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Einleitung

Das Molecular Plating Verfahren wurde erstmalig im Jahr 1962 von W. Parker und
R. Falk eingefiihrt und ist eine hiufig verwendete Technik in der Target-Produktion.!
Urspriinglich galt die Uberzeugung, dass die Abscheidung in molekularer Form er-
folgt, jedoch wurde diese Annahme widerlegt, da sich herausstellte, dass die Ab-
scheidung als Oxid erfolgt. Dabei konnen, je nach Losungszusammensetzung, auch

Salze abgeschieden werden.?!

Molecular Plating ermoglicht eine Abscheidung von Lanthaniden und Actiniden aus
organischen Losungen durch einen elektrischen Fluss. Das Verfahren erzielt hohe
Ausbeuten und Abscheidungen mit Massenbelegungen von bis zu 1000 ug/cm.?
Die fiir das Verfahren verwendete elektrochemische Zelle ist eine galvanostatische
Zelle, bestehend aus zwei Elektroden. Die Abscheidung der f-Elemente erfolgt an
der Kathode, da hier die Reduktion des jeweiligen Ions stattfindet. Dabei kann die
Qualitat der Abscheidung, d.h. die Filmqualitat, durch verschiedene Parameter, wie
H,0 und CO,, beeinflusst werden. !

Die hergestellten Targets von Lanthaniden und Actiniden kénnen anschliefend als
Quellen fiir verschiedene Anwedungen verwendet werden. Eine Verwendungsméglich-
keit ist die Herstellung superschwerer Elemente (engl. superheavy elements). Diese
werden auch Transactinide genannt und umfassen die Elemente ab einer Ordnungs-
zahl Z > 104. Sie werden durch die Kernfusion zweier Atomkerne gebildet. Fiir diese
Fusion werden schwere Elemente, wie beispielsweise Americium, mit leichten Ionen
beschossen. Die Projektilenergie der leichten Ionen muss dafiir grof genug sein um
die Coulombbarriere zu iiberwinden. !

Ziel dieser Arbeit ist die Untersuchung des Einflusses unterschiedlicher Konzentra-
tionen an HoO und CO5 in dem Losemittel auf die elektrochemische Abscheidung
von f-Element-Chloriden. Zur Untersuchung wurde °Tb verwendet. Es wird {iber
Neutronenbeschuss vom stabilen Isotop °*Tb gewonnen, besitzt eine Halbwertszeit
von 72.3 d und zerfillt durch eine 4~ Kernumwandlung zum %Dy,

Erste Analysen der Filme lassen vermuten, dass verschiedene Kohlenstoffspezies, wie
Carbonate, abgeschieden werden.® Durch bereits durchgefiihrte Versuche mit Terbi-
umnitrat konnte beobachtet werden, dass der CO5-Gehalt in der Losung Einfluss auf
die Filmqualitdt haben. Diese Untersuchungen sollen nun auch auf Chloridsysteme
ausgedehnt werden. Hierfiir werden Verdiinnungsreihen erstellt und mit verschie-
denen Konzentrationen an HoO und CO, versetzt, abgeschieden und miteinander
verglichen. Weiterhin wurden ausgewihlte *°Tbh-Losungen mit einer kleinen Menge

2Am versetzt und abgeschieden.
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Zur quantitativen Gehaltsbestimmung werden ~-Spektrometrie und a-Spektrometrie
verwendet. Als bildgebende Methoden dienen dabei die Autoradiographie und die

Rasterelektronenmikroskopie.




Theoretische Grundlagen

2.1 DMolecular Plating

Molecular Plating ermoglicht die Abscheidung der f-Elemente auf Oberflachen und
eignet sich zur Herstellung von Targets fiir kerntechnische Anwendungen. Die Me-
thode wurde 1962 von W. Parker und R. Falkl! eingefiihrt und erméglicht hohe
Ausbeuten von bis zu 90 %. Beim Molecular Plating werden organische Losungs-
mittel, wie beispielsweise Mischungen aus Isopropanol und Isobutanol, verwendet.?
Typische Reaktionszeitraume sind 1-2 Stunden, die Stromdichten konnen auf ei-

2 eingestellt werden und die Spannungen liegen in einem Bereich von

nige mA /cm
50-2000 V. Auf diese Weise kann eine hochwertige Filmqualitdat erhalten werden.

Die, fiir das Molecular Plating Verfahren verwendeten f-Metalle, liegen in 0.1 molarer
Saure vor und werden in geringen Volumina zu den organischen Losungen hinzuge-
geben. Weiterhin wird angenommen, dass aufgrund des hohen Spannungsbereiches
Mischungen aus Carbonaten, Carboxylaten und Hydroxiden, abgeschieden werden.P!
Die Standardreduktionspotentiale der Lanthanide sind héher als das Referenzpoten-
tial, wahrend die Standardpotentiale von Wasser und Kohlenstoffdioxid es nicht sind.
Somit findet die Reduktion von Wasser und CO2 bevorzugter statt und es entste-
hen die oben genannten Mischungen. Diese Mischungen kénnen Risse (sogenanntem
Mud cracking) an den Target-Oberflichen verursachen. In Gleichung[1] wird die Ent-

stehung der Risse mittels H20 dargestellt.

HQO+G_ —)HQ—FOHi (1)

Der gebildete Wasserstoff lagert sich unter das verwendete Substrat, einer Titanfolie,
ab und verursacht beim entweichen des Wasserstoffs Risse auf der Folie. Lanthanide
und Actinide sind aufgrund ihrer niedrigen Standardreduktionspotentiale unedel und
kénnen nicht elementar in rein wéssrigen Losungen abgeschieden werden. Terbium
besitzt beispielsweise ein Standardreduktionspotential von -2.30 V und ist damit
vergleichbar mit dem Standardreduktionspotential von Magnesium, welches bei -
2.38 V liegt.l) Mittels Molecular Plating konnen Abscheidungen von f-Elementen
mit einer Massenbelegung von bis zu 1000 ug/cm? erreicht werden.?

Die Targetherstellung erfolgt in einer galvanostatischen Zelle, an der ein konstanter
Strom mit variabler Spannung angelegt wird. Die Zelle besteht aus zwei Elektroden,
einer Kathode, der Arbeitselektrode, und einer Anode, der Gegenelektrode. An der
Kathode findet die Reduktion und an der Anode die Oxidation statt. Nach dem

Anlegen einer Spannung werden die f-Elemente, die als Kationen vorliegen, zur Ka-

3
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thode transportiert und auf einem Substrat (hiufig eine Titanfolie) abgeschieden.?

In Abbildung (1] wird die verwendete elektrochemische Zelle schematisch dargestellt.

+
- AT
N
—————— Reaktionslésung
Zelle
D e Targetfolie (Ti)
7 Basis

Abbildung 1: Schematische Darstellung der elektrochemischen Zelle.

Das Faraday’schen Gesetz (Gleichung [2)) ermdoglicht eine rechnerische Ermittlung
der benétigten theoretischen Elektrolysezeit £, um eine bestimmte Masse m bei einer
bekannten Stromstirke I elektrochemisch abzuscheiden.!
m-z-F

SMT @
Gleichung [2] setzt sich zusammen aus der theoretischen Elektrolysezeit ¢, der Masse
m, der iibertragenen Elektronen z, der Faraday’schen Konstante F, der molaren
Masse M und der Stromstérke I.
Jedoch gilt das Faraday’sche Gesetz nicht fiir jede elektrochemische Abscheidung,
da die theoretische Elektrolysezeit von der tatsidchlichen Abweichen kann. Diese
Abweichung findet beispielsweise beim Molecular Plating statt, da die experimentelle

Elektrolysezeit deutlich langer als die theoretisch ermittelte Elektrolysezeit ist.

2.2 Die Loslichkeit von Gasen in Losungen

Gase sind Teilchen, die sich in einem grofsen Abstand zueinander frei bewegen.
Sie 16sen sich in Fliissigkeiten, indem durch Diffusion ein Austausch zwischen den
gasformigen und fliissigen Molekiilen an der Grenzflache erfolgt. Dabei besagt das
Henry-Dalton-Gesetz, dass der Partialdruck eines Gases direkt proportional zu sei-

ner Konzentration in einer Fliissigkeit ist. Dieser Zusammenhang wird in Gleichung
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dargestellt. !

|C] = Hx - pa (3)

Gleichung [3] setzt sich zusammen aus der Konzentration des Gases in der Fliissigkeit

[C], der Henry-Konstante Hx und dem Partialdruck des Gases. p4®

Nach erreichen der Sattigungskonzentration stellt sich ein chemisches Gleichgewicht
zwischen dem Eintritt und Austritt der Gasmolekiile in den jeweiligen Fliissigkeiten
cin. Dieses Gleichgewicht kann nach dem Prinzip von Le Chatelier®™ durch Anderung
folgender Gréfsen beeinflusst werden: Konzentration, Temperatur oder Druck. Durch
Erhohung oder Verminderung dieser Gréfsen wird auf die chemische Reaktion, welche
sich im chemischen Gleichgewicht befindet, ein Zwang ausgeiibt. Um diesem Zwang
auszuweichen, wird das Gleichgewicht verschoben und ein neues Gleichgewicht ein-

gestellt. Ein chemisches Gleichgewicht ist in Gleichung [] allgemein formuliert.

aA(g)+bB(s)=cC(g)+dD(g) (4)

Der Losungsvorgang von Gasen in Fliissigkeiten erfolgt in der Regel exotherm. Eine
Anderung der Temperatur kann dabei die Verschiebung des Gleichgewichts hervor-
rufen und bewirkt beispielsweise bei einer Temperaturerhhung eine Abnahme der

Loslichkeit von Gasen.

Wird innerhalb eines Systems, welches nur aus gasférmigen Reaktionsteilnehmern
besteht, der Druck erhoht, entsteht ebenfalls ein Zwang. Dieser wird umgangen, in-
dem das Gleichgewicht in die Richtung mit der geringeren Gesamtanzahl an Teilchen
verschoben wird. !l

Weiterhin kann die Loslichkeit von Gasen durch Anwesenheit von Salzen in einer
Losung verringert werden. Aus diesem Grund ist die Loslichkeit von Sauerstoff im
Salzwasser geringer als im Siikwasser. !

Die Loslichkeit verschiedener Gase ist variabel und ist sowohl von dem verwende-
ten Losungsmittel als auch von dem Gas abhéngig. Auferdem ist die Temperatur
des Losungsmittels relevant. Hierfiir wurden im Jahre 1991 verschiedene empirisch
belegte Gleichungen aufgestellt um die Molenbriiche der verwendeten Gase unter
unterschiedlichen Bedingungen zu bestimmen. %)

Mithilfe von Gleichung [5] und [6] kénnen bei einer Temperatur von 293.15 K und
einem Druck unter 200 kPa die Molenbriiche (z¢0,) bestimmt werden. !

4450.3
111(1‘002) = —83.277 +

+11.112 - In(T) (5)

1195.7

In(zco,) = —7.5561 + —0.24941 - In(T) (6)
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Mittels der Molenbriiche konnen Riickschliisse iiber die Kohlenstoffdioxid Konzen-
tration in dem jeweiligen Losungsmittel bestimmt werden. Hierfiir wird zunéchst die

Stoffmenge n des Losungsmittel, unter Verwendung von Gleichung [7], ermittelt.

n(LM) =

SE

Dabei entsprechen m die Masse und M die molare Masse.

Daraufhin wird die Stoffmenge n von Kohlenstoffdioxid rechnerisch bestimmt.

n(COy) = wco, - (N(LM) + (n(LM) - zco,)) (8)

Schlussendlich kann anhand der obigen Gleichungen auf die Konzentration c¢ ge-

schlossen werden. Hierfiir wird Gleichung 9] verwendet.

AC0) = ¥ Tan)

Mit V als Volumen des verwendeten Losungsmittels.

2.3 Tracer Produktion/Neutronenaktivierungsanalyse

Die Neutronenaktivierungsanalyse (NAA) dient der qualitativen Gehaltsbestimmung
iiber die y-Spektrometrie und der quantitativen Analyse der elementaren Zusam-
mensetzung einer Probe. Dabei findet eine Kernreaktion statt. Die Probe ist einer
Neutronenquelle ausgesetzt und wechselwirkt mit den Neutronen, sodass iiber Neu-
troneneinfang radioaktive Isotope entstehen. Es erfolgt eine Zunahme der Massenzahl.!t%
In Abbildung [2| wird die Herstellung eines Compoundkerns iiber ein Projektil und

ein Target mit anschliefsender Kernumwandlung dargestellt.

6
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Ejektil
Projektil Targetkern Compoundkern
Y
—
" ‘% ‘ Produktkern
—> \

Abbildung 2: Schematische Darstellung der Herstellung eines Compoundkerns mit an-
schliefsender Kernumwandlung.

So wird beispielsweise aus dem **Tb nach Neutronenbeschuss das '®*Tbh Isotop.
Dabei wird die Probe durch Neutronenbeschuss (Gleichung bestrahlt.

159Th(n, 7)1%Th (10)

Das entstandene °Tb ist radioaktiv und zerfillt in einem B~ -Zerfall. Im Falle des
gebildete 0Th findet ein Zerfall zum *6°Dy statt.H

10T — 9Dy +e” + 7, (11)

Das durch Neutronenbestrahlung hergestellte °Tb kann, aufgrund seiner Halb-
wertszeit von t;/,,=72.3 d als Tracer verwendet werden. Tracer sind radioaktive Iso-
tope, welche zu inaktiven Isotopen hinzugegeben werden, um Informationen iiber die
Ausbeute und Reaktionsgeschwindigkeit zu erhalten. Dabei werden weitere Folge-
prozesse durch den Zerfall emittierter ionisierender Strahlung, wie beispielsweise die
Emission von y-Quanten, ausgenutzt. Diese konnen mittels geeigneten Detektoren

detektiert werden.

