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Zusammenfassung 

Im Rahmen dieser Arbeit wurde eine neue Tracer-Methode entwickelt, die mit einer 
extrem kurzen Tracer-Halbwertszeit von nur 20 ms die Möglichkeit bietet, Bewegungen 
von Na+Ionen  im Geschwindigkeitsbereich von einigen m/s nachzuweisen. Ein großer 
Vorteil des hier benutzten Tracers ist, daß die 24mNaKerne  als Tracerisotope nicht direkt 
erzeugt werden müssen, sondern aus 24  Ne durch einen ß- Zerfall mit einer Halbwertszeit 
von 3.38min entstehen und ab diesem Zeitpunkt bis zur Rekombination positiv geladen 
sind. Dadurch bewegen sich die 24mNa+Ionen  in einem elektrischen Feld. Die Geschwin-
digkeit der Ionen kann über die Änderung der Rate der in einem Detektor nachgewiesenen 
'y-Quanten vom Zerfall des isomeren Zustands berechnet werden. Auf diese Weise wur-
den die Beweglichkeiten der Natriumionen in reinem, gasförmigen Neon gemessen. Dabei 
stellte sich heraus, daß die lonenbeweglichkeit stark von der Konzentration des Wasser-
dampfes im Gas bzw. Gasgemisch abhängt, da die Wassermoleküle selbst bei weniger als 
einem Proniill Wasserdampfanteil so schnell mit den Natriumionen Cluster bilden, daß die 
Geschwindigkeit der Ionen schon während der ersten Millisekunden nach ihrer Entstehung 
drastisch verringert wird. Bei Beweglichkeitsmessungen in Gasmischungen von Neon mit 
Argon, Helium, Stickstoff, und Kohlendioxid wurde gezeigt, daß die Anwesenheit von 
Wasserdampf je nach Gassorte unterschiedliche Einflüße auf die lonenbeweglichkeit hat: 
Während bei Argon und Stickstoff die Beweglichkeit in der Mischung mit durch Wasser-
dampf verunreinigtem Neon dem von der Theorie vorhergesagten Wert für Gasmischun-
gen entsprach, waren die Wassercluster beim Helium größer und somit die Beweglichkeit 
kleiner als erwartet, da die Cluster durch Stöße mit den leichten Heliumatomen nicht 
so leicht zerstört werden können wie durch Stöße mit den anderen, schwereren Atomen 
oder Molekülen. Bei der Mischung von Neon mit Kohlendioxid war die Beweglichkeit der 
Natriumionen jedoch größer als vermutet, weil durch die Bildung der Cluster mit den 
Wassermolekülen die Bildung von Clustern mit Kohlendioxidmolekülen wegen der klei-
neren Bindungsenergie unterbunden war. Ferner konnte exemplarisch an verschiedenen 
Mischungen von Neon mit Ethanoldampf gezeigt werden, daß die Methode geeignet ist, 
die Änderung der lonenbeweglichkeit mit dem Mischungsverhältnis in Übereinstimmung 
mit der Theorie mit hinreichender Genauigkeit zu messen. 

Um die Anwendbarkeit der Tracermethode zur Untersuchung der Bildung von größeren 
Clustern oder Tröpfchen in Gassystemen in der Nähe des Kondensations- oder des kriti-
schen Punktes zu prüfen, wurde in der sensitiven Zone einer Diffusionsnebelkammer nach 
solch einer Clusterbildung gesucht. Dazu wurde in einem "Fließgleichgewicht" für längere 
Zeit eine Zone mit übersättigtem Ethanoldampf erzeugt und die Geschwindigkeit der Io-
nen in diesem Gebiet gemessen. Es zeigte sich, daß die Beweglichkeit der Ionen so stark 
sank, daß man diesen Effekt nur auf die Bildung von größeren Clustern zurückführen 
kann. 
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Kapitel 1 

Einleitung 

Kleine Partikel im mit sichtbarem Licht nicht mehr auflösbaren Bereich gewinnen zu-
nehmend an Bedeutung, wie das rasche Wachstum im Bereich der Clusterphysik zeigt. 
Dabei stellt sich natürlich die Frage, wie man solche Cluster von zwei bis einigen tausend 
Atomen oder Molekülen erzeugen, nachweisen und untersuchen kann. Neben der Stan-
dardmethode der 'supersonic free jet expansion", der adiabatischen Expansion eines Gases 
durch ein sehr kleines Loch, werden zur Zeit einige andere Methoden zur Clustererzeugung 
untersucht, z.B. die 'laser evaporation' 2 , d.h. das Erhitzen einer Oberfläche bis über die 
Verdampfungstemperatur mit gepulsten Laserstrahlen. Nach ihrer Produktion können die 
Cluster z.B. mit hochempfindlichen Massenspektrometern 3  nachgewiesen oder separiert 
und anschließend auf Bindungsenergien, magische Zahlen, Anregungszustände, Elektro-
nenbänder, ... hin untersucht werden. All diese Cluster werden mit einigem Aufwand 
künstlich erzeugt und entbehren somit in gewisser Weise den Bezug zur Realität. Denn 
Cluster jeder Größe treten auch in der Natur auf, man denke nur an das Wachstum von 
Regentropfen, an die Microcluster als Feinstruktur in Gläsern oder an Clusterbildung 
auf Ionen in allen Schichten der Atmosphäre. Mit dem Gedanken an Kondensations-
oder gar kritische Phänomene wurde begonnen, den metastabilen Zustand in 24Na mit 
einer Halbwertszeit von 20 m3 als Tracer zu benutzen. Da das 24Na selbst ß--instabil 
ist (T1 12  = 15 h), kann der isomere Zustand nur über eine Kernreaktion erzeugt werden. 
Die vielen direkten Reaktionen zum 24  Na haben den Nachteil, daß sie richtige 'online'-
Messungen erfordern würden. Viel angenehmer ist die Erzeugung über das ebenfalls 
ß--instabile 24  Ne (T1 12 =3.38min), das seinerseits aus 22  Ne durch Beschuß mit Tritonen 
am Garchinger Kompaktzyklotron erzeugt werden kann. Nach dem Zerfall des 24Ne ist 
das 24  Na -Atom positiv geladen und kann durch ein elektrischen Feld beschleunigt wer-
den. Bewegt sich das Ion entweder auf einen Detektor zu oder von einem Detektor weg, so 
wird durch diese Bewegung der Raumwinkel vom Ion zum Detektor verändert, sodaß die 
Wahrscheinlichkeit, daß das einige ms nach dem Zerfall ausgesandte 'y-.Quant im Zähler 
registriert wird, erhöht oder erniedrigt wird. Somit kann man aus der Änderung der 
Zählrate durch Anlegen eines elektrischen Feldes Rückschlüsse auf die Geschwindigkeit 
der Ionen ziehen. Dazu wurde ein PC-Programm entwickelt, das aus der geometrischen 
Anordnung die Änderung der Zählrate bei Bewegung der Ionen berechnet. Trotz Schwie- 

