig-
ten, dass es sich dabei nicht einfach um einen
Umschlag von epitaktischem kristallinem zu amor-
phem Wachstum handelt. Vielmehr wachst die
Unordnung graduell mit der Dicke an. An groberen
Defekten entsteht amorphes Wachstum, das sich
trichterférmig zur Oberflache hin fortsetzt. Bei einer
Dicke von 1,6 um bestanden etwa 10-15 % der
Oberflache aus solchen amorphen Inseln. Mit stei-
gender Substrattemperatur nimmt der Grad der
Fehlordnung stark ab.
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Solarzellen mit Niedertemperaturemitter

Durch epitaktische Abscheidung dotierter Si-Filme
(P oder B) auf Si(100) Substrate kdnnen Emitter-
schichten fur Solarzellen bei niedrigen Temperatu-
ren abgeschieden werden. Fig. 3 zeigt die Struktur
der Solarzelle, bei der die epitaktische Schicht in
einer Dicke von 100 nm auf einem Cz-Si-Wafer bei
325 °C deponiert wurde. Mit Antireflexschicht (ARC)
ergibt sich mit einfacher Zellentechnologie ein Wir-
kungsgrad von 14,5 %.

n*-Epi-Emitter (T=325°C) \
% ;ﬁ’%

p-c-Si (CZ, (100), 4 Qcm) mit BSF

]
40 [ T T T T T T i
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. 30r no ARC i
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E Uoc =573mV / 595mV
= 10}  Isc=25.6mAlenT/ 32.3mA/cnT g
£ FF=T7%/ 7%

ok n=113%/145% |

A=016cnt
_10 1 1 1 1 1
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Abb. 3: Struktur und I-V-Kennlinien einer Si-Solar-
zelle mit epitaktisch bei 325 °C aus der Gasphase
abgeschiedenen Emitter.

Messungen von elektrisch detektierter magneti-
scher Resonanz (EDMR) erlauben die mikroskopi-
sche ldentifizierung von spinabhangigen Transport
und Rekombinationspfaden. Im EDMR-Spektrum
der Zellen mit phosphordotiertem Emitter tritt bei 5
K im Kurzschlussstrom ein Signal mit Dublettsruktur
auf, das der Hyperfeinstruktur von ¥p zuzuordnen
ist (Abb. 4).
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Fig. 4: Anomale P-Diffusion in Si-Solarzelle, SIMS-
Profil und EDMR-Signal bei 5 K

Dieses Signal kann nicht im phosphordotierten
Emitter entstehen, da bei der P-Konzentration von
fast 10%° cm™ die Feinstruktur als Folge der Stor-
bandbildung nicht auftreten kann. Das Signal muss
deshalb auf P-Atome zuriickgefiihrt werden, die in
geringer Konzentration in den Si-Wafer trotz der
niedrigen Prozesstemperatur eindiffundiert sind.
Sorgfaltige SIMS-Messungen bestétigten diese
Schlussfolgerung (Fig. 4). Die anomale Phosphor-
diffusion ist nicht nur wissenschaftlich sondern auch
technologisch interessant. Sie kann zur Realisie-
rung eines vergrabenen pn-Ubergangs genutzt
werden. Mdglicherweise ist dies der Grund fur die
gute Qualitat dieser Solarzellen.

W. Fuhs, L. Elstner, K. Lips, M. Birkholz, Ch. Béh-
me, E. Conrad, S. Brehme, W. Henrion, P. Kan-
schat, P. Lengsfeld, Miller, O. Nast, N. Nickel, J.
Platen, P. Reinig, M. Rebien, B. Selle, I. Sieber

Grenzflachen und Passivierung

Grenzflachen sind wegen Potentialdiskontinuitéaten
und erhdhter Zustandsdichte Ursache von Rekom-
binationsverlusten. Es ist das Ziel des Projekts,
Niedertemperaturverfahren zur Passivierung fur die
unterschiedlichen Grenzflachen von konventionel-
len Solarzellen und von Dunnschichtsolarzellen und
die fur die Analytik notwendige innovative MeR3tech-
nik zu entwickeln. Zur Vorreinigung, Glattung und
chemischen Konditionierung der Oberflachen vor
Depositionsprozessen und zur Préparation passivie-
render Zwischenschichten sollen nasschemische
und elektrochemische Verfahren eingesetzt werden.

Zur Konditionierung von Silizium-Oberflachen wur-
den in den letzten Jahren die Wasserstoff(H)-
Terminierung und die Passivierung mit ultradiinnen
Oxidschichten entwickelt und vielfach bei der Pré-
paration von Heterostrukturen eingesetzt. Durch
geeignete Prozesstechnik konnte die Stabilitat der
H-Terminierung gegen Rickoxydation an Luft fir
Si(100) auf 2 Stunden und fir Si(111) auf bis zu 48
Stunden verbessert werden. Vergleichende Unter-
suchungen oxydierender nasschemischer Behand-
lungen mittels Oberflachen-Photospan-nungs(SPV)-
Messungen ergaben, dass die klassischen Reini-
gungs- und Oxydationsverfahren generell zu hohen
positiven Ladungen und hohen Zustandsdichten
Ditmin > 10 cm?eV™* an der Grenzflache filhren.
Dagegen wurden fir die Oxydation in deionisiertem
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Wasser Bedingungen gefunden, unter denen die
Dichten der positiven Oxydladung und der Defekte
im Verlauf der Oxydation signifikant reduziert wer-
den kénnen (Abb. 5).
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Abb. 5: Zustandsdichteverteilungen nasschemisch

behandelter Si(111)-Oberflachen

Als neue Variante einer Niedertemperatur-Passivie-
rung von Si-Oberflachen wurde die elektrochemi-
sche Beschichtung mit organischen Molekilen er-
probt. Besonders interessant ist dabei die Frage, ob
es moglich ist, Pufferschichten fur Heterostruktur-
kontakte mit durch die Molekilstruktur definierten
Dipolmomenten zu realisieren. Die Untersuchungen
wurden mit 4-Bromobenzen-Radikalen begonnen,
die sich aus einem wassrigen Elektrolyten abschei-
den lassen. Photolumineszenzmessungen zeigten,
dass sich die Defektdichte gegenuber einer klas-
sisch H-terminierten Oberflache nur um den Faktor
2 erhoht. Die Wirkung des Dipols zeigte sich in
einer Reduzierung der Bandverbiegung an der Si-
Oberflache von bis zu 65 meV.
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10°+ A TH
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10%1 \::% 4
3 ° Vv
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10°1 . Y M@
1
10
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r. /Qcm’

Abb. 6: Korrelation von Rekombinations-geschwin-
digkeit S an der Grenzflache und Kontaktwiderstand
re fur MIS-Kontakte auf n-Si; Praparation der Tun-
neloxidschicht anodisch (AN), thermisch (TH) und
nasschemisch (CH).

Als Alternative zum Ruckkontakt mit diffundiertem
back surface field (BSF) wurden MIS-Tunnelkon-
takte untersucht. Fir n-Si konnten mit Mg als Kon-
taktmetall applikativ verwertbaren Ergebnisse erzielt
werden. Mit optimierten nasschemisch erzeugten
Tunneloxidschichten gelang es, die Rekombinati-
onsgeschwindigkeit an der Grenzflache auf S = 50
cm/s und den Kontaktwiderstand auf r, = 0,04 Qcm?2
zu senken (Fig. 6). Der Einsatz wurde in einer p'n-
Solarzelle erfolgreich erprobt. Damit steht fiir diesen
Zellentyp eine einfache Niedertemperatur-Prapara-
tionsmethode fir einen rekombinationsarmen
Ruckkontakt zur Verfigung.

W. Fissel, H. Angermann, W. Fuhs, Hartig, K.
Kliefoth,J. Rappich

Silizium-Heterostrukturen

Interfaceengineering von TCO/Si- und a-Si:H/Si-
Heterostrukturen mit dem Ziel, effiziente Hetero-
emittersolarzellen auf kristallinem Silizium zu entwi-
ckeln. Dies erfordert exzellente Grenzflachenpassi-
vierung und Einstellung der Bandoffsets durch
geeignetete Pufferschichten. Analyse der elektroni-
schen Eigenschaften dinner Emitterschichten.
Umsetzung der Ergebnisse in technologisch rele-
vante Verfahren wie Sputtern und CVD.

a-Si:H(n)/c-Si(p) Heterosolarzelle

Bei einer a-Si:H(n)/c-Si(p) Heterosolarzelle wird auf
einem monokristallinen Si-Wafer eine diinne amor-
phe Emitterschicht (20nm) bei etwa 200 °C durch
Plasmadeposition abgeschieden (Abb. 7). Kritische
Parameter bei der Herstellung eines solchen Nie-
dertemperaturemitters sind vor allem die Dicke der
Emitterschicht und die Konditionierung der Si-Ober-
flache vor der Abscheidung. Wegen der Absorpti-
onsverluste in der Emitterschicht nimmt der Wir-
kungsgrad mit abnehmender Dicke der a-Si:H
Schicht zu. Die besten Ergebnisse wurden mit
nasschemisch geglatteten und anschlieend H-
terminierten Oberflachen erzielt. Die effektive Re-
kombinationsgeschwindigkeit an der Grenzflache
konnte dabei auf Werte von 80-100 cm/s gesenkt
werden.
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Abb. 7: Zellenaufbau und Hellkennlinie einer
a-Si:H(n)/c-Si(p) Heterosolarzelle.

Der bisher erreichte Wirkungsgrad auf planarer Si-
Oberflache betragt 13,6 %.

Die Anpassung der Energiebander an der Hetero-
grenzflache (Bandoffset) stellt neben der Rekombi-
nation die entscheidende GroR3e fur die Effizienz der
Heterosolarzelle dar. Untersuchungen der Photoin-
jektion ergaben einen geringen Offset von
AEc=70meVx 50meV der Leitungsbénder und einen
erheblich  héheren Wert am Valenzband
Ev=460meV+50meV. Uberraschend war das Er-
gebnis, dass die Barrierenenergie des ZnO:Al/a-
Si:H Heteroliberganges den Potentialverlauf in der

Emitterschicht und die Bandverbiegung im c-Si
erheblich beeinflussen kann.

TCOlc-Si-Heterosolarzellen

Heterolbergdnge aus transparenten leitfahigen
Schichten und Silizium sind wegen ihres einfachen
Aufbaus fur die Photovoltaik besonders interessant.
In der Literatur haben solche Zellen zuweilen sehr
hohe Wirkungsgrade von bis zu 16 % erreicht. Das
Wirkprinzip solcher Zellen ist allerdings noch weit-
gehend ungeklart. Es kdnnte sich um eine reine
Schottkystruktur, eine MIS-Tunnelstruktur oder aber
auch um eine Erhéhung der Potentialbarriere durch
eine ultraflache Antidotierierung handeln.

Stromdichte / mA cm?

nicht implantiert |
D = 1*10*% cm 2
D =2*10 ¥ cm2
D =510 cm? ]
D = 1*10* cm™2
—=— (diff. P-Emitter

Spannung / V

" Abb. 8: Hellkennlinien von ZnO:Al/(n)p-Si Solarzel-

len mit unterschiedlicher Antidotierung (Parameter:
Implantationsdosis). Im Gegensatz zu V,c sind die

Werte von lsc aus mefRtechnischen Griinden nicht
relevant.

Simulationsrechnungen zeigen, dass bereits eine
geringe Antidotierung von einigen 10 cm?® mit
einer Tiefe von 20 bis 30 nm zu einer effektiven
Barriere von mehr als 0.9 eV fihrt. Die Leerlauf-
spannung erreicht damit Werte nahe denen einer
pn-Struktur bei hohem Kurzschlu3strom. In der Tat
ergibt sich in einer ZnO:Al/Si Heterostruktur bei
einer Gegendotierung eines p-leitenden Si Wafers
an der Oberflache mit Phosphor eine Erhéhung der
Leerlaufspannung. Fig. 8 zeigt als Beispiel Ergeb-
nisse an ZnO:Al/p-Si Heterostrukturen, bei denen
die Antidotierung durch eine stufenweise P-Im-

plantation bis in eine Tiefe von etwa 30-50 nm reali-
siert wurde.

M. Schmidt, M. Brauer, F. Fenske, W. Fuhs, A.

Froitzheim, A. Schopke, B. Selle
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Mit der Zielsetzung, die Herstellungskosten fiir Solarzellen zu reduzieren, werden Diinnschichtsolarzellen auf der
Basis von hochabsorbierenden Verbindungshalbleitern entwickelt. Die Auswahlkriterien betreffen unter anderem
fur die Basismaterialien, die aus mehreren Elementen bestehen, die GréRRe der Energieliicke (zwischen 1 eV und
2 eV), einen hohen Absorptionskoeffizienten, (beinahe vollstandige Absorption des nutzbaren Sonnenlichts inner-
halb 1/2000 mm) und schnelle, kostengiinstige Praparationsbedingungen fir alle Materialkomponenten der Zelle
(sequenzielle oder simultane Depositionsmethoden der Ausgangsstoffe durch Sputtern, Verdampfen, Gaspha-
sentransportreaktionen oder nasschemische Verfahren ).

Um effiziente Einzelzellen mit hohen Fotospannungen und Tandemsolarzellen zu entwickeln, werden vor allem
Absorberschichten aus CulnS; und CuGaSe; mit Energieliicken > 1.5 eV bearbeitet. Fir die Herstellung dieser
Schichten werden mehrere unterschiedliche Verfahren parallel eingesetzt, um durch einen Vergleich der Ergeb-
nisse eine Optimierung der Schichtherstellung zu erreichen und einen Einblick in die relevanten Eigenschaften
der Absorber zu gewinnen. Zusétzlich werden auch unterschiedliche Materialien und unterschiedliche Herstel-
lungsverfahren fiir die Kontaktmaterialien wie den Riickkontakt, die Pufferschicht und das Fenstermaterial unter-
sucht und weiterentwickelt.

Neben planaren Zellenstrukturen werden auch Bauelemente mit hochstrukturierten Grenzflachen konzipiert und
entwickelt: Es wird das Zellenkonzept mit extrem diinnen Absorbern auf porésen Materialien (Eta-Zelle) bearbei-
tet. Aufgrund unserer Erfahrungen mit Fullerenen werden auerdem in Kooperation mit externen Partnern neue
Studien zu den Komposit-Solarzellen auf Polymer-Basis in Angriff genommen.

Zur Unterstiitzung der zukinftigen Weiterentwicklung von schmal- wie breitbandigen Chalkopyritsolarzellen wurde
mit Hilfe externer Partner der Aufbau eines Praparation-/Messsystems fir die in-system bzw. in-situ Grenzfla-
chendiagnostik mit Synchrotronstrahlung gestartet. Die Anlage soll Ende 2001 bei BESSY zur Verfiigung stehen.

Chalkopyrit Solarzellen

konnte die Schichtdichte deutlich verbessert wer-
den.

Die so hergestellten Schichten wurden mittels Pho-
tolumineszenz auf ihre optoelektronischen Eigen-
schaften hin untersucht. Folgende Rekombinati-
onspfade lassen sich durch PL(I exec)- und PL(T)-
Messungen fiir stochiometrische und Cu-reiche
Schichten den gemessenen Emissionen zuordnen:

CSVT - Closed-Spaced Vapour Trans-
port

Ziel dieses Projektes ist es, eine neue Depositi-
onstechnologie fir die Herstellung von dinnen
halbleitenden Filmen firr die Photovoltaik (CCSV)T
zu entwicklen. Als Vorstufe dazu qilt es, die Ab-
scheidebedingungen  von  halogenunterstiitzem
Gasphasentransport von CuGaSe, und ZnSe zu
untersuchen.

Weiterentwicklung von Charakterisierungsmethoden
fur Halbleitermaterialien auf Nanometer-Skala.
Herstellung von Diinnschicht-Solarzellen auf der
Basis von CuGasSe;.

- Exzitonische Lumineszenz nahe der Bandkante
(BX,FX) bei 1.726 eV.

- Zwei Donator-Akzeptor-Paariibergdnge (DAl
und DAZ2) bei 1.675 eV und 1,639 eV.
Eine Phononenreplik des DA2-Ubergangs bei
1,606 eV unter Beteiligung eines longitudinal-
optischen Phonons der Energie 33(2) meV.
Eine Phononreplik des DA1-Uberganges bei
1,640 eV unter Beteiligung eines longitudinal-
optischen Phonons der Frequenz 35(2) meV.

Die Arbeiten zu den Herstellungsbedingungen von
CuGaSe;- und ZnSe-Schichten mittels Niederdruck
CVD in Abhéangigkeit der ProzeRtemperaturen und
des lodpartialdrucks wurden weitergefuhrt. Zuséatz-

lich wurde eine weitere Halogenquelle fir lod ein- Ga-reich gewachsene Schichten zeigen eine deut-

gebaut. Die ersten Versuche mit dieser Anordnung
zeigten, dall das Prozessfenster, im Unterschied
zum 2-Quellen-Transport mit zwei unterschiedlichen
Transportgasen (CuzSe mit lod; Ga,Sesz mit HCI)
stark verkleinert wurde.

Die 2-Quellen-CVD-Experimente mit den zwei un-
terschiedlichen Transportgasen (Cu,Se mit lod;
Ga,Sesz mit HCI) ermdglichten die kontrollierte Vari-
ation des Cu:Ga-Verhéltnisses in der Gasphase.
Ebenso ermdglichte diese Versuchsanordnung den
reproduzierbaren Abtrag der Ausgangsmaterialien.
Die kontrollierte Variation des Cu:Ga-Verhéltnisses
in der Gasphase erlaubte gezielte Untersuchungen
des Schichtwachstums und den Ubergang von ein-
phasigem CuGaSe; bei Cu:Ga-Verhaltnissen gréRer
als 1:10 in der Gasphase zu CuGaSe; mit Cuz.xSeyy
Fremdphasen bei kleineren Verhéltnissen. Obwohl
die Schichten immer noch pin-holes aufweisen, die
die Eigenschaften der Solarzellen beeintrachtigen,

lich modifizierte Photolumineszenzstruktur. An der
Bandkante sind keine Ubergange mefRbar. Dagegen
zeigt sich eine breite, in Ihrer energetischen Lage
kompositionsabhéngige Struktur um 1.6 eV. Mit der
Literatur gut Ubereinstimmenden intensitats- und
temperaturabhéngigen Photolumineszenzmessun-
gen konnte gezeigt werden, dal3 es sich um soge-
nannte Quasi-DAP-Rekombinationen handelt. Erkla-
ren lassen sich diese im Modell der Potentialfluktu-
ationen fur Schichten hoher Dotierung und Kom-
pensation, wie sie fur Schichten mit Stéchiometrie-
Abweichungen zu erwarten sind.

Bisher konnten Solarzellen mit Wirkungsgraden
Uber 4% hergestellt werden, wobei bei der bisher
besten Solarzelle ein Wirkungsgrad von n =4.8 %
und eine offene  Klemmenspannung von
Voc =863 mV erreicht wurde. Die erzielte offene
Klemmenspannung liegt im Bereich der bisher bes-
ten CuGaSe,-Diinnschichtsolarzellen (Voc=861 mV)
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und lasst erwarten, dass bei einer weiteren
Verringerung einzelner Locher in den poly-
kristallinen Absorberschichten die Effizienz weiter
verbessert werden kann.