In Tabelle (1| sind die charakteristischen Energien der y-Linien und ihre Intensitéten
fiir 9Th dargestellt.X
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Tabelle 1: y-Energien von 9Tb und die zugehdrigen Intensitéten.

Energien/keV | Intensitét/%

879.48 30.1
298.59 26.1
966.166 25.1
1177.95 14.9
86.79 13.2
962.311 9.81
1271.87 7.44

2.4 ~-Spektrometrie

~-Strahlung bezeichnet die Emission von energiereicher elektromagnetischer Strah-
lung aus einem Atomkern. Bei einem ~y-Zerfall relaxiert der Kern aus dem angeregten
Zustand in den Grundzustand und emittiert dabei ein Photon. Die Emission von -
Quanten ist ein Sekundéarprozess und findet im Anschluss an einen Kernzerfall oder
eine Kernreaktion statt.!2) Die Energien des emittierten Photons sind diskret, sie
besitzen weder Ruhemasse noch Ladung. Aufgrund dieser Eigenschaften kénnen sie

nur durch ihre Wechselwirkung mit der Materie nachgewiesen werden.

~v-Quanten kénnen auf verschiedene Weisen mit Materie wechselwirken. Sie kénnen
durch den Photoeffekt, Compton-Effekt oder anhand von Paarbildung wechselwir-
ken.

Bei dem Photoeffekt gibt der v-Quant seine Energie vollstéindig auf eines der Hiillen-
elektronen ab, wodurch das Atom ionisiert wird. Voraussetzung fiir den Photoeffekt
ist, dass die Energie des Photons grofer als die Bindungsenergie des Hiillenelektrons
sein muss. Das emittierte Elektron besitzt schlussendlich die Energie des y-Quanten
abziiglich seiner Bindungsenergie. 2

Bei dem Compton-Effekt handelt es sich um die inelastische Streuung eines Pho-
tons an einem freien oder nur schwach gebundenen Elektron. Das Photon iibertragt
einen Teil seiner Energie auf das Elektron, verbleibt mit einer niedrigeren Energie,

vergrofsert jedoch seine Wellenldnge A nach der Beziehung:

AX= A (1 —cosO) (12)

Dabei entsprechen A\, der Wellenlénge des Elektrons und © dem Winkel, um den
das Photon abgelenkt wird.!2

Bei der Paarbildung kann der y-Quant im elektrischen Feld ein Elektron-Positronen-
Paar bilden. Dabei wird der y-Quant vollstédndig vernichtet. Voraussetzung hierfiir

ist, dass die Energie des Photons grofer ist als die doppelte Ruhemasse des Elek-

8
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trons (2m.c? = 1022 keV).lY Das entstandene Positron ist ein Antiteilchen und
tritt in Wechselwirkung mit einem Elektron, einem Teilchen. Es erfolgt eine gegen-
seitige Vernichtung, auch als Annihilation bezeichnet, und es werden mindestens
zwei y-Quanten mit je einer Energie von 511 keV in einem Winkel von 180° zu-
einander emittiert, diese Linie ist im Spektrum sichtbar und charakteristisch fiir
den Annihilationspeak. In selteneren Féllen werden drei y-Quanten emittiert. Thre
Energieverteilung ist jedoch winkelabhéngig.

All diese Sekundérprozesse liefern ein v-Energiespektrum. Beim Photoeffekt besitzen
die Elektronen die gesamte Energie des v-Quanten und bilden die intensivsten -
Linien. Diese werden als Photopeak definiert. Bei dem Compton-Effekt werden die -
Quanten mehrfach an die Elektronen gestreuut und verlieren einen Teil ihrer Energie.
Die Energieverteilung der Elektronen, die beim Compton-Effekt emittiert werden,
sind unterhalb der Compton-Kante verteilt. Die maximal mogliche Energieabgabe ist
vom Streuwinkel ©® abhéngig. An der Compton-Kante ist ebenfalls ein unscharfer
Peak zu erkennen. Dieser ist der Riickstreupeak. Er besteht aus den y-Quanten
die auferhalb des Detektors in den Detektor zuriickgestreuut werden und ist umso
Intensiver, je grofer die Riickstreuung ist.

Mithilfe von Halbleiterdetektoren und Szintillatoren kann die ~-Strahlung detek-
tiert werden. Dabei basieren die Funkionsweisen beider Detektoren auf dem Bén-
dermodell. Durch ionisierende Strahlung werden die Elektronen angeregt und vom
Valenzband in das Leitungsband angehoben. 3l

Als Halbleiterdetektoren werden Halbleitermaterialien, wie zum Beispiel Lithium-
dotierte Germanium Kristalle (Ge-Li-Detektoren) verwendet. Bei Ge-Li-Detektoren
besteht der Nachteil darin, dass sie eine erhohte Storleitfahigkeiten aufgrund von
Verunreinigungen aufweisen Ein weiterer Nachteil ist, dass diese Detektoren stéan-
dig gekiihlt sein miissen. Diese Nachteile kann jedoch durch Gebrauch von HPGe-

Detektoren (High Purity Germanium) reduziert werden.!3

2.5 a-Spektrometrie

Bei einem a-Zerfall wird ein *He?"-Ion, ein sogenanntes a-Teilchen, emittiert. Dieses
a-Teilchen ist aufgrund seiner abgeschlossenen Schale besonders stabil. Es besitzt
hiufig kinetische Energien zwischen 2-10 MeV. 13 Gleichung [13| stellt den a-Zerfall

am Beispiel von ?*!Am dar.

2Am — 28Np +4 He®™ + AE (13)

Der a-Zerfall findet erst ab einer Massenzahl statt und besitzt diskrete Energien,

welche ein Linienspektrum zur Folge haben.
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Die a-Teilchen wechselwirken mit Materie. Aufgrund ihrer Ladung und Masse kon-
nen sie umliegende Materie ionisieren. In Abbildung 3 sind die durch die a-Teilchen
erzeugten lonenpaare in Abhéngigkeit von ihrer Energie aufgetragen. Die Teilchen

besitzen nur eine geringe Reichweite in der Luft (ca. 4 cm), da sie hohe Wechselwir-

kungswahrscheinlichkeiten haben.!'4

spezifische Ionisation
(Ionenpaare / mm Luft)

A
6000
5000 —
4000 -
3000 -
2000 -
1000 —

0 I | | 1 >
0 1 2 3 4 Weg in Luft (cm)

Abbildung 3: Graphische Darstellung der durch die a-Teilchen erzeugten Ionenpaare in
Abhéngigkeit von ihrer Energie. !l

Um die Energien von a-Teilchen zu bestimmen, werden typischerweise Oberflachen-
sperrschichtzahler verwendet. Weiterhin muss, aufgrund ihrer geringen Reichweite,
die a-Messung im Vakuum stattfinden. Oberflachensperrschichtzéhler eignen sich
fiir diese Messungen, weil sie ein diinnes Eintrittsfenster besitzen. Sie bestehen aus
einem n-dotierten Si-Kristall, welcher haufig auf einer Seite mit Gold bedampft wird,
sodass ein elektrisch leitender Kontakt hergestellt werden kann. Der Kristall befin-
det sich zwischen zwei Elektroden, einer Anode und einer Kathode. Zwischen der
p- und n-Schicht entsteht eine ladungsfreie Zone, einer sogenannten Sperrschicht.
Tritt ionisierende Strahlung in die Sperrschicht, werden Ladungstriger freigesetzt,
sogenannte Elektronen-Loch-Paare. Diese werden durch die angelegte Spannung ge-
trennt und an den Elektroden gesammelt. Schliefslich konnen Impulsstrome in ein

digitales Signal umgewandelt und detektiert werden. !9

10
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2.6 Autoradiographie

Die Autoradiographie (engl. Radiographic Imaging, RI) ist eine bildgebende Metho-
de zur Ermittlung der relativen Menge und Verteilung von Radioaktivitdten. Diese
Methode wurde bereits im Jahre 1896 von H. Bequerel entdeckt und fithrte zur Er-
kenntnis, dass Uran ein radioaktives Element ist. Damals wurden photographische
Platten verwendet, die bei ionisierender Strahlung eine permanente Schwarzfarbung

verursachten. 7]

Heutzutage werden Lumineszenz-Platten verwendet, die aus aus einer Polymerma-
trix auf der ein anorganisches Material aus BaFBr:Eu?* ist bestehen. Diese werden
auf die Probe platziert und fiir eine gewisse Zeit bestrahlt. Die ionisierende Strah-
lung trifft auf die Platte, die Elektronen der Lumineszenz-Platte werden angeregt
und vom Valenzband in das Leitungsband angehoben. Nach beendeter Bestrahlungs-
zeit kann die Information in den Lumineszenz-Platte gespeichert werden, weil die
Relaxation in das Valenzband verboten ist. Anschlieftend kann mit Hilfe eines Lasers
(HeNe Laser) die Lumineszenz-Platte ausgelesen werden. Die Anregung durch den
Laser bewirkt die Lumineszenz des Eu?*. Die Elektronen, die zuvor durch die ionisie-
rende Strahlung in ein hoheres Energieniveau angehoben wurden, relaxieren in den
Grundzustand und emittieren dabei Photonen. Diese werden durch den Photomul-
tiplier in ein elektrisches Signal umgewandelt, welches anschliefsend in ein Bild iiber-
fithrt wird.!' Die Lumineszenz-Platten sind wiederverwendbar und kénnen durch
weifles Licht regeneriert werden. Die Funktionsweise der Autoradiographie wird in
Abbildung [4 dargestellt.

Laser Photomultiplier

I

a) Bestrahlung der Lumineszenz-Platte b) Ablesen der Luminesenz-Platte

0
A

c) Umwandlung
emittierter Photonen in

6 ein elektrisches Signal
- : -

d) Regeneration durch
weiles Licht

Abbildung 4: Schematische Darstellung der Funktionsweise der Autoradiographie. a) die
ionisierende Strahlung trifft auf die Lumineszenz-Platte. b) Auslesen der Lumineszenz-
Platte iiber einen Laser, umwandeln der emittierten Photonen in ein elektrisches Signal.
¢) Regeneration der Lumineszenz-Platte durch weifes Licht. L7
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KAPITEL 2. THEORETISCHE GRUNDLAGEN

2.7 Rasterelektronenmikroskopie /Energiedispersive

Rontgenspektroskopie

Die Rasterelektronenmikroskopie (REM) ist eine Methode zur Analyse der Oberfla-
chen von Proben. Dabei kénnen verschiedene Vergroferungen verwendet werden,
um die Oberflichenstruktur zu beobachten. Im Hochvakuum werden mithilfe einer
Elektronenquelle, bestehend aus einem gebogenen Wolframdraht oder einem Lant-
hanhexaboridkristall (LaBg), Primérelektronen (PE) erzeugt. Diese Primérelektro-
nen werden in einem elektrischen Feld beschleunigt und mithilfe von Magnetfel-
dern wird der Elektronenstrahl abgelenkt und auf verschiedene Punkte der Proben
fokussiert. Durch das Rastern des Elektronenstrahls iiber die Probe, werden die
Ortsinformationen erhalten. Hierfiir wechselwirkt der Elektronenstrahl auf verschie-
dene Weise mit der Oberflache. Beim rastern der Probe werden Sekundérelektronen
(SE) gestreut, welche Energien unterhalb 50 eV besitzen. Sie ermoglichen Aussagen
iiber die Topografie der Probe indem die Sekundérelektronen, die unmittelbar an
der Probenoberflache gestreut werden, detektiert werden. Neben den Sekundérelek-
tronen entstehen auch die Riickstreuelektronen (BSE). Dabei handelt es sich um
zuriickgestreute Elektronen, also Primérelektronen, die an den Atomkernen reflek-
tiert werden. Sie besitzen Energien im eV-Bereich und liefern Informationen iiber die
chemische Zusammensetzung. Die Anzahl an zuriickgestreuten Elektronen ist dabei
Abhéngig von der Ordnungszahl des untersuchten Elements. Das bedeutet, dass die
untersuchten Bereiche umso heller erscheinen, je schwerer das Element ist. In der
nachfolgenden Abbildung |5|sind die entstehenden Signale dargestellt.!8l

Primadrer
Elektronenstrahl

Rickgestreute

Charakteristische Elektronen

Rontgenstrahlung

Sekundare
Kathodo- Elektronen

lumineszenz

Auger
Elektronen

Probenoberflache

o

Transmittierte
Elektronen

Abbildung 5: Schematische Darstellung der entstehenden Signale bei der Rasterelektro-
nenmikroskopie.

Weiterhin kann der Elektronenstrahl die Elemente auch zur Rontgenfluoreszenz an-
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KAPITEL 2. THEORETISCHE GRUNDLAGEN

regen. Diese Rontgenfluoreszenz kann fiir die energiedispersive Réntgenspektrosko-
pie (EDX) verwendet werden, da jedes Element spezifische Rontgenlinien emittiert,
welche detektiert werden konnen. Dabei wandelt die Software die detektierten Ront-
genlinien in ein Spektrum um, sodass eine Aussage iiber die elementare Probenzu-

sammensetzung moglich ist.!18l
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Versuchsdurchfithrung

Die im Verlauf der Arbeit verwendeten Alkohole (2-Methyl-1-propanol und 2-Propanol)
besitzen einen Wassergehalt von weniger als 3 ppm (s. Anhang @)

Die Versuche wurden unter einer Argonatmosphére innerhalb der Glovebox durch-
gefiihrt. Dabei wurde die Konzentration von H,O und O, iiber den gesamten Prozess
verfolgt und dokumentiert. Um den Einfluss der Schutzgasatmospéare(H,O < 1 ppm,
O, = 1-4 ppm) auf das Plating zu beobachten wurden einige Versuche mit ausge-
wahlten Parametern aufserhalb der Glovebox durchgefiihrt.

