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Weltweit werden jährlich zehn Millionen
Neuerkrankungen an Krebs diagnosti-
ziert, und diese Zahl wird sich in den
nächsten zwanzig Jahren noch verdop-
peln [1]. Noch immer sind die Therapie-
erfolge bei einigen aggressiven Tumoren
oder generell im fortgeschrittenen Sta-
dium der Krankheit sehr begrenzt. Eine
der großen Herausforderungen an die
Medizin im 21. Jahrhundert besteht da-
her in der weiteren Vervollkommnung
der Krebstherapie. Die Behandlung von
Krebs erfolgt in der Regel durch einen
chirurgischen Eingriff, durch externe
Strahlentherapie oder Chemotherapie.
Doch es gibt auch andere Möglichkeiten.
Bei bestimmten Tumoren ist beispielswei-
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se eine so genannte Radionuklidtherapie
besonders wirksam. Bekanntestes Bei-
spiel dafür ist die Behandlung von Schild-
drüsenkarzinomen mit Iodid-131. Da sich
Iod vor allem in der Schilddrüse anrei-
chert, kann die Strahlung des Radio-
nuklids dort direkt auf den Tumor einwir-
ken. Ein weiteres viel versprechendes
Konzept bei der Krebsbehandlung ist die
Radioimmunotherapie. Hierbei werden
Radionuklide an tumorsuchende Antikör-
per oder Fragmente von Antikörpern
gekoppelt. Mit den Antikörpern gelan-
gen die Radionuklide zum Tumor, wo die
radioaktive Strahlung ihre zellzerstörende
Wirkung entfalten kann. Gesundes Ge-
webe wird dabei weitgehend geschont.
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In dem Zusammenhang gewinnt in jüngs-
ter Zeit eine neue Klasse chemischer Ver-
bindungen an Bedeutung, die so genann-
ten Dendrimere. Begonnen hat die Den-
drimerenchemie mit der Beschreibung
von Kaskadenmolekülen � stark ver-
zweigte baumartige Moleküle � im Jah-
re 1978 [2]. Eine zunächst verhaltene,
aber nunmehr stürmische Entwicklung
eines neuen Arbeitsgebietes war die Fol-
ge. Aus der Molekülarchitektur hat man
die heute gebräuchliche Bezeichnung
Dendrimere (griechisch: dendron = der
Baum, meros = der Teil) für diese Stoff-
klasse abgeleitet.
Die Idee, Moleküle mit perfekter Verzwei-
gung und einer bestimmten Anzahl funk-
tioneller Gruppen aufzubauen, haben
verschiedene Forschergruppen mit dem
Ziel aufgegriffen, neue Materialeigen-
schaften zu erzeugen und damit vielfäl-
tige Anwendungsgebiete zu erschließen.
In der Zwischenzeit haben sich sowohl
die Synthesekunst als auch die Charak-
terisierungsmethoden verbessert, sodass
Wissenschaftler zielgerichtet Struktur
und Funktion solcher Moleküle einstel-
len können.
Für die Synthese der Dendrimere gibt es
zwei verschiedene Konzepte. Zum einen
geht man von einem Kernmolekül aus
und ordnet darum herum von innen nach

Beispiele aus dem täglichen Leben mit einer typischen Dendrimerstruktur:
Nervenzelle (Foto links: Science 1999, 283, 1924); Bonsai (Mitte); Koralle (rechts).

Syntheseschema zur Herstellung von Kaska-
denmolekülen: Durch Umsetzung einer Verbin-
dung mit zwei reaktiven Endgruppen (Diamin) mit
einem ungesättigten Nitril gelangt man zu einem
Molekül mit vier Nitrilgruppen, aus dem durch ei-
nen nachfolgenden Reduktionsschritt die entspre-
chende Verbindung mit vier reaktiven Aminogrup-
pen entsteht. Durch Wiederholung (repetitive Stra-
tegie) der Syntheseschritte ist es möglich, Molekü-
le mit der jeweils doppelten Anzahl an reaktiven
Endgruppen zu erzielen. So erzeugt man Genera-
tion für Generation (1. Generation: vier Endgrup-
pen, 2. Generation: acht Endgruppen, 3. Genera-
tion: sechzehn Endgruppen...). Zunächst wurde für
diese Verbindungsklasse der Begriff Kaskaden-
moleküle eingeführt.

Dendrimermolekül der 5. Generation: Ein
Dendrimer mit Polyamin-Grundgerüst. Es ist
auf dem divergenten Syntheseweg zugäng-
lich und weist 64 reaktive Aminogruppen an
der Peripherie auf. Solche Moleküle werden
bereits im Kilogramm-Maßstab hergestellt
und sind auch mit Hydroxyl- oder Carbon-
säuregruppen auf der Oberfläche käuflich.

Dendronmolekül der 3. Generation: Auf dem
konvergenten Syntheseweg gelangt man zu
Dendrons mit einer Polyetheraryl-Struktur, die bei-
spielsweise bei der Entwicklung von künstlichen
Enzymsystemen eine Rolle spielen [3].

außen Verzweigungseinheit für Verzwei-
gungseinheit an (divergenter Weg). Auf
diese Weise gelangt man beispielswei-
se zu Molekülen mit einem Polyamin-
Grundgerüst. Eine weitere Möglichkeit,
perfekt verzweigte Moleküle zu entwi-
ckeln, ergibt sich daraus, einzelne Äste
(Dendrons), ausgehend von fokalen
Gruppen, aufzubauen. In einem abschlie-
ßenden Schritt kann man dann die Äste
mit Hilfe dieser fokalen Gruppen mehr-
fach an einen gewünschten Kernbau-
stein heften (konvergenter Weg).
Die erhaltenen Dendrimermoleküle wei-
sen eine faszinierende Ästhetik auf und
erinnern uns dabei an bekannte Struk-

turen aus unserem Leben � Korallen,
Nervenzellen, ja sogar Bonsai  sind ähn-
lich fein verzweigt. Mit etwas Glück er-
hält man sogar bei der Herstellung der-
artiger Moleküle im Laborkolben makros-
kopische Strukturen, die der Struktur auf
molekularer Ebene entsprechen.
Aufgrund vielfältiger Strukturvariatio-
nen, die sich sowohl für den Aufbau des
Grundgerüstes als auch für die Modifi-
zierung der Peripherie ergeben, lassen
sich die Eigenschaften von Dendrimeren
für die verschiedensten Anwendungsge-
biete maßschneidern.
Zu einem der attraktivsten Forschungs-
felder gehört dabei zweifellos die Medi-
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zin mit Anwendungen in Diagnostik und
Therapie. Entwicklungsarbeiten zu neu-
en hochauflösenden Kontrastmitteln für
die Abbildung von Blutgefäßen  sowie zu
synthetischen Impfstoffen und zu Arznei-
mitteltransportsystemen auf der Basis von
Dendrimeren sind im Gange [4]. Darüber
hinaus sind Dendrimere als Enzym- und Li-
posomenmodelle sowie im Hinblick auf die
Entwicklung synthetischer Zellen für die
Molekular- und Zellbiologie interessant.

Knäuel oder Stäbchenform?

In Abhängigkeit von Art und Generation
der verwendeten Verzweigungseinheiten
sowie der an der Peripherie aufgepfropf-

ten Molekülteile überstreichen Dendri-
mere einen Größenbereich zwischen ei-
nem und zehn Nanometern (millionstel
Millimeter). Niedrige Generationen ha-
ben eher eine flache seesternartige Form.
Mit zunehmender Anzahl der Generati-
on nehmen sie dann eine kugelige Ge-
stalt an, und insbesondere in physiologi-
scher Umgebung stabilisieren sie sich zu
einem kompakten Knäuel. Der Durch-
messer eines Dendrimers mit Polyamin-
Grundgerüst der 4. Generation liegt in
Lösung  etwas unter vier Nanometer, der
der 5. Generation liegt etwas darüber [5].
Dendrimere ab der 6. Generation � die
mittlerweile nahezu strukturperfekt her-
stellbar sind � ähneln in Größe und Ge-
stalt Biomolekülen wie globulären Pro-

teinen und Enzymen. So erreicht man mit
Dendrimeren der 6. und 7. Generation
die Größe und Gestalt von Hämoglobin
(etwa sechs Nanometer), dem wichtigs-
ten, mit der Atmung verbundenen Prote-
in des Menschen.

Wir sind inzwischen auch in der Lage �
durch den Einsatz von speziellen Kern-
molekülen � die Gestalt der Dendrimere
zu variieren. So müssen Dendrimere nicht
mehr unbedingt eine kugelige Gestalt
haben, sie können auch Stäbchenform
aufweisen. Diese Form ist in der Natur
ebenfalls weit verbreitet und tritt bei-
spielsweise bei Bakterien oder Viren auf.
Durch geschickte chemische Modifizie-
rung an der Dendrimeroberfläche gelingt
es weiterhin, einzelne Dendrimere zu sta-
bilen Molekülverbänden zusammenzu-
schließen. Sie gruppieren sich unter be-
stimmten Bedingungen ohne äußeres
Zutun, durch Selbstorganisation.
Somit können wir Strukturen erzeugen,
die der Größe von Viren oder Liposomen
entsprechen. Im Vergleich zu Bakterien
oder einer menschlichen Zelle sind die
derzeitigen Dendrimere beziehungswei-
se deren Molekülverbände allerdings sehr
klein. Damit besitzt diese Stoffklasse ideale
Größe und Eigenschaften, um sie zum
Transport von Wirkstoffen in verschiede-
ne Regionen des Körpers einzusetzen.

Dendrimere für die Krebstherapie?

Dendrimere mit einer positiven Oberflä-
chenladung bilden hinreichend stabile
Assoziate mit negativ geladenen Genen
beziehungsweise der DNA aus. Sie kön-
nen diese in eine Zelle und sogar bis in
den Zellkern transportieren. Arbeiten an
solchen nichtviralen Transportsystemen
sollen es möglich machen, heilende Gene
in kranke Zellen einzuschleusen [6]. Die
Gentherapie ist ein hoffnungsvoller An-
satz, um zukünftig den Krebs zu besie-
gen.

Dimensionshierarchie von Atomen über Moleküle bis
zu biologischen Zellen in Abhängigkeit vom Grad der
molekularen Information.
(a � Polyprolylenamin-Dendrimer der 3. Generation,
b � Desoxyhämoglobin, c � Rhinovirus)

Kristallisationsmuster, das bei der Herstellung eines so genannten Frechet-Dendrons der 2. Generation in einem
100-ml-Kolben entstand.

M o l e k u l a r e  C h e m i e
S u p r a m o l e k u l a r e  C h e m i e

M o l e k u l a r b i o l o g i e

Frechet-Dendron G2
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Eine weitere Möglichkeit bietet die Neu-
troneneinfangtherapie. Hierzu benötigt
man Clustermoleküle, die eine möglichst
große Anzahl von Isotopen mit einem
hohen Einfangquerschnitt für thermische
Neutronen aufweisen. Dazu gehören
beispielsweise Bor-10 und Gadolinium-
157. Heute sind Dendrimere bekannt, die
80 Bor- beziehungsweise über 250 Gado-
liniumatome pro Molekül aufnehmen
können [7, 8]. Nach einer Deponierung
im Tumorgewebe müssen die Verbindun-
gen mit einem externen Neutronenstrahl
aktiviert werden. Erst dann erzeugen sie
eine für das kranke Gewebe letale Strah-
lungsenergie.

Wir verfolgen einen anderen Weg, und
zwar wollen wir eine hohe zelltoxische
Strahlung direkt vor Ort bringen. Um das
zu erreichen, packen wir radioaktive Mo-
leküle fest in Dendrimere ein. Gleichzei-
tig modifizieren wir die Dendrimerober-
fläche so, dass sie sich spezifisch in ei-
nem Tumorgewebe anreichert. Für eine
derartige Anwendung sind hochwirksa-
me Radionuklide notwendig, die beim
Zerfall Partikel aussenden und Halbwerts-
zeiten im Bereich einiger Stunden bis
wenige Tage aufweisen. Es soll also ge-
nügend Zeit für die Herstellung der Ver-
bindungen zur Verfügung stehen. Um die
Strahlenbelastung zu minimieren, müs-
sen auf der anderen Seite die Radionuk-
lide in relativ kurzer Zeit in stabile Folge-
produkte übergehen.

Wir haben die Radioisotope Kupfer-64
und Rhenium-188 mit Halbwertszeiten
von etwa dreizehn beziehungsweise sieb-
zehn Stunden ausgewählt. Neben der ge-
wünschten Partikelstrahlung (Beta-Strah-
lung) senden diese Isotope gleichzeitig
Gammastrahlung aus, die es mit Hilfe
einer speziellen Kamera erlaubt, die Ver-
teilung der Radioaktivität zu erfassen und
bildlich darzustellen.
Darüber hinaus sind die Isotope leicht ver-
fügbar. Kupfer-64 können wir im instituts-
eigenen Zyclotron herstellen. Für die Ge-
winnung von Rhenium-188 nutzen wir ei-
nen geeigneten Generator, der auch in
Kliniken aufgestellt werden kann. Die un-
terschiedliche Eindringtiefe der Strahlung
in das Gewebe � etwa 0,2 Millimeter für
Kupfer-64 und 11 Millimeter für Rhenium-
188 � gestattet eine breite Anwendung
für Tumore verschiedener Größe.

Maßgeschneidertes Nichts

Da Dendrimere definierte Hohlräume
ausbilden, bieten sie die Möglichkeit, ra-
dioaktive Gastmoleküle einzulagern. Die-
se Eigenschaft haben wir uns zunutze
gemacht und unter anderem harnstoff-
haltige Dendrimere mit einem Polyamin-
Grundgerüst entwickelt und eingesetzt.
Die Verbindungen sind unter physiologi-
schen Bedingungen im Inneren positiv
geladen und können demzufolge nega-
tiv geladene Moleküle aufnehmen. So ist
es möglich, das therapeutisch relevante
Radionuklid Rhenium-188 in seiner sta-
bilsten Form als Anion zu binden.

zu binden. Hierzu ist ein weiterer Schritt
notwendig.
Eine holländische Forschergruppe hat so
genannte dendritische Boxen entwickelt,
die beispielsweise Farbstoffmoleküle fest
im Inneren des Dendrimers einschließen
[9]. Dazu werden die negativ geladenen
Farbstoffmoleküle durch das positiv ge-
ladene Polyamingerüst des Dendrimers
gebunden. Anschließend pfropfen die
Wissenschaftler an der Peripherie des
Dendrimers kovalent besonders volumi-
nöse Aminosäurebausteine auf. Der Ein-
schluss ist so stabil, dass erst nach Ko-
chen in Salzsäure und dem damit verbun-
denen Abbau der Pfropfen die Farbstoff-
moleküle freigesetzt werden können.
Dendritische Boxen dieser Struktur sind
allerdings aufgrund von Löslichkeits-
problemen nicht für einen Einsatz unter
physiologischen Bedingungen geeignet.
Wir wollen nun versuchen, dendritische
Boxen mit bioverträglichen Pfropfen zu
entwickeln, die radioaktive Gastmoleküle
stabil einschließen und gleichzeitig einen
zielgerichteten Transport in vivo ermögli-
chen.

Umhüllte radioaktive Metalle

In biologischen Systemen binden metall-
haltige Proteine das Metall durch eine
komplexierende Einheit in ihrem Zen-
trum, außen herum sind Aminosäure-
ketten angeordnet. Beispielsweise wird
das Eisen im Hämoglobin durch einen
Porphyrin-Ring komplexiert und ist von
mehreren hundert Aminosäuren von der
Umgebung abgeschirmt.

Computermodell eines harnstoffhaltigen Dendrimers
der 3. Generation mit vier eingeschlossenen Per-
rhenat-Anionen.

Dendritische Box mit eingeschlossenen Gastmole-
külen.

Bei unseren Experimenten haben wir mit
der Erhöhung der Generation verschiede-
ne Abhängigkeiten festgestellt: Ein Den-
drimer der 3. Generation kann bis zu vier
Perrhenat-Anionen im Hohlraum aufneh-
men. Untersuchungen an einem Dendri-
mer der 4. Generation haben gezeigt, dass
bis zu acht Anionen im Hohlraum ange-
ordnet sind. � Je höher die Generation,
um so mehr Anionen können die Dendri-
mere aufnehmen; gleichzeitig steigt auch
die Bindungsstärke.
Im Tierversuch konnten wir nachweisen,
dass der Organismus harnstoffhaltige
Dendrimere gut verträgt und die Verbin-
dungen eine günstige Bioverteilung auf-
weisen. Jedoch sind die elektrostatischen
Wechselwirkungen noch zu schwach,
um im Körper die radioaktiven Gastmo-
leküle am Dendrimer hinreichend stabil

Gastmolekül
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Konzeption für die Entwicklung nanoskopischer Dendrimere mit eingekapselten Radionukliden für die Radio-
immunotherapie.

Rheniumhaltiges Dendrimer der 1. Generation mit
sechs Glucosemolekülen an der Peripherie.

Die Nachahmung dieses häufig genutz-
ten Konzepts erscheint besonders aus-
sichtsreich im Hinblick auf ein festes Ver-
packen von radioaktiven Metallen. Da-
her wollen wir in analoger Weise die ra-
dioaktiven Isotope Kupfer-64 und Rhe-
nium-188 mit Hilfe starker Chelatbildner
fest binden und um dieses Kernmolekül
Verzweigungseinheiten plazieren, die an
der Oberfläche Biomoleküle wie Zucker,
Aminosäuren und Peptide enthalten. Die
Biomoleküle sollen eine Anreicherung im
Tumorgewebe bewirken. Gegenwärtig
arbeiten wir an rheniumhaltigen Dendri-
meren mit sechs Glucosemolekülen an
der Peripherie.

Die Herstellung weiterer Metallodendri-
mere und die Charakterisierung ihres
Verhaltens im sowie außerhalb des Kör-
pers ist eine anspruchsvolle Aufgabe, die
uns in den folgenden Jahren beschäfti-
gen wird. Dazu ist die Zusammenarbeit
von Experten aus unterschiedlichen Fach-
disziplinen wie der klassischen Chemie,
der supramolekularen Chemie (Chemie
von Molekülverbänden auf der Basis von
nichtkovalenten intermolekularen Wech-
selwirkungen) und der Molekularbiolo-
gie unerlässlich. Eine enge Kooperation
des FZ Rossendorf mit der TU Dresden,
der Universität Bonn, der TU Bergaka-
demie Freiberg und dem Institut für Poly-
merforschung Dresden soll zum Gelin-
gen dieses Vorhabens beitragen.

1.5...3.8 nm

Die Arbeiten werden vom Sächsischen
Ministerium für Wissenschaft und Kunst
gefördert.
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Bremsen quietschen, von hinten heranra-
sende Fahrzeuge krachen in eine immer
weiter anwachsende Wand aus Schrott.
Die auftretenden hohen Kräfte falten die
stolzesten Karossen zu Knäuel zusammen
als wären sie aus Pappe. Glücklich jeder,
der da unbeschadet herauskommt. Das
passiert bei einem Auffahrunfall, wenn sich
dem Verkehr unerwartet ein Hindernis ent-
gegenstellt und abgebremst werden muss
� schneller als es die Bremsen hergeben.
Physikalisch wird Bewegungsimpuls in
Kraft umgesetzt � in Kraft, die die Autos
deformiert und so den Schaden verursacht.
In Rohrleitungen geht es nicht viel anders
zu, wenn eine strömende Flüssigkeit bei-
spielsweise durch ein Ventil schnell ge-
bremst wird. Nur, dass die �Autobahn� hier

Hydrodynamische Auffahrunfälle

noch viel dichter befahren ist. Eine unvor-
stellbare Anzahl von Molekülen rast ohne
jeden Sicherheitsabstand dahin. Am Ab-
sperrventil ist dann Schluss; der Fluss wird
gestoppt, und der Druck steigt plötzlich an.
Die Moleküle, die von hinten kommen,
fahren auf � genauso wie Autos auf der
Autobahn. Das Ergebnis ist eine Druckwel-
le, die sich entgegen der anfänglichen
Strömungsrichtung mit Schallgeschwindig-
keit ausbreitet. Je nach Höhe des Drucks
können Dichtungen bersten, die Rohrlei-
tung platzt, oder das Ventil wird zerstört.
Größere Flüssigkeitsmassen, die plötzlich
ihre Geschwindigkeit oder ihre Bewe-
gungsrichtung ändern, rütteln an der Rohr-
leitung und lassen sie von den Auflagern
springen.

Ein einfaches Prinzip zur Vermeidung von Druckstößen in Rohrleitungen

Horst-Michael Prasser1, Andreas Dudlik2 und Stefan Schlüter2

1Institut für Sicherheitsforschung
2Fraunhofer-Institut Umwelt-, Sicherheits-, Energietechnik UMSICHT
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Störfall mit Schadstoffemission

Was dann passiert, ist, je nachdem, was
da strömt, entweder ein Chemiestörfall
mit Gefahrstoffemissionen in die Um-
welt, ein Brand oder, bei glimpflichem
Verlauf, einfach nur der Verlust der An-
lage und teuerer Produktionsausfall. Aus
diesem Grunde suchen Betriebsingenieu-
re, denen die Risiken des schnellen Ab-
sperrens von Rohrleitungen bekannt
sind, nach pragmatischen Methoden zur
Vermeidung von Druckstößen. Das kann
zum Beispiel ein verzögertes Schließen
beziehungsweise Öffnen von Armaturen
oder eine stärkere Auslegung der Leitun-
gen und Halterungen sein.
Doch diese Maßnahmen muten bei ge-
nauem Hinsehen eher wie Notlösungen
an: Die Verstärkung von Bauteilen ver-
teuert die Anlage, es ist also immer er-
strebenswert, den Druckstoß von vorn-
herein zu verhindern. Fest ausgelegte Si-
cherheitseinrichtungen haben jedoch
den Nachteil, dass sie bei wechselnden
Betriebsbedingungen nicht immer opti-
mal angepasst sein können. Auch ist es
schwierig, alle zu erwartenden Betriebs-
zustände von Anfang an vorherzusehen
und die entsprechenden Sicherheitssyste-
me zu planen. Die Strömungsvorgänge
können sich schon bei vergleichsweise
einfachen Anlagen durch das Zusam-
menspiel der Einflussgrößen Leitungs-
geometrie (Länge, Profil und Lagerung),
Grad der Vernetzung des Leitungssys-
tems und der möglichen Abweichungen
vom Normalbetrieb (Pumpenausfall, Not-
absperren, Leckagen, Anfahrvorgänge)
von Fall zu Fall stark unterscheiden. Da-
her ist hier Sicherheitstechnik gefragt, die
sich von selbst den jeweils vorliegenden
Randbedingungen anpasst, das heißt, die
adaptiv funktioniert. Außerdem sollten
sicherheitstechnische Zusätze möglichst
zuverlässig sein, und dazu gehört, dass
sie ohne Hilfsenergie auskommen. Da-
her bieten sich passive und natürlich kos-
tengünstige Systeme zur Verhinderung
der �Auffahrunfälle in Rohrleitungen� an.