Mit Elastischer Riickstreudetektionsanalyse (ERDA)
wurde das Diffusionsverhalten des lods in CIGS-
Solarzellen studiert. Die bisherigen Ergebnisse
weisen darauf hin, dal das lod kaum diffundiert.
Jedoch konnte qualitativ die Diffusion von Indium
aus dem Absorber in die Pufferschicht nachgewie-
sen werden. Bei den untersuchten Materialien han-
delt es sich um komplexe polykristalline Materialien
mit hoher Rauhigkeit, was qualitative Aussagen
erschwert. Deshalb wurden weitere Untersuchun-
gen an ZnSe-Einkristallen vorgenommen. An die-
sem Modellsystem kann die Diffusion des Indium in
den Kristall abgeschatzt werden. Genauere Ruck-
schlisse auf die Solarzelleneigenschaften werden
von den weiteren Experimenten erwartet.

Das Verfahren der UHV-Kelvin-Mode-Kraftmikro-
skopie (KPFM) wurde im Berichtsjahr modifiziert,
um es auf polykristallines Material anwenden zu
kénnen.

Es wurden erste Versuche gestartet, die Einkristalle
mit den préaparierten Schichten im UHV zu brechen
und die cross-section mit dem KPFM zu untersu-
chen. Die nach dem Spalten exponierte Flache
schlie3t mit der mit CGS beschichteten (110)-Ober-
flache einen Winkel von 60° ein. Fir das kubische
ZnSe liegt damit ebenfalls eine der (110) equiva-
lente Flache vor. Anhand von Punktmessungen
Uber die Grenzflache hinweg konnte die Hetero-
struktur charakterisiert werden. Abb. 1 zeigt die
Ergebnisse dieser Messungen. Im oberen Bildab-
schnitt ist zur Verdeutlichung ein REM Bild der
Struktur gezeigt. Es ist deutlich die Variation der
Austrittsarbeit auf den unterschiedlichen Bereichen
der Probe zu erkennen. Im ZnSe liegt die Austritts-
arbeit bei ca. ® = 6.05 eV, auf der CGS Schicht bei
@ =5.19 eV an. Der Wert auf ZnSe liegt allerdings
héher als der Wert, der auf den UHV gespaltenen
Proben gemessen wurde. Der Wert auf der CGS-
Schicht liegt niedriger als die Messungen auf der
Oberflache der CVD praparierten CGS-Schicht.
Eine Erklarung fur die Abweichungen kann bislang
nicht gegeben werden.
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Abb. 1: Cross-section Messungen an einer UHV-
gespaltenen ZnSe/CGS Probe. Die Kreise zeigen
die Hohenanderung, und die Quadrate reprasentie-

ren die Anderung der Kontaktpotentialdifferenz. Im
Hintergrund ist eine REM-Aufnahme der Probe zu
sehen

Jager-Waldau, J. Beckmann, T. Dylla, D. Fischer, D.
Fuertes-Maron, T. Glatzel, K. Hohn, C. Kelch, M.
Kirsch, M.Ch. Lux-Steiner, A. Meeder, N. Meyer, T.
Munchenberg, A. Rumberg, S. Sadewasser, A.
Sembian, Ch. Sommerhalter, S. Wiesner in Ko-
operation mit W. Fritsch [SF5], S. Fichter und Y.
Tomm [SE5]

MOCVD - Metallorganic Chemical Va-
pour Phase Deposition

Innerhalb dieses Projektes werden folgende Frage-

stellungen bearbeitet:

- Entwicklung einer Multispektral-Zelle: dazu
zunachst Entwicklung von Solarzellen mit gro-
Rer Absorberbandliicke auf der Basis von Cu-
GaSe; mittels industrierelevanter Techniken
(MOCVD und PVD/RTP)

- Aufklarung fundamentaler Prozesse in Chalko-
pyritsolarzellen

- Untersuchung von Dotierung und Transport in
Chalkopyriten

- Entwicklung einer Cd-freien Bottomzelle auf
Basis von CIGS-Absorbern

- Untersuchung der CuGaSe,/ZnSe-Grenzflache

Die elektrischen Transporteigenschaften epi-
taktischer CuGaSe, Schichten, unter Cu-Uber-
schuss mittels MOCVD gewachsen, wurden durch
Hall-Messungen bestimmt. Es wurden zwei unter-
schiedliche Akzeptoren gefunden, 134 und ca. 80
meV tief, deren Konzentrationsverhaltnis vom Cu-
Uberschuss wahrend des Wachstums abhéngt. Der
Kompensationsgrad der Schichten ist sehr hoch:
50-98%. Diese Ergebnisse bestatigen das aus
Photolumineszenzmessungen (PL) abgeleitete
Defektmodell.

conduction band
E I 12 meV I

|
163eVv 1.67 eV
1.62 eV

E=173eV 1.66 eV

A\
A}

|
|
|
|
|
A2 Y

- — — — — — — —

100 meV Al

60 meV

valence band

Abb. 1: Defektmodell fir CuGaSe,, aus PL-Messun-
gen

Die PL-Spektren Cu-reich praparierter CuGaSe;-
Epiflme  zeigen neben der exzitonischen
Lumineszenz zwei Donator-Akzeptor-Ubergéinge,
deren relative Intensitat vom Cu-Uberschuss wah-
rend des Wachstums abhéngt. Detailierte tempera-
turabhdngige Untersuchungen zeigen, dal3 beide
den gleichen flachen Donator sowie zwei Akzepto-
ren, 60 und 100meV tief, involvieren [1]. Abb. 1
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zeigt das daraus abgeleitete Defektmodell, das sich
im Widerspruch zur Literatur befindet. Insbesondere
wird dort der Ubergang bei 1.62 eV in Anlehnung an
die Ergebnisse beim CulnSe; interpretiert als Uber-
gang zwischen einem 100meV tiefen Donator und
einem flachen Akzeptor. Hall-Messungen sollten die
Existenz zweier Akzeptoren entsprechender Tiefe
bestéatigen. Sie werden im folgenden diskutiert.

Kleine 5x5 mm’ Proben epitaktischer CuGaSe;-
Schichten auf GaAs wurden aus unter einem Cu-
Gradienten beschichteten Wafern gebrochen und
an den Ecken mit Mo-Kontakten versehen und in
der Hall-Anlage der Abteilung SE1 nach van der
Pauw vermessen. Sie wurden mit der Konstant-Feld
und der Sweep-Methode untersucht. Bei Tempera-
turen unterhalb etwa 150K traten dabei noch nicht
verstandene Drifteffekte auf, die die Messung un-
mdglich machten. Deshalb beschrénken die Ergeb-
nisse sich auf den Temperaturbereich oberhalb von
ca. 150K.

Die Probe, deren Ladungstrédgerkonzentration tber
den groRten Temperaturbereich messbar war, liel3
sich mit der Annahme eines Akzeptor- und eines
Donatorniveaus anpassen. Die Anpassung auf
Grund der Neutralitdtsbedingung und der Tem-
perturabhangigkeit des Fermi-Niveaus ergibt eine
Akzeptortiefe von 134 meV, eine Akzeptorkon-
zentration von 510'® cm™ und 52% Kompensation.
Fur die Analyse der weiteren Hall-Messungen an
Proben mit anderer Zusammensetzung wurde die
hier bestimmte Akzeptortiefe vorausgesetzt. Abb. 2
zeigt exemplarisch, dass es nicht méglich ist, den
Temperaturverlauf der Ladungstragerkonzentration
mit einem einzigen Akzeptorniveau anzupassen.
Die gestrichelte Linie zeigt die beste Anpassung
unter dieser Annahme. Ein weiterer flacher Akzeptor
von etwa 80 meV Tiefe muss vorhanden sein.

TIK
300 200 150
10Y t 1
10% t 1
@
15
E 10 ]
I .
1014 L X il
ﬂ\.
\\\
1013 \ \ | | \
2 3 4 5 6 7 8
1000/T / K2

Abb. 2: Temperaturabhangige Ladungstragerkon-
zentration - gestrichelt: Anpassung mit einem Ak-
zeptor, durchgezogen: Anpassung mit zwei Akzep-
toren

Die Anderung des Konzentrationsverhéltnisses der
beiden Akzeptoren deckt sich mit den Ergebnissen
der PL-Untersuchungen: fir nahe-stéchiometrische
Schichten Uberwiegt der flachere Akzeptor, fir
Schichten, die mit hohem Cu-Uberschuss herge-
stellt wurden, der tiefere. Die Differenz der ermittel-
ten Defekttiefen (134 meV — 100 meV und 80 meV
— 60 meV) Uberrascht dabei nicht und kann auf die

unterschiedlichen Gleichgewichtsbedingungen fur
optische und elektrische Messungen zurtckgefihrt
werden. Der Kompensationsgrad ist in allen Proben
sehr hoch: bis zu 98% sind bestimmt worden.

Somit haben die Hall-Messungen die Existenz
zweier Akzeptoren bestatigt und der Analogie-
schluss zum CulnSe;, dass der 100 meV Defekt ein
Donator ist, ist widerlegt. Offensichtlich verhalten
sich die Defektspektren auch sehr nahe verwandter
Chalkopyrite unterschiedlich.

[1] A. Bauknecht, S. Siebentritt, J. Albert, M.
Ch. Lux-Steiner, J. Appl. Phys. 89,9 (2001), in press

S. Siebentritt, A. Gerhard, A. Bauknecht, S.
Brehme, M. C. Lux-Steiner

Chalkopyrit Solarzellen

Entwicklung der CulnS; - Musterzelle

Optimierung der Schichteigenschaften durch Dotie-
rung und Legierung (z.B. Ga)

Sulfurisierung mit H.S, DTBS

Untersuchung des Ladungstragertransports
Bereitstellung der Fenster-Baseline(CdS/ZnO/Gitter)
Raman-Spektroskopie

Projektkoordination (EU-Projekt SULFURCELL)

Untersuchung der Reaktionskinetik im System Cu-
In-Ga-S

Die vorangegangenen Arbeiten der Gruppe zeigen,
dass die Beimischung von Gallium bei der auf se-
quentieller Aufdampfung der Metalle mit anschlie-
Bender Sulfurisierung beruhenden Praparation zu
einer Verbesserung von Haftung, Reproduzierbar-
keit, Leerlaufspannung und Wirkungsgrad fihrt. Im
Gegensatz zur urspriinglichen Stapelfolge der Me-
tallschichten ist in der sulfurisierten Schicht die
Galliumkonzentration am Ruckkontakt am hodchsten
und nimmt in Richtung Absorberoberflache stark ab,
ist aber durch die Dauer und Temperatur der Sulfu-
risierung in gewissen Grenzen einstellbar. Die Cha-
rakterisierung der Solarzellen, Tiefenprofile der
Elemente (SNMS), Roéngtendiffraktometrie und
Raman Spektroskopie fiihrten zu einem ersten Mo-
dell der Schichtformation in dem die Interdiffusion
einer galliumreichen Schicht am Ruckkontakt und
einer indiumreiche Schicht an der Oberflache eine
zentrale Rolle spielt. Der Diffusionsmechanismus
wurde im Berichtsjahr mit Modellexperimenten (dif-
fusion couples) weiter untersucht. Dabei wurde
auch ein numerisches Verfahren zur Berechnung
von XRD Spektren fur die zerstérungsfreie Beur-
teilung der Interdiffusion entwickelt. Als Ergebnis ist
festzuhalten, dass die Anwesenheit der CuS Phase
die Interdiffusion stark beschleunigt. Das Diffusi-
onsprofil kann nur unter der Annahme unterschiedli-
cher Diffusionsgeschwindikeiten im Korn und an
den Korngrenzen erklart werden.

Das bisherige Modell beschreibt im wesentlichen
nur die letzte Phase der Sulfurisierung und kann
keine Aussagen Uber die Veranderung von Schicht-
eigenschaften durch den direkten Einfluss des Gal-
liums auf die Reaktionskinetik machen. Im Be-
richtsjahr wurde dieses Modell um wesentliche As-
pekte der Dynamik der Schichtformation erweitert.
Grundsétzlich zu unterscheiden sind ein direkter
Reaktionsweg, d.h. der Chalkopyrit entsteht direkt

HMI Ergebnisse 2000

103



Heterogene Materialsysteme, SE2

aus einer metallischen Legierung durch Reaktion
mit Schwefel, und der indirekte Pfad bei dem zu-
nachst binare Sulfide oder ternare Komponenten mit
vom Chalkopyrit abweichender Zusammensetzung
und Kristallstruktur als Zwischenstufe gebildet wer-
den. Der hier verfolgte experimentelle Ansatz war
die Sulfurisierung in einer Apparatur mit geringer
thermischer Tragheit (rapid thermal processor) ver-
bunden mit einer Unterbrechung der Reaktion und
anschlieBender Analyse. Eine Ubersicht der gebil-
deten Phasen folgt aus den XRD Spektren, die
jeweiligen oberflachennahen Phasen wurde mit
Raman Spektroskopie bestimmt. Durch die Zusam-
menarbeit mit dem Institut fir Oberflachenmodifika-
tion wurden durch lonenstrahlatzen Schragschliffe
angefertigt, die es ermdglichen eine tiefenaufgeltste
Phasenbestimmung mit der p-Raman Spektroskopie
durchzufiihren. Ein weiterer Ansatz wurde in Zu-
sammenarbeit mit der Universitdt von Barcelona
verfolgt, dabei wurde die Schicht durch Sputteratzen
schrittweise abgetragen und das Tiefenprofil der
Zusammensetzung durch Augerelektronen-
spektroskopie, die Phasen wiederum mit Raman
Spektroskopie bestimmt.

T T T T T

Cu-In-Ga Precursor in S,

Intensitat [counts]

Shift Phase Mode
61 CuS
116
162 CuGasS, E(LO)
242 Culns, E(TO)
278 CuGasS, E(LO)
290 CulnS, Al
303 CulnS,
=] 341 Culns, E(LO)
S 344 CuGasS, E(TO)
389 CuGaS, E(LO)

472 CuS

L L L L
200 300 400 500

Raman Shift [cm™]
Abb. 1: Raman-Spektren nach 0, 30, 60, 120, und
300 s Sulfurisierung in Schwefeldampf bei 500 °C
Substrattemperatur

L
100

In der Abwesenheit von Gallium wird im wesentli-
chen ein direkter Reaktionsweg festgestellt, d.h. als
Phasen werden nacheinander Culnz, Cuiilng, und
CulnS; gebildet. Zum Ende der Reaktion segregiert
infolge des Kupferiberschusses CuS. Durch die
Beimischung von Gallium ergibt sich ein komplexe-
rer Reaktionsverlauf , der auch von der Chalkogen-
quelle abhéngt (H,S bzw. Schwefeldampf). Die
wesentlichen, durch die Beimischung von Gallium
verursachten Unterschiede im Reaktionsverlauf
sind:
- Die Culn; Bildung im precursor wird unterdriickt
- CuGas; bildet sich teilweise schon wéahrend
der Aufheizung
- Die Reaktion zu CulnS; wird indirekt , erfolgt
Uber die Spinellphase (CulnsSg) und verschiebt
sich zu héheren Temperaturen

Ein Beispiel der Raman-Spektren zeigt Abb. 1. Die
Reaktion wurde zu den angegebenen Punkten
unterbrochen. Man erkennt, dass die Reaktion mit
dem Schwefel bei Erreichen der Solltemperatur
(aufgeheizt von Raumtemperatur in einer Minute)
bereits begonnen hat. Nach 30 s findet man ein
breites Maximum im Bereich von 300 cm™ und die
wegen der Resonanzanregung besonders ausge-
pragten charakteristischen Moden von CuGas; .
Aus anderen Messungen ist zu schlie3en, dass das
breite Maximum aus mehreren Moden der Spi-
nellphase zusammengesetzt ist. Nach 60 s besteht
die Schichtoberflaiche aus CulnS, und CuS. Der
Ursprung der gegeniiber der A1 Mode leicht ver-
schobenen zusatzlichen Linie ist noch nicht geklart;
sie ist stets dann zu beobachten wenn aufgrund der
Prozessbedingungen eine hohe Defektdichte
anzunehmen ist. So zeigt auch hier die Abnahme
der Intensitdt die strukturelle Verbesserung der
CulnS; Phase im weiteren Reaktionsverlauf.

R. Klenk, M.C. Lux-Steiner; T. Matthes, I. Hengel, A.
Neisser, J. Rei3, T. Riedle, C. Kelch, M. Kirsch

Neue Materialien

In dem Projekt werden insbesondere Cadmium-freie
Pufferschichten fiir Chalkopyritsolarzellen entwickelt
und in Zusammenarbeit mit Siemens Solar
(Mlnchen) getestet.

Chalkopyrite wie CulnSez, Cu(In,Ga)Se, oder Cu-
InS; sind zu vielversprechenden Materialien fir die
industrielle Produktion von Dinnschichtsolarzellen
geworden. Im Labor wurden Zellen mit Wirkungs-
graden von uUber 18% [1] hergestellt. Die besten
Zellen enthalten eine Zwischenschicht, die sogen-
nante Pufferschicht, die aus CdS besteht. Sie wird

nasschemisch im chemischen Bad (CBD) abge-
schieden. Der nasschemische Schritt scheint not-
wendig, um Zellen mit hohen Wirkungsgraden her-
zustellen. Die CdS-Pufferschicht soll nun aufgrund
ihrer Toxizitat durch alternative Materialien wie
ZnSe oder ZnS ersetzt werden.

Auf Cu(In,Ga)(S,Se).- Schichten (CIGSS), die von
der Siemens AG Minchen zur Verfligung gestellt
werden, wurden ZnSe- und ZnS- Pufferschichten
mittels CBD aufgebracht. Vielversprechende Ergeb-
nisse mit Wirkungsgraden bis nahe 15% (totale
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Flache) wurden mit den ZnSe- bzw. ZnS- Puffer-
schichten erzielt.

Die Pufferschichten werden in alkalischen wasseri-
gen Loésungen hergestellt, die ZnSO4, NHs, NzH4
und XC(NHz). (X= Se,S) enthalten. Vor der eigentli-
chen Abscheidung der Pufferschicht wird eine Vor-
behandlung in einer alkalischen Zinklésung durch-
geflhrt.

Die auf CIGSS-Absorber aufgewachsenen Schich-
ten sind homogen und bedecken den Absorber
gleichférmig. TEM- Aufnahmen an ZnSe — Schich-
ten zeigen, dass die Pufferschicht aus zwei Berei-
chen besteht: Einer nanokristallinen ZnSe-Schicht
(Abb. 1: Dunkler Bereich 1) und einer amorphen-
Hydroxid-, Wasserschicht (Heller Bereich 2), die
schon wahrend der Vorbehandlung aufwéchst. Gut
sind auch die Netzebenen des Absorbers zu sehen
(Bereich 4). AulRerdem ist eine dunkle Zone an der
Absorberoberflache zu erkennen (Bereich 3), deren
Komposition unbekannt sind.