'T. Kondrow, K. Mitsuke: The Journal of Chernical Physics 83, 2612 (1985) 
2 Private Mitteilung von Dr. A. Kasuya, Institute for Materials Research an der Tohoku-Universität 

in Sendai, Japan, 
und P. Faust, Hahn-Meitner-Institut Berlin, Vortrag bei der International School of Physics "Enrico 
Fermi", CVII Course, 1988 

o. Echt, K. Sattler, E. Recknagel: Physical Review Letters 47, 1121 (1981) 
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rigkeiten bei der Berücksichtigung der starken Feldinhomogenitäten gelang es, die Bildung 
von Clustern aus Verunreinigungsmolekülen auf den Tracer-Ionen und auch die Bildung 
von Clustern in übersättigtem Ethanoldampf in einer Diffusionsnebelkammer nachzuwei-
sen, nachdem zuvor diese Methode der Beweglichkeitsmessung an einfacheren Systemen 
untersucht worden war. 
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Kapitel 2 

Theoretische Grundlagen 

2.1 Erzeugung der Tracerionen 

Die Idee dieser Diplomarbeit ist, den metastabilen Zustand in 24Na mit einer Halb-
wertszeit von 20 ms als Tracer für Beweglichkeitsmessungen in verschiedenen Gasen zu 
nutzen, wobei besonders die Bildung von Clustern mit Natriumionen als Kondensations-
keim untersucht werden sollte. Der für solche Expeimente interessante niederenergetische 
Teil des Niveauschemas1  von 24Na ist in Abbildung 2.1 dargestellt. 

Prinzipiell kommen für die Bevölkerung des metastabilen Zustands in 24Na viele Re-
aktionen in Frage, wovon man sich anhand Abbildung 2.2, einem Ausschnitt aus der 
Nuklidkarte2 , leicht selbst überzeugen kann. Hier sollen deshalb nur solche angegeben 
werden, die tatsächlich schon durchgeführt worden sind: 

1. 22  Ne (3He,p)24Na 3  

2. 23Na(n,'y)24Na ' 

3. 23Na(d,p)24Na 

4. 24Mg(n,p) 24  Na  

5. 24Mg(t,3He)24Na 7  

6. 25Mg(d,3He)24Na 8  

7. 2 Mg(d, a)24  Na 

'vgl. S.41 in C.M. Lederer, V.S. Shirley: "Table of Isotops", John Wiley & Sons Inc., New York, 
7.Auflage, 1978 

2 W. Seelmann-Eggebert, G. Pfennig, H. Münzel: "Karlsruher Nuklidkarte", Gersbach und Sohn Ver-
lag, München, 4. Auflage, 1974 

3 D.F.H. Start et al.: Nuclear Physics A206, 207 (1973) 
4 R.C. Greenwood: Physics Letters 23, 482 (1966) 
5 A.S. Keverling Buininan, P.J.M. Sinulders: Nuclear Physics A228, 205 (1974) 
6 G.N. Salaita: Nuclear Physics A170, 193 (1971) 
7F. Ajzenberg-Selove et al.: Physical Review C15, 1 (1977) 
8 E1. Krämer, G. Mairle, G. Kaschl: Nuclear Physics A165, 353 (1971) 
9A.S. Keverling Buisman et al.: Nuclear Physica A176, 161 (1971) 
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Abbildung 2.1: Niederenergetischer Teil des Niveauschemass von 24  Na 

Mg 23 Mg 24 
12.0 s 78.99% 
439 

Na 21 Na 22 Na 23 Na 24 Na 25 
22.8 s 2.60 y 100% 20ms 	15 h 59.6 s 
350 1275 472 	2754 975 

1369 390 

Ne 20 Ne 21 Ne 22 Ne 23 Ne 24 
90.5% 0.27% 9.2% 38 s 3.38 m 

439 874 
1639 

F19 F20 F21 F22 
100% 11.0 	s 4.4 s 4.23 s 

1634 350 1275 
1395 

Abbildung 2.2: Ausschnitt aus der Karlsruher Nuklidkarte 
Bei den stabilen Isotopen in Kästchen mit fettem Rand ist die Isotopenhäufigkeit in Prozent angegeben. 
Bei den anderen Isotopen sind in der zweiten Zeile die Halbwertszeit und ab der dritten Zeile die Energien 
der für den Zerfall charakteristischen 'y-Quanten in lceV angeführt. 
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8. 27A1(n, a)24Na 10  

All diese Reaktionen liefern neben vielen anderen Zuständen auch den metastabilen 
Zustand des 24  Na ‚ dessen Lebensdauer schon häufig bestimmt wurde. Die meisten 
Experimente liefern übereinstimmend 20.2 ms. Wie aus Abbildung 2.1 ersichtlich ist, 
handelt es sich bei dessen Zerfall um einen M3-Ubergang, für den man mit der Weisskopf-
Näherungsformel 11  

T1 1 2 [sec] = 	
ln 2 	

= 0.18 sec 
11 * A 4/3  * E[MeV] 

eine nicht allzu schlechte Abschätzung für die Halbwertszeit erhält. 
Möchte man nun den Kern in diesem Zustand als Tracer verwenden, muß man die 

472 keV-Linie des Zerfalls des isomeren Zustands nachweisen. Benutzt man Reaktionen, 
bei denen das `Na direkt erzeugt wird, muß man unmittelbar am Bestrahlungsort mes-
sen, was wegen des hohen Untergrunds aufgrund der vielen Nebenreaktionen ungünstig 
ist. Analoges gilt bei Verwendung von Neutronen als Projektile. Will man den Tracer 
gar zur Untersuchung von bestimmten Systemen verwenden, wäre eine Bestrahlung des 
ganzen Systems in der Regel auch nicht sinnvoll. 

Deshalb wurde eine unproblematischere Methode angewandt, bei der der isomere Zu-
stand im 24  Na durch den ß,--Zerfall von 24Ne bevölkert wird. Abbildung 2.3 zeigt das 
Zerfallsschema 12  dieses Systems. 

Die Erzeugung des 24  Ne gelang schon 1956 ‚in Los Alamos durch Beschuß von 22  Ne 
mit 1.5 MeV-Tritonen' 3 , einer Sub-Coulombreaktion. Da die Coulombbarriere 

EC= 	 = 2.42MeV 
41re0 R1+R2  

ist, der Q-Wert 

[M(14 Ne)+ m(p) - M(22 Ne) - m(i)] c 2  = —5.6 MeV 

negativ ist, und am Zyklotron der TUM in Garching auf 7.2 MeV beschleunigte Tritonen 
zur Verfügung stehen14 , standen dieser Methode keine größeren Schwierigkeiten im Weg. 

Wie aus Abbildung 2.3 zu ersehen ist, hat 14  Ne eine Halbwertszeit von 3.38 min. 
Dies gestattete es, das Neon-Gas am Beschleuniger zu bestrahlen (vgl. die Abschnitte 
über Gashandlingsystem und Bestrahlungskammer), und anschließend in eine Meßkam- 
mer in einer vom Beschleuniger abgeschirmten Experimentierhalle zu pumpen, wo dann 
die gewünschten Zerfälle des `Ne stattfanden. Da die 24Ne -Atome ungeladen sind, und 
beim P-- Zerfall Elektronen emittieren, standen somit positiv geladene 24  Na -Ionen zur 
Verfügung. Dabei ist für spätere Rechnungen (z.B. für das Simulationsprogramm, das im 

10G.N. Salaita: Nuclear Physics A170, 193 (1971) 
' 1 vgl. S. App. 24 in C.M. Lederer, V.S. Shirley: "Table of Isotops", John Wiley & Sons Inc., New York, 

7.Aufiage, 1978 
12 vgl. S.42 in C.M. Lederer, V.S. Shirley: "Table of Isotops", John Wiley & Sons Inc., New York, 

7.Aufiage, 1978 
'3B.J. Dropesky, A.W. Schardt: Physical Review 102, 426 (1956) 
14Zurn Betrieb des Zyklotrons mit Tritonen und den daraus resultierenden Schwierigkeiten vgl. H. 

