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Zusammenfassung

Lithium wird bei der Behandlung von affektiven Stérungen, insbesondere bei der Manie
und bei bipolaren Stérungen (manisch-depressive Erkrankung), zur Stimmungsstabilisie-
rung eingesetzt. Die genaue Wirkungsweise des Lithiums, kritische Konzentrationen und
lokale Anreicherungen im Gehirn sind jedoch bisher noch ungeklért. Daher soll die Kon-
zentrationsverteilung von Lithium im menschlichen Gehirn mit und ohne Behandlung
untersucht werden. Da Lithium anscheinend nur im ppb Bereich vorliegt und fiir medizi-
nische Studien viele Proben untersucht werden miissen, sucht man nach einer méglichst
genauen, aber auch einfachen Methode, mit der die notwendige Sensitivitat erreichbar ist.
Die Besonderheit von 6Li besteht in seinem auBerordentlich hohen Einfangquerschnitt fiir
thermische Neutronen von 940 barn. Da die Reaktion 6Li +n — o + T nur zwei Teilchen
im Ausgangskanal besitzt, erhalten das alpha Teilchen («) und das Tritium Teilchen (T)
eine feste Energie von 2050 keV bzw. 2730 keV'. Diese Energien liegen weit tiber der im
Detektor deponierten Energie der 8- und ~-Strahlung, die den typischen Untergrund in
einem solchen Experiment darstellen. Die koinzidente Energiemessung beider Teilchen ist
das zentrale Werkzeug, um Signale aus der Reaktion vom Untergrund zu unterscheiden.
Zum koinzidenten Nachweis der Energien beider Teilchen wurde im Rahmen dieser Arbeit
ein kompakter Detektoraufbau, bestehend aus zwei Silizium Detektoren und einem Pro-
benhalter entwickelt. Um Untergrundquellen zu lokalisieren und statistische Fluktuatio-
nen auszugleichen wurden positionsempfindliche Detektoren verwendet. Die Messungen
erfolgten an der Miinchner Forschungsneutronenquelle FRM IT am PGAA-Messplatz.
Besondere Aufmerksamkeit galt der Probenherstellung und Praparation, die in
diskutiert wird, da die a-Teilchen in Materie nur eine geringe Reichweite besitzen (ca.
1.30-%). Aus diesem Grund wurden lediglich Gewebeschnitte mit einer Dicke von 10 um
hergestellt. Um die Massenbelegung der Proben weiter zu reduzieren, wurden diese ge-
friergetrocknet. Da die Gewebeproben aufgrund der geringen Dicke nicht frei tragend
sind, wurde ein Probenhalter entwickelt. Dieser Probenhalter besteht aus einen Alumi-
niumrahmen, der mit einer 250’;”—% dicken Kohlenstofffolie bespannt wurde. Er gibt den
Gewebeproben eine ausreichende Stabilitdt und ist doch diinn genug, dass die Teilchen
ihn ohne nennenswerten Energieverlust durchdringen konnen. Um die Methode zu testen,
wurden verschiedene Referenzproben erstellt, deren Lithiumgehalt es nachzuweisen galt.
Bei einer bedampften Referenzprobe konnte selbst bei einer Dicke von nur 1.867’% der
Lithiumgehalt in wenigen Sekunden nachgewiesen werden. Diese Referenzprobe diente
auBlerdem der Kalibrierung der Lithiummenge, wodurch diverse Fehlerquellen eliminiert
wurden. Ferner war aufgrund der ortsabhéngigen Nachweiswahrscheinlichkeit eine Effizi-
enzkorrektur nétig, die ebenfalls mit Hilfe der Referenzprobe realisiert wurde.

Um die Effizienz zu optimieren, wurde ein zweites Detektorsystem, bestehend aus vier




nicht ortsauflésenden PIN-Dioden gefertigt.

Die Tests der Methode, die in diskutiert werden, verliefen sehr erfolgreich und
die Nachweisgrenze zur Bestimmung von Lithium in organischem Gewebe konnte bereits
mit diesem einfachen Detektoraufbau zu etwa 90 ppb angegeben werden. Mit einigen Ver-
besserungen, die in beschrieben werden, kann diese Grenze noch um etwa zwei

Groflenordnung gesenkt werden.
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1. Motivation

Der medizinische Begriff der affektiven Stérungen bezeichnet eine Gruppe von psychi-
schen Krankheiten, bei denen der Affekt (die Stimmung) beeintréchtigt ist [KMP]. Un-
ter diesen Begriff werden Depression, Manie und bipolare Stérungen zusammengefasst.
Das depressive Syndrom zeichnet sich vor allem durch abnorm gedriickte Stimmung,
vermindertes Selbstwertgefiihl, Interessenverlust, Antriebslosigkeit und rasche Ermiid-
barkeit aus. Diese Storung kann iiber Jahre oder Jahrzehnte hinweg anhalten. Haufiger
sind jedoch episodenhafte Verldufe, bei denen sich aus dem Normalbefinden heraus eine
depressive Stimmung entwickelt. Diese hélt im Durchschnitt etwa sechs Monate an und
bildet sich dann weitgehend oder vollstédndig zuriick [KMP]. Die Manie kennzeichnet vor
allem eine gehobene Stimmung, die sich in Gereiztheit, Euphorie, Uberaktivitit, Unru-
he, Ablenkbarkeit und Selbstiiberschitzung manifestiert. Félle, in denen ausschliellich
manische Phasen auftreten, sind selten. Fast immer tritt nach einer Manie auch eine
depressive Symptomatik auf. Wenn sich depressive und manische Phasen abwechseln,
spricht man von einer bipolaren Stérung. Depressive und bipolare Stérungen haben in-
sofern eine schlechte Prognose, da mindestens 10% der schwer depressiv Erkrankten ihr
Leben durch Suizid beenden. Eine familidre Haufung der affektiven Storung ist gesichert.
Ist ein Elternteil an einer affektiven Storung erkrankt, betrigt die Erkrankungswahr-
scheinlichkeit fiir das Kind etwa 20% [KMP].

Die biologische Ursache der affektiven Storung ist noch weitgehend unbekannt. Es wird
aber vermutet, dass sich affektive Stérungen auf eine Stérung im Informationsaustausch
der Nervenzellen im Gehirn zuriickfithren lassen. Nachfolgend wird dieser Informations-
austausch beschrieben. Nervenzellen oder auch Neurone sind unterschiedlich in Form
und Grofle. Ihr Durchmesser variiert von D = 4 um (Kornerzellen des Kleinhirns) bis
D = 130 ppm (Riesenpyramidenzellen des GroBhirns) [LAT]. [Abbildung 1.1]links zeigt ein
typisches Neuronﬂ (Nervenzelle). In der Mitte befindet sich der Zellkérper (Soma) mit
dem Zellkern. Die Auslaufer des Zellkorpers (Dendriten) dienen der Informationsaufnah-
me. Das Axon, auch Neurit genannt, entspringt dem Zellkérper und dient der Signalwei-
terleitung an benachbarte Zellen. Es kann iiber einen Meter lang sein, z.B. bei Nerven-
zellen, die im Riickenmark liegen und deren Axone im Fufl enden [LAT]. Das Axon wird
von der Myelinscheide umgeben, die ihm Schutz und Stabilitdt gibt. Die Myelinschicht
wirkt wie eine Isolierung und sorgt fiir eine schnelle Signaliibertragung zwischen Zellen,
die zwischen Zellspalt (Synapse) erfolgt [BAP]. rechts zeigt eine Synapseﬂ
Zum Beispiel kénnen sich Neurotransmitter in Speichervesikeln im prasynaptischen End-
knopf des Axons befinden. Durch einen Nervenimpuls werden diese Neurotransmitter in

!Orginalbild von Hélene Fournié (http://graphisme-medical.fr)
2Qrginalbild von Michael Shpilevsky (http://shp.by.ru/spravka/neurosci)
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Abbildung 1.1.: Links: Aufbau einer Nervenzelle. Am Ende des Axons befinden sich die

prasynaptische Endknopfe, die bei einem Nervenimpuls Neurotransmit-
ter absondern!.
Rechts: Prasynaptischer Endknopf des Axons, synaptischer Spalt und
postsynaptische Membran der Nachbarzelle. Zwischen den Zellen wer-
den Signale dadur iibertragen, dass der Endknopf Neurotransmitter aus-
schiittet, die sich an den Rezeptoren der Nachbarzelle anlagern?.

den synaptischen Spalt ausgeschiittet und diffundieren zur postsynaptischen Membran
der Nachbarzelle. Dort lagern sie sich an die extrazelluliren Rezeptoren der Dendriten
an [BAP]. Erkennt der Neurotransmitter seinen Rezeptor, bilden beide einen Komplex.
Am Rezeptor ist auf der Innenseite der Membran ein G-Protein (Gunanyl-nucleotid-
bindendes-Protein) gebunden. Dieses Protein setzt eine Signalkaskade in Gang, in der
second messenger entstehen [BRP]. Diese leiten das Signal der Neurotransmitter in die
Zelle weiter und verstéirken es [KBA].

Es existieren zahlreiche biologische Modelle, die Erklarungsversuche fiir affektive Stérun-
gen liefern. Am weitesten verbreitet sind die Transmittertheorien, die direkten Bezug auf
die pharmakologischen Behandlungen nehmen. Eine ausgesprochen populdre Transmit-
tertheorie ist die Monoaminhypothese der Depression [KMP]. Sie nimmt als Grundlage
depressiver Symptomatik einen synaptischen Mangel an Noradrenalin und Serotonin an.
Hierbei handelt es sich um Neurotransmittern, die zur Gruppe der Monoamine gehoren.
Diese Annahme basiert auf den Befunden der reserpininduzierten Depression (Reserpin
ist ein Alkaloid aus der indischen Pflanze Rauwolfia und kann Depressionen auslésen
APT]) und der stimmungsaufhellenden Wirkung von Noradrenalin und noradrenalin-
agonistischer Substanzen. Obwohl die Monoaminhypothese die Wirkungsweise vieler An-
tidepressiva richtig beschreibt und in verschiedenen Hirnregionen von Suizidopfern ein
reduzierter Serotoningehalt festgestellt wurde, soll sie in der Form eines synaptischen
Transmittermangels eher nicht zutreffen [KMP]. Beispielsweise setzt die therapeutische
Wirkung von Monoaminooxidase-Hemmern, kurz MAO-Hemmer, (Antidepressiva) in der
Regel erst nach einigen Wochen ein, wéhrend sich eine durch sie bewirkte Normalisierung



des synaptschen Transmittergehaltes in wenigen Stunden einstellt. Zuséatzlich verfiigen
hormonelle Systeme iiber eine bemerkenswerte Autoregulation. So wiirde beispielsweise
eine verminderte Transmitterkonzentration durch eine lokale Erhohung der Rezeptor-
dichte ausgeglichen [AHB]|. Folglich kann der Transmittermangel nicht die eigentliche
biologische Ursache der depressiven Verstimmung sein. Mittlerweile wurden alternative
Modelle entwickelt, in denen dies mit beriicksichtigt wurde. Zum Beispiel wird in Dys-
regulationsmodellen angenommen, dass der Depression eine erhéhte Empfindlichkeit von
Rezeptoren, speziell fiir Noradrenalin, zugrunde liegt [KMP]. Dies wiirde eine verstéarkte
Wiederaufnahme der Neurotransmitter in das prasynaptische Neuron bewirken, wodurch
die Verfiighbarkeit der Neurotransmitter im synaptischen Spalt reduziert wiirde [AHB].
Diese Theorie beriicksichtigt den angenommenen Wirkungsmechanismus der Antidepres-
siva, die Herabregulierung der Rezeptorsensitivitdt. Die Abnormalitét der Transmitter-
ausschiittung wére demnach nur sekundarer Natur.

Die Modelle der Manie und bipolaren Stérungen sind nur wenig explizit formuliert. Bei
der Manie geht man vor allem von der Uberaktivitit des noradrenergenen Systems aus
[KMP]. Unklar ist die Bedeutung von Serotonin fiir manische Phasen. Da jedoch die Gabe
von L-Tryptophan, das im Koérper zu Serotonin umgewandelt wird, nicht nur depressi-
ve, sondern auch manische Symptome mindert, wurde folgende Hypothese aufgestellt:
Synaptischer Serotoninmangel bildet generell die Grundlage fiir affektive Labilitat. Je
nach Noradrenalinspiegel entstehen depressive oder manische Symptome [KMP]. Diese
Theorie ist jedoch hochst spekulativ und wird durch die Dysreguationshypothese bereits
teilweise tiberholt.

Lithium beeinflusst den menschlichen Korper in vielfdltiger Weise. Wie Lithium im
Zusammenhang mit affektiven Stérungen wirkt, ist jedoch noch unbekannt. Es wird ver-
mutet, dass Lithium indirekt iiber die Stimulierbarkeit von second messengern in die
Zellkommunikation und den Zellstoffwechsel eingreift [BPM]. Dabei wird als wichtigs-
ter Mechanismus die Hemmung der Inositolphopsphathydrolyse angesehen [RGN], iiber
den wichtige Neurotransmitter wie Noradrenalin oder Serotonin ihre Signale an die Zelle
weiterleiten. Bei der Inositolphopsphathydrolyse aktivieren die G-Protein gekoppelten
Rezeptoren das Enzym Phospholipase C. Dieses spaltet, das an der Innenseite der Zell-
membran liegende, Phosphatidylinositolbiphosphat (PIP»), wodurch der second messen-
ger Inositoltriphosphat I Ps erzeugt wird [BPM]. Lithium hemmt diese Signalkaskade und
sorgt somit fiir eine Inositolverarmung [RGN]. Des Weitern hemmt Lithium das Protein
Glykogen-Synthase-Kinase-35 (GSK-35) [AHB]. GSK-34 beeinflusst eine Vielzahl zellu-
larer Funktionen. Bei bipolaren Storungen kénnten GSK-33 eine wichtige Rolle in der
Regelung der Apoptose (physiologischer Zelltod) spielen. GSK-35 wirkt apoptotisch, ei-
ne Reduzierung dieses Enzyms verhindert dadurch das Zellsterben [AHB]. Auferdem
wird in Anlehnung an die Monosminhyothese vermutet, dass Lithium eine vermehrte
Noradrenalin-Freisetzung verursacht. Offenbar geschieht dies durch die Aufhebung des
von Alpha-2-Rezeptoren vermittelten negativen Feedback-Mechanismus [BPM]|. Extra-
zellular fordert Lithium die Ausbildung von BDNF (brain-derived neurotrophic factor).
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BDNF gehort zu den Neurotrophinen, die Entwicklung, Erhaltung und Regeneration von
Neuronen und Nervenzellfortsétzen (Axone und Dendriten) fordern [LBP]. Stress vermin-
dert die BDNF-Konzentration, wodurch strukturelle Verdnderungen und eine Degenera-
tion der Neuronen geférdert wird. Hier soll Lithium die Neuronen vor stressbedingten
Veranderungen schiitzen [AHB]. Trotz der Vielzahl biochemischer Effekte des Lithiums
lasst sich keine endgiiltige Aussage iiber den biologischen Wirkungsmechanismus in der
Prophylaxe und Behandlung affektiver Stérungen formulieren [RGN].

Erste Behandlungsversuche mit Lithiumsalzen wurden 1949 durchgefiihrt, als man ent-
deckte, dass Lithiumcarbonat die manisch-depressive Erkrankung positiv beeinflusst.
Heute wird Lithium zur Prophylaxe bei manisch-depressiven Phasen und zur Thera-
pie von Manien eingesetzt [EPT]. Bei unipolaren Depressionen findet Lithium als Anti-
depressiva-unterstiitzendes Praparat und ebenfalls bei der Prophylaxe erneuter Episoden
Anwendung [AHBJ. In der Lithiumtherapie wird die Lithiumkonzentration im Blut (bei
lithiumunbelasteten Personen etwa 552 [FLM]) oft bis auf das Tausendfache angehoben.
Bei prophylaktischer Anwendung wird ein Lithium-Serumspiegel von 4.2 — 5.6%¢ ange-
strebt. Bei der Akuttherapie einer Manie sollte der Lithium-Serumspiegel bei 5.6 — 8.3
liegen [GNP]. Ab einem Lithium-Serumspiegel von 10%¢ treten toxische Symptome wie
z.B. Midigkeit, Ubelkeit, Erbrechen, psychomotorische Verlangsamung oder kognitive
Verwirrtheit auf. Ein Lithiumgehalt iiber 2072 wirkt héufig letal [GNP]. Da die thera-
peutische Breite (Verhéltnis der therapeutischen zur toxischen Dosis) von Lithium sehr
gering ist, ist eine regelméflige Kontrolle bei einer Lithiummedikation unerlésslich. Li-
thiumsalze werden rasch vom Koérper aufgenommen. In den Nieren, Muskeln, der Schild-
driise und im Skelett reichert sich Lithium mehr an als im Serum. Nach einer fiinf- bis
siebentégigen Therapie wird ein konstanter Serumspiegel erreicht und es stellt sich ein
Ausgleich zwischen Resorption und Ausscheidung ein. Ein Ausgleich zwischen der Kon-
zentration im Serum und Gehirn erfolgt jedoch erst nach acht Wochen bis sechs Mona-
ten [EPT]. Nach dieser Zeit existiert eine Korrelation zwischen der Gehirn- und Serum-
Lithiumkonzentration, die sich jedoch mit dem Alter des Patienten verédndert [LRA].
Dies bestétigt eine Studie von Constance Moore und Christina Demopulos, in der das
Gehirn-zu-Serum-Lithiumverhéltnis von 9 Kindern (Durchschnittsalter 13.4 Jahre) und
18 Erwachsenen (Durchschnittsalter 37.3 Jahre) bestimmt wurde (die Lithiumkonzentra-
tion im Gehirn wurde in vivo mittels Magnetresonanzspektroskopie MRS gemessen). Die
Probanden litten an bipolaren Stérungen und wurden seit langeren mit Lithium behan-
delt. Es stellt sich heraus, dass das Gehirn-zu-Serum Verhéltnis mit steigendem Alter der

Probanden ansteigt. Bei der Gruppe der Kinder lag es bei % = 0.58 £ 0.24, bei den

Erwachsenen bei :Z’; ((Zl)) = 0.92+0.36. Daraus liele sich folgern, dass bei Kindern eine ho-
here Lithiumdosis injiziert werden muss, um im Gehirn eine therapeutische Wirkung zu
erreichen. Was die Ausscheidung von Lithium aus dem Koérper betrifft, so wird innerhalb
von zwolf Stunden 50% des Serum-Lithiumgehalts renal (iiber die Nieren) ausgeschieden
[EPT]. Der Rest wird langsam, iiber ein bis zwei Wochen abgebaut. Diese verzogerte
Eliminationsphase ist auf eine zunehmende extra- und intrazelluldre Anreicherung bis zu

einem konstantem Serumspiegel zuriickzufiihren.
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Die stimmungsstabilisierende Wirkung von Lithium lésst sich auch an nicht an affekti-
ven Storungen erkrankten Menschen beobachten. Dies wurde in einer Studie mit 24 (16
Ménner und 8 Frauen) Probanden mit Drogenproblemen (Risikopersonen fiir psychische
Labilitat) in der Vergangenheit herausgefunden [SLOJ. Die Versuchspersonen wurden zu-
fallig in zwei Gruppen unterteilt. Wahrend einer Gruppe téaglich Hefe mit 400 pg Lithium
verabreicht wurde, erhielt die andere Gruppe ein Placebopréparat. Alle Versuchsperso-
nen beantworteten wochentlich Fragen iiber ihren Gemiitszustand. Die Stimmung der
Lithiumgruppe stieg von Woche zu Woche an, wahrend sich die Gemiitsverfassung der
Placebogruppe nicht verénderte.

Eine zu geringe Lithiumaufnahme soll generell eine negative Wirkung auf das mensch-
liche Verhalten haben. Dies zeigt beispielsweise eine Studie, die den Lithiumgehalt des
Trinkwassers mit der Kriminalitdts- und Suizidrate vergleicht [SLD]. In dieser Studie
wurden 27 Texasstaaten in drei Gruppen (A, B und C), abhéngig von der Lithiumkon-
zentration im Trinkwasser, unterteilt. zeigt die mittlere Lithiumkonzentration
und die Konzentrationsintervalle dieser drei Gruppen [SLD]. links zeigt

Gebiet | mittlerer Lithiumgehalt in £¢ | Konzentrationsbereich in £¢
A 5+4 0—12
B 35+ 15 13 — 60
C 123 +£25 79 — 160

Tabelle 1.1.: Mittlere Lithiumkonzentration im Trinkwasser mit den Konzentrationsin-
tervallen der drei Gruppen, in die 27 Texasstaaten eingeteilt wurden [SLD].

die Suizidrate pro 100000 Einwohner von 1976 bis 1985 fiir die Bereiche mit niedriger (A)
und hoher (C) Lithiumkonzentration im Trinkwasser [SLD]. Die Daten der Suizidraten
stammen aus dem "US vital statistics" Handbuch, das vom U.S. Gesundheitsministeri-
um herausgegeben wird. Die mittlere Suizidrate pro 100000 Einwohner liegt in Gebieten
mit niedriger Lithiumkonzentration bei 14.3 4+ 1.3, wiahrend die Suizidraten in Gebieten
hoher Lithiumkonzentration mit 8.8 + 0.84 signifikant geringer ausféllt.
rechts zeigt die mittlere Kriminalitatsrate pro 100000 Einwohner mit Fehlerbalken {iber
einen Zeitraum von zehn Jahren fiir die in genannten Lithiumgebiete [SLD].
Deutlich ist die signifikante Korrelation zwischen Kriminalitdt und dem Lithiumgehalt
im Trinkwasser zu erkennen. Die Kriminalitdtsraten fiir die Jahre 1978 — 1987 wurden
vom U.S. Justizministerium zur Verfligung gestellt. Folgt man dieser Studie, so wéren
bei ausreiender Lithiumaufnahme insbesondere suizidales und kriminelles Verhalten si-
gnifikant reduziert.

Unterstellt man Lithium eine Essentialitit fiir den menschlichen Koérper, so soll der
physiologische Lithiumbedarf eines Menschen abhéngig von der Salzaufnahme, der Hau-
figkeit und dem Ausmafl der korperlichen Belastung und anderen physiologischen Pa-
rametern sein [SLD]. Der Lithiumbedarf bei einem erwachsenen Menschen wiirde dann
auf 100 pug pro Tag geschatzt [SLO]. Um die positiven Auswirkungen von Lithium zu
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Abbildung 1.2.: Links: Suizidraten pro 100000 Einwohner iiber einen Zeitraum von zehn
Jahren bei hoher (C': 79 — 1604%) und niedriger (A : 0 — 1242) Lithi-
umkonzentration im Trinkwasser [SLD].

Rechts: Mittlere Kriminalitéatsrate (1978 — 1987) pro 100000 Einwohner
mit Fehlerbalken fiir Gebiete mit niederer, mittlerer und hoher Lithium-

konzentration im Trinkwasser (siehe [Tabelle 1.1|) [SLD].

"nutzen', wiren dann jedoch héhere Tagesdosen notig. Basierend auf einer Studie, die
die Lithiumaufnahme in verschiedenen Landern fokussiert, wird eine Lithiumdosis von
1 mg pro Tag fir einen 70 kg schweren Erwachsenen (14.3%) empfohlen [SLO]. Die
U.S. Environmental Protection Agency (EPA) schitzt die tégliche Lithiumaufnahme ei-
nes 70 kg schweren Erwachsenen auf 0.65 mg bis 3.1 mg Lithium [SLOJ, abhéngig von der
Erndhrung und dem Lithiumgehalt des Grundwassers. Der Grundwasser-Lithiumgehalt
ist regionsabhéngig und liegt zwischen null und 50042 [ZMH]. Manche Mineralwésser,
die als Heilwasser gelten, enthalten eine Lithiumkonzentration von iiber 10%@ Getreide
und Gemiise enthalten mit 0.5 — 3.4%9 die grofite Lithiumkonzentration der alltidglichen

Nahrung. Fleisch besitzt nur einen geringen Lithiumgehalt (= 12%) [SLOI.

Zu hohe Lithiumdosen, nahe an der toxischen Grenze (10 mg Lithium pro Liter Serum),
zeigen einen negativen Einfluss. In einer Studie von H. Weingartner, M. Rudorfer und M.
Linnoila wurde zehn jungen, freiwilligen Ménnern (21 — 27 Jahre) eine Woche eine Lithi-
umdosis von 1225 £ 300 mg pro Tag verabreicht [CLT]. Die Lithium-Serumkonzentration
stieg in dieser Zeit auf 6.0+£1.2%¢ an. Die Probanden litten wihrend der Lithiummedika-
tion an Konzentrationsschwéichen, Aufmerksamkeitsdefiziten und hatten Probleme etwas
Neues zu erlernen. Fiir Lithiumunbelastete Menschen ist diese Lithiumkonzentration je-
doch kaum erreichbar.

311.80 mg Lithium pro Liter, aus Flyer der Bad Mergentheimer Albertquelle (http://www.bad-
mergentheim.de/index.cfm?fuseaction=gesundheit&rubrik=trinkquellen)
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Die Standardmethode, um den Lithiumgehalt einer Probe zu ermitteln, ist bis heu-

te die Atomabsorptionsspektrometrie (AAS). Bei der AAS wird die zu untersuchende
Probe durch Energiezufuhr in atomaren Dampf tbergefithrt. Dabei wird ein Teil der
gesamten Atome entsprechend der Boltzmann-Verteilung in héhere Elektronenniveaus
angeregt. Der iiberwiegende Teil des Atomdampfes befindet sich jedoch noch im Grund-
zustand. Strahlt man in diesen Atomdampf Emissionslinien von Lithium ein, so kommt
es zur Resonanzabsorption und die in den Atomdampf eingestrahlte Lichtintensitéat wird
abgeschwécht. Diese Extinktion wird gemessen [LTC]. Die Nachweisgrenze von Lithium
mittels AAS liegt bei 5% [FLM]. Mit dieser Methode ldsst sich lediglich die mittlere
Lithiumkonzentration einer gréfieren Probe (ca. 1 ¢m?) bestimmen. Lithiumgradienten
und Bereiche mit hoherer oder geringerer Konzentrationen kénnen nicht ermittelt wer-
den.
Viele Modelle fiir die Ursache von affektiven Storungen sind hochst spekulativ und die
genaue Wirkungsweise von Lithium im Korper ist nach wie vor noch unbekannt. Im
Rahmen dieser Arbeit wird daher eine Methode entwickelt, die es ermoglicht, die Lithi-
umkonzentration von organischem Gewebe post-mortem bis in den Submillimeterbereich
ortsaufgelost zu bestimmen.
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2. Nachweismethode

Die in dieser Arbeit beschriebene Methode zur Bestimmung des Lithiumgehaltes in or-
ganischem Gewebe basiert auf folgender Einfangreaktion:

n+%Li—sa+T

Der ruhende ®Li-Kern fiangt ein kaltes Neutron mit einer mittleren kinetischen Energie
von E,, = 1.83 meV [PGA] ein und zerfillt in ein Alpha- und ein Tritiumteilchen.
links zeigt die grafische Darstellung dieser Reaktion. Die besonders einfache
Kinematik mit zwei fast gleich schweren Teilchen im Ausgangskanal erzeugt dabei ein
einzigartiges Reaktionsmuster. Zum gleichzeitigen Nachweis der Energien von - und Tri-
tiumteilchen wurde ein kompakter Detektoraufbau, bestehend aus zwei sich gegeniiber
stehenden Detektoren und einem Probenhalter in der Mitte, konzipiert.
rechts veranschaulicht das Schema der Versuchsanordnung. Um die Detektoren vor dem
Neutronenstahl zu schiitzen, wurde der gesamte Aufbau gegeniiber dem Neutronenstrahl
um die z-Achse verdreht, so dass Targetebene (y-z-Ebene) und die Neutronenstrahlquer-

schnittsebene einen Winkel von 6 = 65° einschlieBen (siehe [Abbildung 2.1| rechts).

2.1. Energiebilanz

Beim Neutroneneinfang des Lithium-6 Kerns, entsteht zunéchst ein sogenannter Com-
poundkern, der aus 3 Protonen und 4 Neutronen zusammengesetzt ist. Dieser befindet
sich meist in einem hoch angeregten Zustand. Die Anregungsenergie resultiert aus der
Bindungsenergie des ”Li-Kerns, der eine Bindungsenergie pro Nukleon von @(71’/1’) =
5.606 MeV besitzt, wihrend der Li-Kern mit einer Bindungsenergie von 27 (6Li) =
5.332 MeV [NND] pro Nukleon viel schwécher gebunden ist:

BE("Li) — BE(°Li) = 7-5.606 MeV — 6-5.332 MeV = 7.250 MeV

Der Compoundkernzustand ist nur sehr kurzlebig und zerfallt dann entweder in Toch-
terkerne oder geht durch y-Emission in den Grundzustand des ”Li-Kerns iiber. [Abbil-
dung 2.2| zeigt das Energieschema des  Li-Kerns.

Die Reaktion 8Li(n, )T besitzt folgenden Q-Wert:
BE(o)+BE(T)—BE(°Li) = 4-7.074 MeV +3-2.827 MeV —6-5.332 MeV = 4.785 MeV

Diese Energie verteilt sich gemafl der Energie- und Impulserhaltung als kinetische Ener-
gie auf die beiden Reaktionsprodukte. Im Weiteren wird angenommen, dass die Teilchen-
geschwindigkeit der beiden Teilchen kleiner als 0.1c ist und deshalb nicht-relativistisch
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2. Nachweismethode

Abbildung 2.1.: Links: Graphische Darstellung der Reaktion %Li(n, a)T. Die Neutronen
sind in blau und die Protonen in rot dargestellt.
Rechts: Das Grundkonzept des Experimentaufbaus: Der Neutronenstrahl
trifft das Target mit den ®Li-Kernen unter spitzem Winkel. Diese zer-
fallen in ein o- und ein Tritiumteilchen, welche von zwei parallel zum
Target stehenden Detektoren nachgewiesen werden.

gerechnet werden kann. Mit der Energieerhaltung F,+ Er = @ und der Impulserhaltung
Pa + pr = 0 gilt (die Energie und der Impuls der Neutronen kann vernachlissigt werden,
da die Neutronenenergie neun Grofenordnungen unterhalb des Q-Wertes liegt):

Q = Ebn 4 phin — Py n i Pa n R <1+@>:E§m<ma+mif)

2ma  2mr 2ma  2mr - 2mg mrp mr
= phin—= T )= 2.056 MeV
Mq + mr

Entsprechend berechnet man fiir die kinetische Energie des Tritiumteilchens:
kin __ Mq

=2 Q=2729 MeV
mr + Mgy

Die Massen und Bindungsenergien der einzelnen Teilchen stammen aus der Datenbank
des National Nuclear Data Center [AMT].
Fiir die Geschwindigkeit des Tritiums ergibt sich bei nicht-relativistischer Rechnung;:

2Ekin
v =/ —L— =0.044c
mr
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2.1. Energiebilanz
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Abbildung 2.2.: Niveauschema des ”Li-Kerns [E88]. Der Energienullpunkt ist hier auf
den Grundzustand des " Li-Kerns gesetzt.
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2. Nachweismethode

Das Tritiumteilchen besitzt lediglich etwa 4% der Lichtgeschwindigkeit, wahrend das
Alphateilchen noch langsamer ist, was die obige Annahme fir eine nicht-relativistische
Betrachtung rechtfertigt.

Da der Neutronenimpuls j, vernachléssigbar ist und der ®Li Kern im Laborsystem ruht,
werden das a- und das Tritiumteilchen unter 180° zueinander emittiert. Dies ist spater
sehr hilfreich bei der Rekonstruktion der Reaktionsorte (siche [Unterabschnitt 5.4.2)).

2.2. Die Dominanz der SLi(n,a)T Reaktion

Die Reaktion mit Neutron und Lithium-6 Kern im Eingangskanal zeigt verschiedene Aus-
gangskanile. Obwohl bei der 6Li(n, )" Li-Reaktion E1 Uberginge beteiligt sind (siehe
, findet die Reaktion mit o und Tritium im Ausgangskanal anndhernd zu
100% statt. Der Grund fir die aulergewohnliche Starke dieser Reaktion ist nur teilweise
verstanden, da fiir leichte Kerne (Massenzahl A < 25) und kleine Projektilenergien keine
allgemeine Theorie existiert [BWK]. Bei leichten Kernen geht die genaue Struktur des
Kerns in die Reaktion mit ein, was zur Folge hat, dass fiir jede Kernreaktion eine eigene
Betrachtung notwendig ist. Zusétzlich sind vereinfachende Annahmen, die bei schwereren

| _99754
6He + p

_z2490 | . __ __ __ __ 2% 32Y

BLi+n
£ LAL 2 2 2512
777 7z, 7

4.652 72"

0.47761 12"

JT=3/2"

TLi

Abbildung 2.3.: Elektromagnetische Uberginge des (6Li +n)-Compoundkerns in den 7 Li

Kern!.

'!Orginalbild aus der Webpage des Triangle Universities Nuclear Laboratory (http://
www.tunl.duke.edu/nucldata/TNC/07Li.shtml) (27.03.2010)
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2.2. Die Dominanz der ®Li(n,a)T Reaktion

Kernen gemacht werden, nun nicht mehr moéglich. Somit sind solche Probleme nur noch
durch numerische Simulationen ("Few Body Systems") oder "coupled channel" Rechnun-
gen (FRESCOEI) l6sbar, die aber deutlich iiber den Rahmen dieser Arbeit hinaus gehen.
Hier soll dennoch eine einfache Abschétzung gegeben werden, die die aulergewthnliche
Stérke der Reaktion erléautert.