Doch was passiert eigentlich beim Schlie-
ßen eines Ventils? � Es gibt deutliche Un-
terschiede im Verhalten der Flüssigkeit in
der Rohrleitung vor und hinter der Ab-
sperrarmatur. Während sich das Abbrem-
sen vor dem Ventil in kurzzeitigem Druck-
anstieg äußert, kommt es hinter der Ar-
matur erst einmal zu einem Druckabfall.
Nehmen wir ein Beispiel: Vor der Arma-
tur kann der Druck in einer Stahlleitung,
in der Wasser bei Umgebungstemperatur
mit vier Metern pro Sekunde fließt, durch
schnelles Absperren auf fünfzig Bar an-
steigen. Die resultierenden Kräfte, die auf
einen Festpunkt wirken, können dabei die
normalen Gewichts- und Reibungskräfte
durchaus um das 100-fache übersteigen.
Hinter der Absperrstelle fließt die Trans-
portflüssigkeit, die das Ventil schon pas-
siert hat, aufgrund ihrer Trägheit zunächst
annähernd mit Ausgangsgeschwindigkeit
weiter. Dabei sinkt der Druck hinter dem
Ventil rasch ab. Wenn dann der Siede-
druck unterschritten wird, bilden sich
großräumige, expandierende Dampfbla-
sen. Der Druck hinter der Absperrstelle
(Sättigungsdruck der Flüssigkeit) ist nun
kleiner als am Ende der Leitung. Dadurch
wird die Flüssigkeitsströmung verzögert
und schließlich wieder zurück in Richtung

der Absperrstelle beschleunigt. � Es tritt
Strömungsumkehr ein. Die vorher gebil-
deten Dampfblasen kondensieren schnell,
die Flüssigkeit prallt auf die geschlossene
Armatur. Das Resultat ist ebenfalls ein
Druckstoß, der in diesem Fall Kavitations-
schlag genannt wird.
Die Wirkung des Kavitationsschlages
stromabwärts ist vergleichbar mit der des
Druckstoßes stromaufwärts der Armatur,
nur tritt der Kavitationsschlag meist erst
einige Sekunden nach dem Schließen der
Armatur auf. Da die beiden Arten von
Druckstößen verschiedene Ursachen ha-
ben, mussten wir demzufolge auch un-
terschiedliche Methoden zu ihrer Vermei-
dung finden.
Ein in der Praxis durchaus übliches Her-
angehen, um Druckstöße zu verhindern,
beruht auf der Verzögerung des Schließ-
vorgangs der Armatur. Dazu kann man
die Armatur mit einem Dämpfer ausstat-
ten, der es ermöglicht, die Schließzeit fest
einzustellen. Damit wird die Armatur
langsam genug geschlossen, und der
Druckstoß auf der Zulaufseite verschwin-
det.
Doch die erforderliche Schließzeit steigt
mit zunehmender Länge der Zuleitung
und mit steigender Fördermenge an und

Flüssigkeiten lassen sich nicht ruckartig abbremsen:
Bringt man die Strömung durch ein Ventil zum
Stillstand, entsteht zunächst ein Druckstoß und

einige Sekunden später ein Kavitationsschlag.
Die Folge sind extrem hohe Belastungen, die auf

Absperrarmatur und Rohrleitung wirken.
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ist zudem noch von einigen weiteren
Faktoren abhängig. Eine einmal einge-
stellte Schließzeit ist deshalb nicht immer
optimal. Man denke an ein System mit
mehreren Tanks, aus denen das Medium
über unterschiedlich lange Leitungen zu
einer Anlage oder einem Tankschiff ge-
fördert wird � einmal über eine kurze,
ein anderes Mal über eine lange Zulei-
tung. Um in allen Fällen Druckstöße aus-
schließen zu können, muss die sich aus
der größten Zuleitungslänge ergebende
Schließzeit eingestellt werden. Wenn
man dann auf einen Behälter mit kürze-
rer Verbindungsleitung umschaltet, ist die
Schließzeit unnötig groß. Bei einer Not-
absperrung würde so noch deutlich mehr
Flüssigkeit durch die Leitung strömen, als
bei einem optimierten Schließvorgang.
Umgekehrt würde eine auf eine zu klei-
ne Strömungsgeschwindigkeit ausge-
legte Armatur bei Erhöhung der Förder-
menge den Druckstoß nicht mehr ver-
hindern.

Bremse stoppt Flüssigkeit

Wir haben das Problem gelöst, indem wir
die Armatur � in unserem Fall handelte
es sich um eine Schnellschlussklappe �
mit einer Scheibenbremse ausgestattet
haben. Die Scheibe wirkt direkt auf die
Antriebswelle der Klappe. Der Brems-
zylinder wird nun mit der Rohrleitung vor
der Armatur verbunden. Steigt der Druck
in der Leitung an, wirkt die Drucker-
höhung durch die Direktverbindung zwi-
schen Zylinder und Leitung unmittelbar
auf den Bremszylinder und die Brems-
scheibe. Auf diese Weise löst der Druck-
anstieg im Strömungsmedium selbst den
Bremsvorgang aus. Wenn die Armatur
beginnt, sich zu schließen, geschieht das
durch eine Drehbewegung der Antriebs-
welle. Genau diese Bewegung wird von
der Scheibenbremse gestoppt, wenn der
Druck in der Rohrleitung zu hoch wird.
Erst wenn der Druck wieder unter den
Ansprechdruck der Bremse abfällt, setzt
sich der Schließvorgang fort. Die neue
Armatur wirkt somit ähnlich wie das Anti-
Blockier-System im Auto � deshalb ha-
ben wir sie ABS-Armatur® genannt.

Eine Schnellschlussklappe mit Bremse ha-
ben wir in einer Versuchsleitung des
Fraunhofer-Instituts Umwelt-, Sicherheits-,

Die ABS-Armatur®

� eine Absperrklappe mit Scheibenbremse.

Brems-
leitung

 Antrieb

Brems-
scheibe

ABSPERRARMATUR

Druckverläufe, aufgenommen bei verschiedenen Anfangsgeschwindigkeiten des Strömungsmediums.
Bei einer Strömungsgeschwindigkeit von fünf Metern pro Sekunde stieg der Druck bis auf 80 Bar an
(ohne ABS-Armatur®). Mit Armatur wirkten nur noch 10 bis 15 Bar auf Leitung und Ventil.

Schließverhalten der Absperrarmatur: Ohne die Scheibenbremse schließt die Armatur zu schnell;
mit ABS-Armatur® verläuft der Schließvorgang stufenweise und passt sich der Strömungsgeschwin-
digkeit optimal an.

Schließverhalten und Wirkung der ABS-Armatur®.

Energietechnik UMSICHT in Oberhausen
erprobt. Die Rohrleitung war insgesamt
etwa 200 Meter lang, als Modellflüs-
sigkeit haben wir Wasser bei Umge-
bungstemperatur verwendet. Bei den Ex-

perimenten zeigte sich, dass die Arma-
tur tatsächlich in der Lage ist, sich wech-
selnden Verhältnissen in der Rohrleitung
optimal anzupassen, sich also adaptiv zu
verhalten. Sie begrenzt den Druck nahe-
zu unabhängig von der Strömungsge-
schwindigkeit auf einen Wert zwischen
zehn und fünfzehn Bar. Bei Vergleichs-
versuchen mit abgeschalteter Scheiben-
bremse haben wir hingegen die typi-
schen Druckstöße beobachtet, deren
Amplitude mit zunehmender Geschwin-
digkeit anwächst.
Die Wirkungsweise wird deutlich, wenn
man den Schließvorgang betrachtet. Bei
abgeschalteter Bremse dauert das Schlie-
ßen der Klappe nur etwa eine halbe Se-
kunde. Mit aktivierter Bremse fährt die
Armatur stufenweise zu. Der Schließvor-
gang passt sich automatisch den Strö-
mungsverhältnissen an, die Leitung wird
jeweils in der kürzest möglichen Zeit ab-
gesperrt. � Und dabei benötigt die Brem-
se keinerlei Hilfsenergie.
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Eine einfache
Rückschlagklappe

verhindert den
Kavitationsschlag.

Im Moment der
Strömungsumkehr, fällt
die Klappe und schließt

die Vakuumblase ein.
Anschließend muss die

Blase nur noch langsam
aufgefüllt werden.

Kavitationsschläge verhindern

Allerdings lässt sich mit der ABS-Arma-
tur® allein nur der Druckstoß vor der Ab-
sperrstelle, nicht aber der Kavitations-
schlag vermeiden. Das liegt an der gro-
ßen Lebensdauer der Kavitationsblase.
Sie kollabiert erst, nachdem die Flüssig-
keitssäule hinter der Armatur durch den
Gegendruck, der am Leitungsende an-
liegt, abgebremst wird und sich die Strö-
mungsrichtung umkehrt. Der Druckan-
stieg tritt auf, wenn die Blase aufge-
braucht und die Flüssigkeit auf die ge-
schlossene Armatur prallt.
Doch auch hier haben wir eine Möglich-
keit gefunden, um den Kavitationsschlag
zu verhindern: In einigem Abstand hin-

ter der eigentlichen Absperrarmatur ha-
ben wir eine Hilfsarmatur angeordnet,
die genau dann schließt, wenn das
Strömungsmedium gerade seine Rich-
tung ändert. Dabei tritt kein Druckanstieg
auf, da die Geschwindigkeit in diesem
Moment nahezu Null ist. Nachfolgend
kann das Medium jedoch auch nicht
mehr in Richtung auf die geschlossene
Absperrarmatur beschleunigt werden.
Die Kavitationsblase bleibt zwischen bei-
den Armaturen eingeschlossen � Kavita-
tionsschlag ade.
Doch Vorsicht! Man darf natürlich die
Leitung in diesem Zustand nicht einfach
wieder in Betrieb nehmen. Öffnet man
die Absperrarmatur bei vorhandener Bla-
se, kommt es zu einem heftigen Konden-

sationsschlag. Man löst dieses Problem
jedoch leicht, indem man den Leitungs-
abschnitt zwischen den Armaturen
�sanft� auffüllt. Das kann zum Beispiel
durch eine kleine Überströmleitung ge-
schehen oder indem man die Absperr-
armatur sehr langsam öffnet.
Und auch diese Lösung ist denkbar ein-
fach: Als Hilfsarmatur bietet sich eine
Rückschlagklappe an. Sie lässt das Strö-
mungsmedium in der normalen Förder-
richtung durch und schließt von selbst,
wenn sich die Strömung umkehrt. Da-
mit haben wir auch zur Verhinderung der
Kavitationsschläge ein passives System
gefunden � es kommt ganz ohne Steue-
rung und Hilfsenergie aus. Natürlich muss
man bei der Auslegung aufpassen. Denn
wenn der Abstand zwischen den beiden
Armaturen nicht richtig berechnet ist,
breitet sich die Kavitationsblase in der
Rohrleitung bis hinter die Rückschlag-
klappe aus. Dann tritt dort später ein so
genannter sekundärer Kavitationsschlag
auf. � Die Bedeutung einer theoretischen
Modellierung von Strömungsprozessen
in Rohrleitungen ist also offensichtlich.

Mit Rückschlagklappe und ABS-Armatur®

haben wir ein System entwickelt und pa-
tentiert, mit dem eine Rohrleitung schnell
und ohne gefährliche Belastungen abge-
sperrt werden kann. Sowohl einzeln für
sich als auch in Kombination stellen bei-
de Verfahren passive und adaptive Sicher-
heitssysteme gegen �hydrodynamische
Auffahrunfälle� in Rohrleitungen dar.
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Sicherheit durch Vermischung

Experimentelle Untersuchung der Kühlmittelvermischung in Druckwasserreaktoren

Gerhard Grunwald, Thomas Höhne, Sören Kliem, Horst-Michael Prasser, Ulrich Rohde
Institut für Sicherheitsforschung

�Es geht los!�, ruft der Versuchsleiter und
drückt einen Knopf am PC. Die Pumpe
beginnt sich zu drehen. Einige Sekunden
später ertönt ein Knall. Das Computer-
programm hat mit Hilfe von Druckluft �
daher der Knall � ein Ventil geöffnet.
Salzhaltiges Wasser wird seitlich in eine
Rohrleitung der Versuchsanlage einge-
spritzt. Dort sorgt ein Mixer für eine
gleichmäßige Durchmischung des Pfrop-
fens mit dem vorbeifließenden Wasser
der Versuchsanlage. Ein zweiter Knall
ertönt und signalisiert das Schließen des
Ventils.
Ein Pfropfen, dessen Größe wir vorher
genau berechnet haben, hat sich auf die
Reise durch die Versuchsanlage begeben.
Nach 10 bis 300 Sekunden hat er alle
1000 Messpositionen der Versuchsanla-
ge passiert, und wir können den Versuch
beenden.

Ein Pfropfen wird vermischt

Und wozu das Ganze? Kühlkreisläufe sind
die Sicherheitsgarantie für alle Reaktoren
der chemischen Industrie und der Kraft-
werkstechnik. Treten Pannen in diesen
Systemen auf, können die Folgen verhee-
rend sein. Um Störfälle dieser Art abschät-
zen zu können, gehen wir verschiedenen
Fragen nach: Was passiert, wenn Teile ei-
nes Kühlsystems ausfallen? Mischt sich ein
Pfropfen heißes (oder kaltes) Wasser re-
lativ schnell mit dem Wasser des Kühlkreis-
laufs oder durchwandert er die gesamte
Anlage? Welche Auswirkungen hat feh-
lende Durchmischung auf den Betrieb der
Anlage? � Was uns also interessiert, ist
der Grad der Vermischung des zu dosier-
ten Wassers mit dem Umgebungswasser.
Das Messprinzip, das wir dabei anwen-
den, sind Unterschiede in der Leitfähig-
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keit zwischen Pfropfen und Umgebungs-
wasser. Die Leitfähigkeit ist im salzhalti-
gen Pfropfen vorhanden, im deionisierten
Wasser der Versuchsanlage aber nahezu
Null. Dabei liefert uns die Messung eine
riesige Menge aufgezeichneter Daten, die
uns Hinweise über den zeitlichen Verlauf
der Salzkonzentration an allen Messstellen
geben. Sie können nach einer Umrech-
nung in Prozentwerte als Digitalvideo ab-
gespielt werden.

Ein Schwerpunkt der Arbeiten im Insti-
tut für Sicherheitsforschung liegt derzeit
auf der Untersuchung der Kühlmittel-
vermischung in Druckwasserreaktoren
(DWR). In einem DWR wird die im Re-
aktorkern durch die Brennstäbe erzeug-
te Wärme genutzt, um das Wasser der
Kühlkreislaufschleife zu erwärmen. Der
Kühlkreislauf steht unter einem Druck
von etwa 150 Bar, sodass das Wasser
auch bei Temperaturen um 300 Grad
Celsius nicht zu sieden beginnt. Auf sei-
nem Weg durch den Kühlkreislauf ge-
langt das heiße Wasser zu den Dampf-
erzeugern. Der hier erzeugte Dampf wird
zu den Turbinen geleitet, wo ein ange-
schlossener Generator den elektrischen
Strom erzeugt. Der Dampf selber wird
wieder kondensiert und gelangt zurück
in den Reaktorkern.

Wenig Bor und kaltes Wasser

Bor ist ein Neutronenabsorber, es sorgt
dafür, dass die Neutronenkonzentration
nicht zu hoch wird. Daher enthält das
Kühlwasser einen geringen Anteil Bor in

Form von Borsäure. Ist die Borkonzentra-
tion zu gering, fehlt Absorber, und es ent-
stehen Überschussneutronen, die einen
starken Leistungsanstieg im Reaktor her-
vorrufen können. Ähnliches geschieht,
wenn die Temperatur des Kühlwassers zu
stark absinkt. Mit abnehmender Tempe-
ratur nimmt die Effektivität der Kettenre-
aktion zu. � Dies ist übrigens gleichzeitig
ein wichtiger Sicherheitsmechanismus, da
im umgekehrten Fall einer Überhitzung

des Reaktors die Kettenreaktion ge-
bremst wird.
Hypothetische Störfälle in Druckwasser-
reaktoren sind daher zum Beispiel solche,
bei denen eine der Schleifen stärker aus-
kühlt als die anderen. Etwa bei einem
Leck am entsprechenden Dampferzeu-
ger; dabei fällt der Druck und damit auch
die Temperatur sofort ab.
Ein weiteres Szenarium ist ein so genann-
ter Borverdünnungsstörfall. Durch ver-
schiedene externe oder inhärente Mecha-
nismen kann ein Pfropfen zu schwach bo-
riertes Wasser entstehen, der sich bei ab-
geschaltetem Reaktor, also ausgeschalte-
ten Kühlmittelumwälzpumpen, zunächst
nicht mit dem boriertem Kühlmittel ver-
mischt.
Durch äußere Ursachen bedingte Debo-
rierungen können zum Beispiel Fehler im
Wasseraufbereitungssystem sein, bei de-
nen versehentlich unboriertes Wasser zu-
gespeist wird. Im Gegensatz dazu ist ein
inhärenter, also durch innere Ursachen
bedingter Mechanismus, wenn bei einem
Leckstörfall Wasser aus einer Kühlschleife
ausdampft. Dabei verdampft im Re-
aktorkern infolge der radioaktiven Zer-

fallswärme Wasser, welches am Dampf-
erzeuger wieder kondensiert. Da die Bor-
säure im Dampf nahezu unlöslich ist, sam-
melt sich am Dampferzeuger ein Pfropfen
so genannten sauberen Kondensats an.
Bei einem solchen Störfall schaltet sich
der Reaktor ab, und die Kühlmittel-
pumpen stehen still. Werden sie dann
wieder angeschaltet oder wird der Kühl-
kreislauf gar mit Notkühlwasser aufge-
füllt, kann der schwach borierte Pfrop-
fen in den Reaktorkern gelangen und das
dort befindliche hochborierte Wasser
verdrängen. � Ein Leistungsanstieg im
Reaktor wäre die Folge.
Teilweise vermischen sich die Pfropfen
auf dem Weg ihrer Entstehung bis zum
Reaktorkern mit hochboriertem bezie-
hungsweise heißerem Umgebungswas-
ser. Es existiert also ein selbstwirkender
Sicherheitsmechanismus. � Doch wie
stark bei einem Borverdünnungs- oder
Unterkühlungsstörfall die Leistung des
Reaktors ansteigt, hängt davon ab, wie
effektiv diese Vermischung ist.

Ein transparentes Reaktormodell

Für solche Vermischungsuntersuchungen
haben wir die Versuchsanlage ROCOM
(Rossendorf Coolant Mixing Test Facility)
aufgebaut. ROCOM ist ein 1:5-Modell ei-
nes deutschen Reaktors vom Typ Konvoi.
Um Geschwindigkeitsfelder der Kühl-
flüssigkeit mit optischen Methoden (La-
ser-Doppler-Anemometrie) messen zu
können, besteht das Modell des Reaktor-
druckbehälters aus Plexiglas. Es enthält
vier Kühlwasserschleifen, in denen regel-
bare Pumpen die Simulation sehr verschie-
dener Strömungsregimes erlauben.
Da unser Modell aus Plexiglas besteht
und wir auch aus Sicherheitsgründen
nicht bei den extrem hohen Drücken und
Temperaturen, wie sie in Druckwasserre-
aktoren üblicherweise herrschen, expe-
rimentieren möchten, haben wir für un-
sere Vermischungsexperimente die Leit-
fähigkeit als zu untersuchende Größe
gewählt. Damit verfolgen wir die Kon-
zentration eines Pfropfens Salzlösung als
Tracersubstanz in deionisiertem Wasser
an mehr als 1000 Positionen in der Ver-
suchsanlage.
Die Messung der Salzkonzentration er-
folgt über die Änderung der elektrischen
Leitfähigkeit des Fluids mit Hilfe von so

Vermischung des Pfropfens nach Eintritt
in den Reaktorbehälter (rot - hohe Salz-
konzentration; blau - salzfreies Wasser).

Pfropfen mit höherer Leitfähigkeit vor dem Eintritt
in den Reaktorbehälter (Pfeil zeigt die Strömungsrichtung).
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genannten Gittersensoren. Die Sensoren
sind wie ein sich kreuzendes Drahtge-
flecht aufgebaut, in dem jeder Kreu-
zungspunkt eine Messstelle darstellt.
Durch geschickte elektronische Ansteue-
rung der Messstellen erreichen wir eine
Messfrequenz von bis zu 200 Hertz.
Da die Salzkonzentration sehr niedrig ist
� nach Durchmischung des Tracerpfrop-
fens in der gesamten Anlage liegt sie
immer noch unter der von normalem
Leitungswasser! � können wir mit Hilfe
des Tracers zwar Konzentrations-, aber
keine Dichteunterschiede simulieren.
Höhere Salzkonzentrationen verbieten

Versuchsanlage ROCOM zur Modellierung der Kühl-
mittelströmung in einem Kernreaktor � die Rohre und
orangefarbenen Behälter stellen die Elemente der Kühl-
schleifen dar, in der Mitte leuchtet das Reaktormodell.

Das Reaktormodell bildet das Kernstück von ROCOM
� es ist detailgetreu aus Plexiglas (1: 5-Modell) ge-
fertigt und ermöglicht auch Messungen der Strö-
mungsgeschwindigkeit des Wassers mit optischen
Methoden (Laserstrahlen).

sich wegen der extremen Empfindlich-
keit der Sensoren.
Doch wir haben mit Hilfe strömungs-
mechanischer Berechnungen nachge-
wiesen, dass Dichteunterschiede  für die
oben beschriebene Art der Vermischung
nicht relevant sind. Denn der Impulsein-
trag in die Strömung ist sehr hoch, da
der Pfropfen durch die Kraft der anfah-
renden Pumpe gewissermaßen in den
Kühlkreislauf geschleudert wird. Erst bei
einem deutlich geringerem Impulsein-
trag, also bei sehr kleinen Strömungsge-
schwindigkeiten, gewinnen die durch
Dichteunterschiede bedingten Auftriebs-
kräfte in der Strömung an Bedeutung.

Realitätsnahe Sicherheitsanalysen

Die Ergebnisse der Experimente und Be-
rechnungen zur Kühlmittelvermischung
liefern wichtige Eingangsdaten für die sich
anschließenden reaktordynamischen Stör-
fallanalysen. Hierfür haben wir im FZR das
Neutronenkinetikprogramm DYN3D ent-
wickelt. Ein Programm, mit dem wir Be-
rechnungen zum Ablauf hypothetischer
Störfälle durchführen können � unter an-
derem auch für die genannten Borver-
dünnungs- und Unterkühlungsstörfälle.
DYN3D modelliert in dem Fall nicht die
Vermischung selbst, sondern die aus den
Störfällen resultierenden Prozesse im
Reaktorkern, also die räumlich-zeitliche
Entwicklung der Leistungsverteilung und

die daraus resultierenden Brennstoff- und
Kühlmitteltemperaturen. Dabei berech-
net es die sicherheitstechnisch relevan-
ten Parameter wie die maximale Tempe-
ratur des Brennstoffs und der ihn ein-
schließenden Hüllrohre oder den Dampf-
gehalt im Reaktorkern und ermittelt dar-
aus den Abstand zu den zulässigen
Grenzwerten.
Die Vorbedingungen für das Verhalten
des Reaktorkerns leiten wir aus den be-
schriebenen Experimenten ab. Die Tem-
peratur- oder Borkonzentrationsvertei-
lung am Eintritt in den Kern erhalten wir
direkt aus den Ergebnissen der Vermi-
schungsexperimente und aus numeri-
schen Simulationen.
Dafür haben wir ein Modell entwickelt,
das in der Lage ist, auf der Basis einiger
weniger Experimente eine große Anzahl
von möglichen Anfangsparametern zu va-
riieren. Der Trick dabei ist, nach der oben
beschriebenen Experimentiermethode
kleine (kurze) Pfropfen zu verschiedenen
Zeitpunkten in die Versuchsanlage einzu-
speisen und deren Vermischung zu mes-
sen. Große Pfropfen oder Pfropfen kom-
plizierter Form können wir dann nume-
risch aus diesen kleinen Referenzpfropfen
zusammensetzen. So erspart man sich Zeit
für zusätzliche Experimente.