Wegmann, E. Huenges, H. Muthig, H. Morinaga: Nuclear Instruments and Methods 179, 217 (1981) und 
E. Huenges, H. Muthig, H. Morinaga: Proc. IX. Conf. on Cyclotrons and their Applications, Caen Univ., 
Frankreich, S. 111 (1981) 
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Abbildung 2.3: Zerfallsschemata von 14  Ne zu 24Na und 24Na zu 24M9 
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Anhang A beschrieben wird) zu beachten, daß durch den 'shakeoff effect' auch mehrfach 
positiv geladene Teilchen gebildet werden, nämlich 17.5% doppelt, 2.85% dreifach, 0.49% 
vierfach, 0.076% fünffach und 0.006% sechsfach geladene' ,' 

2.2 Prinzip der Tracermethode mit 24mN a  

2.2.1 Abhängigkeit der Peakflächen von der lonengeschwindig-. 
keit 

Weil die Na-Ionen vom Zeitpunkt ihrer Entstehung bis zur Neutralisation durch gegebe-
nenfalls mehrere Rekombinationen positiv geladen sind, können sie durch ein elektrisches 
Feld beschleunigt werden 16. Wie kann man nun diese Bewegung nachweisen? 

Wegen den Spins und Paritäten des 24Ne - Grundzustandes (0+), des 14  Na -Grund-
zustandes (4+) und der Anregungsniveaus des 24  Na (vgl. Abbildung 2.1) zerfällt das 
24Ne ( Qß  = 2.468 MeV) nur in zwei angeregte Zustände im 24  Na mit den Energien 
472.3 lceV und 1346.7 keV. Der erste Zustand sei mit Zi bezeichnet, der zweite mit Z2. 
Beide sind (1+)-Zustände, sodaß der obere sofort (in weniger als 0.01 psec), d.h. am Ort 
des Zerfalls, unter Aussendung eines 874.3 keV-'y-Quantes in den metastabilen Zustand 
zerfällt. Ab diesem Zeitpunkt i = 0 ist das 24mNa  positiv geladen; es bewegt sich also 
im elektrischen Feld und sendet nach einer mittleren Zeit von 20.2 m3/ In 2=29.1 ms das 
472 lceV-'y-Quant aus. 

Wählt man nun die Geometrie wie in Abbildung 2.4, so ist die Zählrate bei der 874 keV-
Linie unabhängig vom elektrischen Feld, da die entsprechenden -y-Quanten von den jewei-
ligen Zerfallsorten ausgesendet werden, die im einfachsten Fall homogen über das ganze 
Volumen verteilt sind. Bewegen sich die Ionen nach dem Zerfall, wie eingezeichnet, auf 
den Detektor zu (es wurde ein Ge(Li)-Detektor verwendet), so nimmt die Nachweiswahr-
scheinlichkeit für vom Ion ausgesandte -y-Quanten zu, da der Raumwinkel des Ions bzgl. 
des Detektors wächst, sodaß man bei angelegter Spannung eine größere Zählrate in der 
472 lceV-Linie hat, als bei Abwesenheit von elektrischen Feldern. Dies bedeutet, daß das 
Verhältnis der Intensitäten der 472 keV-Linie und der 874 keV-Linie von der Geschwin-
digkeit der Ionen und damit vom elektrischen Feld abhängt. Dieses Verhältnis wird mit 
R ("ratio") bezeichnet. 

2.2.2 Abhängigkeit des Peakflächenverhältnisses von anderen 
Größen 

Das Peakflächenverhältnis R hängt aber nicht nur von der Geschwindigkeit der Ionen, 
sondern auch von folgenden Größen ab: 

1. vom Unterschied der Effizienz des Detektors bei 472 keV bzw. 874 keV und der 
Änderung der Effizienz beim schrägen Durchgang durch den Detektor (vgl. 3.2.3.2). 

2. vom Material zwischen dem Ort der 'y-Emission und dem Detektorkristall, da die-
ses die 472 keV- bzw. die 874 keV-y-Quanten unterschiedlich stark absorbiert bzw. 
streut. 

15vgl. S. 1545 in K. Siegbahn: "Alpha-, Beta- and Gaxnma-Ray Spectroskopy", Bd.II, North-Holland 
Publishing Company, Amsterdam, 3. Auflage, 1968 

16 vgl. R. Overstreet, L. Jacobson: Paper No.67 in C.D. Coryell, N. Sugarman: "Radiochemical Studies: 
The Fission Products", McGraw Hill Book Company Inc., New York-Toronto-London1951 
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gen bei der Bewegung der Ionen 



3. vom Anteil der-y-Quanten, die zwar vom gewünschten Zerfall von `Ne kommen, 
aber von Ionen stammen, die sich nicht im elektrischen Feld bewegen, sondern sich 
z.B. in Zuleitungen oder in Nischen der Meßkarnmer befinden (vgl. 3.2.3.2). 

4. von der Rekombination von Na+Ionen vor dem Zerfall des isomeren Zustands 
(vgl. 2.2.3). 

5. von der Strecke, die sich die Ionen durch den Rückstoßimpuls, den sie bei der /3-
Emission erhalten, bewegen. Dieser Effekt ist vernachlässigbar, wie die folgende 
Rechnung zeigt: Für den Zerfall von 24  Ne ist die maximale kinetische Energie 
Eknmac = Qß  = 2.468 Mey' 7 . Aus der relativistischen Energie-Impuls-Beziehung 
folgt 

iU

kg  m  - 1 f(2 1 	 - 	
• 	

21 ____ 

Bei diesem Zerfall gilt PNa moz — Pß ma, und da man für das Natriumion nichtrelati-
vistisch rechnen kann, erhält man 

_Pßniax_ 
VNam1, 	 3.9-104 - 

mNa 

als maximale Rückstoßgeschwindigkeit und Ekin Na maz = 190 eV als maximale Rück-
stoßenergie. Nimmt man an, daß das Na-Ion bei jedem Stoß die Hälfte seiner En-
ergie verliert, bewegt es sich ungefähr doppelt so weit wie mit der vollen Geschwin-
digkeit bis zum ersten Stoß nach ungefähr 3 . 10' ° a (vgl. 2.3.2.1), also ungefähr 
2.3 10 5 m 0.02 mm. Somit ist die Bewegung aufgrund des Rückstoßeffektes 
vernachlässigbar, solange die Drücke nicht kleiner als 10 mbar werden. 

2.2.3 Die Rolle der Rekombination 

In diesem Abschnitt soll abgeschätzt werden, ob unter den gegebenen Bedingungen die 
Rekombination von 24Na -Ionen mit Elektronen während der Lebensdauer des metasta-
bilen Zustands eine Rolle spielen kann. 