Puffer Eta [%] | FF [%] | Isc Voc
[mA/cm2] | [mV]

Ohne 5.09 54.3 30.06 312

Zn-Treat- |12.1 69.89 |33.64 515

ment

ZnSe 14.5 72.3 35.2 569.5

ZnS 13.7 66.8 35.8 571

Tab. 1: Solarzelleneigenschaften in Abhéangigkeit
von der Behandlung mit Zn, ZnSe, ZnS

Da nach wie vor nasschemische Verfahren bei der
Aufbringung der Pufferschicht deutlich bessere
Solarzellenwirkungsgrade ergeben als trockene
Verfahren wird angenommen, daf? im chemischen
Bad eine Oberflachenmodifizierung des Absorbers
stattfindet. Der Einbau von Hydroxid und Wasser in
die Pufferschicht kdnnte positiven Einfluss auf die
Eigenschaften der Solarzelle haben.

Moglicherweise findet auRerdem eine Diffusion von
Zinkionen statt, die fir eine Dotierung des Absor-
bers an der Oberflache sorgt, Defekte absattigt und
die vorhandenen Oxidschicht des Absorbers redu-
ziert [2,3]. Ebenso wird eine Bildung von Mischpha-
sen an der Grenzflache zwischen Absorber und
Pufferschicht diskutiert [4]. Es kommt zu einer In-
version an der Oberflache. Der p-n-Ubergang ist
vergraben und die Grenzflachenrekombination her-
abgesetzt, was die Eigenschaften der Solarzelle
deutlich verbessert.

[1] J.R. Tuttle, M.A. Contreras,T.J. Gillespie,

K.R. Ramanathan, A.L. Tennant, J. Keane, A.M.
Gabor and R. Noufi, Progress in Photovotaic 33
(1999), p. 235.

[2] U. Rau, HW. Schock Appl. Phys. A 69:131-147
(1999)

[3] K.R. Ramanathan, H: Wiesner, S: Asher, D. Niles, N.
Bhattacharya, J. Keane, M.A. Contreras, and R. Noufi,
Proceeding of the 2" World Conference and Exhibition
on Photovoltaic Solar Energy Conversion. Vol. 1 (1998)
pp. 477-481

Abb. 1: Bereich 1 und 2 bezeichnen die ZnSe-
Schicht, Bereich 4 die Cu(In,Ga)(S,Se).- Schicht
und Bereich 3 eine Zwischenschicht.

[4] C. Heske, D. Eich, R. Fink, E. Umbach, T. van
Buuren, C. Bostedt, L.J. Terminello, S. Kakar, M.M.
Grush, T.A. Callcott, F.J. Himpsel, D.L. Ederer, W.

) Riedl, F. Karg, Appl. Phys. Lett Vol. 74 (1999) p.
XPS- Messungen belegen, dass die helle amorphe 1451

Schicht in Abb. 1 (Bereich 2) groRBe Mengen an
Sauerstoff enthalt, der hauptséachlich als Hydroxid,
Wasser, aber auch an Kohlenstoff gebunden ist. A. Ennaoui, M.C.Lux-Steiner, W. Eisele
Viel Sauerstoff wird auch in die nanokristalline
ZnSe-Schicht (Abb. 1 Bereich 1) eingebaut, der
Hydroxidanteil ist jedoch kleiner. Dass Wasserstoff
in erheblichem Umfang (bis zu 10%) in der
gesammten Pufferschicht (Abb. 1 Bereich 1,2)
enthalten ist, belegen NRA-Messungen.

Die Zink-Vorbehandlung (Zink-Treatment) und das
Abscheiden der ZnSe- bzw. ZnS-Schicht verbes-
sern die Solarzelleneingenschaften deutlich (Tab.
1).
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Eta-Zelle

Untersuchung neuartiger, nicht-planarer Solarzel-
lengeometrien fir Verbindungshalbleiter aus dem II-
VI und I-1lI-VI System. Realisierung mdéglichst vaku-
umfreier Depositionsbedingungen. Aufbau einer p-i-
n-Heterosolarzelle mit strukturierten Grenzflachen
und dadurch extrem kurzen Transportwegen im
Absorber: eta-Solarzelle (extremely thin absorber)

Zum Aufbau der CIS Absorberzelle wurde eine
Reihe von Grundlagenuntersuchungen durchge-
fuhrt. Diese befassten sich hauptséchlich mit den
transparenten Kontaktmaterialien. Es gelang erst-
mals, die Leitfahigkeit des n-leitenden, nano-poro-
sen TiO; durch Li-Interkalation dauerhaft zu erho-
hen. Dieses Ergebnis ist fir die CIS-Solarzelle von
Bedeutung, da mit der erhdhten Dotierung das Dif-
fusionspotential an der TiO,/CIS Grenzflache ver-
bessert werden kann.

Die Deposition von CuSCN wurde apparativ weiter
verbessert. Es wurde damit begonnen, CuSCN in
und auf flexiblen Substraten zu deponieren.

Die Einbettung von CIS in nano-pordse Substrate
wurde ebenfalls verfolgt, jedoch wurden bisher
keine hohen Wirkungsgrade der TiO,/CIS/CuSCN
Solarzelle erreicht.

Die Arbeiten an der CdTe Solarzelle fuhrten zu
einer offenen Klemmenspannung von 0.68 V und
einer Kurzschlussstromstarke von 9 mA/cm?® - ein
sehr respektables Ergebnis im Vergleich zur inter-
nationalen Konkurrenz.

ZnTe wird von uns nicht mehr als ein geeignetes
Substratmaterial fiir die eta-Solarzelle betrachtet,
nachdem die elektrische Charakterisierung bisher
keine ausreichende Eigenschaften nachweisen
konnte. Stattdessen ergab eine Zusammenarbeit
mit dem CNRS Paris, dass saulenférmiges ZnO ein
mdgliches Substrat fur weiterentwickelte eta-Zellen
sein kann (siehe Abbildung 1). Eine eingehende
elektrische, optische und strukturelle Charakterisie-
rung deutet daraufhin, dass die S&ulen-Struktur
zahlreiche Vorteile gegenuber herkémmlichen Sub-
straten besitzt. Auch fur Absorber aus Dinnschicht-

silizium ergeben sich mit dem von uns hergestellten
ZnO einige Vorteile.

Es wurde ein erster Ansatz zu einem elektrischen
Modell der CdTe - eta-Zelle erarbeitet. Es wurden
die Lage der Bander an der TiO,/CdTe Grenzflache,
die Diffusionsldange im CdTe, das Ausmass der
Lichteinkopplung durch Streuung und die Barrieren-
héhen am Rickkontakt bestimmt. In Zusammenar-
beit mit der Uni Gent wurde erstmals ein numeri-
sches Simulationsmodell auf die eta-Zelle ange-
wandt.

Zwei EU-Projekte mit Arbeitsgruppen aus den Nie-
derlanden, Belgien, Schweden, England und Spa-
nien greifen das von uns vorgeschlagene eta-Kon-
zept auf.

Abb.1: Mittels Elektrodeposition selbstorganisiert
auf SnO;, Substrat gewachsene hexagonale ZnO-
Saulen. Der Saulendurchmesser betragt etwa
200 nm, die typische Lange der einkristallinen Sau-
len liegt im Bereich von 2 um

R. Kdnenkamp, L. Dloczik, K. Ernst, Ch. Olesch, M.
Poschenrieder, R. Engelhardt, J. Chen

Pufferschichten, alternative Dinnschichttechnologie

Anwendung sequentieller, chemischer Abscheide-
verfahren zur Herstellung von Pufferschichten fir
Chalkopyrit-Solarzellen. Im Vordergrund steht der
von uns enwickelte ILGAR-Prozess (lon Layer Gas
Reaction), der sich durch 6kologische und ékonomi-
sche Vorteile und unempfindliche Prozess-
bedingungen auszeichnet. Das Verfahren wird
weiterentwickelt und auf neue Materialien
ausgedehnt. Andere Anwendungsgebiete aul3erhalb
der Photovoltaik werden in Kooperation mit der
Industrie  bzw. anderen  Forschungszentren
erschlossen. Automatisierung des Baseline-CBD-
Prozesses fur CdS-Pufferschichten.

Schichten fiir Verbindungshalbleiter-Solarzellen

ILGAR-ZnS wurde im Hinblick auf die Verwendung
als Pufferschicht in CIGSSe-Dinnschicht-Solarzel-
len weiter optimiert. Dabei zeigte sich, dal3 bedingt
durch die geringe Leitfahigkeit des ZnS solche Puf-
ferschichten sehr diunn sein mussen. Dies kann
Probleme verursachen hinsichtlich der Reprodu-
zierbarkeit geschlossener Filme. Da auch die
Zn(OH), bzw. ZnO-Deposition mittels ILGAR sehr
gut beherrscht wird, wurden Zn(OH,O,S)-Misch-
schichten erprobt, wie sie beim CBD-Verfahren
zwangslaufig entstehen. Infolge der besseren Leit-
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fahigkeit von ZnO kann man mit gréf3eren Schicht-
dicken arbeiten. Der technologisch und 6kologisch
interessante ILGAR-Prozess, der sich bestens zur
Integration in eine Produktionslinie eignet, bietet
auBerdem den groRen Vorteil, das Verhaltnis
OH/OI/S bequem steuern zu kénnen. Mit derartigen
ILGAR-Pufferschichten wurden Solarzellen basie-
rend auf CIGSSe-Absorbern der Fa. Siemens Solar
GmbH Minchen (SSG) hergestellt, die vollig frei
von Cadmium im Wirkungsgrad (m=14.2%) bereits
knapp Uber dem korrespondierender Zellen mit dem
Standard CdS-Puffer (n=14.1%) lagen. Zellen aus
CIGSe-Absorbern von ZSW Stuttgart und ILGAR-
CdS-Puffern erreichten n=12.9%: Dabei wiesen die
JLGAR“-Zellen deutlich héhere Kurzschlussstrome
(Jsc), jedoch bisher noch geringere Fillfaktoren (FF)
und offene Klemmenspannungen (Voc) auf.

Auch das ILGAR-Oxid-Verfahren wurde weiterent-
wickelt und fiir SSG-Absorber optimiert. Mit ILGAR-
ZnO wurde erfolgreich das Konzept der ,Window
Extension Layer‘ (WEL) eingefuhrt. Wir verstehen
darunter eine Schicht mit Puffereigenschaften aus
dem gleichen Material wie das Fenster, jedoch her-
gestellt durch eine milde, chemische Methode. Die
schadlichen Auswirkungen z.B. des Sputterns auf
die Absorberschicht fehlen also, wogegen ein posi-
tiver Effekt einer nalRchemischen Behandlung auf
die Absorberoberflache eintritt. Auf diese Weise
wurde mit n=14.6.% ein Rekord aufgestellt mit
erstmals deutlich besserer Zellperformance als die
Referenz-Zelle mit CBD-CdS (n=14.1%, vgl. Abb.
rechts). Versuche deuten darauf hin, dass mit die-
sem Konzept die i-ZnO-Fensterschicht und damit
ein ganzer Prozesssschritt einzusparen ist.

Beide, ILGAR-ZnS-Puffer und ILGAR-ZnO-WELs,
bendtigen fir hohe Zellwirkungsgrade vor der ei-
gentlichen Schichtdeposition ein kurzes Pretreat-
ment in warmer ammoniakalischer ZnCl- bzw.
CdSOs-Lésung. Als nachstes soll auch hier das
Cadmium ersetzt werden.

CdS-Schichten fiur CdTe-Zellen benétigen norma-
lerweise in einem Extraschritt eine Wéarme-Behand-
lung mit CdCl. In einer Kooperation mit der ETH
Zurich sowie dem ISFH und Antec wurde ILGAR-
CdS getestet, prapariert aus unvollstandig umge-
setztem CdCl,. Allererste Versuche ohne Optimie-
rung fuhrten zu Zellen mit n=6% und bemerkens-
wert hoher Quantenausbeute zwischen 300 und
500nm. Daflr wurde auch erstmalig auf 5x5cm?
Substraten mit hervorragender Homogenitéat abge-
schieden.

[ e

30
5 ILGAR-CAS
£ ILGAR-ZNS
2 2 ILGAR-ZNO
5 CBD-CdS
S
=
210
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0
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Voltage [mV]

CBD- ILGAR-
Ccds Cds ZnS ZnO
Voc [mV] 588 555 559 587
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Abb.1 / Tab. 1: J(V)-Kennlinien und Zellparameter
von CIGSSe-Solarzellen mit verschiedenen Puffern
(Absorber: SSG).
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Abb. 2: ILGAR-ZnO-Schicht auf Silizium

Ein theoretisches Simulationsprogramm wurde zur
Beschreibung der optischen Absorptionsspektren
nanokristalliner ILGAR-Dinnschsichten erarbeitet.
Es berlcksichtigt den Quantum-Size-Effekt, die
KristallitgroRenverteilung und  Phonon-Photon-
Wechselwirkung und ermdglicht so einen Vergleich
unterschiedlicher Proben in dieser Hinsicht.

Spin-off Aktivititen

Das ILGAR-Verfahren hat wegen seiner Einfachheit,
Vielseitigkeit und giinstigen Prozessfiihrung auch
das Interesse anderer Gebiete auRerhalb der Solar-
energie gefunden. Da es sich auch besonders fir
eine Roll-to-roll-Bandbeschichtung eignet, hat Thys-
sen-Krupp grof3es Interesse an einer derart auf
Bandstahl aufgebrachten Antikorrosionsbeschich-
tung. In einem ersten Auftrag hergestellte ZnO- und
Al;03-Musterschichten  bestanden Korrosions-
schnelltests mit Bestnote. Mit Daimler-Chrysler
wurde ein Geheimhaltungsabkommen abgeschlos-
sen, um nun erste Schichten fir Brennstoffzellen
herzustellen. Eine Kooperation mit der GKSS Tel-
tow hat die ILGAR-Beschichtung der inneren Ober-
flachen von nano-pordsen, keramischen Tragern mit
katalytisch aktivem Material zum Gegenstand. Da-
bei steht momentan Chromoxid im Mittelpunkt.

C.-H. Fischer, M.C. Lux-Steiner, H.-J. Muffler, M.
Bar
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lonenstrahlanwendungen

Wasserstoff-Tiefenprofile und leitende lonenspuren

Messung von Wasserstoff-Tiefenprofilen mit der
Kernreaktion *H (**N, a7) **C. Einfluss von Wasser-
stoff auf die Eigenschaften von Chalkopyrit- und II-
VI-Halbleitern. Untersuchung von leitenden lo-
nenspuren.

Wasserstoffkonzentration in Chalkopyrit
Dunnfilm-Solarzellen

In einem langerfristigen Forschungsvorhaben wurde
die Wasserstoffverteilung in  den einzelnen
Schichten von Solarzellenmaterialien gemessen.
Diese Untersuchungen begleiten die Herstellung
und Optimierung von Solarzellen der anderen
Gruppen der Abteilung. In Abb. 1 ist eine
Zusammenfassung der Ergebnisse fir eine CIS-
Solarzellenstuktur dargestellt.

Glass /Mo Cls
Heom3  ~a%
o ol
ooF o
wsl oel

Abb. 1: Uberblick tber die Wasserstoffkonzentration
in den einzelnen Schichten einer CIS-Solarzelle. Auf
der linken Seite sind die Konzentrationen in H/cm2
bzw. mit ihrer ungefédhren Entsprechung in at.%
angegeben. Die Schichdicken sind nicht maRstabs-
gerecht dargestellt.

In allen Schichten sind erhebliche Mengen von
Wasserstoff vorhanden, vor allem in der CdS-
Schicht und im Mo-Rickkontakt. In der CIS-Schicht
ist die Wasserstoffkonzentration verhaltnissmaRig
gering aber immer noch hoéher als die aktive
Ladungstragerkonzentration, so dass mit einer
wesentlichen  Beeinflussung der elektrischen
Eigenschaften durch Wasserstoff zu rechnen ist.

Begleitend zu der Entwicklung von alternativen
Pufferschichten, insbesondere von ZnS, wurden die
Wasserstoffverteilungen in  diesen  Schichten
gemessen. Da diese Schichten durch chemische
Badabscheidung hergestellt werden, enthalten sie
hohe Konzentrationen von Wasserstoff. Die
Kenntnis der Wasserstoffverteilung wird zur
Funktionsoptimierung der Schichten benutzt.

Mit  Myon-Spin-Rotations (USR)- Experimenten
kann, auf Grund der Anologie von Myon und Proton,
das intrinsische  Verhalten von einzelnen
Wasserstoffatomen studiert werden. Es wurden
USR Experimente an Chalkopyriten und [I/VI
Halbleitern durchgefuihrt. Ein wesentliches Ergebnis
ist, da® das Myon, und in Analogie dazu auch der

Wasserstoff, mit dem Chalkogen bzw. dem
Sauerstoff eine Bindung eingeht. Es entsteht ein
flacher Donator mit Bindungsenergien von einigen
10 meV.

Leitende lonenspuren in diamantartigen Kohlen-
stoff-Filmen

In Zusammenarbeit mit der FhG Dresden, der
Universitat Gottingen und der GSI Darmstadt wurde
die lonenspur-Bildung in diamantartigen
Kohlenstoff-Filmen (DLC) untersucht. Die Filme
werden durch lonendeposition auf hochdotierten Si-
Substraten hergestellt und haben eine Dicke im
Bereich von 40 nm bis einige 100 nm. Die Filme
sind amorph und haben einen sp3 Gehalt von 70 %
bis Uber 80 %.

Die Bestrahlungen mit schweren lonen wurden am
HMI mit 140 MeV Xe und an der GSI mit 1 GeV U
durchgefihrt. Der hohe Energieeintrag entlang der
lonenspur fiihrt zu einer Transformation des
Kohlenstoffs von isolierend und diamantartig zu
leitend und graphitartig. In Abb. 2 ist das Strombild
einer solchen Schicht dargestellt. Die Spitzen
entprechen den Stromiberhdhungen an den
Einschlagstellen der lonen.

current

Abb. 2: Dreidimensionale Darstellung des Stromes
durch die DLC-Schicht. Der Strom wurde mit einem
AFM in contact-mode und mit einer leitenden Spitze
gemessen. Die 100 nm dicke Schicht war mit 1 GeV
U-lonen bestrahlt worden. An den Einschlagstellen
der lonen findet man eine Stromerhéhung um mehr
als drei GréRen-ordnungen.

Die allgemeine Zielstzung dieser Art Forschung wird
in der Moglichkeit gesehen, Nanostrukturen
herzustellen, die sich in ihren Materialeigenschaften
deutlich von ihrer Umgebung unterscheiden. Im
vorliegenden Fall werden leitende Kandle aus
graphitischem Material gebildet, die in eine
isolierende diamantartige Matrix eingebettet sind.
Eine mdgliche Anwendung dieser Nanostrukturen
wird in der Verwendung als Elektronen-Feldemitter
in Displays oder anderen Bauelementen der
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Vakuumelektronik (als Ersatz fir Gluhwendel)
gesehen.