Alle hergestellten Reaktionslosungen wurden innerhalb der Glovebox angefertigt
und fiir die ausgewahlten Versuche aus der Glovebox ausgeschleust. Lediglich die
gesittigte COo-Losung wurde aufserhalb der Glovebox erstellt und im Anschluss
eingeschleust. Dabei sollte angemerkt werden, dass das Einschleusen eine Verringe-
rung des Umgebungsdrucks verursacht, welcher moglicherweise den CO,-Gehalt der

Proben reduzieren konnte.

Als elektrochemische Zelle wurde eine galvanische Zelle, mit einer Kathodenfldche
von 0.28 cm?, einem Durchmesser von 0.6 cm und einer konstanten Stromstér-
ke von 0.20 mA /cm? verwendet. Wihrend jeder Durchfiihrung wurde die Qualitit
der Schutzgasatmosphére (HO und O.), die Anfangsspannung (U,) und die End-
spannung (Ug) notiert (s. Tabelle [7)). Diese haben jedoch keinen Einfluss auf die

Filmqualitdt und konnen vernachlissigt werden. In Abbildung [6] ist die verwendete
elektrochemische Zelle abgebildet.

Abbildung 6: Links: Foto der aufgebauten Zelle. 1: Zelle, 2: Befestigung, 3: Basis.
Rechts: Foto der Zellteile.
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KAPITEL 3. VERSUCHSDURCHFUHRUNG

Das Plating wurde, wenn nicht anders erwdhnt, in einem Zeitraum von 2 Stunden
durchgefiihrt. Weiterhin sind alle hergestellten Reaktionslosungen mit ihren jeweili-
gen Volumina, Ort der Abscheidungen und erwarteten Massenbelegungen in Tabelle

dargestellt.

3.1 Herstellung der ““Tb-Stamml6sung

Zunéchst wurde eine 10 mL Alkoholmischung (9 mL Isobutanol und 1 mL Isopro-
panol) hergestellt und mit ThCl3 - 6 HsO versetzt. 1 mL dieser Losung wurden
entnommen, am 26.10.21 im TRIGA-Reaktor zur Herstellung von '°Tb als Tracer
fiir einen Zeitraum von 6 h bestrahlt und erneut in die Alkoholmischung iiberfiihrt.

Diese hergestellte Losung wird im Verlauf der Arbeit als Stammlosung (SL) definiert.

3.2 Herstellung der Reaktionslosungen

Zur Herstellung der Reaktionslosungen (RL) wurden 150 pli der Stammlésung
mit einer Alkoholmischung (9 mL Isopropanol und 1 mL 2-Methyl-1-propanol) auf
10 mL aufgefiillt. Alle verwendeten Reaktionslosungen wurden stets mit der gleichen

Alkoholmischung hergestellt.

3.3 Versuche innerhalb der Glovebox

3.3.1 Bestimmung des Einflusses von D>O in Abwesenheit
von COs

Wihrend der Versuchsdurchfiihrung wurde anstelle von Wasser (H,O) D3O verwen-
det. Dieses lag bereits in der Glovebox vor und wurde ohne weitere Aufarbeitungs-
schritte verwendet.

Zur Herstellung der verwendeten Reaktionslosungen (RL) wurden 150 pL: der Stamm-
l6sung und der verwendeten Menge an DO mit der Alkoholmischung auf 10 mL
aufgefiillt. Die Bestimmung des Einflusses von deuteriertem Wasser (D2O) erfolgte
durch Variation der verwendeten Volumina an D,O innerhalb der Reaktionslésun-

gen.

3.3.2 Bestimmung des Einflusses von CQO, in Abwesenheit
von D>O

150 puLi der Stammlosung und eine variable Menge an geséttigter Kohlenstoffdioxid-
Losung (0.082 mol-L™!) wurden mit einer Alkoholmischung auf 10 mL aufgefiillt.

16



KAPITEL 3. VERSUCHSDURCHFUHRUNG

Anschlieffend wurde zur Herstellung der geséttigten CO,-Losung zunéchst eine 10 mL
Alkoholmischung angefertigt und aus der Glovebox geschleust. In diese Mischung
wurde CO, eingeleitet und es wurde angenommen, dass nach 15 Minuten eine ge-
sittigte COqo-Losung hergestellt wurde. Im Anschluss wurden bekannte Mengen der
gesittigten COo-Losung mit der gleichen Menge an Alkoholmischung der Reakti-
onslosungen ausgetauscht und so der CO2-Gehalt innerhalb der Reaktionslésungen

sukzessiv erhoht.

Die fiir die Durchfiihrung benétigte Konzentration an COy wurden zunéchst mithilfe
der Gleichungen [5] und [6] die Molenbriiche rechnerisch bestimmt.

Fiir 1-Propanol ergibt sich somit:

4450.3
293.15 K
Die Stoffmenge n des Losungsmittels konnte mit Hilfe von Gleichung [7] bestimmt
werden und betrdgt 0.013 mol. Somit ergibt sich nach Gleichung [I5] folgender Wert
fiir n(CO,):

In(zco,) = —83.277 + +11.112-1In(293.15 K) = 0.0069  (14)

n(CO5) = 0.0069 - (0.013 mol + (0.013 mol + 0.0069)) = 0.000090 mol ~ (15)

Da jeweils 1 mL des 1-Propanols zur Herstellung der Alkoholmischungen verwendet
wurden, kann anhand von Gleichung@die Konzentration ¢(COy, IP) = 0.090 mol-L !
ermittelt werden.

Analog kann die Konzentration ¢ an COs in 2-Methyl-1-propanol ermittelt werden.
Diese betrigt 0.082 mol-L~1.

Da es sich bei der verwendeten Losung um eine Alkoholmischung in einem 9:1 (Iso-
butanol : Isopropanol) Verhéltnis handelt, muss dies zusétzlich in den Berechnungen
der Kohlenstoffdioxid Konzentration einbezogen werden. Anhand von Gleichung

wird die Konzentration bestimmt.

CO2,8) - 9) + ¢(COq,1p )
10

¢(COy) = ( — 0.082 mol - L™ (16)

3.3.3 Bestimmung des gemeinsamen Einflusses von D>,O und
CO,

150 pli der Stammlésung und verschiedene Volumina an DyO und COy wurden

mit einer Alkoholmischung (9 : 1) auf 10 mL aufgefiillt. Fiir die Herstellung einer
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KAPITEL 3. VERSUCHSDURCHFUHRUNG

gesittigten CO9-Losung wurde die gleiche Vorgehensweise, wie in Kapitel 3.3.2 ange-

wendet. Der CO2-Gehalt wurde innerhalb der Reaktionslosungen sukzessiv erhoht.

3.3.4 Abscheidungen hoherer Massenbelegungen

Um eine Abscheidung mit einer hoheren Massenbelegung von 1500 ug/cm? zu errei-
chen, wurden 450 pL der '*Th-Stammlésung in die Reaktionslésungen gegeben. Die
Vorgehensweise zur Herstellung der Reaktionslosungen verlief analog zu den bishe-
rigen Versuchen (Kapitel 3.2). Die verwendeten Volumina an DO betrugen jeweils
50 oder 75 puL. Die Abscheidungen wurden unter CO,-Ausschluss durchgefiihrt-

Die Abscheidung der RL-48 wurde fiir einen Zeitraum von vier Stunden durchge-
fithrt. Dabei wurden nach jeder verstrichenen Stunde 100 ul. der Reaktionslésung

entnommen und in jeweils ein PP-Rohrchen tiberfiihrt.

3.3.5 Abscheidung von '“Tb mit Zugabe von ?*' Am

Zur Herstellung der Reaktionslosungen wurden 150 plb der Stammlésung mit der
jeweiligen Alkoholmischung auf 10 mL aufgefiillt. Die 24! Am-Stammldsung war in
Salpetersidure (HNOj3) gelost. Zur Herstellung der ! Am-Losung wurden 10 pL aus
der Stammlésung entnommen und eingedampft. Darauthin wurde das eingedampfte
2 Am in Wasser gelost. Dieser Vorgang wurde insgesamt drei mal durchgefiihrt.
Zum Schluss wurde das ?*'!Am in 1 uL der Alkoholmischung geldst und zur Reakti-

onslosung hinzugegeben.

3.4 Versuche aulierhalb der Glovebox

3.4.1 Bestimmung des Einflusses von D;O in Abwesenheit
von C02

Um den Einfluss der Schutzgasatmosphére auf das Plating zu beobachten, wurden
die Versuche mit DO (50, 75 und 100 pL) erneut auferhalb der Glovebox durchge-
fithrt. Die dabei verwendeten Losungen (Reaktionslosung (RL), Stammlésung (SL)
und D,0O-Losung) wurden innerhalb der Glovebox angefertigt und fiir die Abschei-
dungen aus der Glovebox entnommen.

Zur Herstellung der Reaktionslosungen wurden 150 pL der Stammlésung mit der Al-

koholmischung auf 10 mL aufgefiillt. Zusétzlich wurden sie mit einem ansteigenden
Gehalt an DO versetzt (Vergleich Kapitel 3.3.2).
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3.4.2 Bestimmung des gemeinsamen Einflusses von D>,O und
CO,

Zur Beobachtung des Einflusses der Schutzgasatmosphére, wurden die Versuche mit
den Parametern D;O (50, 75 und 100 uL) und COy (1, 2 und 4 mL) auferhalb
der Glovebox wiederholt. Die verwendeten Reaktionslosungen wurden analog zu
Kapitel 3.2 innerhalb der Glovebox hergestellt und fiir die Abscheidung aus der
Glovebox entnommen. Fiir die Herstellung der geséattigten COo-Losungen wurde die
gleiche Vorgehensweise, wie in Kapitel 3.3.4 verwendet. Es wurden pro Versuchsreihe
jeweils drei Reaktionslosungen mit konstantem DyO-Gehalt und unterschiedlichen
COs-Gehéltern angefertigt. Der COo-Gehalt wurde, wie in Kapitel 3.3.4, innerhalb

der Reaktionslosungen sukzessiv erhoht.

3.5 ~-Spektrometrie

Zur Gehaltsbestimmung wurden jeweils 100 pL vor und 500 L nach der Abschei-
dung entnommen und in PP-Réhrchen iiberfithrt. Im Anschluss wurden die ent-
nommenen 100 gL Aliquote mit HoO auf 500 pli aufgefiillt. Diese wurden in die

Probenhalterung gestellt und iiber einen Zeitraum von zwei Stunden gemessen.

3.6 a-Spektrometrie

Zur Bestimmung der Aktivitit des ?*!Am wurden jeweils 100 pL vor und 100 uL
nach dem Plating entnommen, in jeweils ein PP-Rhrchen iiberfithrt und anschlie-

Kend auf einer Titanfolie eingedampft. Die Messdauer betrug jeweils 30 Minuten.
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3.7 Messwerte

In Tabelle[2sind alle verwendeten Reaktionslosungen (RL), die Volumina an Stamm-
16sung (SL), D,O, CO5 und 2! Am, die Sittigung an CO,, die Aktivitit von 24! Am,
die Reaktionsdauer und der Reaktionsort und die erwartete Massenbelegung darge-
stellt.

Tabelle 2: Reaktionslosungen (RL), ihre Volumina an Stammlosung (SL), D2O, COs-
haltiger Losung (Lsg.) und 24'Am, die 24! Am-Aktivitit, die COo-Séttigung, die Reakti-
onsdauer und der Reaktionsort und die erwartete Massenbelegung (d).

RL | V(SL)/ | V(D20O)/ | V(COy)/ | Séttigung COy/ | V(#*'Am)/ | A*Am) | t/ Ort d/
ul ul mL % jus kBq h ug/cm?
RL-1 150 0 0 0 0 0 2 GB 500+0.26
RL-2 10 0 0 0 0 0 2 GB 500+0.25
RL-3 150 1000 0 0 0 0 2 GB 50040.081
RL-4 150 15 0 0 0 0 2 GB 500+0.23
RL-5 150 30 0 0 0 0 2 GB 500+40.23
RL-6 150 50 0 0 0 0 2 GB 500+0.13
RL-7 150 100 0 0 0 0 2 GB 500+0.15
RL-8 150 75 0 0 0 0 2 GB 500+0.26
RL-9 150 0 1 10 0 0 2 GB 500+0.10
RL-10 150 0 2 20 0 0 2 GB 500+0.31
RL-11 150 0 4 40 0 0 2 GB 500+0.31
RL-12 150 0 6 60 0 0 2 GB 500+0.18
RL-13 150 0 8 80 0 0 2 GB 500+0.15
RL-14 150 0 10 100 0 0 2 GB 500+0.25
RL-15 150 50 1 10 0 0 2 GB 500£0.77
RL-16 150 50 2 20 0 0 2 GB 50041.48
RL-17 150 50 4 40 0 0 2 GB 500+1.71
RL-18 150 50 6 60 0 0 2 GB 500+1.83
RL-19 150 50 8 80 0 0 2 GB 500+0.12
RL-20 150 75 1 10 0 0 2 GB 500£0.15
RL-21 150 75 2 20 0 0 2 GB 500+1.82
RL-22 150 75 4 40 0 0 2 GB 500+10.49
RL-23 150 75 6 60 0 0 2 GB 500+10.94
RL-24 150 75 8 80 0 0 2 GB 500£5.50
RL-25 150 100 1 10 0 0 2 GB 500+6.97
RL-26 150 100 2 20 0 0 2 GB 500+13.23
RL-27 150 100 4 40 0 0 2 GB 500+6.41
RL-28 150 100 6 60 0 0 2 GB 500+17.29
RL-29 150 100 8 80 0 0 2 GB 500£0.82
RL-30 150 50 0 0 0 0 2 | aufserhalb | 500+£0.82
RL-31 150 75 0 0 0 0 2 | aufserhalb | 50042.73
RL-32 150 100 0 0 0 0 2 | auferhalb | 50040.72
RL-33 150 50 1 10 0 0 2 | aulserhalb | 500+£0.81
RL-34 150 50 2 20 0 0 2 | auflerhalb | 50040.75
RL-35 150 50 4 40 0 0 2 | aufserhalb | 50047.90
RL-36 150 75 1 10 0 0 2 | auferhalb | 500£15.76
RL-37 150 75 2 20 0 0 2 | aulerhalb | 500=£0.93
RL-38 150 75 4 40 0 0 2 | aufserhalb | 50041.03
RL-39 150 100 1 10 0 0 2 | aufserhalb | 50040.95
RL-40 150 100 2 20 0 0 2 | aufserhalb | 50041.89
RL-41 150 100 4 40 0 0 2 | aufserhalb | 500=£0.73
RL-42 450 50 0 0 0 0 2 GB 1500+12.58
RL-43 450 75 0 0 0 0 2 GB 1500411.25
RL-46 150 50 0 0 10 kommt 2 GB 5002£0.48
RL-47 150 75 0 0 10 kommt 2 GB 500+0.47
RL-48 450 75 0 0 0 0 4 GB 1500+£34.52
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Ergebnisse

