
Die Chemie von GALLEX - Messung von Sonnenneutrinos 
mit einem radiochemischen Galliumdetektor 

Von Edmund Henrich und Klaus H. Ebert * 
Beim GALLium-Experiment, GALLEX, werden erstmals die energiearmen Sonnen- 
neutrinos aus der Hauptreaktion der Wasserstoff-Fusion im Sonneninneren rnit einem radio- 
chemischen Galliumdetektor gemessen. Damit sollen die Theorien des Sternaufbaus iiberpriift 
und die Frage nach der Existenz einer Neutrinoruhemasse einer Beantwortung nahergebracht 
werden. Das Experiment wird von Forschergruppen mehrerer Lander in einer internationalen 
Kollaboration im Gran-Sasso-Untergrundlabor in den Abbruzzen, Italien, durchgefuhrt. Im 
folgenden wird ein Uberblick uber die Planung, den Aufbau und den ersten Versuchsbetrieb 
des Galliumdetektors gegeben, wobei der Schwerpunkt auf den chemischen Aspekten des 
Experiments liegt. Dabei geht es um die Abtrennung von wenigen 71Ge-Atomen aus 100 t einer 
salzsauren, hochkonzentrierten GaC1,-Losung in hoher und zuverlassig bestimmbarer Aus- 
beute, deren Isolierung und Umwandlung in German GeH, sowie die Messung des 71Ge in 
einer Low-Level-ZahleinrichtuIlg. Nach umfangreichen Vorarbeiten, die durch die extremen 
Anforderungen an das Experiment vie1 Zeit in Anspruch nahmen, liegen nun die ersten Me& 
ergebnisse vor. 

1. Einleitung 

Direkte Informationen iiber das Innere der Sonne, in dem 
die energieerzeugenden Fusionsreaktionen stattfinden, sind 
nur iiber die Sonnenneutrinos zu erhalten. Wahrend die Pho- 
tonen etwa eine Million Jahre benotigen, um an die Oberfla- 
che zu diffundieren, und sich auf diesem Weg weitestgehend 
verandern, gelangen die Neutrinos in 500 Sekunden vom 
Sonneninneren zur Erde. Das Standard-Sonnenmodell 
(SSM)"] postuliert im wesentlichen zwei Arten von Sonnen- 
neutrinos: 1. die pp-Neutrinos aus der Hauptreaktion des 
Fusionscyclus rnit einer Maximalenergie von 0.42 MeV, 
2. energiereichere Neutrinos aus Nebenreaktionen rnit Ma- 
ximalenergien bis 18.8 MeV. 

Bisher gelang es in aufwendigen Experimenten nur, die 
energiereichen Neutrinos nachzuweisen, jedoch waren die 
MeBwerte um mindestens die Halfte kleiner als die nach dem 
SSM berechneten Erwartungswerte. Dies hat zu mannigfal- 
tigen Diskussionen und Spekulationen gefiihrt, die sowohl 
die Richtigkeit des SSM als auch die Frage nach einer Ruhe- 
masse des Neutrinos['. 31 betrafen. Die Losung dieses Son- 
nenneutrino-Ratsels erwartet man von Experimenten, die 
pp-Neutrinos rnit einem radiochemischen Galliumdetektor 
quantitativ erfassen. Zwei solche Experimente sind seit eini- 
ger Zeit im Gange: SAGE[41, eine russisch-amerikanische 
Kollaboration, im Baksan-Untergrundlabor im Kaukasu~[~I  
und GALLEXt6 - 'I, eine internationale Kollaboration, im 
Gran-Sasso-Untergrundlabor in Italien[gl. Alle Experimente 
zum Nachweis von Sonnenneutrinos miissen moglichst gut 
von der kosmischen Strahlung abgeschirmt sein und daher in 
Untergrundlabors durchgefiihrt werden. 

Der Nachweis von Neutrinos ist schwierig, da ihre Wech- 
selwirkungen rnit Materie extrem schwach sind - bei den 
energiearmen noch schwacher als bei den energiereichen. Die 
energiereicheren Neutrinos konnen in Echtzeitexperimenten 
nach StoDen rnit Elektronen anhand der Cerenkov-Strah- 
lung nachgewiesen werden, allerdings sind dazu extrem 
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groDe Detektoren notwendig. Ein solcher Detektor, der 680 t 
Wasser als Streumedium enthalt, ist seit 1987 in Japan im 
Untergrundlabor der Kamioka-Mine in Betrieb. Dort wur- 
den Neutrinos rnit einer Energie > 7.3 MeV nachgewie- 

Auch mit radiochemischen Detektoren lassen sich 
Neutrinos nachweisen; diese Detektoren beruhen auf dem 
Einfang eines Neutrinos entsprechend einem umgekehrten 
P-Zerfall (bekanntlich werden Neutrinos beim b-Zerfall er- 
mittiert). Durch den Neutrinoeinfang entsteht ein anderes 
Element, das chemisch selektiv abgetrennt werden kann. Der- 
zeit existieren drei radiochemische Detektoren zum Nachweis 
der Sonnenneutrinos: ein Chlor- und zwei Galliumdetektoren. 