A. Weidinger, J. Krauser, B. Mertesacker, M.C. Lux-
Steiner

Fullerene

Festkdrpereigenschaften von modifizierten Fullerenen

In diesem Projekt werden Mdglichkeiten fur die
Anwendung von Fullerenen und Nanoréhren unter-
sucht, die internationalen Bestrebungen zur Ent-
wicklung von Plastiksolarzellen auf Fulleren / Poly-
mer-Basis werden beobachtet. Die eigenen Arbeiten
beziehen sich insbesondere auf die Dotierung der
Fullerene mit Fremdatomen und die dadurch be-
wirkten Veranderungen der opto-elektrischen Ei-
genschaften.

Konzept fir einen Elektronspin Quantencomputer
Wir schlagen vor, den Elektronspin von N@Ceo
(Stickstoff in Cgo) und &hnlichen Systemen wie
P@Ceo als neuen Typ eines Qubits fur Quanten-
computing zu verwenden. Die wesentliche Eigen-
schaft dieser endohedralen Fullerene, die sie fir
Quantencomputing geeignet machen, ist, dass die
eingeschlossenen Atome fast frei im Inneren der
Fullerene aufgehéangt und sehr gut von der Auf3en-
welt abgeschirmt sind. Diese Abschirmung fuhrt zu
extrem langen Spin-Relaxationszeiten. AufRerdem
sind die Fulerene verhaltnismaRig leicht mecha-
nisch und chemisch zu manipulieren, so dass sie an
Oberflachen z.B. in linearen Ketten angeordnet
werden kénnen.

Unser Konzept fir Quantencomputing mit endo-
hedralen Fullerenen hat die folgenden Bestandteile
(vgl. Abb. 1):

1. Die Quanteninformation ist in der Spinorientie-
rung der paramagnetischen Atome kodiert.

2. Die Kopplung zwischen den Qubits wird durch
magnetische Dipol-Dipol-Wechselwirkung herge-
stellt.

3. Die Kopplung wird durch Einstellung des Winkels
der dipolaren Wechselwirkung geschaltet (J-Gate).
4. Die Adressierung eines spezifischen Qubits kann
durch Ladungstransfer auf den Fullerenkéfig reali-
siert werden (A-Gate).

5. Spezifische Anordnungen der Qubits werden
durch molekulare Bindungen zwischen den Fullere-
nen und Bindungsplatzen auf dem Substrat erzielt.

oxide

Si A

Abb. 1: Allgemeines Konzept fur einen Festkdrper-
Quantencomputer mit endohedral dotierten Fullere-
nen. Die Informationstrager sind die Elektro-
nenspins der eingeschlossenen Atome (z.B. Stick-
stoff in Cep), die Rechenoperationen kénnen uber
spezielle ESR/NMR Pulsfolgen realisiert werden.
Die J-Gates dienen der Steuerung der Kopplung (J)
zwischen den Spins und die A-Gates der Adressie-
rung (A) der einzelnen Spins.

Wichtige Parameter fir die Realisierung eines
Quantencomputers sind die Stéarke der Dipol-Dipol-
Kopplung und die Spin-Relaxationszeiten. Dazu
wurden entsprechende Messungen durchgefiihrt.
Abb. 2 zeigt ESR-Spektren fir verschiedene Kon-
zentrationen von N@Cgo in Cgo-Pulver. Die deutlich
sichtbare Verbreiterung der Linien mit zunehmender
Konzentration ist auf die zunehmende Dipol-Dipol-
Wechselwirkung zuriickzufiihren, die durch einan-
der ndher kommende N@Cgo Molekiile entsteht. Die
fur die statistische Verteilung errechneten Linien-
breiten stimmen gut mit den gemessenen Linien-
breiten Uberein, so dass die Dipol-Dipol-Wechsel-
wirkung als die dominante Wechselwirkung bestatigt
wird. Flr zwei unmittelbar nebeneinander liegende
N@Cso errechnet sich eine maximale Kopplungs-
starke von J = 50 MHz.
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Abb. 2: ESR Spektren von N@Csgp in Cgo flir ver-
schiedene Konzentrationen der gefiillten Fullerene.
Die drei breiten Linien entsprechen dem erwarteten
Spektrum fir wechselwirkende N@Cso. Die schar-
fen Linien entstehen aufgrund von diffundierenden
Fullerenen an der Oberflache der Kristallite (motio-
nal narrowing).

In Zusammenarbeit mit der Universitat Stuttgart
wurden die Spin-Gitter-Relaxationszeiten fir N@Ceo
als Funktion der Temperatur gemessen. Bei
Raumtemperatur ist T; = 140 s, bei 4 K ist Ty in der
GroRenordnung von 1 s. Damit erhadlt man eine
verhaltnismafRig lange Kohérenzzeit im Vergleich
zur Wechselwirkungszeit 1/4J = 5 ns, die ein Maf}
fur die Geschwindigkeit des Quantencomputers ist
(cycle time).

A. Weidinger, W. Harneit, M. Waiblinger, N. Meyer,
B. Mertesacker
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Konzeptubergreifend, d.h. fir alle im HMI bearbeiteten Materialsysteme der Solarenergieforschung, werden
anwendungsorientierte Probleme der Photovoltaik bearbeitet. Diese Arbeiten werden zunéchst an den am
weitesten fortgeschrittenen CIS-Solarzellen auf Schwefelbasis (Base-Line-Prozess) durchgefuhrt, um dann auf

andere im Schwerpunkt

entwickelte Dunnschicht-Materialsysteme angewendet zu werden. Neben Prozessentwicklung und ex- und in-
situ-Prozesskontrolle werden innovative Strukturierungsmethoden zur integrierten Serienverschaltung von
Dunnschicht-Solarzellen, Probleme zur Langzeitstabilitdt und zur Strahlenresistenz bearbeitet.

Technologie

Chalkopyrit-Solarzellen: Entwicklung
sequentieller Prozesse auf Grundlage
des CIS-Materialsystems

Aufgabenstellung ist die Erprobung und Umsetzung
der Forschung im technologischen Prozess, sowie
Forschungen zu den sich ergebenden spezifischen
Problemen bei der Optimierung der Technologie. Im
Mittelpunkt steht der Einsatz eines Cluster-Tools
zur Erzeugung grof3flachiger Muster-Solarzellen auf
Basis des CIS-Systems (Cu,(In,Ga),(S,Se)2) mit
einem Zellenwirkungsgrad von 10 % und daruber.
Hierzu dienen sequentielle Abscheidung dinner
Schichten auf einem Glastrager, chemische Umset-
zung der metallischen oder sulfidischen Precursor
mit elementarem Schwefel zu CIS-Absorberschich-
ten mit Hilfe thermischer Verfahren (z.B. Rapid
Thermal Processing, RTP), die chemische Aufbrin-
gung einer Pufferschicht und die Erzeugung eines
transparenten und elektrisch gut leitenden
Fensters. Hier existiert eine enge Zusammenarbeit
mit der Abteilung Heterogene Materialsysteme. Der
Aufbau der Zelle (Trager / Mo / CulnS;, / Puffer /
Fenster) soll nach Gesichtspunkten erfolgen, die
eine spatere Strukturierung zur seriellen Verschal-
tung zu Modulen ermdglichen. Diese Arbeiten
werden begleitet vom Einsatz vorhandener oder
aufzubauender  Charakterisierungsmdglichkeiten,
die die Prozesse zur Herstellung und die
Funktionsweise der Zelle zu kontrollieren gestatten.
Das weiterentwickelte Cluster-Tool mit RTP-Reaktor
ermoglicht einen zuverlassigen und reproduzierba-
ren base-line-ProzeR, der auch fiir die Versorgung
anderer Abteilungen und des EU-Projektes ,SUL-
FURCELL, zustandig ist. Auch gréRere Muster-
Zellen mit 2.5x2.5 cm? wurden mit hoher Ausbeute
hergestellt, ebenso verbesserte Kleinmodule auf
5x5 cm’-Substraten mit integrierter Serienver-
schaltung. Die dabei erzielten Wirkungsgrade sind
die weltweit héchsten.

Daten zu Materialeigenschaften, Funktionspara-
metern und Stérgréssen werden durch eine Vielzahl
von Untersuchungsmethoden gewonnen und die-
nen der Optimierung des Prozesses und als Einga-
ben fir Simulationsroutinen.

Der Einsatz der IR-Lock-In-Thermographie ermdg-
licht u.a. die grossflachige kontaktlose Uberpriifung
von Homogenietat des Absorbers und von der Qua-
litat der Strukturierungsschritte.
Anwendungsspezifische Anpassungen der Material-
und Zellen-Eigenschaften werden untersucht (in-
door-, Dachziegel- und Weltraum-Einsatz. Die Be-
schichtung von Dachziegelmaterialien ergeben
ahnliche Wirkungsgrade wie auf Glastragern.

Abb. 1: CIS-Testzellen unterschiedlicher Grésse
(bis 2.5x2.5 cm? ). Die maximale Streuung im
Wirkungsgrad der verschiedenen Zellen gleicher
Grosse ist kleiner als 0.2%.

Ebenso wurde durch Zusatz von Silber zur Absor-
ber-Herstellung ein erheblich verbesserter Betrieb
der Solarzellen unter geringer Ausleuchtung erzielt
(Anwendungen bei Kunstlicht).

Eine Vorrichtung zum fachgerechten Laminieren
von Zellen ist nunmehr vorhanden, wodurch auch
die Untersuchungen zur Langzeitstabilitdt des Sys-
tems weitergefiihrt werden kénnen. Erste Langzeit-
untersuchungen bei 85°C in Stickstoff zeigen eine
sehr gute Stabilitdt der untersuchten Zellen Uber
mehrere Wochen (keine messhare Degradation).

D. Braunig, J. Klaer, I. Luck, A. Boden, K. Siemer,
A. Werner,S. Neve, M. Gavilanes-Perez

Chalkopyrit-Solarzellen: In-situ-Pro-
zesskontrolle und Dotierung

Die Optimierung von CulnS; Solarzellen steht im
Vordergrund des Projektes. Es ist zu erforschen, ob
durch den Einbau von Dotierstoffen in dinne
Schichten eine Verbesserung der opto-elektroni-
schen Eigenschaften erzielt werden kann. Weiterhin
soll in diesem Projekt der Einsatz neuartiger Ver-
fahren zur Kontrolle und Charakterisierung der
Schichtabscheidung getestet werden.
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Die Forschung auf dem Gebiet der Dotierung von
CulnS; Schichten konnte im Planjahr aus Griinden
personeller Ausstattung nur in geringem Umfang
fortgefuhrt werden. Untersucht wurde der Einbau
von Zn in CulnS; Standardschichten. Hiervon ver-
spricht man sich eine Erhéhung der Leerlaufspan-
nung von CulnS; Solarzellen. Erste Ergebnisse
liegen vor, es sind jedoch weitere Versuchsreihen
durchzufiihren, um den Einfluss des Dotanden Zn
abschliessend beurteilen zu kdnnen.

Zur Unterstiitzung der Entwicklung eines stabilen
und effizienten Solarzellenprozesses (Baseline
CulnSy) wurde im Jahr 2000 intensiv der Aufbau
eines optischen in-situ Monitor-Systems vorange-
trieben. Dieses System detektiert die von der Probe
diffus gestreute Lichtintensitat eines Halbleiterla-
sers. Die Wellenldnge betragt 635 nm. Damit ist
das diffus gestreute Signal empfindlich auf die
optische Eigenschaft der Probenoberflache und de-
ren Rauhigkeit. Simultan zu der Reflektion kann die
laterale elektrische Leitfahigkeit gemessen werden.
Beide Messsignale werden zusammen mit den
Prozessparametern aufgezeichnet. Anwendung der
Laserlichtstreuung (LLS) auf das Wachstum von co-
verdampften Schichten wurde auch am Beispiel von
epitaktischen Schichten getestet. Hierbei war
besonders die Entwicklung der Rauhigkeit Cu-
reicher Schichten interessant, die durch die Aus-
scheidung von Cu-Bindrphasen gekennzeichnet
sind. Es ergaben sich Hinweise auf eine verzogerte
Ausscheidung, die mit der Existenz einer be-
grenzten Loslichkeit von CuS in CulnS; bei
Wachstumstemperatur (500°C) in Verbindung ge-
bracht werden kann.

Zentraler Gegenstand der Prozesskontrolle war
jedoch die Untersuchung des sequentiellen Pro-
zesses wie er in der Baseline Anwendung findet.
Hierbei werden Cu,In Vorlauferschichten in Schwe-
feldampf zu CulnS; umgesetzt. In der Abbildung ist
der Verlauf der Substrattemperatur sowie der Sig-
nale der Laselichtstreuung und der lateralen Leit-
fahigkeit dargestellt. Der Prozess lasst sich in die
Phasen Aufheizen, Halten und Abkulhlen einteilen.
Man erkennt in der Abbildung, dass das LLS Signal
durch eine grosse Dynamik im gesamten
Prozessverlauf gekennzeichnet ist. Es st
empfindlich auf Anderungen der Vorlauferschichten
sowie des Prozessverlaufs. Dies legt nahe, das
Verfahren fur einen technologischen Einsatz weiter
zu entwickeln. Mittels Experimentreihen zur
sequentiellen Umsetzung von Cu,In-Vorlaufer-
schichten wurde im Planjahr der Einfluss von

- Aufheizgeschwindigkeit

- Zusammensetzung der Vorlauferschicht

- Zugabe von Ga

studiert. Dabei ergaben sich wichtige Hinweise
auch fir die Auslegung einer industriellen Sulfuri-
sierungsanlage. So konnte erstmals die Verlange-
rung der Aufheizphase studiert werden. Es zeigte
sich, dass CulnS; Schichten fir effiziente Solarzel-
len mit Aufheizraten zwischen 25 K min™ und 500K
min’* prapariert werden kdnnen. Eine weitere
Erniedrigung der Aufheizrate jedoch (16.6 K min'l),
fuhrt zu Kurzschlissen in der Zelle. Dennoch
erweist sich auf der Basis dieser und anderer Unter-
suchungen, dass der sequentielle CulnS, Prozess
mit grosser Flexibilitdt ausgestattet ist. Dies ist ins-
besondere fiir die Prozessierung von effizienten

Solarzellen auf grossen Glassflachen von Bedeu-
tung.
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Abb.: 1: Substrattemperatur, Intensitat des diffus
gestreuten Laserlichtes (LLS) und laterale elek-
trische Leitfahigkeit aufgezeichnet wahrend der
Umsetzung einer Cu,In Vorlauferschicht (Cu/In=1.8)
zu CulnS;. Pfeile deuten auf markante Zeitpunkte
wahrend der Umsetzung hin (vorlaufige Zuord-
nung). Die initielle Sulfurisierung der Oberflache
wird angedeutet durch den Abfall des LLS-Signal
bei ca. 3 min (=200°C). Beendigung der Sul-
furisierung nach Erreichen der Maximaltemperatur
deutet sich aus dem Minimum der Leitfahigkeit an.
Die Bildung einer semimetallischen Cu-Binarphase
spiegelt sich in den Stufen von LLS und Leit-
fahigkeit wahrend der Abkuhlphase wieder.

R. Scheer, C. Pietzker

Strahlungsbelastbarkeit von Dinn-
schicht-Solarzellen

Die Thematik des Projekts ist die Bestimmung des
Verhaltens von Halbleiter-Bauelementen, hier spe-
ziell von Dinnschicht-Solarzellen, fir Weltrauman-
wendungen unter der Einwirkung von Strahlung.
Grundlegende Arbeiten zu Wechselwirkung von
Strahlung mit Halbleitermaterialien und Bauele-
menten sind hierfir notwendig.

Die bisherigen Bestrahlungsuntersuchungen an
Dunnschicht-Solarzellen zeigten deren im Vergleich
zu anderen Solarzellentypen hohe Strahlenresis-
tenz. Neben diesem Vorteil haben sie eine hohe
Leistung bezogen auf ihr Gewicht und bieten die
Maoglichkeit auf flexiblen Folien hergestellt zu wer-
den. Sie besitzen damit gute Eigenschaften fir den
Weltraumeinsatz.

Die Strahlenresistenz beruht u.a. auf dem dinnen
aktiven Volumen der Zellen.
TRIM-Tiefenuntersuchungen zeigen, dass die
Strahlenteilchenreichweite in die diinne CIS-Schicht
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der Zelle fallen muss, um sie deutlich zu schadigen.
Es gibt also fur jede Teilchenart und —energie in
Abhangigkeit vom Aufbau der Solarzelle nur ein
sehr schmales Fenster, in dem eine merkliche
Schadigung mdglich ist, ein Grund fur die hohe
Strahlenfestigkeit von Dinnschicht-Solarzellen. Der
Mechanismus ist in der Abbildung unten zu erken-
nen. Durch Geometrieverdnderungen kann somit
die Dlnnschichtsolarzelle fiir ein entsprechendes
Strahlenumfeld optimiert werden. Dies gilt insbe-
sondere flr Protenenstrahlung mit ihrem ausge-
pragten Schadigungsmaximum kurz vor Ende der
Teilchenreichweite. Neben den Protonenuntersu-
chungen wurde begonnen, das Verhalten von CIS-
Solarzellen des Schwefel- und Selentyps unter
Elektronenbestrahlung zu untersuchen. Eine
Elektronenfluenz von 10" cm™ ist erforderlich um
ihren Wirkungsgrad um 10% zu verschlechtern.
Somit kann die CIS-Diinnschicht-Solarzelle auch fur
langere Weltraummissionen eingesetzt werden.

protons rest position vs. depth

protons/(nm*incident protons)

ZnO CIGs Mo/Glass
0.005
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Abb.:1: Berechnete Protonenenruhelage in einer
CIGS-Solarzelle pro nm und eintreffendem Proton
Uber der Tiefe in um, im log. Mal3stab, um die
gesamte Reichweite von Protonen unterschiedlicher
Anfangsenergie zu (berdecken. Uber dem
Diagramm ist schematisch die Zellenstruktur
dargestellt.

A. Boden
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Das primare Ziel des Arbeitsprogramms der Abteilung ,Dynamik von Grenzflachenreaktionen“ist es, eine
Festkorper-Injektions-Solarzelle im Labor-Maf3stab zu realisieren. Ein zweites Ziel ist es, die Funktionsweise
einer bereits vor einigen Jahren von einer Lausanner Gruppe als Laborprototyp eingefiihrten elektrochemischen
Farbstoff-Injektions-Solarzelle aufzuklaren sowie kritische Parameter zu Uberprufen. Dies schafft eine Basis fur
eine bessere Abschatzung des Anwendungspotenzials dieses elektrochemischen Zelltyps.

Der Begriff ,Injektionszelle” wird hier als Kurzel fur eine effiziente photovoltaische Zelle mit sehr dunner
Absorberschicht (0,5 - 500 Nanometer) verwendet. Der Einsatz einer solch diinnen Absorberschicht in einer
effizienten Solarzelle macht eine besondere Zellgeometrie notwendig.