Nach der einfachsten Rekombinationstheorie' 8  gilt: 

dn 

dt 
= —ann_ 

Dabei sind n+  bzw. n.. die Zahlen der positiven Ionen bzw. Elektronen pro cm 3  (Die 
Zahl der negativen Ionen kann gegenüber der der Elektronen vernachlässigt werden.) und 
a der Rekombinationskoeffizient. Für reines Neon ist a = 2.1 . 10 und rührt von 
der dissoziativen Rekombination her". Da a bei Edelgasen stark vom Reinheitsgrad 
abhängt, soll hier mit dem viel ungünstigeren Wert von a= 1 10 6  gerechnet werden, 
was ungefähr dem Maximalwert bei den üblichen Gasen entspricht. Um eine Abschätzung 
für die lonendichte zu erhalten, werden folgende Annahmen gemacht: 

17vgl. S. 40 in C.M. Lederer, V.S. Shirley: "Table of Isotops", John Wiley & Sons Inc., New York, 
7.Auflage, 1978 

18vgl. S. 25 in S. Flügge: "Handbuch der Physik", Bd. VL, Springer-Verlag, Berlin-Heidelberg--
New York, 1958 

' 9H.S.W. Massey: Advances in Physics 1, 395 (1939) 
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1. Bei der einfachen Meßkammer (vgl. 3.1.2) wurden von der Diode maximal ca. 
10000 count3/s in der 472 keV-Linie gemessen. Durch andere kurzlebige ,6-Zerfälle 
(vgl. 3.2.1) wird diese Zahl maximal verdoppelt. Dazu kommen noch die von den 
sich im Lauf der Messungen anreichernden 14  Na -Atomen stammenden ß-Zerfälle. 
Diese können jedoch aufgrund der Mutter-Tochter-Beziehung auch nicht mehr als 
die obige Aktivität erreichen. Der Detektor hat für 472 keV-y-Quanten eine Nach-
weiswahrscheinlichkeit von ca. 30% und der mittlere Raumwinkel, unter dem der 
Kristall von den 'y-Quanten aus der Meßkammer gesehen wird, ist ca. 0.8 
sodaß man maximal 10000 . 3 . 	. 15 = 1.5 106  ß-Zerfälle pro Sekunde in der 
Kammer hat. 

2. Aufgrund der Geometrie bewegen sich diese /3-Teilchen im Mittel weniger als 4 cm 
in der Kammer und erzeugen mit einem Ionisationsvermögen von 100 lonenpaaren 
pro cm je ca. 400 lonenpaare. Das Ionisationsvermögen ist eine Obergrenze für 
Elektronen der gegebenen Energien in Luft bei Normalbedingungen" und sollte 
beim Edelgas Neon erheblich kleiner sein. Der durchschnittliche Energieverlust 
des /3-Teilchens pro erzeugtem lonenpaar ist in Neon 27.4 eV 21  Somit ist der 
Energieverlust auf dem Weg durch die Kammer so klein, daß man die Zunahme des 
Ionisationsvermögens für kleine /3-Energien nicht berücksichtigen muß. 

3. Für den /3-Zerfall von `Ne erhält man eine maximale Energie von 190 eV für den 
Rücstoßkern (vgl. 2.2.2). Würde diese ganze Energie in Jonenpaare umgewandelt, 
wären dies ca. 8 pro Zerfall, was, verglichen mit den obigen 400, vernachlässigbar 
ist. Analoges gilt für die anderen /3-Zerfälle. 

4. Die Ionisation durch die 'y-Strahlung wird vernachlässigt, da das Ionisationsvermö-
gen viel kleiner als bei /3- Strahlung ist. 

5. Da bei den Messungen, bei denen die Rekombination eine Rolle spielt, in der ganzen 
Kammer ein elektrisches Feld anliegt, das die Ionen und Elektronen absaugt, wird 
die lonendichte nicht durch die Rekombination, sondern durch die Ionisationsrate 
und die Absauggeschwindigkeit bestimmt. Bei den verwendeten elektrischen Feldern 
lagen die Driftgeschwindigkeiten der Ionen im Bereich von 111,  sodaß die positiven 
Ionen in weniger als 	die Kathode erreichen. Die Elektronen haben natürlich 
eine viel größere Geschwindigkeit im angelegten Feld 22 ' 23 , die bei den gegebenen 
Versuchsbedingungen maximal 2. 10 5 !? wurde, sodaß man sich auch bei den Elek-
tronen noch im Bereich konstanter, d.h. druckunabhängiger Beweglichkeit aufhielt. 
Dieser Maximalgeschwindigkeit entspricht eine Energie von 0.1 eV womit sie weit 
unter der Ionisationsenergie von Neon (21.7 eV) und der anderen Beimischungen 
liegt, sodaß man dadurch keine Elektronenvervielfachung hatte. 

Somit errechnet man 1.5 . 106 . 400 erzeugte lonenpaare pro Sekunde und mit einer 
Driftzeit von 0.1 .9 und einem Kammervolumen von 200 cm 3  ein mittleres rz+ = 3 10 5 /cm3 . 

20R.B. Brode: Review of Modern Physics 11, 222 (1939) 
21vg1. S. 190 in W. Riezier: "Einführung in die Kernphysik", Hermann Hübener Verlag, Berlin-

Buxtehude, 1950 
22R.A. Nielsen: Physical Review 50, 950 (1936) 
23vg1. S. 10 in V. Kment, A. Kuhn: "Technik des Messens radioaktiver Strahlung", Akademische 

Verlagsgesellschaft Geest & Portig KG, Leipzig, 1960 
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Dies ist wohlbemerkt eine Abschätzung der oberen Grenze. Wegen VEI 1000 vN0 kann 
man mit n_ 	rechnen und erhält: 

±=_l. 10_6.3.  10•3• 102cm6=-90 
1 

dt 	 3 	 cm 3 s 

d.h. bei 3 101 Tonenpaaren pro cm' 90 Rekombinationen pro Sekunde, d.h. ca. 0.03% der 
lonenpaare rekombinieren in der Halbwertszeit des metastabilen Zustands in 24Na. Da 
alle Größen so abgeschätzt wurden, daß die Rekombinationsrate zu groß wird, muß man 
man die Rekombination nicht berücksichtigen. 

2.3 Die Beweglichkeit von Ionen in Gasen 

In diesem Abschnitt geht es im wesentlichen darum, mit welcher Geschwindigkeit sich 
positive Ionen in einem homogenen elektrischen Feld in einem Gas oder Gasgemisch be-
wegen. Insbesondere wird die Abhängigkeit der Driftgeschwindigkeit von Druck, Tem-
peratur, Mischungsverhältnis, Spuren von Verunreinigungen und vom elektrischen Feld 
erörtert. 

2.3.1 Beispiel 

Zur Einführung in die Problematik soll ein einfaches Beispiel mit der kinetischen Gas-
theorie gerechnet werden. 