Damit der angeregte Compoundkern zerfallen kann, muss zuerst ein o- und ein Tritium-
teilchen gebildet werden. Im Alphateilchenmodell des Kerns [BWK] wird angenommen,
dass sich stdndig Alphateilchen im Kern bilden. Nach einer bestimmten Zeit zerfallen sie
wieder in ihre Bestandteile und die Nukleonen des Alphateilchens bilden mit anderen Nu-
kleonen neue Alphateilchen. Diese Annahme lasst sich rechtfertigen, da das Alphateilchen
mit einer Bindungsenergie pro Nukleon von £E(*He) = 7.07 MeV sehr stark gebunden
ist. Des Weiteren wird angenommen, dass die *He- und 3 H-Kerne durch homogene Ku-
geln beschrieben werden, in denen die gesamte Ladung der jeweiligen Teilchen enthalten
ist. Der Radius dieser Kugeln kann in guter Niherung mit 7; = 1.3-1071° m- /4; [MKK]
abgeschatzt werden, wobei A; die Massenzahl des jeweiligen Kerns ist. Damit ergibt sich
fiir die Hohe des Coulomb-Potentials im Abstand r = r7+7r, (in dem Kugelmodell kénnen
sich die beiden Teilchen nicht ndher kommen) vom Zentrum des Tritiumteilchens:

1 Zr Z, e

=0.731 MeV
dme, r7+7Ta

VYC("“T + ra) =

Wie in erliiutert wurde, wird bei der 9 Li(n, a)T-Reaktion eine Energie von
4.79 MeV frei. Das Alphateilchen besitzt also eine Anregungsenergie, die weit {iber der
Coulombschwelle liegt.
Die Wahrscheinlichkeit fiir einen Alphazerfall lasst sich als Produkt zweier Faktoren
angeben [MKK]:

A= X Ty

Ao ist die reduzierte Zerfallswahrscheinlichkeit. Sie ist die Wahrscheinlichkeit, dass ein
Alphateilchen gebildet wird und dass es gegen die Potentialwand lduft. T, ist die Wahr-
scheinlichkeit fiir das Durchdringen des Potentialwalls. T, ist der dominante Faktor, der
die GroBenordnung von A bestimmt [MKK]. Da die Anregungsenergie des Alphateilchens
weit oberhalb des Maximums der Coulombschwelle liegt, geht T, gegen 1 und damit A
gegen A\g. A\g wird typischerweise experimentell bestimmt. Im Alphateilchenmodell geht
man davon aus, dass die Zeitskala, in der ein Alphateilchen im Kern existiert, viel langer
ist als die Zeitskala, in der kein Alphateilchen existiert. Zuséitzlich besitzt das Alpha-
teilchen aufgrund der hohen Anregungsenergie eine grofie kinetische Energie, mit der es
sich im Potentialtopf des Tritiumteilchens bewegt. Mit diesen Annahmen werden die zwei
Beitrige zu A\g und damit die Zerfallswahrscheinlichkeit A in ein o~ und Tritiumteilchen
sehr grof.

Obwohl die Theorie des Alphazerfalls in diesem Fall genau genommen nicht anwendbar
ist (nur fiir schwere Kerne geeignet), liefert sie eine anschauliche Begriindung fiir die
auflerordentliche Stérke der Reaktion mit o~ und Tritium im Ausgangskanal.

2Software fiir "coupled channel" Rechnungen, von Tan Thompson (http://www.fresco.org.uk)
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2. Nachweismethode

2.3. Der Wirkungsquerschnitt der 6Li(n,a)T Reaktion

In wurde erliutert, dass die Reaktion ®Li(n, «)T dominant gegeniiber allen
anderen Reaktionen mit L und n im Eingangskanal ist. Daher kénnen bei der Berech-
nung des Wirkungsquerschnittes alle anderen Reaktionen vernachléssigt werden und der
Wirkungsquerschnitt 0,7 der Reaktion 6 Li(n, a)T entspricht dem totalen Wirkungsquer-
schnitt.

Der totale Wirkungsquerschnitt 64, fiir die Reaktionen 6Lz‘(n, *)x ldsst sich mit dem
optischen Theorem berechnen [QM2] :

4
Gror = — —Im (b) (2.1)

k|

b ist die Streuldnge und k£ der Wellenvektor des einfallenden Neutrons. Die Streuldnge
b héngt von der Wellenfunktion im Kern ab. Sie ist daher schwierig zu berechnen und
wird typischerweise experimentell bestimmt. Des Weiteren ist die Streuung spinabhingig.
Der Neutronenfluss aus dem FRM II besteht aus unpolarisierten Neutronen. Somit sind
sdmtliche Spinkombinationen moglich, was zur Folge hat, dass bei der Streuldnge die
unterschiedlichen Spinstellungen beriicksichtigt werden miissen. b soll die Streuldnge
sein, wenn der ®Li-Kernspin jr; und der Neutronenspin j, gleichgerichtet sind und b_
gibt die Streulinge bei antiparalleler Kopplung des Neutronenspins mit dem % Li-Spin an.

- {b+ Spins parallel (2.2)

b_ Spins antiparallel

Die Kopplung wird mit Hilfe der Clebsch-Gordan-Koeffizienten (j,m,jrimri|jcme) be-
schrieben. Sie sind die Entwicklungskoeffizienten, wenn aus der Basis der Einzeldrehim-
pulse (j, und jz;) in die Basis des Gesamtdrehimpulses (j.) gewechselt wird. Das Quadrat
eines jeden Clebsch-Gordan-Koeffizienten (j,myjrimr;| jcmc)2 gibt die Wahrscheinlich-
keit an, dass der Neutronenspin j, (Spinstellung m,,) mit dem ®Li-Spin jz; (Spinstellung
myz;) zu dem Compoundkernspin j. mit der Spinstellung m. koppeln. Sind der °Li-
Kernspin jr; und der Neutronenspin j, gleichgerichtet, ergibt sich fiir den Compound-
kernspin j. = %, und j. = % bei antiparalleler Kopplung.

Der messbare totale Wirkungsquerschnitt oy ist der gemittelte totale Wirkungsquer-
schnitt (G4¢). Bei der Mittelwertbildung ist es notwendig die Streuldngen der einzelnen
Spinstellungen mit dem Quadrat der Clebsch-Gordan-Koeffizienten zu gewichten. Dabei
sind die Auswahlregeln m,, + mp; = m. und |jr; — jn| < Jje < |jri + jn| der Clebsch-
Gordan-Koeffizienten zu beachten [CGZ]:

B 47
Otot = <Utot> = —@Im(<b>) =

1 3 2 1 1 2
4 > <§mn1mLi|§mc> by + > <§mn1mu]§mc> b_
llm Mp, ML; Mn, ML; _
= 2 2 =
Z > (Smatmpildme) + $ (dmalmulime)

Mn, ML4 Mn, ML;
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2.4. Der Raumwinkel mit Koinzidenzbedingung

4 by +2b_ 148.8 + 7.63)v/eV
iy ( +t ) _ ! WV rn = 3479 + 0178 kbarn  (2.3)

N VEx
wobei E, die Neutronenenergie und by = (0.67 & 0.14) — 4(0.08 £ 0.01) fm und b_ =
(4.67+£0.17) —i(0.62 £ 0.02) fm die experimentell ermittelten Werte der spinabhéngigen
Streuldngen [NSL] sind.

Der gemessene Reaktionsquerschnitt [E74] fiir kalte Neutronen (£,, = 1.83 meV') mit «
und Tritium im Ausgangskanal ist:

. (149.5\/6V
ol — - =
VE,

Er kongruiert innerhalb der Fehlergrenzen mit dem berechneten Wert des totalen Wir-
kungsquerschnitts, was aufgrund der Dominanz der % Li(n, o) T-Reaktion gegeniiber den

Reaktionen (vgl. [Abschnitt 2.2|) mit anderen Ausgangskanélen auch zu erwarten war.

+ 0.696) barn = 3.495 kbarn

2.4. Der Raumwinkel mit Koinzidenzbedingung

Wie in diskutiert wurde, besteht der besondere Vorteil im Nachweis der
6Li(n, )T Reaktion darin, dass beide Teilchen unter 180° emittiert werden. Obwohl die
Detektoren nahe am Target stehen, decken sie lediglich einen kleinen Raumwinkelbereich
ab. Daher muss der Raumwinkel ), bzw. die Effizienz % berechnet werden, um aus der
gemessenen Reaktionsrate auf die wahre Reaktionsrate schlieflen zu konnen. Zusétzlich
lasst sich mit dieser Berechnung die Detektorgeometrie beziiglich ihrer Effizienz optimie-
ren.

Um den Raumwinkel zu berechnen, wird das Koordinatensystem so gewahlt, dass die
x-Achse die beiden Detektormittelpunkte enthélt. Die y-z-Ebene soll parallel zu den De-
tektoroberflachen sein und sich im gleichen Abstand d von beiden Detektoren befinden
(siehe rechts). Der Detektor-Target-Abstand d ist somit ausschlieBlich
durch die z-Koordinate beschreibbar und das Target liegt in diesem Koordinatensystem
in der y-z-Ebene.

Der Raumwinkel Q ist wie folgt definiert [SOA]:

- P dS*
0= 2.4
T (2:4)

wobei 7 = ‘% der normierte Ortsvektor 7, dS" = 7dS* das differentielle Flichenelement
des Detektors, U/ der Normaleneinheitsvektor von dS* und S* die Fliache eines Detektors
ist. Aufgrund der Wahl des Koordinatensystems reicht die Integration tiber die y- und
z-Komponente aus, um die gesamte Detektorfliche zu beriicksichtigen:

Q= // T;‘gdydz (2.5)
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2. Nachweismethode

Die Gleichungen und gelten, wenn der Emissionsort der Teilchen punktfor-
mig und der Urspung ist. Die Proben sind jedoch ausgedehnt, was eine Beriicksich-
tigung der Reaktionsorte erfordert. Dies wird durch die Translation des Koordinaten-
systems auf den jeweiligen Emissionsort des Teilchens erreicht. Die Detektoren bleiben
jedoch fest. Somit werden sie jedes Mal relativ zum Koordinatensystem verschoben.
Das bedingt eine Anpassung der Integrationsgrenzen, abhingig von der Position des
Koordinatenursprungs. Folglich wird auch € abhingig vom Emissionsort der Teilchen:
Q=Q(,79,2) = Q0,3,2) = Q7, 2), wobei (0,%,7, %) das ortsfeste Koordinatensystem
ist, dessen Koordinaten den Emissionsort des jeweiligen Teilchens bzw. den Ursprung des
(0, z,y, z)-Koordinatensystem beschreiben.

Die Koinzidenzbedingung, kann durch eine reduzierte Detektorfliche S ausgedriickt
werden. Diese reduzierte Detektorfliche dndert sich abhéngig vom Reaktionsort. Beide
Detektoren haben den gleichen Target-Detektorabstand d und sind in gleicher Héhe und
Breite parallel zum Target ausgerichtet. Das Koinzidenzproblem kann daher aufgrund
der Symmetrie auf zwei Dimensionen, z.B.: auf das #-Z-Koordinatensystem, vereinfacht
werden. Findet beispielsweise eine Reaktion bei Zy > 0 statt (siehe , ist
aufgrund der Koinzidenzbedingung nicht die gesamte Detektorfliche S* verfiigbar. Der
maximale Detektionsbereich im Detektor 1 wird nach oben durch §, wenn a die Detek-
torhohe ist, und nach unten durch die Koinzidenzbedingung mit Detektor 2 begrenzt.
Diese Koinzidenzbedingung bewirkt, dass im Detektor 1 nur derjenige "reduzierte" Be-
reich [c, §] C ST moglich ist, so dass fir jeden Punkt & € [¢, §] gilt: Die Gerade g, die
die Strecke £Zp enthélt, muss die Detektorflache S5 von Detektor 2 schneiden. Diese Be-
dingung liefert fiir ¢ = 2Z9 — § und man erhéalt fiir den reduzierten Detektorbereich in
Z-Richtung:

{220 - g ;] (2.6)

Der Detektorbereich [—§,2Zp — §] kann nicht genutzt werden, da hier keine Koinzidenz

mit Detektor 2 moglich ist (siehe [Abbildung 2.4)). Eine analoge Betrachtung fiir Zp < 0
fiihrt auf einen reduzierten Detektorbereich von:

[a Z 4 220} (2.7)
Der Betrag der reduzierten Detektorhohe ist also gegeben durch: a — 2 |Z|.

Obige Uberlegungen gelten aufgrund der Symmetrieeigenschaften auch fiir die Z-§-Ebene.
Der reduzierte Detektorbereich in g-Richtung ist somit gegeben durch:

- b b
{Q?JO - 2,2] (2-8)
fiir go > 0 und
[—b b+2~} (2.9)
27 2 Yo .
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2.4. Der Raumwinkel mit Koinzidenzbedingung

IS}

Det 2 Target Det 1

Abbildung 2.4.: Durch die Koinzidenzbedingung kann nicht die gesamte Detektorflache
genutzt werden. Es ist nur der Bereich von 2Zp— 5 bis § mdoglich. Trifft ein
Teilchen unterhalb 2Zp — § den Det 1 (rote Trajektorie), ist es Det 2 nicht
moglich, den koinzidenten Partner nachzuweisen und das Ereignis wird
nicht aufgenommen. Die beiden schwarzen Trajektorien grenzen den, fiir
den Emissionsort Zp, gerade noch moglichen Detektorbereich ein.

fiir gg < 0, wobei b die Breite der Detektoren und ¢y der Reaktionsort in ¢-Richtung ist.
Der Betrag der reduzierten Detektorbreite ist also gegeben durch b — 2 |gp|.
Ergo ergibt sich fiir den Betrag der reduzierten Detektorfliche S:

S = S(%o, 20) = (a — 2Z0]) - (b — 2[50ol) (2.10)

Fiir § = Z = 0 entspricht S der Detektorfliche S* = a - b und fir § = +£5, 2 = +§ wird
die reduzierte Detektorfliche S = 0, was aufgrund der Koinzidenz auch zu erwarten ist.

Bei der Berechnung des Raumwinkels muss Detektor 1, der eine Koinzidenz mit Detek-
tor 2 bildet, und Detektor 2, dessen Koinzidenzbedingung Detektor 1 vorgibt, beriickich-
tigt werden. Da beide Detektoren spiegelsymmetrisch zur §-Z-Ebene angeordnet sind, ist
es nicht notwendig zwischen den einzelnen reduzierten Detektorflaichen S; und Se zu un-
terscheiden. Es reicht, wenn nur ein Detektor betrachtet und der berechnete Raumwinkel
mit zwei multipliziert wird.

Der Raumwinkel Q(, %) lisst sich fiir positive Emissionsorte (§ > 0 und Z > 0) mit

Gleichung 2.5/ und den Integrationsgrenzen (2.6)) und (12.8]), die die Koinzidenzbedingung

beriicksichtigen, wie folgt berechnen:
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2. Nachweismethode

a b

// —dydz— 2/2 /2 T;;ﬁdydz (2.11)

4) (25—2)
Z 5 9
(29—-3)

to

1
Die Detektoren liegen in der §-Z-Ebene, somit ist 77 = O) Der Ortsvektor ist gegeben
0

d
durch 7= |y |. Somit ergibt sich fiir (g, 2):
z
Q(ga =2 / / (& d 2 dydz
(22-3) (25-2) +yt o+ %)
= 2arctan ab + 2arctan bla — 1)
dva? + b% + 4d? 2d\/b2 + 4d? + (a — 47)2
—4z —4y)(b— 4z
+ 2 arctan alb—42) — + 2arctan (e y)(lz ?) — (2.12)

2d+\/a? + 4d? + (b — 4%)2 2d\/Ad? + (a — 43)2 + (b — 42)2

Die Detektoren sind spiegelsymmetrisch zur Z-g-Ebene und zur z-Z-Ebene. Daher er-
hélt man den Raumwinkel fiir alle § und Z (positive und negative) durch Anwenden

des Betrags auf die Funktionsargumente (Q(gj, 7) — Q(lyl, |;\)) Abbildung 2.5|zeigt den

Raumwinkel fiir a = b = 10 mm und einem Target-Detektor-Abstand von d = 17.5 mm,
wie er bei Experiment 2 verwendet wurdd?]

Am Ursprung besitzt das Detektorsystem die maximale Effizienz von Q(0,0) = 0.604 Sr.
Entlang der Koordinatenachsen fallt die Effizienz nahezu linear ab. Die rote Kurve in
links® oben visualisiert die Abnahme der Effizienz entlang der positiven
g-Achse. Die blaue gestrichelte Line zeigt eine Gerade, die durch die beiden Punkte
(0,£2(0,0)) und (5,0) verlauft. Beide Kurven liegen annéhernd iibereinander. Entlang
der Diagonalen nimmt die Effizienz in etwa quadratisch ab (siehe links
unten?). Die rote Kurve zeigt die Abnahme der Effizienz entlang der Diagonalen in po-
sitive §- und Z-Richtung, wiahrend die blaue, gestrichelte Kurve eine Parabel mit dem
Minimum bei (5v/2,0) darstellt. Der quadratische Kurvenverlauf entlang der Diagonalen
ist durch die Effizienzabnahme sowohl in g-Richtung, als auch in Z-Richtung zu erkléren.
Aufgrund der anisotropen Effizienzabnahme, ergibt sich ein Kreuzmuster im Dichteplot
des Raumwinkels (siehe rechts?), das ebenfalls in den aufgenommenen
Spektren sichtbar ist (siehe [Unterabschnitt 5.4.3)). Der rote Bereich kennzeichnet eine
hohe Effizienz, die zu kélteren Farben abnimmt.

3Plot wurde mit Wolfram Mathematica 6.020 angefertigt, Firma Wolfram (http://www.wolfram.com/)
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2.4. Der Raumwinkel mit Koinzidenzbedingung

Abbildung 2.5.: Raumwinkelplot fiir 10 x 10 mm? grofie Detektoren bei einem Target-
Detektor-Abstand von d = 17.5 mm.

Bei dem Experiment geht der mittlere Raumwinkel 2 = <Q(\g|, ]2|)>~~ ein. Da alle
TH

Emissionsorte gleichberechtigt sind, lasst sich £ durch das arithmetische Mittel der ein-
zelnen Raumwinkel €2(]g], |2|) berechnen:

;Q(Iﬂl, 121)

Q= S

wobei i der Index fiir das i-te Tupel (,2)7 der Emissionsorte ist. 3.1 gibt in dieser
i

Notation die Gesamtzahl der Reaktionen an.

Beim Experiment gibt es sehr viele Teilchenreaktionen, die gleichméfig iber das Target

verteilt sind. Daher kann in guter Naherung zur kontinuierlichen Betrachtung iiberge-
gangen werden.

Q(lgl, |2 Al (sl Al 1

L 2 OED G 00 DA 1 M@ 290, 1

Q= lim = = = Py

imoo 01 [f4 @, 2)dA JIa M@, 2)dyd

djdz

(2.13)

AN [~~—

Die Flachenreaktionsdichte A(7, 2) kann eingefiihrt werden, da die Targetdicke klein ge-
geniiber dem Target-Detektorabstand ist und somit die Ausdehnung des Targets in -
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Abbildung 2.6.: Links: Die rote Kurven zeigen die Effizienzabnahme entlang der Koor-
dinatenachsen (oben) und entlang der Diagonalen (unten). Die blauen,
gestrichelten Kurven sind lineare und quadratische Funktionen. Sie stim-
men fast exakt mit den roten Kurven iiberein?.

Rechts: Dichteplot der Effizienz. Aufgrund der anisotropen Effizienzab-
nahme ist ein Kreuzmuster zu erkennen, das auch in den aufgenommenen

Spektren erkennbar ist?.

Richtung vernachléssigbhar ist. Des Weiteren wird angenommen, dass A(g,2) = X orts-
unabhéngig ist. Diese Annahme gilt, wenn der Neutronenstrahl das Target gleichmé&fig
bestrahlt und sich die Li-Teilchendichte iiber das gesamte Target nicht dndert, was in
guter Naherung sicher erfiillt ist. A ist die aktive Targetflache, die in der §-Z-Ebene liegt.
Sie gibt die koinzidenzfdhigen Bereiche des Targets an, da es je nach Groie und Form des
Targets Gebiete geben kann, an denen keine Koinzidenz moglich ist und diese von der
Integration auszuschlieffen sind. Die aktive Targetfliche A wird wie folgt definiert: A*,
S*5z seien die Mengen aller Punkte (o, Z0) (im Koordinatensystem Tilde), die in A, S7;
liegen. A* := A*(7, Z) ist die gesamte Targetfliche und S7; := S7:(7, Z) ist die Projektion
der gesamten Detektorfliche S*(7, Z) in die §-2-Ebene. Dann ist die Menge aller Punkte
(Jo, 20), die in der aktiven Targetfliche A liegen gegeben durch:

Das bedeutet, die aktive Targetfliche A soll die Targetflaiche A* sein, wenn A* kleiner als

S5 ist, ansonsten soll A gleich S3: sein. zeigt ein Beispiel einer aktiven
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2.4. Der Raumwinkel mit Koinzidenzbedingung

Abbildung 2.7.: Die Targetflache A* (blau) befindet sich in der § — Z-Ebene. Die rote
Fléche Sj; ist die Projektion der Detektoren in die § — z-Ebene. Der
Schnitt aus beiden Flichen ist die aktive Targetfliche A (violett).

Targetfliche A. Der violette Bereich ist koinzidenzfihig. Findet eine Reaktion auflerhalb
des Randes der projizierten Detektorfliiche S7: statt (blaue Bereich), kann diese Reaktion
aufgrund der Koinzidenzbedingung nicht aufgenommen werden.

Mit obigen Annahmen lasst sich [Gleichung 2.13] wie folgt vereinfachen:

o= [[ 2l 2hagaz (2.14)

Um  zu berechnen, muss A bekannt sein, das sich von Probe zu Probe dndert. In vielen
Féllen waren die Gewebeproben sehr grof}, so dass die Targetfliche A* grofler als die
Detektorflache S* war. In diesem Fall lasst sich die Raumwinkelberechnung vereinfachen,
indem die Betrige der Funktionsargumente von 2 weggelassen werden und nur iiber den
positiven Bereich von A integriert wird. Um den mittleren Raumwinkel zu erhalten, ist es,
aufgrund der Beschridnkung auf den positiven Integrationsbereich, nétig, das Integrati-
onsergebnis mit vier zu multiplizieren. Die identische Vereinfachung ist ebenfalls méglich,
wenn das Target symmetrisch zur y- und zur z-Achse ist. Fiir den Fall dass die Target-
fliche A* grofer als S7; ist, ergibt sich ein mittlerer Raumwinkel von © = 0.151 (siehe
Anhang B|), wobei die Detektormafle a = b = 10 mm und ein Target-Detektorabstand von
d = 17.5 mm eingesetzt Wurderﬁ Die mittlere Effizienz des Detektorsystems ist in die-
sem Fall % = 1.2%. Bei dieser Detektorkonfiguration werden also 1.2% aller ®Li(n, )T

Reaktionen aufgezeichnet.

4Die beiden Integrale von  wurden mit Wolfram Mathematica 6.020 geldst, Firma Wolfram
(http://www.wolfram.com/)
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2. Nachweismethode

2.5. Grenzen der Methode

Obwohl kein Teil des Detektoraufbaus direkt vom Neutronenstrahl erfasst wird, kann
die Materieaktivierung nicht vollstdndig verhindert werden. Der Grund dafiir ist, dass
der Neutronenstrahl das Target und gestreute Neutronen die umliegende Materie treffen.
Vor allem der Halo des Neutronenstrahls erzeugt viele Untergrundreaktionen, da dieser
den Alurahmen und die Teflonkonstruktion aktiviert. Dabei entstehen Untergrundteil-
chen (vor allem (- und ~-Teilchen), deren Energieverlust in einem diinnen (300 pm)
Siliziumdetektor weit unter dem der zu messenden a- und Tritiumteilchen liegen. Ist die
Untergrundrate hoch, kann es aber zu "Pile Up" Effekten kommen, bei dem zwei Teilchen
zeitnah in einem Detektor landen und die Summe beider Teilchen aufgezeichnet wird. Die-
ser Effekt und zuféllige Koinzidenzen der a- oder Tritiumteilchen mit dem Untergrund
erzeugen, obwohl nur niederenergetischer Untergrund zu erwarten ist, Untergrundeintré-
ge bei hohen Energien, die die Messung limitieren. Daher muss das Material, aus dem die
Bauteile gefertigt werden, in Hinsicht auf eine minimale Neutronenaktivierung gewéahlt
werden.

Die Reichweite der a- und Tritiumteilchen in Materie ist begrenzt. Folglich ist es notwen-
dig die Dicke der Probentrigern zu minimieren, damit die Teilchen mit moglichst wenig
Energieverlust zu den Detektoren gelangen.

Weitere Punkte, die diese Methode limitieren, sind die endliche Messzeit und der Neutro-
nenfluss, aber auch die Integrationszeit der Detektorsignale, die fiir eine hochauflésende
Energiemessung erforderlich ist.

2.5.1. Untergrund

Um ein moglichst gutes Signal-zu-Untergrundverhéltnis zu erreichen, ist es notwendig
fiir den gesamten Aufbau nur Materialien mit geringen Neutroneneinfangquerschnitten
zu verwenden. Des Weiteren sollen diese Materialien, wenn sie durch Neutroneneinfang
aktiviert wurden, schnell wieder abklingen, damit die Wartezeit vor einem Probenwech-
sel moglichst kurz ist. In wurden die mafBigeblichen Elemente, aus denen die
Detektorkonstruktion und Probenkammer bestehen, mit natiirlichem Vorkommen [KNK]
und Neutroneneinfangquerschnitt [JAN|] (E,, = 1.83 meV') zusammengefasst. Zusétzlich
wurden die Halbwertszeiten [KNK]| der beim Neutroneneinfang entstehenden Elemente,
die beim Zerfall emittierte Strahlung [KNK] und die Tochterprodukte mit aufgelistet.

Um die Untergrundrate zu minimieren wurde fiir den gesamten Aufbau, so weit es mog-
lich war, Polytetrafluorethylen (PTFE) verwendet (siehe [Unterabschnitt 3.3.2)), da dies
ausschliefllich aus Fluor und Kohlenstoff besteht. Das zu 100% natiirlich vorkommende
Y[ eignet sich aufgrund des sehr kleinen Neutroneneinfangquerschnitts und der kurzen
Halbwertszeit auBerordentlich gut fiir Anwendungen mit Neutronen (siche .
Das '2C (nat. Vorkommen: 98.93%) ist ebenfalls unkritisch, da es durch Neutronenein-
fang in das stabile '3C iibergeht. Aus dem 3C entsteht durch Neutroneneinfang ein
14C_Kern, der durch 3~ -Emission in das stabile "N zerfillt. Diese Reaktion ist ebenfalls
unproblematisch, da die Halbwertszeit dieses Zerfalls sehr grofi und dadurch die Aktivi-
tat sehr gering ist. Aufgrund des natiirlichen Vorkommens von lediglich 1.07% ist diese

28



2.5. Grenzen der Methode

Element nat. Vor- o T% emittierte | Zerfalls-
kommen in % | in barn Strahlung | produkt
Dp 100 35-107° | 11.0s 87,y ONe
BBC 1.07 5.1-1073 | 5730a 8- N
2T Al 100 0.86 225 min | 7,y 2885
26 Mg 11.01 0.14 9.46 min | B,y 2T Al
N 99.64 6.8 ~ 0 P el
] 19.9 14.2-103 ~0 a, () TLi
6Li 7.59 3.50 - 103 ~0 a 3H

Tabelle 2.1.: Die mafigeblichen Elemente der Detektorkonstruktion und der Probenkam-
mer mit ihrem natiirlichen Vorkommen und dem Neutroneneinfangquer-
schnitt o [JAN]. T gibt die Halbwertszeit [KNK]| des Elements nach dem

2

Neutroneneinfang an. "~ 0" soll dabei ausdriicken, dass der Zerfall instantan
nach dem Neutroneneinfang erfolgt.

Reaktion nochmals um einen Faktor 100 unterdriickt (siehe [Tabelle 2.1]).

Bauteile, die eine hohere Stabilitdt benotigen, wurden aus AlMgs gefertigt. Die Neu-
troneneinfangquerschnitte von Aluminium und Magnesium liegen bei 0.1 — 1 barn und
die Halbwertszeiten der daraus entstehenden Elemente liegen in der Gréfenordnung von
10 min (siehe [Tabelle 2.1]). Daher wurde bei der Konstruktion des Aufbaus (siehe
darauf geachtet, dass diese Teile so weit wie moglich vom Neutronenstrahl
entfernt platziert wurden.

Alle im Detektoraufbau enthaltenen Elemente gehen durch Neutroneneinfang und an-
schliefendem radioaktiven Zerfall in stabile Elemente {iber. Daher entsteht keine weitere
Strahlung durch Folgereaktionen. Obwohl diese Materialien einen sehr kleinen Neutro-
neneinfangquerschnitt aufweisen, wurde wahrend des Experimentes bei einer Trigger-
schwelle von 370keV eine - und y-Rate von etwa 14 kHz pro Detektor gemessen (siche
, die groBitenteils aus der Aktivierung des PTFE und des Aluminiums re-
sultiert.

Eine weitere Untergrundquelle ist der Luftstickstoff. Das zu 99.64% natiirlich vorkom-
mende N zerfillt durch Neutroneneinfang in ein Proton und einen *C-Kern (siehe
[Tabelle 2.1)). Die Reaktion besitzt einen Q-Wert von 627 keV [ELN]. Diese Energie ver-
teilt sich entsprechend der einzelnen Massen auf die Teilchen im Ausgangskanal und kann
in den Detektoren deponiert werden. Besonders die Protonen (E, = 585 keV') konnen die
- und Tritiumeintrige durch "Pile Up" stark verfalschen.

Zusatzlich ist neben den Teilchenreaktionen eine elastische Streuung der Neutronen an
den verschiedenen Elementen moglich. Aufgrund der elastischen Streuung kénnen die
vom Neutronenstrahl weiter entferneten Bereiche ebenfalls aktiviert werden. Besonders
Wasserstoff, das im Wasser der Gewebeproben enthalten ist, besitzt mit o5 (E, =
1.83 meV) = 88 barn [JAN] einen grofien Streuquerschnitt. Um die Neutronenstreu-
ung in den Gewebeproben zu minimieren und die Probendicke zu maximieren (siche
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2. Nachweismethode

[Unterabschnitt 2.5.2), wurden die Gewebeproben getrocknet (siche [Abschnitt 4.3).

Eine weitere Untergrundquelle ist die, mit einem °LiF-Polymer ausgekleidete, Proben-
kammer (siehe [Unterabschnitt 3.2.1). Das ®Li dieses Polymers erzeugt durch Neutro-
neneinfang, mit der gleichen Reaktion wie auch in den Gewebeproben, a- und Triti-
umteilchen. Es ist notwendig diese Untergrundteilchen gegeniiber dem Detektoraufbau
abzuschirmen (siehe [Unterabschnitt 3.3.2)), da ansonsten zufillige Koinzidenzen mit an-
deren Untergrundteilchen das Signal zu Untergrundverhéltnis reduzieren.

Wie in [Unterabschnitt 3.3.1] beschrieben, werden fiir einen Detektoraufbau Leiterplat-
ten benotigt. Diese Platinen wurden aus FR2 Material gefertigt, dessen Basis Papier ist.
Papier ist aufgrund seiner Bestandteile unkritisch fiir die Anwendung mit Neutronen.
Die Basis des standard FR4 Material besteht aus Glasfasergewebe, das wiederum Bor
enthilt. 1°B fingt mit einem auBerordentlich hohen Wirkungsquerschnitt von oiop(E, =
1.83 meV') = 14.2 kbarn ein Neutron ein und zerfillt in ein Alphateilchen und einen
"Li-Kern (siche . Der 7 Li-Kern geht dabei zu 6% in den Grundzustand und
in etwa 94% aller Félle in den ersten angeregten Zustand (E; = 0.478 MeV) iiber. Die
Reaktion besitzt einen Q-Wert von Q = 2.792 MeV [ELN]. Diese Energie verteilt sich
entsprechend der jeweiligen Massen auf die Teilchen im Ausgangskanal. Die Alphateil-
chen (Ey(a) = 1776 keV bzw. Ej(a) = 1473 keV') wiirden mit einer hohen Effizienz, da
sich die Leiterplatten sehr nahe an den Detektoren befinden, hochenergetische Eintréige
in den Spektren verursachen. Folglich war es erforderlich borhaltige Materialien bei der
Fertigung des Detektoraufbaus zu vermeiden. Eine Bor-Verunreinigung auf dem Target
stellt aufgrund des koinzidenten Zerfalls in ein Alphateilchen und einen Lithiumkern, die
mit der gleichen Effizienz wie auch die a- und Tritiumteilchen im Detektor nachgewiesen
werden, ebenfalls eine erhebliche Untergrundquelle dar.

Zufallige Koinzidenzen von hochenergetischen Untergrundteilchen, mit Alpha- oder
Tritiumteilchen aus dem Target oder der Probenkammerwand, fithren zu Eintragen, die
nahe an den a- und Tritiumkoinzidenzhdufungen liegen. Folglich kann es vorkommen,
dass die "echten" Eintrage nicht mehr von den Untergrundeintragen separierbar sind und
somit das Signal zu Untergrundverhéltnis reduziert wird. In diesem Fall wére die, in
dieser Arbeit entwickelten, Methode durch den Untergrund limitiert und eine Lithium-
bestimmung bei geringer Konzentration unmoglich.