Bei einer Rechnung für einen bestimm-
ten Störfall gibt man Anfangsposition,
Pfropfengröße und -form vor. Daraus
resultiert eine Verteilung der Störung am
Eintritt des Kühlwassers in die Brennele-
mente des Reaktors (der betrachtete Re-
aktor hat 193 solcher Elemente). Aus die-
ser Verteilung berechnet das Programm
DYN3D die Leistungsfreisetzung für je-
des der 193 Brennelemente. Im Ergeb-
nis erhalten wir die dreidimensionale
Form der Leistungsverteilung im Reaktor-
kern. Form und Höhe dieser Verteilung
werden entscheidend durch die Bedin-
gungen der Eingangsparameter, also den
Salzgehalt (stellvertretend für Tempera-
tur und Borkonzentration) sowie Größe
und Form des Pfropfens, beeinflusst.
Deren genaue Kenntnis entscheidet so-
mit über die Realitätsnähe und die Aus-
sagekraft der Rechenergebnisse.
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Zucker und Sahne

Mit der hochauflösenden Messtechnik
lassen sich auch turbulente Fluktuatio-
nen in der Strömung visualisieren. Die
Vermischung in einer turbulenten Strö-
mung ist nicht nur sicherheitstechnisch
für Kernreaktoren relevant, sondern
gleichzeitig ein grundlegendes strö-
mungsmechanisches Phänomen, das
durch die Herausbildung von Wirbeln,
Totwasserbereichen oder Schichtungen
beeinflusst wird. Man kann diese turbu-
lenten Vermischungsstrukturen selbst
beobachten, wenn man Sahne in Kaffee
oder Tee gießt.
Die Experimente an ROCOM stellen uns
insbesondere Tests für die Überprüfung
unserer strömungsmechanischen Berech-
nungen zur Verfügung. Eine spezielle
Herausforderung für diese Berechnungs-
verfahren ist die Simulation von Ver-
mischungsvorgängen, wenn bei langsa-
men Strömungsgeschwindigkeiten Was-
ser mit einer anderen Dichte eindosiert
wird. Die Herausforderung ist dadurch
gegeben, dass bei diesen auftriebs-
dominierten Vermischungsvorgängen die
treibenden Kräfte für die Vermischung
sehr viel geringer sind als beim Zuschal-
ten einer Pumpe. Dadurch können kom-
plizierte turbulente Strukturen relativ sta-
bil bestehen bleiben, die bei großen An-

triebskräften für die Strömung sofort
wieder zerstört würden. Diese turbulen-
ten Strukturen sind aber dadurch ge-
kennzeichnet, dass sie sich bei kleinster
Änderung der Kräfte in nahezu chaoti-
scher Weise verändern können, somit
also sehr schwierig zu berechnen sind.
Dichteunterschiede erreicht man norma-
lerweise durch Verwendung kälteren
oder heißeren Wassers. Da unsere Ver-
suchsanlage aber aus Plexiglas besteht,
fällt das natürlich aus. Da sich hohe Salz-
konzentrationen aus oben genannten
Gründen verbieten, erreichen wir eine
Dichteerhöhung, indem wir in dem ein-
zuspeisenden Wasser eine große Menge
Zucker auflösen. Das Wasser wird etwas
dickflüssiger, behält aber sonst alle not-
wendigen Eigenschaften. Das Zucker-
wasser muss natürlich ordentlich umge-
rührt werden, bevor wir es eindosieren.
Die Strömungsbilder, die wir dabei erhal-
ten, weichen völlig vom Strömungsbild
bei �normalen� Versuchen ab. Turbulen-
te Wirbelstrukturen werden sichtbar. �
Wieder sind eine Menge nahezu einzig-
artiger Messdaten erzeugt worden. Die
Computerprogramme zur Nachrechnung
dieser Experimente können gestartet
werden.
Neben der direkten Verwendung für
Sicherheitsanalysen nutzen wir die Da-
ten also auch zur Überprüfung theoreti-
scher Computermodelle, die wir für die
dreidimensionale Modellierung von Strö-
mungsprozessen entwickelt haben. Das
ist der Grund, warum sich nicht nur die
Betreiber von Kernkraftwerken für un-
sere Ergebnisse interessieren, sondern
auch Forschergruppen in Schweden, Finn-
land, Großbritannien und der Schweiz,
denen wir im Rahmen eines europä-
ischen Forschungsprojektes zur Reaktor-
sicherheit unsere Ergebnisse zur Verfü-
gung stellen.

Dank den Sponsoren
Die Untersuchungen zur Kühlmittelver-
mischung werden im Rahmen der Re-
aktorsicherheitsforschung vom Bundesmi-
nisterium für Wirtschaft und Technologie,
zum Teil auch von den Betreibern der Kern-
kraftwerke und von der EU finanziert.

Digitalvideo (in Pfeilrichtung läuft die Zeit) eines Ver-
suchs zur Einspeisung von Zuckerwasser  (zur Simu-
lation einer  Dichteerhöhung) an einer Messposition
im unteren Teil des Reaktorbehälters. Die hochauflö-
sende Messtechnik zeigt die durch diese Dichteunter-
schiede hervorgerufenen turbulenten Wirbelstruk-
turen (rot).

Links: Detailliert (für jedes Brennelement ein Wert) werden die Eingangsdaten für die Störfallanalyse bereitge-
stellt. (Dunkel bedeutet hohe, hell geringe Borkonzentration.) An der mit M gekennzeichneten Position befindet
sich das Maximum der Verdünnung und somit auch das Maximum der Leistungsverteilung.
Rechts: 3D-Verteilung der Leistungsdichte im Reaktorkern, berechnet mit DYN3D unter Verwendung der links
gezeigten Eingangsdaten.



Mensch und Umwelt 2001/2002    43

Schon die alten Bauern wussten es. Denn
schließlich waren sie es, die die Weisheit
aufgestellt haben, dass nachts alle Kat-
zen grau sind. Eine optimale Abbildung
unserer Umgebung ist nur dann möglich,
wenn genügend Licht vorhanden ist �
elektromagnetische Strahlung eines ganz
bestimmten Spektralbereichs. Nur so
kann unser Auge seiner Arbeit nachge-
hen.
Die Untersuchung unbekannter Materie
mit Hilfe elektromagnetischer Strahlung
ist somit eine uralte Methode des Men-
schen. Wir beleuchten ein Objekt mit
einem Lichtstrahl, um dessen Eigenschaf-
ten wie etwa die Farbe oder auch seine
Form zu erkunden. Je nach seiner Be-
schaffenheit durchstrahlt das Licht das
Objekt, wird gebeugt oder auch reflek-

Die ELBE-Quelle in Rossendorf?

Ein Elektronenbeschleuniger zur Erzeugung elektromagnetischer Strahlung

Ulf Lehnert, Peter Michel, Jochen Teichert
Zentralabteilung Strahlungsquelle ELBE

tiert. Den reflektierten Teil des Lichtes
fängt das Auge wieder auf. Somit erhält
der Mensch ein Abbild des Objektes. Was
uns mit dem Auge allerdings selten ge-
lingt, ist, Informationen über den inne-
ren Zustand von Objekten zu erhalten.
Daher ist der Aufwand, den Forscher be-
treiben müssen, um Objekte zu untersu-
chen, um ein Vielfaches größer. Ihnen
reicht es nicht aus, deren oberflächliche
Beschaffenheit zu sehen, sie möchten
etwas über ihren Aufbau erfahren. Denn
nur wer die Beschaffenheit eines Mate-
rials, die Funktion biologischer Struktu-
ren oder die Kräfte in Atomkernen ge-
nau kennt, kann Materialien gezielt ver-
ändern, medizinische Fortschritte erzie-
len oder die Frage klären, was die Welt
im Innersten zusammenhält.
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Forschungsobjekte können hinsichtlich ih-
rer Größe oder ihrer Struktur sehr unter-
schiedlich sein, und zudem kommt es dar-
auf an, ganz bestimmte Eigenschaften ge-
zielt und selektiv zu untersuchen. Hier stellt
sich also die Frage, welches die für die je-
weiligen Forschungsaufgaben am besten
geeigneten Lichtquellen sind und welche
Eigenschaften diese besitzen müssen.

Forschung mit Licht

Das uns umgebende Licht ist eine Mi-
schung aus elektromagnetischen Wellen,
und man kann es durch eine Reihe von
Parametern wie die Wellenlänge, die In-
tensität, die Polarisation oder die Bünde-
lung  beschreiben. Betrachtet man nur die
Wellenlängen des gesamten Spektralbe-
reichs, so eröffnet sich dem Forscher ein
enorm breites Feld physikalischer Phäno-
mene, die sie damit untersuchen können.
Das Spektrum reicht auf der langwelligen
Seite von den uns allen bekannten Radio-
wellen bis zu den kurzwelligen und da-
mit besonders hochenergetischen Gam-
mastrahlen. Dazwischen liegen mehr als
fünfzehn Größenordnungen und eine
Vielzahl von Erscheinungen der uns um-
gebenden natürlichen und künstlichen
Welt.
Um herauszufinden, welche Wellenlänge
für die jeweilige Fragestellung die richti-
ge ist, gibt es einen Schlüssel: Damit eine
elektromagnetische Welle Informationen
vom Forschungsobjekt entnehmen und
forttragen kann, muss sie mit diesem in
Wechselwirkung treten können.

Elektromagnetische Wellen können Ato-
me oder Moleküle zu Schwingungen an-
regen. Die Art und Weise dieser Schwin-
gungsanregungen, aber auch die Prozes-
se, wie die Atome und Moleküle wieder
in den Ruhezustand zurückkehren, ver-
raten uns vieles über die innere Struktur
der Materie. Der Forscher hat also nichts
anderes zu tun, als durch die Bestrah-
lung des Objektes mit elektromagneti-
schen Wellen bestimmter Parameter
nach diesen Schwingungsanregungen zu
suchen. Interessanterweise sind diese
meist bei Wellenlängen zu finden, die mit
der Dimension der zu erforschenden
Struktur vergleichbar sind.

ELBE als Lichtquelle

Der Elektronenbeschleuniger ELBE (Elek-
tronenbeschleuniger mit hoher Brillanz
und geringer Emittanz) soll elektromag-
netische Strahlung für Strukturuntersu-
chungen liefern. Um ein möglichst brei-
tes Forschungsspektrum abzudecken, er-
zeugt die Strahlungsquelle ELBE [1] in-
tensive Strahlung ganz unterschiedlicher
Wellenlängen dies- und jenseits des sicht-
baren Lichtes.

Für die Erforschung von Atomkernen �
Atomkerne haben eine Ausdehnung von
wenigen Femtometern (millionster Teil ei-
nes millionstel Millimeters) � produziert
ELBE so genannte Bremsstrahlung. Die-
se sehr kurzwellige und energiereiche
Strahlung regt Atomkerne zum Beispiel
zu Deformationsschwingungen und Ro-

tationen an. Deren Untersuchung nennt
man Kernspektroskopie. Sie erlaubt es,
die inneren Kräfte und den Aufbau der
Atomkerne zu bestimmen.

Die Welt der Atome � ihr Radius beträgt
etwa 0,1 Nanometer (zehn millionstel
Millimeter) � und damit die der atoma-
ren Prozesse, erschließt sich mit Hilfe von
Röntgenstrahlung. Dafür liefert ELBE ei-
nen gebündelten, intensiven und mono-
chromatischen Röntgenstrahl zwischen
einem zehntel und einem hundertstel Na-
nometer Wellenlänge. Röntgenstrahlung
solcher Qualität kann mit herkömmlichen
Röntgenapparaturen nicht erzeugt wer-
den. Hier sind neuartige Forschungen auf
biologischem und medizinischem Gebiet
das Ziel.

Ein breiter Bereich von infrarotem Laser-
licht mit Wellenlängen zwischen 3 und
150 Mikrometern (tausendstel Millime-
ter) liefern die an ELBE installierten Freie-
Elektronen-Laser (FEL). Diese Strahlung
dient zur Untersuchung von Molekülen
(Chemie, Biologie), aber auch von Mate-
rialien und Prozessen in der Festkörper-,
insbesondere der Halbleiterphysik.

Durch kernphysikalische Prozesse beim
Auftreffen von hochenergetischen Elektro-
nen auf Atomkerne entstehen aber auch
Teilchen wie Neutronen oder Positronen.
Diese so genannten Sekundärteilchen-
strahlen werden an ELBE ebenfalls erzeugt
und stehen einem breiten Spektrum von
Experimenten in der Grundlagen-, aber
auch der Materialforschung zur Verfügung.

Das Spektrum der elektromag-
netischen Strahlung und die
Wellenlängenbereiche der
Strahlungsquelle ELBE.
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ge Teilchenbeschleuniger kontinuierlich
(cw-Mode) zu betreiben. Anderenfalls
müsste der Strahl zur Abkühlung regel-
mäßig unterbrochen werden.

Elektronen erzeugen Licht

Immer, wenn geladene Teilchen beschleu-
nigt, zum Beispiel aus einer geraden Bahn
abgelenkt werden, emittieren sie elektro-
magnetische Wellen. Diesen Effekt nut-
zen wir bei ELBE auf verschiedene Weise,
um die Strahlung für unsere Experimente
zu erzeugen. Das wohl offensichtlichste
Beispiel sind die Freie-Elektronen-Laser
(FEL) [2], die hochintensive Infrarot-Strah-
lung produzieren. Bei diesem Laser leiten
wir den Elektronenstrahl in so genannte
Undulatoren. Sie bestehen aus einer Rei-
he von Magneten, die beidseitig des
Strahlrohres angebracht sind. Dabei sind

benachbarte Magnete immer entgegen-
gesetzt gepolt, das heißt, Nord- und Süd-
pol wechseln sich ab � es entsteht ein
wechselseitig gepoltes Magnetfeld.
Geladene Teilchen werden von einem
Magnetfeld abgelenkt. Gelangen die Elek-
tronen in den Undulator, beschreiben sie
eine wellenförmige Bahn. Dadurch  emit-
tieren sie Strahlung, die aufgrund der
Größe der Wellenbewegung und der Elek-
tronenenergie im Infrarotbereich liegt. Da
sich der Abstand der Magnete und damit
die Stärke des Magnetfeldes variieren
lässt, kann man die Wellenlänge des Infra-
rotlichtes einstellen.
Die entstehende Infrarot-Strahlung trifft
auf einen Spiegel und läuft auf dem Strahl-
weg durch den Undulator zurück. Nun
trifft sie auf einen zweiten Spiegel, wird
dort ebenfalls reflektiert und gelangt �
genau gleichzeitig mit dem nächsten Elek-
tronenpuls � wieder in den Undulator.

Die Beschleunigerstufen von ELBE enthalten jeweils zwei neunzellige Niob-Resonatoren, die durch Kühlung mit
flüssigem Helium im supraleitenden Zustand gehalten werden.

Der supraleitende Generator

ELBE beschleunigt Elektronen auf nahe-
zu Lichtgeschwindigkeit. Die Energie der
hochbeschleunigten Elektronen wird in
Strahlung konvertiert. Je nach der zu er-
zeugenden Wellenlänge verwenden wir
unterschiedliche Konversionsprozesse.
Dabei ist zu beachten, dass sich eine Rei-
he von Eigenschaften des Elektronen-
strahls, wie zum Beispiel die Intensität,
die Divergenz oder auch die Zeitstruktur,
direkt vom Elektronenstrahl auf den elek-
tromagnetischen Sekundärstrahl übertra-
gen.
Die in ELBE beschleunigten Elektronen
werden zunächst in einer thermischen
Kathode erzeugt und in einem elektrosta-
tischen Feld mit 250 000 Volt vorbe-
schleunigt. Ein elektronisch gepulstes Git-
ter am Anfang der Beschleunigungs-
strecke entlässt im 13-Megahertz-Takt
Elektronenpakete, die jeweils etwa eine
Nanosekunde (milliardstel Sekunde) lang
sind.
Mit Hilfe so genannter Buncher werden
diese Pakete dann komprimiert. Das ge-
schieht, indem die Elektronen im vorde-
ren Teil des Paketes etwas abgebremst
und die im hinteren Teil beschleunigt wer-
den. Nach einer bestimmten Flugstrecke
befinden sich alle Elektronen nahezu
gleichauf, und die Pulslängen betragen
nur noch wenige Picosekunden (tausend-
ster Teil einer milliardstel Sekunde).
Jetzt befinden sich die Pakete bereits am
Eingang des zweistufigen Hochfrequenz-
beschleunigers [2]. Die erste Stufe be-
schleunigt die Elektronen auf zwanzig,
die zweite Stufe auf vierzig Mega-Elek-
tronenvolt (MeV).

Das beschleunigende Feld wird in so ge-
nannten Resonatoren als stehende elek-
tromagnetische Welle erzeugt, die die
Elektronen mit einer elektrischen Feld-
stärke von mehr als zehn Megavolt pro
Meter beschleunigt. Die Resonatoren
bestehen aus Niob und werden durch
Kühlung mit flüssigem Helium bei etwa
zwei Kelvin supraleitend gehalten. (Ihre
Güte ist mit größer als 1010 enorm hoch.)
Ohne Widerstandsverluste in den Reso-
natoren kann die eingekoppelte Hochfre-
quenzleistung nahezu verlustfrei auf den
Elektronenstrahl übertragen werden. Nur
mit Hilfe dieser supraleitenden Techno-
logie ist es heutzutage möglich, derarti-

Vom Ausgang des Beschleunigers wird der Elektronenstrahl mit einem System von Ablenkmagneten und mag-
netischen Linsen zu den jeweiligen Strahlungserzeugern transportiert.

              Elektronenstrahl
1 mA bei 20 MeV (20 kW)

99,97 % der LichtgeschwindigkeitVakuumgefäß zur
thermischen Isolation

Gefäß mit flüssigem Helium

2 x 10 kW bei 1,3 GHz

Mikrowellen-Einspeisung

neunzellige Niob-Resonatoren
supraleitend bei 1,8 K

Elektronenstrahl
1 mA bei 250 keV
74 % der Lichtgeschwindigkeit



46    Mensch und Umwelt 2001/2002

Literatur
[1] F. Gabriel et al., Nucl. Instr. And Meth. B 161-163 (2000) 1143.
[2] K. Wille, Physik der Teilchenbeschleuniger und Synchrotronstrahlungsquellen, B.G. Teubner Stuttgart.
[3] Allan H. Sorensen, Eric Uggerhoj, Der Channeling-Effekt in Kristallen, Spektrum der Wissenschaft, August 1989.

Zu einem Laser wird die ganze Anord-
nung dadurch, dass der Infrarotstrahl
seinerseits auf den Elektronenstrahl zu-
rückwirkt und ihn zu Pulsen moduliert,
die kürzer sind als die Wellenlänge der
Infrarotstrahlung. Dies geschieht, indem
sich die Elektronen unter dem Einfluss
des elektrischen Feldes des Lichtstrahls
und des magnetischen Feldes des Undu-
lators in der Periode der Lichtwellenlänge
gruppieren. Die nun von diesen Mikro-
pulsen im Undulator-Feld erzeugte Strah-
lung schwingt gleichphasig zum umlau-
fenden Licht und verstärkt dieses. Damit
entsteht eine scharf gebündelte, schmal-
bandige und gleichphasig schwingende
Lichtwelle.
Ein kleiner Teil der zwischen den Spie-
geln umlaufenden und immer wieder ver-
stärkten Strahlung wird durch ein Loch
in einem der Spiegel ausgekoppelt und
zu den Experimenten geführt.

Auf einer viel kleineren Größenskala nut-
zen wir denselben Effekt, um intensive,
quasi-monochromatische Röntgenstrah-
lung zu erzeugen. Dazu wird der Elek-
tronenstrahl so fokussiert, dass er unter

einem sehr kleinen Winkel genau entlang
der Kristallachse durch einen dünnen
Diamantkristall hindurch geschossen wer-
den kann. Die Elektronen werden von den
Kristallebenen reflektiert und können so
zwischen zwei Ebenen eingefangen wer-
den (Elektronen-Channeling) [3]. Da sie
nun ebenfalls eine wellenförmige Bahn
durch den Kristall beschreiben, emittieren
sie wieder elektromagnetische Strahlung.
Die Periode der Bewegung ist durch den
Abstand der die Elektronen ablenkenden
Kristallebene bestimmt, sie ist deshalb

wesentlich kleiner als beim FEL. Daher ist
auch die resultierende Wellenlänge erheb-
lich kürzer, sie liegt im Röntgenbereich.
Aufgrund der extrem geringen Abstän-
de zwischen den Kristallebenen ist der
ganze Prozess durch quantenmechani-
sche Effekte dominiert. Sie lassen nur
ganz bestimmte Elektronenbahnen (in
der Quantenmechanik als gebundene
Zustände beschrieben) zu. Die Elektro-
nen können von einem dieser Zustände
in einen anderen wechseln, indem sie
Röntgenlicht mit einer für den betreffen-
den Übergang spezifischen Wellenlänge
emittieren. Über die Energie der Elektro-
nen lassen sich diese Wellenlängen in-
nerhalb eines bestimmten Bereiches kon-
tinuierlich einstellen.

Indem wir den Elektronenstrahl in einem
Festkörper stoppen, wird ein Teil seiner
Energie bei den auftretenden Streu- und
Abbremsvorgängen ebenfalls in Form
elektromagnetischer Strahlung emittiert.
Diese verteilt sich über ein breites Spekt-
rum, wobei die höchsten auftretenden
Photonenenergien der Energie der Elek-
tronen selbst entsprechen. Bei ELBE rei-
chen diese Energien bis in den Bereich
der Gammastrahlung.

Werkzeug für die Forschung

ELBE im Forschungszentrum Rossendorf
ist eine hochmoderne und leistungsfähi-
ge Quelle für elektromagnetische Strah-
lung unterschiedlicher Wellenlängen-
bereiche und Sekundärteilchen.
Sie bildet als zentrales FZR-Forschungs-
instrument eine Klammer zwischen den
verschiedenen Forschungsrichtungen
und Traditionen am Standort und wird
auch durch Synergieeffekte zur weiteren
Erhöhung des wissenschaftlichen Ni-
veaus der Forschungsarbeiten im FZR bei-
tragen.

Bei einem Freie-Elektronen-Laser zwingt ein Undulator die Elektronen auf eine wellenförmige Bahn. Dabei wird
die Energie des Elektronenstrahls auf den optischen Strahl übertragen.

Die Oszillationsbewegung der Elektronen um die
Gitterebenen eines Kristalls führen zur Emission ei-
nes gebündelten Röntgenstrahls.