Gegeben sei ein ideales einatomiges Gas unter dem Druck p bei der Temperatur T. Die 
Masse der Atome sei xii und der Radius für den Streuquerschnitt r. In diesem Gas seien 
so wenige Ionen mit der Ladung Q, der Masse M und dem Radius R, daß sie selbst nicht 
miteinander wechselwirken24 . Ferner sei das Gas von einem homogenen elektrischen Feld 
durchsetzt. Da nur die wichtigsten Abhängigkeiten aufgezeigt werden sollen, wird hier 
nur mit Mittelwerten gerechnet, anstatt über die jeweils exakten Größen zu integrieren. 
Dann gilt für die mittlere gerichtete Geschwindigkeit der Ionen 21: 

= fai 

mit der Beschleunigung a = 	und der mittleren Flugdauer i zwischen zwei Stößen des 
Tons mit Gasatomen. f ist ein Faktor, der die Geschwindigkeitsverteilung vor und nach 
dem Stoß berücksichtigt. Verlöre das Ion bei jedem Stoß seine ganze durch die Beschleu-
nigung gewonnene Energie, wäre f =. Für gleichschwere Stoßpartner ist" f =1.15. Der 
Stoß zwischen Ion und Atom unter Berücksichtigung der verschiedenen Massen ist schon 
von Lenard27  und in neuerer Zeit von McDaniel 28 ' 29  eingehend untersucht worden. Es sei 

241n diesem Abschnitt 2.3.1 ist R nicht wie im übrigen Teil der Arbeit das Pealcfiächenverhältnis, 
sondern der Radius der Ionen. Damit sind alle Größen für die Ionen große und die für die Gasatome 
kleine lateinische Buchstaben. 

25 vg1. S. 179 in C. Gerthsen, 11.0. Kneser, H. Vogel: "Physik", Springer-Verlag, Berlin-Heidelberg--
New York, 14. Auflage, 1982 

26 vgl. S.138 in W.H. Westphal (Hrsg.): "Physikalisches Wörterbuch", Springer-Verlag, Berlin-
Heidelberg-New York, 1952 

27P. Lenard: Annalen der Physik 60, 329 (1919) 
28vgl. S. 236 if in E.W. McDaniel: "Collision Phenomena in Ionized Gases", John Wiley & Sons Inc., 

New York, 1964 
29 vgl. S. 60 if in E.W. McDaniel, E.A. Mason: "The Mobility and Diffusion of Ions in Gases", John 

Wiley & Sons Inc., New York, 1973 
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nun v < t7th (h = 0.926/ = o.926/F), sodaß i näherungsweise durch die mittlere 

freie Weglänge i und die mittlere thermische Geschwindigkeit Vth bestimmt ist: 

Vth 

Für gilt nun": 
- 	1 

= \‚/flQ• 

wobei n die Teilchenzahidichte und o der Stoßquerschnitt eines Ions mit einem Gasatom 
ist, der hier als u = ir(r + R)2  angenommen werden soll. Der Faktor in der letzten 
Formel gilt eigentlich nur für gleiche Massen; der Unterschied kann jedoch über den obigen 
Faktor f berücksichtigt werden. Mit der Definition p=  für die Beweglichkeit der Ionen 
und n= erhält man: kT 

(2.1) 
0.926irV' /M (r + R)2p 

Als Beispiel sollen 24Na -Ionen in 20Ne betrachtet werden. Da die Voraussetzungen für die 
obige Rechnung gut erfüllt sind, kann man folgende Werte einsetzen: f =1.15, r = 1.5 Ä, 
R=0.99,4 31,  Q=e, T=273K, p=1.013 . 101 N und erhält i=1.35 10 7 m, Üth =492  
=2.75 10 1 3 und damit 

p = 12.6 --- 
V8 

Beachtet man, daß diese Theorie nur eine Näherung ist, und die Radien r und R auch 
nicht besonders genau bestimmt sind, ist die Abweichung von den jeweils bei Zimmer-
temperatur gemessenen Werten von 8.87 32  und 8.27 erklärbar. Der größteVa  
Fehler steckt wohl im Ionenradius R, da bei Stößen von Ionen mit neutralen Atomen 
neben den wirklichen Stößen auch die influenzierte Dipol-Ion-Wechselwirkung eine von 
der Polarisierbarkeit abhängige Rolle spielt 34  und dadurch der effektive Stoßquerschnitt 
vergrößert bzw. die Beweglichkeit verkleinert wird. 

Nun zur Überprüfung der obigen Annahme 3 < i3: die auf der mittleren freien 
Weglänge gewonnene Energie ist AW=EQ. Bei den durchgeführten Messungen wurde 
iW maximal bei p = 6mbar und E in reinem Neon. Mit Q = e erhält man 6 cm 

= 38meV, sodaß man tatsächlich im Bereich der thermischen Energie ist und für 
diesen Extremfall weitere Korrekturen nötig wären. Denn für wachsende 7 nähert sich 1 
dem Wert ‚ sodaß die Beweglichkeit zunimmt. 

2.3.2 Grenzen für die Gültigkeit der Theorie 

In diesem Abschnitt soll aufgezeigt, zwischen welchen Grenzen die übliche Theorie der 
Beweglichkeit, wie sie im obigen Beispiel (Abschnitt 2.3.2) angewandt wurde, gültig ist, 
um Kriterien für die Anwendung auf die Experimente zu haben. Dabei halte ich mich 
zum Teil an die Abhandlung von Przibram 35 , ohne dies jeweils ausdrücklich anzugeben. 

30vgl. S. 179 in C. Gerthsen, 11.0. Kneser, H. Vogel: "Physik", Springer-Verlag, Berlin-Heidelberg--
New York, 14. Auflage, 1982 

31» Periodensystem der Elemente", VCH-Verlagsgesellschaft, Weinheim, 1985 
32A.M. Tyndall, C.F. Powell: Proceedings of the Royal Society of London A136, 145 (1932) 
33G.R. Akridge et al.: The Journal of Chemical Physics 62, 4578 (1975) 
34R.J. Munson, K. Hoselitz: Proceedings of the Royal Society of London A172, 43 (1939) 
35 vg1. S. 343 if in K. Przibram: in "Handbuch der Physik" (Hrsg.: H. Geiger, K. Scheel), Bd. XXII, 

Teil 1, Kap. 4, Verlag von Julius Springer, Berlin, 1933 
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2.3.2.1 Abhängigkeit der lonenbeweglichkeit vom Druck 

Nach Gleichung 2.1 sollte die Beweglichkeit in einem großen Druckbereich umgekehrt 
proportional zum Druck sein. Bei hohen Drücken bis über 10 bar (je nach Gassorte und 
Reinheit noch bei erheblich höheren Drücken) ist dies in der Tat gut erfüllt. Bei kleinen 
Drücken (wieder abhängig von der Gassorte) unter ungefähr 10 mbar bei einem elektri-
schen Feld von 100 wächst bei sinkendem Druck die Beweglichkeit zunächst an (vgl. cm 
Abschnitt 2.3.1) und sinkt dann wieder 36 . 

2.3.2.2 Abhängigkeit der Tonenbeweglichkeit von der Temperatur 

Przibram berichtet von einigen seltsamen, sich zum Teil widersprechenden Messungen, 
ohne eine Erklärung anzugeben. Sicher spielt bei der Temperaturabhängigkeit die Bil-
dung bzw. das Auflösen von Clustern eine Rolle, die von der Theorie nicht berücksichtigt 
wird. Es zeigte sich nämlich, daß sich, abgesehen von Verunreinigungen, die in Ab-
schnitt 2.3.4 behandelt werden, bei bestimmten Gasen und Temperaturen, z.B. in Xenon 
bei Zimmertemperatur37 , Cluster aus einem Ion und Gasatomen bilden. 