2.5.2. Dicke des Targets

Damit die a- und Tritiumteilchen von der Probe in die Detektoren gelangen, miissen
sie eine Reihe von verschiedenen Materialien durchqueren, in denen sie unterschiedlich
viel Energie verlieren. Um einen Lithiumzerfall aufzuzeichnen, ist es aufgrund der Ko-
inzidenzbedingung notwendig, dass immer beide Teilchen zu den Detektoren gelangen.
Die Alphateilchen verlieren auf gleicher Strecke etwa vier mal mehr Energie als die Tri-
tiumteilchen, da die Ladung des Projektils in etwa quadratisch in den Energieverlust
eingeht. Folglich ist die Probendicke durch den Energieverlust der Alphateilchen limi-
tiert. zeigt die Reichweiten und "Stopping Power" der a- und Tritiumteilchen
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2.5. Grenzen der Methode

a-Teilchen
Energie | Geschwindigkeit ¢ | Energieverlust % Reichweite
in MeV in m]/\;[/in‘; in 4%
2.050 0.0332 1.34 1.30
1.845 0.0315 1.42 1.15
1.640 0.0297 1.50 1.01
1.435 0.0277 1.60 0.877
1.230 0.0257 1.70 0.752
1.025 0.0235 1.80 0.635
0.8200 0.0210 1.89 0.524
0.6150 0.0182 1.93 0.417
0.4100 0.0148 1.87 0.309
0.2050 0.0105 1.59 0.192
Tritiumteilchen
Energie | Geschwindigkeit ¢ | Energieverlust % Reichweite
in MeV in % in C’fn%
2.730 0.0442 0.245 7.34
2.457 0.0419 0.262 6.26
2.184 0.0395 0.282 5.25
1.911 0.0370 0.306 4.32
1.638 0.0342 0.335 3.47
1.365 0.0313 0.372 2.69
1.092 0.0280 0.421 2.00
0.8190 0.0242 0.491 1.40
0.5460 0.0198 0.599 0.888
0.2730 0.0140 0.742 0.480
" dE

Tabelle 2.2.: Reichweiten und "Stopping Power" &= der a- und Tritiumteilchen in Koh-
lenstoff bei verschiedenen Energien, die mit dem Programm "eneloss" (basie-
rend auf den Ziegler Tabellen [ZIE]) berechnet wurden. Die Werte wurden
fiir Kohlenstoff berechnet und sind daher nur grobe Anhaltspunkte.

fiir verschiedene Energien. Diese Reichweiten wurden mit dem Programm "eneloss"rf] be-
rechnet. Als absorbierendes Material wurde Kohlenstoff verwendet, da Kohlenstoff die
Basis von organischem Gewebe und aller verwendeten Werkstoffe ist. Da die Materialien
nicht aus reinem C' bestehen, sind die Reichweiten in nur eine Naherung und
konnen um etwa 10% abweichen. Innerhalb dieser Fehlergrenzen besitzen die a- bzw.
Tritiumteilchen lediglich eine maximale Reichweite von 1.30 % bzw. 7.34 % (siche

cm?
belle 2.2) auf.

Nach der Erzeugung des Alphateilchens durch den neutroneninduzierten Lithiumzerfall,

5Unix Programm zur Berechnung der "Stopping Power" und Reichweiten von Ionen in Materie - Basiert
auf den Ziegler Tabellen [ZIE]
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verlasst es die Probe mit der Dicke d und durchdringt, je nach Emissionsrichtung, den
Probenhalter. Dieser muss daher so konzipiert werden, dass das Teilchen moglichst we-
nig Energie verliert. In wird beschrieben, wie der Gewebeprobenhalter
aufgebaut ist. Er wurde so weit optimiert, dass er fur die Alphateilchen lediglich eine
Dicke von 0.03:;—% besitzt. Um vom Target zum Detektor zu gelangen, legen die Teilchen
in der Targetkammer eine Strecke von 17.5 mm zuriick. Um einerseits den Energiever-
lust zu minimieren, andererseits aber eine ausreichende Durchschlagsfestigkeit fiir die
Detektorspannung zu gewéhrleisten wurde ein Kammerdruck von ca. 50 mbar (siehe
gewidhlt. Diese Strecke entspricht einer effektiven Weglinge von 0.13.%. Bevor
die Teilchen ihre Restenergie im Detektor deponieren, durchqueren sie zuvor eine ca.
35 nm 2 0.012% dicke Anti-Reflexionsschicht (siehe [Unterabschnitt 3.3.1), die den De-
tektor fiir optische Anwendungen optimiert.

Die minimale, im Detektor deponierte, Energie soll iiber dem niederenergetischen Unter-
grund liegen, da dieser eine hohe Erzeugungsrate besitzt. Aufgrund dessen kann es zu
zufalligen Koinzidenzen mit a- oder Tritiumteilchen kommen, wodurch hochenergetische
Untergrundeintrage erzeugt werden (siehe [Unterabschnitt 2.5.1)). Fallt die Alphaenergie
aufgrund des Energieverlustes in Materie sehr weit ab, konnen die "echten" Eintrége nicht
mehr von den Untergrundeintrégen separiert werden und die Nachweisgrenze fiir Lithium
wird durch den Untergrund limitiert. Aus diesem Grund wurde mit dem Spektrum in

oben, das in Experiment 1 aufgenommen wurde, eine Minimalenergie von
1000 keV festgelegt.

Unter Beriicksichtigung der obigen Verluste und der Mindestenergie von 1000 keV/,

betrigt die maximale Dicke der Gewebeproben 1.32°% — 0.87% = 0.52% (Kohlenstoff
dquivalent). Mit der Dichte von Fettgewebe (prety = 0.90_25 [EBF]), die die Dichte des
Gehirngewebes am besten beschreibt, ergibt sich eine maximale Dicke der Gewebeproben
von 5.6 um.
Um diese maximal mogliche Dicke zu erhéhen und Neutronenstreuung am Wasser der
Proben zu vermindern, werden die Gewebeproben getrocknet (siche . Der
Massenverlust durch das Trocknen ist sehr unterschiedlich, wie aus ersichtlich
ist. Aus diesem Grund wird bei der Berechnung der maximalen Dicke der Gewebeproben
ein Trocknungsfaktor von drei angenommen, da dieser bei allen Proben sicher erreicht
wurde. Durch die Reduktion der Massenbelegung aufgrund der Trocknung, ist also eine
Gewebeprobendicke von ca. 15 um moglich. Bei dieser Dicke sollten die a- und Tritium-
eintrége gerade noch von den Untergrundeintrigen separierbar sein. Um sicherzustellen,
dass sich bei ersten Experimenten die a- und Tritiumeintrége eindeutig vom Untergrund
abheben, sollte eine Gewebeprobendicke von d = 10 um gewahlt werden.

2.5.3. Maximale Messzeit

Zum Nachweis der Lithiumkonzentration in einer Probe steht in einer endlichen Messzeit
nur eine endliche Menge an Neutronen zur Verfiigung. Die Messzeit definiert daher die
absolute Grenze der Messung am PGAA Messplatz am FRM II.
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2.5. Grenzen der Methode

Fiir die Reaktionsrate R gilt:
R=¢oni Ad (2.15)

wobei ¢ der Neutronenfluss, o der Neutroneneinfangquerschnitt des % Li-Kerns, n} die
Teilchendichte der Li-Kerne der Probe, A die Probenfliche und d deren Dicke ist. Der
neutroneninduzierte Zerfall in ein a- und Tritiumteilchen findet nur bei ®Li statt. Die
Isotopenhéufigkeit von 9Li in der Natur ist lediglich 7.59% [KNK]. Da man aber an

der gesamten Lithiumkonzentration, unabhéngig vom jeweiligen Isotop, interessiert ist,

muss dieser Faktor mit beriicksichtigt werden: n, = o.gﬁ' Wobei n; die Teilchendich-

te der Lithiumkerne ("**Li) ist. Da im Experiment die Detektoren nicht den gesamten
Raumwinkelbereich von 47 abdecken, ist es notwendig die Effizienz % = 1.2% des De-
tektorsystems zu berticksichtigt (siehe [Abschnitt 2.4])). Wobei €2 der durch die Detektoren

abgedeckte Raumwinkel ist. Damit ergibt sich fiir (Gleichung 2.15}

Q
R=g¢on Ad 0075 (2.16)
7

Fiir die Flachendichte A\; des Targetmaterials gilt:

)\t:Mntd
Na

wobei M die molare Masse, N4 die Avogadro-Konstante, n; die Teilchendichte und n; - d
die Fliachenteilchendichte der " Li-Kerne beschreibt. Mit der Flachendichte \; ldsst sich
[Gleichung 2.16| wie folgt umformen:

A Q

R—(ﬁUMNAAEO.O759 (2.17)
Damit die Messung ein Ergebnis mit einem statistischen Fehler von 10% nicht iiberschrei-
tet, was an dieser Stelle als Messgrenze definiert wird, werden mindestens 100 gemesse-
ne Lithiumereignisse benotigt. Wenn man sich weiter eine maximale Messzeit von 24 h
vorgibt, ergibt das eine aufgenommene Reaktionsrate von R =~ 1073 % Mit einer Pro-
benfliche von A = 1 ¢m?, dem maximalen thermischen Aquivalent des Neutronenflusses
von ¢ = 5.7- 1091 < (siehe und dem thermischen Neutroneneinfang-

cm?

querschnitt oe;(E, = 25meV) = 940 barn von SLi ergibt das eine minimale, noch
nachweisbare Lithiumflichendichte von:
At R M
A = W — 2429
0.0759 No p o A Q cm?

Wenn die Methode nicht durch andere Faktoren limitiert ist, wie zum Beispiel dem Un-
tergrund, der natiirlich auch den statistischen, aber vor allem den systematischen Fehler
beinflusst, eignet sich die koinzidente a- und Tritiummessung zum Nachweis von Lithium
bis zu einer Konzentration von:

mr; At 24 2

cm?
= = = 2.6 ppb
Mprobe  d - prett 10 um - 0.90-2 pp

cm3
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2. Nachweismethode

Die Nachweisgrenze dieser Methode liegt etwa einen Faktor zwei unterhalb der Lithi-
umkonzentration eines gesunden Menschen (Literaturwert: 574 [FLM]). Die Bestimmung
der Lithiumkonzentration in diesen Gewebeproben sollte somit kein Problem darstellen.
Durch weiter Verbesserungen, speziell in der Raumwinkel Akzeptanz, kann diese Nach-
weisgrenze noch weiter gesenkt werden (siehe . Besonders Proben von mit
Lithium behandelten Personen, deren Lithiumgehalt laut Literatur bis um drei Gréfien-
ordnungen angehoben wurde, lassen sich mit dieser Methode problemlos vermessen. Bei
diesen Proben sollte sogar eine Messzeit von wenigen Minuten ausreichen, um eine Er-
gebnis mit einem statistischen Fehler unter 10% zu erhalten. Die Nachweisgrenze der
Lithiummessung mittels dem koinzidenten a- und Tritiumnachweis ist mit der Nachweis-
grenze der Atom-Absorptions-Spektroskopie (0.5-% [FLM]), die die Standardmethode
zum Lithiumnachweis in organischem Gewebe darstellt, vergleichbar (siehe .
Mit der AAS kénnen jedoch lediglich integrale Messungen durchgefiihrt werden, bei denen
die Gewebestruktur zerstort wird. Wéahrend sich diese Methode fiir den ortsaufgeldsten
Nachweis kleinster Lithiumstrukturen im Gehirn eignet. Folgedessen eignet sich diese
Methode, um eine Lithiumkarte des menschlichen Gehirns zu erstellen. Diese soll dazu
beitragen, die genaue Wirkungsweise und den Wirkungsort des Lithiums zu verstehen.
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3. Versuchsaufbau

Die Experimente zur Entwicklung des koinzidenten - und Tritiumnachweises, wur-
den am Messplatz der Prompten Gamma-Strahl-Aktivierungs-Analyse (kurz PGAA)
im Forschungsreaktor FRM II durchgefithrt. Dieser Messplatz nutzt kalte Neutronen
(B, = 1.83 meV), die mit Hilfe eines Sekunddrmoderators (Kalte Quelle) weiter gekiihlt
werden und {iber Neutronenleiter zum Messplatz gelangen. Bei den Experimenten wurden
lediglich der Neutronenstrahl und die Probenkammer des PGA A-Messplatzes verwendet.
Der restliche Detektoraufbau und die Probenhalter wurden speziell an das einzigartige
Reaktionsmuster des neutroneninduzierten Lithiumzerfalls angepasst. Insgesamt wurden
drei Detektorsysteme fiir zwei Experimente entwickelt, wobei in einem die Effizienz ma-
ximiert und in einem anderen eine Ortsauflosung der Proben realisiert wurde.

3.1. Die Neutronenquelle FRM Il [FRM]

Der FRM II ist ein Strahlrohr-Reaktor mit einer thermischen Nennleistung von 20 MW.
Der Reaktor dient der Erzeugung langsamer Neutronen, die iiber Strahlrohre und Neu-
tronenleiter zu den Experimenten gelangen. Das Konzept basiert auf dem Einsatz eines
Kompaktkerns, der ein einziges zylinderférmiges Brennelement beinhaltet, das 113 Brenn-
stoffplatten enthilt. Das Brennelement hat einen Anreicherungsgrad von 93% 225U und
enthélt ca. 8 kg Uran. Mit dieser Uranmenge ist ein Dauerbetrieb von 60 Tagen moglich.
Das Brennelement befindet sich im Zentrum eines mit 3.9 m? Schwerwasser DO gefiill-
ten Moderatortanks (siehelinksﬂ). Aufgrund der kompakten Bauweise des
Brennelements verlassen mehr als 70% der Neutronen die Uranzone und die thermische
(B, = 25 meV) Neutronenflussdichte nimmt im Abstand von 12 ¢m ein Maximum von
8- 10— an. Hier beginnen die meisten der 13 Strahlrohre, die aus einer neutronen-

cm?s
transparenten Aluminiumlegierung bestehen. Im Reaktor sind die Strahlrohre tangential

zum Brennelement angeordnet (sieherechts@, wodurch der Anteil schneller
Neutronen im Strahl drastisch reduziert wird. In die Strahlrohre sind Kollimatoren einge-
setzt, die Grofle, Form und Divergenz des Neutronenstrahls festlegen. Diese Kollimatoren
bestehen aus einem neutronenundurchlédssigem Material und lassen eine Neutronenstrahl-
grofe von etwa 120 x 80 mm? zu. Geregelt wird der Reaktor iiber einen zentralen Regel-
stab aus Hafnium im Inneren des Brennelements, der zur Kompensation des Abbrandes
wahrend der 60 Tage nach oben herausgezogen wird. Dieser Regelstab, der den Reak-

Foto aus der Webpage des FRM II (http://www.frm2.tum.de/technik /reaktor /bilder/index.html)
(26.12.2000)

2Orginalgrafik aus der Webpage des FRM 1T (http://www.frm2.tum.de/technik /reaktor/strahlrohre/
index.html) (26.12.2009)

35



3. Versuchsaufbau

Abbildung 3.1.: Links: Moderatortank vom Beckenrand. Bei Betrieb ist das Becken mit
normalem Wasser HyO geflutet?.
Rechts: Horizontaler Schnitt durch das Reaktorbecken. Im Zentrum be-
findet sich das Brennelement (rot)?.

Primir-Kiihilgitung
Eh e T ... e

Harizontal-
Strahlrohr
{10m)

Mewtronen-
leltertunnel

Abbildung 3.2.: Die aktiven Sicherheitseinrichtungen, Kiihlkreislauf und Abschaltsystem
sorgen fiir den sicheren Betrieb des FRM II. Der Kiihlkreislauf ist dabei
in den priméren, sekundéren und tertidren Kreislauf unterteilt. Das Ab-
schaltsystem besteht aus den zwei voneinander unabhéngigen Systemen,
dem zentralen Regelstab und den fiinf zusétzlichen Abschaltstiben?.
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3.1. Die Neutronenquelle FRM I1

tor im kritischen Zustand halt, kann bei Bedarf den Reaktor abschalten. Zusétzlich gibt
es noch ein unabhéngiges System aus fiinf Hafnium-Abschaltstdben im Moderatortank,
die den Reaktor im Notfall ebenfalls unterkritisch machen (siehe [Abbildung 3.%). Die
Kiihlung erfolgt mit einem Durchsatz von 1000’"73 mittels voll entsalztem, 37° warmen
leichtem Wasser HoO (Primérkreislauf), das sich beim Durchstromen des Brennelements

auf ca. 53° erhitzt (siche [Abbildung 3.2). Insgesamt wird in drei Kreisldufen gekiihlt,
wobei nur das tertidre System Wéarme an die Atmosphére abgibt.

3.1.1. Die Kalte Quelle

Fast fiir die Hélfte aller Experimente am FRM II, wie auch bei diesem Experiment, werden
kalte Neutronen benotigt. In weiteren 40% aller Félle finden thermische Neutronen An-
wendung. Der Rest fillt auf sehr kalte, ultrakalte, heifle und schnelle Neutronen (bei der
Spaltung entstehende Neutronen). In sind die Energiebereiche, Geschwindig-
keiten und Wellenldngen der unterschiedlichen Neutronenarten zusammengefasst [EVT].
Die Energie der Neutronen F,, am Reaktorkern ist iiber mehr als 10 Zehnerpotenzen
verteilt. Um im jeweiligen Energiebereich eine méglichst hohe Neutronenflussdichte zu
erhalten, zeigen einige Strahlrohre auf sogenannte Energiewandler, dessen Aufgabe es
ist, die Neutronenenergie den experimentellen Anforderungen anzupassen. Durch diese
Nachmoderation wird das Flussmaximum zu niedrigeren Energien (Kalte Quelle) oder
zu hoheren Energien (HeiBe Quelle) verschoben. linksﬂ zeigt das Neutro-
nenspektrum mit und ohne Sekundarmoderation.

Die Kalte Quelle erzeugt ein Spektrum niederenergetischer Neutronen, der einer Maxwell-
Verteilung, zentriert um etwa 5 meV', zugrunde liegt. Dieser Zusatzmoderator besteht aus
ca. 16 [ flissigem, 25 K kaltem Deuterium D,. Das Dy wird durch Neutronenmoderati-
on aufgeheizt. Der entstehende Deuteriumdampf wird mit einem Durchfluss von 15¢ im
Wiérmetauscher (Kiihlleistung: 5 kW), der mit fliilssigem Helium gekiihlt wird, wieder

Neutronenart Energie £ Geschwindigkeit v | Wellenldnge A
in eV in = in A
Ultrakalt (UCN) 1-1079-3-1077 <7 > 500
Sehr kalt (VCN) 23-1077—5-107° 7—100 > 40
Kalt (CN) 5-1075—10-1073 100 — 1400 40 — 3
Thermisch 251073 2200 2
Epithermisch / Heifl 01-1 4400 — 14 - 103 1-0.3
Schnell >1 > 14 -10° < 0.3

Tabelle 3.1.: Neutronenarten mit zugehorigen Energieintervallen, Geschwindigkeiten und
Wellenlangen [EVT].

30rginalgrafik aus der Webpage des FRM 1I (http://www.frm2.tum.de/technik/reaktor/brennelement /
index.html) (26.12.2009)

“Diagramm aus der Webpage des FRM 11 (http://www.frm2.tum.de/technik/sekundaere-strahlquellen/
index.html) (26.12.2009)
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3. Versuchsaufbau

zum Experiment
(Strahl sehr
kalter Neutronen)

Dz-Puffar
Brennelement
_—————————
zum Experiment
Neutronenleiter D:0
Hz0
‘Schwerbeton-
Beckenwand
GefaB mit flissigem
Dz-Moderator

Abbildung 3.3.: Schema der Kalten Quelle am FRM II%.

kondensiert. Das Moderatorgefafl besteht aus Zirkaloy und einer Aluminiumlegierung, das
ihn widerstandsfahig und neutronendurchléssig macht. Ein vertikales Strahlrohr taucht
direkt in das Moderatorgefafl ein und ermdéglicht die Gewinnung von sehr kalten Neu-
tronen mit einer mittleren Energie von ca. 200 ueV (siehe [Abbildung 3.3). Die mittlere
Flussdichte in der Kalten Quelle betriigt etwa 9.1 - 1013 1

cm?s”

3.1.2. Die Neutronenleiter

Die im Brennelement freigesetzten Neutronen werden mittels Neutronenleiter, den bis zu
100 m entfernten Experimenten in der Experimentierhalle und der Neutronenleiterhalle,
zugefihrt. zeigt den Grundriss des Reaktorgebéudes mit den umliegen-
den Hallen. Die Ziffern zeigen die Standorte der Messstationen, an denen die Neutronen
unabhéngig von den anderen Messplatzen zur Verfiigung stehen. Die Neutronenleiter
schlieflen sich den Strahlrohren an, die alleine fiir diese groflen Distanzen nicht geeig-
net waren, da bei grofien Entfernungen die Strahldivergenz sehr grol und damit die
Intensitdt des Neutronenstrahls sehr klein wird. Die Neutronenstrahlfithrung in den Neu-
tronenleitern basiert auf dem Prinzip der Totalreflexion und der Bragg-Reflexion. Bei der
Totalreflexion werden langsame Neutronen an einer diinnen Schicht aus Nickelmetall re-

SOrginalgrafik aus der Webpage des FRM II (http://www.frm2.tum.de/technik/sekundaere-
strahlquellen/ kalte-quelle/index.html) (26.12.2009)

38



3.1. Die Neutronenquelle FRM I1

HeiBe Quelle « D20 vor SR-5- = Kalte Quelle
Nase (thermisch)
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Abbildung 3.4.: Links: Neutronenspektrum an den Sekundarquellen (Rot, Blau) und ohne
Sekundiirquellen (Griin)®.
Rechts: Neutronenleiterrohr, das die Neutronen zu den Experimenten
flihrt. Das beschichtete Glas des Neutronenleiters kann Neutronen zu
mehr als 100 m vom Reaktor entfernte Experimente leiten®.

flektiert, sofern die Normalkomponente der Neutronengeschwindigkeit v, zur Oberfliche
kleiner als \/% ist. Ur bezeichnet dabei das Fermipotential des reflektierenden Ma-

terials (Up(°®Ni) = 335 neV [FVT]). Damit eine Totalreflexion moglich ist, miissen die
Neutronen also einen Grenzwinkel, mit dem sie auf die Reflexionsoberfliche treffen, un-
terschreiten. Dieser Grenzwinkel betriigt bei 58 Ni und kalten Neutronen (E, = 5 meV)
etwa 0.5°. Bei der Bragg-Reflexion an einem Einkristall kénnen Neutronen zwar um
groBere Winkel, aber nur in bestimmten, sehr kleinen Energieintervallen abgelenkt wer-
den. Dabei kommen sogenannte Superspiegel zum Einsatz, die aus Vielfachschichten mit
unterschiedlichen Gitterebenenabstinden aufgebaut sind. Mit diesen Superspiegeln lasst
sich der Energiebereich, in dem reflektiert wird, vergréflern und stérende Neutronen-
energien herausfiltern. Die Reflexionsschichten werden auf sehr glatte und ebene Glas-
platten aufgebracht. Sie werden mit der sog. "m”-Nummer charakterisiert, wobei mit
steigender Nummer ebenfalls der Verspiegelungsgrad steigt. Am FRM II werden aus-
schlieBlich m = 3 (aktueller Standard) Superspiegel eingesetzt. Die beschichteten Glas-
platten werden zu rechteckigen Rohren zusammengefiigt und evakuiert. Der Querschnitt
dieser Neutronenleiter liegt bei einigen Quadratzentimeter (siehe rechtsﬂ).
Durch Krimmung der Neutronenleiterbahn (typischer Radius einige Kilometer) kann bei
hinreichender Lange (20 m bis 50 m) ein ann&hernd monoenergetischer Neutronenstrahl
erzeugt werden.

®Foto aus der Webpage des FRM II (http://www.frm2.tum.de/technik/strahlfuchrung-der-
neutronen/neutronenleiter /index.html) (26.12.2009)
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3. Versuchsaufbau

Abbildung 3.5.: Ubersicht iiber das Reaktorgebiude des FRM II. Die Nummern
im Grundriss kennzeichnen die einzelnen Messstationen. Der PGAA-
Messplatz tragt die Ziffer 12 [PGA].
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3.2. Die PGAA-Messstation

3.2. Die PGAA-Messstation [PGA]

Die Messstation der Prompten Gamma-Strahl-Aktivierungs-Analyse (Nr. 12 in
dung 3.5)), an der diese Versuchsreihe durchgefiihrt wurde, befindet sich in der Neu-
tronenleiterhalle. zeigt ein Foto der Neutronenleiterhalle und der PGAA-
Messstation. Der Messaufbau befindet sich in einem Bunker, um die, bei der Messung
austretende, Strahlung abzuschirmen. Die Kontrollstation des PGAA liegt in einer Kabi-
ne iber dem Betonbunker. Die blaue Leiterbahn, die in den Bunker des PGAA miindet,
beinhaltet den mit Blei ummantelten Neutronenleiter. Der Kriimmungsradius der 52 m
langen Neutronenleiterbahn, der deutlich zu erkennen ist, bedingt mindestens eine Re-
flexion der Neutronen an den Leiterspiegeln. Durch Reflexionsverluste reduziert sich die
mittlere Neutronenenergie von 5 meV (nach der Kalten Quelle) auf 1.83 meV (Wellen-
linge A = 6.7141). Durch die Absenkung der mittleren Energie wird ebenfalls der Neu-
tronenfluss reduziert. Um dennoch einen moglichst hohen Fluss zu erreichen, sind die

Abbildung 3.6.: PGAA-Messstation aus der Sicht des Reaktorkernes. Die Kriimmung des
Neutronenleiters (blaue Bahn) ist sehr gut zu erkennen. Die annéhernd
parallelen Bahnen sind ebenfalls Neutronenleiterbahnen, die Neutronen
zu anderen Experimenten fiithren.

"Orginalgrafik aus der Webpage des FRM 11 (http://www.frm2.tum.de/wissenschaftliche-nutzung/
index.html) (26.12.2009)
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3. Versuchsaufbau

letzten 7 m der Neutronenleiterbahn elliptisch fokussierend. Das Strahlprofil besitzt am
Ende der Neutronenstrahlfiihrung eine Groe von 28 x 62 mm?. Der gemessene Neutro-
nenfluss betrigt dort etwa ¢ = 6 - 10° + 6%077125. Der Neutronenfluss ¢ wird am PGAA
als thermisches Aquivalent angegeben. Dabei bedeutet thermisches Aquivalent, dass der
kalte Neutronenfluss mit |Gleichung 2.3| (siche |[Abschnitt 2.3)) auf ein Wirkungsquerschnitt
dquivalent von thermische Neutronen umgerechnet wurde, um bei Berechnungen den

thermischen Einfangquerschnitt verwenden zu kénnen.

Abbildung 3.7 oberﬁ zeigt schematisch den Aufbau der PGAA. Der Neutronenstrahl

tritt im Neutronenleiter von rechts in den PGAA-Bunker ein. In [Abbildung 3.7 unter[]
ist auf den PGAA-Messplatz gezoomt. Der Aufbau ist gespiegelt gegeniiber der oberen

Abbildung dargestellt. Die blaue Leiterbahn (Elliptical guide) stellt das Ende der 52 m
langen, auflerhalb dem PGAA-Bunker liegenden, Neutronenleiterbahn dar, die ebenfalls
auf dem Foto in zu sehen ist. Dieser Leiterbahn schlieit sich eine ellip-

tisch fokussierende Nase an (rot), die ebenfalls aus neutronenleitenden Spiegeln gefertigt
wurde und mit einer Bleiabschirmung (in die griinen und blauen Fliachen
hinter der elliptischen Nase) umgeben ist. Wahrend die blaue Leiterbahn evakuiert ist, ist
die elliptische Nase mit Luft bei Umgebungsdruck gefiillt. Der Zweck der Nase ist es, den
Querschnitt des Neutronenstrahls zu verkleinern und damit den Neutronenfluss zu erho-
hen. Durch diese Fokussierung wird ein Neutronenfluss von 2 - 1010 4 G%W}Qs mit einem
Strahlprofil von 4 x 11 mm? am Probenort erreicht. Wenn die Messungen es erfordern,
kann diese Nase entfernt werden. In diesem Fall besitzt der Neutronenstrahl am Proben-
ort eine GroBe von 14 x 38 mm? und der Neutronenfluss betriigt ¢ = 7.3 - 10 £ 6% cn}bgs.
Die Messungen in dieser Versuchsreihe wurde mit der elliptischen Nase durchgefiihrt, um
einen moglichst hohen Neutronenfluss am Probenort zu erreichen. Abgeschlossen wird
die Nase durch einen Flansch, an dem sich unterschiedliche Absorber befestigen lassen.
Solche Neutronenabsorber sind nétig, da aufgrund der elliptischen Fokussierung Teile des
Neutronenstrahls stark gestreut werden. Folglich bildet sich ein grofier Neutronenhalo, der
die Materie in der Probenkammer aktiviert. Um diese Aktivierung zu minimieren, wur-
de bei diesen Experimenten ein konischer Absorber aus einem ¢ Li F-Polymer verwendet.
zeigt diesen Kollimator, der mit einem Aluminium-Klebeband am Ende
des Neutronenleiters fixiert wurde. Mit einfachsten Mitteln konnte hier ein sehr gutes
Ergebnis erreicht werden. Um einen schnellen Umbau verschiedener Absorber zu ermog-
lichen, befindet sich der gesamte Messaufbau auf Schienen. Nach dem Absorber legen die
Neutronen wenige mm ohne Neutronenleiter in der Umgebungsluft zuriick. Anschliefend
treten sie durch ein Fenster, das mit einer 50 pum dicken Zirkoniumfolie abgedichtet wur-
de, in die Probenkammer (schmaler griin-blauer Zylinder in ein, die den
Detektorsetup mit dem Probenhalter beinhaltet. Der maximale, am Probenort mogliche,
Neutronenfluss von ¢ = 2 - 1019 cn‘bs kann mit drei unterschiedlichen Abschwéchern, die

individuell kombinierbar sind, bis auf ¢ = 5 - 108 cnizs reduziert werden. Der im Moment

maximal zuléssige Neutronenfluss betragt aufgrund unzureichender Abschirmung ledig-

80rginalgrafik aus der Webpage des FRM II (http://www.frm2.tum.de/wissenschaftliche-nutzung/
bestrahlung/pgaa/index.html) (26.12.2009)
9Orginalgrafik von Lea Canella
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HPGe detectors

Aample chamber \,
/ A

Elliptical nose

Elliptical guide

Abbildung 3.7.: Oben: PGAA Kontrollstation mit dem darunterliegenden Bunker. Der
Neutronenstrahl tritt von rechts in den PGAA-Bunker ein®.
Unten: Zoom auf den Messplatz im Bunker. Der Aufbau ist gegeniiber
der obigen Abbildung gespiegelt®.
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3. Versuchsaufbau

Abbildung 3.8.: Die konische Blende aus einem ®LiF-Polymer schirmt gestreute Neutro-
nen auBerhalb der aktiven Fliche von 8 x 18 mm? ab.

lich ¢ = 5.7-10% L.

Der Probenkammer schliefit sich der sogenannte "Beamstop” aus Borcarbid (C'By) an,
um den Neutronenstrahl durch die Reaktion ©B(n,a)7Li restlos zu absorbieren. Bei
der Neutronenabsorption entsteht auflerdem [- und ~-Strahlung. Um die Beamstop-
Strahlungsquelle so weit wie moglich von den Germaniumdetektoren der PGAA (pink-
und gelbfarbenen Zylinder in , die bei diesen Experimenten keine Anwen-
dung finden, zu entfernen, wurde der Beamstop um etwa ein Meter nach hinten verlagert.
Der Beamstop ist mit der Probenkammer iiber ein horizontales Rohr verbunden (pink
dargestellt in unten). Durch diese "T"-férmige Probenkammer-Beamstop-
Konstruktion schiitzt die Bleiabschirmung der Probenkammer (schwarze Wiirfel in
[bildung 3.7 oben und unten) einen Germaniumdetektor der PGAA (linker Detektor
in |Abbildung 3.7 unten) vor der Beamstop-Strahlung. Der andere Detektor wird mit
einer separaten Bleiabschirmung, die auf dem virtuellen Bild nicht zu sehen ist, vor der
Beamstop-Strahlung geschiitzt.

3.2.1. Probenkammer

Die Probenkammer besteht aus einem zylinderférmigen Aluminiumrohr, das einen In-
nendurchmesser von 111 mm und eine Gesamthohe von ca. 1 m besitzt (griin- blaufar-
bener Zylinder in unten). Auf halber Hohe verengt sie sich um ca. 1 mm.
Auf diese Stufe kann ein Schienensystem aus Aluminium gesetzt werden, das die soge-
nannte Targetleiter mit den sechs Messpositionen fiithrt. Das Schienensystem wurde so
konstruiert, dass die Front der PTFE-Leiter gegeniiber dem Neutronenstrahlquerschnitt
um 6 = 45° verdreht ist. [Abbildung 3.14]links zeigt einen Schnitt durch die Probenkam-

44



3.2. Die PGAA-Messstation

mer (braun) mit dem Schienensystem (grau) und der Targetleiter (cyan) aus PTFE mit
den sechs Messpositionen. In jeder dieser sechs Messpositionen kann ein quadratischer
PTFE-Rahmen mit Innenspannweite von 50 mm und Rahmenstérke von 8 x 8 mm?
gesetzt werden (weifl in [Abbildung 3.14 rechts). Am Grund der Probenkammer ist ein
Elektromotor integriert, mit dem die Targetleiter vertikal verfahrbar ist. Die automa-
tische Hohensteuerung, die aus der Kontrollstation des PGAA moglich ist, erlaubt den
Probenwechsel wihrend des Betriebes.

Die Probenkammer ist mit einem 9LiF Polymer ausgekleidet, das durch die Reaktion
8Li(n,a)T verhindert, dass gestreute Neutronen aus der Probenkammer austreten. Diese
6LiF Abschirmung ist fiir diese Versuchsreihe problematisch (siehe|Unterabschnitt 2.5.1)),
da sie bei Neutronenkontakt die gleichen Teilchen erzeugt, die in den Experimenten nach-
gewiesen werden sollen. Um diese Untergrundteilchen abzuschirmen, wurde ein 0.1 mm
dicker PTFE-Schirm um die Detektorkonstruktion gespannt (siehe [Unterabschnitt 3.3.2]).
Eine dicke Bleiabschirmung um die Probenkammer und den Neutronenleiter verhindert
das Austreten von Sekundérstrahlung.