Das Interesse an einer Injektionszelle entsteht aus der Erwartung, dass weniger perfekte und damit
kostenglinstigere Materialien eingesetzt werden kodnnen als bei Solarzellen mit dicker Absorberschicht.
Ladungstrager kénnen eine solch diinne Schicht extrem schnell durchqueren. Zur Beobachtung dieser Prozesse
konnen direkt zeitaufgeldste (Femtosekunden) Messmethoden eingesetzt werden.

Eine fiir die Anwendung interessante solare Konversionseffizienz im Bereich von 10 % ist bisher nur im Labor mit
einer elektrochemischen Injektions-Solarzelle erreicht worden. Es ist jedoch noch nicht sicher abschéatzbar,
welches Anwendungspotential dieser ungewdhnliche "nasse" Zelltyp hat. Alle bisherigen Erkenntnisse deuten
darauf hin, dass eine effiziente Festkdrper-Injektions-Solarzelle nicht in direkter Analogie zur elektrochemischen
Injektionszelle realisiert werden kann. Die Festkorper-Injektionszelle muss anders konzipiert werden. Bei ihrer
Entwicklung muss an mehreren Stellen wissenschaftliches und technologisches Neuland betreten werden. Ein
wesentlicher Schritt ist dabei die Praparation eines fiir die Ladungstragertrennung geeigneten Heterokontakts
zwischen Absorber- und Elektronentransport-Schicht

Injektionssolarzellen

die Charakterisierung der atomaren und elektroni-
schen Eigenschaften der Probenoberflache einge-
setzt werden. Es werden epitaktische Homo- und
Préparation von Hohlrdumen geeigneter Dimension auch Heterokontakte entwickelt. Diese werden
in einer optisch transparenten Oxidschicht (TiO, durch eine Kombination verschiedener
Zn0). Letztere soll als Elektronenakzeptor und als Messsignale, z.B. Photoemission, LEED, STM,
Transportmedium fiir die injizierten Elektronen die- SIMS, SEM, TEM charakterisiert. Die letztlich

Praparation von mesoskopisch struktu-
rierten Oxidschichten

nen kdnnen. Die strukturierte Schichtstruktur soll
unter Einsatz eines geeigneten Templats entweder
direkt Uber eine Reaktion von Precursormolekiilen
oder durch Auffullen mit préaformierten nano-Oxid-
teilchen aufgebaut werden. Ladungstransport zwi-
schen den nano-Oxidteilchen wird durch einen
Sinterprozess erleichtert.

Es wurden Verfahren zur Einfuhrung einer geeig-
neten Strukturierung entsprechend einer Oberfla-
chenvergrofRerung zwischen einem Faktor 10 und
100 unter Einsatz von Polystyrolkugeln erprobt. Die
Herstellung einer strukturierten Schicht aus TiO, ist
Uber den direkten Einsatz von Precursormolekiilen
nicht zufriedenstellend gelungen. Es sind Versuche
aufgenommen worden, eine Strukturierung Uber
"Softlithographie" nach Whitesides et al. mit extrem
kleinen TiO. nano-Teilchen zu erreichen.

H. Mockel, F. Willig, A. Chemseddine, W. Storck

Praparation und Charakterisierung von
[lI-V-Halbleitern und deren Grenzfla-
chen in der Gasphase

Aufbau von diinnen geeignet dotierten Absorber-
schichten (InP, InGaP, InPSb, etc.) durch Zerset-
zung von Precursormolekilen (MOCVD) bei mdg-
lichst niedriger Temperatur. Eine in-situ Kontrolle
des Schichtwachstums wird Uber optische Reflexi-
onsanisotropie (RAS) an der jeweiligen Oberflache
erreicht. Uber einen speziellen Probentransfer in
das Ultrahochvakuum (Patent) kénnenn alle Metho-
den der "Surface Science" im Ultrahochvakuum fir

entscheidenden Kriterien fur Photovoltaik sind das
elektrische und optische Verhalten. Letzteres wird
zusammen mit den anderen SE4 Projekten
ermittelt. Insbesondere soll die
Ladungstragerdynamik an der Oberflache und am
Heterokontakt uber Zwei-Photonen-Photo-
elektronen-Emission mit Femtosekunden Auflésung
untersucht werden. Volumeneigenschaften der
Schichten werden u.a. Uber 2K Lumines-
zenzspektren ermittelt.

Praparation und Charakterisierung von epitakti-
schen 1lI-V Halbleiterschichten

Es wurden dinne Schichten sowohl von InP als
auch von GaP mit verschiedener Dotierung in einer
MOCVD Anlage gewachsen. Mit Hilfe von optischer
in-situ-Spektroskopie  (Reflexions-Differenz-Spekt-
roskopie RDS, auch RAS) wurde direkt wéhrend
des Wachstums im MOCVD Reaktor die Oberfla-
chenrekonstruktion kontrolliert.
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Abb. 1: In-situ Spektren fur InP(100) und GaP(100
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In Abb. 1 sind die in-situ Spektren fiir InP(100) und
GaP(100) dargestellt. Die Ahnlichkeit der Spektren
fur die beiden Materialien ist gut zu erkennen. Der
erste niederenergetische reine Oberflachen- "peak”
liegt bei InP fir die beiden verschiedenen
Oberflachen-Rekonstruktionen (In-reich bzw. P-
reich) nahezu bei derselben Energie, wahrend er fiir
GaP bei deutlich verschiedenen Energien liegt.
Leicht zu verfolgen ist der Vorzeichenwechsel des
bei hoherer Energie folgenden Signals beim Uber-
gang von der Kation-reichen zur Anion-reichen
geordneten Oberflache. Letzteres Signal wird offen-
bar von einem im "bulk" auftretenden optischen
Ubergang abgeleitet. Solche fiir die Praxis
wichtigen Signale, die von "bulk" Ubergéngen
stammen, sind bisher sehr unzureichend
theoretisch ~ verstanden und  tauchen in
theoretischen RDS Spektren erst in jingster Zeit mit
noch nicht realistischer Form auf. Die in-situ
Charakterisierung der atomaren Rekonstruktion der
P-reichen Oberflache ist erst ermdglicht worden
durch den Einsatz des nach unserem
Informationsstand weltweit leistungsfahigsten kon-
taminationsfreien Transfersystems zwischen
MOCVD Reaktorumgebung und UHV Umgebung.
Uber diesen Probentransfer ins UHV wurde die
Korrelation zwischen dem jeweiligen RDS Signal
und der zugehdrigen atomaren Rekonstruktion her-
gestellt. Dazu wurden insbesondere STM und LEED
Messungen im UHV eingesetzt. Diese Messungen
sind zusammen mit der Arbeitsgruppe
Elektronische Struktur von Halbleitergrenzflachen,
SEG6; durchgefiihrt worden. Kontrolliert Gber das
zugehdrige RDS Signal kann die geordnete Anion-
reiche bzw. Kation-reiche Oberflaiche sowohl von
InP als auch von GaP reproduzierbar im MOCVD
Reaktor prapariert werden. Zur Bestimmung der
elektronischen Niveaus und der chemischen
Zusammensetzung der jeweiligen Oberflache ist
Photoelektronen-Spektroskopie bei Anregung mit
UV-Licht (UPS) bzw. mit Réntgenlicht (XPS)
aufgebaut und eingesetzt worden. Die chemische
Zusammensetzung wurde mit AES und XPS
untersucht. RDS-Messungen wurden im UHV auch
bei niedriger Temperatur (20K) durchgefihrt.
Solche experimentellen 20K Spektren sind in der
Abb. 2 wiedergegeben. Sie werden nach unserer
Informationsstand bisher weltweit nur in unserem
Labor gemessen. Sie erlauben einen wesentlich
genaueren Vergleich mit den theoretischen RDS
Spektren fir 0 Kelvin, die in jlingster Zeit fir
INP(100) und fur GaP(100) in der Literatur
angeboten worden sind.
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Abb. 2: RDS Messungen im UHV bei 20K

Konzeption von UHV Kammern

Es ist eine UHV-Kammer konzipiert worden, in der
aus dem MOCVD Reaktor ins UHV uberfiihrte Pro-
ben mit IR- bzw. Raman-Spektrometrie untersucht
werden kdnnen. Eine zweite UHV-Anlage wurde
zum Aufdampfen von organischen Molekilen konzi-
piert. Der Plan fir eine dritte UHV Kammer wurde
ausgearbeitet, um die Oberflache einer Festkorper-
probe definiert mit einer Flussigkeit in einer Schutz-
gasatmossphare in Kontakt bringen zu kénnen.
AnschlieBend kann das Losungsmittel wieder ent-
fernt werden. Eine kommerzielle Sputteranlage
wurde ausgewahlt fur die Praparation von Hetero-
kontakten und ohmschen Kontakten uber das Ver-
dampfen von Dielektrika bzw. Metallen und unter
Einsatz eines load-lock Systems, das bei allen
UHV-Anlagen der Abteilung integriert ist.

Nicht-epitaktischer Heterokontakt

Der atomare Aufbau der Grenzflaiche des Hetero-
kontakts n-SnO,/p-InP wurden unter Einsatz der im
MOCVD Reaktor praparierten Anion- bzw. Kation-
reichen Oberflache von InP und durch MBE Auf-
dampfen einer diinnen Sn-Schicht im UHV gezielt
variiert. Der Aufbau der n-dotierten transparenten
SnO; Schicht gelang ausgehend von einer definier-
ten atomaren Struktur unter dem Schutz einer auf-
gedampften extrem dinnen Sn-Schicht. Damit
wurde einfache Spraypyrolyse reproduzierbar
(SE4.D). Die elektrischen Eigenschaften und die
TEM Struktur der Grenzflachen wurden durch Ein-
satz verschiedener Préparationsrezepte in gezielter
Weise stark verdndert. In der Solarzelle mit der
bisher am besten praparierten Grenzflache, kann
durch Préparation nur im UHV noch wesentlich
verbessert werden, konnte der bisher beste photo-
voltaische Wirkungsgrad von 16.3 Prozent fir die n-
SnO,/p-InP Materialkombination erzielt werden.

T. Hannappel, F. Willig
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Dynamik und Energetik von Licht-indu-
ziertem Ladungstransfer

Direkte zeitaufgeldéste Messung (Femtosekunden)
der Licht-induzierten Erzeugung und der nachfol-
genden Trennung bzw. Rekombination von energie-
reichen Elektron-Loch Paaren an der Grenzflache
zwischen zwei unterschiedlichen Materialien (Hete-
rokontakt) und an verschieden terminierten und mit
Adsorbatmolekilen bedeckten Halbleiteroberfla-
chen. Messsignale wie Transiente Absorption, Fluo-
reszenz-Up-conversion und 2-Photonen-Photo-
emission (2PPE) geben direkten Einblick in die
Dynamik der Ladungstrager, d.h. Erzeugung, Ener-
gie-Relaxation, Transport und schliesslich Trennung
in Konkurrenz zur Rekombination.

Es wurde der Einfluss eines Schwingungs-
Wellenpakets (kohérente Anregung von
Grundschwingung und Oberton) im Chromophoren
Perylen, der lber eine molekulare Briicke von den
Oberflachenatomen der TiO, Elektrode getrennt
wurde, auf die Dynamik der heterogenen
Elektrontransferreaktion untersucht. Periodische
Oszillationen in der transienten Absorption des
vollstandig ausgebildeten Produktzustands bei der
Elektroneninjektion, d.h. des ionisierten
Chromophoren, sind mit Laserpulsen von 20
Femtosekunden Halbwertsbreite nachgewiesen
worden. Die Oszillationen entstehen aus der
periodischen Modulation des optischen Ubergangs
auf Grund der Bewegung des Wellenpakets in der
Potentialflache des Chromophoren. Eine Fou-
riertransformation ergab die Frequenzen bekannter
Normalmoden, die totalsymmetrischen Schwingun-
gen des Perylens entsprechen. Zur Kontrolle wur-
den periodische Oszillationen aus denselben Nor-
malmoden fir Perylen auch in der stimulierten
Emission und in der transienten Absorption des
ersten angeregten Singulettzustands in Ldsung
gemessen. Dieselben Frequenzen wurden im Ra-
manspektrum des Chromophoren gemessen. Ein
lange weltweit gesuchter Effekt eines Schwin-
gungswellenpakets bei einer Reaktion eines grof3en
organischen Molekiils ist der stufenférmige Anstieg
des zeitlichen Aufbaus des Produktzustands, d.h.
bei der Elektroneninjektion des ionisierten Chro-
mophoren. Diese Stufen entsprechen einer gepuls-
ten Elektroneniibertragung fur die eine in den
meisten Systemen geltende zeitunabhangige Reak-
tionsrate offensichtlich nicht mehr zutrifft. Die
Stufen entstehen, da das Schwingungswellenpaket
nur in der Nahe eines Kreuzungspunkts von
Reaktanden- und Produktpotential eine
Elektronenlibertragung  verursacht.  Gleichzeitig
kann das bei konstanter elektronischer
Zustandsichte auftretende sogenannte "wide band
limit* nicht mehr erflillt sein. Es stehen dann nicht
mehr alle Franck-Condon Faktoren mit gleichem
Gewichtsfaktor parallel fur die Elektroneninjektion
zur Verfligung.

Die Theorie fur diese ultraschnelle Licht-induzierte
heterogene Elektroneniibertragung ist im Berichts-
jahr wesentlich vorangetrieben worden. Es ist der
Einfluss der Reorganisationsenergie auf die
Reaktion in die Theorie eingefiihrt worden
zusammen mit dem Einfluss einer energievariablen

bzw. auch einer an der Bandkante abgeschnittenen
Zustandsdichte im Leitungsband des Halbleiters.

Reaktand Produkt
Donor ionisierter Donor
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Eig Zustandsdichte im HL

Wahrscheinlichkeit /a.u.
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100 200
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Letztere Bedingungen flihren in der Lésung der
zeitabhéngigen Schrddingergleichung zu dem im
Experiment beobachteten stufenférmigen Anstieg
der Reaktionsausbeute, entsprechend einer
gepulsten Reaktionsrate, wie sie zuerst fiir den
Extremfall eines elektronischen Zwei-Niveau-
System bereits von anderen Gruppen theoretisch
vorhergesagt worden ist. Eine zeitlich oszillierende
Besetzung von vielen benachbarten elektronischen
Niveaus im Halbleiter (komplexes elektronisches
Wellenpacket) auf Grund der pulsierenden Injektion
aus der Bewegung des Schwingungswellenpackets
im Chromophoren ist von uns jetzt theoretisch
beschrieben worden.

Es sind erste experimentelle Untersuchungen der
Rekombination zwischen dem ionisierten Chro-
mophoren Perylen und dem in das nano-struktu-
rierte TiO, injizierten Elektron durchgefiihrt worden.
Es wurde die transiente Absorption dieser beiden
Reaktionsprodukte untersucht bei Variation der
Photonenzahl im Laserpuls und flr Temperaturen
zwischen Raumtemperatur und 20 Kelvin. Die Re-
kombinationsreaktion ist extrem schwach von der
Temperatur abhéngig. Dies deutet auf Kerntunneln
auch bei Raumtemperatur. Eine genauere Analyse
dieser Rekombination soll im néchsten Berichtsjahr
erarbeitet werden. Parallel dazu soll der fir das
Verstandnis der elektrochemischen Farbstoff-Solar-
zelle wesentliche Vergleich zwischen UHV und
Lésungsmittelumgebung experimentell durchgefiihrt
werden.

Es wurden erste sondierende Messungen der Rela-
xation von heil3en Leitungsbandelektronen im InP
mit  Zweiphotonen-Photoemission (2PPE) durch-
geflihrt. Zumindest nahe der Bandkante kann diese
Relaxation mit der vorhandenen Apparatur zeitauf-
geléste werden. Es ist jedoch eine genauere Kon-
trolle der Laserpulsform fur eine prazise
Auswertung erforderlich. Es ist geplant, im
kommenden Jahr fiir solche wichtigen Messungen
die experimentellen Voraussetzungen zu schaffen.

HMI Ergebnisse 2000
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Dazu muss eine Erweiterung der Pulsanalyse und
Pulsformung aufgebaut werden.

R. Eichberger, F. Willig, C. Zimmermann, W.
Storck, Ramakrishna (VW), Biswas (Humboldt), L.
Gundlach (DFG), R. Ernstorfer(DFG)

Funktion und Charakterisierung von
Injektionszellen

Optische Eigenschaften, Lage der Elektronenterme,
Rekombinationsverluste, kapazitives Verhalten,
Photostrom und Photospannung werden an allen
Teilsystemen der Injektions-Solarzelle gemessen
und analysiert. Aufbauend auf den Ergebnissen
aller anderen Projekte dieser Abteilung werden
komplette Festkorper-Injektionszellen im Labor-
malstab aufgebaut und charakterisiert. Es wird die
solare Konversionseffizienz ermittelt. Eine differen-
zierte Charakterisierung wird an Hand von zeitauf-
gel6sten elektrischen und optischen Signalen vor-
genommen. Parallel dazu werden solche Untersu-
chungen an der elektrochemischen Farbstoff-Injek-
tionszelle durchgefuhrt, um deren kritische Para-
meter zu ermitteln und eine genauere Prognose des
Anwendungspotentials fur diesen Zelltyp zu erhal-
ten. Es werden Modelle fur die Funktionsweise der
kompletten Injektions-Solarzelle aufgestellt und
experimentell Uberprift. Sie dienen als Basis einer
Verbesserung der solaren Konversionseffizienz
eines bestimmten experimentellen Systems.

An der elektrochemischen Farbstoff-Injektions-So-
larzelle wurde die physikalische Natur des in Impe-
danzmessungen beobachteten exponentiellen An-
steigens der Kapazitat mit der angelegten Vorwarts-
spannung mit einer einfachen Modellrechnung auf-
geklart. Im Gegensatz zur Raumladungskapazitat
der Zelle, die in guter Naherung als eine elektrosta-
tische Kapazitat definiert werden kann und nur eine
geringe Abhangigkeit von der angelegten Spannung
zeigt, kann das bei Stromflul mit der Impedanz-
messung erfalRte Kapazitatsverhalten befriedigend
als eine Umverteilung von abgeschirmtem Elektro-
nen in der TiO, Schwammelektrode modelliert wer-
den. Diese Impedanz zeigt keine entartete Beset-
zung der elektronischen Niveaus in der Schwamm-
elektrode an, wie manchmal in der Literatur vermu-
tet worden ist. Die GroRRe dieser dynamischen Im-
pedanz steht im Einklang mit bekannten Parame-
tern der elektrochemischen Farbstoff-Solarzelle. lhr
Auftreten ist problemlos vereinbar mit dem von uns
bereits friiher entwickelten Modell der Ladungstren-
nung in der elektrochemischen Farbstoff-Solarzelle.