Von den hergestellten Targets wurden Autoradiographien aufgenommen, indem eine
Lumineszenz-Platte fiir 30 Minuten bestrahlt wurde. Weiterhin wurden von einzel-
nen Target-Oberfldchen elektronenmikroskopische Aufnahmen gemacht. In den Ta-
bellen [3] und [ sind die Aufnahmen der Targets mit verschiedenen Volumina an D,O
und CO, dargestellt. Weiterhin sind in den Abbildungen 29, 31 und 32 in Tabelle
die Targets mit einer hoheren Massenbelegung abgebildet. Die Abbildungen 28 und
30 sind die Targets der Proben, in denen ?*'!Am zugefiigt wurde.

Zum Vergleich wurden die Reaktionslosungen mit der gleichen Auswahl an Parame-
tern nebeneinander dargestellt. Es wurden sowohl Reaktionslésungen innerhalb, als
auch auferhalb der Glovebox (GB) abgeschieden. Diese sind in den Tabellen [3| und
[4] erwdahnt. Weiterhin wurden die Aufnahmen nur bis zu einem Volumen von 4 mL
einer gesittigten COq-Losung dargestellt. Sowohl die dargestellten Aufnahmen, als

auch Aufnahmen der Proben mit héheren Volumina befinden sich im Anhang.
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Alle aufgenommenen Autoradiogramme und elektronenmikroskopischen Auf-
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Tabelle 4: Alle aufgenommenen Autoradiogramme und elektronenmikroskopischen Auf-
nahmen. Von links oben nach rechts unten: ein Autoradiogramm, eine 20-fach vergroferte
SE-Aufnahme und 300-fach vergréferte SE-und BSE-Aufnahmen.
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4.1 Einfluss von D>0O in Abwesenheit von CO,

In Tabelle 3| (Abbildungen 4, 5, 12, 13, 20 und 21) sind die Autoradiogramme und
elektronenmikroskopischen Aufnahmen der Proben mit unterschiedlichen Volumi-
na an DO abgebildet. Dabei wurden 4, 12 und 20 innerhalb und 5, 13 und 21
aufterhalb der Glovebox abgeschieden.

Die Autoradiogramme zeigen die Verteilung der Aktivitdt innerhalb der Target-
Oberflachen. Insgesamt ist eine homogene Verteilung erkennbar.

Weiterhin sind vergrofierte Ausschnitte der elektronenmikroskopischen Aufnahmen

abgebildet. Diese zeigen in den Abbildungen 2 und 3 Risse auf der Target-Oberfléche.

4.2 Gemeinsamer Einfluss von D>O und COs,

Die Abbildungen 6 bis 11 aus Tabelle [3] zeigen die hergestellten Proben innerhalb
und aufserhalb der Glovebox mit einem konstanten D,O Gehalt von 50 puL und ei-
ner variablen Menge an gesattigter COy-Losung. In den Autoradiogrammen ist die
Verteilung der Aktivitdten auf den Target-Oberflachen zu erkennen. Die Verteilung
wird bei den Oberflichen der Proben mit héheren Mengen an Dy und CO, inho-
mogener. Die vergroferten Ausschnitte der elektronenmikroskopischen Aufnahmen
zeigen die Target-Mitte der jeweiligen Probe. Alle Abbildungen zeigen eine rissige
Oberflache. Weiterhin ist in Abbildung 8 die Verteilung des abgeschiedenen Terbi-

ums inhomogen.

Weiterhin sind in Tabelle[3|vergroferte Ausschnitte Rasterelektronenmikroskopische-
Aufnahmen und Autoradiogramme in den Abbildungen 14 bis 19 Proben mit ei-
nem konstanten DO Gehalt von 75 pl und einer variablen Menge an geséttigter
CO,-Losung abgebildet. Die Abbildungen 14, 16 und 18 sind die Proben die in-
nerhalb der Glovebox abgeschieden wurden, wahrend 15, 17 und 19 auferhalb der
Glovebox abgeschieden wurden. Die aufgenommenen Autoradiogramme zeigen ei-
ne zunehmend inhomogene Verteilung der Aktivitit innerhalb der Oberflachen bei
erhéhter CO, Konzentration. Die elektronenmikroskopischen Aufnahmen zeigen in
allen Abbildungen Risse und eine inhomogene Verteilung des abgeschiedenen Terbi-
ums in Abbildung 19.

Weiterhin sind in den Abbildungen 21 bis 27 in Tabelle [3| die Proben mit einem
konstanten DO Gehalt von 100 pL und unterschiedlichen Mengen an geséttigter
CO4-Losung abgebildet. Die in den Abbildungen 22, 24 und 26 dargestellten Proben
wurden innerhalb der Glovebox abgeschieden, wihrend die in den Abbildungen 23,
25 und 27 abgebildeten Proben aufserhalb der Glovebox abgeschieden wurden.
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die Autoradiogramme zeigen auf der Target-Oberfliche von RL-39 (Abbildung 23
eine homogene Verteilung der Aktivitat, wihrend die anderen Proben eine inhomo-
gene Verteilung auf den Oberflichen aufweisen.

Die vergroferten Ausschnitte der elektronenmikroskopischen Aufnahmen zeigen in

allen Proben Risse auf den Target-Oberflichen und eine inhomogene Verteilung von
Terbium in den 300-fach vergrofserten SE-und BSE-Aufnahmen in Abbildung 26.

4.3 Abscheidung von '“Tb mit Zugabe von **'Am

Die Abbildungen 28 und 30 in Tabelle [4] zeigen die Autoradiogramme und vergro-
Kerten Ausschnitte der elektronenmikroskopischen Aufnahmen der Proben, in denen
241 Am hinzugegeben wurde.

In Abbildung 28 beinhaltet die Probe ein Volumen von 50 ul. D,O. Das Autora-
diogramm zeigt eine homogene Verteilung der Aktivitat auf der Target-Oberfléche.
Weiterhin sind in den 300-fach vergrofserten SE-und BSE-Aufnahmen Risse auf der
Oberfldche zu sehen.

Die Probe in Abbildung 30 hat einen D,O Gehalt von 75 pL. Die elektronenmikro-
skopischen Aufnahmen zeigen in den 300-fach vergroferten SE-und BSE-Aufnahmen
zeigen sprode Target-Oberflachen. Weiterhin ist die Aktivitat homogen auf der Ober-

flache verteilt.

In Abbildung ist das a-Spektrum der verwendeten 24! Am-Stammldsung darge-
stellt.
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Abbildung 7: a-Spektrum von ?*'Am.
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Das Spektrum der verwendeten Stammlosung zeigt die Energien der durch den Zer-
fall entstehenden a-Teilchen. Auffallig dabei ist das tailing der a-Linie in den nie-
derenergetischen Bereich. Die Halbwertsbreite (FWHM) betriagt 0.82 MeV.

4.4 Abscheidungen hoheren Massenbelegungen

Die Abbildungen 30 und 31 in Tabelle [4] zeigen die Autoradiogramme und elektro-
nenmikroskopischen Aufnahmen der Proben mit einem DO Gehalt von 75 L. Die
Autoradiogramme zeigen eine inhomogene Verteilung der Aktivitdt innerhalb der
Target-Oberflache. Weiterhin sind in den SE-und BSE-Aufnahmen erh6hte Mengen
an Terbium auf der Oberfléche.

Aus RL-48 (75 uL D2O) wurden wéhrend einer Reaktionsdauer von vier Stunden,
in einem Intervall von je einer Stunde, insgesamt vier Aliquot entnommen. Die Aus-

beuten der Aliquote wurden berechnet und in Tabelle 77 dargestellt.

Die zeitliche Entwicklung der Ausbeute ist graphisch in Abbildung [§] abgebildet.
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Abbildung 8: Graphische Darstellung der zeitlichen Entwicklung der Ausbeute von
RL-48.

4.5 Messwerte

In Abbildung ] sind die Reaktionslosungen, die verwendeten Volumina an Stammlo-
sung, D,0, gesittigter CO,-Losung und ' Am dargestellt. Weiterhin die Aktivitit
von ' Am, die CO,-Sittigung, die Reaktionsdauer, der Reaktionszeitraum, die tat-

séchliche Massenbelegung und die Ausbeute der Reaktionslosungen nach vollendeter
Abscheidung.
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Tabelle 5: Reaktionslosungen (RL), ihre Volumina an Stammlésung (SL), D3O, COo-
haltiger Losung (Lsg.) und 2#'Am, die ?*! Am-Aktivitit, die COo-Sittigung, die Reakti-
onsdauer und der Reaktionsort, die tatsdchliche Massenbelegung (d) und die Ausbeute der

RL.
RL | V(SL)/ | V(D20)/ | V(CO,)/ | Sittigung COy/ | V(*'Am)/ | A(***Am) | Zeit/ Ort d/ Ausbeute/
jom jon mL % jom kBq h g /cm? %
RL-1 150 0 0 0 0 0 2 GB 50040.26 00.05
RL-2 150 10 0 0 0 0 2 GB 50040.25 0+0.05
RL-3 150 1000 0 0 0 0 2 GB 50040.081 | 74+0.02
RL-4 150 15 0 0 0 0 2 GB 500+0.23 540.05
RL-5 150 30 0 0 0 0 2 GB 500+0.23 20+0.05
RL-6 150 50 0 0 0 0 2 GB 500+0.13 43+0.04
RL-7 150 100 0 0 0 0 2 GB 500+0.15 774+0.03
RL-8 150 75 0 0 0 0 2 GB 500+0.26 68+0.03
RL-9 150 0 1 10 0 0 2 GB 500+0.10 0+0.05
RL-10 150 0 2 20 0 0 2 GB 500+0.31 81+0.02
RL-11 150 0 4 40 0 0 2 GB 500+0.31 60+0.06
RL-12 150 0 6 60 0 0 2 GB 500+0.18 -
RL-13 150 0 8 80 0 0 2 GB 500+0.15 -
RL-14 150 0 10 100 0 0 2 GB 500+0.25 -
RL-15 150 50 1 10 0 0 2 GB 500+0.77 | 9740.15
RL-16 150 50 2 20 0 0 2 GB 500+1.48 97+0.30
RL-17 150 50 4 40 0 0 2 GB 500+1.71 97+0.34
RL-18 150 50 6 60 0 0 2 GB 500+1.83 97+0.37
RL-19 150 50 8 80 0 0 2 GB 500+0.12 9440.30
RL-20 150 75 1 10 0 0 2 GB 500+0.15 16+0.03
RL-21 150 75 2 20 0 0 2 GB 500+1.82 82+2.53
RL-22 150 75 4 40 0 0 2 GB 500410.49 | 58+2.10
RL-23 150 75 6 60 0 0 2 GB 500+10.94 -
RL-24 150 75 8 80 0 0 2 GB 50045.50 -
RL-25 150 100 1 10 0 0 2 GB 50046.97 61+1.39
RL-26 150 100 2 20 0 0 2 GB 500+13.23 0+2.65
RL-27 150 100 4 40 0 0 2 GB 500+6.41 73+1.28
RL-28 150 100 6 60 0 0 2 GB 5004+17.29 | 23+3.46
RL-29 150 100 8 80 0 0 2 GB 500+0.82 96+0.14
RL-30 150 50 0 0 0 0 2 auferhalb | 50040.82 9440.55
RL-31 150 75 0 0 0 0 2 auferhalb | 50042.73 9740.16
RL-32 150 100 0 0 0 0 2 auferhalb | 50040.72 -
RL-33 150 50 1 10 0 0 2 aufserhalb | 50040.81 97+0.16
RL-34 150 50 2 20 0 0 2 aufserhalb | 50040.75 -
RL-35 150 50 4 40 0 0 2 auferhalb | 50047.90 744+1.58
RL-36 150 75 1 10 0 0 2 aufserhalb | 500+15.76 0+0.15
RL-37 150 75 2 20 0 0 2 aufserhalb | 50040.93 97+0.19
RL-38 150 75 4 40 0 0 2 aufserhalb | 500+1.03 -
RL-39 150 100 1 10 0 0 2 aufserhalb | 500+0.95 -
RL-40 150 100 2 20 0 0 2 aufserhalb | 500+1.89 -
RL-41 150 100 4 40 0 0 2 aufserhalb | 50040.73 -
RL-42 450 50 0 0 0 0 2 GB 800+6.71 5440.84
RL-43 450 75 0 0 0 0 2 GB 800+6.00 5740.75
RL-46 150 50 0 0 10 0.3+0.03 2 GB 50040.48 99+0.10
RL-47 150 75 0 0 10 0.4+0.04 2 GB 50040.47 88+0.09
RL-48 450 75 0 0 0 0 0 GB 800+18.41 | 100+3.26
RL-48 450 75 0 0 0 0 1 GB 800+18.41 | 59+2.50
RL-48 450 75 0 0 0 0 2 GB 800+18.41 | 35+3.36
RL-48 450 75 0 0 0 0 3 GB 800+18.41 | 57+£3.60
RL-48 450 75 0 0 0 0 4 GB 800+18.41 | 79+2.30
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Diskussion

5.1 Einfluss von D>O in Abwesenheit von CO,

5.1.1 Innerhalb der Glovebox

Im Verlauf der Versuchsdurchfithrung wurde eine optische Veranderung der Targets
bei Erhchung der zugefithrten Menge an D,O ausgemacht. Bereits bei einem Volu-
men von 100 ul. D,O konnte eine sprode und rissige Target-Oberflache beobachtet
werden (Tabelle [3] Abbildung 20). Zwar zeigt das aufgenommene Autoradiogramm
in Abbildung 20 eine homogene Verteilung der Aktivitit, jedoch kann aus den Elek-
tronenmikroskopischen Aufnahmen entnommen werden, dass sich das Terbium von

der Oberflache 10st.