Um Untergrundreaktionen der Neutronen mit dem Luftstickstoff und den Energieverlust
der Teilchen in der Luft zu minimieren, ist an die Probenkammer eine Vakuumpum-
pe angeschlossen. Mit dieser Pumpe kann in der Probenkammer und dem horizontalen
Beamstoprohr ein Unterdruck bis in den mbar-Bereich erzeugt werden.

ein-

3.2.2. Neutronenstrahlprofil

Um die Verteilung der Neutronen am Targetort kennen zu lernen, wurden wéhrend der
Experimente einige Aufnahmen des Neutronenstrahlprofils mit einer 57 x 76 mm? grofien
photoempfindlichen Platte gemacht. Die Photoplatte wurde dazu jeweils ca. 20 s mit ei-
nem Neutronenfluss von ¢ = 2 - 10° 07523 belichtet. zeigt das Strahlprofil
aus einer dieser Aufnahmen. Um die Dimensionen des Neutronenstrahls zu verdeutlichen
wurde ein Pfeil, dessen Lange 5 mm betragt, mit abgebildet. Das Bild gibt ausschliefSlich
Auskunft iiber das Strahlprofil. Die Information iiber die absolute Intensitéit des Neu-
tronenstrahls ist nur sehr begrenzt, da die Skalierung der Schwérzung nicht bekannt ist.
Folglich kann mit diesem Bild keine Aussage iiber den absoluten Fluss des Neutronen-
strahls getroffen werden.

Das Foto des Neutronenstrahlprofils zeigt das Flussmaximum. Dieser Bereich ist von
einem grofien Neutronenhalo umgeben, da der ®LiF-Kollimator (siche
nur bedingt die Divergenz des Neutronenstrahls einschrankt. Zusatzlich wird der Neu-
tronenstrahl durch elastische Streuung an der Luft wieder aufgeweitet. Dieser Halo ist
aufgrund der kurzen Belichtungszeit nicht zu sehen. Das Muster in dem Strahlprofil ist
ein Interferenzmuster und resultiert aus der Bragg- und Totalreflexion der Neutronen
an den Superspiegeln des Neutronenleiters. Unterschiedliche Aufnahmen mit verschiede-
nen Abschwécherkombinationen zeigten, dass die Abschwécher, mit denen der maximale
Neutronenfluss am Probenort reduziert werden kann, das Strahlprofil nicht veréndern.
Das Neutronenstrahlprofil in erscheint fiir die Target Detektoranordnung
in Pfeilrichtung gestreckt, da die Targetebene gegeniiber der Profilebene um den Win-
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5mm

Abbildung 3.9.: Das Profil des Neutronenstrahls am PGAA im FRM II, aufgenommen
mit einer photoempfindlichen Platte

kel 6 verdreht ist. In Experiment 1 bzw. 2, in dem 6 = 45° bzw. § = 65° war (siehe
[Unterabschnitt 3.3.2), erscheint das Neutronenstrahlprofil also um den Faktor v/2 bzw.

m = 2.366 breiter als in [Abbildung 3.9| dargestellt. Die Hohe des Neutronenstrahls

dndert sich durch die Drehung nicht.

3.3. Detektoraufbau

Fiir Messungen des Lithiumgehalts von Proben finden lediglich der Neutronenstrahl und
die Probenkammer mit Targetleiter der PGAA-Station Anwendung. Ansonsten werden
eigene Detektoraufbauten verwendet, die der einzigartigen Reaktion der 6Li-Kerne mit
den Neutronen angepasst wurden. Insgesamt wurden drei verschiedene Detektorsysteme
fiir zwei Experimente entwickelt. In Experiment 1, das die grundsétzliche Anwendbar-
keit dieser Methode kléren sollte (siche [Kapitel ), wurde Detektorsystem S (Single)
verwendet. Dieser Detektoraufbau besteht aus zwei PIN-Dioden, die jeweils vor und hin-
ter dem Target platziert wurden. Fiir Experiment 2, an dem bereits erste Messungen
der Gewebeproben durchgefiihrt wurden (siehe [Kapitel 5]), wurden zwei Detektorsysteme
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(P und D) fur verschiedene Anwendungen entwickelt. In Detektoraufbau P (PSD) wur-
den positionsempfindliche Detektoren verwendet. Der Zweck dieses Detektorsystems ist
Untergrundquellen aufzuspiiren und von den Proben eine ortsabhéngige Konzentrations-
information zu liefern. Detektorsystem D (Double) besteht aus vier PIN-Dioden, um
die aktive Flache des Detektorsystems und damit die Effizienz zu optimieren und eine
moglichst kurze Messzeit zu ermoglichen.

3.3.1. Detektoren

Um die grundsétzliche Anwendbarkeit der Methode und mégliche Untergrundprozesse
zu studieren, wurde vor der Vermessung der Gewebeproben ein Testexperiment (Ex-
periment 1) durchgefiihrt (siche [Abschnitt 5.2)). Fiir dieses Experiment wurde Detek-
torsystem S entwickelt, das zwei 11 x 11 mm? PIN-Dioden mit einer aktiven Fliche
von 10 x 10 mm? verwendet. Eine PIN-Diode (Positive Intrinsic Negative Diode) besitzt
zwischen der p- und n-Zone eine hochohmige Schicht aus selbstleitendem (intrinsisch)
oder sehr schwach dotiertem Material. Diese i-Schicht vergroflert die Raumladungszone,
in der Elektronen vom Valenzband in das Leitungsband angeregt werden koénnen, ge-
geniiber einem pn-Ubergang [WGK]. Durch die an die Anode angelegte Spannung von

Abbildung 3.10.: Links: Die PIN-Diode mit der flexiblen Kaptonplatine auf der Riickseite
des Detektorgehéuses.
Rechts: Die Detektorbox aus PTFE. Durch das Kollimatorloch (D =
8 mm) ist die Siliziumdiode erkennbar.
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U = —75V, wird die Diode in Sperrrichtung betrieben und die Raumladungszone noch
weiter vergroflert. Bei einem Teilcheneinschlag entstehen Elektronen-Loch-Paare, die in
der Raumladungszone driften und iiber die Kontakte abfliefen. Die PIN-Dioden sind mit
Silberleitkleber auf jeweils einer flexiblen, 50 um dicken Polyimid-Platine befestigt. Die
Detektoroberseite wurde mit einem 25 pum dicken Aluminiumdraht an eine Leiterbahn
der Platine gebondet. Die Platine ist iiber ein geschirmtes Kabel mit dem Vorverstérker
(siehe verbunden. [Abbildung 3.10| links zeigt die Platine mit dem Detek-
tor. Die Diode liegt auf dem Deckel des Detektorgehéuses (siehe [Unterabschnitt 3.3.2)),
das sie vor Untergrundstrahlung schiitzt. [Abbildung 3.10| rechts zeigt den Detektor im
Polytetrafluorethylen-Gehéause.

Fiir Experiment 2 wurden zwei alternative Detektorsysteme entwickelt. Im Detektor-
system P wurden PSD (Position Sensitive Detectoﬂ verwendet, die eine Ortsauflésung
der Proben ermdglichen. Die positionsempfindlichen Detektoren werden hauptséchlich
fiir Anwendungen mit UV-Licht im Wellenlangenbereich von 200 — 400 nm verwendet.
Sie kénnen aber ebenfalls als Teilchendetektoren eingesetzt werden [PDC]. Die PSD be-
stehen aus Si-PIN-Fotodioden mit konstanten Oberflichenwiderstanden (bei Dunkelheit
ca. 10 k€2 [DSP]). Auf Ober- und Unterseite des Detektors befinden sich jeweils zwei pa-
rallele Kontaktstreifen. Diese stehen orthogonal zueinander (siehe|Abbildung 3.11] linkﬂ
und erlauben eine Auslese in z- und y-Richtung. Eine nicht leitende, 35 nm dicke Anti-
Reflexionsschicht auf der Detektorfront optimiert den Detektor fiir optische Anwendun-
gen [DSP]. Der PSD befindet sich in einem 25 x 21 mm? [DSP] groBen Keramikgehiuse,
auf dessen Riickseite acht Anschlusspins (zwei Pins pro Kanal) befestigt sind. Ein Pin pro
Kanal wurde zum Transfer der Detektorsignale zum Vorverstiarker verwendet. Die rest-
lichen vier Pins dienen der Befestigung des PSD am PTFE-Gehéuse, die den Detektor
vor Untergrundstrahlung schiitzt (siehe [Unterabschnitt 3.3.2). StandardméBig schliefit
eine Glasscheibe den PSD im Keramikgehéuse ein, die in diesem Fall entfernt wurde,
damit die - und Tritiumteilchen in den Detektor gelangen kénnen. [Abbildung 3.11] zeigt
rechts den PSD im Keramikgehausd™]

Beim Teilcheneinschlag in die 10 x 10 mm? grofle, aktive Fliche des Detektors werden
in der Raumladungszone Elektronen-Loch-Paare erzeugt, indem Elektronen vom Valenz-
band in das Leitungsband angehoben werden (Bandliicke: 1.12 eV'). Die Raumladungs-
zone lasst sich durch Anlegen einer Spannung von U = —25V an der Anode (z;- und
zo-Kontaktstreifen) bis an die Detektoroberflichen ausdehnen. Die Totschicht, in der kei-
ne Elektronenanregung moglich ist, betrégt damit lediglich ca. 100 nm [PDC]. Die Elek-
tronen driften zur Kathode (Detektorriickseite), wihrend sich die "Locher" zur Anode
(Detektorfront) bewegen. Durch die homogene Widerstandsschicht ist der abflieBende
Ladungstragerstrom indirekt proportional zum Abstand des Einschlagsortes des Teil-

1920L10UV_SU7 von der Firma SiTek ELECTRO OPTICS (http://www.sitek.se/) mit ihrer
deutschen Vertretung durch Firma LASER COMPONENTS (http://www.lasercomponents.com/de/)
(30.11.2009)

" Orginalgrafik von der Firma Sitek (http://www.sitek.se/) (30.11.2009)

2Foto  von der Firma  Lasercomponents  (http://www.lasercomponents.com/de/produkt/
zweidimensionale-silizium-psds/) (30.11.2009)
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3.3. Detektoraufbau

Abbildung 3.11.: Links: Schematische Darstellung eines PSD. Trifft ein Teilchen die ak-
tive Flache des Detektors, kann iiber Widerstandsteilung auf Vorder-
und Riickseite der Einschlagsort des Teilchens, in beiden Richtungen,

bestimmt werden'!.
Rechts: PSD im Keramikgehiuse!?2.

chens zu den Kontaktstreifen (siehe [Abbildung 3.11| links). Die Stromteilung ist bis zu
einer Abweichung von maximal 0.8% = 80 wm [DSP| linear (die Angaben zur Nicht-
Linearitéit beschrinken sich auf einen aktiven Bereich von 8 x 8 mm?2. Ein 1 mm breiter
Randstreifen wurde von dieser Angabe ausgeschlossen [PUM]). Aus den Amplituden der
Einzelsignale kann der Einschlagsort des Teilchens mit folgenden einfachen Gleichungen
rekonstruiert werden:

L Eyl — Eyz

E, — FE
= B T B V=% 5 1B (3:1)
:1:1+ T2 y1+ Y2

J— L:E

2
Wobei L, = 10 mm bzw. L, = 10 mm die Ausdehnung der aktiven Detektorfléiche in
x- bzw. in y-Richtung ist und E;, i € {x1,x2,y1,y2} die gemessene Energie am jeweili-
gen Detektorkontakt bezeichnet. Die berechnete Position ist unabhéngig von der Energie
des einfallenden Teilchens. Die Kapazitit der Diode betragt laut Hersteller typischer-
weise 90 pF' (maximal 110 pF') [DSP]. Damit ldsst sich eine mittlere Anstiegszeit (10%
- 90%) eines Signals zu 7 = ZZ%T# = 401 ns berechnen [PUM]|. Aufgrund der Pro-
portionalitdt zum Widerstand (7 o< R), besitzen die Signale der PSD eine ca. 20 mal
langere Anstiegszeit als die der Silizium-Dioden ohne Ortsauflésung. Ferner ist sie, auf-
grund der unterschiedlichen Signalamplituden, ortsabhéngig. Der Leckstrom wurde vom
Hersteller bei einer Raumtemperatur von 23°C' mit 100 nA (maximal 500 nA) [DSP]
angegeben. Bei einer Zunahme der Temperatur um 7°C verdoppelt er sich [PUM]. Bei
Experiment 2 stieg der Leckstrom zeitweise stark an (siehe . Da eine Tempe-
raturerhohung aufgrund des Neutronenstrahls unwahrscheinlich erscheint, wird der tem-
porére Leckstromanstieg auf Aufladungseffekte im Guard-Ring-Bereich der Detektoren
zuriickgefiihrt (vgl. . Das Problem wurde gel6st, indem an die Kathode eine
positive Spannung von U = 425 V und nicht, wie vom Hersteller empfohlen, eine negative
Spannung an die Anode angelegt wurde.
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Top
LJ 2.6.2009 Si

Abbildung 3.12.: Links: Leiterplatte aus FR2 Material mit den beiden Silizium Dioden.
Rechts: Detektorbox aus Teflon mit der 10 x 21 mm? grofien Blen-
de. Die Leiterplatte schliefit das PTFE-Gehause ab. Die Verschiebung
zwischen Detektor und Blende entsteht durch Parallaxenfehler beim
Fotografieren.

Neben Detektorsystem P wurde fiir Experiment 2 noch ein zweites Detektorsystem (D)
entwickelt. Bei dieser Messapparatur wurde die Effizienz optimiert, indem jeweils zwei
PIN-Dioden, wie sie auch im Experiment 1 verwendet wurden, in vertikaler Richtung mit
moglichst kleinem Abstand auf einer Platine befestigt wurden. Die Detektorfront wurde
wieder mit einem 25 pum dicken Aluminiumdraht an die Leiterbahnen kontaktiert. Die
Leiterplatte wurde mit dem CAD Programm EagleEl konstruiert. Gefertigt wurde sie vom
Elektroniklabor aus FR2 Material, denn FR4 Standardmaterial enthélt Bor, das sich fiir
diese Messungen nicht eignet (siehe|Unterabschnitt 2.5.1)). Aufgrund der grofieren aktiven
Fldche der Detektoren verbessert sich die Effizienz des Detektorsystems D gegeniiber dem
Detektorsystem P um etwa einen Faktor 2 — 3 (abhéngig von der Gréfie der Proben).
Durch die Verringerung des Target-Detektor-Abstandes und der exakten Anpassung der
Kollimatoroffnungen an die aktive Fléche des Detektors, konnte die Effizienz noch weiter
gesteigert werden (siehe [Unterabschnitt 3.3.2). Insgesamt wurde die Effizienz gegeniiber
Detektorsystem S um etwa einen Faktor 20 verbessert. [Abbildung 3.12| links zeigt die
Leiterplatte mit den beiden Silizium Dioden.

3Fagle 560, Firma Cadsoft (http://www.cadsoft.de/)
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3.3.2. Mechanische Anordnung

In den beiden, hier gezeigten Experimenten wurden jeweils konzeptionell sehr dhnliche
Detektoraufbauten verwendet. Aufbau 1 bildet die Basis von Detektorsystem S und
fand lediglich bei Experiment 1 Anwendung. Aufbau 2 stellt die Basis von Detektor-
system P und D dar und wurde fiir Experiment 2 entwickelt. Ausgangspunkt beider
Detektoraufbauten ist der PTFE-Rahmen mit einem Innendurchmesser von 50 mm und
Rahmenstirke von 8 x 8 mm?. Dieser Rahmen kann in eine der sechs Messpositionen
der PGAA-Targetleiter eingesetzt werden (siehe [Unterabschnitt 3.2.1)). In beiden Expe-
rimenten wurde jeweils die von oben dritte Messposition der Targetleiter genutzt.

[Abbildung 3.13] zeigt Detektorsystem S mit dem PTFE-Rahmen aus Richtung des Neu-
tronenstrahls. Das, am PTFE-Rahmen befestigte, Grundgestell wurde so konzipiert, dass
der Target-Detektor-Abstand kontinuierlich variiert werden konnte. Dieses Konzept er-
wies sich jedoch als unvorteilhaft, da es Probleme mit der Arretierung des Detektorge-
hauses gab (die Detektorboxen hatten immer einen gewissen Freiheitsgrad in dem sie
beweglich waren). Die PIN-Dioden befinden sich jeweils in einem PTFE-Gehéuse mit
einer Wandstérke von 1 mm. Durch diese Detektorboxen werden die Detektoren vor der
Untergrundstrahlung geschiitzt, die durch Neutronenaktivierung der umliegenden Ma-
terie erzeugt wird. Das Gehéduse besitzt an seiner Front, in der Hoéhe der PIN-Dioden,
eine Kollimatoréffnung (D = 8 mm), durch die a- und Tritiumteilchen aus der Probe zu
den Detektoren gelangen kénnen (siehe [Abbildung 3.10| rechts). Auf der Riickseite wird

Abbildung 3.13.: Detektor- und Probenhalterung, die in Experiment 1 verwendet wurden,
aus der Richtung des Neutronenstrahls.
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das Gehause durch einen 1 mm dicken Deckel abgeschlossen. Dieser Deckel besitzt ein
Nase, in dem eine Kabelfiihrung integriert ist. Diese soll die Detektorkabel fixieren, um
die nach unten aus dem Detektorgehduse stehenden flexiblen Platinen vor Leiterbahn-
briichen zu schiitzen. Zwischen den beiden Detektoren ist der Targethalter angebracht,
der den Aluminiumrahmen mit Targetsubstrat (siehe und Probe zentriert
und fixiert. Der gesamte Aufbau wurde so weit wie moglich aus PTFE gefertigt, da
sich diese Bauteile sehr nahe am Neutronenstrahl befinden und Polytetrafluorethylen bei
Neutronenkontakt nur wenig aktiviert wird (siehe [Unterabschnitt 2.5.1J).

Fiir Experiment 2 wurde ein neuer Detektoraufbau entwickelt, der mit wenigen Hand-
griffen von Detektorsystem P in das Detektorsystem D umgeriistet werden kann. In die-
sem Aufbau wurde der Target-Detektor-Abstand von 30 mm, wie er primér in Aufbau 1
verwendet wurde, auf 17.5 mm verringert, da sich in Experiment 1 herausstellte, dass die
Detektoren durch den Neutronenstrahl nicht beschédigt werden (siehe [Abschnitt 5.2). In
Folge dessen verbessert sich die Effizienz von Detektorsystem P und D gegeniiber Detek-
torsystem S um etwa einen Faktor drei. Aufgrund der Verringerung des Target-Detektor-
Abstandes wurde es notwendig, den Aufbau um weitere 20° zu drehen, so dass die Tar-
getebene mit der Querschnittsflache des Neutronenstrahls einen Winkel von 8 = 65°
einschliefit. Mit dieser Mafinahme wird eine Beschéddigung der Detektoren verhindert
und eine Aktivierung des Detektorgehéuses minimiert. [Abbildung 3.14] links zeigt den
schematischen Aufbau der Probenkammelﬂ mit dem Schienensystem (hellgrau), in dem
die Teflonleiter (cyan) vertikal verfahrbar ist, aus der Sicht des Neutronenstrahls. In der
dritten Messposition wurde der PTFE-Rahmen mit Detektorsystem P montiert. Rechts
wurde auf das Detektorsystem gezoomt. Fast alle Bauteile von Aufbau 2 wurden, wie
auch in Aufbau 1, aus Polytetrafluorethylen gefertigt, um Untergrundreaktionen weitge-
hend zu minimieren (siehe [Unterabschnitt 2.5.1). Einzig der Targetrahmen (grau) wurde
aus einem 0.2 mm dicken Reinstaluminiumblech gefertigt (siche , da er
eine hohere Stabilitdt bendtigt. In Experiment 1 stellte sich heraus, dass das Maximum
des Neutronenstrahls in horizontaler Richtung um etwa 4 mm von der Mitte der Mess-
position abweicht. Aus diesem Grund wurde der gesamte Aufbau, mittels Langlécher im
zentralen Bauteil (rot), horizontal variabel gestaltet. Maximal war eine Verschiebung von
+5 mm moglich. An dem zentralen Bauteil, das an den Polytetrafluorethylen-Rahmen
(weifl) geschraubt wurde, werden die Detektorboxen (gelb) befestigt. Die vorstehende
Nase am oberen Rand der gelben Gehéuse fungieren als Kabelfithrung. Die dunkelblaue
Blende vor dem Detektorgehduse schiitzt den PSD vor Untergrundstrahlung aus Rich-
tung des Targets. Die 10 x 10 mm? grofie Offnung der Blende wurde exakt dem Detektor
angepasst, was die Effizienz, gegeniiber Detektorsystem S, um einen Faktor drei steigert.
Folglich besitzt Detektorsystem P eine, um knapp eine Groflenordnung, hohere Effizienz
als Detektorsystem S. Der Targethalter (griin) wird auf dem zentralen Bauteil befestigt.
Der Aluminiumrahmen (grau) wird mittels eines Klemmklotzchens an dem Targethalter
zentriert und fixiert. In Experiment 1 verursachten die a- und Tritiumteilchen aus dem

Mwurde mit Pro/ENGINEER Wildfire 4.0 konstruiert, Firma Parametric Technology Corporation
(http://www.ptc.com/)
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Abbildung 3.14.: Links: PGAA Targetkammer mit Detektorsystem P aus der Sicht des
Neutronenstrahls.
Rechts: Detektoraufbau im Detail. Der quadratische Teflonrahmen wur-
de um 45° zur Neutronenstrahlfront gedreht. Der restliche Aufbau ist
um weitere 20° verdreht, so dass die Querschnittsfliche des Neutronen-
strahls mit der Targetebene einen Winkel von 65° einschlieft'4.

93



3. Versuchsaufbau

6 Li F-Polymer der Probenkammerwand (siehe [Unterabschnitt 2.5.1)) viele hochenergeti-
sche Untergrundeintriage in den Spektren (siehe [Abbildung 5.3| oben in [Abschnitt 5.2)).
In Anbetracht dessen wurde eine Aluminiumkonstruktion, bestehend aus zwei Ringen
mit einem Auflendurchmesser von 105 mm, gefertigt. Diese Aluminiumringe spannen um
den gesamten Aufbau eine 0.1 mm dicke Polytetrafluorethylenfolie (violetter Uberzug in
|[Abbildung 3.14)), die unerwiinschte a- und Tritiumteilchen aus der Probenkammerwand
abschirmt. Um Neutronenreaktionen mit der PTFE-Folie zu vermeiden, wurden zwei,
30 x 40 mm? grofe Offnungen in die Folie geschnitten, die den Neutronenstrahl ohne
Beriihrung ein- und austreten lassen.

Um Detektorsystem P in Detektorsystem D umzuriisten, miissen lediglich die Detek-
torgehduse (gelb) mit den Blenden (dunkelblau) entfernt werden. Anschlieend lassen
sich die Detektorgehause (siehe [Abbildung 3.12| rechts) und die Platinen (siehe
links), auf der jeweils die zwei PIN-Dioden befestigt sind, von Detektorsystem
D am zentralen Bauteil montieren.

3.4. Auslese-Elektronik und Datenaufnahmesystem

Die Detektorsignale aus den beiden Detektoren wurden dem MSI—@ Modul iiberge-
ben. Dieses Modul, das zur Vermeidung von Stérungen mit der Probenkammer geerdet
wurde, ist eine 8-Kanal-Vorverstarker-Shaper-Box, in der fiir jeden Kanal ein Timing-
Filter-Verstérker integriert ist. Die Shapingzeit wurde in beiden Experimenten auf 2 us
(FWHM) eingestellt. Die Verstarkung (VV) wurde so gewéhlt, dass die Signale der Alpha-
teilchen von 2#*Cm mit einer Energie von E, = 5.805 MeV (siche eine
Amplitude von etwa 7V besitzen. Die acht Shaperausgdnge wurden mit einem "Peak
Sensing" ADQE (= Analog to Digital Converter) verbunden. Dieser ADC digitalisiert
die analogen Daten und speichert jedes Event in seinem Zwischenspeicher ab. Der ADC
wird in einem VME-BussystemlE betrieben, das mit einem PowequE (= Performance
optimization with enhanced RISC Performance Chip) gesteuert wird. Der PowerPC liest
den Zwischenspeicher des ADC aus und schreibt die Daten auf die Festplatte eines por-
tablen Rechners, wobei das Triggermodul TRIVA@ die Datenauslese des ADC koordi-
niert. Der PowerPC wird von dem mobilen Rechner mit dem Datenaufnahme-Programm
MARaBOU (= MBS and ROOT Based Online Offline Utility) gesteuert, das am Maier-
Leibnitz-Laboratorium der Universitdten Miinchen entwickelt wurde. Dieses Programm
speichert die Messdaten in einer ROOT—Dateim Um die Messdaten online zu betrachten,
wurden in der Software verschiedene Histogramme angelegt. Zur Datenanalyse kann die
angelegte ROOT-Datei nach dem Experiment wieder aufgerufen werden um neue Histo-

15MSI-8, Firma Mesytec (http://www.mesytec.de/)

167785, Firma Caen (http://www.caen.it/)

"UEV 6021, Firma Plein & Baus (http://www.wiener-d.de/)

8 PowerPC, Firma CES (http://www.ces.ch/)

9V ME Trigger Synchronisations- Modul vom GSI (http://www.gsi.de/informationen/wti/ee/
elekt_entwicklung/VME.html)

20 Analysepaket auf C++ Basis, die am CERN entwickelt wurde (http://root.cern.ch/drupal/)
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Abbildung 3.15.: Schematischer Aufbau der Elektronik

gramme und Filter anzulegen.

Das Triggersignal wurde mit den Timing-Filter-Signalen nach dem schematischen Auf-
bau in [Abbildung 3.15| gebildet. Der Aufbau wurde fiir Detektoraufbau P erstellt, da
dieser in Experiment 2 primér verwendet wurde (siehe . Ein Leading-
Edge—DiscriminatorFI] (LED) erzeugt aus den Timing-Filter-Signalen des MSI-8 logi-
sche Rechteckimpulse im NIM-Standard (= Nuclear Instrumentation Standard). Die
Triggerschwelle, die die minimale Signalamplitude bestimmt, wurde wéihrend Experi-
ment 1 (Detektoraufbau S) auf 450 mV = 370 keV eingestellt. In Experiment 2 musste
die Triggerschwelle aufgrund der kleinen Signalamplituden von Detektorsystem P auf
150 mV & 125 keV abgesenkt werden (siehe . Das schnellste Signal eines
Detektors wird mittels einer Or-Schaltung ermittelt. Die Or-Schaltung entfiel bei Detek-
torsystem S, da jeder Detektor nur ein Signal besafl. In Detektorsystem D ermittelt die
Or-Schaltung das schnellste Signal der beiden PIN-Dioden einer Detektorplatine. An-
sonsten stimmt der in [Abbildung 3.15 gezeigte schematische Aufbau der Elektronik mit
der Elektronik von Detektorsystem S und D iiberein. Aus den beiden Signalen nach der
Or-Schaltung wird mittels einer Logik—EinheitFE] (AND) das Triggersignal erzeugt. Liegt
an beiden Eingéngen des Logik-Moduls ein Signal an, wird der Ausgang freigegeben. Die
Signale wurden vom Discriminator auf eine Breite von 200 ns eingestellt. Sind also bei-
de Detektorsignale um weniger als 200 ns verzogert, passiert das langsamere der beiden

*'Model 705, Firma Phillips Scientific (http://www.phillipsscientific.com/)
?24-Fold Logic Unit Model 365AL, Firma LeCROY (http://www.lecroy.com/)
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Signale die AND-Schaltung. Wahrend der Auslesezeit (=~ 100 us), kann der ADC keine
neuen Daten aufnehmen und das Triggermodul (TM) sperrt den Ausgang des Logik-
Moduls, unabhéngig welche Signale an den Eingéngen anliegen. Das Triggersignal wird
von einem Gate—Generator@ (GG) auf 2 us aufgeweitet. Dieses Signal definiert im ADC
das Gate. Es wird ebenfalls dem TDC@ (= Time to Digital Converter) iibergeben, wobei
die fallende Flanke alle Kanéle des TDC startet (Common Start).

Jedes einzelne Timing-Filter-Signal des MSI-8 wird von einem Gate—Generato@ verzo-
gert und stoppt seinen eigenen, vom Triggersignal gestarteten, TDC-Kanal. Die Verzo-
gerung der acht Zeitsignale wurde so eingestellt, dass die Selbstkoinzidenzhdufung um
ca. 250 ns gegeniiber dem Triggersignal verzogert sind. Die Zeit des selbstkoinzidenten
Signals, die im TDC-Spektrum eingetragen wird, wird ausschliefflich von der Elektro-
nik (z.B. Kabelldnge und eingestellte Verzogerung) bestimmt. Diese Zeitsignale kénnen
in der Datenanalyse verwendet werden, um die Spektren von Untergrundeintrigen zu

bereinigen (siehe [Abschnitt 5.2)).

20ctal Gate Generator Model GG8000
24y775, Firma Caen (http://www.caen.it/)
25GG8010, Firma ORTEC (http://www.ortec-online.com/)
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4. Probenpraparation

In |Unterabschnitt 2.5.2] wurde gezeigt, dass die a- bzw. Tritiumteilchen eine maximale
Reichweite von 1.30 % bzw. 7.34% (siche haben. Um den Energieverlust
der Alphateilchen in den Gewebeproben zu reduzieren, wurden diese getrocknet. Damit
der Trocknungsvorgang fiir die Gewebeproben moglichst schonend ablauft, wurde eine
Gefriertrocknungsanlage angefertigt, die in vorgestellt wird. Die Teilchen
miissen neben dem organischen Gewebe aber noch weitere Materie durchdringen, in der
sie ebenfalls Energie verlieren. Folglich ist es notwendig, diese zuséatzlich zu durchdringen-
de Materie so weit wie moglich zu verringern. Dies wurde einerseits mit einem reduzierten
Luftdruck von 50 mbar (siche in der Messkammer realisiert und andererseits
durch die Konstruktion eines Gewebeprobenhalters, der fiir einen minimalen Energiever-
lust optimiert wurde. Mit diesen Mafinahmen kann eine Probendicke von 10 um (siche
[Unterabschnitt 2.5.2)) erreicht werden. Neben den Gewebeproben werden fir die Kali-

brierung des Detektorsystems (siehe [Abschnitt 5.4) Referenzproben benétigt, die eine
definierte Lithiumkonzentration enthalten.

4.1. Der Gewebeprobenhalter

Aufgrund der geringen Dicke der Gewebeproben, ist ihre Struktur nicht stabil genug, um
freitragend iiber mehrere Quadratzentimeter aufgespannt zu werden. Das bedingt die
Verwendung eines Probensubstrates, das auf einen Probenhalter aufgespannt wird und
das eine Liste von Anforderungen zu erfiillen hat:

e Das Probensubstrat muss flachig sein, bzw. eine sehr feinmaschige Struktur besit-
zen, um den Gewebeproben eine strukturelle Stabilitdt zu geben.

e Die Dicke des Probensubstrates muss so gering sein, dass es die - und Tritium-
teilchen ohne nennenswerten Energieverlust durchdringen kénnen.

e Das Material des Probensubstrates darf einen nur sehr kleinen Einfangquerschnitt
fiir Neutronen haben, damit die dadurch entstehende Untergrundstrahlung gering
bleibt.

e Die instabilen Elemente, die durch Neutroneneinfang aus dem Probensubstrat, aber
auch aus dem Material der Probenhalterung entstehen, diirfen hochstens eine Halb-
wertszeit in der Groflenordnung von Minuten aufweisen, um den Messplatz nicht
zu kontaminieren und einen raschen Wechsel der Targets zu ermdoglichen.
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4. Probenpréaparation

T
15

30

Abbildung 4.1.: Links: Konstruktionszeichnung des 0.2 mm dicken Targetrahmen, der
aus Reinstaluminium gefertigt wurde.
Rechts: Targetrahmen, der mit einer Kohlenstofffolie bespannt wurde.
Auf dem Targetsubstrat befindet sich eine 10 um dicke Gewebeprobe.