Der zweite Schwerpunkt im Berichtsjahr war die
Untersuchung von Solarzellen auf der Basis der n-
SnOy/p-InP Grenzflache. Ziel dieser Arbeit war es,
unter Verwendung der technologisch vorteilhaften
Spraypyrolyse fur die n-SnO, Schicht einen mdg-
lichst definierten Heterokontakt mit InP herzustellen
und zu charakterisieren. Die verschieden herge-
stellten Heterokontakte wurden mit einer Vielzahl
verschiedener Messmethoden (SIMS, spektrale
Abhangigkeit des Photostroms, EBIC, TEM, |-V
Kurven etc.) vergleichend charakterisiert. Die bes-
ten von uns hergestellten Zellen erreichten Wir-
kungsgrade von Uber 16%. In diesen Zellen konnte

durch ein spezielle Praparation der Grenzflache die
Ausbildung einer amorphen Schicht am Heterokon-
takt vermieden werden, allerdings konnte in der
erreichten polykristallinen Kontaktzone noch keine
gleichmaRiige Dotierungshéhe hergestellt werden.
Aus den vorliegenden Ergebnissen ist jedoch eine

Elektronenmikroskopie von Solarzellen

Informationen Uber die atomare Struktur von Grenz-
flachen, insbesondere bei Solarzellen, kénnen nach
einer Querschnittspraparation mit hochauflésender
TEM erhalten werden. Bei der Querschnittsprapara-
tion wird das Material senkrecht zur Grenzflache mit
verschiedenen Methoden bis zu einer hinreichend
dinnen Schichtdicke abgetragen, bei der eine TEM
Abbildung der Grenzflache mit hoher Auflésung
erreicht wird. Die Auswirkung von préparativen
Modifikationen auf die Struktur der Grenzflache
kann auf diese Weise Uberprift werden. Zusammen
mit anderen Mel3methoden, z.B. Ladungstransport,
kénnen aus der TEM Struktur der Grenzflache Hin-
weise auf mdégliche Besonderheiten des Ladungs-
transports bzw. der Rekombination gewonnen wer-
den.

In Zusammenarbeit mit der HU Berlin wurden hoch-
aufgeldste TEM Untersuchungen an Querschnitten
von Kupfer-Indium-Disulfid (CIS) Solarzellen (SE2)
fortgefiihrt. Es wurden Stapelfehler,
Zwillingsstrukturen, anti-Phasen und parzielle
Versetzungen nachgewiesen.

An Hand von TEM Aufnahmen konnte in verschie-
den préaparierten InP/SnO2 Kontakten das Auftreten
von amorphen gegeniiber polykristallinen Oxid-
schichten unterschieden werden.

M. Giersig, M. Hilgendorff

Nasschemische Praparation von Hete-
rokontakten

Das Projekt gliedert sich in zwei Schwerpunkte:

1. Synthese und Charakterisierung von Precursor-
molekilen fiir a) Indiumphosphid und b) eine Zwi-
schenschicht molekularer Dimension sowie

2. Nasschemische Préaparation diinner Adsorptions-
schichten mit Hilfe der unter 1. genannten Verbin-
dungen

Die Synthese, Reinigung und Charakterisierung
geeignet erscheinender Precursorverbindungen
wurden weitestgehend abgeschlossen (1). Bezig-
lich (1.A) konzentrierten sich die Arbeiten auf den
Single-Source-Precursor  (‘BuzP)sin. Erste Zerle-
gungs- und Abscheideversuche (dipping) mit die-
sem Precursor waren vielversprechend (2). Als
Vorlauferverbindungen fiir die organische Zwi-
schenschicht (1.B) wurden bifunktionelle p-substi-
tuierte Benzoesaurederivate der allgemeinen Form
R2PCsH4COOH mit R = Phenyl, i-Propyl und t-Butyl
dargestellt. Adsorptionsversuche (dipping) dieser
Spezies aus Acetonitrillésungen auf porésen TiO,-
Schichten (prapariert nach dem Sol-Gel-Verfahren)
waren erfolgreich (2).

S. Felber,F. Willig
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Die Vorhaben der Abteilung SOLARE ENERGETIK haben zum Ziel, strom- und brennstofferzeugende Solarzellen
mit elektrochemischen Verfahren zu entwickeln, also energieumwandelnde Systeme zu untersuchen, bei denen
photoaktive bzw. (photo)katalytische Materialien mit Flissigkeiten Grenzflachen bilden. Die Aufgabenstellung
besteht darin, Stoffe zu finden, die einen effizienten Elektronentransfer bei gleichzeitiger Stabilitat der
Grenzflache aufweisen. Dafiir sind Verbindungshalbleiter zu entwickeln, bei denen in einer elektrochemischen
Zelle ein photoinduzierter Elektronentransfer Gber Metallzentren an der Grenzflache Halbleiter / Elektrolyt stattfin-
det. Die Préparation der angestrebten Elektrodenmaterialien soll durch eine Synthese bei mdglichst tiefen
Temperaturen erfolgen.

Im Zentrum der Untersuchungen stehen Chalkogenide mit Ubergangsmetallen, die eine hohe (photo)katalytische
Aktivitét bei der Sauerstoffreduk-tion sowie der Wasseroxidation erwarten lassen.

Wegen der periodischen Verfligbarkeit des Sonnenlichts ist die gewonnene Solarenergie mit geeigneten Ener-
giespeichersystemen zu koppeln. Hier kénnen brennstofferzeugende, elektrochemische Zellen in Verbindung mit
geeigneten Brennstoffzellen zukunftsorientierte Losungen bieten. Der Schlussel fiir die Entwicklung dieser Tech-
nologie ist die Optimierung von Festkorper / Elektrolyt-Grenzflachen geeigneter Elektrodenmate-rialien und ein
Verstandnis der Elektronen-transferprozesse.

Die Erforschung neuartiger Mechanismen zur Umwandlung von Licht in Energie konzentriert sich auf die Unter-
suchung der Stabilitdt der Sensibilisierungssolarzelle, Mechanismus der CO; Fixierung sowie auf die Bionik

solarer Energiesysteme.

Solare Energetik

Charakterisierung und Optimierung von
neuen Materialien und Heterostrukturen

Dieses Projekt zielt auf die Erschlielung neuer
Materialien und auf die chemische Modifizierung
von Grenzflachen fir die Energieumwandlung
sowie auf die Entwicklung neuer Charakterisie-
rungstechniken zur Beschleunigung der For-
schung bei der Materialoptimierung. Dieses
Projekt lasst sich in zwei Aufgabenschwerpunkte
unterteilen:

a) Halbleitende Schichtgitterverbindungen wie

WSe; haben in photoelektrochemischen Solar-

zellen Wirkungsgrade bis 15% gezeigt. In diesem

Projekt sollen Selen-freie Materialien WS, und

MoS: in Form von Einkristallen sowie dunnen

Schichten entwickelt und deren Oberflachen

elektrochemisch modifiziert werden.

Schwerpunkte im Berichtszeitraum waren

- Gasphasentransport von Kristallen
Untersuchung der Gasphasenzusammenset-
zung und der Dotierbarkeit

- Herstellung reaktiv gesputterter Filme

- Elektrochemische Modifizierung der Oberfla-
che von Kristallen und diinnen Schichten.

b) Untersuchung der Ladungstragerkinetik und der
Entwicklung bildgebender Analysetechniken fir die
Anwendung in der Photoelektrochemie und Photo-
voltaik.

Untersucht werden Halbleiter mit Schichtgitter-
struktur sowie Siliziumheterostrukturen.

Durch transiente  Mikrowellenleitfahigkeitsmes-
sungen in Potenztialabhangigkeit werden diese
Strukturen mit dem Ziel der Verbesserung des Wir-
kungsgrades in Solarzellen (z.B. a-Si/c-Si, SiO2/Si
und SisN4/c-Si  Heterostrukturen sowie Elektro-
lytgrenzflachen) untersucht.

Es werden bildgebende Verfahren durch Vermes-
sung der Photostrome (LBIC), der Elektrore-
flexion bzw. photoakustischer Signale an Hetero-
strukturen (z.B. Schichtgitter / Elektrolyt) mit einer
Auflésung  >1um  untersucht. Dem neu
entwickelten Gerat wurde der Name SMSC

(Scanning Microscope for Semiconductors)
gegeben. Es eignet sich auch fir kombinatori-
sche Techniken (Untersuchung katalytischer Ma-
terialien bzw. von Farbstoffen auf Halb-
leiteroberflachen).

a) Schichtgittermaterialien

Beste Wirkungsgrade in elektrochemischen So-
larzellen wurden bisher mit Kristallen erzielt. Um
die Dotierung und das elektrochemische Verhal-
ten zu untersuchen, wurden der Versuch unter-
nommen Einkristalle durch chemischen Transport
Uber die Gasphase (CVT) von den Verbindungen
WS,, WSe,, MoS, und MoSe; herzustellen. Dazu
wurde polykristallines Ausgangsmaterial durch
Reaktion der Elemente in evakuierten und
geschlossenen Quarzglasampullen bei 1000°C
synthetisiert. Uber die Temperzeit konnte die
GroRe der entstehenden Kristallite eingestellt
werden, die auch fir die Herstellung dinner
Filme von Interesse waren.

Es wurde die Leitfahigkeit der Pulver bestimmt.
Bei TeilchengréRen von < 100nm lag die spezifi-

sche Leitfahigkeit zwischen 0.1 - 0.5 (Qcm)'l, bei

Teilchen < 10um zwischen 5 - 11 (Qcm)'l.

Die Einkristallzlichtung der Verbindungen von
WSe; und MoSe, uber CVT von hei3 nach kalt
(1000°C - 980°C) mit Jod als Transportrgittel fuhr-

te zu Kristallen mit Oberflachen im 1 cm -Bereich,
einer KristallgréRe, die elektrochemische Experi-
mente zur Modifizierung an Oberflachen - wie
unten beschrieben - erlaubt. Die Zlchtung von
WS, und MoS; Kristallen hingegen erfordert den
Einsatz von Oxyiodiden wie MoOzl, und WO:l,.
Die Gesamtmenge des Transportmittels und die
Zichtungstemperatur miissen sehr genau einge-
stellt werden, um die spontane Keimbildung zu
verringern und grofRere Einkristalle wachsen zu
lassen.

Mit Hilfe der SMSC-Apparatur wurden folgende
elektrochemische Arbeiten durchgeftihrt:

-Photostromaufnahmen in lod/lodid-Elektrolyt mit
einem He/Ne-Laser als Anregungsquelle;

HMI Ergebnisse 2000

125



Solare Energetik, SE5

- Untersuchung der ortlichen Verteilung des
Photostroms;

- Detailaufnahmen von Stufen und Vergleich
mit optischen Aufnahmen;

- Potenzialabhangigkeit der Photostromvertei-
lung;

- ortliche Photostromkennlinienaufnahme;

- Versuch einer ortsaufgeldsten Atzung;

- Messung des reflektierten Lichtes eines Kris-
talls;

- Untersuchung der Potenzialabhangigkeit des
Ruckkontaktes fiir p-leitende Proben mit
Silber- und Platinkontakten.

Es wurden zunachst Uberwiegend p-leitende
Schichtgittereinkristallproben mit der SMSC - Ap-
paratur untersucht. Dabei wurden im lod/ lodid-
Elektrolyt ortsaufgeldste Photostrommessungen
durchgefiihrt, die starke drtliche Unterschiede
zeigten. Ein Vergleich mit lichtmikroskopischen
Aufnahmen lieR auf eine deutliche Verminderung
des Photostromes an zwei- und dreidimensiona-
len Baufehlern wie z.B. Kristallkanten von
Sekundéarkeimen auf der Oberflache, aber auch
durch mechanische Schaden wie Kratzern und
Rissen schlieen. In hochaufgeldsten (ca. 2 pum
Auflésung) Photostromaufnahmen konnten die
Stufen eines sechseckigen Kristallkeims auf der
Kristalloberflache deutlich sichtbar gemacht
werden.

Ebenso wurde die Potenzialabhangigkeit des ort-
lichen Photostroms untersucht. Eine deutliche
Abhéangigkeit ergab sich wiederum an Kristallin-
homogenitaten. Neben den schon genannten
mehrdimensionalen und makroskopischen Bau-
fehlern kénnten diese auf eine unterschiedliche
Dicke der dunnen Kristalle oder Unterschiede in
der ortlichen Dotierung der vermessenen Kristalle
zurtickzufiihren sein.

In ersten Versuchen wurde eine Passivierung mit
EDTA versucht und eine Erhdhung der Photo-
strdome gemessen. Da aber die Probe wegen der
zu geringen Dimensionen nur ganzflachig behan-
delt werden konnten, war ein Vergleich mit unbe-
handelten Bereichen noch nicht méglich.

m—

0 10 20 30 40
Iy / ( MA/CM’)

Abb. 1: Photostromabbildung eines p-leitenden
WSe,-Kristalls (Ausschnitt 110 x 230 pmd),
vermessen mit dem SMSC in einem lod/lodid-
Elektrolyten bei 200 mV / SCE (Spotgrof3e 2 pum,
Schrittweite 2 um). Die dunklen Partien markieren
Kristallstufen eines Sekundarkeims auf der
Oberflache des Kristalls, an denen
Ladungstragerrekombination stattfindet.)

Ein in der Literatur beschriebener Versuch einer
Atzung in verdiinntem Kénigswasser ergab keine
im Photostrombild sichtbare Veranderung im
Leitfahigkeitsverhalten.

Zum Vergleich mit den Photostromaufnahmen
und zur Vorbereitung von Elektroreflektionsmes-
sungen wurde das an einigen Kristallen re-
flektierte Licht ortsabhangig unter den gleichen
Bedingungen wie die Photostrommessungen
gemessen. Makroskopische Baufehler und
mechanische Schaden konnten abgebildet
werden, ortliche Inhomogenitaten der ansonsten
relativ gleichmaRig reflektierenden Proben lassen
sich auf die Welligkeit der Probenoberflache zu-
rickfihren.

Da auch der Ruckkontakt einen Einfluss auf die
Potenzialabhangigkeit der Photostromaufnahmen
haben kann, wurden Dunkelkennlinien der
Proben aufgenommen, bei denen die Frontkon-
takte durch Silber oder Platin gebildet wurden.
Bei Platin-kontaktierten Proben zeigte sich ohm-
sches Verhalten, was fur p-leitende MoS,- oder
WS,-Proben aufgrund der mit der Austrittsarbeit
des Platins vergleichbaren Lage des Fermi-
niveaus erwartet wurde. Die Leitfahigkeit und
Potenzialabhéangkeit in Abhéngigkeit der Kontak-
tierung wurden an verschiedenen Proben gemes-
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sen, die durch Hallmessungen erganzt werden
sollen.

bl) Ladungstrégertransport in Si-Heterostrukturen
Mit p a-Si/ n c-Si Heterostrukturen wurden erste
Solarzellen hergestellt und elektronisch charakteri-
siert. Die erzielten Wirkungsgrade liegen mit 8.7%
noch hinter den komplementéaren Strukturen n a-Si
Ip ¢-Si (n = 11%) zuriick.

Zeitaufgeloste Mikrowellenreflexionsmessungen
(TRMC) an den Heterokontakten haben gezeigt,
daR ein Teil des TRMC-Signals UberschuRla-
dungstrégern zuzuordnen ist, die in der Raumla-
dungszone des c-Si Substrates gespeichert sind
und dort zu einer in einem externen Stromkreis
mefRbaren Photospannung filhren. Letzteres er-
mdglicht die Korrelation von in-situ und ex-situ
TRMC-Signalen mit der Leerlaufspannung der
fertigen Solarzelle.

a-Si/c-Si Heterokontaktsolarzellen kénnen unter
anderem dadurch optimiert werden, daf} zwi-
schen dem kristallinem Substrat und dem stark
dotierten amorphem Emitter eine nur wenige Na-
nometer dinne Schicht aus undotiertem amor-
phem Silizium eingebracht wird. Zur Weiterent-
wicklung dieser Methode wurden die Herstel-
lungsparameter diese Zwischenschicht variiert.

Die passivierenden und antireflektierenden Ei-
genschaften von plasmadeponierten  SizNas-
Schichten auf kristallinem Silizium wurden in
Kombination mit a-Si-Passivierungen der Rick-
seite mit Hilfe der zeitaufgelésten Mikrowellenre-
flexion néher untersucht.

b2) Transparent leitende Oxid-Schichten (TCO)
TCO-Schichten, hergestellt durch Sputtern mit
DC- bzw. RF-Anregung, wiesen deutliche Unter-
schiede in ihrem Leitfahifgkeitsverhalten auf. Dies
konnte durch die unterschiedlichen Anteile
hochenergetischer Spezies im Plasma (z.B. am
Target reflektiertes Argon und/ oder negative
Sauerstoffionen vom Target) fir beide Anre-
gungsarten verursacht werden. Durch in situ-
energiedispersive Réntgenbeugung (EDXRD) am
DESY/ HASYLAB wurde die Keimbildung und
das Kristallitwachstum wéahrend der Abscheidung
fir verschiedene Abscheidebedingungen unter-
sucht.

In einer Literaturrecherche wurden die elektri-
schen Eigenschaften von verschieden hergestel-
Iten Zinkoxidschichten zusammengestellt. Dabei
zeigte sich, daf offensichtlich eine untere Grenze
des spezifischen Widerstandes von etwa

210'Qem fiir polykristalline ZnO-Schichten exi-
stiert. Diese Grenze hat sich trotz der deutlichen
technologischen Verbesserungen in den letzten
20 Jahren im wesentlichen nicht verandert. Ein
Vergleich mit entartet dotiertem n-leitenden ein-
kristallinen Silizium ergibt, dass die spezifischen
Widerstande des Si im gleichen Bereich liegen,
wie die des ZnO. Durch Vergleich mit analy-
tischen (Brooks-Herrin-Dingle, 1955) und semi-
empirischen (Klaassen, 1992) Modellen des
Ladungstragertransports in entarteten Halbleitern
kommt man zu dem SchluB3, daf3 diese Grenze
beim ZnO wahrscheinlich durch Streuung der
Elektronen an ionisierten Stoérstellen bedingt ist
und damit durch préaparative MalRnahmen nicht
unterschritten werden kann.

K. Ellmer, S. Fiechter, M. Kunst, H. Tributsch; , v.
S. Aichberger, A. Barkschat, Y. Tomm, F.
Winsch

Photoelektrochemische und
(photo)elektrokatalytische Prozesse

Das Projekt zielt auf die Entwicklung neuartiger
Elektroden-Materialien fiir die (Photo)Elektroka-
talyse und (Photo)Elektrochemie in nassen
Systemen:

(Photo)Elektrokatalyse

Neben Platin als Katalysatormaterial in Brenn-
stoffzellen gibt es bisher keine Alternative. Ein
Ziel des Projekts ist daher die Entwicklung neuer
Platin-freien Elektrokatalysatoren fir die Sauer-
stoffreduktion im sauren. AuRerdem widmet sich
das Projekt der Untersuchung der Photo-Oxida-
tion von Wasser. Im Zentrum der Untersu-
chungen stehen die strukturelle, physikalisch-
chemische und elektrochemische Charakterisie-
rung der Systeme, die Aufklarung der Reaktions-
mechanismen, die Erforschung synergetischer
Prozesse sowie die  Erprobung neuer
Katalysatoren in industrieller Kooperation in Po-
lymer - Elektrolyt - Membran (PEM) Brennstoff-
zelle.