Die Konzeption und der Aufbau der Strahlungsquelle ELBE wurden sehr erfolgreich von einer Projektgruppe unter der Leitung von
Herrn Dr. Frank Gabriel durchgeführt. Die Autoren danken an dieser Stelle allen Beteiligten für die konstruktive und fruchtbare
Zusammenarbeit.
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Teilchenbeschleuniger � nur ein Instru-
ment für die Grundlagenforschung? Kei-
neswegs, die breiteste Anwendung von
Beschleunigern besteht in der Medizin: In
der Bundesrepublik kommt auf etwa
300000 Einwohner ein Elektronen-Be-
schleuniger für medizinische Anwendun-
gen. Diese Beschleuniger werden zur
Strahlentherapie bösartiger Geschwülste
eingesetzt.
So können durch Bestrahlung mit Elek-
tronen oder Megavolt-Röntgenstrahlung,
durch einen chirurgischen Eingriff oder
durch die Kombination von beidem über
vierzig Prozent aller Krebspatienten lang-

Ionenstrahlen werden sichtbar

Tumortherapie-Kontrolle mit PET � vom Kohlenstoff zu den Protonen

Wolfgang Enghardt, Katia Parodi, Jörg Pawelke, Falk Pönisch
Institut für Kern- und Hadronenphysik

fristig geheilt werden � vor allem dann,
wenn es sich um lokal begrenzte, einzelne
Tumoren handelt.
Allerdings gibt es auch eine Reihe von
Geschwülsten, die zwar potentiell heilbar,
aber durch herkömmliche Therapien nicht
behandelbar sind. Das ist zum Beispiel
immer dann der Fall, wenn es sich um be-
sonders strahlenresistente Tumoren han-
delt oder wenn die Geschwülste in der
Nähe von lebenswichtigen oder strahlen-
empfindlichen Organen liegen. Vielen die-
ser Patienten könnte eine relativ neue The-
rapie mit Ionenstrahlen helfen.
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Das Deutsche Schwerionen-Tumorthe-
rapie-Projekt ist ein Vorhaben, das die
Gesellschaft für Schwerionenforschung
Darmstadt (GSI), das Deutsche Krebsfor-
schungszentrum (DKFZ) und die Radio-
logische Universitätsklinik Heidelberg
sowie das Forschungszentrum Rossen-
dorf realisiert haben. Die Behandlung der
Tumoren erfolgt mit Strahlen von Koh-
lenstoffionen am Beschleuniger der GSI.
Dieser Beschleuniger ist die einzige An-
lage in Europa, an der schwere Ionen auf
so hohe Geschwindigkeiten beschleunigt
werden können, dass sie auch tief im
Körper liegende Tumoren erreichen.
Im Dezember 1997 wurden die ersten
beiden Krebspatienten mit Kohlenstoff-
ionen bestrahlt, und seit Sommer 1998
werden regelmäßig Patienten dort be-
handelt � insgesamt 112 bis zum Ende
des Jahres 2001.
Inzwischen liegen die Erfahrungen aus
drei Jahren Schwerionentherapie vor, und
die durch die Heidelberger Radioonko-
logen vorgenommenen Nachuntersu-
chungen der Patienten zeigen sehr posi-
tive Resultate: Mit Hilfe von Ionenstrah-
len lassen sich auch Tumoren erfolgreich
behandeln, für die etablierte strahlen-
therapeutische Methoden keine befrie-
digenden Ergebnisse liefern.

Präzise Tumorbestrahlung

Die meisten der an der GSI behandelten
Patienten sind im Kopf-Hals-Bereich er-
krankt. Hier finden die Ionenstrahlen vor
allem Anwendung, wenn die Geschwüls-
te in der Nähe strahlenempfindlicher Or-
gane wachsen. Im Kopf-Hals-Bereich sind
es Teile des Auges (zum Beispiel die Lin-
se), Sehnerven, Hirnstamm und Rücken-
mark, die durch die Behandlung nicht in
Mitleidenschaft gezogen werden dürfen.
Dabei kommt es darauf an, das kranke
Gewebe zu vernichten, aber das die Ge-
schwulst unmittelbar umgebende gesun-
de und teilweise sehr strahlenempfind-
liche Gewebe zu schonen.
Die biologische Wirksamkeit der Ionen-
strahlen, das heißt im Falle der Krebsthe-
rapie die zellzerstörende Wirkung, kann
mit besonders hoher Präzision auf den
Tumor fokussiert werden. Doch um diese
Genauigkeit erreichen zu können, ist es
unbedingt notwendig, den unsichtbaren
Therapiestrahl zu kontrollieren. Und ge-

Das Prinzip von PET für die Kontrolle der Ionenstrahltherapie:
(1) Bei ihrer Kollision werden vom Projektil (Kohlenstoff-12) und einem Atomkern des Gewebes (zum Beispiel

Sauerstoff-16) Nukleonen (in diesem Beispiel jeweils ein Neutron) abgerissen. Es entstehen positronen-
radioaktive Kerne wie Kohlenstoff-11  und Sauerstoff-15.

(2) Positronenemitter unterliegen dem Beta-Zerfall. Der radioaktive Ausgangskern zerfällt in einen stabilen Kern,
ein Positron (e+ oder β+) und ein Neutrino (νe).

(3) Das Positron ist Antimaterie und deswegen nicht stabil; es wandelt sich gemeinsam mit einem Elektron in
zwei Gamma-Strahlungsquanten um. Sie haben jeweils eine Energie von 511 Kilo-Elektronenvolt (keV) und
laufen entlang einer Linie auseinander.

(4) Die Gamma-Strahlung verlässt den Körper des Patienten und wird mit den ortsempfindlichen Detektoren
des im FZ Rossendorf entwickelten Positronen-Emissions-Tomographen, die ober- und unterhalb des Patien-
ten angeordnet sind, nachgewiesen. Der hier bestrahlte Patient litt an einem Tumor an der Schädelbasis. Zur
Sicherung der Präzision der Bestrahlung lagert sein Kopf in einer individuell angefertigten Maske.

1)  Nukleare Fragmentierung

4)  PET-Messung2)  βββββ+-Zerfall:

3)  Positronenannihilation
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nau hier setzt die in Rossendorf entwickel-
te Komponente der Therapieanlage an.

Mit unserem Verfahren zur Kontrolle der
Ionentherapie kann man die Genauigkeit
von Tumorbestrahlungen überprüfen,
ohne den Patienten zu belasten (nicht-
invasiv). Es beruht auf der bildgebenden
Technik der Positronen-Emissions-Tomo-
graphie (PET) und nutzt den physikali-
schen Effekt, dass im bestrahlten Gewe-
be als �Nebenprodukt� geringste Men-
gen radioaktiver Nuklide gebildet wer-
den. Sie entstehen, wenn Ionen des The-
rapiestrahls � sie bewegen sich mit bis
zu 70 Prozent der Lichtgeschwindigkeit
� mit Atomkernen des Gewebes zusam-
menstoßen. Dort lösen sie eine Kernre-
aktion, die so genannte nukleare Frag-
mentierung, aus.
Die Radionuklide können dabei sowohl
aus den Ionen des Therapiestrahls selbst,
den Projektilen, als auch aus den Atom-
kernen des Gewebes, des Targets, ent-
stehen. Man spricht daher von Projektil-
beziehungsweise Targetfragmenten.

Eine Spur radioaktiver Atomkerne

Die dabei entstehenden und für unser
PET-Verfahren wichtigen Radionuklide
sind Positronenstrahler. Ein Kohlenstoff-
Therapiestrahl liefert im Wesentlichen die
Positronen emittierenden Projektilfrag-
mente Kohlenstoff-11 (Halbwertszeit 20
Minuten) und Kohlenstoff-10 (Halb-
wertszeit 19 Sekunden). Aus den am
häufigsten in Gewebe vorkommenden
Atomkernen des Sauerstoffs, Kohlen-
stoffs und Stickstoffs (Sauerstoff-16,
Kohlenstoff-12, Stickstoff-14) entstehen
als wichtigste Targetfragmente die Posi-
tronenstrahler Sauerstoff-15 (Halbwerts-
zeit 2 Minuten), Sauerstoff-14 (Halb-
wertszeit 70 Sekunden), Stickstoff-13
(Halbwertszeit 10 Minuten) sowie eben-
falls Kohlenstoff-11 und Kohlenstoff-10.

Ein Ionenstrahl hinterlässt also im Gewe-
be eine Spur radioaktiver Atomkerne.
Diese wandeln sich durch Beta-Zerfall in
stabile Kerne um und emittieren dabei
jeweils ein Positron. Dieses ist als Anti-
teilchen des Elektrons nicht stabil; es zer-
strahlt (annihiliert) zusammen mit einem
Elektron in zwei Gamma-Strahlungsquan-
ten (Photonen).

Die Photonen laufen kolinear auseinan-
der und können wegen ihrer hohen Ener-
gie von jeweils 511 Kilo-Elektronenvolt
(keV) den Körper des Patienten verlas-
sen. Sie lassen sich mit einem Positronen-
Emissions-Tomographen, der aus einer
Anordnung ortsempfindlicher Strahlungs-
detektoren besteht, nachweisen. Aus den
Messergebnissen rekonstruieren wir mit-
tels numerischer Verfahren die räumliche
Verteilung der Radioaktivität im Körper
des Patienten � wir machen also die Spur
des Ionenstrahls im Gewebe sichtbar.

Will der Strahlentherapeut die Güte sei-
ner Behandlung beurteilen, interessiert
er sich jedoch nicht primär für die ent-
stehende Radioaktivität, sondern er muss
die biologische Wirkung der Strahlung
kennen. Diese ist mit der durch die ioni-
sierende Strahlung im Gewebe deponier-
ten Energie, der Dosis, korreliert. Die mit
PET gemessene Verteilung der Radioakti-
vität wird zwar ebenfalls von der Dosis
bestimmt, trotzdem ergeben beide Ver-
teilungen ein unterschiedliches Bild. Wir
können also Radioaktivitäts- und Dosis-
verteilung nicht direkt miteinander ver-
gleichen.

Patient mit einem Tumor (hellgrün) am Hirnstamm (roter Bereich): Der behandelnde Arzt macht Vorgaben über die
Lage des Tumors, der Risikoorgane (hier: der Hirnstamm) sowie zur Höhe der Dosis. Diese werden auf der Basis von
Röntgen-Computertomogrammen bei der Bestrahlungsplanung in eine Dosisverteilung (links) umgesetzt. Daraus
leiten Physiker die Steuerdaten für den Teilchenbeschleuniger ab. Sie enthalten Informationen zu Energie, Intensi-
tät, Form und Richtung des Ionenstrahles. Aus diesen Daten sagen wir für jede Bestrahlung die Radioaktivitäts-
verteilung (Mitte) vorher und vergleichen sie nach der Bestrahlung mit der gemessenen PET-Verteilung (rechts).

Um dennoch aus der gemessenen Radio-
aktivität ableiten zu können, ob die Dosis
in der vom Strahlentherapeuten verord-
neten Weise im Tumor angekommen ist,
haben wir ein spezielles Verfahren ent-
wickelt: Aus dem Bestrahlungsplan, also
der vom Arzt gewünschten Dosisvertei-
lung im Körper des Patienten, sagen wir
die zu erwartende Radioaktivitätsver-
teilung vorher. Dies geschieht durch eine
recht aufwändige Computersimulation, in
der alle bei der Erzeugung und dem Nach-
weis der Radioaktivität ablaufenden phy-
sikalischen Prozesse möglichst genau
modelliert werden: die Bremsung der Io-
nen im Gewebe, die Erzeugung von Po-
sitronenstrahlern durch nukleare Frag-
mentierung, der Beta-Zerfall der radioak-
tiven Kerne, die Bewegung der Positro-
nen im Gewebe und ihre Annihilation (Ver-
nichtung) sowie die Ausbreitung und der
Nachweis der Gamma-Strahlung.
Während der Behandlung messen wir
dann die Radioaktivitätsverteilung mit
dem Positronen-Emissions-Tomographen.
Erst ein Vergleich der Vorhersage mit dem
Ergebnis der PET-Messung erlaubt eine re-
alistische Einschätzung einer eventuellen
Abweichung zwischen geplanter und der
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bei der Bestrahlung wirklich realisierten
Dosisverteilung. Wir können also erst nach
einer Bestrahlung beurteilen, ob die The-
rapie planmäßig verlaufen ist. Dieser Weg
ist möglich, ohne den Patienten zu ge-
fährden, weil die gesamte für die Vernich-
tung des Tumors erforderliche Dosis nicht
in einer Bestrahlung, sondern in kleinen
Fraktionen über 20 Behandlungstage ver-
abreicht wird. Bei einer mit dem PET-Ver-
fahren festgestellten Unregelmäßigkeit
besteht also immer die Möglichkeit, in den
folgenden Fraktionen korrigierend einzu-
greifen, zum Beispiel durch Modifizieren
des Bestrahlungsplanes.

Bestrahlungspräzision verbessert

Liegt nun zum Beispiel das Tumorvolu-
men direkt am Hirnstamm, könnte des-
sen Bestrahlung mit einer unzulässig
hohen Dosis zu Ausfällen in der Motorik
des Patienten bis hin zur Querschnitts-
lähmung führen. Während einer Behand-
lung ist daher darauf zu achten, dass die
in den Kopf des Patienten eintretenden
Kohlenstoffstrahlen zuverlässig vor dem
Erreichen des Hirnstammes stoppen.

Solch anspruchsvolle Behandlungen ha-
ben die Heidelberger Radioonkologen
erst ins Auge gefasst, nachdem sie sicher
waren, dass die Kohlenstoffionen genau
so weit in das Gewebe eindringen, wie
es die Medizinphysiker im Zuge der Be-
strahlungsplanung berechnet haben.
Die Berechnungen der Bestrahlungspla-
nung beruhen auf einem physikalischen
Modell, das den Bremsprozess und die
damit einhergehende Dosisdeposition für
Kohlenstoffionen in Gewebe beschreibt.
Doch jedes Modell gibt die Realität nur
mit einer begrenzten Genauigkeit wie-
der, und auch wir wurden mit dieser
wohlbekannten Tatsache konfrontiert:
Bei den ersten behandelten Patienten
zeigten unsere PET-Messungen systema-
tische Abweichungen zwischen geplan-
ter und gemessener Reichweite. Diese
Befunde nahmen die Kollegen der GSI
zum Anlass, noch einmal präzise Reich-
weitemessungen für Kohlenstoffionen in
Gewebe durchzuführen. Auf Basis der
neuen Messungen haben die Forscher
das physikalische Strahlmodell dann ge-
ringfügig modifiziert. Erst das war der
Start für die Präzisionsbestrahlungen, wie

sie die Therapie-Gruppe in Darmstadt
heute durchführt.
Doch die PET-Kontrolle hat nicht nur zu
einer besseren Bestrahlungsplanung ge-
führt. Tatsächlich gibt es auch Ursachen
für Diskrepanzen zwischen vorausbe-
rechneter und gemessener Radioakti-
vitätsverteilung, die zufälligen Charakters
und nicht ohne weiteres vorhersehbar
sind. Beispielsweise können bei der Po-
sitionierung des Patienten am Bestrah-
lungsgerät Fehler bis zu etwa einem Mil-
limeter auftreten. Zudem spielen anato-
mische Veränderungen eine entscheiden-
de Rolle. So können Schleimhäute an-
oder abschwellen und Körperhöhlen mit
Sekret gefüllt sein. Auslöser kann die
Wirkung der Strahlen selbst sein, aber
im Falle der Nase und ihren Nebenhöhlen
kann das Phänomen auch durch eine Er-
kältung ausgelöst werden. Um solche
Veränderungen zu erkennen, müssen wir
die vorausberechneten und gemessenen
Radioaktivitätsverteilungen für jede The-
rapiebestrahlung sorgfältig vergleichen.
Weichen diese voneinander ab, hängt die
Reaktion des Radioonkologen darauf
vom Einfluss auf den Behandlungserfolg
ab � sie kann bis zur Unterbrechung der
Therapie und der Neuerstellung eines
Bestrahlungsplanes reichen.

Therapie mit Protonenstrahlen

Die positiven Ergebnisse der Krebsbe-
handlung mit Kohlenstoffstrahlen haben
zu dem Wunsch geführt, diese hoch-
wirksame Form der Therapie einer grö-
ßeren Zahl von Patienten zugute kom-
men zu lassen. Radioonkologen sagen
vorher, dass � selbst bei restriktiver Indi-
kationsstellung � in Deutschland jährlich
einige tausend Patienten von dieser Be-
handlungsform profitieren könnten.
Doch die GSI in Darmstadt ist eine Ein-
richtung für physikalische Grundlagen-
forschung und die Tumortherapie ledig-
lich eine Pilotanlage. Aus logistischen und
technischen Gründen könnte sie einen
solchen Ansturm von Patienten nicht ver-
kraften. Daher wird gegenwärtig eine
ausschließlich klinisch genutzte Anlage
für die Ionenstrahltherapie konzipiert, die
dann in Verbindung mit einer großen
Klinik betrieben werden soll.
Das Projekt sieht vor, dass sie eng mit
der Radiologischen Universitätsklinik

Heidelberg kooperiert und in deren di-
rekter Nachbarschaft nahe dem DKFZ
gebaut wird. Bei dieser Anlage werden
die gesamte Infrastruktur, vor allem aber
auch die Parameter des Beschleunigers,
ganz speziell für die Therapie optimiert.
An ihr soll neben der Bestrahlung mit
Kohlenstoffionen auch die Therapie mit
Strahlen anderer Teilchen (Protonen, He-
lium- und Sauerstoffionen) möglich sein.
Die Strahlentherapeuten wollen hier ver-
gleichende klinische Studien mit unter-
schiedlichen Ionen durchführen mit dem
Ziel, in Abhängigkeit von der Tumor-
spezies diejenige Ionensorte zu finden,
welche die besten Heilungsergebnisse
hervorbringt. An der neuen Anlage, die
bis zum Jahr 2006 fertiggestellt sein soll,
können die Radioonkologen dann etwa
1000 Patienten pro Jahr behandeln.

Eine besondere Rolle im Teilchenspektrum
fällt den Protonen zu. Sie erfordern den
geringsten Aufwand bei der Beschleu-
nigung und Strahlablenkung und sind

Die Verteilungen der Positronenradioaktivität von
Kohlenstoff- und Protonenstrahlen unterscheiden sich
erheblich (hier in Plexiglas mit einer Reichweite von
acht Zentimetern): Während die vom Kohlenstoff
stammende Spur ein von Projektilfragmenten gebil-
detes Maximum hat, zeigt die Verteilung für Proto-
nen einen flachen Verlauf. Der Grund: Protonen selbst
bilden keine Positronenstrahler, es treten daher kei-
ne radioaktiven Projektilfragmente auf.
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deshalb die gegenwärtig am häufigsten
in der Krebstherapie eingesetzten Ionen-
strahlen. Doch auch diese Teilchenstrahlen
kann man nicht sehen, riechen, spüren;
und somit ist es hier ebenfalls notwen-
dig, die Therapiekontrolle weiter zu ent-
wickeln. Daher wollen wir unser Verfah-
ren zur Kontrolle der Kohlenstofftherapie
auch für die Protonen nutzbar machen.

Dafür sind allerdings erhebliche Vorarbei-
ten notwendig: Betrachtet man die Tie-
fenverteilung der Aktivität, wenn Kohlen-
stoffionen und Protonen in Plexiglas ein-
dringen � Plexiglas wird wegen seiner
stöchiometrischen Zusammensetzung
(C5H8O2)n und seiner leichten Handhab-
barkeit in Bestrahlungsexperimenten
gern als Ersatz für Gewebe genutzt �
stellt man fest, dass sich beide Verteilun-
gen deutlich unterscheiden. Im Unter-
schied zu Kohlenstoff (und auch Sauer-
stoff) fehlt bei Protonenstrahlen das Ma-
ximum, das uns den Ort der höchsten
Dosis anzeigt.
Zwar markieren Kohlenstoffionen und
auch Protonen das Gewebe entlang des
Strahlweges durch Targetfragmente na-
hezu gleichmäßig. Doch zusätzlich ent-
stehen aus den eingestrahlten Kohlen-
stoffionen Positronenstrahler (Projektil-
fragmente). Diese treten nur am Ende des
Strahlweges auf, bilden dort also das Ma-
ximum. Dies ist nur bei schwereren Io-
nen möglich; leichte Ionen, wie Protonen,
bilden selbst keine Positronenemitter.
Daher fehlt bei Protonen das Maximum,
was eine Reichweitebestimmung um ei-
niges erschwert.
Trotz dieses wenig ermutigenden Ver-
teilungsbildes entschlossen wir uns vor
etwa zwei Jahren, die Möglichkeit von
PET für die Kontrolle der Protonenthera-
pie zu studieren. Zunächst versuchten wir
mit einer Computersimulation, die Fra-
ge zu beantworten wie hoch die Radio-
aktivität ist, die im Gewebe des Patien-
ten erzeugt wird. Dabei gingen wir da-
von aus, dass ein und derselbe Tumor mit
Protonen anstatt mit Kohlenstoffionen
bestrahlt wird; die deponierte Energie-
dosis für beide Bestrahlungen sollte die
gleiche sein. Das Ergebnis lautete: Bei
einer Protonenbestrahlung entsteht eine
wenigstens doppelt so hohe Aktivität wie
bei einer Kohlenstoffbestrahlung.
Dieses Resultat � es verspricht Positro-
nen-Emissions-Tomogramme besserer

Zählstatistik und damit höherer Aussa-
gekraft � haben wir experimentell über-
prüft. Der vom FZR an der Bestrahlungs-
anlage der GSI errichtete Positronen-
Emissions-Tomograph bietet dazu sehr
gute Möglichkeiten, ist er doch gegen-
wärtig die einzige Anlage auf der Welt,
an der PET-Messungen simultan zu Io-
nenbestrahlungen ausgeführt werden
können.
Das erlaubt, auch den Zerfall sehr kurz-
lebiger Radionuklide verlustfrei zu regis-
trieren; zum Beispiel Sauerstoff-15 (Halb-
wertszeit 2 Minuten) und sogar Kohlen-
stoff-10 (Halbwertszeit 19 Sekunden).
Diese Möglichkeit war Bedingung bei
unserem experimentellen Test, weil ge-
rade das Sauerstoffisotop-15 das bei der
Bestrahlung von Gewebe mit Protonen
am häufigsten erzeugte positronenemit-
tierende Radionuklid ist.

Die Verteilung der protoneninduzierten
Radioaktivität in Plexiglas-Probekörpern
zeigt deutlich, dass auch Protonen eine
mit ihrer Reichweite eindeutig korrelier-
te Radioaktivitätsspur in gewebeähn-

lichem Material hinterlassen. Die im Ver-
such mit Protonen erhaltenen Daten ha-
ben wir mit den Resultaten verglichen,
die wir bei früheren Experimenten mit
Kohlenstoffstrahlen gleicher Reichweite
und Dosis erhalten hatten. Dabei zeigte
sich, dass die Spur der Protonen die drei-
fache Intensität (3,2 ± 0,4) der durch
Kohlenstoffstrahlen erzeugten Radioak-
tivität aufweist.
Bei therapeutischen Bestrahlungen wird
sich das Verhältnis noch weiter zuguns-
ten der Protonen verschieben; denn die
relative biologische Wirksamkeit von
Kohlenstoff beträgt zwei bis drei, die von
Protonen liegt jedoch nahe eins. Um also
Tumorgewebe gleich stark zu schädigen,
muss man bei Protonenbestrahlung eine
im Vergleich mit Kohlenstoff zwei- bis
dreimal höhere Energiedosis applizieren.
Vorsichtig geschätzt, können wir also bei
Bestrahlung des gleichen Tumors mit Pro-
tonen anstatt mit Kohlenstoffionen PET-
Bilder mit fünffacher Zählstatistik erwar-
ten. Dies sollte auch den offensichtlichen
Nachteil eines fehlenden Maximums bei
Protonen kompensieren.