2.3.2.3 Abhängigkeit der lonenbeweglichkeit von der Feldstärke 

Prinzipiell sollte eine Erhöhung der Feldstärke die gleichen Konsequenzen wie eine 
Druckabsenkung haben, da eine Änderung der Beweglichkeit dann eintritt, wenn das 
Produkt aus der mittleren freien Weglänge und dem elektrischen Feld groß wird. Dies 
wurde bisher nicht widerlegt, wobei aber zu beachten ist, daß bei hohen Feldstärken 
Messungen durch Überschläge erschwert werden können. 

2.3.3 Die Ionenb eweglichkeit in Gasgemischen 

Betrachtet werden Ionen einer Sorte, die sich in einem Gemisch aus zwei Gasen bewe-
gen. Solange keine Clustereffekte auftreten, gilt die Mischungsformel von Blanc 38 : 

cl 	C2 
(2.2) 

/Lo,, 	/.L 1 	/i02  

Dabei sind die ci  die beiden relativen Gaskonzentrationen (c1  + c2  = 1) und a = jo/p, 
d.h. Po  ist die Beweglichkeit, aus der die Druckabhängigkeit eliminiert wurde. Mit Hilfe 
der Partialdrücke P = cP9  ergibt sich: 

/.Lo, 	/-o 	f.L02 	
(2.3) 

Ausführlichere Theorien ergeben weitere Formeln für die Beweglichkeit in Gasgemischen, 
die allesamt Korrekturen der Blanc'schen Formel sind 39 , und sich vorallem in der Berück-
sichtigung der Massen der verschiedenen Gasatome und des Tons und in der Mittelwert-
bildung unterscheiden. 

36G.R. Akridge et al.: The Journal of Chernical Physics 62, 4578 (1975) 
37R.J. Munson, K. Hoselitz: Proceedings of the Royal Society of London A172, 43 (1939) 
38A. Blanc: Bull. Soc. Franc. de phys. 1908, S.156 
39vg1. S. 396 if in K. Przibram: in "Handbuch der Physik" (Hrsg.: H. Geiger, K. Scheel), Bd. XXII, 

Teil 1, Kap. 4, Verlag von Julius Springer, Berlin, 1933 
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2.3.4 Der Einfluß von Verunreinigungen auf die lonenbeweg-
lichkeit 

Größere Verunreinigungen, z.B. Staub, vermindern die Beweglichkeit der Ionen ver-
ständlicherweise sehr stark. Diese "langsamen Ionen" wurden erstmals von Langevin 40  
nachgewiesen und Pollock4' hat ihre Bedeutung in der Luft bei verschiedenem Feuchtig-
keitsgrad untersucht. Hier sollen sie aber nicht weiter betrachtet werden, da sie bei den 
durchgeführten Experimenten wohl keine Rolle spielten. 

Vielmehr soll etwas genauer auf das Problem der Verunreinigung mit Spuren von Was-
serdampf eingegangen werden. 

2.3.4.1 Wasserdampf in Edelgasen 

Schon Tyndall, Grindley und Sheppard 41  stellten ein "Altern der Ionen", d.h. eine 
Abnahme der Beweglichkeit in den ersten Millisekunden nach ihrer Entstehung fest und 
führten es auf die Anlagerung anderer Moleküle, insbesondere Wassermoleküle, zurück, 
da sie eine Abhängigkeit von der Wasserdampfkonzentration beobachteten. Dies wurde 
später von Munson und Tynda1143  genauer untersucht, und sie fanden, daß schon klein-
ste Mengen von Wasserdampf ausreichen, Cluster aus dem Ion und Wassermolekülen zu 
bilden. Interessant dabei ist, daß sie glaubten, nur zwei Gruppen von Ionen zu finden: sol-
che, die frei sind und solche, die eine feste Anzahl von Molekülen an sich gebunden haben. 
So konnten sie für verschiedene Bedingungen jeweils den Anteil 0 der Clusterionen an der 
Gesamtzahl der Ionen angeben und fanden, daß C mit zunehmender Wasserkonzentration 
wächst (vgl. Abbildung 2.5). 

Überraschender ist, daß C mit wachsender Feldstärke abnimmt. Die Erklärung hierfür 
liegt aber in der Meßmethode und zeigt deutlich die Zeitabhängigkeit des Effekts. Je 
größer nämlich die Feldstärke war, desto schneller bewegten sich die Ionen durch die 
Driftstrecke und desto weniger Zeit hatten sie dann zur Bildung von Clustern. Beach-
tenswert ist vorallem die ermittelte Abhängigkeit des Clusteranteils vom Gesamtdruck, 
vgl. Abbildung 2.6. 

Man erkennt, daß bei konstantem Wasserpartialdruck die Kurven C(E/p2 ) für ver-
schiedene Drücke identisch sind, was die Autoren mit der folgenden Hypothese erklärten: 
Demnach ist der schwierigste Schritt die Bildung eines Clusters aus einem Ion und einem 
Molekül, da die Bindungsenergie für dieses System so groß ist, daß sie nicht von internen 
Freiheitsgraden des Clusters, d.h. Rotations- oder Schwingungsanregungen, aufgenommen 
werden kann, sondern durch einen dritten Stoßpartner abgeführt werden muß. Die Wahr-
scheinlichkeit für solche 3-Teilchen-Prozesse wächst in der Tat mit p2 . Ist solch ein Dimer 
erst einmal gebildet, geht die Anlagerung der restlichen Moleküle sehr schnell, da dann die 
zusätzliche Bindungsenergie in die inneren Freiheitsgrade des Clusters gehen kann ohne 
daß sich das Cluster auflöst. Anschließend kann diese Energie verhältnismäßig langsam 
durch Stöße an das Gas abgegeben werden. Das Endstadium des Clusterwachstums ist 
erreicht, wenn die Bindungsenergie bei Anlagerung eines weiteren Moleküls kleiner als die 
thermische Energie wird. (De facto ergibt sich durch den Boltzmannfaktor natürlich eine 
Verteilung um diese Clustergröße.) Dies ist vorallem dann gegeben, wenn aufgrund der 

40P. Langevin: C.R. 140, 232 (1905) 
413.A. Pollock: Nature 95, 286 (1915) 
42A.M. Tyndall, G.C. Grindly, P.A. Sheppard: Proceedings of the Royal Society of London Alb, 358 

(1926) und Al21, 185 (1928) 
43R.J. Munson, A.M. Tyndall: Proceedings of the Royal Society of London A172, 28 (1939) 
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Abbildung 2.5: Anteil C der Clusterionen für verschiedene Wasserpartialdrücke 
C in Abhängigkeit vom elektrischen Feld pro Druckeinheit für verschiedene Wasserkonzentrationen für 
die Bewegung von Li+Ionen  in Argon bei konstantem Druck. 

geometrischen Konstellation gerade eine Kugelschale mit Molekülen voll ist und das näch-
ste Molekül in einer neuen Schale angelagert werden müßte, wie es z.B. von Recknagel 44  
et al. zuerst in der 'free jet expansion' mit Xenon nachgewiesen wurde. 