Unter Beachtung dieser Vorgaben wurde der Gewebeprobenhalter aus einem 0.2 mm
dicken, 40 x 30 mm? groBen Reinstaluminiumblech, das einen Aluminiumgehalt von
mind. 99.999% aufweist, gefertigt. 27 Al eignet sich, wie schon in [Unterabschnitt 2.5.1]
erwahnt, fiir Anwendungen mit Neutronen, da der Neutroneneinfangquerschnitt klein
(ca(En = 1.83meV) = 0.86 barn) und die Halbwertszeit von 28 Al (T; =2.25 mm)
kurz ist. Die Dicke von 0.2 mm ist nétig, um dem Gewebeprobenhalter eirie Mindeststa-
bilitdt zu geben. In dem Aluminiumblech befindet sich zentriert ein 15 mm hohes und
30 mm breites Langloch (siehe links). Dieser Durchbruch wurde so konzi-
piert, dass der Neutronenstrahl, unter Beriicksichtigung des Drehwinkels der Targetebene
zu der Neutronenstrahlquerschnittsebene (§ = 65°, siche [Kapitel 2), den Aluminium-
rahmen nicht beriihrt. Die 3 mm breite und 4.5 mm hohe Aussparung am unteren Rand
des Aluminiumrahmens dient der Zentrierung des Targetrahmens im Targethalter des
Detektorsystems (siehe [Unterabschnitt 3.3.2). Der Targetrahmen wurde mit einer 25-£4;
dicken Kohlenstofffolie bespannt, die die Probe tragt. Obwohl sich die Kohlenstofffolie
direkt im Neutronenstrahl befindet, erzeugt sie aufgrund der geringen Dicke und dem
sehr kleinen Neutroneneinfangquerschnitt (o12¢(E, = 1.83 meV) = 7.3 mbarn) nur we-
nig Untergrundteilchen (siehe [Unterabschnitt 2.5.1)). Das Targetsubstrat ist dick genug,
um zusammen mit dem Targetrahmen aus Aluminium der Gewebeprobe genug Stabilitét
zu geben und es ist zugleich diinn genug, damit die a- und Tritiumteilchen mit gerin-

gem Energieverlust zum Detektor gelangen. rechts zeigt den bespannten
Targetrahmen mit einer 10 um dicken Gewebeprobe.
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4.2. Probenherstellung - Kryoschnitt

4.2. Probenherstellung - Kryoschnitt

Der Energieverlust der geladenen Teilchen in der Probe ist die wesentliche Limitierung
der in beschriebenen Methode. Folglich ist eine gewissenhafte und konstant
reproduzierbare Probenherstellung essentiell. Die Gewebeschnitte werden mittels einer
Kryoschnittanlage, einem sog. Mikrotom, im Labor der Rechtsmedizin Miinchen herge-
stellt. zeigt die Kryoschnittanlage, die sich in einem isolierten Gehéuse
befindet. Das Innere dieses Gehéuses kann auf eine frei wahlbare Temperatur gekiihlt
werden. Damit eine Herstellung von diinnen Gewebeproben méglich wird, werden grofie-
re Teile des Gewebes auf eine Temperatur von T = —20°C' tiefgefroren. Um die Proben
zu schneiden, was ausschliellich durch die Konsistenzénderung aufgrund des Einfrierens
moglich ist, werden sie mit einem Kleber, der unter dem Gefrierpunkt wirksam wird, an
einem Teller (1) befestigt. Dieser Teller wird an einem beweglichen Zylinder (2) fixiert,
der sich von auflen mittels einer Kurbel in Doppelpfeilrichtung bewegen lésst. Bei jeder
halben Kurbelumdrehung éndert sich die Bewegungsrichtung des Zylinders. Am unteren
Umkehrpunkt wird der Zylinder (2) entgegen der Richtung des einfachen Pfeils etwas
zurickgezogen. Bei weiterer Betéatigung der Kurbel bewegt sich der Zylinder nach oben.
Am oberen Umkehrpunkt wird er in Pfeilrichtung, gegeniiber der vorherigen Schnittpo-

|y

Abbildung 4.2.: Das Innere der Kryoschnittanlage. Dieser Bereich wurde auf —20°C' abge-
kiihlt. Die Gewebeprobe lasst sich in Doppelpfeilrichtung bewegen, wobei
bei jeder Abwértsbewegung eine 10 um dicke Probe "abgehobelt" wird.
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4. Probenpréaparation

sition, um einen fest eingestellten Wert (in diesem Fall 10 pum) weiter ausgefahren und
die Abwértsbewegung beginnt. In Bewegungsrichtung ist ein scharfes Messer (3) befes-
tigt. Dieses schneidet bei jeder Kurbelumdrehung eine Gewebeprobe mit einer Dicke von
d = 10 ym von dem aufgeklebten Stiick ab. Die Glasscheibe (4) iiber dem Messer ver-
hindert ein Aufrollen des diinnen Gewebeschnittes und fiihrt diesen auf die darunter lie-
gende Ablage (5). Die Scheibe lasst sich entfernen um freien Zugang auf die geschnittene
Probe zu ermdéglichen. Von der Ablage aus wird der tiefgefrorene Gewebeschnitt auf
das Kohlenstoffsubstrat aufgebracht. Der Aluminiumrahmen mit der Kohlenstofffolie hat
Raumtemperatur. Bei Beriihrung mit der diinnen, kalten Gewebeprobe klebt diese an
der Kohlenstofffolie fest, indem sie sich erwarmt und ihre urspriingliche, feuchte Konsis-
tenz annimmt. Dieses "ankleben" muss ziigig geschehen, da die diinne Kohlenstofffolie,
aufgrund ihrer geringen Warmekapazitit, sehr schnell die Temperatur der Kryoschnitt-
anlage annimmt und dann der Gewebeschnitt nicht mehr an der Kohlenstofffolie haftet.
Die Dicke der Gewebeprobe ist sehr empfindlich auf Temperaturschwankungen innerhalb
der Kryoschnittanlage. Wird z.B. ein Gewebeschnitt entnommen, erhéht sich die Tempe-
ratur im Innern um ein bis zwei Grad Celsius. Diese Temperaturerh6hung fiihrt aufgrund
der Anomalie des Wassers zu einer Kontraktion des Eises in der Gewebeprobe, was eine
geringere Probendicke beim néchsten Schnittprozess zur Folge hat. Um eine einheitliche
Probendicke zu gewahrleisten, war nach der Entnahme einer Gewebeprobe eine Wartezeit
von etwa einer Minute erforderlich, in der die Temperatur wieder auf T'= —20°C sank.
Nach dieser Wartezeit konnten weitere Gewebeproben hergestellt werden.

4.3. Gefriertrocknung

Fiir den Energieverlust von a- und Tritiumteilchen beim Durchgang durch Materie ist vor
allem die Massenbelegung der Probenschicht entscheidend (siehe [Unterabschnitt 2.5.2)).
Um den Energieverlust zu minimieren, wurden die Proben daher getrocknet. Zusétz-
lich gewahrleistet die Trocknung eine konstante Probendicke wihrend der Messung, da
aufgrund des Vakuums in der Probenkammer das Wasser aus den Gewebeproben ver-
dunsten wiirde. Wahrend des Trockenvorgangs ziehen sich die Gewebeproben zusammen
und es entstehen Risse. Um eine moglichst schonende Trocknung zu erreichen, wurde
eine Gefriertrocknungsanlage konstruiert, die nach folgenden, einfachen Prinzip funk-
tioniert: Die Proben werden unter den Gefrierpunkt abgekiihlt. Anschlielend wird der
Gasraum um die Probe evakuiert. Nachdem der Druck in der Vakuumkammer unter den
Dampfdruck von Eis féllt, sublimieren die HsO-Eiskristalle aus der Probe, ohne in den
fliissigen Zustand {iberzugehen. zeigt den Dampfdruck von Wasser / Eis fiir
verschiedene Temperaturen. Die Gefriertrocknung oder auch Lyophilisation ist eine be-
sonders schonende Trocknung, die biologische, chemische und strukturelle Eigenschaften
des zu trocknenden Produktes nicht verdndert. Effekte wie Degradation des biologischen
Materials verringern sich bei der Lyophilisation mafigeblich [GTR]. Eine Verringerung
der Lithiumkonzentration aufgrund der Trocknung ist nicht zu befiirchten, da das Lithi-
um im menschlichen Kérper als Salz vorliegt und der gesamte Salzgehalt der Probe im
Lyophilisat zuriickbleibt [EKP].
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4.3. Gefriertrocknung

Temperatur in °C' | Dampfdruck in mbar | Temperatur in °C' | Dampfdruck in mbar
30 42.4 ) 4.37
20 23.4 —10 2.60
10 124 —15 1.81
5 8.72 —20 1.03
0 6.11 —25 0.69

Tabelle 4.1.: Dampfdruck von Wasser / Eis bei verschiedenen Temperaturen [BAK].

4.3.1. Aufbau und Durchfiihrung der Gefriertrocknung

Wihrend des Trocknungsvorgangs befindet sich die Gewebeprobe in einer Vakuumkam-
mer. Diese besteht aus einem Zylinder mit einem Innendurchmesser D; = 10 em und
einer Hohe H = 4 ¢m. Im Deckel der Vakuumkammer ist ein Schauglas integriert, um
das Verhalten der Probe wéhrend des Trocknungsvorgangs zu beobachten.
unten zeigt die, durch das Schauglas fotografierte, Vakuumkammer. Die 3 mm dicke,
40 x 60 mm? groBe Kiihlplatte (1) aus gut wirmeleitendem (\4; = 237%) Aluminium-
blech kiihlt den Aluminiumrahmen mit der Gewebeprobe (2). Die Aluminiumplatte wird
von einem 30 x 30 mm? groflen Peltier—ElementesE] gekiihlt, das die Temperatur iiber eine
diinne Schicht Vakuumfett]iibertréigt. Dieses Thermoelement besitzt eine Warmeleistung
von P = 27 W und die maximale Temperaturdifferenz zwischen den beiden Seiten betragt
AT = 60°C. Die vom Peltier-Element benétigte Nennspannung von U = 8.5 V liefert ein
handelsiibliches Netzgerédt. Der maximale Stromfluss liegt bei I = 4.6 A. Die Unterseite
des Thermoelements ist ebenfalls iiber eine diinne Schicht Vakuumfett mit dem Alumini-
umboden der Vakuumkammer verbunden, der die entstehende Warme abfithrt. Aufgrund
der schlechten Wéarmeleitfahigkeit der Edelstahl-Kammerwand kommt es auf der warmen
Seite des Peltier-Elementes zum Warmestau, der die Temperatur der kalten Seite limi-
tiert. Aus diesem Grund wird der Boden der Probenkammer mittels fliissigem Stickstoff
gekiihlt. Durch die Stickstoftkiihlung erreicht das Peltier-Element auf der kalten Seite
eine Temperatur von T = —30°C'. Bei fehlender Kiihlung sind nur Temperaturen um den
Gefrierpunkt moglich. [Abbildung 4.3 oben zeigt den Aufbau der Gefriertrocknung. Hinter
der Vakuumkammer befindet sich ein rechteckiger Behélter, der den fliissigen Stickstoff
enthélt. Der Wérmekontakt mit dem Boden der Vakuumkammer wurde mittels einem

Aluminiumvollzylinder (D = 3 e¢m) hergestellt. Rechts oben in [Abbildung 4.3| sind das

Netzteil des Peltier-Elementes und ein kommerzielles Multimeter| zu sehen. Mit dem

Multimeter wird der, in der Aluminium-Kiihlfliche ((1) in [Abbildung 4.3| unten) inte-
grierte, PT100 Temperaturfiihlexﬂ (3) ausgelesen. Das Thermometer basiert auf der Wi-

derstandsdnderung von Platin bei Temperaturdnderungen. Es besitzt bei T' = 0°C einen

'Peltier-Element 7105, Firma Conrad (http://www.conrad.de/ce/)

2Silicon Hochvakuumfett, Firma Wacker Chemie (http://www.wacker.com/cms/de/home/index.jsp)

$Multimeter MY 64, Firma Mastech (http://www.p-mastech.com/)

‘Einschraub-Platin Temperatursensor, Typ W-GJK (SCH), Pt 100, Firma Conrad (http://
www.conrad.de/ce/)
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4. Probenpréaparation

Abbildung 4.3.: Oben: Alle Bestandteile der Gefriertrocknungsanlage. Der Wellschlauch
fiihrt zur Vakuumpumpe.
Unten: Die Vakuumkammer beinhaltet ein Peltier-Element (unter dem
Alublech (1) mit der Probe (2)), ein Widerstandsthermometer (3) und
eine Vakuumiiberfithrung (4) zum Pumpstand.
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4.3. Gefriertrocknung

Widerstand von R = 100 2, der bei steigender Temperatur ansteigt. Der Wellschlauch
((4) in unten) verbindet den Innenraum der Vakuumkammer mit einem
Pumpstand der Firma Pfeiffer] der verwendet wurde um den Gasraum um die Probe
auf 1072 mbar zu evakuieren.

Um die Gewebeproben zu trocknen, werden sie bei geschlossener Vakuumkammer und
Umgebungsdruck auf eine Temperatur von ca. T = —20°C' abgekiihlt. Nach Erreichen
dieser Temperatur wird der Innenraum der Vakuumkammer evakuiert. Bei einem Druck
von etwa 1 mbar beginnen die Eiskristalle aus der Probe zu sublimieren (siche
. Aufgrund dessen zieht sich die Probe etwas zusammen. Dabei spannt sich die
Kohlenstofffolie. Wurde diese sehr straff auf den Aluminiumrahmen aufgebracht, kann
sie wiahrend des Trocknungsvorgangs reiflen. Nach einer etwa zehnminiitigen Pumpzeit
ist der Trocknungsvorgang abgeschlossen und die Polung des Peltier-Elementes kann
umgekehrt werden, um die Gewebeprobe zu erwiarmen. Ohne den Erwdrmungsvorgang
wiirde nach dem Beliiften der Vakuumkammer sofort eine Eisschicht an den Gewebepro-
ben niederschlagen, die nach der Verflisssigung von der Probe reabsorbiert wiirde.
Obwohl die Sublimationstrocknung eine sehr schonende Trocknungsmethode ist [GTR],
war eine vollstdndig schrumpfungsfreie Trocknung nicht moglich. Dies erwies sich be-
sonders bei Gewebeproben, die dicker als 10 pum waren, als Problem. Bei diesen Gewebe-
schnitten war die Festigkeit der ca. 100 nm dicken Kohlenstofffolie nicht mehr ausreichend
und die Proben rollten sich wahrend des Trocknungsvorgangs ein. Dabei zerriss die Koh-
lenstofffolie und die Probe wurde zerstort. Bei einer Probendicke von 10 pm und darunter
wurde dieses Verhalten selten beobachtet.

4.3.2. Trocknungsfaktor

Durch die Trocknung verlieren die Gewebeproben sehr viel Masse. Der tatséchliche Mas-
senverlust ist jedoch nicht bekannt und musste ermittelt werden. Dazu wurden sechs mal
zehn Gewebeschnitte auf jeweils eine Aluminiumfolie aufgebracht und sofort nach dem
Schneidevorgang gewogen. Die Folien mit den Gewebeschnitten wurde unter gleichen
Bedingungen, wie sie auch bei den einzelnen Proben auf den Probentrédgern herrschten,
getrocknet. Nach dem Trockenvorgang wurden die Proben erneut gewogen. myo, bzw.
Mnach geben die Massen der zehn Gewebeschnitte vor bzw. nach dem Trocknen an und
Am bezeichnet das durch die Lyophilisation verlorene Gewicht. Der Quotient der beiden
Massen definiert den Trocknungsfaktor T'F = 721\;(; .In sind die Resultate der
Trocknung zusammengefasst.

Der mittlere Trocknungsfaktors TF der Messdaten aus ergibt sich zu:

®Typ. TSH 071, Firma Pfeiffer (http://www.pfeiffer-vacuum.de/), evakuiert bis 10™% mbar
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Proben Nr. | myor in mg | Mpach in mg | Am in mg | Trocknungsfaktor T'F
1 108 25 83 4.32
2 83 25 58 3.32
3 93 29 64 3.21
4 105 28 77 3.75
5 101 23 78 4.39
6 90 22 68 4.09

Tabelle 4.2.: Gewicht verschiedener Gewebeproben vor und nach der Gefriertrocknung
und der daraus resultierende Trocknungsfaktor T'F.

Fiir die Standardabweichung erhélt man:

1 n L 1 6 L
orp = J > (TF~TF)? = J = >_(TF; —TF)? = 0.504

T =1 i=1

Somit betrégt der Erwartungswert des Trocknungsfaktor T'F' mit zugehoriger Unsicher-

heit:
Myor

TF = = 3.85+£0.50

Mnach

Die einzelnen Trocknungsfaktoren unterscheiden sich stark voneinander. Der Grund dafiir
liegt bei der Trocknungszeit, die mit 10 min nicht ausreichte um die Proben vollstandig
zu trocknen. Ein groflerer Trocknungsfaktor wurden bei den Proben erreicht, deren Ge-
webeschnitte gleichméfig auf der Aluminiumfolie verteilt waren. Bei den Proben mit
kleinerem Trocknungsfaktor waren die Gewebeschnitte etwas angehauft, was es den HoO
Molekiilen erschwerte aus den Proben zu sublimieren. Eine Langzeittrocknung nach dem
Experiment zeigte, dass ein Trocknungsfaktor von TF = 4.62 erreichbar ist (siehe
[schnitt 6.1]). Aufgrund der Unsicherheit des Trocknungsfaktors, wurde bei der Berechnung
der maximalen Probendicke (siehe [Unterabschnitt 2.5.2)) lediglich ein Trocknungsfaktor
von drei angenommen, da dieser bei allen Proben sicher erreicht wurde.

Fiir weitere Experimente sollte eine Trocknungszeit von einer Stunde eingeplant werden,
um diese Unsicherheit zu minimieren.

4.4. Referenzproben

Um die Methode zu testen und die Detektorsysteme zu kalibrieren, wurden verschiedene
Referenzproben mit einem bekannten Lithiumgehalt hergestellt. Fiir Experiment 1 wur-
den zwei Probensubstrate mit unterschiedlicher "2 LioO-Losung betropft. Dazu wurden
9.9240.01 mg " Lis0O in 10 ml destilliertem Wasser geldst und so weit verdiinnt, bis die
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gewiinschte Lithiumkonzentration erreicht war. Von dieser Losung wurden 5 pul mit ei-
ner Pipette zentriert auf das Kohlenstoffsubstrat aufgetropft. Nach einer Trocknungszeit
von etwa fiinf Stunden waren die Proben vermessungsbereit. Die Losungen hinterliefen
auf den Targetsubstraten einen Kreis mit einem Durchmesser von etwa D = 6 mm, an
dessen Rand eine erhohte Konzentration der Trockenmasse zu sehen war (wie bei einem
Kaffeefleck am Kiichentisch). Probe 1 enthélt mit m; = 0.6 - 107% g ®Li die groBte Li-
thiumkonzentration. Sie diente dazu den Detektoraufbau S von Experiment 1 zu testen
und einen groben Uberblick iiber das Lithiumspektrum zu erhalten. Zusitzlich sollten
mit dieser Probe die Detektoren kalibriert werden. Bei der Versuchsauswertung stellte
sich heraus, dass die getropften Proben grofie Lithiumcluster enthalten und sich somit fiir
die Kalibrierung der Detektorsysteme nicht eignen (siehe. Probe 2 enthalt
eine Lithiummenge von my = 4.0 - 10712 g SLi. Dies entspricht in etwa der in einem
10 wm dicken Gewebeschnitt. Mit dieser Probe sollte die Anwendbarkeit der, in dieser
Arbeit entwickelten, Methode bei geringen Lithiumkonzentrationen gepriift werden.

Fiir Experiment 2 wurde eine neue Referenzprobe angefertigt. Bei dieser Probe wurde das
Kohlenstoffsubstrat im Targetlabor des Lehrstuhls £12 mit 1.80 £0.01 &+ 0.10’;—92 nat 1 F
bedampft. Die Lithiumfluoridfliche wurde mittels einer Blende auf einen Kreis mit einem
Durchmesser von D = 15 mm eingeschrankt, um die Detektoren nicht unnétig mit nicht-
koinzidenzfahigen a- und Tritiumteilchen zu belasten. Durch den Bedampfungsvorgang
wurde eine homogene Lithiumschicht erzeugt (siehe @ , die sich fir die Effi-
zienzkalibrierung der Detektorsysteme hervorragend eignet (siehe [Unterabschnitt 5.4.3)).
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5. Versuchsdurchfiihrung

Die koinzidente Energiemessung der a- und Tritiumteilchen ist das zentrale Werkzeug
fiir die Bestimmung der Lithiumkonzentration in Proben. Die Koinzidenzbedingung ver-
spricht eine einfache Separation der Signale vom Untergrund. Im Rahmen dieser Ar-
beit wurden zwei Experimente mit verschiedenen Detektorsystemen durchgefiihrt, die
das einzigartige Reaktionsverhalten des Lithiumzerfalls bei Neutroneneinfang ausnutzen.
In Experiment 1 kam Detektoraufbau S zum Einsatz. Ziel dieses Experiments war es,
die grundsétzliche Anwendbarkeit dieser Methode zu testen und mégliche Untergrundre-
aktionen zu studieren. Die Detektoren befinden sich nur wenige mm vom Neutronenstrahl
entfernt, daher musste gekldrt werden, ob die Bor-Dotierung aufgrund des Neutronen-
strahlhalos (siehe|Unterabschnitt 3.2.2)) nach lingerer Messzeit beschédigt wird. Des Wei-
teren musste gepriift werden, ob Untergrundreaktionen die koinzidente Messung von a-
und Tritiumteilchen limitieren oder sogar verhindern.

Fiir Experiment 2 wurden zwei Detektoraufbauten (D und P) entwickelt. Bei beiden
Detektorsystemen wurde der Target-Detektorabstand verringert um die Effizienz zu stei-
gern. Mit dem Detektorsystem D, bestehend aus vier PIN-Dioden, wurde zuséatzlich
die Effizienz maximiert. Dies wurde realisiert, indem auf jeder Messseite des Targets
zwei PIN-Dioden zu einem Detektor kombiniert wurden (siehe [Unterabschnitt 3.3.1)). Bei
Detektorsystem P wurden zwei ortsauflosende Detektoren verwendet. Mit dieser Mess-
methode sollte die Lithiumkonzentration ortsaufgelost dargestellt werden, um mogliche
Schwankungen in der Lithiumkonzentration der Proben festzustellen. Zu Beginn von Ex-
periment 2 wurden Detektoraufbau D und P getestet und die Vor- und Nachteile der
beiden Detektorsysteme miteinander verglichen. Anschliefend wurden die Lithiumkon-
zentrationen erster Gewebeproben bestimmt.

5.1. Energiekalibrierung der Detektoren mit einer Alphaquelle

Vor jedem Experiment wurde im Labor eine Energiekalibrierung der Detektoren durch-
gefiihrt, damit die Energiespektren (z.B. in [Abbildung 5.5) die absolute Energie der Teil-
chen wiedergeben. Diese Energiekalibrierung wurde mit einer Tripel-Alphaquelle (A =
3-10% Bq) durchgefiihrt, die die radioaktiven Elemente 23° Pu, 23' Am und 33*Cm enthilt.
Diese drei Elemente zerfallen unter Emission eines Alphateilchens in die Elemente 3§5U ,
§§7N p und gﬁOPu. Die emittierten Alphateilchen haben, je nach Anregungsenergie des
Tochterkerns, verschiedene kinetische Energien. In sind die Halbwertszeiten
T/, und die beiden am héufigsten vorkommenden Alphaenergien £ und Es zusammen-
gefasst.

Um ein Spektrum der bekannten Alphaenergien aufzunehmen, wurde eine PIN-Diode,
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Ty, ina | Fyin keV | Es in keV
239Pu | 2.411- 10 5157 5144
3B Am | 432.2 5486 5443
2Cm 18.10 5805 5762

Tabelle 5.1.: Halbwertszeiten und Alphaenergien der Nuklide [KNK], in der zur Energie-
kalibrierung verwendeten Alphaquelle.

dhnlich wie sie auch im Experiment 1 eingesetzt wurde, verwendet. Die Diode befand
sich wihrend der Datenaufnahme in einer Vakuumkammer, die auf 107 mbar evaku-
iert wurde. Die Alphaquelle wurde ca. 50 mm vor dem Detektor platziert. Damit die
Energiekalibrierung bei dem Experiment verwendbar wird, wurde die Elektronik, die
Verkabelung und die Verstiarkung des Vorverstérkers wie im Experiment aufgebaut und
eingestellt (siehe [Abschnitt 3.4]).

Die ADCs weisen einen kleinen Offset in der Energie von ca. 50 Kanélen auf. Ansonsten
sollte die Energie linear mit den Kanélen des ADC ansteigen. Daher wurde als Korrek-
turpolynom eine lineare Funktion gewéhlt: £ = a (K + b), wobei K der Kanal des ADC
und F die zugehorige Energie ist. Da die Tripel-Alphaquelle eine hohe Aktivitdt von
A = 3-10% Bq hat, reichte nach einer Messzeit von etwa 600 Sekunden die Statistik aus um
die drei Haupthaufungen jeweils mit einer Gaulkurve anzufitten. Das gauflférmige Profil
resultiert aus der endlichen Energieauflosung der Detektoren, der Materiedicke der Al-
phaquelle selbst aber auch aus der Energieverschmierung in der obersten, passiven Schicht
der Detektoren. Fiir die Energiekalibrierung wurden nur die drei stidrksten Linien ver-
wendet (siehe , da hier die Zahlrate am gréfiten ist und so der statistische
Fehler minimiert wird. Der Fit wurde mit dem Datenaufnahmeprogramm MARaBOU
durchgefiihrt, in dem auch eine Funktion zur Berechnung der Proportionalitdtskonstante
a und des Offsets b des ADC implementiert ist. Das Maximum jeder Gaulkurve (Kanal-
nummer) wurde der bekannten Alphaenergie zugeordnet. Beispielsweise ergaben sich fiir
den ersten Auslesekanal von Experiment 1 folgende Werte fiir a und b:

a = (1.8618 £ 0.0041) keV b=—-61.719 £ 12.114

Die Fehler kénnen im Wesentlichen durch systematische Fehler und durch den geringen
Energicabstand der Linien begriindet werden. Die berechneten Werte wurden im Daten-
aufnahmeprogramm implementiert, um dort die Energie zu kalibrieren.
zeigt die drei Energien der Tripel-Alphaquelle. Auf der z-Achse ist die Kanalnummer
des ADC aufgetragen. Die y-Richtung zeigt die Anzahl der Eintrage pro Kanal. Neben
den drei Hauptmaxima sind die Haufungen, die von Alphateilchen mit geringerer Energie
stammen, deutlich zu sehen. Die mittlere Haufung (F; (331 Am) = 5486 keV') wurde mit
einer Gaufifunktion (rote Kurve) angefittet. Ihr Maximum liegt bei Kanal 2943.
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Abbildung 5.1.: Kalibrierungsspektrum der Tripel-Alphaquelle. Die 24! Am-Haufung wur-
de mit einer Gaulkurve angefittet (rot).

5.2. Erste Messungen am Neutronenstrahl

Bei den ersten Messungen, die in Experiment 1 durchgefithrt wurden, kam Detektorauf-
bau S zur Anwendung. Ziel dieses Experimentes war es, grundsétzliche Ideen zur Verbes-
serung des Detektoraufbaus zu erhalten und erste Messungen mit der Methode des koin-
zidenten - und Tritiumnachweises durchzufiihren. Als Target wurden zwei Probenhalter
mit Probensubstrat (siehe [Abschnitt 4.1)) verwendet, die mit unterschiedlichen ™ LiyO-
Losungen betropft wurden (siehe [Abschnitt 4.4]). Probe 1 enthélt eine Lithiummenge von
0.6 -107% g 5L, die es nachzuweisen galt. Zusitzlich sollte mit dieser Probe der Detek-
toraufbau kalibriert werden (siehe [Unterabschnitt 5.4.3), um statistische Fehlerquellen
wie Target-Detektorabstand oder Neutronenfluss zu eliminieren. Die Probe wurde 1000
Sekunden, mit einem Neutronenfluss von ¢ = 1.0-10" CT;QS, vermessen. oben
zeigt die in den jeweils gegeniiberliegenden Detektoren gemessenen Teilchenenergien in
Koinzidenz. Es sind zwei Haufungen zu sehen, die die Energie der Zerfallsprodukte (« und
T) der Lithiumreaktion wiedergeben. Am Maximum (griin) des linken Haufungspunktes
wurde eine Alphaenergie von etwa 1700 kel an einem Detektor und eine Tritiumenergie
von etwa 2600 keV am anderen Detektor gemessen. Am Maximum der rechten Haufung
ist es umgekehrt. Die ausgepriagte Energieverschmierung der beiden Haufungen ist durch
grole LioO-Kristallcluster (& bis zu 10 pum) zu erklaren, die sich wiahrend des Trocknens
vor allem am Rand der aufgetropften Lésung bildeten. unten zeigt einen
LioO-Kristallcluster bei 500-facher Vergroflerung. Die a- und Tritiumteilchen verlieren
Energie beim Durchqueren dieser Kristallcluster. Der Energieverlust ist teilweise so grof,
dass manche Teilchen die Probe nicht verlassen kénnen. Dies hatte zur Folge, dass die
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Abbildung 5.2.: Oben: Energie-Koinzidenzspektrum von Probe 1. Der grofie Ener-
gieverlust der a- und Tritiumteilchen resultiert aus grofien LiyO-
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5.2. Erste Messungen am Neutronenstrahl

Lithiummenge auf der Probe nicht verifiziert werden konnte. Aus diesem Grund eignen
sich die getropften Proben auch nicht fiir eine exakte Kalibrierung des Detektorsystems.
Die Energieverschmierung ist asymmetrisch, da die Alphateilchen aufgrund ihrer Kern-
ladung etwa vier mal mehr Energie beim Durchgang durch Materie verlieren als die
Tritiumteilchen. Die Verschmierung der beiden Maxima (griin) zu héheren Energien, ist
durch "Pile Up" zu erklédren. Dabei treffen zwei Teilchen fast gleichzeitig einen Detek-
tor, so dass sich ihre Energiesignale zum Teil aufsummieren. Dieser Effekt ist aufgrund
der geringen koinzidenten Untergrundrate von 0.5 Hz nur sehr schwach ausgeprégt. Die
Eintrdge beim Energietupel (2600 keV, 2600 keV') werden durch zuféllig koinzidente Tri-
tiumteilchen erzeugt. Die vermehrten Eintrige bei niedrigen Energien resultieren aus
zufillig koinzidentem Untergrund, vornehmlich von Protonen aus der *N(n, p)'*C Re-
aktion. Diese Reaktion findet vor allem aufgrund des Rest-Luftstickstoffes (50 mbar) in
der Probenkammer statt. Die erhohte Statistik, im Quadrat bis etwa 1600 keV', stammt
von zuféllig koinzidenten Alphateilchen. Unterhalb von 370 keV gibt es keine Eintrége,
da bei dieser Energie die Triggerschwelle gesetzt wurde.

Die zweite getropfte Referenzprobe enthilt 4.0 - 10712 ¢ 6L, das entspricht etwa der
Menge, die in der spdteren Anwendung erwartet wird. So sollte getestet werden, ob die-
se Lithiummenge mit endlicher Messzeit nachweisbar ist. Die Probe wurde mit einem
Neutronenfluss von ¢ = 2.0 - 10° s~clm,2 iiber 46 - 103 Sekunden vermessen. Obwohl nur
sehr wenig Lithium in der Probe enthalten ist, sind die a- und Tritiumh&aufungen immer

noch sehr gut erkennbar (siehe oben). Die Haufungen sind gegeniiber dem
Spektrum der Probe 1 weniger stark verschmiert, was auf die geringe Dicke der Probe
zuriickzufithren ist. Unter dem Mikroskop waren keine Lithiumcluster mehr erkennbar.
Die Eintrage unter 1000 keV (blaues Dreieck) sind zuféllig koinzidente Beta- und Gam-
mateilchen (Single-Untergrundrate ~ 14 kH z), die in Untergrundreaktionen (siehe [Unter]
abschnitt 2.5.1)) entstehen. Die Protonen (E, = 585 keV') aus der Reaktion N (n, p)14C
fithren zu der stark ausgeprigten Struktur unter 600 keV (griines Quadrat). Die stark
ausgepragte "L"-Struktur des Untergrundes bis zur Tritiumenergie resultiert aus zufalli-
gen Koinzidenzen der a- und Tritiumteilchen aus der Probenkammerwand mit dem [3-,
~v- und vor allem mit dem Protonen- Untergrund. Die homogen verteilten Untergrund-
eintrige bei hoheren Energien (im Quadrat bis 2500 keV') ergeben sich aus zufélligen
Koinzidenzen der Wand-Alpha- und Tritiumteilchen untereinander. Dieser Untergrund
ist gegeniiber den Teilchen aus dem Target um einige kel abgesenkt, da sie eine ldngere
Strecke im Restgas (50 mbar) der Probenkammer zuriicklegen und dadurch mehr kineti-
sche Energie verlieren. Diese a- und Tritiumteilchen entstehen in der ®LiF-Abschirmung
der Probenkammer, die mit gestreuten Neutronen reagiert. Um diesen Untergrund zu
beseitigen wurde fiir Experiment 2 eine zusétzliche Abschirmung entwickelt (siehe
{terabschnitt 3.3.2)).
In oben und oben sind die Rohdaten der beiden Messungen
dargestellt. Der Untergrund in diesen Spektren ist aufgrund des koinzidenten Nachweises
der a- und Tritiumteilchen um etwa vier Groéflenordnungen unterdriickt. Mit Hilfe der
Zeitsignale, die mit einem TDC aufgenommen wurden, kann der Untergrund noch weiter
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Abbildung 5.3.: Oben: Energiekoinzidenzspektrum der 2. getropften Probe.
Unten: Energiesumme aus beiden Detektoren, die gegeniiber der Zeit-
differenz der Signale aus den beiden Detektoren aufgetragen ist. Der
gesamte Ausschnitt iiberdeckt eine Zeitdifferenz von etwa 220 ns.
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Abbildung 5.4.: Energie-Koinzidenzspektrum von Probe 2 unter Beriicksichtigung der
Flugzeit. Mit dieser Bedingung konnte der Untergrund um 83% redu-
ziert werden.

reduziert werden. Dabei wird das 200 ns breite, elektronische Koinzidenzfenster in der Da-
tenanalyse auf 20 ns verkleinert. Die Definition des Zeitfensters soll beispielhaft an Probe
2 demonstriert werden. unten zeigt ein Zeit-Energie-Diagramm dieser Pro-
be. Auf der z-Achse ist die Differenz der beiden TDC-Signale (Pt —¢P¢t2) und auf der y-
Achse ist die Energiesumme aus beiden Detektoren (EP¢H 4 EP*2) aufgetragen. Der rote
Kreis kennzeichnet die a- und Tritiumeintrége. Die Doppelhdufung ist dadurch zu erkla-
ren, dass bei der Berechnung der Zeitdifferenz das Zeitsignal des zweiten Detektors vom
Zeitsignal des ersten Detektors subtrahiert wird. Je nachdem welcher Detektor das Alpha-
teilchen registriert, wird einmal die Tritiumzeit von der Alphazeit (tP°* — P2 — ¢ —¢,)
und einmal die Alphazeit von der Tritiumzeit (¢P°*! — tP*2 = ¢, — t7) abgezogen. Die
Zeiteinschrankung auf das 20 ns breite Fenster wurde durch die Bedingung definiert, dass
nur diejenigen Signale akzeptiert werden, deren Zeitdifferenzen im Kanalintervall von 340
bis 410 liegen. Alle anderen Ereignisse werden als unphysikalisch verworfen. Mit dieser
Einschrénkung kann der Untergrund um weitere 83% reduziert werden.
zeigt das Energie-Koinzidenzspektrum von Probe 2 mit dieser Zeiteinschréankung. Wenn
zusétzlich berticksichtigt wird, dass die Summe aus a- und Tritiumenergie konstant sein
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muss, verschwindet fast der gesamte Untergrund. Hierzu wurde in der Software die Be-
dingung gesetzt, dass die Summenenergie EP! + EPe2 im Intervall von 3500 keV bis
4500 keV liegen muss.