PET-Bilder zeigen die radioaktiven Spuren, die Protonenstrahlen in Plexiglas hinterlassen.
Die Energie der Protonen: 110 Mega-Elektronenvolt (MeV), oben; 140 MeV, Mitte; und 175 MeV, unten.
Der Durchmesser der bestrahlten Fläche betrug etwa fünfzehn Millimeter (Halbwertsbreite).
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Gemessene und mit dem Strah-
lungstransport-Programm FLUKA
berechnete Tiefenverteilung der
Radioaktivität, die Protonen-
strahlen in Plexiglas erzeugen
(140 MeV).

Für den Erfolg der PET-Methode bei der
Kohlenstofftherapie war entscheidend,
dass es uns gelungen ist, aus der Radio-
aktivitätsverteilung Rückschlüsse auf die
Dosisverteilung ziehen zu können. Da-
für hatten wir die Verteilung der Radio-
aktivität im Körper des Patienten auf Basis
des Bestrahlungsplanes vorhergesagt
und diese mit der tatsächlichen Radio-
aktivitätsverteilung verglichen. Würde
diese Vorhersage auch für Protonen ge-
lingen? Mit Hilfe des Simulationscodes
FLUKA, den Wissenschaftler an der Uni-
versität Mailand und am Europäischen
Kernforschungszentrum CERN in Genf
für die Beschreibung der Wechselwir-
kung von Strahlung mit Materie entwi-
ckelt haben, konnten wir diese Aufgabe
für unsere Experimente mit Plexiglas-
phantomen erfolgreich lösen.
Die genauen Wirkungsquerschnitte für
die protoneninduzierte Bildung von Po-
sitronenstrahlern, die wir dafür brauch-
ten, haben wir aus einer großen Daten-
bank der Internationalen Atomenergie-
behörde (IAEA) für Kenngrößen von
Kernreaktionen entnommen.

Der Einsatz von PET ist wichtig für die
Sicherung der Präzision von Tumor-Be-
strahlungen mit Ionen. Es ist die einzige
bekannte Methode, die es erlaubt, die
Präzision der Krebsbehandlung mit Io-
nenstrahlen nicht-invasiv zu kontrollie-
ren. Das Verfahren haben wir im For-
schungszentrum Rossendorf für Strahlen
von Kohlenstoffionen ausgearbeitet und
an der experimentellen Schwerionen-
Therapieanlage bei der GSI Darmstadt

zur klinischen Anwendung gebracht.
Zwar sind unsere theoretischen und ex-
perimentellen Studien, die PET- Methode
auf Protonenstrahlen zu übertragen, noch
nicht vollständig abgeschlossen, doch sie
legen nahe, dass in Zukunft auch Patien-
ten, die mit den in der Radioonkologie
weit häufiger eingesetzten Protonen-
strahlen behandelt werden, von den Mög-
lichkeiten der Therapiekontrolle mittels
PET profitieren könnten.
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Das Verhalten von Actiniden in der Umwelt erforschen

Gerhard Geipel, Thomas Stumpf, Gert Bernhard und Thomas Fanghänel
Institut für Radiochemie

Mit Lasern auf Spurensuche

In Ostdeutschland wurde in den Jahren
1945 bis 1990 intensiv Uranbergbau be-
trieben. Etwa 220 000 Tonnen Uran hat
die Wismut AG in Sachsen und Thürin-
gen gewonnen. Das entspricht etwa 60
Prozent des in diesen Jahren in der Sow-
jetunion insgesamt verwendeten Mate-
rials.
Zurückgeblieben sind ein umfangreiches
Grubensystem, riesige Gesteinshalden
und großflächige Absetzbecken � Gebie-
te, die es heute zu sanieren gilt.
Doch was im Bergbau seinen Anfang fin-
det, setzt sich in Aufarbeitung und Ver-
wendung des abgebauten Materials fort.
So sind bis zum Jahr 2000 durch die fried-
liche Nutzung der Kernenergie weltweit

etwa 220 000 Tonnen hochradioaktive
abgebrannte Brennelemente erzeugt
worden [1]. Allein auf Deutschland ent-
fallen dabei 8 000 Tonnen. Im Prozess der
Energieerzeugung durch Kernspaltung
entstehen in diesen Brennelementen
neben den Spaltprodukten die zu den
Actiniden gehörenden Elemente Neptu-
nium, Plutonium, Americium und Curi-
um. Darüber hinaus enthalten die Ab-
fälle noch erhebliche Mengen Uran.
Somit sind die umweltgerechte Verwah-
rung der Hinterlassenschaften des Uran-
bergbaus und die sichere Beseitigung der
radioaktiven Abfälle von zentraler Bedeu-
tung für den Schutz heutiger und künf-
tiger Generationen.
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Als Actiniden bezeichnet man die im Pe-
riodensystem dem Actinium folgenden
vierzehn Elemente. Unter ihnen befinden
sich auch Thorium und Uran mit den Ord-
nungszahlen 90 und 92. Diese beiden
radioaktiven Elemente sind, wenn auch
in geringen Konzentrationen, in der uns
umgebenden Natur überall vorhanden.
Elemente mit höheren Ordnungszahlen
kommen in wägbaren Mengen in der
Natur nicht vor; sie entstehen nur künst-
lich durch Kernreaktionen.
Die Actiniden gehören zu den Schwerme-
tallen und sind radioaktiv, zerfallen also
über einen längeren oder kürzeren Zeit-
raum in stabile Elemente mit niedrigerer
Ordnungszahl. Die meisten Actiniden sind
Alphastrahler mit sehr großen Halbwerts-
zeiten. Plutonium-239 beispielsweise hat
eine Halbwertszeit von 20000 Jahren und
die Halbwertszeit von Neptunium-237
beträgt sogar über zwei Millionen Jahre.
Kein Wunder also, dass diese Elemente,
wenn sie durch Kernwaffentests oder als
Folge der friedlichen Nutzung der Kern-
energie ungewollt in die Umwelt gelan-
gen, besondere Bedeutung für umwelt-
relevante Prozesse besitzen.

Wasser � das Transportmedium

Die Problematik dieser ausschließlich vom
Menschen in den Umlauf gebrachten Ele-
mente ist: Wir kennen ihr geochemisches
Verhalten bisher ungenügend. Bei allen

in der Natur vorkommenden Elementen
sind Ausbreitungswege und Zersetzungs-
produkte meist besser bekannt. Um aber
die Ausbreitung der Actiniden beschrei-
ben und prognostizieren zu können, sind
detaillierte Kenntnisse zu den vielfältigen
Wechselwirkungen dieser Elemente in
natürlichen Systemen erforderlich.
Von zentraler Bedeutung ist daher de-
ren Speziation: Wir müssen wissen, in
welcher chemischen Form die Actiniden
unter den verschiedenen in der Natur
herrschenden Bedingungen vorliegen.
Das wichtigste Transportmedium in der
Natur ist Wasser. Auch die Ausbreitung
der Actiniden erfolgt über den Wasser-
weg. Daher interessiert uns, mit welchen
Bodenbestandteilen sie Verbindungen
eingehen und wie die gebildeten Reak-
tionsprodukte in Wasser löslich sind.
Denn lösliche Verbindungen werden sich
mit dem Wasser ausbreiten. Aber auch
ein Transport der Actiniden in unlöslicher
Form, gebunden an Kolloide, ist möglich.

Actinid-Ionen können Komplexe mit ei-
ner Vielzahl von anorganischen und or-
ganischen Liganden bilden, sie können
an mineralischen Oberflächen sorbiert
oder auch in Mineralphasen eingebaut
werden. Potenzielle organische Liganden
für Actiniden sind vor allem Humin- und
Fulvinsäuren. Aber auch Holzabbaupro-
dukte, ja selbst Waschmittel und Biozide
können als Komplexbildner für Actiniden
sowohl in gelöster als auch kolloidaler

Form fungieren. Das Spektrum an Ver-
bindungen, die Actinide mit den verschie-
denen Bodenbestandteilen bilden kön-
nen, ist groß.

Photonen sind das Mittel der Wahl

Möchte man das Verhalten von Actiniden
in der Umwelt erforschen, muss man im
Labor umweltrelevante Bedingungen
schaffen. Erforscht man ihr Verhalten in
wässrigen Systemen, ist eine besondere
Schwierigkeit, dass diese Elemente in ex-
trem niedrigen Konzentrationen in der
Umwelt auftreten. Ein Liter Haldensicker-
wasser enthält beispielsweise nur ein Mil-
ligramm Uran. Für die anderen Actiniden
liegen die Konzentrationen noch einmal
um mehrere Größenordnungen niedriger.
Für uns galt es also, Untersuchungsme-
thoden zu finden, mit denen sich die Cha-
rakteristika dieser Elemente in ihren Ver-
bindungen auch noch bei so niedrigen
Konzentrationen nachweisen lassen.
Hier sind Photonen das Mittel der Wahl;
Lichtquanten lassen sich auf einfache
Weise und zudem noch besonders sensi-
tiv mit einem geeigneten Detektor nach-
weisen. Wir haben uns der laserinduzier-
ten zeitaufgelösten Fluoreszenzspektros-
kopie (TRLFS) bedient. Eine hochsensitive
experimentelle Methode, die niedrigste
Nachweisgrenzen erreicht, es also gestat-
tet, Untersuchungen bei sehr kleinen
Actinidkonzentrationen durchzuführen.

Für die Fluoreszenzmessungen benötigt
man einen Laser, mit dem man die zu
untersuchende Probe bestrahlt. Diese

Es gibt vielfältige Möglichkeiten, wie Actiniden in die Umwelt gelangen können.

Energieerzeugung

Bergbau

Kernwaffenproduktion
Kernwaffentests

Endlager

Alpha-Strahler

Die Reichweite von Alphastrahlern ist
zwar sehr gering, in Luft beispielswei-
se nur wenige Zentimeter, Alpha-
Strahler haben aber gegenüber Beta-
und Gamma-Emittern einen deutlich
höheren Dosisfaktor. Denn die kineti-
sche Energie dieser Teilchen ist sehr
hoch und führt bei Aufnahme dieser
Elemente in den menschlichen Körper
durch Inhalation und Ingestion zu sehr
hohen lokalen Strahlenbelastungen.
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Anregung

Fluoreszenz

Monochromator
oder Spektrograf

Probe
Laser

PhotozellePhotozelle

Messgerät
(PC)

nimmt aus dem Laserstrahl Energie auf
und wird angeregt. Anschließend geht
die Probe wieder in den Grundzustand
über und emittiert nun ihrerseits Licht.
Die emittierte Strahlung breitet sich ku-
gelsymmetrisch von der angeregten Pro-
be aus. Im rechten Winkel zum einge-

strahlten Laserpuls misst man dann die
Fluoreszenz. Das Licht wird einem Spek-
trografen zugeleitet, in dem es von opti-
schen Gittern in seine spektralen Anteile
zerlegt und anschließend in einer Pho-
tozelle gemessen wird.
Bei der zeitaufgelösten Fluoreszenzspek-
troskopie setzt man gepulste Laser zur
Anregung und besonders schnelle Kame-
ras als Detektoren ein. Auch hier nimmt
die Probe durch den Laserpuls Energie
auf und geht, nachdem der Laserpuls
abgeklungen ist, wieder in den Grundzu-
stand über. Nach einem exponentiellen
Zerfallsgesetz klingt die Fluoreszenz der
Probe ab. Mit Hilfe eines elektronisch an-
gesteuerten �Kameraverschlusses� kann
man das Abklingverhalten der Lumines-
zenzerscheinung als Funktion der Zeit-
differenz zwischen Laserpuls und Mes-
sung verfolgen. Dafür baut man den
Verschluss vor dem Photosensor ein. Mit
einem Zeitverzögerungsgenerator wird
dieser dann so angesteuert, dass der
Photosensor nur in einem bestimmten
Zeitfenster nach dem Laserpuls durch die
emittierten Photonen belichtet wird.
Als �Kameraverschluss� dienen hochmo-
derne, vielkanalige Photonenvervielfa-
cher, so genannte Multi-Channel-Plates
(MCP). Zurzeit gibt es bereits MCPs, die
Belichtungszeiten bis in den Picosekun-
denbereich (billionstel Sekunden) erlau-
ben. Im Falle einer spektralen Auflösung
des Fluoreszenzspektrums in einem Git-
terspektrografen ermöglichen die MCPs
eine gleichzeitige Messung des gesam-
ten Spektrums.

Bei laserinduzierten Untersuchungen absorbieren sowohl Metallion, Ligand und gebildeter Komplex Licht. Die
emittierten Photonen haben je nach Herkunft unterschiedliche Eigenschaften.

In der Fluoreszenzspektroskopie wird das emittierte Licht im rechten Winkel zur Richtung des Anregungslasers in
einen Spektrografen geleitet, dort in seine optischen Bestandteile zerlegt und mit einer vielkanaligen Photozelle
gemessen.
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Belichtungszeit
des Photosensors

Zeitaufgelöste Fluoreszenzspektren lassen sich mit Hilfe
steuerbarer Photosensoren aufnehmen. Der Laserpuls
(gelb) regt die Probe an, das emittierte Signal (rot)
wird nach Abklingen des Laserpulses während der
Belichtungszeiten des Photosensors (grün) gemessen.
Der Zeitpunkt der Belichtung kann relativ zum Laser-
puls verändert werden. Hier wird die Messung etwa
25 Nanosekunden nach dem Laserpuls (schwarz) be-
gonnen.
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Doch bei dieser Messmethode müssen
einige wesentliche Bedingungen erfüllt
sein. Zum einen fluoreszieren nicht alle
Elemente, sodass wir zeitaufgelöste Spekt-
ren nur für bestimmte Actiniden mit defi-
nierten Oxidationszuständen aufnehmen
können (unter anderem Uran(VI), Ameri-
cium(III) und Curium(III)). Andere Oxyda-
tionsstufen und andere Actinidenelemen-
te wie Uran(IV), Neptunium oder Plutoni-
um können wir nicht direkt mit Fluores-
zenzmethoden untersuchen. Hier muss
man einen Umweg gehen und die Fluo-
reszenz der organischen Liganden nutzen.
Ein weiterer Aspekt ist die Wellenlänge
des Laserlichtes. Für die Anregung der zu
untersuchenden Probe benötigt man La-
serpulse mit einer Wellenlänge, die eine
maximale Probenanregung ermöglichen.
Man braucht also einen Laser, der eine
geeignete Wellenlänge zur Verfügung
stellt.
Ein dritter Punkt ist die Lebensdauer des
Laserpulses. Da man den Einfluss des
Laserpulses nicht mit einfachen Mitteln
vom emittierten Fluoreszenzlicht trennen
kann, muss der Laserpuls wesentlich kür-
zer sein als die zu erwartende Fluores-
zenzlebensdauer der Probe. Und gerade
diese Bedingung zeigt häufig die Gren-
zen der Methode auf: Zwar zeigen Me-
tallionen wie Uran(VI) und Curium(III)
relativ lange Fluoreszenzlebensdauern im
Bereich von Mikrosekunden; für diese
Elemente reicht es aus, wenn der Laser-
puls einige Nanosekunden andauert.
Schwieriger wird es, wenn man den Um-
weg über die organischen Liganden der
Actiniden gehen muss. Deren Fluores-
zenzlebensdauer ist um mehrere Größen-
ordnungen kürzer, und es ist ein Fluores-
zenzspektrometer nötig, das auf einem
Ultrakurzpulslaser basiert � er erzeugt
Laserpulse von nur wenigen Femtosekun-
den (milliardster Teil einer millionstel Se-
kunde).
Für die sehr unterschiedlichen Anforde-
rungen an Laser und Detektionssystem
haben wir verschiedene, auf die speziel-
len Fragestellungen optimierte Fluores-
zenzmesssysteme aufgebaut.

Nicht einfach sich selbst überlassen

Wird der Uranerzbergbau eingestellt,
bleiben Grube, Abraumhalden mit dem
tauben Gestein und die infolge der Auf-

arbeitung des Erzes entstandenen kon-
taminierten Flächen und Absetzbecken
zurück. Dies alles sind Anlagen, die man
nicht einfach sich selbst überlassen kann.
Denn der Zufluss von Wasser löst eine
Vielzahl von Verwitterungsprozessen aus,
in deren Verlauf sich die noch vorhande-
nen natürlichen Radionuklide wie Uran
und seine Zerfallsprodukte in der Umwelt
ausbreiten können.
Der pH-Wert natürlicher Wässer liegt in
der Regel um den Neutralbereich. Unter
diesen Bedingungen löst sich in der At-
mosphäre vorhandenes Kohlendioxid �
das Wasser ist carbonathaltig. Während
das Uran in sauren Lösungen als freies
hydratisiertes Uranylion (UO2

2+) vorliegt,
gehen die Uranylionen in neutralen Wäs-
sern, unter natürlichen Bedingungen
also, mit den Carbonationen eine starke
Bindung ein � es bilden sich Komplexe.
Die entstehenden Uranylcarbonatokom-
plexe sind im Gegensatz zum Uranylion
nicht elektrisch positiv, sondern negativ
geladen und zeigen damit ein völlig an-
deres Migrationsverhalten, als das zwei-
fach positiv geladene Uranylion. Neben
Carbonat sind zudem in den Uranberg-
bauwässern infolge von Verwitterungs-
prozessen eine ganze Reihe weiterer
Kationen und Anionen in gelöster Form
vorhanden, die als potenzielle Liganden
um Koordinationsplätze am Uranylion
konkurrieren. Die Eigenschaften der da-
bei gebildeten Komplexe bestimmen we-

sentlich die Mobilität des Urans. Die un-
terschiedlichen spektroskopischen Eigen-
schaften dieser Spezies gestatten, deren
Anteil in wässrigen Lösungen exakt zu
bestimmen.
Als Ergebnis zahlreicher Untersuchungen
sind bereits die Komplexbildungskons-
tanten verschiedenster Urankomplexe in
der Datenbank der Nuclear Energy Agen-
cy (NEA) zusammengefasst [2]. Mit Hilfe
der Datenbank lässt sich berechnen,
welche Uranylkomplexverbindungen
unter den entsprechenden Bedingungen
(pH-Wert, Elementkonzentrationen) in
Haldensicker- und Grubenwässern vor-
herrschen sollten. Solche Berechnungen
haben wir für verschiedene Haldensicker-
wässer angestellt.
Die Berechnungen sagten aus, dass aus-
schließlich zwei Uranylcarbonatokomple-
xe in den Lösungen stabil sein sollten �
ein Dicarbonato- und ein Tricarbonato-
Komplex (UO2(CO3)2

2- und UO2(CO3)3
4-).

Die beiden löslichen Komplexe weisen kei-
nerlei Fluoreszenzeigenschaften auf. Im
Widerspruch dazu haben unsere Messun-
gen der Haldensickerwässer jedoch ein
Fluoreszenzspektrum gezeigt.

Daraufhin haben wir im Labor verschie-
dene Sickerwässer synthetisch hergestellt
und einigen Calcium zugesetzt. Dabei
stellte sich bald heraus, dass ein Fluores-
zenzspektrum immer dann auftrat, wenn
Calcium in der Uranyltricarbonatlösung

Ein Blick in das Laserlabor demonstriert die Komplexität des Aufbaus der Fluoreszenzspektroskopie.
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(UO2(CO3)3
4-) anwesend war. Die Inten-

sität der Fluoreszenz stand dabei in di-
rektem Zusammenhang mit der Calcium-
konzentration. Daraus lässt sich nur eine
Schlussfolgerung ziehen: Das Uranyltri-
carbonat bildet mit dem Calcium einen
Komplex. Eine anschließende systemati-
sche Variation der Calcium-, Uranyl- und
Carbonatkonzentration machte deutlich,
dass zwei Calciumionen mit dem Uranyl-
tricarbonat reagieren und einen elek-
trisch neutralen Calciumuranyltricarbo-
natokomplex bilden (Ca2[UO2(CO3)3]).
Mit den aus unseren Messungen ermit-
telten Komplexbildungskonstanten ha-
ben wir neue Berechnungen angestellt.
Diese haben eindeutig ergeben, dass im
pH-Bereich der Haldensicker- und Gru-
benwässer der Hauptanteil des Urans in
Form dieses Komplexes vorliegt. Das ist
vor allem deshalb erstaunlich, weil der
Komplex bisher nur als Mineral bekannt
war (Liebigit: Ca2[UO2(CO3)3]

.10 H2O).
Seine Entdeckung in gelöster Form hat
weit reichende Konsequenzen für die
Reinigung der Abwässer aus Urangru-
ben. Der Komplex ist ungeladen und hat
damit vollkommen andere Eigenschaften
als die geladenen Uranverbindungen.
Geladene Teilchen lassen sich aus wäss-
rigen Lösungen durch Ionenaustausch
entfernen; diese relativ einfache Varian-
te der Reinigung lässt sich auf den neu
entdeckten Komplex nicht anwenden.
Zudem wissen wir nun, dass bei Anwe-

senheit einer ausreichenden Menge des
Lösungsmittels Wasser das Mineral Lie-
bigit ebenfalls migrationsfähig ist.

Komplexbildner in der Natur

Potenzielle organische Liganden für Ac-
tiniden sind in der Natur überall vorhan-
den. Den meisten dieser Verbindungen ist
gemein, dass sie auf Grund aromatischer
Bestandteile Fluoreszenzeigenschaften
aufweisen. Gehen die Liganden nun Kom-
plexe mit nichtfluoreszierenden Metall-
ionen ein, ist eine Untersuchung der Kom-
plexbildung durch den Umweg über eben
diese organischen Liganden möglich.

Neptunium ist das dem Uran im Perioden-
system benachbarte höhere Actiniden-
element. Es entsteht durch Neutronen-
einfang im Kernreaktor in immerhin noch
bedeutenden Mengen (450 Gramm pro
Tonne Brennelement). Die stabilste Oxy-
dationsstufe von Neptunium in Lösung ist
Neptunium(V).
Neptunium selbst fluoresziert nicht. Bil-
det es allerdings Komplexe mit organi-
schen Liganden, können sie über deren
Fluoreszenzverhalten bestimmt werden.
Als Beispiel haben wir die Komplex-
bildung mit 2,3-Dihydroxybenzoesäure,
einer phenolischen Benzolcarbonsäure,
untersucht. Die Verbindung hat ein Ab-
sorptionsmaximum bei einer Lichtwellen-

länge von 310 Nanometern, sodass die
Fluoreszenz mit Laserpulsen dieser Wel-
lenlänge angeregt werden kann. Die
Fluoreszenzlebensdauer des Liganden
beträgt 375 Picosekunden (millionster Teil
einer millionstel Sekunde) und das Emis-
sionsmaximum liegt bei 440 Nanome-
tern. Aus den gemessenen Fluoreszenz-
intensitäten können wir Schlussfolge-
rungen über die Konzentrationen der
einzelnen Spezies in der Lösung ziehen.
Unter sauren Bedingungen haben wir
einen eins zu eins Neptunium(V)-2,3-
Dihydroxybenzoat-Komplex bestimmt.
Dabei reagiert nur die Carboxylgruppe
mit dem Neptunium(V). Dagegen reagie-
ren in nahezu neutralen Lösungen zwei
Neptunium(V)-Ionen mit der 2,3-Dihy-
droxybenzoesäure. Das bedeutet, dass
unter diesen Bedingungen auch die
phenolische OH-Gruppe am Benzolring
zur Komplexbildung herangezogen wird.
Gleiche Untersuchungen mit Uranylionen
zeigen lediglich eine eins zu eins Kom-
plexbildung. Es wird aber eine auffällige
Abhängigkeit der Komplexbildungskons-
tante vom pH-Wert der Lösung beobach-
tet. Die Schlussfolgerung aus diesem Ver-
halten ist, dass dieses Actinidion bereits
in relativ sauren Lösungen mit zwei Bin-
dungsstellen des Liganden reagiert. Näm-
lich zusätzlich zur Carboxylgruppe auch
mit der phenolischen OH-Gruppe � es
bildet sich ein Chelat.
Die Einbeziehung der ermittelten Kom-
plexbildungskonstanten in Berechnun-
gen zeigt, dass die Komplexbildung mit
organischen Liganden die Speziation der
entsprechenden Actinide stark beeinflus-
sen kann.