Speziell für die Alkali-Ionen Lii, Na und K in den Edelgasen Argon, Krypton und 
Xenon geben Munson und Tyndall an, daß die Cluster jeweils aus einem Ion und 6 Was-
sermolekülen beständen und interpretieren dies damit, daß die erste Schale des Clusters 
eben aus sechs Wassermolekülen besteht. Für die Bewegung der Alkali-Ionen in Neon, dem 
für diese Arbeit wichtigsten Fall, versagt die für die obigen Fälle angewendete Methode, 
sodaß man aus den angegebenen Daten nur den Schluß ziehen kann, daß auch hier Clu-
sterbildung auftritt, wobei es den Anschein hat, daß eher mehr als sechs Wassermoleküle 
auf den Ionen clustern. 

Prüft man Munsons Methode kritisch, so gibt es zwei Probleme: 

1. Einerseits ist die Interpolationsmethode zweifelhaft: Munson fand für reines Ar-
gon, Krypton und Xenon, daß für die Beweglichkeit der Alkaliionen gilt: 11 

(M=Ionenmasse). Diese Beziehung verwendet er anschließend, um die Masse der 
Cluster aus deren Beweglichkeit zu bestimmen. Damit behandelt er die Cluster so 
wie einzelne Ionen, was meineserachtens nicht geeignet ist, um quantitative Aus-
sagen zu machen, weil die vielen Freiheitsgrade im Cluster bei den Stößen nicht 
berücksichtigt werden. Bei Neon konnte er ‚i. nicht mehr einmal für die 
Alkaliionen nachweisen und verzichtete deswegen auf eine genauere Analyse. 

2. Andererseits schreibt Munson in einem Artikel`, den er zum selben Zeitpunkt ein- 

440• Echt, K. Sattler, E. Recknagel: Physical Review Letter8 47, 1121 (1981) 
45 R.J. Munson, K. Hoselitz: Proceedings of the Royal Society of London A172, 43 (1939) 
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gereicht hat, wie den hier diskutierten, daß in einigen Fällen wegen der hohen Po-
larisierbarkeit schwere Edelgasatome auf kleinen Alkaliionen schon bei Zimmertem-
peratur clustern können (vgl. Abschnitt 2.3.2.2), berücksichtigt dies aber in keiner 
Weise bei der Berechnung der Clustergröße. 

Unbestritten bleibt aber, daß selbst kleine Beimengungen von Wasserdampf die Be-
weglichkeit ganz erheblich senken können. 

2.3.4.2 Reiner Wasserdampf 

Ende der 60er-Jahre wurden dann von Kebarle 46  mit neueren Methoden Untersuchun-
gen in derselben Richtung durchgeführt`. Er ermittelte mit einem Massenspektrometer 
die Verteilung der Ionen-Clustergrößen in reinem Wasserdampf (im Gegensatz zu Munson, 
der immer Wasserdampf in Edelgasen hatte) bei verschiedenen Drücken und Tempera-
turen für verschiedene Ionen, insbesondere auch für die Alkaliionen Li+, Na+, K+, Rb+ 
und Cs». Aufgrund seiner Methode bestimmte er immer die Gleichgewichtsverteilung 
und konnte daraus die Gleichgewichtskonstanten K_ 1 , für die Anlagerung des n-ten 
Moleküls an ein Cluster mit n - 1 Molekülen bestimmen: 

M(H20).-1+H2 0 M(H2 0) 

Er sah, daß diese Gleichgewichtskonstanten unabhängig vorn Druck waren und die Tem-
peraturabhängigkeit die übliche für chemische Reaktionen war. Damit konnte er die 
Enthaipien und freien Energien für diese Reaktionen berechnen (Seine Daten reichen nur 
bis n=6.), vgl. Abbildung 2.7. Man sieht deutlich, daß die frei werdende Energie bei der 
Bildung der Cluster umso größer ist, je kleiner die Ionen sind. Dies gilt auch noch für die 
Nicht-Alkaliionen H und Pb. Dies hat zur Folge, daß die Zahl der Wassermoleküle pro 
Cluster umso größer sein sollte, je kleiner das Ion ist, was im Widerspruch zu Munsons 
Beobachtungen steht, daß die Cluster bei Li, Na und K alle gleich groß sind. 

Interessant ist auch die monotone Abnahme des Betrages der freien Energien JtG!...11 1 
mit n, die irgendwelchen bevorzugten Clustergrößen, d.h. magischen Zahlen, eindeutig 
widerspricht. Die niedrigste magische Zahl, für Cluster aus einem Ion und n Wassermo-
lekülen wird heute mit n=21 angegeben`. 

Mit den so bestimmten Enthalpien war er nun in der Lage, für jede Temperatur und 
jeden Druck innerhalb der durch seine Messungen abgesteckten Grenzen die Verteilung der 
Cluster zu berechnen. Ein Beispiel für Na-Ionen bei T= 300K zeigt Abbildung 2.8. Um 
diese Daten mit denen von Munson vergleichen zu können, muß man sich noch überlegen, 
welchen Effekt die bei Munson zusätzlich vorhandenen Edelgasatome spielen können. 
Zunächst helfen sie, wie in Abschnitt 2.3.4.1 erklärt, das Anfangscluster M+(H2 0) 1  zu 
bilden. Für die weiteren Anlagerungsreaktionen sind sie jedoch nicht mehr notwendig, 
sodaß sie die Größe der Cluster nicht beeinflussen sollten, wenn sie sich im thermischen 
Gleichgewicht befinden. Allerdings ist nicht auszuschließen, daß die Cluster durch Stöße 
mit Edelgasatomen auch zerstört werden können, da die Bindungsenergie ja im Bereich 
der thermischen Energie ist. Dies hätte eine Verschiebung der Clusterverteilung hin zu 
kleineren Clustern zur Folge, wo dann für die verschiedenen Größen von Clustern die 

461. Dzidic, P. Kebarle: The Journal of Chemical Physics 74, 1466 (1970) 
47vg1. S. 315 in J.L. Franklin (Hrsg.): "Ion-Molecule Reactions", Plenum Press, New York, 1972 
48R.J. Beuhler, L. Friedmann. The Journal of Chemical Physica 77, 2549 (1982) 
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Abbildung 2.7: Enthalpien und freie Energien für Clusterreaktionen mit Wassermolekülen 
Enthalpien (a) und freie Energien (b) für die Reaktionen 

M+(H2O) 1  + H20 M+(H2 O), 

wobei M die verschiedenen Alkaliionen sind. 
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Abbildung 2.8: Relative Anteile der Clustergrößen in Abhängigkeit vom Wasserdampf-
druck für Na(H2 0) -Cluster bei T = 300K 
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Abbildung 2.9: Freie Energie (a) und relative Häufigkeit (b) in Abhängigkeit von der 
Clustergröße 

Bildungsrate durch Stöße mit Wassermolekülen und die Zerstörungsrate durch Stöße mit 
Edelgasatomen gleich wären. 