Die ideale Menge an D5O betragt 75 uL. Sie erzielt hohe Ausbeuten von 6840.03 %
und einen qualitativ hochwertigen Film. Ebenso zeigen die Elektronenmikroskopi-
schen Aufnahmen in Tabelle 3] Abbildung 12 die erfolgreiche, homogene Abscheidung
des Terbiums auf der Target-Oberflache. Insbesondere die BSE-Aufnahme zeigt, dass
das Terbium aufgrund seiner hoheren molaren Masse Elektronen stéarker reflektiert,
als die darunterliegende Titanfolie. Weiterhin ist das Mud-cracking auf der Target-

Oberflache erkennbar.

50 pL DyO zeigt eine homogene Verteilung der Aktivitdt in dem aufgenommenen
Autoradiogramm und den SE-und BSE-Aufnahmen der Target-Oberfliche. Jedoch
ist die erzielte Ausbeute mit 43+0.04 % vergleichsweise geringer als bei einer Menge
von 75 uli D,0O.

5.1.2 Aufllerhalb der Glovebox

Die Proben aus Abbildung 5 (50 uL. D,0O), 13 (75 uL. D,O), 21 (100 uL D,O) wur-
den aufierhalb der Glovebox abgeschieden. In den jeweiligen Abbildungen sind die
Autoradiogramme der Target-Oberflichen der jeweiligen Proben abgebildet. Diese
zeigen eine homogene Verteilung der Aktivitdten auf den Filmen.

Analog zu den Proben innerhalb der Glovebox, war die ideale Menge 75 pL. D5O.
Diese Probe erzielte eine Ausbeute von bis zu 97+0.16 % und eine gleichméfi-
ge Verteilung auf der Target-Oberflache, die auch in den SE-und BSE-Aufnahmen
in Tabelle [3] Abbildung 13 gezeigt wird. Weiterhin ist in der BSE-Aufnahme das
Mudcracking ersichtlich.
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Die Abbildung 13 in Tabelle [3] zeigen die SE-und BSE-Aufnahmen der Target-
Oberflache von einer Probe mit 100 pl. D2O. Darin ist zwar eine homogene Ver-
teilung zu erkennen, jedoch 16st sich Terbium bereits von der Oberflache und lasst
auf eine schlechte Filmqualitéit schliefsen.

Insgesamt konnten keine signifikanten Unterschiede zwischen den Abscheidungen,
die innerhalb und auferhalb der Glovebox durchgefiihrt wurden, erkannt werden.
Sowohl innerhalb, als auch aufserhalb der Glovebox konnten Verdnderungen in der
Optik der Target-Oberflachen bei Erhohung der zugefiihrten Menge an D,O bemerkt

werden.

5.2 Einfluss von CO, in Abwesenheit von D,O

Die sukzessive Erhohung des CO,-Gehaltes innerhalb der Reaktionslosungen hatte
eine Verdnderung in den Target-Eigenschaften zur Konsequenz, welche in den elek-
tronenmikroskopischen Aufnahmen und Autoradiogramm in den Abbildungen 1, 2
und 3 nédher betrachtet werden konnten.

Bereits ein Volumen von 2 mL einer gesattigten COo-Losung verursacht eine spro-
de Oberfliche. Die elektronenmikroskopischen Aufnahmen in Abbildung 2 zeigen
zwar eine erfolgreiche Abscheidung des Terbiums, jedoch befindet es sich nicht auf
der gesamten Target-Oberfliche. Weiterhin kann im Autoradiogramm entnommen
werden, dass keine bzw. nur eine geringe Aktivitat auf der Oberflache vorzufinden
ist.

Ahnliche Eigenschaften der Target-Oberfliche konnen bei einem Zusatz von 4 mL
einer gesattigten COo-Losung beobachtet werden. Das aufgenommene Autoradio-
gramm in Abbildung 3 zeigt eine inhomogene Verteilung der Aktivitdt. Diese in-
homogone Verteilung ist auch bei der Betrachtung der elektronenmikroskopischen
Aufnahmen sichtbar. Weiterhin zeigen die SE-und BSE-Aufnahmen, dass das Ter-
bium nicht an der Oberflache haftet.

Insgesamt konnte beobachtet werden, dass die Zufuhr einer gesattigten CO,-Losung
die Filmqualitédt beeintréchtigt. Grund hierfiir ist die Bildung von Carbonaten, wo-

durch weniger Terbium gebildet und abgeschieden werden kann.

5.3 Gemeinsamer Einfluss von D>O und CO,

5.3.1 Innerhalb der Glovebox

Die Autoradiogramme aus den Abbildungen 6 bis 11, 14 bis 19 und 22 bis 27
in Tabelle [3] zeigen die Verteilung der Aktivitdten auf den verschiedenen Target-

Oberflachen. Sowohl die Vergroferung des Volumens an DO, als auch die Steigerung
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der CO5 Konzentration haben zur Folge, dass die Verteilung des Terbiums auf dem
Film inhomogener ist. Dies wird auch in den elektronenmikroskopischen Aufnahmen
ersichtlich.

Die Kombination mit einem Volumen von 50 plb DoO und 1 mL einer geséttig-
ten CO,-Losung liefert, im Vergleich zu anderen durchgefiihrten Kombinationen,
die vielversprechendsten Ergebnisse. Sie erzielte eine Ausbeute von 97+0.15 % und
einen qualitativ hochwertigen Film. Das Autoradiogramm in Abbildung 6 zeigt eine
homogene Verteilung der Aktivitat auf der Target-Oberflache. Dies ist ebenfalls in
den elektronenmikroskopischen Aufnahmen zu erkennen. Weiterhin zeigen die SE-
und BSE-Aufnahmen das Mudcracking.

Die Kombination mit einem Volumen von 75 ul. DO und 1 mL einer geséttigten
CO,-Losung erzielte eine Ausbeute von 16+0.013 %. Das aufgenommene Autora-
diogramm in Abbildung 4 zeigt eine grofstenteils homogene Verteilung der Aktivitét
auf der Target-Oberfliche. Diese homogene Verteilung kann auch in den SE-und
BSE-Aufnahmen entnommen werden. Weiterhin zeigen die Aufnahmen, dass das
Terbium nicht an der Oberflache haftet.

Im Vergleich zu den beiden oben genannten Fillen, liefert die Kombination mit ei-
nem Volumen von 100 gL D2O und 1 mL einer geséttigten COs-Losung zwar eine
mit 61+1.39 % vergleichsweise hohere Ausbeute, jedoch zeigt das Autoradiogramm
in Abbildung 22 eine inhomogene Verteilung der Aktivitat. Weiterhin kann aus den
elektronenmikroskopischen Aufnahmen eine spréde und rissige Target-Oberfliche
entnommen werden. Grund hierfiir ist, dass durch das hohe Kathodenpotential bei
Anwesenheit von DO und CO, Formiate gebildet werden kénnen, die die Filmqua-

litdt beeinflussen.

5.3.2 Aulerhalb der Glovebox

Analog zu den Versuchen innerhalb der Glovebox, zeigen die Autoradiogramme aus
den Abbildungen 7, 9, 11, 15, 17, 19, 23, 25 und 27 in Tabelle [3] dass sowohl die
Vergrofkerung des Volumens an D50, als auch die Steigerung der CO5 Konzentration
eine inhomogenere Verteilung des Terbiums zur Folge haben. Dies kann auch in den
elektronenmikroskopischen Aufnahmen erkannt werden.

Der Vergleich der Kombination aus 50 puL DoO und 1 mL einer geséttigten COo-
Losung innerhalb und aufserhalb der Glovebox zeigt eine auffélligere Veranderung
der Target-Oberflichen bei den Proben, die aulerhalb der Glovebox abgeschieden
wurden.

Die in Abbildung 15 gezeigten SE-und BSE-Bilder der Target-Mitte der Kombina-
tion aus 50 uL DoO und 1 mL CO, (RL-33) zeigen eine Anreicherung des Terbiums
auf dem Film. Werden die 300-fach vergroferten SE-und BSE-Aufnahmen derselben
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Target-Mitte betrachtet, kann das Mudcracking erkannt werden.

Bei einer Kombination aus 50 uL DO und 2 mL einer gesittigten COo-Losung (RL-
34), welche ebenfalls auferhalb der Glovebox abgeschieden wurde, ist ein deutlicher
Unterschied gegeniiber der Target-Oberflache von RL-33 sichtbar. Dies ist aus den
elektronenmikroskopischen Aufnahmen aus den Abbildungen 18 ersichtlich. Die SE-
und BSE-Aufnahmen zeigen eine inhomogene Verteilung des Terbiums.

Beim Vergleich der Kombinationen aus 50 uL D2O und 1 mL CO; (RL-15) und
50 uL D3O und 2 mL CO, (RL-16), die innerhalb der Glovebox abgeschieden wur-
den fillt auf, dass der Unterschied beider Target-Oberflichen vergleichsweise gering
ist. Die Ursache fiir die auffilligen Unterschiede der Filme innerhalb und aufser-
halb der Glovebox, liegt in der gesattigten COo-Losung. Das Vakuum, welches beim
Einschleusen in die Glovebox herrscht, verringert den COs-Gehalt, sodass die Re-
aktionslosungen, die innerhalb der Glovebox abgeschieden wurden, einen geringeren
Gehalt an CO, vorwiesen. Somit konnen bereits geringe Mengen an CO, die opti-
schen Eigenschaften der Targets verandern indem sprode Oberflichen verursachen.
Diese Annahme ldsst sich auch durch den Vergleich der Abbildungen 6 (50 uL
D50 und 2 mL CO,, innerhalb der Glovebox) und 7 (50 uL. DoO und 1 mL COs,
aukerhalb der Glovebox) bestétigen. Beide Aufnahmen zeigen Ahnlichkeiten trotz

unterschiedlicher Konzentrationen an COs.

5.4 Abscheidungen hoherer Massenbelegungen

Die elektronenmikroskopischen Aufnahmen in den Abbildungen 29, 31 und 32 der
50 pL DoO Probe und der zwei 75 pul DoO Proben zeigen jeweils sprode Oberfla-
chenstrukturen der Targets. Das Terbium haftet nicht an den jeweiligen Oberflachen
In Abbildung 29 sind die SE-und BSE-Aufnahmen der 50 pLb DoO Probe, RL-42,
abgebildet, welche das erfolgreich auf der Oberflache abgeschiedene Terbium veran-
schaulichen. Jedoch ist die Verteilung sehr inhomogen und vergleichsweise gering.
Weiterhin kann anhand der 300-fachen Vergréferung in der BSE-Aufnahme das
Mudcracking erkannt werden.

Die Abbildungen 31 und 32 zeigen jeweils zwei Proben mit den gleichen Volumina
an D,O, aber unterschiedlichen Reaktionsdauern. Die Abbildungen 31 (75 pL D50,
Reaktionsdauer t= 2 h) und 32 (75 uL D,O, Reaktionsdauer t= 4 h) illustrieren
eine nicht kristalline Struktur des Terbiums. Aufterdem zeigen die SE-und BSE-
Aufnahmen (75 uL DyO, t = 4 h) eine grofere Menge des abgeschiedenem Terbium
auf der Oberfléache.

Weiterhin wurden von der Probe mit einer Reaktionsdauer von vier Stunden, in ei-
nem Intervall von je einer Stunde, insgesamt vier Aliquote entnommen und anhand

von v-Spektrometrie die Ausbeuten bestimmt. Abbildung [8| zeigt die graphische
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Darstellung der zeitlichen Entwicklung der Ausbeute und entspricht dabei nicht dem
erwarteten Verlauf. Da insgesamt nur vier Aliquote entnommen und die Messungen
einmalig durchgefiihrt wurden, konnte es sich bei den Werten fiir t= 1 h und t=
2 h um Ausreifser handeln, die in einem moglichen, nicht berechneten Fehlerbereich
liegen. Daher kann keine genaue Aussage iiber die Richtigkeit der Werte getroffen
werden. Eine Moglichkeit ware, die Versuchsreihe zu wiederholen und anschliefsend

zu iberpriifen, ob es sich um ein reproduzierbares Ergebnis handelt.

Insgesamt konnte nur eine Schichtdicke von ungefihr 800 L /cm? erreicht werden.