Hält Calcit Curium fest?

Urangruben stehen am Anfang des Kreis-
laufs der Kernenergienutzung, die End-
lager stehen an seinem Schluss. Für eine
Beurteilung der Langzeitsicherheit von
Endlagern gehen wir wie im Fall der still-
gelegten Uranerzgruben der Frage nach,
ob sich die eingelagerten radioaktiven
Spezies möglicherweise ausbreiten und in
der Umwelt verteilen könnten. Hier spie-
len Sorptionsprozesse von Radionukliden
an Mineraloberflächen, die beim Kontakt
mit dem umgebenden Wirtsgestein auf-
treten können, eine entscheidende Rolle.
Nähern sich durch Wasser mobilisierte Io-

Zeitaufgelöstes Fluoreszenzspektrum, aufgenommen mit einem originalen Haldensickerwasser aus Schlema.
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nen einer Mineraloberfläche, ist es mög-
lich, dass sie als Oberflächenkomplexe
daran gebunden werden. Eine nachhalti-
ge Immobilisierung findet immer dann
statt, wenn das Nuklid in das Kristallgit-
ter des Minerals eingebaut wird.
Calcit (CaCO3) ist in der Natur allgegen-
wärtig und ist insbesondere als Verwit-
terungsprodukt des Zements in Endla-
gern radioaktiver Abfälle eine bedeuten-
de Sekundärmineralphase. Aus Vorunter-
suchungen ist bekannt, dass Calcit sehr
stark immobilisierend auf zwei- und drei-
wertige Ionen wirkt. Am Beispiel von
Curium(III) wollten wir daher herausfin-
den, ob der Einbau des Actinids in das
Kristallgitter möglich ist.

Wir haben die Emissionsspektren dieses
Elements nach verschieden langen Kon-
taktzeiten mit einer Calcitsuspension
aufgenommen. Auch hier haben wir wie-
der unter umweltrelevanten Bedingun-
gen gearbeitet und nur geringste Kon-
zentrationen von Curium eingesetzt
(0,02 Milligramm pro Liter). Dabei konn-
ten wir zwei Curium(III)-Calcit-Oberflä-
chenkomplexe nachweisen und charak-
terisieren. Das Maximum der Fluores-
zenzemission einer der Curium-Spezies
entsprach dem des Tetracarbonatokom-
plexes (Cm(CO3)4

5-) in Lösung. Mit zuneh-
mender Curium(III)-Calcit-Kontaktzeit
nahm die Stärke des Signals ab, und das
Signal einer zweiten Curium-Calcit-Sorp-

tionsspezies wurde sichtbar. Die Verschie-
bung war besonders ausgeprägt und deu-
tete auf eine starke Veränderung der che-
mischen Umgebung des Curiums hin.
Doch nicht nur die Verschiebung der
Curium-Emissionsspektren, auch die Flu-
oreszenzlebensdauer der verschiedenen
Curium/Calcit-Sorptionsspezies ist eine
wichtige Informationsquelle: Aus den ge-
messenen Fluoreszenzlebensdauern lässt
sich die Zahl der Wassermoleküle, die das
Curiumatom direkt umgeben, ableiten
und somit auf die Art der Bindung des
Metallions an die Mineraloberfläche rück-
schließen. Je weniger Wassermoleküle das
Curiumatom umgeben, umso länger ist
die Fluoreszenzlebensdauer.
Während das freie Curium-Aquoion von
neun Wassermolekülen in der primären
Koordinationssphäre umgeben ist � die
Fluoreszenzlebensdauer beträgt etwa 70
Mikrosekunden (millionstel Sekunden) �,
deutet die für den ersten Curium/Calcit-
Oberflächenkomplex ermittelte Fluores-
zenzlebensdauer (über 300 Mikrosekun-
den) auf nur noch ein Wassermolekül in
der ersten Koordinationssphäre des Curi-
ums hin. Für die zweite Curium/Calcit-
Sorptionsspezies haben wir eine beson-
ders lange Fluoreszenzlebensdauer ge-
messen, sie betrug über 1300 Mikro-
sekunden. Das entspricht ziemlich genau
dem theoretischen Wert für die Fluores-
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Die Actiniden können an Mineralien gebunden sein. Dabei sind verschiedene Bindungsmöglichkeiten denkbar
(1a bis 1c). Nachhaltige Immobilisierung tritt immer dann auf, wenn die Ionen im Kristallgitter des Minerals
eingebaut werden (2). Ebenso können durch die Sorption von Kolloiden Actiniden gebunden werden (3).
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Den Einbau von Curium(III) in das Kristallgitter de-
monstriert das Strukturmodell. Während das ober-
flächennahe Curium(III) noch an Wasser gebunden
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zenzlebensdauer von Curium bei völliger
Abwesenheit von Wasser � das Curium
ist offensichtlich vollständig eingebaut
worden. Die mit laserspektroskopischen
Methoden erhaltenen Informationen
zum Sorptions- und Einbaumechanismus
von Actiniden an beziehungsweise in
Calcit werden bei zukünftigen Berech-
nungen zu Langzeitsicherheitsanalysen
von Endlagern für hochradioaktive Ab-
fälle einfließen.

Die Beispiele zeigen, dass laserinduzierte
spektroskopische Methoden wirksame
Werkzeuge für das Studium des Verhal-
tens von Actiniden unter umweltrele-
vanten Bedingungen sind. Sie erlauben
es, in geringste Konzentrationsbereiche
vorzudringen. Bei diesen Konzentratio-
nen kann man nicht nur einfache quan-
titative Gesamtelementbestimmungen
ausführen. Indem man die unterschied-
lichen spektroskopischen Eigenschaften
der Spezies nutzt, ist eine gezielte Be-
stimmung der einzelnen existierenden
Komplexe möglich. Dabei sind keinerlei
Eingriffe in das System notwendig, die
eine Veränderung durch Zugabe von
Chemikalien oder Veränderung des
Oxidationszustandes zur Folge hätten.
Die Ergebnisse der Untersuchungen ge-
statten die Beschreibung komplexer Pro-
zesse in der Umwelt. Es ist möglich, dar-
aus Konsequenzen für Sanierungsmaß-
nahmen zu ziehen und die Langzeitsta-
bilität von Endlagern für radioaktiven
Abfall zu beurteilen.

Literatur:
[1] Wohin mit dem deutschen Plutonium?, Keßler, G., Kim, J.-I.; Gompper, K., atw, 49, (1999).
[2] Grenthe, J. Fuger, R. J. Lemire, A. B. Muller, C. Nguyen-Trung and H. Wanner, Chemical Thermodynamics of Uranium, 1st ed.,

Elsevier Science Publishers, Amsterdam, (1992).

Das Lasersystem

Für die Anregung der zu untersuchen-
den Proben benötigt man Laserpulse
mit einer Wellenlänge, die eine maxi-
male Anregung der Probe ermöglichen.
Im Falle des Uranylions ist dies recht ein-
fach, da das Uranylion bei Wellenlän-
gen kleiner 320 Nanometer ein sehr brei-
tes Absorptionskontinuum aufweist.
Man kann für die Anregung derartiger
Proben Nd:YAG-Laser verwenden, bei
denen durch die so genannte Frequenz-
vervielfachung der 1064 Nanometer-
Emission-Laserpulse mit einer Wellen-
länge von 266 Nanometer generiert
werden.
Für die Curiumspektroskopie kann ein
ähnliches Verfahren zur Erzeugung der
notwendigen Laserpulse bei 396 Na-
nometer verwendet werden. Hierbei
wird durch Quecksilberblitzlampen ein

Ti-Saphir-Stab angeregt, der seinerseits
Laserpulse erzeugt, die zwischen 720
Nanometer und 820 Nanometer ab-
stimmbar sind. Die benötigten 396 Na-
nometer erzeugt man ebenfalls durch
Frequenzvervielfachung.
Die Anregung organischer Liganden ist
demgegenüber komplizierter. Sie wer-
den zwar auch durch Nanosekunden-
pulse, wie sie ein Nd:YAG Laser erzeugt,
angeregt, man kann aber spektrosko-
pisch nicht mehr mit einfachen Mitteln
das Spektrum des Laserpulses von dem
emittierten Fluoreszenzlicht trennen. Für
spektroskopische Anwendungen ist des-
halb ein Laser erforderlich, der wesent-
lich kürzere Laserpulse erzeugen kann.
Darüber hinaus haben die unterschiedli-
chen organischen Liganden auch unter-
schiedliche Maxima ihrer Anregung.
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Winzige Nanoteilchen speichern Ladungen

Ein Ansatz für neue nichtflüchtige Halbleiterspeicher

Johannes von Borany1, Thoralf Gebel1 und Karl-Heinz Stegemann2

1Institut für Ionenstrahlphysik und Materialforschung
2Zentrum Mikroelektronik Dresden AG

Wer kennt die Situation nicht: Man sitzt
vor seinem Computer und will loslegen,
aber zunächst ist das gute Stück eine
geraume Zeit damit beschäftigt, die für
die Arbeit notwendigen Programme und
Daten von der Festplatte in den Arbeits-
speicher des Rechners zu laden. Dass es
auch anders geht, zeigt die Arbeitswei-
se von Organizern, Handys oder Digital-
kameras. Dort sind alle Daten unmittel-
bar verfügbar und gehen auch beim Ab-
schalten des Gerätes oder bei einem
Stromausfall nicht verloren.
Grund für diesen Unterschied sind zwei
völlig verschiedene Speichertypen. Wäh-
rend bei Organizern oder Handys die not-
wendigen Dateien in nichtflüchtigen
Speichern abgelegt sind, ist der Arbeits-
speicher eines konventionellen PCs ein

dynamischer Speicher, bei dem die Infor-
mation permanent aufgefrischt werden
muss.
Das eingangs beschriebene Szenario ist
bei PCs lästig, aber technisch vertretbar.
Es gibt aber auch viele Anwendungen,
für die nichtflüchtige Speicher zwingend
erforderlich sind, da betriebs- bezie-
hungsweise sicherheitsrelevante Daten
oder nutzerspezifische Informationen je-
derzeit und dauerhaft verfügbar sein
müssen. Ob es sich dabei um das BIOS
eines Rechners, das Telefonbuch in einem
Handy, die Codenummer eines Autora-
dios, Zugriffsrechte in Sicherheitssyste-
men oder Grenz- und Kalibrierwerte in
einem Gerät zur medizinischen Überwa-
chung handelt, macht technisch gesehen
keinen großen Unterschied.
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Speicher mit Langzeitgedächtnis

Für eine dauerhafte Speicherung um-
fangreicher Datenmengen sind die mag-
netischen Festplattenspeicher derzeit
preislich unschlagbar. Daneben gibt es
aber auch einen großen Bedarf an nicht-
flüchtigen Halbleiterspeichern, die das
derzeit am stärksten wachsende Seg-
ment auf dem Speichermarkt darstellen
(Marktprognose McClean Report 2001).
Dies betrifft insbesondere integrierte
Systemlösungen im Bereich der Automo-
bil- und Kommunikationselektronik, der
Medizintechnik oder der Sensorik. Dort
ist das Speicherfeld nur ein Baustein ei-
ner komplexen elektronischen Anord-
nung auf einem Mikrochip, wobei alle
Teilkomponenten einheitlich in Silizium-
Technik herstellbar sein müssen. Bei mag-
netischen Speichersystemen ist dies ge-
genwärtig nicht möglich.
Als nichtflüchtige Halbleiterspeicher do-
minieren derzeit die (Flash)-EEPROM-
Speicher (EEPROM = Electrically Erasable
Programmable Read-Only Memory). Dem
Trend der Mikroelektronik folgend, wer-

den auch an EEPROMs ständig steigen-
de Anforderungen gestellt: Eine zuneh-
mende Speicherdichte, immer niedrigere
Programmierspannungen sowie die Stei-
gerung der Anzahl möglicher Program-
mierzyklen stehen dabei genauso im
Blickfeld wie eine preiswerte Fertigungs-
technologie. Für komplexe Anwendun-
gen kann der EEPROM diese Forderun-
gen zunehmend nur noch bedingt erfül-
len [1]. Prinzipielle Nachteile sind seine
relativ große interne Programmierspan-
nung zwischen zwölf und achtzehn Volt
und die Begrenzung der Anwendung auf
etwa einhunderttausend bis höchstens
eine Million Schreib-/Löschzyklen.
Es ist absehbar, dass die EEPROM Spei-
cherzelle für höchstintegrierte nicht-
flüchtige Speicher in der gegenwärtigen
Form nicht angewendet werden kann.
Deshalb wird schon seit Jahren nach Al-
ternativen zum EEPROM-Speicher ge-
sucht. Praktische Bedeutung hat in die-
sem Zusammenhang vor allem der ferro-
elektrische Speicher [2] und der Nitrid-
speicher erlangt [3]. Die Arbeiten zum seit
langem prognostizierten �Universalspei-
cher� auf der Grundlage der Magneto-
elektronik sind zwar in den letzten Jah-
ren wesentlich vorangekommen, aber ein
produktionsreifer Speicher wird frühestens
in sechs bis sieben Jahren erwartet [4].

Nullen und Einsen in der Nanowelt

Es waren wieder einmal Forscher von IBM,
die 1996 ein völlig neues Konzept eines
skalierbaren, nichtflüchtigen Speichers
präsentierten. Dabei wird die Poly-Sili-

zium-Schicht des EEPROM durch eine Viel-
zahl voneinander separierter, nur wenige
Nanometer (millionstel Millimeter) große
Germanium- oder Silizium-Nanokristalle
ersetzt, die perlenartig in einem schma-
len Band in unmittelbarer Nähe der Silizi-
um/Siliziumoxid-Grenzfläche angeordnet
sind. Die Beladung dieser Nanoteilchen
(Cluster) mit jeweils wenigen Elektronen
ist ausreichend, um den Stromfluss im
Transistorkanal erheblich zu ändern.
Die Vorteile des Nanoclusterspeichers im
Vergleich zum konventionellen EEPROM
beruhen auf zwei prinzipiellen Unterschie-
den: Zum einen wird statt einer geschlos-
senen Schicht ein Ensemble diskreter Spei-
cherzentren in Form der Nanocluster ge-
nutzt. Dies verspricht neben der sehr gu-
ten Skalierbarkeit der Speicherzelle auch
eine verbesserte Defekt-Toleranz, da beim
Ausfall einzelner Cluster die generelle In-
formation der Speicherzelle erhalten
bleibt. Zum anderen sollte als Folge des
geringen Abstandes der Nanocluster zum
Substrat eine Beladung der Cluster bei re-
lativ geringen Programmierspannungen
möglich sein � und damit auch die Anzahl
nutzbarer Programmierzyklen steigen.
Einer der wesentlichen Knackpunkte bei
der Realisierung des Nanocluster-Spei-
chers ist die Lösung der Frage, wie die-
ses schmale Band mit Clustern definier-
ter Größe, Dichte und Lage erzeugt wer-
den kann. Übliche Verfahren der litho-
grafischen Strukturierung sind bei der ge-
forderten Clustergröße von wenigen
Nanometern nicht anwendbar. Daher
muss man auf Techniken zurückgreifen,
bei denen die Bildung der Nanocluster
selbstorganisierend aus der atomaren

Magnetische Speicher versus Halb-
leiterspeicher
In der Computer- oder digitalen Kom-
munikationstechnik werden alle Pro-
gramme oder Daten in Form einer Fol-
ge von Bits codiert, wobei ein einzel-
ner Bit jeweils den Zustand 0 oder 1
annehmen kann. In einem Speicher-
baustein � welcher Art auch immer �
wird dies durch zwei eindeutig vonein-
ander unterscheidbare Zustände (meist
physikalischer Natur) dargestellt. Bei
magnetischen Massenspeichern wie
der Festplatte handelt es sich dabei um
die Richtung des magnetischen Flus-
ses von Magnetpartikeln in einer dün-
nen Metallschicht auf dem Festplatten-
träger (Aluminium, Glas), die durch ei-
nen Schreib- beziehungsweise Lese-
kopf programmiert oder ausgelesen
werden. Beim Halbleiterspeicher ist das
Grundelement einer Speicherzelle eine
Feldeffekt-Transistor-Struktur, wobei
der durch die Spannung an der Steuer-
elektrode (Gate) regelbare Stromfluss
durch den Transistorkanal (Strom EIN/
AUS) den Zustand eines Bits (1 oder 0)
charakterisiert.

Aufbau eines n-Kanal Feldeffekttransistors
Je nach Spannung an der Gate-Elektrode (VGS) kann zwischen Quelle (Source) und Senke (Drain) ein leitfähiger
Kanal oder eine isolierende Raumladungszone erzeugt werden. Den Übergang vom leitfähigen zum isolierenden
Zustand im Transistorkanal charakterisiert die so genannte Schwellspannung. Die beiden Zustände (leitender/
nichtleitender Kanal) werden dem �1�- beziehungsweise �0�-Wert einer binären Information zugeordnet.
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Vergleich einer EEPROM-Speicherzelle und eines Nanoclusterspeichers
Querschnitt einer EEPROM-Speicherzelle (Bild oben) und der Speicherzelle eines Nanoclusterspeichers (Bild un-
ten). Die unterschiedliche Art der Speicherzentren beim EEPROM (Poly-Silizium-Schicht) und beim Nano-
clusterspeicher (Band separierter Nanocluster) ist deutlich zu erkennen. In beiden Fällen führt die Be- oder Ent-
ladung der Cluster infolge der Änderung der Kanalleitfähigkeit zu einer Variation des Drain-Source-Stromes und
damit der Information der Speicherzelle.

Vergleich EEPROM-Speicher und
Nanokristallspeicher
Beides sind nichtflüchtige Speicher, bei
denen eine Information dauerhaft ver-
fügbar ist. Dies wird erreicht, indem im
Transistor-Gate lokale Speicherzentren
geschaffen werden. Der Ladungszu-
stand dieser Speicherzentren (be-/ent-
laden) beeinflusst über die Influenz die
Leitfähigkeit im Transistorkanal.
EEPROM und Nanokristallspeicher un-
terscheiden sich durch die Art dieser
Speicherzentren. Beim EEPROM ist dies
eine zusätzliche Poly-Silizium-Schicht
im Gateoxid des Transistors. Durch
Spannungsimpulse an der Steuerelek-
trode des Transistors gelangen Elektro-
nen aus dem Silizium-Substrat durch ein
dünnes Tunneloxid in das Poly-Silizium,
um danach permanent in dieser Schicht
zu verbleiben. Durch einen Spannungs-
impuls umgekehrter Polarität werden
die Elektronen wieder aus dieser
Schicht entfernt.
Im Unterschied dazu erfolgt die La-
dungsspeicherung im Nanokristallspei-
cher in einem Ensemble von winzigen
Clustern aus Silizium oder Germani-
um, die in das Gateoxid eines Transis-
tors eingebettet sind. Diese müssen
sich in einem geringen Abstand von
der Silizium/Siliziumdioxid-Grenzfläche
befinden, um beim Anlegen einer
Gatespannung einen Ladungstrans-
port von Elektronen aus dem Transis-
torkanal in die Cluster zu ermöglichen.
Die Be- oder Entladung der Cluster
führt analog wie beim EEPROM infol-
ge der Änderung der Kanalleitfähigkeit
zu einer Variation des Drain-Source-
Stromes und damit der Information der
Speicherzelle.

Ebene heraus erfolgt. Viele Forscher-
gruppen nutzen dazu Verfahren, bei de-
nen sich die Cluster durch Kondensation
in einer Hochtemperatur-Gasphase bil-
den. Diese Cluster werden dann auf ei-
nem sehr dünnen Tunneloxid (zwei bis
vier Nanometer �dick�) abgeschieden
und anschließend in einem weiteren Pro-
zessschritt in ein Oxid eingebettet.
Die dabei angewandten Techniken sind
unter anderen die chemische Gasphasen-
Abscheidung (CVD = chemical vapour
deposition) oder eine spezielle Aerosol-
technik, bei der größenselektierte Clus-
ter wie mit einer Sprühpistole auf das
Tunneloxid aufgetragen werden. Diese
Verfahren sind in der Regel technologisch
sehr aufwändig und haben � mit Aus-
nahme der Aerosoltechnik � den Nach-
teil, dass sich damit nur relativ geringe
Clusterdichten erzeugen lassen.

Mit Altbewährtem Neues schaffen

Wir haben einen anderen Ansatz gewählt,
der technologisch wesentlich einfacher
umsetzbar ist und vollständig auf Verfah-
ren beruht, die bereits in der Chipferti-
gung eingesetzt werden. Die Erzeugung
der Nanoteilchen erfolgt dabei mit Hilfe
der Ionenstrahlsynthese. Technisch gese-
hen ist dies nichts anderes als die Kom-
bination einer Ionenimplantation � Fremd-
atome werden mit Hilfe von Ionenbe-
schleunigern in die Oberfläche eines Ma-
terials eingebracht � und einer Wärme-
behandlung.
In den vorangegangenen Jahren hatten
wir umfangreiche Erfahrungen bei der
Synthese von Silizium-, Germanium- oder
Zinnclustern in relativ dicken Siliziumdi-
oxid-Schichten gesammelt. Solche Schich-
ten zeigen eine intensive blaue Lichtemis-
sion und sind daher für optoelektronische
Anwendungen von großem Interesse.

Die Frage war nun: Ist diese Clusterbil-
dung in ähnlicher Weise auch in dünnen
Gateoxiden möglich? Die Experimente
zeigten, dass bei Anwendung der Nieder-
energie-Ionenimplantation und einer an-
schließenden Kurzzeit-Temperung unter
bestimmten Prozessbedingungen schma-
le Clusterbänder in dünnen Oxidschich-
ten entstehen.
Nachdem uns dieser Nachweis gelungen
war, bestand die nächste Aufgabe in der
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Untersuchung der Speichereigenschaften
dieser clusterhaltigen Gateoxide. Hier hat
im Rahmen eines vom Land Sachsen ge-
förderten Projektes eine intensive Zusam-
menarbeit mit dem Zentrum Mikroelek-
tronik Dresden begonnen. Dies hatte
zum Ziel, die Forschungsarbeiten nicht
auf das akademische Interesse zu be-
schränken, sondern bereits in dieser Pha-
se wichtige Ergebnisse hinsichtlich der
technologischen Machbarkeit eines Na-
noclusterspeichers zu erhalten. Daher ha-
ben wir Schichtsysteme, Prozessparame-
ter und Strukturen betrachtet, wie sie
auch bei Fertigung eines realen Speichers
zum Einsatz kommen. Im Mittelpunkt der

Untersuchungen standen dabei die Ei-
genschaften von Einzel-Transistoren, da
diese das Grundelement jeder Speicher-
zelle bilden. Das Gateoxid dieser Transi-
storen enthielt dabei eine Schicht mittels
Ionenstrahlsynthese erzeugter Germani-
um- oder Siliziumcluster.