Der Chlordetektor beruht auf der Umwandlung von 37Cl 
in 37Ar. Die Voraussetzungen dieses Detektors sind gunstig : 
1. Es gibt viele flussige Verbindungen rnit hohem Chloran- 
teil, die als Target dienen konnen. 2. 37Ar zerfallt rnit einer 
Halbwertzeit von 35 d unter Elektroneneinfang. 3. Die Ab- 
trennung und Reinigung von Argon ist relativ einfach. Aller- 
dings werden mehrere 100 t Chlor benotigt, damit die Zahl 
der 37Ar-Atome noch so groB ist, daB sie mit Low-Level- 
Zahlmethoden sicher nachgewiesen werden konnen. Der 
Nachteil des Chlordetektors ist, dalj er nur auf Neutrinos rnit 
einer Energie iiber 0.81 MeV anspricht und daher die ener- 
giearmen Sonnenneutrinos nicht erfaBt. Der Chlordetektor 
wurde schon vor mehr als zwanzig Jahren im Brookhaven 
National Laboratory (BNL) von dem Chemiker Raymond 
Davis, einem Pionier auf dem Gebiet radiochemischer Neu- 
trino-Detektoren, und seinen Mitarbeitern in der Homesta- 
ke-Goldrnine in South Dakota aufgestellt; er wird seit 1970 
betrieben["]. Als Ergebnis umfangreicher Messungen damit 
erhielt man etwa ein Drittel des Erwartungswertes nach dem 
SSM['". 

Der Galliumdetektor wurde bereits 1964 von Kuzmim 
v~rgeschlagen['~~. Er beruht auf der Umwandlung von 71Ga 
in 71Ge und ist fur Neutrinos ab einer Energie von 0.23 MeV 
empfindlich. Lange Jahre jedoch blieb der Galliumdetektor 
eine Utopie, weil die Weltjahresproduktion an Gallium weit 
geringer war als die Mindestmenge von 30 t, die man fur das 
Experiment benotigte. Erst im letzten Jahrzehnt nahm dank 
einer groBeren Nachfrage die Produktion zu. 
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Abb. 1. GrundriR des LNGS-Untergrundlabors mit dem Standort yon GAL- 
LEX in der Halle A. 

Untersuchungen zum Galliumchloriddetektor wurden 
schon in den siebziger Jahren im BNL ausgefuhrt; dabei 
hatte man sich fur eine konzentrierte, salzsaure GaCI,-Lo- 
sung als Target entschieden[14, 15]. Das Experiment sollte im 
Untergrundlabor der Homestake-Mine, deren Zugang 
durch den Forderschacht begrenzt ist, durchgefuhrt werden. 
Geplant war, die Gesamtmenge der Detektorlosung von 
etwa 100-150 t auf 20 bis 30 Tanks von etwa 3 m3 aufzutei- 
len und durch Entgasung das GeCl, aus dieser Tankbatterie 
abzutrennen. Das Vorhaben['61 scheiterte Mitte der achtzi- 
ger Jahre aus finanziellen Grunden. Danach hat sich auf 
Initiative des Max-Planck-Instituts fur Kernphysik die 

GALLEX-Kollaboration gebildet, der ein Platz im Gran- 
Sasso-Untergrundlabor schon zugesagt wurde, als dieses erst 
im Entstehen war. Abbildung 1 zeigt einen GrundriD des 
LNGS-Untergrundlabors['I rnit dem Standort von 
GALLEX. 

Das Standard-Sonnenmodell ( S S M )  
und die Masse von Neutrinos 

Die wesentlichen Fusionsreaktionen, in denen Wasserstoff 
(Protonen p) zu Helium verbrannt wird, lassen sich in den 
Hauptcyclus (Schema 1 A), Nebenreaktionen (Schema 1 B) 
und den CNO-Cyclus rnit "C als ,,Katalysator" (Sche- 
ma 1C) einteilen. 