5.5 Abscheidung von '®Tb mit Zugabe von *! Am

Die durch die Rasterelektronenmikroskopie aufgenommenen SE-und BSE-Aufnahmen
in den Abbildungen 28 und 30 zeigen insgesamt eine homogene Verteilung des ab-
geschiedenen Terbiums. Die Probe mit einem Volumen von 50 pL D,O besitzt hohe
Ausbeuten von bis zu 99 + 0.10 % und zeigt in der Abbildung 28 vergroferte eine
homogene Verteilung des Terbiums auf der Target-Oberflache. Weiterhin zeigt das
300-fachen das Mudcracking auf der Oberfléche.

Die Target-Mitte der Probe mit einem Volumen von 75 ul. DO wird in Abbil-
dung 31 dargestellt. Anhand der BSE-Aufnahme aus kann angenommen werden,
dass sich am Rand des Targets Americium abgeschieden hat, da es eine hohere
molare Masse besitzt und so die Elektronen stirker reflektiert als die Titanfolie
und Terbium. Des weiteren wurden nur geringe Mengen einer 2*' Am-Stammldsung
(10 uL)) zu den Reaktionslosungen zugegeben, sodass die Abscheidung von Terbium

statistisch wahrscheinlicher ist.
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Zusammenfassung und Ausblick

Das Ziel dieser Arbeit war die Bestimmung des Einflusses der Parameter D,O und
COs im Losemittel auf die elektrochemische Abscheidung von f-Element-Chloriden.
Hierzu wurden mehrere 1*Th-Reaktionslosungen angefertigt, mit D,O und CO, ver-
setzt und iiber das Molecular Plating Verfahren abgeschieden. Anhand ausgewéhlter
Analysemethoden konnten die Target-Oberflichen auf ihre Aktivitdten-Verteilung
und Filmqualitéat iiberpriift werden. Ebenso ermoglichte eine quantitative Gehalts-
bestimmung iiber die gamma-Spektrometrie eine Aussage {iber die erzielten Aus-
beuten.

Die Mehrheit der Versuche wurden innerhalb der Glovebox, unter einer Argon-
Atmosphére, durchgefiihrt. Einige Versuche mit ausgewéhlten Parametern wurden
aufserhalb der Glovebox wiederholt, um den Einfluss der Argon-Atmosphére (H,O <
3ppm, O, =1-4ppm) zu beobachten.

Durch die Variation der Parameter konnte eine Verdnderung in den Target-Eigen-
schaften beobachtet werden. Hohe Mengen an D,O bewirkten eine sprode und rissige
Oberflache, welche primér durch die Bildung von Wasserstoff an der Kathode erzeugt
wurden. Weiterhin fiihrten bereits geringe Mengen einer geséttigten CO2-Ldsung zu
einer Verschlechterung der Filmqualitét.

Insgesamt konnte kein Unterschied an der Filmqualitat der Targets, welche innerhalb
und auferhalb der Glovebox hergestellt wurden, erkennen. Es sollte jedoch erwahnt
werden, dass alle Reaktionslosungen innerhalb der Glovebox vorbereitet und erst fiir
die durchgefiihrten Abscheidungen aufserhalb der Glovebox ausgeschleust wurden.
Lediglich die Herstellung der gesattigten CO,-Losung fand auferhalb der Glovebox
statt und wurde eingeschleust. Es kann angenommen werden, dass Reaktionslosun-
gen, die unter Normalbedingungen hergestellt werden, einen hoheren Wasseranteil
besitzen und bereits bei geringen Mengen D5O oder HyO sprode und rissige Target-
Oberflachen verursachen.

Wie bereits erwahnt wurde die gesittigte COy-Losung aufterhalb der Glovebox ange-
fertigt und in die Glovebox eingeschleust. Das Einschleusen verursacht eine Verrin-
gerung des Umgebungsdruck und ermdoglicht so dem CO5 aus der Losung auszuwei-
chen, sodass der Gehalt an geséttigter CO2-Losung innerhalb der Reaktionslosungen
geringer war. FEine Moglichkeit, um das Entweichen der Gase beim Einschleusen zu
verhindern, wére die direkte Gaseinleitung innerhalb der Glovebox.

Uber die gamma-Spektrometrie konnte quantitativ die Ausbeute, die hiufig iiber
50 % war, bestimmt werden. Jedoch war die Aktivitit des verwendeten %*Tb-Isotops

(6 kBq) zu gering, sodass das Nuklid teilweise nicht identifiziert werden konnte. Je-
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doch kann diese Fehlerquelle durch Verwendung hoéherer Aktivitdten umgegangen
werden.

Gegen Ende der Arbeit wurden drei Abscheidungen mit einer hoheren Massenbele-
gung durchgefiihrt. Ziel dabei war eine Massenbelegung von 1500 pg/cm?; es konnten
jedoch lediglich Abscheidungen mit einer Massenbelegung von ungefihr 800 pg/cm?
erreicht werden. Da eine mogliche Fehlerquelle der Zeitraum sein konnte, wurde
ein Zeitraum von vier Stunden ausgewihlt. Dabei wurde jeweils stiindlich ein Ali-
quote fiir die quantitative Gehaltsbestimmung entnommen. Allerdings lieferte diese
Methode nicht die gewiinschte Massenbelegung. Ein weiterer Paramater wére der
Widerstand R. Dieser steht nach Gleichung [17]in folgender Relation zur Spannung
U und Stromstérke I

U=R-1I (17)

Da die Target-Herstellung iiber eine galvanostatische Zelle erfolgte, wird die Strom-
stiarke I als konstant betrachtet. Eine Erhohung des Widerstandes wiirde demzufolge
nach Gleichung[17]eine erh6hte Spannung verursachen, woraus ein verkiirzter Reak-
tionszeitraum und eine schlechte Filmqualitat resultieren konnte. Weiterhin kénnte
die Verwendung einer grofseren Zelle die gezielte Massenbelegung ermoglichen, da
die wihrend dieser Arbeit verwendete Zelle nur eine Kathodenfliche von 0.28 cm?
besitzt.

Insgesamt konnte das Ziel dieser Arbeit erfolgreich erreicht werden.
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Chemikalienliste

2-Propanol anhydrous, 99.5 %
Hersteller Sigma-Aldrich

2-Methyl-1-propanol anhydrous, 99.5 %
Hersteller Sigma-Aldrich

Terbium (I1I)-chlorid, anhydrous, powder, 99.99 % trace metals basis
Hersteller Sigma-Aldrich

Deuteriumoxid, 99.9 atom % D
Hersteller Sigma-Aldrich

Kohlendioxid 4.5, 99.995 Vol. % CO,
Hersteller Westfalen
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Gerateliste

Rasterelektronenmikroskop
Hersteller Philips
Typ XL30

Netzteil
Hersteller Keithley
Typ 2231A-30-3 Tripple Channel

Autoradiographie
Hersteller FUJIFILM
Typ FLA-7000

v-Spektrometer
Hersteller Canberra
Software Genie2000
Relative Effizienz 46.8 %

PP-Ro6hrchen
Hersteller greiner.bio-one
Typ 4 mL

a-Spektrometer
Hersteller Mirion Technologie
Typ Alpha Analyst

Tabelle 6: Verwendeter Detektor, Abstand Praparat-Detektor in ¢cm und Effizienz in %.

Detektor | Abstand/cm | Effizienz/%
A | 4 | 99

Pipetten
Hersteller ROTH Eppendorf
Typ 10 pL (£ 3.0 pl), 1000 pL (£ 0.8 pL) und 10 mL (£ 0.6 pl)

Zentrifugenrohrchen
Hersteller VWR
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Typ 15 mL
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Rasterelektronenmikroskopische Auf-

nahmen

Abbildung 9: Links: SE-Aufnahme des Target-Randes von RL-5 (30 u D20) bei einer
19-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme des Target-Randes von RL-5 (30 i D2O bei einer 19-fachen Ver-
grofserung.

Mag: 20x HV: 20 K - |SE] - WD: 11
0pL H20 Mite GB

Abbildung 10: Links: SE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-5 (30 p D2O) bei einer
20-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-5 (30 p D2O bei einer 20-fachen Vergro-
Berung.
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Mag: 300% HV: 20 KV - |SE] - WD: 13 mm Mag: 300 Ky - |SE] - WD: 13 mm
30pL H20 Mitee GB — 100 pm — [ 3 2 G — 100 pm —

Abbildung 11: Links: SE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-5 (30 p D2O) bei einer
300-fachen Vergrofserung.

Rechts: BSE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-5 (30 u D2O bei einer 300-fachen Ver-
grokerung.

Abbildung 12: Links: SE-Bild von RL-6 (50 uL. D2O) bei einer 25-fachen Vergroferung.
Rechts: BSE-Bild von RL-6 (50 uL D2O) bei einer 25-fachen Vergroferung.
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Abbildung 13: Links: SE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-6 (50 p D2O) bei einer
90-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-6 (50 p D2O bei einer 90-fachen Vergro-
Berung.
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Abbildung 14: Links: SE-Bild von RL-6 (50 uL D20O) bei einer 300-fachen Vergrofserung.
Rechts: BSE-Bild von RL-6 (50 uL D20O) bei einer 300-fachen Vergroferung.
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Abbildung 15: Links: SE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-6 (50 p D2O) bei einer
1000-fachen Vergroferung.
Rechts: BSE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-6 (50 p# D2O bei einer 1000-fachen Ver-

grokerung.

Abbildung 16: Links: SE-Aufnahme des Target-Randes von RL-8 (75 p D2O) bei einer
21-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme des Target-Randes von RL-8 (75 p D20) bei einer 21-fachen Ver-
groferung.
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Abbildung 17: Links: SE-Bild von RL-8 (75 uL0 D20O) bei einer 18-fachen Vergroferung.
Rechts: BSE-Bild von RL-8 (75 puLL D20) bei einer 18-fachen Vergroferung.
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Abbildung 18: Links: SE-Bild von RL-8 (75 uL D2O) bei einer 300-fachen Vergroferung.
Rechts: BSE-Bild von RL-8 (75 uL D20O) bei einer 300-fachen Vergroferung.
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Abbildung 19: Links: SE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-8 (75 p D20O) bei einer
1000-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-8 (50 p+ D20O) bei einer 1000-fachen Ver-
grokerung.

Mag: L8k HV: 20 KV - |SE] - WD: 12 v Mag: Ldx H: 20 K - | BSE] - WD: 12 mn
100pL H2C Rard —— 2 wn —— ] 100pL H2C Rard

Abbildung 20: Links: SE-Bild von RL-7 (100 uL D20O) bei einer 18-fachen Vergroferung.
Rechts: BSE-Bild von RL-7 (100 uL. D2O) bei einer 18-fachen Vergrofserung.
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Abbildung 21: Links: SE-Bild von RL-7 (100 uL D2O) bei einer 18-fachen Vergroferung.
Rechts: BSE-Bild von RL-7 (100 pL D2O) bei einer 18-fachen Vergroferung.
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Abbildung 22: Links: SE-Bild von RL-7 (100 uL D20O) bei einer 300-fachen Vergroferung.
Rechts: BSE-Bild von RL-7 (100 uL. D2O) bei einer 300-fachen Vergréfserung.
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Abbildung 23: Links: SE-Bild von RL-9 (1 mL COz) bei einer 20-fachen Vergroferung,.
Rechts: BSE-Bild von RL-9 (1 mL CO3) bei einer 20-fachen Vergroferung.

Mag: 300x HV: 20 € - |SE] - WD: 14 mm

— 100 pmn — o — 100 pm —

Abbildung 24: Links: SE-Bild von RL-9 (1 mL CO2) bei einer 300-fachen Vergroferung.
Rechts: BSE-Bild von RL-9 (1 mL COz) bei einer 300-fachen Vergroferung.
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Mag: 1000x HV: 20 K

Abbildung 25: Links: SE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-9 (1 mL COg) bei einer
1000-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-9 (1 mL COg) bei einer 1000-fachen
Vergroferung.

Abbildung 26: Links: SE-Aufnahme des Target-Randes von RL-10 (w mL COg) bei einer
20-fachen Vergrofserung.

Rechts: BSE-Aufnahme des Target-Randes von RL-10 (2 mL COg) bei einer 20-fachen
Vergroferung.
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Abbildung 27: Links: SE-Bild von RL-10 (2 mL COy) bei einer 20-fachen Vergroferung.
Rechts: BSE-Bild von RL-10 (2 mL COg) bei einer 20-fachen Vergroferung.
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Abbildung 28: Links: SE-Bild von RL-10 (2 mL CO2) bei einer 300-fachen Vergroferung.
Rechts: BSE-Bild von RL-10 (2 mL) bei einer 300-fachen Vergréfserung.
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Abbildung 29: Links: SE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-10 (2 mL CO2) bei einer
1000-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-10 (2 mL CO3) bei einer 1000-fachen
Vergroferung.

Abbildung 30: Links: SE-Aufnahme des Target-Randes von RL-11 (4 mL COg) bei einer
21-fachen Vergrofserung.

Rechts: BSE-Aufnahme des Target-Randes von RL-11 (4 mL COg) bei einer 21-fachen
Vergrofserung.
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Abbildung 31: Links: SE-Bild von RL-11 (4 mL COy) bei einer 20-fachen Vergroferung.
Rechts: BSE-Bild von RL-11 (4 mL CO3) bei einer 20-fachen Vergrofserung.

Mag: 300x HV: 20 &V - |SE] - WD: 14 mm

— 100 ym —

Abbildung 32: Links: SE-Bild von RL-11 (4 mL CO2) bei einer 300-fachen Vergroferung.
Rechts: BSE-Bild von RL-11 (4 mL COg) bei einer 300-fachen Vergroferung.
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Abbildung 33: Links: SE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-15 (50 L D2O und 1 mL
CO3) bei einer 23-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-15 (50 uL DoO und 1 mL COg) bei einer
20-fachen Vergroferung.