Datenerhalt für die Ewigkeit

Die Experimente haben gezeigt, dass die
Nanocluster tatsächlich Ladungen spei-
chern und dies mit einer signifikanten
Verschiebung der Kennlinie des Transis-
tors einhergeht � für uns ein wichtiger

Simulation der Evolution von Nanoclustern
Das Bild zeigt Ergebnisse der Computersimulation zur Ionenstrahlsynthese von Nanoclustern in einem dünnen
Gateoxid (transparent) auf dem Silizium-Substrat (grau). Drei Stadien der Clusterbildung sind dargestellt � je-
weils als Draufsicht (oberer Teil) und im Querschnitt (unterer Bildteil): Der linke Bildteil zeigt die Verteilung der
durch die Ionenimplantation eingebrachten Fremdatome (Silizium oder Germanium), die bei Überschreitung der
Gleichgewichtslöslichkeit präzipitieren. Bei der Wärmebehandlung entsteht zunächst eine hohe Dichte kleiner
Cluster (Bildmitte), mit zunehmender Dauer der Wärmebehandlung nimmt die mittlere Größe der Cluster zu und
gleichzeitig die Clusterdichte ab (rechts). Infolge des sehr geringen Abstandes zum Substrat kann ein bestimmter
Anteil der eingebrachten Fremdatome auch zum Substrat �wandern� und damit für die Clusterbildung verloren
gehen. Die Simulationen wurden von K.H. Heinig und T. Müller (beide FZR) im Rahmen des derzeit laufenden
�NEON�-Projektes durchgeführt, das durch die Europäische Union gefördert wird.

Grenzflächennahes Germanium Nanocluster-Band
Elektronenmikroskopische Aufnahme eines dünnen grenzflächennahen Bandes von Ge-Clustern in einer SiO2-
Schicht, wie sie für nichtflüchtige Speicher genutzt werden kann. Der Nachweis, dass es sich bei diesen Clustern
dabei vielfach sogar um Nanokristalle handelt, gelingt durch die Abbildung von Netzebenen bei einer sehr
hohen Vergrößerung (etwa 500 000-fach); die im linken Bildausschnitt zu erkennen sind.

Ionenstrahlsynthese
Physikalisch basiert die Ionenstrahlsyn-
these von Nanoclustern auf der
Phasenseparation in einer übersättig-
ten Festkörperlösung. Mittels Ionen-
implantation werden in ein dünnes
Gateoxid Silizium- oder Germanium-
atome in einer Konzentration einge-
bracht, welche die Löslichkeit des im-
plantierten Elementes im Oxid über-
schreitet. Dadurch entsteht ein ther-
modynamischer Nichtgleichgewichts-
zustand, auf Grund dessen sich zu-
meist schon während der Ionen-
implantation winzige Ausscheidungen
(Präzipitate) bilden. Diese besitzen
eine spezifische Grössenverteilung, die
neben den Implantationsbedingungen
(Energie, Dosis, Temperatur) auch
durch die Diffusionseigenschaften und
Löslichkeit des eingebrachten Fremd-
atoms im Oxid bestimmt wird. Wäh-
rend einer anschließenden Wärmebe-
handlung bei Temperaturen oberhalb
600 Grad Celsius beginnen Nanoclus-
ter zu wachsen. Dieser Prozess ist als
Ostwald-Reifen bekannt, wobei als
treibende Kraft die Minimierung der
Oberflächenenergie der Cluster wirkt.
In einem Ensemble unterschiedlicher
Clustergrößen wachsen dabei größe-
re Nanocluster auf Kosten der kleine-
ren, die sich nach und nach auflösen.
Die Temperatur bei der Wärmebe-
handlung bestimmt ganz wesentlich
die mittlere Clustergröße (typische
Werte 2 - 6 Nanometer) und die
Clusterdichte. Mittels Computerrech-
nungen gelingt es, die Bildung schma-
ler Clusterbänder in dünnen Oxid-
schichten zu simulieren.

Meilenstein und zugleich Motivation zur
Fortsetzung der Arbeiten.
Gleichzeitig haben wir deutliche Unter-
schiede zwischen Gateoxiden mit Silizi-
um- und Germanium-Nanoclustern fest-
gestellt. Dies gilt vor allem in Bezug auf
den Datenerhalt (engl.: Retention), der
einer der wichtigsten Parameter eines
nichtflüchtigen Speichers ist. Entspre-
chend der Bauelemente-Spezifikation
muss der Datenerhalt bei einem nicht-
flüchtigen Speicher über mindestens
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zehn Jahre gewährleistet sein. Wenn
man bedenkt, dass ein Computer bereits
nach zirka zwei bis drei Jahren Nutzung
als veraltet gilt, ist das nahezu eine Ewig-
keit.
Um den Datenerhalt zu überprüfen, ver-
kürzt man die Zeit, indem man die Re-
tention bei höheren Betriebstempera-
turen misst. Ausgehend von einem Ent-

ladungsverhalten, das durch eine kon-
stante Aktivierungsenergie bestimmt
wird (Arrhenius-Gesetz), ist eine Retenti-
on von zehn Jahren bei Raumtempera-
tur gegeben, wenn ein Datenerhalt bei
250 Grad Celsius über zehn Stunden
nachgewiesen werden kann. Unsere Un-
tersuchungen haben ergeben, dass Gate-
oxide mit Germanium-Clustern ein recht

großes Programmierfenster, aber nur eine
sehr geringe Retention (bei 250 Grad Cel-
sius nur wenige Minuten) besitzen, wäh-
rend Silizium-implantierte Gateoxide ein
geringeres, aber ausreichendes Program-
mierfenster (ein halbes bis zwei Volt), je-
doch eine ausgezeichnete Retention auf-
weisen (bis zu 100 Stunden bei 250 Grad
Celsius).

Speichereffekt in einer Transistor-Zelle mit Si-
Nanoclustern
Der Graph zeigt die Kennlinie IDS (VGS) eines n-Kanal-
Anreicherungs-Transistors mit Si-Nanoclustern im
Gateoxid. Durch die Programmierung (Schreiben:
VGS = +10 V, Löschen: VGS = -10 V, jeweils 50 ms)
verschiebt sich die Kennlinie gegenüber dem Aus-
gangszustand (�ohne Programmierung�). Die Kenn-
linie geht nach einem Löschimpuls nicht auf die Aus-
gangscharakteristik zurück, sondern wird in die ent-
gegengesetzte Richtung verschoben. Dies zeigt, dass
neben den Elektronen auch die Löcher die Ladungs-
speicherung in clusterhaltigen Gateoxiden beeinflus-
sen. Das Lesen des Speichers erfolgt bei VGS = 0 V.
Der Transistorstrom differiert je nach Programmierzu-
stand um neun (!!) Stromdekaden, was eine ausge-
zeichnete Zuordnung der Information der Speicher-
zelle ermöglicht. Das Programmierfenster beträgt im
gezeigten Beispiel etwa vier Volt, wobei für die An-
wendung ein Programmierfenster von einem halben
Volt ausreichend ist.

Ladungserhalt in nanoclusterhaltigen Gateoxiden
Der Ladungserhalt in Gateoxiden mit Ge- bzw. Si-
Nanoclustern unterscheidet sich deutlich. Für Si-
Nanocluster verringert sich das Progammierfenster
für die hier dargestellten Fälle selbst nach einer Wär-
mebehandlung von 250 °C, 90 Stunden nur gering-
fügig. Dies entspricht einem Ladungserhalt von min-
destens 30 Jahren. Bei Gateoxiden mit Ge-Nano-
clustern sinkt das Programmierfenster bereits nach
wenigen Minuten unter den für einen praktischen
Einsatz relevanten Wert von einem halben Volt. Die
Programmierung erfolgte im dargestellten Beispiel
einheitlich bei einer Feldstärke von 5 MV/cm mit ei-
nem Spannungsimpuls von 10 ms Länge.

Silizium- oder Germanium-Cluster?
Genauere Untersuchungen haben gezeigt, dass die beobachteten Differenzen durch einen unterschiedlichen Abstand der Ge-
bzw. Silizium-Cluster in Bezug auf die Silizium/Siliziumoxid-Grenzfläche erklärt werden können. Obwohl beide Elemente Halblei-
ter der vierten Hauptgruppe des Periodensystems sind, unterscheiden sie sich hinsichtlich ihres Verhaltens bei Temperprozessen
erheblich. Infolge der geringeren Schmelztemperatur, einer größeren Diffusionsfähigkeit im Oxid und einer ausgeprägten Nei-
gung zur Bildung flüchtiger Komponenten (zum Beispiel Monogerman: GeH4) werden beim Germanium Umverteilungs- und
Ausdiffusionseffekte beobachtet. Silizium verbleibt nach der Implantation hingegen weitgehend ortsstabil, wodurch die Lokali-
sierung der Cluster sehr gut möglich ist. Speziell beim Germanium haben wir die Selbstorganisation sehr grenzflächennaher
Clusterbänder beobachtet. Diese lassen sich zwar sehr einfach beladen und führen damit zu einem relativ großen Programmierfenster.
Andererseits kommt es ohne angelegtes Gatepotential zu einer spontanen Emission von Ladungsträgern und damit zu einem
Datenverlust der betreffenden Speicherzelle. Vergrößert man den Abstand der Cluster zur Grenzfläche, lässt sich die Retention
auch für Germanium verbessern. Dieses Verhalten wirft die Frage auf, ob grenzflächennahe Germaniumcluster nicht auch gezielt
für einen neuen Typ dynamischer Speicher genutzt werden könnte ...
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Megavolt im Schaltkreis

Des Weiteren konnten wir zeigen, dass
eine Programmierung in der Tat bereits
bei Spannungen von acht bis zehn Volt
möglich ist � und damit deutlich unter
denen eines EEPROM-Speichers. Da die

Anzahl der Programmierzyklen
Die Abbildung zeigt die Schwellspannung von Transistoren mit Ge (12 keV, 3.5 x 1015 cm-2) oder Si (6 keV,
5 x 1015 cm-2) implantierten Gateoxiden (20 nm) in Abhängigkeit von der Anzahl von Schreib-/Löschimpulsen
(± 10 V / 10 ms). Die Untersuchungen zeigen, dass mit einem Nanoclusterspeicher im Vergleich mit einem EEPROM-
Speicher eine höhere Anzahl von Schreib- und Löschzyklen realisierbar sind. Dadurch werden Anwendungen
ermöglicht, bei denen Programme oder Daten oftmals überschrieben werden.

Vergleich der SNOS-Zelle und der Speicherzelle eines Nanoclusterspeichers, wie sie von ZMD bei der Realisierung
des nvSRAM genutzt wurden. Die erfolgreiche Präparation des nvSRAM mit einem nanoclusterhaltigen Gateoxid
führte zum erstmaligen Nachweis der Funktionsfähigkeit des Nanoclusterspeichers als nichtflüchtiger Speicher
an kompletten 256k-Speicherfeldern.

Programmierspannung in jedem Speicher
aus der Betriebsspannung des Speichers
(derzeit zwei bis drei Volt) gewonnen
werden muss, bedeutet dies einen er-
heblich geringeren Aufwand bei der Er-
zeugung der internen Programmierspan-
nung.

Dies hat auch einen großen Einfluss auf
die Anzahl nutzbarer Programmierzyklen.
Während die Programmierung bei einem
EEPROM-Speicher im so genannten Hoch-
feldbereich � die elektrische Feldstärke
über dem Gateoxid ist dann zumeist grö-
ßer als zehn Megavolt pro Zentimeter �
stattfindet, ist die Programmierung eines
Nanocluster-Speichers bereits bei mittle-
ren elektrischen Feldstärken (typisch sind
fünf bis acht Megavolt pro Zentimeter)
möglich. Dadurch wird beim Stromtrans-
port durch das Gateoxid der Anteil ener-
giereicher (�heißer�) Elektronen reduziert
und damit die Oxidschädigung vermin-
dert. Bereits erste Messungen zeigten uns,
dass die Zahl möglicher Schreib-/ Lese-Zyk-
len (engl.: Endurance) mindestens eine
Größenordnung höher ist als beim
EEPROM-Speicher und bei einer Verkür-
zung der Programmierzeit vermutlich so-
gar noch deutlich höhere Werte errei-
chen kann.

... nur der Speicher zählt

Nach diesen an Tansistor-Einzelstrukturen
gewonnenen erfolgversprechenden Zwi-
schenergebnissen wollten wir es wissen:
Das ZMD hat weltweit erstmalig in einer
Prototyp-Serie vollständige nichtflüchtige
Speicher vom Typ nvSRAM mit einer vier-
tel Million Speicherzellen pro Chip auf der
Basis nanoclusterhaltiger Gateoxide her-
gestellt. Ausgangspunkt war die so ge-
nannte SONOS-Zelle, bei der das Gate des
Speichertransistors aus einer Oxid/ Nitrid-
Stapelschicht besteht. Dieses Schicht-
system wurde durch ein Gateoxid mit Si-
Nanoclustern ersetzt, ansonsten aber
Struktur und Technologie unverändert bei-
behalten. Jetzt zahlte sich aus, dass wir in
den vorangegangenen Untersuchungen
schon technologierelevante Prozesspara-
meter berücksichtigt hatten. Nach der Fer-
tigstellung der Präparation waren wir auf
das Äußerste gespannt, bis wir die Ergeb-
nisse der ersten Prüfung in den Händen
hielten: Viele der Speicher waren voll
funktionsfähig und erfüllten die Spezifika-
tionen, die von einem nichtflüchtigen
Speicher hinsichtlich Programmierfenster
(über ein halbes Volt) und Retention (grö-
ßer als zehn Jahre) gestellt werden. Auch
die niedrigere Programmierspannung und
die verbesserte Endurance haben sich er-
neut bestätigt [5].
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Kein Ende in Sicht

Wie wird es weitergehen? Ohne Frage
wird die Bedeutung nichtflüchtiger Spei-
cher zukünftig zunehmen und der Nano-
cluster-Speicher kann dabei � neben an-
deren Speicherkonzepten � eine gewich-
tige Rolle einnehmen. Erste Anwendun-
gen dieses Speicherprinzips in so genann-
ten �Embedded Systems� treiben die In-
genieure vom Zentrum Mikroelektronik
Dresden kontinuierlich weiter voran � sie
sollen in etwa zwei bis drei Jahren pro-
duktionsreif sein. Unser spezifisches
Know-how bei der Ionenstrahlsynthese

von Nanoclustern und die guten Ergeb-
nisse der bisherigen Arbeiten bildeten die
Grundlage für die inzwischen sehr inten-
sive Zusammenarbeit des Institutes mit
namhaften Chipherstellern wie ST Micro-
electronics oder Infineon Technologies im
Rahmen europäischer und nationaler Pro-
jekte. Bei diesen Projekten stehen vor
allem hochintegrierte Speichersysteme
auf der Basis nanoclusterhaltiger Schich-
ten im Mittelpunkt. Ob ein Nanocluster-
speicher vielleicht einmal auch als Ar-
beitsspeicher in einem Rechner einge-
setzt wird, bleibt abzuwarten � unmög-
lich erscheint es nicht.
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Hochtechnologien stellen immer extre-
mere Anforderungen an die Werkstoffe,
sodass viele Projekte ohne maßgeschnei-
derte Materialien nicht mehr realisierbar
wären. Das Ziel einer Entwicklung muss
es daher oftmals sein, scheinbar unver-
einbare Eigenschaften in einem Werk-
stück zusammenzubringen. Bei dieser an-
spruchsvollen Aufgabe kommt den For-
schern zu Hilfe, dass es nicht unbedingt
das kompakte Material sein muss, das alle
geforderten Eigenschaften in sich vereint.
Eine sinnvolle Aufteilung zwischen einer
dünnen Oberflächenschicht und dem
Werkstoffvolumen ist häufig durchaus
möglich. Man versucht zum Beispiel, dün-
ne Schichten für eine anwendungsspezi-

Wie dünne Schichten wachsen

Der Texturentwicklung von Titannitrid im status nascendi zugeschaut

Norbert Schell, Wolfgang Matz, Arndt Mücklich
Institut für Ionenstrahlphysik und Materialforschung

fische, oft extreme Eigenschaft auf ande-
re, weniger anspruchsvolle Werkstoffe
aufzubringen. Die gewünschten Spitzen-
eigenschaften erreicht man entweder di-
rekt beim Aufbringen der Schicht oder im
Anschluss, indem man die Schicht modi-
fiziert. Meist sind dafür aufwändige Tech-
nologien nötig. Die Dicke der Oberflä-
chenschicht liegt meist im Bereich von ei-
nigen zehn Nanometern (millionstel Mil-
limeter) bis zehn Mikrometern (tausend-
stel Millimeter). Um die gewünschte Spit-
zeneigenschaft eines Werkstücks zu er-
reichen, wird die dünne Oberflächen-
schicht modifiziert, oder sie wird durch
aufwändige Technologien aufgebracht.
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Die charakteristischen Eigenschaften ei-
ner Schicht, also die Phase (elementare
Verbindung und ihre Kristallstruktur), die
Korngröße (Ausdehnung der kleinsten
homogenen Bereiche), die Textur (Aus-
richtung der Atomebenen dieser Körner
im Verhältnis zur Oberfläche) und auch
die Spannungen in der Schicht, können
von ihrer Dicke abhängen. Sie ändern
sich oftmals dramatisch bei so genann-
ten kritischen Dicken.
Das Aufwachsen der Schicht auf einem
Substrat ist in der Regel kein gleichmä-
ßiger Prozess, sondern es laufen wäh-
renddessen dynamische Prozesse ab, die
die späteren Eigenschaften der dünnen
Schicht ganz entscheidend bestimmen
werden. Ihre Haftfestigkeit an der Un-
terlage kann zum Beispiel je nach Dicke
besser oder schlechter sein, oder es kön-
nen sich Spannungen aufbauen, die die
Schicht abplatzen lassen. Die während
des Wachstums ablaufenden Prozesse zu
erkennen und ihre Ursachen zu verste-
hen, ist unser Ziel. Danach kann man
dann die charakteristischen Eigenschaf-
ten einer Schicht für eine bestimmte Di-
cke und Zusammensetzung vorhersagen
und das Modell vielleicht auch auf an-
dere ähnliche Schichtsysteme übertra-
gen. Letzteres könnte viel Entwicklungs-
arbeit ersparen.

Vielfältige Möglichkeiten

Möchten wir die Prozesse verfolgen, die
die Eigenschaften von Schichten wäh-
rend des Wachstums bestimmen, benö-
tigen wir eine Methode, mit der wir ihre
Struktur untersuchen können. Röntgen-
strahlen sind hier ein herausragendes
Analysewerkzeug. Ihre Wellenlänge ent-
spricht mit etwa einem zehntel Nanome-
ter (millionstel Millimeter), dem Abstand
der atomaren Bausteine. Damit sind sie
ein ideales Instrument für die Vermes-
sung der Kristallstruktur. Da sie anderer-
seits bis zu einem Millimeter tief in das
Material eindringen können, bieten sie
den Vorteil, dass man die Versuchsbedin-
gungen exakt an die momentanen Fra-
gestellungen anpassen kann. Je nach-
dem, lassen sich damit sowohl die Ober-
fläche des Materials untersuchen als auch
tiefere Schichten analysieren. Da sich
Röntgenstrahlen nicht durch schlechtes
Vakuum, Temperatur oder elektromag-

In einem Röntgenstreuexperiment lässt man Synchrotronröntgenstrahlen genau bestimmter Wellenlänge (bei
sichtbarem Licht würde man Farbe sagen) und Intensität aus einer festgelegten Richtung auf eine Probe treffen.
Detektiert wird die Intensitätsverteilung der Röntgenstrahlen hinter der Probe: Gibt es Bereiche im Raum, in
denen besonders intensiv Röntgenstrahlung auftritt? Was ändert sich an dieser gestreuten Strahlung, wenn man
die Probe dreht oder gar eine andere Probe ansieht? Die Antworten verraten die Atomstruktur der Probe, die
ihrerseits  die mechanischen, elektrischen und optischen Eigenschaften bestimmt.

netische Streufelder beeinflussen lassen,
sind sie eine ideale Probensonde zur In-
situ-Untersuchung von wachsenden
Schichten. Denn viel lehrreicher als eine
fertige Schicht zu betrachten, ist es, eine
Schicht im Entstehen, unter den Verhält-
nissen zu untersuchen, unter denen sie
in der Apparatur wächst.

Wenn wir heute von Röntgenstrahlen zur
Erforschung von Hightech-Materialien
sprechen, meinen wir zumeist die Nut-
zung von Synchrotronstrahlung mit ih-
ren unübertroffenen Eigenschaften von
Brillanz, Intensität, spektraler Reinheit
und Polarisation. An einer speziell dafür
gebauten Großforschungseinrichtung,
der Europäischen Synchrotron-Strah-
lungsquelle ESRF (European Synchrotron
Radiation Facility) in Grenoble, am Ran-
de der französischen Alpen, hat das For-
schungszentrum Rossendorf ein eigenes
Strahlrohr (ROBL) aufgebaut, zu dem ein
Materialforschungs-Messplatz und ein
Radiochemie-Messplatz gehören [1-3].
Herzstück des Materialforschungs-Mess-
platzes ist ein so genanntes Sechs-Kreis-
Diffraktometer. Die im Zentrum angeord-
nete Probe kann fast beliebig zum Syn-
chrotronstrahl orientiert werden. Gleich-
zeitig wird der Detektor mit unabhängi-
gen Bewegungen in die von der Untersu-

chungsstrategie vorgegebene Position
gebracht. Um die hochpräzisen Analysen
ausführen zu können, müssen die Win-
kelpositionen mit Genauigkeiten von ei-
nem tausendstel Grad und die Lagen mit
einer Genauigkeit von einem Mikrome-
ter einstellbar sein. Dies erlaubt unser
Diffraktometer ohne Probleme.
Je nach Messaufbau gewinnt man mit
Hilfe der Synchrotronstrahlung weit rei-
chende Kenntnisse über einen Werkstoff:
Wir erhalten Aussagen über die Struktur
� ist das Material ein- oder polykristallin
oder amorph � und die chemische Pha-
senzusammensetzung des Materials.
Zudem bekommen wir Informationen
über das tiefenabhängige Schichtprofil �
die genaue Dicke einzelner Schichten, die
Rauhigkeit beziehungsweise Welligkeit
der Oberfläche (oder Grenzfläche zu
Zwischenschichten) � und über atomare
Abstandsänderungen, das heißt kleinste
Spannungsfelder.
Durch streifenden Strahlungseinfall lässt
sich eine extreme Oberflächenempfind-
lichkeit von wenigen Nanometern errei-
chen und sogar die Nukleationsdichte, die
Anzahl der �Wachstumskeime� des auf-
gebrachten Materials auf der Substrat-
oberfläche, bestimmen. Indem wir die
Untersuchungsbedingungen genau auf
unsere Bedürfnisse abstimmen, ermög-
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licht uns die Synchrotronstrahlung, eine
wachsende Schicht von der unberührten
Ausgangsoberfläche über die ersten
Monolagen bis hin zur texturierten End-
schicht strukturell zu charakterisieren.