Der Hauptcyclus liefert etwa 83 % der Gesamtenergie der 
Sonne, die Nebencyclen 15% und der CNO-Cyclus etwa 
1.6 %. Die existierenden Sonnenmodelle['. 17] unterscheiden 
sich im wesentlichen in den Anteilen der Haupt- und Neben- 
reaktionen und damit in der Temperatur im Sonneninneren. 
Bei hoheren Temperaturen wird der Anteil der Nebencyclen 
groDer. Allerdings sind durch die gesamte abgestrahlte Ener- 
gie, deren Absolutwert aus der Solarkonstanten sehr genau 
bekannt ist, enge Grenzen gegeben. 

Bei sechs der Fusionsreaktionen in Schema 1 entstehen 
Neutrinos ( vJ .  Sie werden durch das Voransetzen der Ele- 
mente, aus denen sie gebildet werden, unterschieden, z.B. 
pp-Neutrinos aus der Reaktion von zwei Protonen mitein- 
ander oder Be-Neutrinos aus der Reaktion des Beryllium- 
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99.8% 

0.2% 

100 % 'H + p - 3He + y 
85% 3He + 'He - 4He + 2p 
1 5 0 4  

3He + 4He - 'Be + y 

B Weg 1: 7Be + e- __t 7Li + v, 

A p + p  - Z H + e + + v ,  (pp-Neutrinos) 

p + e - + p -  ' H + v ,  (pep-Neutrino) 

1 5 % 

15% 7 L i + p  - 24He 
0.02% 

Weg 2: 'Be + p - 8B + y 
0.02% 

0.02% 

(Be-Neutrino) 

*B - *Be + e +  + v, (B-Neutrino) 

*Be - 2 4 H e  

C 12C + p - I3N + y 

"N - "C + e+ + v, (N-Neutrino) 

I3C + p - I4N + y 

I 4 N + p  - I5O+y 

"0 - 15N + e+ + v, (0-Neutrino) 

I5N + p - IzC + 4He 

Schema 1. Wesentliche Reaktionen bei der Fusion von Wasserstoff. 
A) Hauptcyclus, B) Nehenreaktionen, C) CNO-Cyclus. 

kerns mit Elektronen. Die Zusammensetzung des Neutrino- 
flusses der Sonne ergibt sich aus dem SSM (Tabelle 1). Die 
Neutrinos aus den verschiedenen Fusionsreaktionen haben 
unterschiedliche Energien, teilweise diskrete Werte, teilweise 
kontinuierliche Energiespektren (Tabelle 1, Abb. 2). Fur den 

GALLEX. SAGE Chlorexperiment Kamiokande 2 
I' Ga CL v,-Streuung 

I rn 

I I , , , ,  I I 1 1 1 1 1 1  I 
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E [MeV1 - 

Abb. 2. Spektrum der Sonnenneutrinos (Abkurzungen siehe Schema 1). E = 
Neutrinoenergie; u = SonnenneutrinofluD auf der Erde pro cm', Sekunde und 
MeV; die Nacbweisgrenzen der Neutrinodetektoren sind oben angegehen. 
Kamiokande 2 = Neutrinodetektor 2 in der Kamioka-Mine. 

GesamtneutrinofluD auf der Erde errechnet sich aus dem 
SSM ein Wert von 66 Milliarden Neutrinos pro cmz und 
Sekunde. 

Allgemein wird angenommen, dal3 Neutrinos keine Ruhe- 
masse und keine Ladung haben. Da sie nur der schwachen 
Wechselwirkung unterliegen, ist ihre Wechselwirkung mit 
Materie extrem selten und macht ihren Nachweis schwierig. 
Mit fallender Energie nimmt der Wirkungsquerschnitt zu- 
dem stark ab (Abb. 3), d. h. die energiearmen Neutrinos sind 
noch weit schwieriger zu messen als die energiereichen. 
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Ahb. 3. Querschnitt u der Neutrinoeinfangreaktion von Gallium in Abhingig- 
keit von der Neutrinoenergie E (nach [l]). Der gestrichelte Pfeil markiert die 
Schwellenenergie fur den Neutrinonachweis. 

Gerade diese energiearmen pp-Neutrinos, die aus der Haupt- 
reaktion kommen, haben nach dem SSM einen Anteil von 
91% am NeutrinofluB. Auf sie spricht nur der Gallium- 
detektor an, allerdings auch er nur auf die energiereicheren 
unter ihnen. Die anderen Detektoren (Chlordetektor, Ka- 
mioka-Detektor) konnen nur die energiereichen Neu- 
trinos aus den Nebenreaktionen, die einen geringen Anteil 
am gesamten Fusionscyclus haben, nachweisen. In Abbil- 
dung 2 sind die Nachweisgrenzen der Detektoren eingezeich- 
net. 