Wahrend der gesamten Messperiode von ca. 100 h erhéhte sich der Leckstrom der PIN-
Dioden (I = 8 nA) von Detektorautbau S nicht. Obwohl der Abstand der Detektoren zum
Neutronenstrahl nur wenige Millimeter betrégt, ist die Beeinflussung der Bor-Dotierung
durch die Neutronen nicht messbar. Des Weiteren lassen sich die a- und Tritiumeintrége
mit den oben beschriebenen Auswahlprozessen sehr sauber vom Untergrund separieren.
Die koinzidente Messung der a- und Tritiumteilchen ist also durchfiihrbar.

5.3. Eigenschaften der verbesserten Detektoraufbauten

Zur Verbesserung des koinzidenten Nachweises von «- und Tritiumteilchen, wurden fiir
Experiment 2 zwei alternative Detektorsysteme entwickelt (siehe . In De-
tektorsystem D wurde die Effizienz optimiert. Als wesentliches Merkmal wurden auf jeder
Seite des Targets zwei PIN-Dioden angebracht, die die aktive Detektorflache verdoppeln.
Mit diesem Detektorsetup konnte die Effizienz um etwa eine Gréflenordnung gesteigert
werden. In Detektorsystem P wurde ebenfalls die Effizienz verbessert. Bei diesem Detek-
torsystem stand jedoch die Ortsauflosung im Vordergrund, die mit den PSD verwirklicht
wurde.

Um Vor- und Nachteile von Detektoraufbau P und D zu vergleichen, wurde eine neue Re-
ferenzprobe mit beiden Detektorsystemen vermessen, da sich die getropften Referenzpro-
ben fiir eine Kalibrierung der Detektorsysteme nicht eignen (siehe . Diese
Referenzprobe wurde mit 1.8040.01£0.10£% nat i ' bedampft. Durch das Aufdampfen,
verteilt sich das Lithium gleichméfig auf dem Targetsubstrat, so dass die Referenzprobe
nur eine etwa 100 nm diinne "' LiF-Schicht und keine Lithiumcluster enthilt. Die a-
und Tritiumsignale werden somit nicht mehr zu niedrigeren Energien verschmiert (sie-
he oben und unten), was eine absolute Normierung der Detektorsysteme
(siehe [Unterabschnitt 5.4.3]) ermoglicht.

unten zeigt das Energie-Koinzidenzspektrum der bedampften Referenzpro-
be, das mit Detektorauftbau P aufgenommen wurde. Die Probe wurde 600 s mit einem

Neutronenfluss von ¢ = 5.7 - 10° Cn}bgs bestrahlt. Deutlich sind die beiden H&ufungen
der koinzidenten a- und Tritiumteilchen (rot) zu sehen. Die zwei Nebenmaxima, bei den
Energietupel (1700 keV, 2600 keV') und (1700 keV, 2600 keV') stammen von Teilchenein-
schlagen in den Kontaktstreifen (siehe [Unterabschnitt 5.4.1)). Die Energieverschmierung
der Haufungen zu hoheren Energien kann durch "Pile Up" erklirt werden. Neben den a-
und Tritiumeintragen sind noch zwei weitere koinzidente Haufungen bei den Energietupel
(1300 keV, 600 keV') und (600 keV, 1300 keV') zu sehen. Diese Eintrage resultieren aus der
Reaktion '°B(n, )" Li. Das "Li geht bei dieser Reaktion zu 94% in den ersten angereg-
ten Zustand (E; = 0.478 keV) iiber (siehe|Unterabschnitt 2.5.1)). Durch die frei werdende
Energie erhélt das Alphateilchen eine kinetische Energie von E, = 1.473 MeV und der
"Li-Kern eine Energie von Erj; = 0.841 MeV [ELN]. Auf dem Weg zu den Detektoren, wo

die Teilchen koinzident nachgewiesen werden, verlieren sie etwas FEnergie in Restgas und
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Abbildung 5.5.: Energie Koinzidenz Spektrum der bedampften Referenzprobe.
Oben: Spektrum wurde mit den 4 Dioden aufgenommen.
Unten: Spektrum wurde mit den PSD aufgenommen. Hier ist auch eine
Bor-Verunreinigung aus der Reaktion 1°B(n, a)”Li zu erkennen, bei der
koinzidente Teilchen mit 841 keV und 1473 keV emittiert werden.
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Target. Aufgrund der Koinzidenzbedingung muss sich das Bor auf dem Targetsubstrat
befinden. Die vermehrten Eintrdge bei Energien unter 1000 keV sind zuféllig koinzidente
(-, v-Teilchen und vor allem Protonen (siehe [Unterabschnitt 2.5.1)), die bei der Neu-
tronenreaktion mit dem Luftstickstoff entstehen (Single-Untergrundrate ~ 14 kH z). Die
Héufungen bei hoheren Energien (z.B. bei (600 keV, 2700 keV') oder (1300 keV, 600 keV))
sind Koinzidenzen der a- oder Tritiumteilchen mit dem Untergrund. Das Kreuz, bei ei-
ner Energie von etwa 1900 keV in beiden Detektoren, entsteht durch zufillig koinzidente
Alphateilchen.

In diesem Spektrum lassen sich ca. 105000 Lithium-Eintrage ablesen. Das entspricht einer
o-Tritium-Koinzidenzrate von 175 H z.

oben zeigt das Energie-Koinzidenzspektrum der bedampften Referenz-
probe, die mit dem Detektorsystem D aufgenommen wurde. Dieses Spektrum wurde

wahrend einer Messzeit von 500 s mit dem gleichen Neutronenfluss, wie er auch bei De-
tektoraufbau P verwendet wurde, aufgezeichnet. Die beiden Haufungspunkte weisen in
vertikaler Richtung eine Doppelstruktur auf. Der Grund fiir diese Doppelmaxima ist
kein physikalischer Effekt, sondern ist das Resultat der Energiekalibrierung (siehe
, die aus systematischen Griinden nicht fiir die verschiedenen Messungen mo-
difiziert wurde, die Unsicherheiten in den Kalibrierungskonstanten a und b (siehe
abbildet. Der Energieunterschied von etwa 70 keV wurde bei der Datenana-
lyse spéter korrigiert. Vergleicht man in [Abbildung 5.5 die Untergrundeintrége der beiden
Diagramme, sieht man im Spektrum von Detektorsystem D (koinzidente Untergrundra-
te &~ 320 Hz) sehr viel mehr Untergrundeintrége als im Spektrum von Detektorsystem
P (koinzidente Untergrundrate ~ 7 Hz). Der Grund dafiir liegt in der unterschiedlich
effizienten Abschirmung der Untergrundstrahlung, die bei der Aktivierung des Alumini-
umrahmens entsteht. Wihrend die 10 x 21 mm? groe Blende von Detektorsystem D die
Detektoren kaum vor dieser Strahlung schiitzt, schirmt die 10 x 10 mm? groSe Blende
von Aufbau P die Detektoren fast vollstandig gegeniiber dem Untergrund ab. Durch die
hohe Untergrundrate ist bei diesem Spektrum auch der "Pile Up", der die wahren a- und
Tritiumeintrige verfalscht, stirker ausgepréigt als bei der Messung mit Detektorsystem
P.

Insgesamt kénnen etwa 185000 Lithium-Eintrage abgelesen werden. Das entspricht einer
a-Tritium-Koinzidenzrate von 370 Hz. Das Detektorsystem D besitzt also eine um den
Faktor 2.11 hohere Effizienz, als das Detektorsystem P.

Trotz der etwa doppelt so groflen Effizienz des Detektorsystems D, iiberwiegt doch
der Vorteil der ortsaufgelosten und anndhernd untergrundfreien Messung des Detektor-
systems P gegeniiber der Effizienzsteigerung, denn mit einer ortsauflésenden Messung
lassen sich mogliche Untergrundquellen lokalisieren und beseitigen. Zusétzlich kann das
Spektrum durch markante Strukturen einem Foto der Gewebeprobe zugeordnet werden.
Des Weiteren liefern die PSD eine ortsabhéngige Konzentrationsinformation, mit der eine
genauere Bestimmung der Lithiumkonzentration moglich ist (siehe [Unterabschnitt 5.4.1).
Aus diesen Griinden wurden die weiteren Messungen mit Detektoraufbau P durchgefiihrt.
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5.4. Besonderheiten der Messung mit den PSD

Die Ortsauflosung der PSD ermoglicht eine einfache und exakte Messung der Lithiumkon-
zentration. Sie wird durch eine Widerstandsschicht von ca. 12 k2 ermoglicht. Aufgrund
dieser Widerstandsschicht teilt sich die, bei einem Teilcheneinschlag erzeugte, Ladung je
nach Einschlagsort auf und fliefit iber die gegeniiberliegenden Kontakte ab. Die Ampli-
tuden der einzelnen Signale erlauben eine einfache Rekonstruktion des Einschlagsortes
im Detektor (siehe [Unterabschnitt 3.3.1]). Mit der Kapazitat der Detektoren, fiithrt dieses
RC-Glied zu einer ortsabhéingigen Anstiegszeit der Einzelsignale, die in der Groéflen-
ordnung von 400 ns liegt (siehe [Unterabschnitt 3.3.1]). Diese Anstiegszeit liegt mehr als
eine GroBenordnung iiber der Anstiegszeit der PIN-Dioden (ca. 20 ns). In Experiment
2 wurde eine Shapingzeit von 2 us verwendet. Aufgrund der langen Anstiegszeit konnte
damit nur ein gewisser Teil des Signals, abhéngig vom Einschlagsort im PSD, genutzt
werden. Eine ldngere Shapingzeit war nicht moéglich, da sonst "Pile Up"-Effekte sehr viel
starker ausgepriagt sind. Zum Einen wird durch "Pile Up" die Messung der a- und Triti-
umteilchen verfilscht, zum Anderen kann die hohe Untergrundrate zu hochenergetischen
Eintrdgen in den Energie-Koinzidenzspektren fithren, so dass die a- und Tritiumeintrage
nicht mehr von den Untergrundeintriigen separiert werden konnen (siehe [Abschnitt 5.6)).
Aus diesem Grund benétigen die Messungen mit den PSD eine Reihe von Korrekturen,
die im Folgenden diskutiert werden.

5.4.1. Ortsabhdngigkeit der Energiesumme eines PSD

Durch die ortsabhéngige Anstiegszeit wird je nach Einschlagsort des Teilchens im De-
tektor ein unterschiedlicher Anteil der Einzelsignale genutzt. Aus diesem Grund zeigt die
gesamte, im Detektor deponierte Energie eine Ortsabhéngigkeit und bedarf einer Korrek-
tur. Diese Korrektur kann am einfachsten an der Energiesumme der beiden Kanéle einer
Detektorseite durchgefiithrt werden. Beispielhaft soll die Energiekorrektur, die bei der Da-
tenanalyse durchgefithrt wurde, an der Energiesumme Eg]?le“ + EJ]?;“ diskutiert werden.
zeigt diese Energiesumme, die gegeniiber dem Ort zPY! aufgetragen ist.
Das Spektrum wurde mit der bedampften Referenzprobe (1.80 £0.0140.10-£% "' LiF)
mit einem Neutronenfluss von ¢ = 5.7 - 10° cml,Zs und einer Messzeit von 600 s aufgenom-
men. Bei einer Energie von etwa 2700 keV bzw. 1900 keV sieht man die Tritium-, bzw.
Alphaeintrige (grin-gelbe Linie). Die Verschmierung dieser Haufungslinien zu héheren
Energien wird durch "Pile Up" verursacht. Die blaue Linie, unter den Alphateilchenein-
tragen, ist das Resultat von Teilcheneinschldgen in den Kontaktstreifen des PSD (siehe
[Unterabschnitt 3.3.1)), die offensichtlich ebenfalls zur aktiven Fliche des Detektors beitra-
gen aber eine dickere Totschicht besitzen. Bei niedrigeren Energien sieht man ein Dreieck,
das weniger Eintrage enthélt. Dieses Dreieck lasst sich durch die Triggerschwelle erkléren.
Schlédgt ein Teilchen am Rand des Detektors ein, flieit die gesamte Energie iiber diese
Seite ab. Im Koinzidenzfall reicht daher eine Energie in der Hohe der Triggerschwelle aus
um dieses Ereignis aufzuzeichnen. Erfolgt hingegen ein Teilcheneinschlag in der Mitte des
Detektors, teilt sich der Strom aufgrund der Widerstandsschicht zu gleichen Teilen auf
und das Teilchen bendétigt eine doppelt so hohe Energie um tiber der Triggerschwelle zu

77



5. Versuchsdurchfiihrung

4000 — — =

III[I
|
1

3500 - - T

TTTT

B

Energie in keV

100

Abbildung 5.6.: Das Spektrum zeigt die Energiesumme (ED®" + ED™) des Detektors
1, die gegeniiber dem Ort 2P*! aufgetragen ist. Das "Durchhéingen" der
Energiesumme resultiert aus den langen Anstiegszeiten der Einzelsignale,
die mit einer Shapingzeit von 2 us, nur noch teilweise genutzt werden
konnten.

liegen. Die asymmetrische Anordnung des Dreiecks resultiert aus den unterschiedlichen
Triggerschwellen (Triggerschwelle von Kanal x1: 125 keV, Triggerschwelle von Kanal zs:
ca. 300 keV), die in nachfolgenden Messungen angeglichen wurden. Dieses Dreieck ist
nur ansatzweise zu erkennen, da das Triggersignal aus den z- und y-Kanéle der Detek-
toren gebildet wird. Schlagt z.B. ein Teilchen bei £ = 0 mm und y = 4 mm ein, kann es
vorkommen, dass die Energie der beiden x—Kanéle unterhalb der Triggerschwelle liegt,
wéahrend {iber einen y-Kanal ausreichen Ladung abflieit, so dass eine Koinzidenz mit
dem zweiten Detektor gebildet werden kann. Solche Ereignisse erzeugen Eintrége auch
innerhalb des "Triggerdreiecks".

Der Korrekturterm fiir die gemessenen Energien hangt nicht nur vom Ort des Teilchen-
einschlages, sondern auch von der gesamten deponierten Energie ab. Daher muss das
Korrekturpolynom bei einer Energie erstellt werden, die etwa in der Mitte des a- und
Tritiumteilchen-Energieintervalls liegt. Dieses Intervall erstreckt sich von 1000 keV (un-
ter Beriicksichtigung des Energieverlustes der Alphateilchen in Materie) bis 2700 keV/,
daher erfiillt die maximale Alphaenergie diese Bedingung. Um das Korrekturpolynom zu
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Abbildung 5.7.: Spektrum der korrigierten Energiesumme Egetl + Egetl. Die a- und
Tritiumenergien zeigen nun keine Ortsabhéngigkeit mehr.

erstellen, wurde die Alphalinie in mit einem Polynom 4. Grades angefittet
(aufgrund der Achsensymmetrie wurde ein Polynom mit geraden fithrenden Exponenten
gewahlt). Die Energiesumme Efleﬂ + E,E;tl wurde im Datenaufnahmeprogramm durch
dieses Polynom dividiert und auf die wahre Alphaenergie von 1850 keV (durch den Ener-
gieverlust im Restgas und Targetsubstrat ist dieser Wert nicht 2060 keV') normiert.
zeigt das Spektrum von nach dieser Korrektur. Die Linie der
Alphaenergie wurde exakt korrigiert, wiahrend sich die Tritiumlinie aufgrund der Ener-
gieabhangigkeit der Korrektur um ca. 10 keV nach oben wolbt. Diese Abweichung ist
jedoch vernachléassigbar.

Die vier korrigierten Einzelenergien eines Detektors ergeben sich durch lineare Skalierung
mit den zugehorigen Orten. Beispielsweise lisst sich die Energie EP*! (Detektor 1, linke
Seite) wie folgt berechnen:

11
EPe = 1850 keV <2 + mmDet1>

Wobei der Ort 2P aus den unkorrigierten Energien geméf [Unterabschnitt 3.3.1| berech-
net wurde. Aufgrund der nur schwachen Ortsabhéngigkeit der Energie ist eine weitere
Iteration nicht erforderlich.
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5.4.2. Zweidimensionale Ortsabhangigkeit der einzelnen Ortskoordinaten

Aus den Einzelenergien des PSD kann der Einschlagsort des Teilchens, wie in
schnitt 3.3.1| beschrieben wurde, rekonstruiert werden. Zum Beispiel gilt fir zPet:

Detl Detl
pDetl BT — B

Detl
’ EPetl—l-E?etl o€ [_575]

Die ortsabhingige Anstiegszeit der Detektorsignale, die eine Korrektur der Einzelenergien
bedingt (siehe [Unterabschnitt 5.4.1)), beeinflusst auch die Ortsspektren der PSD. Die
FEinzelenergiekorrekturen kiirzen sich bei der Berechnung der Einschlagsorte, so dass die
Orte eine gesonderte Korrektur benotigen. Diese Korrektur wird beispielhaft am Orts-
Spektrum eines PSD (siehe oben) diskutiert, mit dem die bedampfte Re-
ferenzprobe vermessen wurde. Die Messzeit betrug 600 s, bei einem Neutronenfluss von
¢ =5.7-10° cri?s‘ Die Eintrage auflerhalb des Quadrates von £5 mm werden hauptséch-
lich durch "Pile Up" erzeugt. Eine weitere Quelle fiir diese unphysikalischen Orte ist eine
nicht perfekte Korrektur des "Pole zero" im shaping Amplifier. Dies kann zu negativen
Energien in einem Kanal und damit, speziell bei kleinen Signalen, zu unphysikalischen
Orten fiithren.

Um das Spektrum in oben zu korrigieren, wurde eine von x abhingige
y-Korrektur und eine von y abhéngige z-Korrektur definiert. Dazu wurden zwei Réander
(oben und rechts) des Spektrums mit einem Polynom zweiten Grades angefittet. Da kein
scharfer Rand des Spektrums erkennbar war, musste der Detektorrand definiert werden.
Der rechte Rand wurde an derjenigen Stelle definiert, an der die mittlere Eintragsanzahl
auf die Halfte abgefallen ist. Am oberen und unteren Detektorrand sieht man jeweils eine
erhohte Eintragsstatistik. Sie resultiert aus Teilcheneinschliagen in den Kontaktstreifen
des PSD (vgl. mit [Unterabschnitt 5.4.1). Diese Eintrége sind exakt neben dem eigentlich
aktiven Bereich des Detektors, also genau neben dem Detektorrand. Daher wurde das
Maximum dieser Haufungslinie als Detektorrand in vertikaler Richtung definiert. Um
nun die korrigierten Einschlagsorte zu erhalten, wurden die jeweiligen Ortskoordinaten
durch das zugehorige Korrekturpolynom dividiert und mit dem wahren Wert von 5 mm
multipliziert. Das, mit dieser Methode, korrigierte Spektrum ist in unten
dargestellt. Die Wolbung nach auflen ist lediglich ein optischer Effekt, der von den un-
physikalischen Eintragen erzeugt wird.

Die a- und Tritiumteilchen werden unter 180° zueinander emittiert (siehe [Abschnitt 2.1J).
Somit kann aus den korrigierten Ortseintrdgen, der sich gegeniiberstehenden Detektoren,
der Emissionsort der a- und Tritiumteilchen durch folgende einfache Gleichungen rekon-
struiert werden:

Detl _ :EDetQ

2

xTarget _ Target __ )
2

und Y

Bei der Berechnung des z-Emissionsortes wurde das Vorzeichen des 2. Detektors in-
vertiert, da beide Detektoren baugleich gefertigt wurden und sich spiegelsymmetrisch

gegeniiberstehen. zeigt das Ortsspektrum der bedampften Referenzprobe,
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y in mm

y in mm

Abbildung 5.8.: Oben: Unkorrigiertes Spektrum der Einschlagsorte eines PSD.
Unten: Dasselbe Spektrum nach der Ortskorrektur. Die Woélbung nach
aulen ist lediglich ein optischer Effekt, der von den unphyskalischen
Eintragen erzeugt wird.
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die nach diesen Gleichungen rekonstruiert wurden. Die Radien rechts oben und unten
resultieren aus der Form der Probe. Die bedampfte Flache des Targetsubstrates wurde
mit einem Kollimator auf einen Durchmesser von D = 15 mm eingeschrénkt, um die De-
tektoren zu schonen. Damit konnen nur jene Bereiche a- und Tritiumteilchen emittieren,
die zu einer Koinzidenz fihig sind. Diese Beschrankung ist an zwei Ecken noch erkennbar.

5.4.3. Normierung des Detektorsystems P

Wie in[Abschnitt 2.4] diskutiert wurde, ist die Effizienz des Detektoraufbaus stark von der
Geometrie abhingig. zeigt das Ortsspektrum der, mit einer kreisrunden
Schicht (D = 15 mm) bedampften, Referenzprobe. Dies ist ein direktes Abbild der raum-
lichen Effizienz der Anordnung. Wihrend in der Mitte die Statistik sehr hoch ist, nimmt
die Zahl der Eintrige nach auflen sehr schnell ab. Dieser Effizienzunterschied muss in den
Ortsspektren berticksichtigt werden, damit eine absolute Lithiumkonzentration ablesbar
ist. Um systematische Unsicherheiten zu minimieren, wurde als einfachste Methode die
Normierung auf diese homogene, mit Lithium bedampfte (1.8040.01+0.10£%; nat i),
Referenzprobe gewéhlt.

Damit sich das Spektrum in zur Normierung eignete, musste es modifiziert
werden. Um statistische Fluktuationen auszugleichen, wurde es mit einem Weichzeich-
nungsfilter geglattet. Dieser Weichzeichnungsfilter summiert fiir jeden einzelnen Bin des
Diagramms alle Eintrdge im Umkreis von n Bins auf. Diese Summe wird durch die Anzahl
der Bins, iiber die summiert wurde, dividiert. Somit erhélt man die mittleren Eintrage al-
ler im Umkreis liegenden Bins. Zusétzlich wurde im Weichzeichnungsfilter eine Schwelle
definiert. Liegt die mittlere Eintragszahl unter dieser Schwelle, wird die Schwellenho-
he in das weichgezeichnete Diagramm eingetragen. Mit dieser Schwelle wird vermieden,
dass durch die Normierung auf die Referenzprobe statistische Fluktuationen und nicht
bereinigte Untergrundeintridge in den dufleren Bereichen des Ortsspektrums eine star-
ke Gewichtung erhalten. In weiteren Messungen sollte die Referenzprobe dennoch mit
etwas besserer Statistik vermessen werden. [Abbildung 5.10| zeigt das weichgezeichnete

(n = 3) Diagramm des Ortsspektrums der Referenzprobe (siehe [Abbildung 5.9) mit einer
Schwelle von 0.2 %. Deutlich ist auch das Kreuzmuster zu sehen, das sich mit der

Koinzidenzbedingung ergibt (siehe rechts). Die Ortsspektren der Proben
werden durch dieses weichgezeichnete Spektrum dividiert, um die Effizienzunterschiede
der verschiedenen Bereiche auszugleichen.

Damit eine absolute Lithiumkonzentration in den rekonstruierten Verteilungen der Emis-
sionsorte des Targets dargestellt wird, miissen die unterschiedlichen Variablen der Mes-
sungen beriicksichtigt werden. In der Regel erforderten die zu vermessenden Proben ei-
ne wesentlich ldngere Messzeit als die Referenzprobe. Teilweise wurde auch ein anderer
Neutronenfluss verwendet. Deshalb miissen die Eintrége nach der Effizienzkorrektur mit
einem Neutronenfluss- und Messzeit-Faktor, relativ zur Referenzprobe skaliert werden:

¢Referenz . tReferenz 7

Z s — AReferenz u
¢Pr0be tProbe
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Abbildung 5.9.: Das Diagramm zeigt das Ortsspektrum der, mit einer Rundblende (D =
15 mm), bedampften Referenzprobe. Es wurde bereits die Energie und
Ortskorrektur durchgefiihrt. Rechts ist der Rand der Blende zu sehen.

Dabei ist ¢Referenz DZW. dprobe der Neutronenfluss, mit dem die Referenzprobe bzw. Pro-
be vermessen wurde und tReferenz PZW. tprobe die Messzeit an Referenzprobe bzw. Probe.
Um eine absolute Kalibrierung zu erreichen, wurden die Ortsspektren der Proben mit
dem Lithiumgehalt ("**Li) der Referenzprobe AReferenz = 0.48 =+ 0.03%; multipliziert.
7, bezeichnet die Eintrage im Ortsspektrum nach der Effizienzkorrektur und Zg gibt die
absolute Lithiumkonzentration in der Probe in Einheiten von %g wieder.

Die einzig mogliche systematische Fehlerquelle dieser Methode liegt in der Genauigkeit
des angegebenen Lithiumgehaltes der Referenzprobe. Alle anderen Abhéngigkeiten, wie
Strahlprofil, Strahlintensitét, Target-Detektorabstand oder Nachweiseflizienz der Detek-
toren wurden durch die Normierung auf die Referenzprobe eliminiert. Die Anwendung

dieser Methode auf erste Gewebeproben wird im diskutiert.
5.5. Messung der Gewebeproben

Detektoraufbau P ermdglicht eine besonders einfache, genaue und ortsauflésende Bestim-
mung der Lithiumkonzentration von Proben. Die Methode zur Bestimmung des Lithi-
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Abbildung 5.10.: Das Diagramm zeigt das weichgezeichnete (n = 3) Ortsspektrum der
Referenzprobe. In den Auflenbereichen, wo die Anzahl der Eintrige
im Mittel unterhalb der Schwelle lag, wurde der Schwellenwert von
0.2 % in das Diagramm eingetragen.

umgehaltes, die in [Abschnitt 5.2| und [Unterabschnitt 5.4.3| erklért wurde, soll in diesem
Kapitel in der Anwendung an ersten Gewebeproben diskutiert werden. Beispielhaft soll
die Vermessung von zwei Gewebeproben (Probe A und B) gezeigt werden.

Probe A ist eine 30 um dicke Gehirnprobe eines zu Lebzeiten mit Lithium behandelten
Menschen. Die Dicke wurde mit 30 um grofler gewéhlt als die in [Unterabschnitt 2.5.2]
erorterte Optimaldicke von 10 um, da bei ersten Messungen ein hoher Lithiumgehalt
wiinschenswert war. Eine Limitierung durch den Untergrund war bei dieser Messung
nicht zu erwarten, da bei einer Lithiummedikation die Lithiumkonzentration bis zu ei-
nem Faktor 1000 angehoben wird (siehe [Kapitel 1)). Somit ist die Lithiumkonzentration
der Probe hoch genug, dass der Energiebereich bis zur Triggerschwelle genutzt werden
kann (vgl. [Unterabschnitt 2.5.2)) und nicht bereinigte Untergrundeintrége nur einen ver-
nachlissigbaren Fehler bewirken. Die Messzeit dieser Gehirnprobe war 86-103 s, bei einem
Neutronenfluss von ¢ = 5.7 - 10° m}zs.
Die Koinzidenzbedingung ist wichtigstes Werkzeug um den Untergrund in den Spektren
zu minimieren. Um die Untergrundeintrige noch weiter zu vermindern wurde eine Flug-
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Abbildung 5.11.: Ortsspektren der Probe A
Oben: nach der Flugzeiteinschréankung und dem "Energiecut" auf die a-
und Tritiumteilchen.
Unten: nach der Effizienzkorrektur.
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zeiteinschrankung, die in diskutiert wurde, durchgefiihrt. Das Zeitfenster
musste von 20 ns, wie es bei Experiment 1 verwendet wurde, auf etwa 100 ns vergroflert
werden, da die PSD Signale mit ca. 400 ns eine langere Anstiegszeit als die PIN-Dioden
Signale haben (siehe [Unterabschnitt 3.3.1). Aus diesem Grund konnten die Untergrund-
eintrage mit Hilfe der Flugzeit nur um 47% reduziert werden, wiahrend in Experiment
1 der Untergrund um 83% dezimiert wurde. Um die Untergrundeintriage moglichst voll-
stdndig zu entfernen, wurde eine Energieeinschrankung definiert, die genau an die a-
und Tritiumeintrage angepasst wurde. [Abbildung 5.11] oben zeigt das Ortsspektrum der
Probe A nach diesen Einschriankungen. Die Eintrédge in diesem Spektrum zeigen nun fast
ausschlieBlich Emissionsorte von a- und Tritiumteilchen aus n+%Li Reaktionen. Deutlich
ist die nach auBen abfallende Effizienz zu erkennen. Um diese ortsabhéngige Effizienz bei
der Bestimmung der Lithiumkonzentration zu beriicksichtigen, wurde dieses Spektrum
durch das Ortsspektrum der bedampften Referenzprobe (siehe [Abbildung 5.10)), wie in
[Unterabschnitt 5.4.3| beschrieben, dividiert. [Abbildung 5.11funten zeigt das Ergebnis. Die
Mitte dieses Spektrums enthalt viele Eintrége, die jeweils ein kleines statistisches Gewicht
(Farbcode blau) besitzen. Weiter aufien gibt es nur noch wenige Eintrége, die aufgrund
der Effizienzanpassung stiarker gewichtet wurden (griine und gelbe Eintréige), so dass die
mittlere "Bin"-Belegung im gesamten Spektrum etwa konstant ist. Da in den dufleren
Bereichen die Eintragsanzahl gering ist, konnen dort grofle statistische Fluktuationen
auftreten, die nicht die wahre Lithiumverteilung der Probe wiedergeben. Diese Eintrage
haben daher nur eine geringe Aussagekraft. Aus diesem Grund wurde fiir die Darstellung
der Lithiumkonzentration nur ein Quadrat von £4 mm betrachtet. Um das Spektrum
auf die Referenzprobe zu normieren wurde es mit dem passenden Neutronenfluss, der
Messzeit und der Lithiumkonzentration der Referenzprobe skaliert. Das Spektrum gibt
nun den Lithiumgehalt der vermessenen Probe wieder. Um die visuelle Darstellung zu
optimieren und ein leichtes Ablesen der Lihtiumkonzentration zu ermdéglichen, wurde
in der Datenanalysesoftware ein Weichzeichnungsfilter mit variablem Radius implemen-
tiert, der sich automatisch der Anzahl der o~ und Tritiumeintriage anpasst. Aufgrund der
hohen Statistik bei dieser Messung betrug der Radius des Weichzeichnungsfilters ledig-
lich 0.2 mm = 4 Bins. [Abbildung 5.12| oben zeigt das weichgezeichnete Ortsspektrum von
Probe A. Die erhohte Lithiumkonzentration am Rand (besonders links oben) resultiert
aus statistischen Fluktuationen, die durch die Effizienzanpassung verstirkt wurden. Die
Bereiche in der Mitte und rechts oben, die eine geringe Lithiumkonzentration aufweisen,
sind Risse im Gewebe, was sich durch eine Mikroskopaufnahme verifizieren lésst.
unten zeigt ein Foto dieser Gewebeprobe bei 6.3-facher Vergrofierung. Das rote
10 x 10 mm? Quadrat zeigt den Bereich, den die Detektoren erfassen konnten. Das Gewe-
be rollte sich einige Tage nach der Messung auf, da die 250’;7% dicke Kohlenstofffolie dem
30 um dicken, nachtrocknendem Gewebe nicht mehr stand hielt. Die Risse im Gewebe
stimmen in Form, Gréfle und Positionierung mit den Bereichen geringer Lithiumkonzen-
tration im Spektrum tiberein.

Im Ortsspektrum von Probe A ldsst sich eine Lithiumkonzentration von 10.8 + 0.75792
ablesen. Wird der Fehler der Referenzprobe mit beriicksichtigt, ergibt sich fiir Probe A
eine Lithiumkonzentration von A4 = 10'8i1'4c7792' Mit der Probendicke d und der Dichte
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Abbildung 5.12.: Oben: absolute Lithiummenge in %2‘ der Probe A nach Anwendung
des Weichzeichnungsfilters mit einem Durchmesser D = 200 pum.
Unten: Foto der 30 um dicken Gewebeprobe bei 6.3-facher Vergrofie-
rung. Der rote Bereich kennzeichnet die Fléche, die von den Detektoren
erfasst wurde.
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von Fett (prery = 0.9-%5 [EBE]) lasst sich der Massenanteil des Lithium von Probe A
berechnen:

mr; A 10.8 £ 1.4 1%
7 M- =4.0£ 0.5 ppm

MProbe o d- PFett B Ogm 30 um

Probe A stammte aus dem Gehirn eines erwachsenen Menschen, daher kann davon aus-
gegangen werden, dass ein Gehirn-zu Serum-Lithiumverhéaltnis von Z’; (%Z)) =0.92+£0.36
[LRA] besteht. Somit lag die Lithiumkonzentration im Serum bei 4.35 £ 1.79%2. Diese
Serumkonzentration liegt im Bereich, der fiir die Prophylaxe bei affektiven Stérungen an-
gestrebt wird (4.2—5.672) [GNP]. Vergleicht man die Lithiumkonzentration dieser Probe
mit dem Literaturwert eines gesunden Menschen (5% [FLM]), stellt man fest, dass die

Lithiumkonzentration um den Faktor k = % = 730 hoher ist. Bei der Lithi-

umtherapie wird die Lithium-Serumkonzentration bis zu einem Faktor 1000 angehoben
(siehe [Kapitel 1]). Dies konnte mit der Messung von Probe A verifiziert werden.