Mag: 20x HV: 20 K | - WD: L1mm Mag: 20x HV: 20 K

3
S0pL HZO ImL de i SOpL HZO ImL CO2

Abbildung 34: Links: SE-Bild von RL-15 (50 L D20 und 1 mL CO2) bei einer 20-fachen
Vergroferung.
Rechts: BSE-Bild von RL-15 (50 xL D2O und 1 mL COg) bei einer 20-fachen Vergroferung.
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Abbildung 35: Links: SE-Bild von RL-15 (50 puL D20 und 1 mL CO3) bei einer 300-
fachen Vergrofierung.
Rechts: BSE-Bild von RL-15 (50 uL D2O und 1 mL CO3) bei einer 300-fachen Vergrofe-

rung.

Mag: 19x H: 20 K - | BSE] - WD: 13 mn
0L H20 2mL COZ Rand

Abbildung 36: Links: SE-Aufnahme des Target-Randes von RL-16 (50 pL D2O und 2 mL
COgy) bei einer 19-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme des Target-Randes von RL-16 (50 puL D20 und 2 mL COgq) bei
einer 19-fachen Vergrofierung.
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Abbildung 37: Links: SE-Bild von RL-16 (50 L D20 und 2 mL CO2) bei einer 19-fachen
Vergroferung.
Rechts: BSE-Bild von RL-16 (50 xL D2O und 2 mL COg) bei einer 19-fachen Vergroferung.

100 pry — | SOPLAZ0 2L COZ Fite

Abbildung 38: Links: SE-Bild von RL-16 (50 puL D20 und 2 mL CO3) bei einer 300-
fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Bild von RL-16 (50 uL D2O und 2 mL CO3) bei einer 300-fachen Vergrofe-
rung.
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Abbildung 39: Links: SE-Aufnahme des Target-Randes von RL-17 (50 pL D2O und 4 mL
COg3) bei einer 20-fachen Vergroferung.
Rechts: BSE-Aufnahme des Target-Randes von RL-17 (50 puL D20 und 4 mL COz) bei

einer 20-fachen Vergroferung.

WD 13 Ma) X : g ='WD 13

Abbildung 40: Links: SE-Bild von RL-17 (50 uL D20 und 4 mL COz) bei einer 19-fachen
Vergroferung.
Rechts: BSE-Bild von RL-17 (50 uL D2O und 4 mL COz) bei einer 19-fachen Vergroferung.
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Abbildung 41: Links: SE-Bild von RL-17 (50 pL D20 und 4 mL COz) bei einer 300-
fachen Vergroferung.
Rechts: BSE-Bild von RL-17 (50 pL D20 und 4 mL COz2) bei einer 300-fachen Vergrofe-

rung.

- [SE] - WD: 13 Mag: 174 BSE - WD: 13
Rard a

Abbildung 42: Links: SE-Aufnahme des Target-Randes von RL-20 (75 uL D20 und 1 mL
CO3) bei einer 17-fachen Vergrofserung.

Rechts: BSE-Aufnahme des Target-Randes von RL-20 (75 puL D20 und 1 mL COg) bei
einer 17-fachen Vergroferung.
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Abbildung 43: Links: SE-Bild von RL-20 (75 uL D20 und 1 mL COz) bei einer 20-fachen
Vergroferung.
Rechts: BSE-Bild von RL-20 (75 uL D2O und 1 mL COg) bei einer 20-fachen Vergroferung.

Mag: 300% Hy: 20 KV - |SE) - WD: 12 mm
75uL HZ0 Imk CO2 Mite

Abbildung 44: Links: SE-Bild von RL-20 (75 puL D20 und 1 mL COsg) bei einer 300-
fachen Vergrofierung.

Rechts: BSE-Bild von RL-20 (75 uL D2O und 1 mL CO3) bei einer 300-fachen Vergrofse-
rung.
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Abbildung 45: Links: SE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-20 (75 uL D2O und 1 mL
CO3) bei einer 1000-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-20 (75 pL D20 und 1 mL COg) bei einer
1000-fachen Vergrofserung.

Abbildung 46: Links: SE-Aufnahme des Target-Randes von RL-21 (75 pL D2O und 2 mL
CO3) bei einer 19-fachen Vergrofserung.

Rechts: BSE-Aufnahme des Target-Randes von RL-21 (75 puL D20 und 2 mL COg) bei
einer 19-fachen Vergréferung.
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Abbildung 47: Links: SE-Bild von RL-21 (75 uL D2O und 2 mL CO3) bei einer 20-fachen
Vergrofherung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-21 (75 uL D20 und 2 mL COg) bei einer
20-fachen Vergroferung.
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Abbildung 48: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-21 (75 uL. D2O und 2 mL CO2)
bei einer 300-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-21 (75 puL D2O und 2 mL COg2) bei einer
300-fachen Vergroferung.
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Abbildung 49: Links: SE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-21 (75 uL D2O und 2 mL
CO3) bei einer 1000-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-21 (75 pL D2O und 2 mL COg) bei einer
1000-fachen Vergrofserung.

- WD 14

Abbildung 50: Links: SE-Aufnahme des Target-Randes von RL-22 (75 uL D2O und 4 mL
CO3) bei einer 20-fachen Vergrofserung.

Rechts: BSE-Aufnahme des Target-Rand von RL-22 (75 pL D2O und 4 mL COs) bei einer
19-fachen Vergrofierung.
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Abbildung 51: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-22 (75 uL. D2O und 4 mL COg)
bei einer 20-fachen Vergrofserung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-22 (75 uL D20 und 4 mL COg) bei einer
20-fachen Vergroferung.
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Abbildung 52: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-22 (75 uL. D2O und 4 mL COs)
bei einer 300-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-22 (75 pL DO und 4 mL COg2) bei einer
300-fachen Vergroferung.
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Abbildung 53: Links: SE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-22 (75 uL D2O und 4 mL
CO3) bei einer 1000-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-22 (75 pL D2O und 4 mL COg) bei einer
1000-fachen Vergrofserung.
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Abbildung 54: Links: SE-Aufnahme des Target-Randes von RL-23 (75 uL D20 und 6 mL
CO3) bei einer 20-fachen Vergrofserung.

Rechts: BSE-Aufnahme des Target-Randes von RL-23 (75 puL D20 und 6 mL COg) bei
einer 20-fachen Vergréferung.
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Abbildung 55: Links: SE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-23 (75 L D2O und 6 mL
COg3) bei einer 20-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-23 (75 pL D20 und 6 mL COg) bei einer
20-fachen Vergroferung.
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Abbildung 56: Links: SE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-23 (75 pL. D2O und 6 mL
COg3) bei einer 300-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-23 (75 uL D2O und 6 mL COsq) bei einer
300-fachen Vergroferung.
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Abbildung 57: Links: SE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-23 (75 uL D2O und 6 mL
CO3) bei einer 1000-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-23 (75 pL D2O und 6 mL COg) bei einer
1000-fachen Vergrofserung.
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Abbildung 58: Links: SE-Aufnahme des Target-Randes von RL-24 (75 uL D20 und 8 mL
CO3) bei einer 20-fachen Vergrofserung.

Rechts: BSE-Aufnahme des Target-Randes von RL-24 (75 puL D20 und 8 mL COg) bei
einer 20-fachen Vergréferung.
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Abbildung 59: Links: SE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-24 (75 L DoO und 8 mL
COg3) bei einer 20-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-24 (75 pL D20 und 8 mL COg) bei einer
20-fachen Vergroferung.
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Abbildung 60: Links: SE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-24 (75 pL. D2O und 8 mL
COg3) bei einer 300-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-24 (75 uL D3O und 8 mL COg) bei einer
300-fachen Vergroferung.
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Abbildung 61: Links: SE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-24 (75 L D2O und 8 mL
CO3) bei einer 1000-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-24 (75 pL D2O und 8 mL COg) bei einer
1000-fachen Vergrofserung.
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Abbildung 62: Links: SE-Bild von dem Target-Rand von RL-25 (100 L D2O und 1 mL
CO3) bei einer 20-fachen Vergrofserung.

Rechts: BSE-Bild von dem Target-Rand von RL-25 (100 uL D3O und 1 mL CO3) bei einer
18-fachen Vergrofierung.
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Abbildung 63: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-25 (100 uL D2O und 1 mL COq)
bei einer 20-fachen Vergrofserung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-25 (100 puL D2O und 1 mL COg) bei einer
20-fachen Vergroferung.
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Abbildung 64: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-25 (100 uL D2O und 1 mL CO3)
bei einer 300-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-25 (100 pL D2O und 1 mL COj) bei einer
300-fachen Vergroferung.
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Abbildung 65: Links: SE-Aufnahme des Target-Randes von RL-26 (100 uL D2O und
2 mL CO2) bei einer 20-fachen Vergroferung.
Rechts: BSE-Aufnahme des Target-Randes von RL-26 (100 pL DO und 2 mL COg) bei

einer 20-fachen Vergrofierung.

Abbildung 66: Links: SE-Bild der Target-Mitte von R1-26 (100 uL D2O und 2 mL CO»)
bei einer 20-fachen Vergrofserung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-26 (100 uL D2O und 2 mL COg) bei einer
20-fachen Vergrofserung.
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Abbildung 67: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-26 (100 uL D2O und 2 mL COq)
bei einer 100-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-26 (100 puL D2O und 2 mL COg) bei einer
100-fachen Vergrofierung.

Abbildung 68: Links: SE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-27 (100 uL D2O und 4 mL
COgy) bei einer 19-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-27 (100 puL D2O und 4 mL COg) bei
einer 19-fachen Vergrofserung.
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Abbildung 69: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-27 (100 uL D2O und 4 mL COs)
bei einer 20-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-27 (100 puL D2O und 4 mL COg) bei einer
20-fachen Vergroferung.
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Abbildung 70: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-27 (100 uL D2O und 4 mL CO»)
bei einer 300-fachen Vergrofserung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-27 (100 uL D2O und 4 mL CO3) bei einer
300-fachen Vergréfkerung.
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Abbildung 71: Links: SE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-27 (100 uL D2O und 4 mL
COg3) bei einer 1000-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-27 (100 pL D20 und 4 mL COgz) bei
einer 1000-fachen Vergrofserung.
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Abbildung 72: Links: SE-Aufnahme des Target-Randes von RL-28 (100 pL DO und
6 mL COg) bei einer 20-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme des Target-Randes von RL-28 (100 uL D2O und 6 mL CO2) bei
einer 20-fachen Vergrofserung.
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Abbildung 73: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-30 (50 uL D2O) bei einer 20-
fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-30 RL-30 (50 puL D20) bei einer 20-fachen
Vergroferung.
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Abbildung 74: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-30 RL-30 (50 pL D20O) bei einer
300-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-30 RL-30 (50 uL D20O) bei einer 300-fachen
Vergroferung.
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Abbildung 75: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-31 (75 uL D2O) bei einer 20-
fachen Vergrofierung.
Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-31 (75 uL D2O) bei einer 20-fachen Vergrofe-

rung.
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Abbildung 76: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-31 (75 pL D2O) bei einer 103-
fachen Vergrofierung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-31 (75 uL. D2O) bei einer 103-fachen Vergro-
Rerung.
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Abbildung 77: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-32 (100 pL D2O) bei einer 20-
fachen Vergroferung.
Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-32 (100 uL D2O) bei einer 19-fachen Vergro-

Rerung.
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Abbildung 78: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-32 (100 uL D2O) bei einer 300-
fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-32 (100 uL D2O) bei einer 300-fachen Vergro-
Rerung.
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Abbildung 79: Links: SE-Aufnahme des Target-Randes von RL-33 (50 pL D2O und 1 mL
COg3) bei einer 20-fachen Vergroferung.
Rechts: BSE-Aufnahme des Target-Randes von RL-33 (50 puL DO und 1 mL COg) bei

einer 20-fachen Vergroferung.
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Abbildung 80: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-33 (50 uL. D2O und 1 mL CO2)
bei einer 20-fachen Vergrofserung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-33 (50 puL D20 und 1 mL COj) bei einer
20-fachen Vergroferung.
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Abbildung 81: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-33 (50 uL D2O und 1 mL COs)
bei einer 300-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-33 (50 puL D20 und 1 mL CO3) bei einer
300-fachen Vergroferung.
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Abbildung 82: Links: SE-Aufnahme des Target-Randes von RL-34 (50 uL D2O und 2 mL
CO3) bei einer 20-fachen Vergrofserung.