(Photo)elektrochemie

Die Entwicklung von photoelektrochemischen
Zellen in Richtung besserer Reaktivitat und
Stabilitat (metallzentrierter Elektronentransfer,
Grenzflachenkoordinationschemie) ist Ziel dieses
Projekts.

Katalysatorentwicklung

Die Weiterentwicklung und strukturelle Aufkla-
rung von Katalysatorteilchen im Stoffsystem Ru-
Se-C-H-O stand im Vordergrund der Arbeiten.
Diese konzentrierten sich darauf, die katalytische
Aktivitat des Ru-Katalysators zu verbessern und
die Verteilung des Katalysators auf dem Kohle-
substrat (Nanoteilchen, getragert auf Vulcan)
hinsichtlich der technischen Anwendung in
Brennstoffzellen zu optimieren.

Dazu wurden verschiedene neue Herstellungs-
verfahren auf der Basis der Kolloidchemie ent-
wickelt und die Katalysatoren im Rahmen des
Projekts bei Daimler Chrysler in Brennstoffzellen
erprobt. Durch Optimierung dieser Verfahren und
Anwendung  geeigneter  Aktivierungsschritte
konnte eine weitere Steigerung der Effizienz
gegenuber dem letzten Berichtsjahr erzielt
werden.
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Abb.2: Kinetische Stromdichten bei der Sauer-
stoffreduktion unterschiedlich praparierter Ru-
Katalysatoren.

Umfangreiche Untersuchungen zur Struktur des
Katalysators ergaben, dass Ruthenium-Partikel
(2 - 4 nm groRR) durch Liganden an der Oberfla-
che stabilisiert werden. Obwohl der positive
EinfluR des Selens auf die katalytische Aktivitat
noch nicht geklart wurde, konnte dessen Konzen-
tration optimiert werden. Desorptionsexperimente
haben gezeigt, dass Selen nicht elementar,
sondern gebunden an Ruthenium vorliegt.
EXAFS-Messungen haben ergeben, dass die
Bindung und Koordination des Selens nicht
identisch ist mit den Verhéltnissen in RuSep. Aus

XPS-Messungen konnte geschlossen werden,
daB die Oberflache der Katalysatorteilchen auch
Oxide und Hydroxide des Rutheniums enthalt.
Kohlenstoff liegt bei ungetragertem Katalysator
als CO-Ligand vor. Dieser reagiert mit den
Oxiden unter Bildung von CO, bei 250°C.

Erste Versuche, edelmetallfreie Katalysatoren fiir
die Sauerstoffreduktion in saurem Elektrolyten
herzustellen, lieferten auf der Basis von Eisen
vielversprechende Ergebnisse.

Katalysatoren fur die Wasserspaltung

In Kooperation mit einer israelischen und einer ja-
panischen Gruppe wurde versucht, die Wasser-
stofferzeugung mittels photovoltaischer Energie zu
optimieren. Es konnte mit einer 20% effizienten
Tandem-Solarzelle aus AlGaAs/Si eine Wasserstoff-
energiegewinnung von tber 18% durch Katalyse an
RuS; erreicht werden. Dies bedeutet die Umsetzung
von mehr als 90% der photovoltaischen in chemi-
sche Energie.

H. Tributsch, P. Bogdanoff; S. Fiechter; M. Bron;
M. Hilgendorf, H. Schulenburg

Neue Energiesysteme

Es werden neuartige Mechanismen zur Umwand-
lung von Licht in chemische und elektrische
Energie erforscht.

Sensibilisierungssolarzelle

Es wurden Injektionssolarzellen anhand von orts-
aufgeldsten Photostrommessungen unter Kurz-
schluBbedingungen untersucht, um bei
standardisierten Bedingungen unterschiedliche
Farbstoffe vergleichen zu kdnnen. Der als Refe-
renz eingesetzte bekannte Ru-Farbstoff zeigte
fast immer ein deutliches Photostromsignal,
wahrend aus Bluten und Frichten extrahierte
biologische Farbstoffe kaum meRbare Photo-
strome hervorriefen. Einige Zellen wurden mit
kleinen Partikeln von Schichtgitterhalbleitern als
Ersatz fir den Farbstoff prapariert. Kleine ortliche
Anderungen der Photostrome in der Nahe der
Partikel waren nachweisbar.

Gemeinsam mit einem japanischen Gast wurden
ortliche Inhomogenitaten, die sowohl beim Auf-
bringen des TiO; als auch beim Abscheiden des
Rutheniumfarbstoffs entstehen kénnen, sowie
Degradationseffekte mit dem SMSC-Gerat unter-
sucht.

Dazu wurden neben IR- und Kennlinienmessun-
gen ortsaufgeloste Photostrommessungen unter
KurzschlufR3bedingung durchgefuhrt. Um die
Vielzahl der Proben vermessen zu kdénnen, wur-
den spezielle Halterahmen mit Umschaltern ent-
worfen, so daf} die langwierigen Messungen weit-
gehend automatisiert werden konnten. Ein we-
sentlicher Aspekt dieser Arbeit war die Messung
ortlicher Anderungen in der Effizienz von lang-
zeitbelichteten Zellen. Bei dazu durch Masken
belichteten Zellen konnte der im belichteten Be-
reich feststellbare Effekt der Degradation zeitlich
verfolgt werden. Bei anderen Zellen, die durch
einen Graukeilfilter belichtet wurden, konnte eine
linear von der Lichtintensitdt abhangende Ab-
nahme des Photostroms konstatiert werden.

Licht vom Sonnensimulator

R R RRR

Graukeil Filter

Abb. 1: Langzeitbelichtung (55 Tage im Sonnen-
simulator unter AM 1 Bedingungen) einer
Sensibilisierungssolarzelle (Abmessung 9 x 50
mm? ) durch Masken und Graukeilfilter zur
Bestimmung der lichtinduzierten Degradation
(ortsaufgeldlste Photostromaufnahme mit dem
SMSC, He/Ne-Laser, 100 mW/cm?).

Bionik solarer Energiesysteme

Die Auswertung von Experimenten zur solaren Ver-
dunstung in Kapillaren lieferten neue Einblicke in die
GesetzmaRigkleiten der Umwandlung von solarer in
hydromechanische Energie. Es handelt sich wahr-
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scheinlich um einen nichtlinearen Mechanismus, der
lokal erzeugte Temperaturgradienten an den
Verdunstungsprozess koppelt.

H. Tributsch, A. Barkschat, B. Macht, Koike

(Japan), Aratounian (Georgien)

Grenzflachenengineering

Teilprojekt A: Grenzflachenengineering

Oberflachenmodifizierung mit dem Ziel der Optimie-
rung der optoelektronischen Eigenschaften von
Halbleitergrenzflachen sowie der gezielten Beein-
flussung der Bandanpassung in Halbleiter-Hetero-
kontakten.

Themenschwerpunkte:

- Entwickung und Optimierung von chemischen,
elektrochemischen und photoelektroche-
mischen Verfahren zur Oberflachen-
konditionierung polykristalliner und epitakti-
scher Schichten

- Modellexperimente zur Bandanpassung in
Halbleiter-Heterostrukturen: ~ Adsorption von
Atomen, lonen und Molekilen zur Dipolbildung
auf Oberflachen

- elektrochemisch praparierte  Grenzflachen-
phasen als neuartige Pufferschichten.
Untersuchte Materialien:

Schwerpunkt CulnS,, daneben Oberflachen-

modifizierung an Schichtgittern und Si als
Modellsystem

Unerwiinschtes CuS in kupferreich préparierten
CulnS2/CdS/ZnO Solarzellen konnte mit einer

neuartigen Methode entfernt werden. Das bisher
libliche selektive Atzen von CuS mit stark toxi-
schen Zyanidlésungen wurd durch einen kom-
binierten chemischen/ elektrochemischen Prozel3
ersetzt, bei dem nur noch Chemikalien (al-
kalische Losungen) Verwendung finden, deren
Belastung fur Gesundheit und Umwelt verschwin-
dend oder zumindest weit geringer als die der
Zyanide ist. Die Behandlung flhrt zu einer
Umwandlung von CuS in Cu,S durch elektro-

chemische Reduktion in alkalischen L&sungen;
Cu,S wird in alkalischen Losungen anschlie3end

weitgehend chemisch aufgel6st. Verbleibende
Reste von Cu,S konten durch Zugabe geringer

Mengen von In,S, in den Elektrolyten vollstandig

entfernt werden. Die CIS-Kristallite werden bei
Anwendung dieses Verfahrens nicht angegriffen
und entsprechend behandelte Proben zeigen
einen Photoeffekt, der sich nicht von dem KCN-
geatzter Proben unterscheidet. Das Verfahren
wurde zum Patent angemeldet. In der Sep-
tember-Ausgabe des MRS Bulletin erschien ein
Bericht Uber die Arbeiten.

0.0

-10 |

-15 KCN geétzt

-2.0 L L
-0.8 -0.6 -0.4 -0.2

Potential vs. SCE / V

Stromdichte / mAcmz2

Abb.1 : Vergleich des Photoeffekts an elektro-
chemisch (EC) und KCN-geétzten CIS-Proben.

Auf n- und p-Silicium wurden mittels Rasterkraftmi-
kroskopie (tapping und contact mode) Oxidinseln
auf n- und p-Si hergestellt, deren laterale und
vertikale Abmessungen in einem weiten Bereich
durch Variation der Versuchsparameter eingestellt
werden konnten. Neben Dotierung, Hohe und Dauer
der angelegten Spannung zwischen leitfahiger
AFM-Spitze und Substrat hatte die relative Luft-
feuchtigkeit einen deutlichen Einflu3 auf die GroRe
der gebildeten Oxidinseln. Der drastische Einfluf
der Luftfeuchtigkeit wurde Uber einen Kondensati-
onsmechanismus im Bereich des zwischen Spitze
und H-terminierter Si-Oberfliche vorhandenen
Meniskus erklart. Das Modell erlaubte zugleich die
Erklarung der Kontrastumkehr in Reibungsbildern,
die in Abhangigkeit von der Luftfeuchtigkeit gefun-
den wurde.

® 0,200 pw'diu
210,000 neddin

Abb. 2: AFM-induziertes Oxidinselwachstum auf
n-Si(100). Parameter: Zeitdauer der zwischen
Spitze und Substrat angelegten Spannung (10
V).

Weiterhin wurde eine neue Theorie zur Entste-
hung von elektrochemischen Stromoszillationen
am Silizium-Elektrolytkontakt entwickelt. Einen
wesentlichen Teil der Theorie stellen Annahmen
Uber die morphologische und strukturelle Be-
schaffenheit der Oxidfiime dar, die bei der kon-
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kurrierenden Oxidbildung und -auflésung in fluo-
ridhaltigen Elektrolyten gebildet werden. Auf-
grund der Gitterfehlanpassung zwischen Oxid
und Silizium weisen diese Poren und Risse auf,
was zu lokal unterschiedlichen Atz- und Neu-
bildungsprozessen von Oxid fihrt. Unter be-
stimmten Bedingungen laufen diese Prozesse
synchronisiert ab und man erhalt ungedampfte
Oszillationen. Die Ubereinstimmung zwischen
Simulationen und experimentellen Befunden ist -
insbesondere in Hinsicht auf das Einschwing-
verhalten der Oszillationen - hervorragend.
Theoretische Vorhersagen zu morphologischen
Veranderungen der Oxidoberflache im Falle
gedampfter Oszillationen konnten anhand von
Echtzeit in-situ AFM-Messungen bestatigt wer-
den.

H.-J. Lewerenz, H. Jungblut, U. Storkel, Murrell
(England), W. Calvet

Teilprojekt B: Untersuchung elektrochemischer
Prozesse mit Synchrotronstrahlung

Innerhalb der Cooperating Research Group (CRG)
werden zwei Themenschwerpunkte bearbeitet:

- Untersuchung und Simulation von grundlegen-
den Eigenschaften der Halbleiter-Elektrolyt-
Grenzflache (Kontaktbildung, Solvatation, Dop-
pelschichtbildung, spezifische Adsorption);

- ortsaufgeldste Untersuchung von che-
misch/elektrochemisch modifizierten Halbleiter-
oberflachen mit PEEM.

Valenzbandspektroskopie an CulnS, nach elektro-
chemischer Behandlung mit K,SO, und In,S, (s.

Teilprojekt A) zeigte, dass Valenzbandkante und
Ferminiveau mit 0.8 eV einen gréReren Abstand
voneinander aufwiesen als im Falle von KCN-
geatzten Proben (0.5 eV). Dies deutet darauf hin,
dall das Cu:ln-Verhdltnis im oberflachennahen
Bereich durch die elektrochemische Behandlung
offenbar anders als durch KCN-Atzen eingestellt
werden kann.

Oberflachenempfindliche Messungen an Silicium im
Bereich der porésen Si-Bildung zeigten, dass zwar
anoxidierte (1+, 2+) Spezies, jedoch keine Oxide
nachgewiesen werden konnten. Ein deutlicher
Ubergang von divalenter Si-Auflosung (porose Si-
Bildung) zu tetravalenter Auflésung (Elektropolieren)
konnte dagegen im Bereich des ersten Strommaxi-
mums nachgewiesen werden. Es zeigte sich ferner,
dal bei der porésen Si-Bildung eine Band-
verbiegung auftritt, die beim Elektropolieren wieder
aufgehoben wird.

H. J. Lewerenz, M. Aggour (Gastwiss.)
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Arbeitsgruppe

SEG6 Elektronische Struktur von Halbleitergrenzflachen
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Halbleitergrenzflachen

Auf der Basis von gut charakterisierten Modell-
systemen wird die elektronische und morphologi-
sche Struktur von Halbleiterheterogrenzflachen an
Materialien, die im HMI fur die Solarenegie-
wandlung bearbeitet werden untersucht. Zum Ein-
satz kommen dabei Praparations- und Analyseme-
thoden der modernen Oberflachenphysik. Neben
dem Integrierten System wird die Arbeitsgruppe
dazu einen Mefplatz bei BESSY betreiben.

Aufbau des TGM7

Die Synchrotrongstrahlungsquelle BESSYII liefert
an den meisten Strahlplatzen hochintensive Strah-
lung im Bereich ab 70 eV. Fir den VUV Bereich
sind nur wenige Strahlrohre vorhanden. Deshalb
wurde 1999 entschieden den TGM7 als Dipolstrahl-
rohr bei BESSYIl weiter zu betreiben. Der Umzug
des Dipolstrahlrohres TGM7 zu BESSYII erforderte
erhebliche Umbauten an der seit 1989 bei BESSYI
betriebenen Anlage. Da der Abstand Quellpunkt -
Vorspiegelkammer gegenuber BESSYI vergroRert
ist und die deutlich héhere thermische Belastung
einen gekihlten Vorspiegel erforderlich macht,
wurde die Vorspiegelkammer sowie der Vorspiegel
vollstandig neu konzipiert. Der gesamte Teil des
Strahlrohres vom Auslasssystem bis zum Eintritts-
spalt wurde Uberarbeitet. Die Konstruktionen fir
Kammer und Spiegel wurden in enger Kooperation
mit BESSY-Mitarbeitern begonnen und im HMI im
Detail vollendet. GroRRe Teile des Strahlrohres sind
bereits vor Ort aufgebaut; insbesondere samtliche
Standerungen, die Vakuumrohre und zugehérigen
Pumpen, sowie die Refokusierkammer, eine Um-
lenkkammer. Das Spektrometersystem ADES
wurde an das Strahlrohr angepaf3t und wird mo-
mentan noch mit Laborquellen in Betrieb genom-
men. Samtliche Vakuumteile des Strahlrohres sind
bereits evakuiert. Die Spaltképfe des TGM 7 und
die Schrittmotorsteurung wurden Uberarbeitet. Am
zweiten Strahlauslal wird im Marz 2001 ein Photo-
elektronenmikroskop mit einer Ortsauflésung
<10nm installiert.

Epitaxie von CulnS,

In der Praparation von epitaktischen CIS Schichten
konnten Fortschritte erziellt werden. In Abhé&ngig-
keit der Vorbehandlung der Si Substrate konnten
wesentliche Verbesserungen in der Morphologie
der CIS Schichten erhalten werden. Kirzlich
konnte gezeigt werden, da auf GaAs (100) Fla-
chen CIS-Epitaxie moglich ist.

Im letzten Jahr wurden entscheidende Experimente
zur Heteoepitaxie von CulnS, auf unterschiedlichen
Substraten, wie Si(111), Si(113), Si(115),
GaAs(100) und SiGe-Mischkristallen durchgefiihrt.
Dadurch konnte in Abhangigkeit vom Substrat und
der Stochiometrie der Einflu? des Wachstums dun-
ner epitaktischer CulnS2-Schichten mittels Photo-
elektronenspektroskopie (PES) und Elektronen-
beugung (LEED) untersucht werden. Es zeigt sich,
dass das Wachstum auf Silizium stark gestort ist
und nicht zu optimalen Schichten fiihrt. Die Ergeb-
nisse auf Galliumarsenid dagegen ergeben bes-

sere Resultate. Es wurde zum ersten Mal das Beu-
gungsbild von CulnS, in der Chalkopyritphase

mittels LEED nachgewiesen.

Ein weiterer Schwerpunkt der Arbeit ist die Unter-
suchung der Heterokontakte Si/CulnS, gewesen.
Hier wurde der Einfluss von Na auf das Wachstum
naher untersucht.

Grenzflachen von ZnO-Schichten

Als Modellsystem fiir gleichrichtende Heterokon-
takte von Dinnschichtsolarzellen wurden ZnO-
Schichten auf Si abgeschieden und die elektroni-
schen Eigenschaften in situ mittels Photoelektro-
nenspektroskopie untersucht. Als Abscheidever-
fahren wurden Magnetronsputtern und Chemical
Beam Deposition angewandt. Von besonderem
Interesse war die Grenzflachenreaktion und deren
Kontrolle Uber die Sputterparameter Bias-Potential
und Sauerstoffpartialdruck. Da sich gezeigt hatte,
dass die elektronischen Eigenschaften der Proben
durch die ionisierende Strahlung des
Messprozesses teilweise massiv beeinflusst wer-
den, wurden alle Messungen zeitaufgeldst aufge-
nommen und ausgewertet. Es zeigte sich, dass
diese strahlungsinduzierte Veréanderung auf zwei
Effekten beruht. Als Ursache wird eine Diffusion
von Sauerstoff- bzw. Wasserstoff angenommen,
die die lokale Konzentration von elektrisch aktiven
Dotierzentren beeinflusst.