Als zweites Beispiel soll eine 10 um dicke GroShirnprobe (Probe B) eines zu Lebzeiten
gesunden, mit Lithium unbehandelten Menschen diskutiert werden. Diese Probe wurde
47 - 103 s, mit einem Neutronenfluss von ¢ = 5.7 - 10° m%%, bestrahlt. |Abbildung 5.13|
oben zeigt das Ortsspektrum dieser Probe, bei dem bereits eine Flugzeiteinschrinkung
durchgefiihrt und ein passender "Energiecut" gesetzt wurde. Zusétzlich wurde bereits
die Effizienz, wie in [Unterabschnitt 5.4.3] beschrieben, korrigiert. Die einzelnen Eintrage
weiter aulen wurden dadurch stéarker gewichtet (Farbcode griin und rot), wiahrend die
zahlreichen Eintrage in der Mitte ein geringes statistisches Gewicht (Farbcode lila) er-
hielten. Anschliefflend wurde das Spektrum, wie auch bei Probe A, auf die Referenzprobe
normiert, indem es mit der passenden Messzeit, dem Neutronenfluss und der Lithium-
konzentration der Referenzprobe skaliert wurde. Durch die geringe Eintragsanzahl von
560 Events ist ohne Weichzeichnung nur sehr schwer eine Lithiumkonzentration ablesbar.
[Abbildung 5.13] unten zeigt das Spektrum nach Anwendung des Weichzeichnungsfilters.
In den oberen Ecken des Spektrums existieren Bereiche mit hoherer (rot) und unten
gibt es Bereiche mit geringerer (griin) Lithiumkonzentration. Die unterschiedlichen Kon-
zentrationen resultieren aus statistischen Fluktuationen, die aufgrund der geringen Ein-
tragsanzahl starker ausgepragt sind als bei Probe A. Diese Gebiete sind sehr grofifliachig,
da der Radius des Weichzeichnungsfilters mit 2.0 mm = 40 Bins sehr groff war. Diese

Fluktuationen beeinflussen das Spektrum bis in den mittleren Bereich. Daher sollte in
spateren Experimenten die Effizienz (siehe des Aufbaus gesteigert werden.
Es lésst sich eine mittlere Lithiumkonzentration von 40 + 45792 ablesen. Neben der Ab-
leseunsicherheit, die von den statistischen Fluktuationen erzeugt wird, liegt eine weitere
Fehlerquelle bei der Separation der a- und Tritiumeintrage vom Untergrund (bei der Mes-
sung von Probe A war dieser Fehler aufgrund der hohen Eintragsanzahl vernachléssigbar).
Es bestanden Zweifel, ob nach der Flugzeit- und Energieeinschrankung alle Eintrdge im
Spektrum von den a- und Tritiumteilchen erzeugt wurden oder ob teilweise auch Unter-
grundeintrige enthalten waren (siehe. Daher ist die Anzahl der a- und Tri-
tiumeintrage ebenfalls mit einer Unsicherheit von 560440 behaftet. Dieser Fehler und die

Unsicherheit aufgrund der statistischen Fluktuationen wurden quadratisch addiert. Mit
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Orts-Spektrum der 10 um dicken GroBhirn-Probe

Oben: nach der Flugzeit-, Energieeinschrinkung und der Effizienzkor-
rektur.

Unten: nach der Normierung auf die Referenzprobe.
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5. Versuchsdurchfiihrung

dem systematischen Fehler der Referenzprobe (AReferenz = 0.48 £0.03 5% nat 14), der line-

ar hinzuaddiert wurde, kann fiir Probe B eine Lithiumkonzentration von A\g = 40+ 7[552

angegeben werden. Der in Probe B enthaltene Massenanteil des Lithium ist somit:

; A 40+ 7 24
mr; _ B _ . em?2 — A4+ 8ppt
MProbe d- PFett OQCWT” 10 nm

In der Literatur ist der Lithiumgehalt eines gesunden Menschen mit ca. 5% [FLM]
angegeben. Das Ergebnis von Probe B liegt etwa um einen Faktor acht iiber diesem
Wert. Der Grund fiir diese abnorm hohe Lithiummenge liegt in der Verunreinigung des
Targetsubstrates mit Lithium. Nach Experiment 2 wurde der Lithiumgehalt verschiede-
ner Gewebeprobentriager gemessen. Dabei wurden, um die Messzeit zu verkiirzen, jeweils
zwei leere Targetrahmen mit Targetsubstrat mit Neutronen bestrahlt. Diese Leermes-
sungen ergaben eine durchschnittliche Lithiumbelegung des Targetsubstrates von etwa
Aeer = 400%72. Offenbar wurde die Lithiumkontamination beim Herstellungsprozess der
Targetsubstrate eingetragen (siehe. Die auf dem Targetsubstrat enthaltene
Lithiumkonzentration ist in etwa mit der von Probe 2 identisch. Folglich muss angenom-
men werden, dass der, bei der Messung von Probe B, ermittelte Lithiumgehalt durch die
Verunreinigung dominiert wird und somit nur eine Obergrenze von Ap = 404729, ange-
geben werden kann. Fiir weitere Messungen ist es notwendig, die Verunreinigungsquelle
aus dem Herstellungsprozess zu entfernen oder auf andere, lithiumfreie Probensubstrate

zuriickzugreifen (siehe [Abschnitt 6.6]).

5.6. Apparative Grenzen der Methode

Bei der Vermessung von Probe B (siehe [Abschnitt 5.5) lag der Fehler der gemesse-
nen Lithiumkonzentration bei ca. £19%. Der einzige systematische Fehler dieser Mes-

sung lag beim Lithiumgehalt der Referenzprobe, der nur mit einer Genauigkeit von
+6.3% angegeben werden konnte. Der grofite Fehleranteil (10%) lag bei der Ablesege-
nauigkeit, die aufgrund von statistischen Fluktuationen begrenzt war. Eine weitere sta-
tistische Unsicherheit erzeugte die Anzahl der o- und Tritiumeintrage im Spektrum.
Diese Eintridge konnten nicht mehr exakt vom Untergrund separiert werden.
zeigt das Energie-Koinzidenzspektrum von Probe B. Die Untergrundeintrage
sind stark ausgepréigt. Vor allem Bor erzeugt durch den koinzidenten Zerfall in ein Al-
phateilchen und einen 7 Li-Kern aufgrund des auBerordentlich hohen Einfangquerschnittes
von gg(E, = 1.83 meV) = 14.2 kbarn (siehe [Unterabschnitt 2.5.1|) viele Untergrund-
eintrige im Spektrum. Die koinzidenten a- und ’Li-Eintrige sind zu niedrigeren Ener-
gien verschmiert, da die Reaktionsprodukte auf dem Weg zu den Detektoren Energie in
Restgas und Target verlieren. Der diinne vertikale Streifen parallel zur dominanten Bor-
Hiufung resultiert aus den ”Li- und Alphateilchen, bei dem der ”Li-Kern sofort in den
Grundzustand iibergeht. Dieser Zerfallskanal findet in 6% aller Falle statt. Die horizonta-
le Bor-Haufung ist weniger stark ausgepragt, da die Triggerschwelle des einen Detektors
auf 300 keV eingestellt war, wiahrend die Triggerschwelle des anderen Detektors ledig-
lich 125 keV betrug. Die Alphateilchen aus der Bor-Reaktion deponieren im Detektor
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Abbildung 5.14.: Energie-Koinzidenz-Spektrum der GroBhirnprobe. Aufgrund der hohen
Untergrundrate kénnen die a- und Tritiumeintrige nicht exakt von den
Untergrundeintrégen separiert werden.

eine Energie von bis zu 1300 keV. Daher konnte nicht zweifelsfrei geklart werden, ob
alle Eintrage in der griine Ellipse von koinzidenten a- und Tritiumteilchen stammen. Es
besteht die Moglichkeit, dass die Eintrage in der griinen Ellipse, die nicht in der roten
Ellipse liegen, durch zufillige Koinzidenzen der Alphateilchen aus der Bor-Reaktion mit
den Tritiumteilchen aus der Lithiumreaktion erzeugt werden. Aus diesem Grund konnte
die Anzahl der a- und Tritiumeintriage nur mit einer Unsicherheit (560 4 40) angegeben
werden.

Die statistischen Fehler wurden quadratisch addiert um anschlieBend den systematischen
Fehler der Referenzprobe linear zu addieren:

s _ (Y (. e

AB Nar Avis ARef
Avis bzw. ARrer gibt die abgelesene Lithiumkonzentration der Probe B bzw. die Lithium-
konzentration der Referenzprobe an und N,7 ist die Anzahl der a- und Tritiumeintrage

im Spektrum. Die beiden statistischen Fehler A]\J,VO;T und A/\’\Yis kénnen mit héherer Ein-
tragsstatistik verkleinert werden. Die Unsicherheit nimmt dabei mit der Quadratwurzel
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5. Versuchsdurchfiihrung

der Eintrage ab. Wird ein Fehler von 15% vorgegeben, der die apparative Grenze die-
ser Methode festlegt, ldsst sich der minimal nachweisbare Lithiumgehalt A, wie folgt
berechnen:

| (3r)’ + ()’
Amin = f - B mit f= (0;5_ %)2 =197

Ref
Die apparative Grenze dieser Methode mit Detektoraufbau P liegt also bei einer Lithi-
umkonzentration von:

Amin = [ - A = 1.97- 4029 — 79 P9

cm? cm?

Der minimale Massenanteil von Lithium in einer Probe der Dicke d = 10 um ist damit:

] Amin 79 Pg
mrq _ _ em2 — = 38 ppb
MProbe d - pFett 10 um - 0.96m3

Diese Nachweisgrenze liegt deutlich iiber der Nachweisgrenze der Atom-Absorptions-

Spektroskopie (0.5.% [FLM]). Jedoch kénnen mit der AAS lediglich integrale Lithium-
messungen durchfiihren werden, bei denen die Gewebestruktur zerstort wird. Wahrend
mit der, in dieser Arbeit entwickelten, Methode kleinste Gehirnbereiche ortsaufgelost
darstellbar sind. Mit den in beschriebenen Verbesserungsvorschligen scheint
eine apparative Grenze unter einem ppb erreichbar, so dass diese Methode von Seiten der
Nachweisgrenze durchaus mit der Atom-Absorptions-Spektroskopie konkurrieren kann.
So scheint eine Messzeit von ca. zwei Stunden pro Probe, mit ausreichender Statistik,
realisierbar. Damit kénnen viele Messungen in kurzer Zeit durchgefithrt werden und die
Aufzeichnung einer Lithiumkarte des menschlichen Gehirns ist méglich. Vor allem die
Ortsauflosung tragt dazu bei, dass die Lithiumkonzentration auch von kleinen Gehirnbe-
reichen, wie z.B. der Hypophyse, bestimmt werden kann. Diese Karte soll dazu beitragen
die Funktionsweise und den Wirkungsort des Lithium im Gehirn zu verstehen.
Die koinzidente - und Tritiummessung mit Detektorsystem P eignet sich fiir den Nach-
weis der Lithiumkonzentration von Gewebeschnitten aus Menschen, die unter einer Li-
thiumtherapie standen. Gewebeproben von Menschen ohne Lithiummedikation und von
Menschen die ihr Leben durch Suizid beendeten, bei denen der erwartete Lithiumgehalt
geringer ist, stellt mit den Verbesserungen ebenfalls kein Problem dar. Damit liele sich
diese Methode anwenden, um bei ungeklarten Todesféllen einen Suizid, aufgrund einer
depressiven Phase, auszuschliefen oder zu bestéatigen.
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6. Ausblick

Wie in dieser Arbeit diskutiert, besitzt das Verfahren des koinzidenten Teilchennachweises
schon mit einem einfachen Detektoraufbau eine sehr hohe Sensitivitdt zum Nachweis
von %Li. Trotzdem gibt es noch zahlreiche Stellen, an denen das Experiment optimiert
werden kann, um die Nachweiseffizienz weiter zu steigern und systematische Messungen
an Gewebeproben zu erméglichen.

6.1. Verlangerung der Trocknungszeit

Die einzelnen Trocknungsfaktoren T'F' in weichen stark voneinander ab. Bei-
spielsweise war der minimale Trocknungsfaktor T Fi,;, = 3.21, wihrend der maximale
Trocknungsfaktor einen Wert von T F.x = 4.39 aufwies. Zusétzlich wurde beobachtet,
dass die gefriergetrockneten Proben nachtrocknen. Probe Nr. 6 wurde nach ca. 150 Stun-
den erneut gewogen. In diesen 6 Tagen verlor die Gewebeprobe weitere 5% ihrer Masse.
Eine Trocknungszeit von 10 min reichte also nicht aus um das Wasser vollstdndig zu
sublimieren.

Um einen Anhaltspunkt zu erhalten, welcher Trocknungsfaktor erreichbar ist, wurde nach
dem Experiment eine Langzeittrocknung durchgefiihrt. Dabei wurden 10 Gewebeschnit-
te, wie sie im Experiment verwendet wurden, gefriergetrocknet. Der Trocknungsvorgang
wurde, wie in beschrieben, durchgefiihrt. Anstatt jedoch nach 10 min zu
beliiften, befand sich die Probe etwa 70 Stunden im Vakuum. Wahrend dieser Zeit wur-
de die Masse der Gewebeprobe um 78.4% reduziert, was einem Trocknungsfaktor von
TF = 4.62 entspricht. Die Literatur gibt im menschlichen Gehirn einen Wasseranteil
von 375 g Wasser pro 100 g Trockenmasse an [NRK]. Das entspricht einem prozentualen
Wasseranteil von mwﬁ%TM = ZZ? 9 =78.9%. TF = 4.62 liegt also sehr nahe am maximal
erreichbaren Trocknungsfaktor TF7, = 4.75, bei dem die Gewebeprobe kein Wasser mehr
enthélt.

Neben dem zusétzlichen Energieverlust, den das Wasser in den Gewebeproben verursacht,
erzeugt es auch Untergrundreaktionen mit den Neutronen. Daher sollte in weiteren Ex-
perimenten die Trocknungszeit auf etwa eine Stunde verlingert werden, damit dieser
Trocknungsfaktor erreicht wird.

6.2. Verbesserung der Detektor-Elektronik

Die Ortsauflosung der PSD wird durch eine Widerstandsschicht im PSD erzeugt. Durch
diese Widerstandsschicht flieit die bei einem Teilcheneinschlag erzeugte Ladung iiber
zwei Kanéle ab, wobei sich die Ladung proportional zum Einschlagsort des Teilchens im
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Detektor aufteilt. Somit ist die minimal notwendige Gesamtenergie, dass mindestens das
Signal eines Kanals iiber der Triggerschwelle liegt, abhéngig vom Einschlagsort des Teil-
chens im Detektor. Erfolgt z.B. ein Teilcheneinschlag am Rand des Detektors, fliefit die
gesamte Ladung Uber diese Seite ab und es reicht eine Energie in Hohe der Triggerschwel-
le aus, um im Koinzidenzfall aufgezeichnet zu werden. Schligt jedoch ein Teilchen in der
Mitte des Detektors ein, muss aufgrund der Signalteilung die im Detektor deponierte
Energie doppelt so grof} sein, damit das Signal mindestens eines Kanals tiber der Trigger-
schwelle liegt. Die Triggerschwellen der beiden Kanile erzeugen im Orts-Energiespektrum
ein "Triggerdreieck”, in dem keine Eintrége liegen (siehe [Unterabschnitt 5.4.1) und dessen
Maximum in der Mitte des Detektors liegt.

Ferner besitzen kleine Signale eine langere Anstiegszeit als Signale mit groffen Amplitu-
den. Folglich konnte mit einer Shapingzeit von 2 us, wie sie im Experiment verwendet
wurde, nur noch ein Teil des Signals aufgenommen werden. Dieser 'Ballistic Deficit"
genannte Effekt ist am stdrksten in der Mitte des Detektors ausgepragt (siehe
schnitt 5.4.1).

Durch die "Energieabsenkung" der in der Mitte des Detektors eingeschlagenen Alpha-
teilchen, lagen diese zu Beginn von Experiment 2 teilweise im "Triggerdreieck" und das
Ereignis wurde nicht aufgezeichnet. Dies fiihrte zu einer Ausdiinnung der Ortsspektren
der einzelnen Detektoren. oben zeigt das Ortsspektrum yP¢*! eines PSD
mit diesem Effekt. Auf der y-Achse sind die Anzahl der Eintrige pro Kanal aufgetragen.
Am Rand des Spektrums (bei +5 mm) ist eine erhohte Eintragszahl zu sehen. Diese ver-
mehrten Eintrige resultieren aus Teilcheneinschldgen in den Kontaktstreifen (siehe
fterabschnitt 5.4.1). Nach diesen Haufungen folgt eine konstante Eintragszahl von etwa
600%. Im Bereich von —2 mm bis etwa 0 mm verringert sich die Eintragsanzahl auf-
grund des "Triggerproblems". Die asymmetrische Anordnung der Ausdiinnung ist auf eine
unterschiedliche Triggerschwelle in den beiden y-Kanélen zuriickzufiihren.
unten zeigt das zweidimensionale Ortsspektrum des PSD. Die rote Ellipse berandet den
Bereich mit niedrigerer Eintragsstatistik. Die Ausdiinnung erstreckt sich iiber die gesam-
te Breite des Detektors, da zu Beginn von Experiment 2 das Triggersignal ausschliefilich
aus den y-Signalen der beiden Detektoren gebildet wurde.

Dieser Effekt verbesserte sich, als zusédtzlich zu den y-Kanélen auch die z-Signale zur
Triggerbildung verwendet wurden. Nach dieser Mafinahme reduzierte sich der Bereich mit
verringerter Eintragsanzahl auf den Detektormittelpunkt (gelber Kreis in
unten). Nach der Absenkung der Triggerschwellen auf den minimal méglichen Wert von
125 keV, verschwand die Ausdinnung im Spektrum der Referenzprobe vollstdndig. Bei
der Messung der Gewebeproben trat dieser Effekt jedoch wieder auf, da die Alphateilchen
im Gewebe Energie verlieren.

Um dieses Triggerproblem zu beseitigen, sollte fiir weitere Experimente eine verbesserte
Elektronik entwickelt werden, die die Energien der einzelnen, zusammengehoérigen Vor-
verstirkersignale vor den Shaperkarten aufsummiert (z.B.: EP°! 4+ ED°!1). Diese, vom
Einschlagsort unabhingigen, Summensignale kénnen zur Triggerbildung herangezogen
werden. Als dessen Resultat ist die Triggerschwelle ortsunabhingig und niederenergeti-
sche Alphateilchen aus dem Target konnen aufgezeichnet werden. Durch die vergleichba-
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Abbildung 6.1.: Oben: Ortsspektrum eines PSD. In der Mitte diinnt sich das Spektrum
aufgrund der fehlenden Triggerrate aus.
Unten: Zweidimensionales Ortsspektrum des PSD. Die fehlenden Ein-
trage werden von der roten Ellipse eingekreist. Nach Hinzunahme der
x-Signale zur Triggerbildung reduzierte sich der Bereich mit niedriger
Eintragsanzahl auf den gelben Kreis.
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ren Energien der a- und Tritiumteilchen, haben ihre Summensignale anndhernd identische
und relativ kurze Anstiegszeiten. Folglich kann das Koinzidenzfenster genau den Signalen
angepasst und damit verkiirzt werden. Als Folge dessen nehmen die Untergrundeintrige
in den Spektren ab. Zuséatzlich bewirken die kiirzeren Anstiegszeiten, dass ein grofierer
Anteil der Signale genutzt werden kann. Folglich sollten die a- und Tritiumenergien nur
noch geringfiigig vom Einschlagsort des Teilchens im Detektor abhédngen.

Ein weiterer Vorteil dieser Elektronik ist, dass im Summensignal das Signal-zu-Unter-
grundverhéltnis verbessert wird. Enthélt z.B. das x;-Signal eines Detektors ein Rausch-
signal, ist das identische Rauschsignal mit umgekehrter Polaritdt auch im xo-Signal ent-
halten. Durch die Summenbildung wird dieses Widerstandsrauschen, das aus der Wider-
standsschicht des PSD resultiert, ausgeloscht und die o- und Tritiumh&ufungen in den
Spektren besitzen eine schméilere Halbwertsbreite.

Zuséatzlich sollte eine ldngere Shapingzeit von 4 us verwendet werden um einen gréfleren
Anteil der Signale nutzen zu koénnen. Dies ist besonders bei der Verwendung von gro-
Beren Detektoren (siehe wichtig, die aufgrund ihrer grofleren Kapazitéat
eine langere Anstiegszeit besitzen. Eine langere Shapingezeit bedingt mehr "Pile Up" und
mehr zufillige Koinzidenzen in den Spektren. Um diese Effekte dennoch gering zu hal-
ten, sollten in weiteren Experimenten die Untergrundreaktionen reduziert werden (siche

Abschnitt 6.5)).

6.3. Steigerung der Effizienz

Die Nachweisgrenze der, in dieser Arbeit entwickelten, Methode zur Bestimmung der Li-
thiumkonzentration in organischen Gewebe liegt etwa zwei Groéflenordnungen iiber der
Nachweisgrenze der Atom-Absorptions-Spektroskopie (siehe . Daher soll-
te in weiteren Experimenten versucht werden, die Effizienz des Detektorsystems noch
weiter zu steigern. Hier gibt es noch grofle Verbesserungsmoglichkeiten, da die mittlere
Effizienz des gegenwértigen Aufbaus nur im Prozentbereich liegt (siehe .
Eine Moglichkeit ist eine weitere Verringerung des Target-Detektorabstandes. Dadurch
rucken die Detektoren ndher an den Neutronenstrahl und eventuell in dessen Halo, was
fiir vermehrte Untergrundreaktionen sorgt und die Effektivitit des Aufbaus reduziert
(siehe . Unter Umstédnden kénnten sogar die Detektoren beschadigt wer-
den, indem die Bor-Dotierung durch Neutronenreaktion verringert wird. Daher sollte zur
Steigerung der Effizienz besser die aktive Flache der Detektoren vergrofiert werden. Ei-
ne Moglichkeit hierfir ist das Doppeldetektorsystem, wie es im Experiment 2 getestet
wurde. Da die Ortsauflésung eine grundlegende Verbesserung in der Lithiumbestimmung
darstellt, ist es zweckméBig, auf jeder Seite des Targets zwei PSD mit einer aktiven
Flache von 10 x 10 mm? zu befestigen. Die Detektoren haben jeweils eine Grofe von
12.2 x 12.2 mm?. Das fithrt zu einem ca. 2.5 mm breiten, inaktiven Streifen in der Mitte
des Detektorsystems, in der die maximale Effizienz der Messung vorliegt. Zusétzlich steigt
bei diesem Detektorsetup die Anzahl der Auslesekanéle, was die Unterbringung der Kabel
in der beengten Probenkammer immer schwieriger gestaltet. Eine bessere Moglichkeit,
die Effizienz des Detektorsystems zu steigern, ist daher die Verwendung von PSD Detek-
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torer]] mit einer aktiven Fliche von 20 x 20 mm?. Aufgrund der Grofe der Detektoren
ist es notwendig, den Target-Detektorabstand auf etwa 20 mm zu vergréflern, damit die
Detektoren nicht vom Neutronenstrahl beschédigt werden. Trotz der Verbreiterung des
Abstandes ldsst sich mit diesen Detektoren die mittlere Effizienz des Detektorsystems, je
nach Targetgrofe, bis zu einem Faktor 10 steigern.

Ein Nachteil der vierfach grofleren Detektoren ist die vierfach langere Anstiegszeit der
Signale. Bei den aktuellen PSD konnte mit einer Shapingzeit von 2 ps nur noch ein Teil
des Signals genutzt werden. Dieser Effekt verstarkt sich mit lingeren Anstiegszeiten noch
weiter. Aus diesem Grund bedingen die grofleren Detektoren eine Shapingzeit von 4 us.
Eine langere Integrationszeit ist jedoch nur mit der Reduktion des Untergrundes (siche
moglich, da ansonsten auch "Pile Up" und zuféllige Koinzidenzen héufiger
auftreten und damit die Emissionsort der a- und Tritiumteilchen verfalscht wiederge-
geben werden. Hier wére die Entwicklung grofler Detektoren mit einer niederohmigeren
Widerstandsschicht (Anstiegszeit 7 oc RC, siehe [Unterabschnitt 3.3.1)) sehr von Nutzen.
Zusétzlich wiirde eine verbesserte Elektronik dazu beitragen einen gréfieren Anteil der
Detektorsignale zu nutzen (siehe [Abschnitt 6.2)).

Die 20 x 20 mm? grofien PSD bieten die maximale Effizienzsteigerung und die Proble-
me, die bei der Verwendung dieser Detektoren auftreten, scheinen lésbar. Daher ist die
Verwendung von gréfleren Detektoren die beste Moglichkeit, um die Nachweisgrenze des
Detektorsystems noch weiter zu senken.

6.4. Abschirmung des Neutronenhalo

Vor Beginn der Experimente wurde mit einer photoempfindlichen Platte ein Profil des
Neutronenstrahls aufgenommen (siehe [Unterabschnitt 3.2.2). Der in ge-
zeigte Querschnitt des Neutronenstrahls zeigt nur den Bereich maximaler Intensitét. Die-
ses Gebiet ist von einem Neutronenhalo umgeben, der das Aluminiumtarget trifft und
dort Untergrundreaktionen direkt vor den Detektoren erzeugt. Die dabei entstehenden
Teilchen erzeugen in den Spektren "Pile Up", der die Rekonstruktion des Emissions-
ortes verfalscht. Zusétzlich verursachen diese Teilchen zuféllige Koinzidenzen mit o~ oder
Tritiumteilchen, so dass die "echten" Eintrdge nur noch schwer von diesem Untergrund
separierbar sind (siehe . Deshalb sollte fir weitere Experimente eine Blen-
de konstruiert werden, die diesen Neutronenhalo abschirmt und dafiir sorgt, dass aus-
schliellich das Targetsubstrat mit den Gewebeproben und nicht der Aluminiumrahmen
mit Neutronen bestrahlt wird. Diese Blende sollte auflerdem grofi genug sein um den
restlichen Detektoraufbau, insbesondere die Detektoren, vor gestreuten Neutronen zu
schiitzen. Des Weiteren muss sie die Neutronen auf einer Dicke von ca. 5 mm moglichst
vollstandig absorbieren. Daher ist es notwendig ein Material mit moglichst hohem Neutro-
neneinfangqerschnitt zu verwenden. Zusétzlich diirfen bei dem Absorptionsprozess keine
hochenergetischen (- und ~-Teilchen entstehen, da sich diese nur sehr schwer abschirmen

121.20UV_SU9 von der Firma SiTek ELECTRO OPTICS (http://www.sitek.se/) mit ihrer deutschen
Vertretung durch Firma LASER COMPONENTS (http://www.lasercomponents.com/de/)

97



6. Ausblick

lassen. Ein geeignetes Blendenmaterial wire daher Borcarbid (}°B4C) oder Lithiumflou-
rid (°LiF), die durch Neutronenabsorption nur 7 Li-Kerne und Alphateilchen, bzw. a-
und Tritiumteilchen erzeugen. Diese "schweren" Teilchen sind leicht abschirmbar, indem
die Blende in einen diinnen Absorber, z.B. Polytetraflourethylen, eingebettet wird. Die
Blende sollte nur wenige Zentimeter vor dem Target-Detektorsetup platziert werden, da-
mit Parallaxeneffekte minimiert werden.

Mit der Blende lasst sich eine wesentliche Untergrundquelle beseitigen. Untergrundmes-
sungen mit und ohne Aluminiumrahmen zeigten, dass damit der gesamte Untergrund um
etwa einen Faktor 5 reduziert wird.

6.5. Spiilung der Probenkammer mit Helium

Wahrend der Messungen wurde in der Probenkammer ein Unterdruck von ca. 50 mbar
angelegt, damit die Teilchen auf dem Weg vom Target zu den Detektoren méglichst we-
nig Energie verlieren. Eine Reduktion des Luftdrucks bis unter 10=% mbar, bei dem eine
ausreichende Durchschlagsfestigkeit fiir die Detekorspannung gewéhrleistet ist, war nicht
moglich, da die Probenkammer undichte Stellen aufweist. Die Neutronen reagieren mit
den '*N-Kernen des Restgases und erzeugen in einer (n, p)-Reaktion viele Protonen. Die-
se Untergrundrate erzeugt, wie schon in diskutiert wurde, "Pile Up" und
zufillige Koinzidenzen mit den a- oder Tritiumteilchen aus dem Target, die die Messun-
gen verfilschen. Aus diesem Grund sollte in weiteren Messungen der Luftstickstoff durch
ein weniger reaktives Gas ersetzt werden. Besonders geeignet ist Helium, da das zu fast
100% vorkommende % He nicht mit den Neutronen reagiert. Eine einfache Fiillung der
Probenkammer bei einem Unterdruck von 50 — 100 mbar ist jedoch nicht moglich, da,
wie schon oben erwéhnt wurde, die Probenkammer undichte Stellen besitzt und sie sich
somit mit fortschreitender Zeit wieder mit Luftstickstoff fiillen wiirde. Demzufolge muss
die Kammer im Durchfluss betrieben werden. Da die Lecks in der Probenkammer nur
wenig Luft eindringen lassen, sollte ein Durchfluss von etwa 50% ausreichen um die Stick-
stoffreaktionen weitgehend zu unterdriicken. Folglich wiirde etwa eine 50 [ Heliumflasche
mit 200 bar pro Messzeitwoche benétigt. Ein weiterer Vorteil der Heliumspiilung ist, dass
die Teilchen in der Heliumatmosphére um etwa einen Faktor 3 —4 weniger Energie verlie-
ren als in der Stickstoffumgebung. Der Grund dafiir ist, dass der Energieverlust in etwa
proportional zur Kernladungszahl des absorbierenden Materials ist.

Die Heliumspiilung sollte den Untergrund nochmal um etwa einen Faktor 2 — 3 unter-
driicken, so dass davon auszugehen ist, dass mit der Blende (siehe und
der Heliumspiilung der Untergrund mindestens um einen Faktor 10 reduziert wird. Folg-
lich kann der Neutronenfluss erhoht werden und somit die apparative Grenze gesenkt
werden. Des Weiteren scheint der Einsatz von 20 x 20 mm? groBen Detektoren (siehe
[Abschnitt 6.3) mit einer Shapingzeit von 4 ps moglich.
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6.6. Neue Trégerfolien fiir die Gewebeproben

6.6. Neue Tragerfolien fiir die Gewebeproben

Im Anschluss an Experiment 2 wurden Untergrundmessungen mit leeren Targettrigern
durchgefiihrt. Diese Messungen zeigten, dass die Targetsubstrate mit Lithium und Bor
verunreinigt sind. Da der Lithiumgehalt auf dem Probentriger etwa eine Gréfenordnung
iiber der erwarteten Lithiumkonzentration der Gewebeprobe von Menschen ohne Lithi-
ummedikation liegt, konnte lediglich eine Obergrenze fiir den Lithiumgehalt von Probe
B angegeben werden (siehe [Abschnitt 5.5). AuBerdem bewirkte die Bor-Verunreinigung
der Targetsubstrate, dass bei Probe B neben der Ableseungenauigkeit und dem systema-
tischen Fehler der Referenzprobe noch die Unsicherheit der Anzahl der o- und Tritium-
eintrage im Spektrum berticksichtigt werden musste (siehe . Somit stieg
die Unsicherheit der Lithiumkonzentration von Probe B auf 17.5% an.

Die Verunreinigung des Targetsubstrates wird von verschiedenen Quellen, die wéhrend
des Herstellungsverfahrens eine Rolle spielen, eingetragen. Beispielsweise wird das Target-
substrat mittels eines Wasserbades, das etwa 4 ppb Lithium und 10 ppb Bor enthélt, auf
den Aluminiumrahmen aufgezogen. Des Weiteren kommt das Targetsubstrat mit diversen
Hilfsmitteln wie z.B. Glucose, das verwendet wird um im Wasserbad die auf Glasplatten
aufgedampfte Kohlenstofffolie abzulésen, in Beriihrung. Alle diese Hilfsmittel enthalten in
geringen Mengen Lithium und Bor. Offensichtlich kumuliert das Targetsubstrat im Was-
serbad das Lithium und das Bor, so dass sich eine Flachenbelegung in der Gréenordnung
von 402% " [j und 100 L% "B ausbildet. Die Verwendung von hochreinem Wasser
(Bor- und Lithiumgehalt < 10 ppt) und Quarzglasbehéltern (normale Gléser enthalten
Bor) brachte keine wesentliche Verbesserung in der Lithium- und Bor-Verunreinigung.
AufBlerdem lassen sich die meisten Verunreinigungsquellen nicht einfach aus der Prozess-
kette nehmen. Dieses Verunreinigungsproblem kann gelost werden, indem anstatt der
Kohlenstofffolie ein alternatives Targetsubstrat verwendet wird, bei dessen Herstellung
keine Lithium- und Bor-verunreinigten Hilfsmittel verwendet werden. Nach Experiment 2
wurden verschiedene Folien, unter anderem auch Hightech-Membrane der Firma Sympa-
tex] und Goretex’] auf ihren Lithium- und Bor-Gehalt untersucht. Es stellte sich heraus,
dass kommerzielle PE-Folien aus dem Supermarkt lediglich eine Lithiumkonzentration
von Apgp(Li) = 156{792 und kein Bor enthalten. Somit liegt die Lithiumkonzentration die-
ser Folien etwa drei Groflenordnungen unter der erwarteten Lithiummenge einer Gewebe-
probe von mit Lithium untherapierten Menschen. Zusétzlich konnte diese, urspriinglich
15 um dicke, Folie auf etwa 500 nm gedehnt werden, so dass die Alphateilchen lediglich
etwa 100 keV beim Durchgang durch die Folie verlieren. Folglich kann diese PE-Folie
als Targetsubstrat verwendet werden und die exakte Messung von Gewebeproben mit
geringer Lithiumkonzentration sollte ohne Probleme moglich sein. Ein weiterer Vorteil
dieser Targetsubstrate liegt in der Unempfindlichkeit gegeniiber Wasser. Folglich kénnen
die Proben nach der Messung konserviert und eingefdrbt werden um das aufgenommene
Lithiumspektrum einem Foto der Gewebeproben zuzuordnen.

http://www.sympatex.de/
Shttp://www.gore-tex.de/
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6. Ausblick

6.7. Potential aller Verbesserungsschritte

Durch die in [Abschnitt 6.2/ und [Abschnitt 6.3| dargestellte Optimierung des Detektorauf-
baus wird die Nachweiswahrscheinlichkeit fiir die Reaktion 6Li(n, )T um einen Faktor
zehn gesteigert. Da es gleichzeitig moglich ist den Untergrund durch parasitdre Reak-
tionen und elektronische Effekte um mindestens einen Faktor zehn zu senken, wird fir
zukiinftige Experimente der volle, am PGAA-Messplatz zur Verfiigung stehende, Neu-
tronenfluss nutzbar sein. Damit kann die Messzeit um einen weiteren Faktor zwei bis
vier reduziert werden. Mit der Verwendung der neuen, anndhernd Lithium- und Borfrei-
en Probensubstrate (siche ist eine Limitierung der Methode durch den
Untergrund nicht mehr zu erwarten. Somit liegt die Grenze der Methode bei

B At R M o f0
T 00759 NAGT AQ em?