Rechts: BSE-Aufnahme des Target-Randes von RL-34 (50 puL D2O und 2 mL COg3) bei
einer 20-fachen Vergréferung.
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Abbildung 83: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-34 (50 uL. D2O und 2 mL COq)
bei einer 20-fachen Vergrofserung.
Rechts: BSE-Bild der Taget-Mitte von RL-34 (50 pL D2O und 2 mL COg) bei einer 20-

fachen Vergrofierung.
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Abbildung 84: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-34 (50 uL. D2O und 2 mL CO2)
bei einer 300-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-34 (50 pL D20 und 2 mL COj) bei einer
300-fachen Vergroferung.
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Abbildung 85: Links: SE-Aufnahme des Target-Randes von RL-35 (50 uL D2O und 4 mL
CO3) bei einer 19-fachen Vergroferung.
Rechts: BSE-Aufnahme des Target-Randes von RL-35 (50 puL DO und 4 mL CO3) bei

einer 19-fachen Vergrofierung.
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Abbildung 86: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-35 (50 uL D2O und 4 mL COs)
bei einer 20-fachen Vergrofserung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-35 (50 puL D20 und 4 mL COg) bei einer
20-fachen Vergroferung.
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Abbildung 87: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-35 (50 uL D2O und 4 mL COq)
bei einer 300-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-35 (50 uL D20 und 4 mL COg) bei einer
300-fachen Vergrofserung.
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Abbildung 88: Links: SE-Aufnahme des Target-Randes von RL-36 (75 pL D2O und 1 mL
COgy) bei einer 20-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme des Target-Randes von RL-36 (75 pLh DO und 1 mL CO3) bei
einer 20-fachen Vergrofserung.
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Abbildung 89: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-36 (75 uL D2O und 1 mL COs)
bei einer 20-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-36 (75 uL D20 und 1 mL COg) bei einer
20-fachen Vergroferung.
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Abbildung 90: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-36 (75 puL D2O und 1 mL CO3)
bei einer 300-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-36 (75 puL D20 und 1 mL COg) bei einer
300-fachen Vergréfkerung.
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Abbildung 91: Links: SE-Aufnahme des Target-Randes von RL-37 (75 pL D2O und 2 mL
COg3) bei einer 20-fachen Vergroferung.
Rechts: BSE-Aufnahme des Target-Randes von RL-37 (75 puL D2O und 2 mL COs3) bei

einer 20-fachen Vergroferung.
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Abbildung 92: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-37 (75 uL. D2O und 2 mL CO2)
bei einer 21-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-37 (75 pL D20 und 2 mL COj) bei einer
21-fachen Vergroferung.
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Abbildung 93: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-37 (75 uL D2O und 2 mL COs)
bei einer 300-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-37 (75 puL D20 und 2 mL COg) bei einer
300-fachen Vergroferung.
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Abbildung 94: Links: SE-Aufnahme des Target-Randes von RL-38 (75 uL D2O und 4 mL
CO3) bei einer 20-fachen Vergrofserung.

Rechts: BSE-Aufnahme des Target-Randes von RL-38 (75 puL D20 und 4 mL COg) bei
einer 20-fachen Vergréferung.
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Abbildung 95: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-38 (75 uL D2O und 4 mL COq)
bei einer 20-fachen Vergrofserung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-38 (75 uL D20 und 4 mL COg) bei einer
20-fachen Vergroferung.
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Abbildung 96: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-38 (75 uL D2O und 4 mL CO3)
bei einer 300-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-38 (75 pL D20 und 4 mL COj) bei einer
300-fachen Vergroferung.
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Abbildung 97: Links: SE-Aufnahme des Target-Randes von RL-39 (100 uL DO und
1 mL COg3) bei einer 19-fachen Vergroferung.
Rechts: BSE-Aufnahme des Target-Randes von RL-39 (100 pL DO und 1 mL COg) bei

einer 19-fachen Vergrofierung.
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Abbildung 98: Links: SE-Bild der Target-Mitte von R1.-39 (100 L D2O und 1 mL CO»)
bei einer 19-fachen Vergrofserung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-39 (100 uL D2O und 1 mL COg) bei einer
19-fachen Vergrofserung.
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Abbildung 99: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-39 (100 uL D2O und 1 mL COq)
bei einer 300-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-39 (100 puL D2O und 1 mL COg) bei einer
300-fachen Vergrofserung.
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Abbildung 100: Links: SE-Aufnahme des Target-Randes von RL-40 (100 pL D2O und
2 mL COg) bei einer 20-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme des Target-Randes von RL-40 (100 pLb D2O und 2 mL CO3) bei
einer 20-fachen Vergrofserung.
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Abbildung 101: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-40 (100 pL D2O und 2 mL
CO3) bei einer 20-fachen Vergrofserung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-40 (100 puL D2O und 2 mL COg) bei einer
20-fachen Vergrofierung.
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Abbildung 102: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-40 (100 uL D2O und 2 mL
CO3) bei einer 300-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-40 (100 pL D2O und 2 mL COg) bei einer
300-fachen Vergréferung.
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Abbildung 103: Links: SE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-40 (100 uL DO und
2 mL CO2) bei einer 800-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-40 (100 pL D20 und 2 mL COgz) bei
einer 800-fachen Vergroferung.
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Abbildung 104: Links: SE-Aufnahme des Target-Randes von RL-41 (100 pL D2O und
4 mL COg) bei einer 20-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme des Target-Randes von RL-41 (100 pLh D2O und 4 mL CO3) bei
einer 20-fachen Vergrofserung.
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Abbildung 105: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-41 (100 xL D2O und 4 mL
CO3) bei einer 20-fachen Vergrofserung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-41 (100 puL D2O und 4 mL COg) bei einer
20-fachen Vergrofierung.
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Abbildung 106: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-41 (100 uL D2O und 4 mL
CO3) bei einer 300-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-41 (100 uL D2O und 4 mL COg) bei einer
300-fachen Vergréferung.
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Abbildung 107: Links: SE-Aufnahme der Target-Mitte von RL-41 (100 uL DO und
4 mL CO2) bei einer 1000-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Aufnahme der Target-Mitte von von RL-40 (100 uL D20 und 4 mL CO3) bei
einer 1000-fachen Vergrofserung.

Abbildung 108: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-42 (50 pL. D2O) bei einer 20-
fachen Vergrofierung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-42 (50 pL. D2O) bei einer 20-fachen Vegrofse-
rung.
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Abbildung 109: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-42 (50 uL D2O) bei einer 300-
fachen Vergroferung.
Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-42 (50 pL. D2O) bei einer 300-fachen Vergro-

Rerung.
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Abbildung 110: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-43 (75 pL D2O, Reaktionsdauer
2 h) bei einer 20-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-43 (75 pL. D2O, Reaktionsdauer 2 h) bei einer
20-fachen Vergrofserung.
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Abbildung 111: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-43 (75 uL D2O, Reaktionsdauer
2 h) bei einer 300-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-43 (75 uL D2O, Reaktionsdauer 2 h) bei einer
300-fachen Vergroferung.
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Abbildung 112: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-46 (50 uL. D2O und 10 uL einer
241 Am-Lésung) bei einer 20-fachen Vergréferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-46 (50 uL D2O und 10 uL einer 24! Am-Losung)
bei einer 20-fachen Vergrofierung.
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Abbildung 113: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-46 (50 puL D2O und 10 pL einer
241 Am-Losung) bei einer 300-fachen VergroRerung.
Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-46 (50 uL D2O und 10 pL einer 24! Am-Lésung)

bei einer 300-fachen Vergroferung.

Abbildung 114: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-47 (75 pL D2O und 10 uL einer
24l Am-Losung) bei einer 20-fachen Vergréferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-47 (75 uL D2O und 10 uL einer ! Am-Losung)
bei einer 20-fachen Vergroferung.
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Abbildung 115: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-47 (75 pL D2O und 10 uL einer
241 Am-Lésung) bei einer 300-fachen Vergrokerung.
Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-47 (50 uL DO und 10 pL einer 24! Am-Lésung)

bei einer 300-fachen Vergroferung.
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Abbildung 116: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-48 (75 uL DO, Reaktionsdauer
4 h) bei einer 20-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-48 (75 uL. D20, Reaktionsdauer 4 h) bei einer
20-fachen Vergroferung.
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Abbildung 117: Links: SE-Bild der Target-Mitte von RL-48 (75 pL D2O, Reaktionsdauer
4 h) bei einer 99-fachen Vergroferung.

Rechts: BSE-Bild der Target-Mitte von RL-48 (75 puL D2O, Reaktionsdauer 4 h) bei einer
99-fachen Vergroferung.
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Autoradiogramme

Abbildung 118: Autoradiogramme der Target-Oberflachen von RL-1 und RL-2. Erstellt
mit Gwyddion 2.55.

Abbildung 119: Autoradiogramme der Target-Oberflachen von RL-3 und RL-5. Erstellt
mit Gwyddion 2.55.

Abbildung 120: Autoradiogramme der Target-Oberflichen von RL-6 und RL-7. Erstellt
mit Gwyddion 2.55.
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Abbildung 121: Autoradiogramme der Target-Oberflichen von RL-8 und RL-9. Erstellt
mit Gwyddion 2.55.

Abbildung 122: Autoradiogramme der Target-Oberflaichen von RL-10 und RL-11. Er-
stellt mit Gwyddion 2.55.

Abbildung 123: Autoradiogramme der Target-Oberflichen von RL-12 und RL-15. Er-
stellt mit Gwyddion 2.55.
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Abbildung 124: Autoradiogramme der Target-Oberflichen von RL-16 und RL-17. Er-
stellt mit Gwyddion 2.55.

Abbildung 125: Autoradiogramme der Target-Oberflichen von RL-18 und RL-19. Er-
stellt mit Gwyddion 2.55.

Abbildung 126: Autoradiogramme der Target-Oberflichen von RL-20 und RL-21. Er-
stellt mit Gwyddion 2.55.
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Abbildung 127: Autoradiogramme der Target-Oberflichen von RL-22 und RL-23. Er-
stellt mit Gwyddion 2.55.

Abbildung 128: Autoradiogramme der Target-Oberflichen von RL-24 und RL-25. Er-
stellt mit Gwyddion 2.55.

Abbildung 129: Autoradiogramme der Target-Oberflichen von RL-26 und RL-27. Fr-
stellt mit Gwyddion 2.55.
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Abbildung 130: Autoradiogramme der Target-Oberflichen von RL-28 und RL-29. Er-
stellt mit Gwyddion 2.55.

Abbildung 131: Autoradiogramme der Target-Oberflichen von RL-30 und RL-31. Er-
stellt mit Gwyddion 2.55.

Abbildung 132: Autoradiogramme der Target-Oberflichen von RL-32 und RL-33. Er-
stellt mit Gwyddion 2.55.
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Abbildung 133: Autoradiogramme der Target-Oberflichen von RL-36 und RL-37. Er-
stellt mit Gwyddion 2.55.

Abbildung 134: Autoradiogramme der Target-Oberflichen von RL-38 und RL-39. Er-
stellt mit Gwyddion 2.55.

Abbildung 135: Autoradiogramme der Target-Oberflichen von RL-40 und RL-41. FEr-
stellt mit Gwyddion 2.55.
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Abbildung 136: Autoradiogramme der Target-Oberflichen von RL-42 und RL-43. Er-
stellt mit Gwyddion 2.55.

Abbildung 137: Autoradiogramme der Target-Oberflichen von RL-46 und RL-47. Er-
stellt mit Gwyddion 2.55.

Abbildung 138: Autoradiogramme der Target-Oberflichen von RL-48. Erstellt mit
Gwyddion 2.55.
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Abbildung 139: +-Spektrum der '9Tb-Stammlosung.
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Messwerte

Tabelle 7: Reaktionslosungen (RL), ihre Volumina an Stammlosung (SL), Da, COs-
haltiger Losung (Lsg.) und 24! Am, die dazugehorigen Anfangs (U4)-und Endspannungen
(Ug) und die Gehélter an HoO und Og innerhalb der Glovebox.

RL V(SL)/ V(DQO)/ V(COQ)/ V(241Am)/ UA/ UE/ HQO/ OQ/
v v mL v keV | keV | ppm | ppm

RL-1 150 0 0 0 0.76 | 1.10 | <1 1
RL-2 10 0 0 0 049 | 051 | <1 2
RL-3 150 1000 0 0 0.11 | 020 | <1 2
RL-4 150 15 0 0 049 | 0.75 | <1 1
RL-5 150 30 0 0 041 1048 | <1 2
RL-6 150 50 0 0 0.39 1031 | <1 1
RL-7 150 100 0 0 0251028 | <1 2
RL-8 150 75 0 0 0.40 | 032 | <1 1
RL-9 150 0 1 0 0.54 1089 | <1 1
RL-10 150 0 2 0 0251044 | <1 1
RL-11 150 0 4 0 0.35 1056 | <1 1
RL-12 150 0 6 0 0.47 1037 | <1 1
RL-13 150 0 8 0 024 1030 | <1 2
RL-14 150 0 10 0 0.34 1030 | <1 1
RL-15 150 50 1 0 0321048 | <1 1
RL-16 150 50 2 0 0.19 1069 | <1 1
RL-17 150 50 4 0 0.16 | 069 | <1 2
RL-18 150 50 6 0 0.18 1 0.53 | <1 2
RL-19 150 50 8 0 0.19 1 038 | <1 2
RL-20 150 75 1 0 0.19 1039 | <1 4
RL-21 150 75 2 0 020 1 035 | <1 3
RL-22 150 75 4 0 014 1032 | <1 2
RL-23 150 75 6 0 0.18 1040 | <1 1
RL-24 150 75 8 0 0.14 1 036 | <1 1
RL-25 150 100 1 0 0131081 | <1 2
RL-26 150 100 2 0 0.17 1039 | <1 1
RL-27 150 100 4 0 0.13 1040 | <1 1
RL-28 150 100 6 0 0.16 | 041 | <1 3
RL-29 150 100 8 0 0.14 | 047 | <1 4
RL-30 150 50 0 0 0.30 | 0.36 - -
RL-31 150 75 0 0 0.18 | 0.39 -

RL-32 150 100 0 0 0.29 | 0.43 - -
RL-33 150 50 1 0 0.27 | 0.58 - -
RL-34 150 50 2 0 0.23 | 0.51 - -
RL-35 150 50 4 0 0.10 | 0.92 - -
RL-36 150 75 1 0 0.26 | 0.58 - -
RL-37 150 75 2 0 0.16 | 0.47 - -
RL-38 150 75 4 0 0.23 | 0.61 - -
RL-39 150 100 1 0 0.24 | 0.35 - -
RL-40 150 100 2 0 0.17 | 0.40 - -
RL-41 150 100 4 0 0.21 | 0.56 - -
RL-42 450 50 0 0 0.10 | 037 | <1 3
RL-43 450 75 0 0 0.16 | 024 | <1 2
RL-46 150 50 0 10 0.14 1033 | <1 1
RL-47 150 75 0 10 037 1029 | <1 2
RL-48 450 75 0 0 029 | 011 | <1 2
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