Aufgrund Munsons Beobachtung von nur zwei verschiedenen Beweglichkeiten, die des 
isolierten Ions und die von Clustern mit sechs Wassermolekülen, nahm er an, daß tatsäch-
lich annähernd thermisches Gleichgewicht für die Cluster gegeben war. Damit scheint 
es mir durchaus erlaubt zu sein, die Daten für gleiche Temperatur und gleichen Wasser-
partialdruck zumindest qualitativ zu vergleichen. Leider ist dies aber nicht möglich, da 
Munson den Wasserpartialdruck und die Temperatur für die entsprechenden Messungen 
nicht angibt. Allerdings schreibt er zuvor, daß die Größe der Cluster unabhängig vom 
Wasserpartialdruck ist, was den Daten von Kebarle widerspricht. Betrachtet man Abbil-
dung 2.8, 50 sieht man, daß für einen gegebenen Wasserdampfdruck typischerweise zwei 
bis drei benachbarte Clustergrößen auftreten. Dies scheint auch das zu sein, was Munson 
gemessen hat. Entgegen seiner Annahme konnte er die wenig verschiedenen Beweglich-
keiten dieser Cluster nur nicht auflösen. 

2.3.5 Tröpfchenbildung 

Bisher hatten wir es nur mit sehr kleinen Clustern, d.h. Microclustern, zu tun. Es 
stellt sich die Frage, unter welchen Bedingungen aus diesen größere Cluster bzw. Tröpfchen 
wachsen können. Qualitativ gibt Castleman 49  mit Abbildung 2.9a die Antwort darauf. 
Man sieht, daß die freie Energie für kleine Cluster ein Minimum bei n a  hat. Dies ergibt die 
bisher behandelten Microcluster-Verteilungen, wie sie auch in Abbildung 2.9b dargestellt 

49A.W. Castleinan Jr., I.N. Tang: The Journal of Cheniical Physics 57, 3629 (1972) 
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ist. Man sieht aber auch, daß die freie Energie für ein n maximal wird und dann monoton 
fällt, sodaß alle Cluster, die nt erreichen, zu Tröpfchen weiterwachsen. Dieses Wachstum 
hört erst dann auf, wenn die Tröpfchen z.B. wegen einer gerichteten Bewegung den Rand 
des Systems erreichen, oder wenn durch das Wachstum vieler Tröpfchen der Druck des 
Wasserdampfes sinkt, da sich dann die Kurve für die freie Energie soweit verschiebt, bis 
sich ein neues Gleichgewicht einstellt. 

Wann aber erreicht eine nennenswerte Anzahl von Microclustern die Größe n*,  d.h. 
wann gibt es Tröpfchenbildung? Van de Waal gibt für die kritische Größe des Clusters 
einige Moleküldurchmesser an, was aus der Gibbs-Volmer-Theorie für Keimbildung und 
Wachstum folgt 50 . Schließt man die Möglichkeit der Anlagerung auf verhältnismäßig 
großen Verunreinigungspartikeln, z.B. Staub, aus, so bleibt nur noch die Möglichkeit, 
daß sich die mittlere Größe n. der Microcluster dem n soweit nähert, daß zumindest ein 
kleiner Teil der Microcluster die Größe n  erreicht. 

Die mittlere Clustergröße wächst einerseits mit wachsendem Wasserdampfdruck (vgl. 
Abschnitt 2.3.4.2), andererseits aber auch sehr stark mit sinkender Temperatur. Dies 
ist deutlich in Abbildung 2.10 zu sehen, in der für zwei verschiedene Temperaturen die 
Clusterverteilungen dargestellt sind". Die beiden Möglichkeiten laufen aber genau ge-
geneinander, d.h. sinkt die Temperatur, sinkt auch der Dampfdruck. Dadurch ist in 
Gleichgewichtssystemen Tröpfchenbildung auf Ionen nicht möglich. Diese tritt erst auf, 
wenn man das Gleichgewicht verläßt und ein System mit übersättigtem Gas erzeugt. 
Praktisch erreicht man Übersättigung meist durch adiabatische Expansion, wie in der 
Wilson- Nebelkammer. Eine andere Möglichkeit, die Diffusions-Nebelkammer, wird in 
Abschnitt 3.2.2 besprochen. 

"B.W. van de Waal: The Journal of Chemical Physics 79, 3948 (1983) 
51 R. Kebarle et al.: Journal of the American Chemical Society 89, 6393 (1967) 
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Abbildung 2.10: Gleichgewichtsverteilungen von H+ (H2 0)„ —Clustern bei zwei verschie-
denen Temperaturen in Abhängigkeit vom Druck. 
Beachten Sie die verschiedenen Größenordnungen der Druck-Skala! 
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Kapitel 3 

Überprüfung der Tracermethode an 
einfachen Beispielen 

3.1 Experimenteller Aufbau 

3.1.1 Die Bestrahlungskammer 

Um die `Na-Ionen aus dem ß - -Zerfall des `Ne zu erhalten, wurde dieses am Zy-
klotron über die Reaktion 22Ne(t, p) 24Ne erzeugt. Dazu wurde ein Hochdruck-Gastarget 
direkt am Austritt des Strahls aus dem Zyklotron verwendet (vgl. Abbildung 3.1). Vorge-
geben war das Strahiprofil am Austrittsflansch (1) durch die Tantaiblenden (2). Die Breite 
des Strahls war 80 mm und die Höhe 7 mm. Dieses Strahiprofil ist bedingt durch die elek-
trostatische Strahlextraktion und durch Randfelder des Hauptmagneten. Für die Bestrah-
lung eines Gastargets mit dem für die Experimente benötigten Volumen von mindestens 
200 cm' ist ein so großflächiger Strahifieck sehr gut geeignet, da dadurch die Folie (5) des 
Austrittsfensters vor lokalen Überhitzungen gut geschützt ist. Es wurde eine Molybdän-
Folie der Dicke 5 ‚m verwendet, die zur Abdichtung gegenüber dem Zyklotronvakuum 
mit einem Kupferrahmen (6) auf eine Indiurnschicht (4) im Fensterflansch (3) gepreßt 
wurde. Diese vollkommen metallische Abdichtung garantiert einen guten Wärmekontakt 
der Folie zum wassergekühlten Fensterflansch. 

Die Strahlaufweitung wurde aus den Spuren an einer für Argon-Bestrahlungen' ver-
wendeten Kammer ermittelt. 200 mm hinter dem Fenster hatte der Strahl eine Breite 
von ca. 100 mm und eine Höhe von ca. 20 mm. Die Länge der Kammer war durch den 
zur Verfügung stehenden Platz am Zyklotron auf 200 mm beschränkt, sodaß die Energie 
der Tritonen nur teilweise ausgenutzt werden konnte. Denn die Reichweite der Trito-
nen in einem Neon-Gastarget bei Atmosphärendruck berechnet sich unter Beachtung der 
Umrechnungsrelation der Reichweiten von Protonen 2  auf Tritonen 

Re(E) = 3Rp(E) 

zu 390 mm. Nach 200 mm haben die Tritonen immer noch eine kinetische Energie von 
4.1 Mey. Dabei wurde berücksichtigt, daß die Tritonenenergie beim Durchgang durch 
das Fenster von 7.2 auf 6.8 MeV sinkt. Somit treffen die Tritonen aufgrund der ge-
ringen Targetdicke den Tantalstopper (13) mit relativ hoher Energie, sodaß wegen der 

1 vgl. S. 8ff in H. Muthig: »Herstellung von Radioisotopen mit dem Tritonenstrahl für neuartige 
Anwendungen: "Ar-Nuklidgenerator und 63Ni-Mössbauereffekt", Dissertation an der TUM 1  1984 

2 L.C. Northcliff, R.F. Schilling: Nucl. Data Tabi. A7, 255 (1970) 
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