At

wobei eine Reaktionsrate von R = 10_3%7 der maximal mogliche Neutronenfluss von ¢ =
2.0-1010 m}zs, eine Targetgrofe von 2.0 em?, eine aktive Detektorfliche von 20 x 20 mm?
und ein Target-Detektorabstand von 20 mm angenommen wurde. Diese Massenflachen-

dichte entspricht einem minimal nachweisbaren Massenanteil von

: A 81 1o
mpr; _ t _ om?2 = 90 ppt
MProbe d- PFett 10 Q- 0.900m73

Wird der Detektoraufbau weiter so konstruiert, dass verschiedene Proben auf der Tar-
getleiter automatisch gewechselt werden koénnen, steht einer Serienmessung zur syste-
matischen Untersuchung der Lithiumverteilung im menschlichen Gehirn nichts mehr im
Weg.
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A. Gegenfeldproblem

Zu Beginn der Messungen stieg der Leckstrom (I = 30 nA) der PSD zeitweise stark an
(siche [Abschnitt 5.5). Die Stromzunahme trat vor allem nach einer lingeren Messzeit
bei hoher Lithiumkonzentration auf. Nach einer langeren Messpause sank der Strom teil-
weise wieder ab, erreichte jedoch nicht mehr den urspriinglichen Wert von 30 nA. Mit
dem Leckstromanstieg ging eine Stoérung des Signals einher, die in den Spektren eine Ab-
senkung der Energie verursachte. [Abbildung A.1|zeigt die Energiesumme ED°!! 4 EDet!
der bedampften Referenzprobe, die gegeniiber dem Ort 2P¢! aufgetragen ist. Deutlich
sind die beiden H&aufungslinien der ca- und Tritiumteilchen zu sehen. Auf der rechten
Seite, im Intervall von 1 mm bis 4 mm, werden die Haufungslinien, besonders die der
Alphateilchen, zu niedrigeren Energien verschmiert. Das Spektrum wurde zu Beginn des
Leckstromanstiegs aufgezeichnet, wo der Energieverlust der Teilchen noch schwach aus-
gepragt war. Dieser Effekt dehnte sich mit fortlaufender Zeit auf den gesamten Detektor
aus. Zusétzlich verstéirkte sich die Energieverschmierung, so dass die scharfen Haufungs-
linien auf ein breites Energieintervall (ca. 1000 keV') verteilt wurden. Ferner waren am
Oszilloskop neben den erwartungsgeméf positiven Shapersignalen auch Signale mit nega-
tiver Polaritat zu sehen. Eine Messung des Widerstandes der PSD ergab, dass dieser, von
urspriinglichen 12 £, auf 80— 100 k€2 angestiegen war. Darauthin wurden die Detektoren
mit gereinigtem Isopropanol gewaschen. Eine erneute Widerstandsmessung ergab, dass
dieser nun wieder seinen urspriinglichen Wert von 12 k€2 besaf3.

Die Ursache fiir diese Stérung wird auf Aufladungseffekte im Guard-Ring-Bereich der
Detektoren zuriickgefiithrt: Durch Neutronenreaktionen im Target und Restgas entstehen
positiv geladene Ionen und Elektronen. Die Ionen driften zu den Detektoren, an dessen
Anoden (Vorderseite), nach Angaben des Herstellers, eine negative Spannung angelegt
wurde. Durch die 35 nm dicke Anti-Reflexionsschicht (siehe [Unterabschnitt 3.3.1)) wird
die leitende Widerstandsschicht gegeniiber der Umwelt isoliert. Die positiven Ionen kon-
nen somit nicht abfliefen und lagern sich an dieser Schicht an. Dort erzeugen sie ein
elektrisches Feld, das dem im Detektor angelegten elektrischen Feld entgegengerichtet
ist. Dieses Feld bewirkt den Anstieg des Widerstandes und erklart auch die negativen
Shapingsignale am Oszilloskop. Durch die Reinigung mit dem Isopropanol wurden die
Tonen entfernt und der urspriingliche Zustand der PSD wieder hergestellt.

Um ein erneutes Auftreten dieses Problems zu verhindern, wurde an die Kathoden (Riick-
seite) eine positive Spannung von 425V angelegt und die Anoden geerdet. Durch die
Invertierung der Spannung konnten sich die Ionen nicht mehr an der Frontseite ablagern.
An die Riickseite des Detektors gelangten sie ebenfalls nicht und so konnten selbst nach
einer einwOchigen Messzeit keine Aufladungseffekte mehr beobachtet werden.
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A. Gegenfeldproblem
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Abbildung A.1.: Energiesumme EP°" 4+ EDe'1 die gegeniiber dem Ort 2P°! aufgetragen
ist. Auf der rechten Seite beginnen die a- und Tritiumteilchen Energie
zu verlieren.
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B.

In[1]:=

In[2]:=

out[2]=

Mathematicacode fiir die
Raumwinkelberechnung

Integrate[Integrate[d* ((d"2+y"2+2"2)"(-3/2)),
{y, 2*yy-a/2, a/2}, Assumptions » {d € Reals && d > 0 && z € Reals && a > 0 &&
a € Reals && yy € Reals && zz € Reals &&yy > 0&& zz > 0&&yy<a/2&& zz<b/2}],
{z, 2+*22-b/2, b/2}, Assumptions » {d € Reals &&d > 0 && b > 0 && b € Reals && a > 0 &&
a € Reals && yy € Reals && zz € Reals &&yy > 0&& zz > 0&&yy<a/2 && zz<b/2}]

ab b (a-4yy)

—}+ArcTan[ +
2d+/a%+b?+44d? 2d\/a2+b2+4dz—8ayy+16yy2

a (b-4zz) }
+

ArcTan [

ArcTan [

2d\/aZer2+4d2—8bzz+lGZz2

(a-4yy) (b-42z)
ArcTan{ }

2d\/a2+b2—8ayy—8bzz+4 (d? + 4 (yy* +2z2?))

ab

2d‘\/a\2+l:32+4d2

Omega¥Z[yy_, zz_, d_, a_, b_] := ArcTan[

]+

b (a-4vyy) a (b-4zz)

ArcTan [ ] + ArcTan [

2d\/a2+b2+4d2—8ayy+16yyz 2d\/a2+b2+4d2—8bzz+162z2
(a-4yy) (b-42z2z) ]

Arc'.l‘an[

2d\/a2+b2—8ayy—8bzz+4 (a% + 4 (yy* +z2?%))

Integrate[Omega¥YZ|[yy, zz, d, a, b], zz]

b (a-4yy)
+zzArcTan[ +

2d+/a%+b?+44d? 2d\/a2+b2+4d2—8ayy+16yy2

a(b-4zz2) ]
n

ab
zZz ArcTan[ }

zz ArcTan{

2d\/az+b2+4d2—8bzz+l6zz2

(a-4yy) (b-42z)
zzArcTan[ ]+

2d\/a2+b2—8ayy—8bzz+4 (a®+4 (yy® +22?))

]+

103



B. Mathematicacode fiir die Raumwinkelberechnung

8ad i(-ib+2d) ArcTan[(Zdz <b4+4b2d2+8a2bzz—8b3zz—16a2222+16b2222))/
64ad

~a’b*d-4a’bd®-4b°ad*-16bd°>+8a’b?’dzz+32b*d’zz-16a’bdzz?-64bd’zz?+

ab3d\/az+b2+4d2—8bzz+16222 +4abd3\/a2+bz+4d2—8bzz+16222 -

4ab2d22\/az+102+4d2—8bzz+16222 —16ad3zz\/a2+b2+4d2—8bzz+16222)]+
1

i(ib+2d) Arctnan[(zd2 (b"+4b2d2+8a2bzz—8b3zz—16a2222+16bzzzz))/
64ad

a’b’d+4a’bd®+4b°d®+16bd°-8a’b?’dzz-32b*d’zz+16a’bdzz?+64bd’ zz? -

ab3d\/a2+b2+4d2—8bzz+16zzz —4abd3\/a2+b2+4d2—8bzz+16222 +

4ab2dzz\/a2+b2+4d2—8bzz+l6zzz +16ad3zz\/a2+b2+4d2—8bzz+16zzz)]+

(-ib+2d) Log[b?+4d?-8bzz+162zz?] (ib+2d)Log[b?+4d?-8bzz+16zz?]
+
128ad 128ad

(-ib+2d) Log[2a2+b2+4d2—8bzz+16222+2a\/a2+b2+4d2—8bzz+16222]

128ad

(ib+24d) Log[2a2+b2+4d2—8bzz+16zzz+2aJa2+b2+4d2—8bzz+16222]

128ad

==

(—bArcTan[(Zd(b‘l—Sb3 zz+8b (a-4yy)2zz-16 (a-4yy)? zz? + 4 b? (d2+4zzz)))/

(azb(b2—8b22+4(d2+4zzz))+a

16dzzz\/a2+b2—8ayy—8bzz+4 (a®+ 4 (yy*+22?)) -

b3 (8yy+\/a2+bz—8ayy—8bzz+4 (a? + 4 (yy® +22%))

+

4b? zz

16yy+/a’+b? -Bayy 8bzz+4 (d+4 (yy?+22?)) )7

4b(32yyzzz+d2 (8yy+\/a2+b2—8ayy—8bzz+4 (d®+ 4 (yy* +22%)) ))) +

4 (—l6d2yyzz\/a2+b2—8ayy—8bzz+4 (a®+4 (yy* +z22%)) +

b3

a2 +yy (4yy+Ja2+b2—8ayy—8bzz+4 (0 +4 (yy® +22%))

4b%zz

2d?+yy (8yy+Ja2+b2—8ayy—8bzz+4 (a®+4 (yy* +22°%)) )) +4b(d*+16

yy? zz? + d? (4yy2+4zzz+nya2+b2—8ayy—8bzz+4 (a® + 4 (yy*+22?)) ))))] -

d(—Log[b2+4d2—8bzz+l6zzz} +Log[2a2+b2+4d2—16ayy+32yy2—8bzz+

16222+2a\/a2+b2—8ayy—8bzz+4 (d2+4 (yy2+zzz>> -

8yy/a’+b’-8ayy-8bzz+4 (d+4 (yy*+22?)) ]))

In[3]:=

ab

24:1‘\/az+bz+4tl2

Omega¥Yz([yy_, zz_, d_, a_, b_] :=zz ArcTan[

]+
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b (a-4vyy) a (b-4zz)
zzArcTan[

]+zzArcTan[
2d\/az+b2+4d2—83yy+16yy2 2d'\/a2+b2+4d2—8bzz+16zzz

(a-4yy) (b-42zz) ]+

]+

zz ArcTan [

Zd\/a2+b2—83yy—8bzz+4(d2+4(yy2+zz2))

8ad

i(-ib+24d) ArcT-’:\n[(Zd2 (b*+4b?’da*+8a’bzz-8b%zz - 16 a% zz> + 16 b” zzz))/
64ad

(-a2b3d-4a2bd3-4b3d3-16bd5+8a2b2dzz+32b2d3zz-16a2bdzz2-64bd3zz2+

ab3d\/a2+b2+4d2—8bzz+16zz2 +4abd3'\/a2+b2+4d2—8bzz+16zzz -

4ah2dzz\/a2+b2+4d2—8bzz+16222 —163d3zz\/az+b2+4d2—8hzz+16222)]+

i(ib+2d) Iu:c‘l‘arl[(Zd2 (b4+4b2d2+8a2bzz—8b3zz—1632zzz+16bzzzz))/
64ad

(a2b3d+4a2bd3+4b3d3+16bd5—8a2b2dzz—32b2d3zz+16a2bdzzz+64bd3zzz—

a\b3d\/a2+b2+4d2—8bzz+16222 —4abd3\/a2+b2+4d2—8bzz+1szz2 +

Alabzdzz'\/az+b2+4d2—8bzz+16zz2 +16ad3zz'\/az+bz+4d2—8bzz+lﬁzzz)]+

(-ib+2d) Log[b®+4d?-8bzz+16222] (ib+2d) Log[b?+4d?-8bzz+16zz2]
+
128ad 128ad

(-ib+24d) Log[2a2+b2+4d2-8bzz+16zz2+za\/a2+b2+4d2-8bzz+16zz2]

128ad

(ib+2d) Log[Zaz+b2+4d2—8bzz+16zz2+2a'\/a2+b2+4dz—8bzz+16zz2]

128ad

P

(—bArcTan[(Zd(b4—8b3zz+8b(a-4yy)zzz-16 (a-4yy)?zz?+4b? (d2+4zz2)))/(a2b

(b2—8bzz+4(d2+4zz2))+a(16d2zZ\/a2+b2—8ayy—8bzz+4(d2+4(yy2+zz2)) -

b? (8yy+\/az+b2—8ayy—8bzz+4(d2+4 (vy? +22%)) )+

4p% 2z (16yy+\/a2+b2—83yy—8bzz+4 (d2+4 (yy2+zz2)) )—

4b(32yyzzz+d2 (8yy+\/a2+b2—8ayy—8bzz+4 (a®+ 4 (yy? +22?)) ))) +

4(—16d2yyzleaz+b2—8ayy—8bzz+4(d2+4(yy2+zz2)) +

b? (d2+yy (4yy+\/az+b2—8ayy—8bzz+4 (@ + 4 (yy* +22?)) )) -4b?zz

(2d2+yy (8yy+\/az+b2-8ayy—8bzz+4(d2+4(yy2+zz2)) ))+4b(d4+16yy2

222 + @2 (4Yy2+4zzz+yy\/a2+b2—83YY-3bzz"4 (@ + 2 (vy* + 22%)) ))))] )

d(—Log[b2+4d2—8bzz+162z2] +Log[2a2+b2+4d2—16ayy+32yy2—8bzz+

16222+2a\/a2+b2—83yy—8bzz+4(d2+4(yy2+zzz)) -

8yy+/a+b?-8ayy-8bzz+4 (4 +4 (yy’ +z2?)) ]))
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B. Mathematicacode fiir die Raumwinkelberechnung

"Eingabedaten:";

a=10;
b =10;
d=17.5;

Targetfldche = 100;
ObereIntegrationsgrenzez[yy_] :=5;
ObereIntegrationsgrenzeY=5;

OmegaY[yy_, d_, a_, b_] :=
(Omega¥Yz[yy, ObereIntegrationsgrenzeZ[yy], d, a, b] - Omega¥z[yy, 0, d, a, b])

2 * (4 *Re[NIntegrate[Omega¥Y[yy, d, a, b], {yy, O, ObereIntegrationsgrenzeY}]]) / Targetfldche

Out[12]= 0.151087

106



Tabellenverzeichnis

[T Miiilere Tihim] T To T T don Ko l

[ zentrationsintervallen| . . . . . . . ... ... ... oL 11
2.1. Mafigeblichen Elemente des Detektorautbaus und der Probenkammer.| . . 29
2.2. Reichweiten und Stopping Power % der a- und Tritiumteilchen| ...... 31
|3.1. Neutronenarten mit zugehorigen Energieintervallen, Geschwindigkeiten und |

| Wellenlangen| . . . . . . ... ... 37
4.1. Damptdruck von Wasser bei verschiedenen Temperaturen| . . . . . .. .. 61
|4.2. 'Trocknungsfaktoren einiger Proben| . . . . . . . . . ... ... ... .... 64
[5.1. Halbwertszeiten und Alphaenergien der Iripel-Alphaquelle]. . . . . . . .. 68

107






Abbildungsverzeichnis

[1.1.  Aufbau einer Nervenzelle und Synapse| . . . . . . . .. ... ... ... .. 8
[1.2. Suizid- und Kriminalitatsrate in Abhangigkeit der Lithiumkonzentration |
[ mm Trinkwasser] . . . . . ... 12
2.1. Grundkonzept der Methode| . . . . . . . . . ..o oo o000 16
2.2. Niveauschema des "Li — Kerns| . . . . . . . . oo vii i 17
[2.3. Elektromagnetische Abregung des Compoundkerns| . . . . . ... ... .. 18
2.4. Veranschaulichung der Koinzidenzgrenzen| . . . . . . . . . ... ... ... 23
2.5. Raumwinkelplot eines 10 x 10 mm? groBen Detektors|. . . . . . . . .. .. 25
[2.6.  Raumwinkelplots in verschiedene Raumrichtungen und Dichteplot des Raum- |
[ winkelsl. . . . .. 26

[2.7. Veranschaulichung der Detektorflache, Targetflache und aktiver Targetflache| 27

[3.1. Reaktorkern mit den Strahlrohren und Reaktorbecken von oben|. . . . . . 36
[3.2. Schematischer Aufban des Reaktorkernsl . . . . . .. ... ... ... ... 36
[3.3. Schematischer Autbau der kalten Quelle| . . . . . ... ... ... . 38
[3.4. Neutronenspektren mit und ohne Sekundarmoderation und Foto eines |
[ Neutronenleiters] . . . . . . . . . . . ... 39
13.5.  Grundriss des FRM Il mit den einzelnen Messplatzen| . . . . . . ... .. 40
[3.6. Foto der Neutronenleiterhalle mit dem PGAAl. . . .. ... ... ... .. 41
1 1 1A A-Messinstrumentesl . . . . . . 43

[.8. Foto der konischen SLiF-Blendd . . ... ... ............... 44
B.9. Neutronenstrahl-Profill . . . . . . . . ... .. ... ... ... ....... 46
13.10. Foto der Silizium-Dioden von Experiment 1 mit und ohne Detektorbox|. . 47
[3.11. Schematische Darstellung und Foto eines PSD|. . . . . ... ... ... .. 49
13.12. Foto der Doppeldetektoren mit und ohne Detektorbox| . . . . . . . . . .. 50
[3.13. Target-Detektor-Autbau aus Experiment 1}. . . . . . . ... ... ... .. 51
[3.14. Schematischer Aufbau der Probenkammer und des Detektorsystems P| . . 53
13.15. Schematischer Autbau der Elektronikl. . . . . . . . . ... ... ... ... 99
|4.1. Konstruktionszeichnung und Foto eines Targetrahmens|. . . . . . . . . .. 58
4.2. Foto der Kryoschnittanlagel . . . . . . ... ... ... 0. 59
4.3. Foto der Gefriertrocknungsanlage . . . . . . . .. ... ... . . 62
b.1. Kalibrierungsspektrum der Tripel-Alphaquelle|. . . . . . .. ... ... .. 69
[5.2.  Energie-Koinzidenz-Spektrum der ersten getropften Referenzprobe und |
| Foto eines Kristallclusters bei 500-facher Vergroflerungl . . . . . . . . . .. 70

109



Abbildungsverzeichnis

[5.3. Energie-Koinzidenz-Spektrum der getropften Referenzprobe mit 4.0-10~2 g °Li|
| und Energiesummen-Zeitdifterenz-Spektrum| . . . . . ... ..o 0L 72
[5.4.  Energie-Koinzidenz-Spektrum nach der Flugzeiteinschrankung| . . . . . . 73
[5.5.  Energie-Koinzidenz-Spektrum der Reterenzprobe die mit den PSD und den |
[ 4 Silizium-Dioden vermessen wurdel . . . . . .. ... ... o0 75
15.6. Unkorrigiertes Energiesummen-Orts-Diagramm| . . . . . . .. . ... ... 78
[5.7. Spektrum der korrigierten Energiesumme eines PSD| . . . . . .. .00 . 79
15.8. Unkorrigiertes und korrigiertes z-y-Spektrum eines PSD| . . . . . . . . .. 81
15.9. Ortsspektrum der bedampften Retferenzprobe nach der Energie und Zeit- |
[ korrekturl . . . . . ... 83
[5.10. Weichgezeichnetes Ortsspektrum der Referenzprobel . . . . . . . . .. .. 84
[5.11. Orts-Spektrum des mit Lithium behandelten Patienten|. . . . . . . . . .. 85
[5.12. In der Effizienz korrigiertes Orts-Spektrum des Lithium-Patienten und das |
| weichgezeichnete Orts-Spektrum| . . . . . . .. . ... ... ... 87
[p.13. Ortsspektren von Probe B|. . . . . . ... ... ... ... .. ....... &9
[5.14. Energie-Koinzidenz-Roh-Spektrum der Grofshirnprobe| . . . . . . . . . .. 91
[6.1. Ein- und Zweidimensionales Ortsspektrum der Referenzprobe, die die feh- |
| lende Triggerrate zeigen| . . . . . . . . . .. ... Lo 95
|A.1. Energiesumme-Orts-Spektrum mit Gegenteldproblem|. . . . . . . . .. .. 102

110



Literaturverzeichnis

[AHB]

[AMT]

[APT]

[BAK]

[BAP]

[BPM]

[BRP]

[BWK]

[CGZ]

[CLT]

[DSP]

[E74]

HANS-JORG ASSION, WOLFGANG VOLLMOELLER: Handbuch Bipolare Sto-
rungen: Grundlagen - Diagnostik - Therapie. 1. Auflage, Verlag Kohlham-
mer (2006)

G. Aupi, A. H. WAPSTRA AND C. THIBAULT: The AMEZ2003 atomic
mass evaluation. Nuclear Physics A729 (2003) 337 - 676

HaANs-HASSO FREY, WOLFGANG LOSCHER: Lehrbuch der Pharmakologie
und Toxikologie fiir die Veterindrmedizin. Sonderausgabe der 2. Auflage,
Verlag Enke (2007)

JoAcHIM BLUTHGEN, WOLFGANG WEISCHET: Allgemeine Klimageogra-
phie. 3. Auflage, Verlag Gruyter

URSULA BAUM: Anatomie und Physiologie, Band 1. 7., iberarbeitete und
aktualisierte Auflage, Verlag Urban & Fischer (2004)

OTTO BENKERT: Psychopharmaka: Medikamente, Wirkungen, Risiken. 4.,
tiberarbeitete und aktualisierte Auflage, Verlag C.H. Beck (2001)

THOMAS BRAUN, ANNETTE ROHLER: Kurzlehrbuch Physiologie. 1. Auf-
lage, Verlag Elsevier (2006)

J. BratrTt, V. WEISSKOPF: Theoretische Kernphysik. Verlag Teubner
(1959)

CLAUDE COHEN-TANNOUDJI, BERNARD DI1U: Quantenmechanik. 2. Auf-
lage, Verlag Gruyter

H. WEINGARTNER, M. RUDORFER, M. LINNOILA: Cognitive effects of
lithium treatment in normal volunteers. Psychopharmacology 86 (1985)
472 - 474

DATENBLATT DES HIGH LINEARITY POSITION SENSING DETEC-
TOR: Beschreibung: 2L10UV_SU7, Part Number: S2-0016. Web.
http://www.lasercomponents.com /fileadmin /user__upload/home/ Data-
sheets/sitek/2110uv__su7.pdf (30.11.2009)

F. AJZENBERG-SELOVE: Energy levels of light nuclei A = 5 - 10. Nuclear
Physics A227 (1974) 1 - 244

111



Literaturverzeichnis

[E88]

[EBF]

[EKP]

[ELN]

[EPT]

[FLM]

[FRM]

[FVT]

[GNP]

[GTR]

[HNV]

[JAN]

[KBA]

[KMP]

112

F. AJZENBERG-SELOVE: Energy levels of light nuclei A = 5 - 10. Nuclear
Physics A490 (1988) 1 - 225

HaNs-KONRAD BIESALSKI, PETER FURST: Erndhrungsmedizin - Nach
dem Curriculum Erndhrungsmedizin der Bundesdrztekammer. 3., erwei-
terte Auflage, Verlag Thieme (2004)

WERNER ECKERT, JURGEN KARTENBECK: Proteine: Standardmethoden
der Molekular- und Zellbiologie: Priparation, Gelelektrophorese, Membran-
transfer und Immundetektion. 3. Auflage, Verlag Springer (1997)

F. AJZENBERG AND T. LAURITSEN: Energy Levels of Light Nuclei IV.
Reviews of modern physics 24 (1952) 321 - 402

CLAUS-JURGEN ESTLER, HARALD SCHMIDT: Pharmakologie und Toziko-
logie. 6. Auflage, Verlag Schattauer (2006)

Y. FENG, K. BENCZE UND CH. PELIKAN: Lithiumbestimmung mit Matrizx-
modifier K Ho POy in Triton X — 100 im biologischen Material. Fresenius’
Journal of Analytical Chemistry 329 (1987) 595 - 599

WISSENSCHAFTLICHER DIREKTOR: PROF. DR. WINFRIED PETRY:
FRM II: Forschungs-Neutronenquelle Heinz Maier-Leibnitz. Web.
http://www.frm2.tum.de/ (26.12.2009)

PrROF. DR. P. FIERLINGER: Vorlesungsfolien von Teilchenphysik mit Neu-
tronen. Wintersemester 08/09

P. RIEDERER, G. LAUX: Neuro-Psychopharmaka: FEin Therapie-
Handbuch, Band 3: Antidepressive, Phasenprophylaktika und Stimmungs-
stabilisierer. 2. neubearbeitete Auflage, Verlag Springer (1993)

CLAauDIA ROTH: Fin Mikro-Waageverfahren zur kontinuierlichen Be-
stimmung der Sublimationsgeschwindigkeit wdhrend der Gefriertrock-
nung. Dissertation zur Erlangung des Doktorgrades, Friedrich-Alexander-
Universitdt Erlangen-Niirnberg (2000)

DiETER HENRICHS: Handbuch Nihr- € Vitalstoffe. 4., iberarbeitete Auf-
lage, Verlag Constantia (2005)

JANIS: Java-based nuclear information software from the Nuclear Energy
Agency. Web. http://www.nea.fr /janis/download.html (11.12.2009)

CLEMENS KIRSCHBAUM: Biopsychologie von A bis Z. 1. Auflage, Verlag
Springer (2008)

THOMAS KOHLER: Medizin fiir Psychologen und Psychotherapeuten: Ori-
entiert an der Approbationsordnung fiir Psychologische Psychotherapeuten.
2. Auflage, Verlag Schattauer (2010)



Literaturverzeichnis

[KNK]

[LAT]

[LBP]

[LRA]

[LTC]

[MKK]

[NND]

[NRK]

INSL]

[PDC]

[PGA]

[PUM]

[QM2]

[RGN]

J. MAcIiLL, G. PFENNIG, J. GALY: Karlsruher Nuklidkarte. 7. Auflage
(2006)

HERBERT LIPPERT, DESIREE HERBOLD : Anatomie Text und Atlas. 8.
Auflage, Verlag Urban & Fischer (2006)

GEORG LOFFLER, PETRO PETRIDES: Biochemie € Pathobiochemie. 8.
Auflage, Verlag Springer (2007)

CONSTANCE M. MOORE, CHRISTINA M. DEMOPULOS: Brain-to-Serum
Lithium Ratio and Age: An In Vivo Magnetic Resonance Spectroscopy Stu-
dy. Am J Psychiatry 159 (2002) 1240 — 1242

MANFRED LECHNER: Taschenbuch fiir Chemiker wund Physiker:
Physikalisch-chemische Daten. 4. Auflage, Verlag Springer (2002)

THEO MAYER-KUCKUK: Kernphysik, Eine Einfihrung. 7. Auflage, Verlag
Teubner (2002)

DATABASE MANAGER: ALEJANDRO SONZOGNI: Data Source: National
Nuclear Data Center, Brookhaven National Laboratory, based on ENSDF
and the Nuclear Wallet Cards. Web. http://www.nndc.bnl.gov/chart/
reCenter.jsp?z=3&n=3 (08.01.2010)

TEUT RISLER, KARLWILHELM KUHN: Facharzt Nephrologie. 1. Auflage,
Verlag Urban & Fischer (2008)

L. KOESTER, K. KNOPF, W. WASCHKOWSKI: Neutron Scattering Length
of Lithium and Boron and their Isotopes. Zeitschrift fiir Physik A Hadrons
and Nuclei 312 (1983) 81 - 88

M. LINDROOS AND Q. SKEPPSTEDT: A position sensitive photon detector
used as a charged particle detector. Nuclear Instruments and Methods in

Physics Research A306 (1991) 225 - 228

VERANTWORTLICHE: DR. PETRA KUDEJOVA: PGAA: Prompte
Gamma-Strahl-Aktivierungs-Analyse. ~ Web. http://www.frm2.tum.de/
wissenschaftliche-nutzung/bestrahlung /pgaa/index.html (26.12.2009)

PSD USER’S MANUAL, POSITION SENSING DETECORS, Herstellerfirma:
Sitek Elektro Optics. Web. http://www.sitek.se

PrROF. DR. M. RaTz: Quantenmechanik II Skript. Wintersemester 07/08
Kapitel 11.4

PETER  RIEDERER, GERD LAUX:  Grundlagen der  Neuro-
psychopharmakologie: Fine Therapiehandbuch. 1. Auflage, Verlag
Springer (2010)

113



Literaturverzeichnis

[SLD]

[SLO]

[SOA]

[WCK]

ZIE]

[ZMH]

114

GERHARD SCHRAUZER, KRISHNA SHRESTHA: Lithium in drinking water
and the incidence of crimes, suicides and arrests related to drug addictions.
In Lithium in Biology and Medicine (Schrauzer, Kippel) . 1. Auflage, Verlag
Vch Pub (1991)

GERHARD SCHRAUZER: Lithium: Occurrence, Dietary Intakes, Nutritional
Essentiality. Journal of the American College of Nutrition 21 (2002) 14 -
21

Eric WEISSTEIN: "Solid Angle'. From Math World - A Wolfram
Web Resource. ~ Web. http://mathworld.wolfram.com/Solid Angle.html
(20.01.2010)

HERMANN WEIDENFELLER: Grundlagen der Kommunikationstechnik. 1.
Auflage, Verlag Teubner (2002)

J. F. ZIEGLER, J. P. BIERSACK AND U. LITTMARK: The Stopping and
Range of Tons in Matter. Pergamon Press (1985)

JOSEF ZOTL, JOHANN GOLDBRUNNER: Die Mineral- und Heilwdsser Os-
terreichs: Geologische Grundlagen und Spurenelemente. 1. Auflage, Verlag
Springer (1993)



Danksagung

Ich mochte mich bei Prof. Dr. Reiner Kriicken bedanken, dass er es mir ermoglichte,
an seinem Lehrstuhl £12 meine Diplomarbeit zu schreiben. Ein besonderes Dankeschon
mochte ich auch Dr. Roman Gernh&user aussprechen, der mir mit seiner Erfahrung mit
Rat und Tat zur Seite stand. Ohne ihn wéren die, rund um die Uhr laufenden, Experimen-
te nicht moglich gewesen. Des Weiteren mochte ich mich bei Dominik Seiler bedanken,
der die Referenzprobe bedampfte und sdmtliche Targetsubstrate herstellte und sie auf die
Aluminiumrahmen aufzog. Auflerdem mdéchte ich mich bei Sonja Winkler bedanken, die
die Silizium Dioden an den Platinen befestigte und bei den Targetrahmen fiir eine gewis-
senhafte Reinigung sorgte. Besonders mdochte ich mich auch bei Ralf Lang und Michael
Klockner bedanken, die mir in der Werkstatt von F12 samtliche mechanische Bauteile
anfertigten und manchmal auch sehr kurzfirstig Anderungen vornahmen.

Ein ganz besonderer Dank geht auch an die Damen der Rechtsmedizin Miinchen, Jutta
Schopfer und Susanne Ring, die diese Diplomarbeit ermdglicht haben und sich jeder Zeit
fiir die Probenherstellung Zeit nahmen.

Bedanken mochte ich mich auch bei Lea Canella, die bei allen Fragen iiber den PGA A-
Messstand immer zur Verfiigung stand und mir bei manchen Umbauten am PGAA tat-
kréftig zur Seite stand. Ein weiterer Dank geht auch an Dr. Karl Zeitelhack, der mir
wahrend der Strahlzeiten mit Rat und Tat zur Seite stand und auch wéhrend dem Wo-
chenende verfiigbar war.

Als letztes mochte ich mich noch bei allen Mitarbeitern von E12 fur das tolle Klima
bedanken.



	Motivation
	Nachweismethode
	Energiebilanz
	Die Dominanz der 6Li(n,)T Reaktion
	Der Wirkungsquerschnitt der 6Li(n,)T Reaktion
	Der Raumwinkel mit Koinzidenzbedingung
	Grenzen der Methode
	Untergrund
	Dicke des Targets
	Maximale Messzeit


	Versuchsaufbau
	Die Neutronenquelle FRM II
	Die Kalte Quelle
	Die Neutronenleiter

	Die PGAA-Messstation
	Probenkammer
	Neutronenstrahlprofil

	Detektoraufbau
	Detektoren
	Mechanische Anordnung

	Auslese-Elektronik und Datenaufnahmesystem

	Probenpräparation
	Der Gewebeprobenhalter
	Probenherstellung - Kryoschnitt
	Gefriertrocknung
	Aufbau und Durchführung der Gefriertrocknung
	Trocknungsfaktor

	Referenzproben

	Versuchsdurchführung
	Energiekalibrierung der Detektoren mit einer Alphaquelle
	Erste Messungen am Neutronenstrahl
	Eigenschaften der verbesserten Detektoraufbauten
	Besonderheiten der Messung mit den PSD
	Ortsabhängigkeit der Energiesumme eines PSD
	Zweidimensionale Ortsabhängigkeit der einzelnen Ortskoordinaten
	Normierung des Detektorsystems P

	Messung der Gewebeproben
	Apparative Grenzen der Methode

	Ausblick
	Verlängerung der Trocknungszeit
	Verbesserung der Detektor-Elektronik
	Steigerung der Effizienz
	Abschirmung des Neutronenhalo
	Spülung der Probenkammer mit Helium
	Neue Trägerfolien für die Gewebeproben
	Potential aller Verbesserungsschritte

	Anhang
	Gegenfeldproblem
	Mathematicacode für die Raumwinkelberechnung