In situ Spektroskopie an einem arbeitenden Batte-
riesystem

Batteriesysteme werden in der Regel in wassrigen
Lésungen realisiert und sind damit den oberfla-
chenphysikalischen Spektroskopien nicht ohne
weiteres zuganglich. Am Integrierten System
wurde fur das technologisch relevante TiS, Inter-
kalationsbatteriesystem eine im UHV arbeitende
Batterieanordnung aufgebaut, die die EMK lie-
fernde Einlagerung und Auslagerung des Interka-
lates in der TiS,-Elektrode mit XPS und UPS wéh-
rend des Lade und Entladevorganges beobachten
lant. Damit sind die elektronischen Veranderungen
im Elektrodensystem und die Verknupfung mit der
Batteriespannung erstmalig direkt mel3bar gewor-
den.

Ex situ Analytik
Fur die Abteilungen des Bereiches Solarenergie

wurden am Intergrierten System XPS Untersu-
chungen an ex situ eingeschleusten Proben in Ko-
operation mit den Abteilungen durchgefiihrt. Dies
umf3te Arbeiten an Cd-freien Pufferschichten fir
CIS-Zellen, Untersuchungen an Katalysatoren fir
Brennstoffzellen, Grenzflachen von CulnS2-Zellen
aus dem HMI-Baselineprozess und Messungen an
TiO,-CdTe Systemen fiir die O-Zelle. Ebenfalls
wurden mit MOCVD hergestellte InP Schichten mit
LEED und UHV-STM untersucht. Diese Arbeiten
erscheinen in den Berichten der einzelnen
Abteilungen

Ch. Pettenkofer, S. Tiefenbacher
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Entwicklungsprojekte des
Teilbereichs

HAD Informationstechnik
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Teilbereich Informationstechnik HAD
Leitung: Dr. Ulrich Nielsen

DS DN DH
Experiment-Systeme Zentrale DV-Systeme und Netze Messtechnik und Hardware
Dr. Friedrich Wulf Dr. Peter Ziem Dr. Ulrich Meisel
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Informationstechnik

Der Teilbereich Hauptabteilung D (HAD) umfasst
die drei Abteilungen DH (Messtechnik und Hard-
ware), DN (Zentrale DV-Systeme und Netze) und
DS (Experimentsysteme). DH entwickelt und be-
treut spezielle Messtechniken und Hardware-Teil-
systeme. DN ist fur den gesamten Rechner- und
Netzbetrieb und die Betreuung und Entwicklung von
allgemeiner Anwendungssoftware verantwortlich.
DS entwickelt und betreut komplette HW/SW-Sys-
teme fir die Experimentsteuerung, Experimentda-
tenaufnahme und -auswertung in enger Zusam-
menarbeit mit den dezentralen, d.h. den
Infrastruktureinheiten der Bereiche bzw. den direkt
betroffenen wissenschaftlichen Mitarbeitern und
den anderen Abteilungen des Bereiches I.

Die in der HAD erarbeiteten Produkte und Verfah-
ren werden nicht nur intern genutzt, sondern mit
Partnern in der Berliner Wirtschaft weiter vermarktet
(Technologietransfer).

Multimedia-Arbeitsplatz

— Mit Hilfe des Multimedia-Arbeitsplatzes soll das
HMI als Forschungseinrichtung mit elektroni-
schen Medien prasentiert werden.

— Die technische Einrichtung des Arbeitsplatzes
wird vom Projekt betreut (Digitalkamera, Video-
schnitteinrichtung, Photoscanner etc.) und steht
den HMI-Mitarbeitern zur Verfligung.

In Zusammenarbeit mit den Fachabteilungen wur-
den Prasentationen auf CDs erstellt. Ein Rechner-
Schnittplatz fir digitales Video (DV) wurde ange-
schafft und eingerichtet. Neue Software zur Erstel-
lung von komprimierten Videoprasentationen wurde
beschafft. Open Source Software fir die digitale
Videobearbeitung wurde aus dem Internet beschafft
und getestet.

AuRerdem wurde mit den Abteilungen SE1, SE2
und SE3 eine Prasentation der Solarenergie erstellt
und auf der ,Solar Energy 2000“-Messe in Berlin
und bei der HGF-Ausstellung "Lebendige Wissen-
schaft" im Deutschen Museum in Miinchen anléss-
lich der HGF-Herbsttagung 2000 mit grof3er Publi-
kumsresonanz gezeigt. Es handelt sich um eine
HTML-basierte Prasentation mit eingebundenen
Shockwave-Animationen (http://www.hmi.de/dv/
multimedia/solar_energy/).

Die Animationen wurden mit dem Macromedia Di-
rector erstellt und zeigen unter anderem die Funk-
tionsweise einer Solarzelle, verschiedene Mog-
lichkeiten der Zellenherstellung und animierte Dia-
gramme (Wirkungsgrade verschiedener Zelltypen,
Kostenaufteilung bei der Herstellung). Ferner wur-
den Videosequenzen im Labor (Herstellung von
Farbstoffsolarzellen) aufgenommen, digital ge-
schnitten und in Shockwave-Animationen eingebun-
den. Teile des HMI-Filmes wurden von der

S-VHS-Quelle gewandelt und in die Prasentation
aufgenommen.

Wie funktioniert eine Farbstoffsolarzelle?
Die negative Ladung veriiht 7
die Selarzelle und ein Strom
fliet durch den
Verbraucher

Titandioxid

Abb. 1: Ausschnitt aus einer Shockwave-Animation

A. Tomiak, M. Fromme, M. Schroder, V. Denzer

Elektronisches Laborbuch

- Mit dem Elektronischen Laborbuch (ELAB)
legen Wissenschaftler ihre Daten und Experi-
mentbeschreibungen wahrend des Experi-
ments in einer Datenbank ab.

- Das Elektronische Laborbuch steht dabei allen
berechtigten Teilnehmern im Intranet und
Extranet (externe Kooperationspartner) fir
Datenabfragen offen.

- Die ELAB - Software beruht auf einem Drei-
schichtenmodell von Webbrowser, Webserver
und Datenbankserver.

Die ELAB — Software wird am Hahn-Meitner-Institut
in vier Abteilungen der Solarforschung eingesetzt,
um die Ablaufe von Produktionstestreihen unter-
schiedlichster Solarzellentypen aufzuzeichnen. Da
diese Experimente teilweise in externen Koopera-
tion durchgefiihrt werden (z.B. TU-Hamburg), wird
die Mdglichkeit der Datenabfrage Uber das Internet
intensiv genutzt.

In einer anderen Anwendung wird die ELAB — Soft-
ware bei BESSY in Adlershof als Elektronisches
Runbuch (ERB) eingesetzt, um im Campus-weiten
Intranet die Ausfall- und Nutzerstrahlzeiten am
Elektronensynchrotron bekannt machen zu kénnen.
Die Abbildung gibt ein Beispiel fir die Vielfalt der
Darstellungmdglichkeiten wieder, die die ELAB —
Software fir die Présentation von Daten im Web-
Browser zur Verfiigung stellt:

HMI Ergebnisse 2000
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Experimentdaten des Typs Filme/CuGaSe2

T Dampfdr | Qtot

RunNo Cartier intention of experiment | Jod Jod source
g2 °C | mbar | mlimin
Wiederholung von 99121301 |
99121401 H2 mit verningerter 45 1.97 460
| Quellenraterialmenge | |
99121501 | H2 verlaengerte Bundauer | 43 1.97 460
99121601 | H2 48 245 460
' verdoppelte Eundaver mr '
99121701| H2 abscheidung eines dickeren | 48 245 460
Fims
99121901| H2 Abscheidung auf Glas 43 245 460

Q15a.rae

| Source | Source | .. |
re[i:nm;r T1/T2 | weight | weight wmtld?fht deposition
sl 2 °C | bhefore after
nmin ]TIB
g g I
duenner graeulicher Belag
1960 600 600 797 78417 | 1293 |(Linerrchr gelblich-grau belegt
| | i Subastratbereich)
1960 (600|600 78417 | 75518 | 2459 | homogene graue Eelegung
grauer Film rut einzelnen
1960 600|600 75918 | 74654 | 1264 Loechem (schlechte
Substratreirugung7)
1960 600|600 74654 | 72176 | 2478 |graue Belegung, leicht fleclag
fleckige und loechnge
1960 (600|600 72176 | £9.754 | 2422 Deposition, Substrat

Abb.1 : Ein Bildschirmabzug des Elektronischen Laborbuchs fiir Diinnschichtsolarzellen

In der Tabelle sind die typischen Experimentpara-
meter mehrerer Produktionslaufe Ubersichtlich dar-
gestellt. Jede einzelne Produktionslauf (RunNo)
stellt seinerseits einen Link zu den Originaldaten
dar, auf den Uber das Internet weiter zugegriffen
werden kann (,Surfen in den Experimentdaten®).
Auf diese Weise kdnnen, wie in der Abbildung dar-
gestellt, verschiedene Messkurven oder elektronen-
mikroskopische  Aufnahmen von  Solarzellen-
oberflachen im Web-Browser gezeigt werden.

Im Berichtszeitraum wurde das Entwicklungsprojekt
erfolgreich  abgeschlossen. Die entwickelten
Software-Werkzeuge werden fur weitere Intranet-
Anwendungen genutzt

M. Fromme, M. Schroder

Glasfaserdosimeter fur TTF

Im Rahmen des Kooperationsvertrages mit DESY
wird fur den Linearbeschleuniger TESLA an der zur
Zeit nutzbaren TESLA-Test-Facility (TTF) eine
Machbarkeitsstudie zur ortsaufgeldsten Dosis-
messung durchgefiihrt. Fir den sicheren Betrieb
des Beschleunigers ist die Uberwachung der Gam-
mastrahlung durch Strahl(verlust)monitore entlang
des Strahlrohres notwendig. Es wird ein Uberwa-
chungssystem ben6tigt, das in situ die Dosis und
Dosisrate der Gammastrahlung auflerhalb der
strahlfihrenden Module ortsaufgelést erfasst. Ge-
fordert wird eine Ortsauflosung im Dezimeterbereich
Uber den Gesamtbereich des Strahlrohres - von 33
km bei TESLA - in Abschnitten von 100 m bis zu
einigen km Lange. Die Dosisrate Uberstreicht dabei
einen Bereich von einigen 100 mGy(Si)/h bis zu 15
kGy(Si)/h.

In der ersten Projektphase wurden zwei Messsys-
teme fur TTF aufgebaut. Beide Systeme benutzen
einen Lichtwellenleiter (LWL) zum Messen der
Dosis bzw. Dosisleistung. Im ersten Teil des Pro-
jektes wird die im LWL absorbierte Dosis mit Hilfe
eines Optical Time Domain Reflectometer (OTDR)
ortsaufgeldst bestimmt. Der zweite Teil des Projek-
tes konzentriert sich auf die Messung der Damp-
fung mit einem hochauflésenden Leistungsmessge-
rat.

138
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Die genaue Ortshestimmung mit einem OTDR-
Messgerat wird durch die minimale Pulsdauer der
Lichtquelle und der damit verbundenen maximal
erzeugten Lichtleistung bestimmt. Der Dynamikbe-
reich der Messung begrenzt die maximale Mess-
strecke und die maximal messbare Dosis. Bedingt
durch die wellenlangenabhangige Dampfung kann
durch Umschalten von einer kleineren zu einer
groReren Wellenlange bei gleicher Faser ein héhe-
rer Dosisbereich gemessen werden. Das verwen-
dete OTDR Tektronix TFP2A besitzt zwei Wellen-
langen: 850 nm und 1300 nm.

Fir den Einsatz wurde eine Ge-dotierte Multimode-
Gradienten-Index (MM GI) Faser mit zusatzlicher P-
Dotierung ausgewahlt und von der Firma FiberCore
Jena hergestellt. Sie besitzt bei 850 nm eine
Dampfung von 2,2 dB/km und bei 1300 nm eine
Dampfung von 0,43 dB/km. Die Dampfung nimmt
bis zu einer Dosis von 1-2 kGy(SiO) linear zu.

Eine gute Ortsauflosung verlangt eine hohe Band-
breite der Faser. Durch Modendispersion wird bei
Multimodefasern die Bandbreite begrenzt. Multi-
mode Gradientenfasern besitzen eine hohere
Bandbreite, die aber durch Verringerung des Kern-
durchmessers reduziert wird. Die Ankopplung an
das ODTR-Gerat von Tektronix erfordert einen
Kerndurchmesser von 50 um.

Umfangreiche Messungen zur Bestimmung der
optimalen Auflésung in Abhéngigkeit der Pulsbreite,
Wellenlange, der absorbierten Dosis und des Ab-
stands zwischen den bestrahlten Langen wurden
durchgefuhrt. Daraus ergab sich fir die verwendete
Faser in Verbindung mit dem OTDR-Messgerat
Tektronix TFP2A eine erreichbare Ortsauflésung
von 20 cm.

Die durchgefuhrten Ausheilversuche durch thermi-
sche und optische Anregung haben gezeigt, dass
dieser Fasertyp nur durch thermisches Ausheilen
oberhalb von 150°C regenerierbar ist. Wird das
Ausheilen der Faser bei 200-250°C durchgefiihrt,
kann die Anfangsdampfung weitestgehend erreicht
werden. Entscheidend ist jedoch, dass die Strah-
lungsempfindlichkeit der bestrahlten und anschlie-
Rend wieder ausgeheilten Faser die der unbehan-
delten Faser entspricht.

Die Empfindlichkeit eines OTDR-Gerétes reicht
nicht aus, um die Dosis im kleinen Strahlungskegel
an einem Undulator-Magneten zu messen. Ande-
rerseits ist die Dosismessung an den Magneten
bedingt durch die kleinen Abstdnde nur durch die
dinne Glasfaser (Durchmesser 0,24mm) tberhaupt
erst moglich. Es wurde daher versucht, die lokale
Dosis an einem Magneten des Undulators durch
eine hochauflésende Dampfungsmessung zu be-
stimmen. Um eine Verfalschung der Messung zu
vermeiden, muld die Sensorfaser Uber einen strah-
lungsresistenten LWL angekoppelt werden. Die
Lichteinspeisung erfolgt tUber eine konstante LED-
Quelle. Durch Aufsplittung kénnen bis zu 15 Fasern
gleichzeitig versorgt werden. Mit einem Mehrkanal-
Leistungsmessgerat kénnen dann die einzelnen
Kandle gemessen werden. Die Testmessungen
wurden nur an einem Kanal durchgefiihrt. Die Rea-
lisierbarkeit der Dosismessung am Undulator
konnte damit gezeigt werden. Bedingt durch die
unerwartet hohe Dosis wurde der Sattigungswert (3
kGy) der Sensorfaser schon nach kurzer Betriebs-
zeit erreicht. Wegen der schwierigen mechanischen
Installationsbedingungen am Undulator ist ein Aus-

tausch der Faser sehr aufwendig. Es ist daher er-
forderlich, die Dampfung der Faser durch Ausheilen
wieder auf den Anfangswert zuriickzufiihren. Die
daflr erforderlichen hohen Temperaturen sind in
der Nahe der Magnete hinsichtlich der mechani-
schen Einflisse sehr kritisch. Eine Optimierung der
Methode ist erforderlich.

Messungen am TTF

Entlang der TESLA Test Facility wurde ein LWL-
Kabel dicht am Strahlrohr und seinen Komponenten
verlegt. Der Abstand zwischen LWL-Kabel und
Strahl betrug je nach GréRe der Komponenten 0,2-
0,6 m. Die Streckenabschnitte in Abb. 1 sind ge-
kennzeichnet durch den Weg zwischen OTDR und
der Beschleunigerstrecke (PLUG), Collimator
(COL), Beschleunigermodul 1 und 2 (ACC1, ACC2),
dem bunch compressor BC2 und der capture cavity
mit der electron gun (CAP). Die Abnahme der
Lichtleistung ist proportional der Dampfungszunah-
me und damit der absorbierten Dosis. Die hdchste
Strahlung trat am bunch compressor BC 2 auf und
betrug in 8 Tagen Strahlzeit 200 Gy. Bedingt durch
den Testbetrieb lassen sich z.Z. daraus keine Ruck-
schlisse auf zukilnftige Strahlverluste ableiten.
Durch diese Messungen konnten die Bereiche ho-
her Strahlverluste deutlich gemacht werden. Die
ersten Messungen am TTF dokumentieren den
sinnvollen Einsatz eines solchen Systems zur
Dosisliberwachung groRRer Strecken und R&ume.
Auf der Basis der ersten Messungen wurde fir TTF
und TESLA ein Konzept fur ein Uberwachungssys-
tem entwickelt, das in einen Bereich von 1,5 bis 3
km - unterteilt in 6 Segmente - eine Dosis von
einigen Gy bis zu 3 kGy mit einer Ortsauflésung von
ca. 20 bis 100 cm ermdglicht. Die Rohdaten (s.
Abb. 1) werden fir das Kontrollsystem entspre-
chend aufbereitet zur Verfligung gestellt. Aufgrund
der sehr guten Unterstitzung durch das Fraunho-
fer-Institut  fir Naturwissenschaftlich-Technische
Trendanalyse und der im HMI schon 1981 erarbei-
teten Untersuchungen Uber den Einsatz von LWL in
strahlungsbelasteter ~Umgebung (Patent DE
3224775 Al) konnte das Konzept fir TESLA
vorzeitig zusammengestellt werden (TESLA Report
No. 2000-26).

Eine Fortsetzung des Projektes mit folgenden The-
men wird angestrebt:

- Optimierung der Auswertung hinsichtlich der
Orts- und Dosisbestimmung

- Aufbereitung der Messdaten fiir die Ubergabe
an das TTF-Kontrollsystem DOOCS

- Ausheilung/Regenerierung festverlegter Sen-
sorfasern

- Entwicklung eines LWL-Dosimeters fir die
Undulatoren

- Test von RPL-Sensoren mit LWL-Ankopplung

- Auswahl von LWL-Dosimetern fur Dosiswerte
oberhalb 3 kGy
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Abb. 1: Verringerung der Lichtleistung als Funktion der Dampfungszunahme verursacht durch die Strahlung an
den einzelnen Strahlfihrungssystemen.

F. Wulf, H. Henschel, M. Korfer
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Anhang

Anhang zum Ergebnisbericht Forschung & Entwicklung 2000

Der wissenschaftliche Berichtsteil des Ergebnisberichtes Forschung & Entwicklung 2000 wird Uber einen sepa-
raten Anahng ergéanzt, der folgende zusatzliche detaillierte Informationen enthalt:

Veroéffentlichungen

Konferenzbeitrage und Auswartige Vortrage / Ausstellungen und Messen
Technologie Transfer / Patente

Lehre und Ausbildung

Kooperationen und Gaste

Drittmittel

Mitarbeit in externen Gremien

Auszeichnungen

Dieser Anhang steht als Download auf der Homepage des Hahn-Meinter-Instituts unter
(http://www.hmi.de/pr/druckschriften.html) bereit oder kann auf Anfrage bei der Presse- und Offentlichkeitsarbeit
des Hahn-Meitner-Instituts bezogen werden:

Hahn-Meitner-Institut Berlin GmbH
Offentlichkeitsarbeit

Glienicker Str. 100

14109 Berlin

e-mail: info@hmi.de.
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