Onlinekontrolle

Eine weit verbreitete, industriell genutz-
te Beschichtungsmethode ist das Magne-
tron-Sputtern: Ein hochbeschleunigter
Elektronenstrahl schlägt Atomgruppen,
einzelne Atome, Ionen oder geladene
Cluster aus einem Targetmaterial. Da sich
der Elektronenstrahl in einer stark ver-
dünnten Gasatmosphäre bewegt, treffen
die Elektronen auf Gasmoleküle und io-
nisieren diese. Das ionisierte, reaktive
Restgas greift ebenfalls das Target an. Die
freigesetzten Atome aus dem Target la-
gern sich zusammen mit geladenen Gas-
teilchen der Umgebung auf einem Subs-
trat ab, auf dem die immer stärker wer-
dende Schicht entsteht.
Durch die Wahl des Targets und des um-
gebenden Gases bestimmt man die Zu-
sammensetzung der wachsenden Schicht.
Die Energie und Intensität des Elektronen-
strahls, die Konzentration des umgeben-
den Gases, die Temperatur des Substrats
und eine beschleunigende Spannung am

Probenhalter erlauben die Beeinflussung
von Struktur, Ausrichtung, Korngröße,
Rauhigkeit und Wachstumsgeschwindig-
keit der entstehenden Schicht. All diese
Parameter bestimmen die Mikrostruktur
der Schicht, die so genannte Textur. Da
es unser Ziel ist, das Wachstum zu len-
ken, um Schichten mit maßgeschneider-
ten Eigenschaften herzustellen, haben
wir das Wachstum in seiner Abhängig-
keit von allen regelbaren Parametern
untersucht.

Der Weg dahin war lang. Der erste Schritt
war der Aufbau einer geeigneten Be-
schichtungskammer [4]. Diese enthält al-
les, was im Experiment benötigt wird: das
Target, den Substrathalter mit Heizer und
Thermometer, Spannungsversorgung,
Gaseinlässe, Sichtfenster, Vakuumpum-
pen, Kühlleitungen (um eine Hitzebeschä-
digung der umgebenden Kammer zu ver-
meiden) und natürlich die Ein- und Aus-
trittsfenster für die Synchrotronstrahlung.
Da wir in unseren Experimenten ein brei-
tes Spektrum von Substanzen untersu-
chen wollen, enthält die Kammer zwei
so genannte Magnetrons zur Beschich-
tung. Doch bei all den Möglichkeiten, die
unsere Kammer bieten sollte, durften wir
eines nicht aus dem Auge lassen: Sie
musste klein und leicht genug sein, da-

mit unser Sechs-Kreis-Diffraktometer sie
tragen kann.
In intensiver Zusammenarbeit von Exper-
ten in Rossendorf und Grenoble mit Kol-
legen aus Dänemark konnten wir binnen
eines guten Jahres von der Idee zur In-
betriebnahme der Kammer gelangen.

Die richtige Orientierung

Titannitrid (TiN) ist eine wichtige, in-
dustriell eingesetzte Hartschicht zur
Oberflächenvergütung von abriebbean-
spruchten Bauteilen. Trotz der schon weit
verbreiteten Anwendung als Beschich-
tungsmaterial sind die physikalischen
Mechanismen des Schichtwachstums
nicht ausreichend bekannt. Daher haben
wir für unsere Versuche Titannitrid ge-
wählt, das wir mit dem Magnetron-Ver-
fahren zuerst auf amorphem Silizium-
dioxid (SiO2) abgeschieden haben. Das
Target bestand aus Titan, und das Rest-
gas war eine Mischung aus Argon und
Stickstoff. Argon als Edelgas nimmt nicht
an der Reaktion teil; Stickstoff hingegen
wird vom Elektronenstrahl ionisiert und
scheidet sich ebenfalls ab, sodass eine
Titannitridschicht entsteht.

Von der Idee zum Experiment ist es zu-
meist ein langer Weg. Für die Schaf-
fung der technischen Voraussetzungen
müssen Spezialisten aus den unter-
schiedlichsten Bereichen zusammen-
arbeiten. Insbesondere bereits vorhan-
dene Ausrüstung � wie das große
Sechs-Kreis-Diffraktometer (a) bei
ROBL an der ESRF Grenoble � müssen
dabei berücksichtigt werden. Etwa ein
Jahr hat es gedauert, bis die Beschich-
tungskammer entworfen und gebaut
war und dann das erste Experiment mit
ihr durchgeführt werden konnte.

(b) Schnitt durch die Kammer mit Mag-
netrons (Beschichtungsquellen)(1),
Fenstern (2a,b), Probenhalter (3),
Höhenjustage (4), Fenster für Synchro-
tronstrahlung (5) und Kühlelement (6).

(c) Fertig in das Goniometer eingebau-
te Kammer mit Versorgungsleitungen
(Strom, Reaktivgase und  Kühlwasser).

a) b)

c)
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Bei den ersten In-situ-Experimenten
konnten wir ohne Schwierigkeiten die
Geschwindigkeit des Schichtwachstums
durch Messung der spekularen Reflekti-
vität überwachen. Bei dieser Methode bil-
den einfallender und austretender Rönt-
genstrahl den gleichen, sehr kleinen Win-
kel mit der Probenoberfläche. Wir konn-
ten zeigen, dass das Schichtwachstum
unter unseren Versuchsbedingungen mit
einer konstanten Wachstumsgeschwin-
digkeit von etwa einem zehntel Nano-
meter pro Sekunde im Bereich bis zu Di-
cken von einigen zehn Nanometern ver-
läuft. Die Wachstumsgeschwindigkeit
hängt von der Temperatur und der an-
gelegten Spannung ab: Je heißer das
Substrat, je höher die an der Probe an-
gelegte negative Spannung, desto lang-
samer wächst die Schicht.

Um die Textur beschreiben zu können,
mussten wir die Orientierung der Schicht
in den verschiedenen Stadien des Wachs-
tums ermitteln. Die praktizierte Messpro-
zedur bestand darin, zunächst einige Mi-
nuten zu beschichten, dann die aktuelle
Gesamtdicke und anschließend die mitt-
lere Kornorientierung zu bestimmen. Die
Orientierung gewinnt man aus dem Ver-
gleich der Streuintensitäten der so ge-
nannten Braggreflexe einer kristallinen
Substanz. Vereinfacht gesprochen, wird

die gemessene Intensität größer, je höher
der Anteil einer bestimmten Kristallfläche
parallel zur Oberfläche der Schicht ist.
Das Ergebnis unserer Experimente ist
nun, dass für kleine Schichtdicken eine
höhere Intensität des TiN(002)-Reflexes
gefunden wird, während bei größeren
Dicken der TiN(111)-Reflex der stärkere

ist. Die jeweilige ganz dünne Oberflä-
chenschicht (einige zehn Nanometer) be-
steht überwiegend aus Körnern, die eine
TiN(002)-Orientierung aufweisen. Nach
und nach orientiert sich diese Schicht um,
sodass immer mehr TiN(111) vorliegt.
Oberhalb von 100 bis 150 Nanometern
Dicke dominiert dann die TiN(111)-Ori-
entierung. Diesen Wechsel, das so ge-
nannte �Crossover�, haben wir bei allen
unseren Experimenten mit TiN auf amor-
phem Siliziumdioxid gefunden. Der Über-
gang ist gleichmäßig, und der Wechsel
erfolgt bei der so genannten Crossover-
Dicke. Diese Dicke erhöht sich mit stei-
gender Substrattemperatur.
Für industrielle Prozesse ist die TiN(111)-
Orientierung bevorzugt, da sie besonders
abriebfest ist. Der Orientierungswechsel
beim Schichtwachstum ist aus der Lite-
ratur bekannt und wird auf ein thermo-
dynamisches Modell zurückgeführt [5],
das der Oberflächenorientierung mit der
geringsten Gesamtenergie den Vorzug
gibt. Zwar ist die Oberflächenenergie von
TiN(002) kleiner als die von TiN(111), je-
doch ihre Spannungsenergie pro Dicken-
einheit ist größer. Dadurch ensteht zu-
erst eine Schicht mit (002)-Orientierung.
Mit dem Wachstum der Schicht erhöhen
sich dann aber ihre inneren Spannungen.
Ist also eine bestimmte Dicke erreicht,
überwiegt die Spannungsenergie und die

Aus der Spekularreflektivität � der Einfallswinkel der Strahlung ist gleich dem Austrittswinkel � erhalten wir sehr
genau die Schichtdicke und auch ein Maß für die Oberflächenrauhigkeit. Die Abbildung zeigt typische Messergebnisse
(Symbole) mit den entsprechenden Modellkurven (Linien). Die Oszillationsfrequenz der Intensität ist umgekehrt
proportional zur Filmdicke, d. h., die obere Kurve repräsentiert die dünnste Schicht. Mit Röntgenstrahlung lassen
sich damit Genauigkeiten in der Dickenbestimmung von wenigen Ångstrøm (zehn millionstel Millimeter) erreichen.

Texturentwicklung der Hartschicht TiN auf a-SiO2. Bei kleinen Filmdicken dominiert die Orientierung TiN(002),
um bei größeren Dicken durch TiN(111) verdrängt zu werden. Die Ergebnisse sind zur besseren Darstellung als
geglättete Fitkurven dargestellt. Gemessen wurde in symmetrischer Bragg-Brentano-Geometrie: Ein- und ausfal-
lender Synchrotronstrahl bilden den gleichen (großen) Winkel mit der Probenoberfläche und charakterisieren die
gesamte Schicht, da die Strahlung hierbei mehrere Mikrometer in die Probe eindringt.
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Gesamtenergiebilanz für die TiN(111)-
Orientierung wird günstiger. � Das �War-
um� scheint also klar, doch wie dies ge-
schehen soll, konnten Wissenschaftler
bisher noch nicht klären.

Mit unserer Depositionskammer war es
möglich, die Frage zu klären. Die Kam-
mer ist in dieser Form weltweit wohl ein-
zigartig, da sie die Röntgendiffraktions-
untersuchungen in zwei Ebenen, paral-
lel und senkrecht zur Schicht, zulässt.
Dadurch kann man wahlweise die ge-
samte Schichtdicke (senkrechte Mess-
richtung) oder nur eine dünne Zone an
der Oberfläche (parallele Messrichtung)
analysieren. Im Experiment haben wir
immer eine dünne Schicht deponiert und
hinterher die Orientierung des zuletzt
gewachsenen Schichtteils bestimmt.
Anschließend wurde die mittlere Orien-
tierung der Gesamtschicht vermessen. Zu
vergleichen waren dann die zur aktuel-
len Gesamtdicke gehörenden Intensitä-
ten der Diffraktionspeaks als Maß für die
mittlere Orientierung mit den aufaddier-
ten Intensitäten der einzeln vermessenen
Oberflächenschichten eines jeden Depo-
sitionsschrittes.

Den Reflex verfolgen

Das Ergebnis war eine Überraschung:
Erwartet hätten wir, dass die aufaddier-
ten und tatsächlich für die Gesamtdicke
gemessenen Intensitäten der untersuch-
ten Reflexe TiN(111) und TiN(002) gleich
sind. Selbst wenn wir etwas zu wenig
deponiert hätten beziehungsweise die
zuletzt deponierte Oberflächenschicht
beim Experiment nicht immer vollstän-
dig erfasst worden wäre, sollten die
Intensitäten wenigstens proportional
zueinander sein. Gefunden aber haben
wir, dass die Intensität des TiN(002)-Re-
flexes der Gesamtschicht ab einer gewis-
sen Schichtdicke unverändert bleibt,
während die aufaddierte Intensität von
den dünnen Oberflächenschichten für
diesen Reflex immer weiter ansteigt. Das
kann aber nur bedeuten, dass jede neu
deponierte Schicht zwar immer TiN(002)-
orientiert aufwächst, sich aber dann,
zwischen zwei Beschichtungsschritten
(die Zeit betrug einige zehn Minuten),
umorientiert. Der Prozess wird offenbar
aus der Probentiefe heraus ausgelöst, da

keine anderen Parameter geändert wur-
den. Solche Prozesse bezeichnet der Ma-
terialwissenschaftler als Rekristallisation.
Sollte unsere Vermutung richtig sein,
müsste sich diese Rekristallisation auch
direkt beobachten lassen. Dazu sollten
wir nur lange genug die Intensität des
Reflexes TiN(002) verfolgen, der die In-
formation über die charakterisierende
Orientierung trägt. Und so war es auch.
Jetzt, wo wir wussten, wonach wir su-
chen sollten, war es leicht, die Bestäti-
gung aus der wachsenden Schicht zu
bekommen. Durch Aufzeichnung der
Reflexintensität von TiN(002) bei der
hohen Substrattemperatur des Abschei-
deprozesses über einen Zeitraum von
zwei Stunden haben wir die Abnahme
beobachtet und so die Änderung der ur-
sprünglichen Kornorientierung bewie-
sen. Damit konnten wir also für die ge-
wählte Beschichtungsmethode erstmals
die Ursache, den für die Texturänderung
relevanten Prozess, identifizieren [6].

Ohne in Details zu gehen, bekommen wir
gleichsam gratis aus den schon aufge-
nommenen Streuintensitäten weitere
wichtige Informationen über die wachsen-
de Schicht: Zunächst besteht sie tatsäch-
lich aus TiN und nicht aus einer anderen
Verbindung, etwa Ti2N. Das liefern die
Reflexlagen selbst. Es zeigt sich auch, dass
der Atomabstand in den TiN-Kristalliten
senkrecht zur Oberfläche leicht größer als
derjenige parallel zu ihr ist � die Schicht
ist �kompressiv� verspannt. Diese Ver-
spannung nimmt aber mit zunehmender
Schichtdicke ab, sie relaxiert. Als Re-
laxationsmechanismus lässt sich die Ver-
größerung der einzelnen Kristallitkörner
identifizieren. Das schließen wir aus der
Beobachtung, dass die Halbwertsbreiten
der Reflexe mit zunehmender Dicke ab-
nehmen. Die Halbwertsbreiten sind ein
Maß für die Korngrößen. Eine spätere
elektronenmikroskopische Aufnahme des
Probenquerschnittes bestätigte, was wir
schon während des Schichtwachstums
aus den Diffraktionsdaten folgerten: Die
Probe zeigt das in den Werkstoffwissen-
schaften häufig beobachtete Säulen-
wachstum. Dabei sind die Kristallite be-
sonders lang gestreckt, und sie stehen
senkrecht zur Oberfläche.

Lage um Lage eine glatte Schicht

Nach diesen Erfolgen in der Charakteri-
sierung und im Auffinden der Mechanis-
men der Texturentwicklung von Titan-
nitrid-Schichten einiger zehn bis hundert
Nanometer Dicke fragten wir uns, ob
man nicht auch das Geschehen �darun-
ter�, das der ersten zehn Nanometer, be-
obachten könnte. Was würden wir über
die Keimbildung und das allererste Sta-
dium des Wachstums lernen können?

Den Wachstumsbeginn können wir nur
dann messtechnisch verfolgen, wenn es
sich um eine einkristalline Schicht han-
delt. Ansonsten sind die Messsignale zu
klein und auch nicht eindeutig auswert-
bar. Um einkristalline Schichten erzeu-
gen zu können, mussten wir zu einem
einkristallinen Substrat übergehen. Da-
durch wird den sich an der Oberfläche
anlagernden TiN-Molekülen vorgege-
ben, dass Sie sich nach dem Muster des
Substrats regelgerecht, also einkristallin,
anordnen sollen. Bei übereinstimmen-
den Strukturen von Substrat und Schicht
spricht man von epitaktischem Wachs-
tum. Das bisher eingesetzte amorphe Sili-
ziumdioxid haben wir daher gegen ei-
nen Magnesiumoxid-Einkristall ausge-
tauscht. Dessen Kristallstruktur und ato-
mare Abstände sind denen von Titan-
nitrid nahezu gleich.
Für die Verfolgung des Anfangsstadiums
des epitaktischen Wachstums der mag-
netrongesputterten Schicht mit Synchro-
tron-Röntgen-Strahlung haben wir eine

Elektronenmikroskopische Hellfeld-Querschnitts-
aufnahme eines 1430 Å dicken TiN-Filmes. Man er-
kennt säulenartiges Wachstum mit zunehmender
Korngröße.

Oberfläche

SiO2-Substrat

50 nm
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modifizierte Experimentanordnung in
unserer Kammer benutzt. Man misst die
reflektierte Intensität bei einem kleinen
Winkel (etwa zwei Grad). Ist die Ober-
fläche ideal glatt, so reflektiert sie die Syn-
chrotronstrahlung wie ein guter Spiegel
sehr stark, symmetrisch zur Einfallsrich-
tung. Wachsen Teile einer neuen Schicht,
so erscheint die Oberfläche rauher, und
das Reflexionsvermögen in die Beobach-
tungsrichtung sinkt. Ist die neue Schicht
schließlich komplett, so hat sie wieder
ein hohes Reflexionsvermögen. Die ge-
messene Intensität schwankt damit zwi-
schen einem Maximum bei kompletter
Schicht und einem Minimum bei �halb
fertiger� Schicht.
Tatsächlich wuchs die TiN-Schicht in den
ersten zehn Nanometern Lage um Lage
einkristallin, der Kristallzüchter sagt he-
teroepitaktisch, weil Schicht und Subs-
trat chemisch verschieden sind [7]. Mit
zunehmender Dicke erfolgt dann ein
Übergang zu immer rauher werdenden
Lagen, und es herrscht schließlich Insel-
wachstum vor. Die Schicht reißt durch
innere Spannungen und Defekte auf und
wächst in gegeneinander verkippten Be-
reichen, den Inseln, weiter. Praktisch be-
deutete das, dass die Schicht mono-
atomar glatt ist, solange Lagenwachstum
vorherrscht. � Wir konnten den Bereich
des Lagenwachstums bis zu größeren
Filmdicken ausdehnen, indem wir die
Substrattemperatur erhöhten.
Dass der TiN-Film in gleichmäßigen Schich-
ten wächst, konnten wir direkt im status
nascendi sehen. Nach Abschluss der Be-
schichtung lieferte schließlich eine spätere
höchstauflösende Transmissions-Elektro-
nen-Mikroskopie die endgültige Bestäti-
gung: Die Schichten waren einkristallin.
Die Frage, warum man denn nicht gleich
nur das Elektronenmikroskop benutzt, hat
es doch den Vorteil einer �unmittelbaren�,
das heißt, unserer optischen Wahrneh-
mung vertrauteren Abbildung, im Gegen-
satz zur indirekten Aussage aus Röntgen-
strahlintensitäten, lässt sich schnell beant-
worten. Drei Gründe sprechen für die
Röntgenstrahlen: Erstens taugen die Elek-
tronen nicht für derartige In-situ-Messun-
gen (ablenkende Streufelder, schlechtes
Vakuum), zweitens ist beim Elektronen-
mikroskop der abgebildete Bereich im-
mer sehr klein (während Röntgenstrah-
len großflächigere Bereiche bis zu Qua-
dratzentimetern abbilden können), und

drittens muss die Probe für die Elektro-
nenmikroskopie sehr aufwändig präpa-
riert werden (schneiden, ionenätzen) �
letztlich ist sie nach der Untersuchung
zerstört. Dennoch ist es beruhigend, zu-
mindest beim Betreten von Neuland, eine
alternative Methode zur Bestätigung zu
haben: Wer satellitengestütztes GPS (glo-
bal positioning system) das erste Mal be-
nutzt, hat wohl auch zusätzlich einen
Kompass in der Tasche.

Die Art des Schichtwachstums lässt sich durch das �crystal truncation rod scattering� bestimmen. Hierbei posi-
tioniert man Probe und Detektor in der Weise, dass die angegebene Antiphasen-Bragg-Bedingung erfüllt ist, die
den Abstand der Atome mit der Wellenlänge und dem Ein- bzw. Austrittswinkel der Röntgenstrahlen verknüpft.
Nur dann, wenn die wachsende Schicht einen gleichen (vielfachen) Atomabstand und vor allem eine glatte
Oberfläche hat, kommt es zu den beobachteten Oszillationen in der detektierten Intensität. Mit zunehmender
Schichtdicke werden die Oszillationen schwächer, was auf zunehmende Rauhigkeit oder Inselwachstum zurück-
zuführen ist. Wir haben hier ein Beispiel für Stranski-Krastanov-Schichtwachstum beobachtet. Zuerst wächst die
abgeschiedene Schicht lagenweise, dann wächst sie in einzelnen inselartigen Domänenbereichen weiter. Eine
hochauflösende Transmissions-Elektronen-Mikroskop-Aufnahme der Grenze Substrat-Schicht mit erkennbaren
Atomreihen bestätigt die Röntgendaten.

Wohin geht der Weg

Rekapitulieren wir, was wir erreicht ha-
ben: Unter ökonomischem Druck bewegt
sich die Materialforschung zu funktionel-
len Dünnschichtsystemen � von der Un-
terhaltungselektronik über Werkzeugbau
bis zu Medizintechnik. Technologische
Beherrschung der Dünnschichtherstellung
fordert mehr und mehr wissenschaftlich-
technisches Verständnis der Schicht-

Substrat MgO
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wachstumsprozesse. In-situ-Untersuchun-
gen erlauben detailliertere und eindeuti-
gere Aussagen als Analysen der fertigen
Schicht. Eine gute Methode dazu ist
Röntgenstreuung mit Synchrotronstrah-
lung � für das Magnetron-Sputtern prak-
tisch die einzige, um effektiv und eindeu-
tig in situ das Wachstum zu verfolgen.
Wir haben eine für unsere Zwecke und
Möglichkeiten optimierte kleine, vielsei-
tige Beschichtungskammer zum Einsatz
am zentrumseigenen Messplatz bei ROBL
an der Europäischen Synchrotron-Strah-
lungsquelle in Grenoble entwickelt.
An einer bereits technologisch eingesetz-
ten Hartstoffschicht, dem TiN, haben wir
nicht nur die Machbarkeit demonstriert,
sondern wir konnten auch einen Reak-
tionsmechanismus zur Texturentwick-
lung, die Rekristallisation, identifizieren.

In einem zweiten Schritt konnten wir so-
gar das Aufwachsen der ersten Atom-
lagen beobachten.
Mit zukünftigen Experimenten wollen wir
den chemischen Reaktionsmechanismus
genauer entschlüsseln � unsere Daten las-
sen ein gleichmäßiges �Doppelschicht-
Wachstum Ti/N/Ti/N� vermuten: Warum
ist das so, warum nicht Ti/N oder sogar
nur Ti, dann N, dann wieder Ti, N und so
weiter? Was ändert sich beim Austausch
von Titan gegen Chrom als Targetmaterial
[8]? Und was passiert, wenn wir gleich-
zeitig zwei unterschiedliche Metalle ab-
scheiden (Titan und Kupfer etwa; als
Nanokomposit verbinden sie hohe Härte
mit Biegeelastizität)? � In bester wissen-
schaftlicher Tradition öffnet die eine be-
antwortete Frage ein Labyrinth neuer
spannender Fragen an die Natur.
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