Die Annahme, dal3 Neutrinos masselos sind, wurde in den 
letzten Jahren mehr und mehr in Frage gestellt. Fur die Teil- 
chenphysik und die Astrophysik gleichermaBen ist eine Kla- 
rung von eminenter Bedeutung. Die moderne Physik lehrt, 
daB sich die Elementarteilchen in drei gleichartige Familien 
gruppieren lassen, die sich nur in ihren Massenwerten unter- 
scheiden. Die Leptonen werden in die Elektron-, die Myon- 
und die Tauon-Familie eingeteilt. Bei den Quarks stellte sich 
heraus, daO Teilchenumwandlungen - Oszillationen genannt 
- zwischen den Familien moglich sind. Solche Oszillationen 
sind jedoch auf Elementarteilchen beschrankt, die eine 

Tabelle 1. Beitrage der Sonnenneutrinoarten zur Produktion von "Ge oder "Ar im Gallium- bzw. Chlordetektor. 
- 

Art Energie 
[a1 absolut [MeV] relativ [%.I 

NeutrinofluB 
[lo6 v ~ m - ~ s - ~ ]  [%] 

Beitriige in % der Kernreaktionen 
"Ga(v,,eC)"Ge "Cl(v,,e-)"Ar 

PP 0-0.42 60000 2 %  91 .O 53.6 0 
pep 1.44 100 140 +.15% 0.21 2.3 2.5 
Be 0.86 90 4700 2 1 5 %  7.1 26.0 14.0 

B 0-15 5.8 37% 0.009 10.6 77.5 
CNO 0-1.20 1100 f 58% 1.7 7.5 5.0 

0.38 10 

0-1.73 
0- 1.74 100;:: [b] 100 f 33[h] 

[a] Siehe Schema 1. [b] Aufsummierte prozeutuale Beitrige. 
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Die GALLEX-Kollaboration 
Ein Experiment, das auf mehreren Gebieten der Chemie, Physik 

und Verfahrenstechnik derart extreme Anforderungen stellt, kann 
nur als Kollaboration vieler Arbeitsgruppen erfolgreich durchgefuhrt 
werden. Die GALLEX-Kollaboration hat sich im Jahre 1984 auf 
Initiative des Max-Planck-Instituts fur Kernphysik in Heidelberg 
(MPIK)'*I formiert, kurz nachdem eine Zusammenarbeit fur den 
gleichen Forschungszweck zwischen dem Brookhaven National Labo- 
ratory (BNL) und dem MPIK beendet worden war, weil das BNL sein 
Sonnenneutrinoprogramm aus finanziellen Grunden reduziert hatte. 

GALLEX zielte auf eine im wesentlichen westeuropaische Kol- 
laboration hin. Es zeigte sich bald, daB das Interesse sehr groD war 
und daD eine reek  Chance bestand, die Mittel fur die notwendigen 
Investitionen aufzubringen. Entscheidend fur GALLEX im fruhen 
Stadium war, daO die 30 Tonnen Gallium - immerhin eine halbe 
Weltjahresproduktion - beschafft und durch Zuwendungen des Bun- 
desministeriums fur Forschung und Technologie, der Alexander- 
Krupp-von-Bohlen-und-Halbach-Stiftung und der Max-Planck-Ge- 
sellschaft finanziert werden konnten und daB das Istituto Nazionale 
di Fisica Nucleare (INFN) ausreichend Platz im Laboratorio Nazio- 
nale del Gran Sasso (LNGS) in den Abbruzzen, im groDten Unter- 
grundlabor der Welt, anbot. 

Bereits im Jahre 1986 war die GALLEX-Kollaboration komplett ; 
sie besteht aus Wissenschaftlern von zehn Institutionen. Zum jetzigen 
Zeitpunkt gehoren ihr an: P. Anselmann, W. Hampel, G. Heusser, J. 
Kiko, T. Kirsten, E. Pernicka, R. Plaga, U. Ronn, M. Sann, C. 
Schlosser, R. Wink, M. Wojcik (Max-Planck-Institut fur Kernphysik 
(MPIK), Heidelberg), R. von Ammon, K. H. Ebert, T. Fritsch, K. 
Hellriegel, E. Henrich, L. Stieglitz, F. Weirich (Institut fur HeiBe 
Chemie, Kernforschungszentrum Karlsruhe (IHCH-KFK), Karlsru- 
he), M. Balata, E. Bellotti, N. Ferrari, H.Lalla, T. Stolarczyk (INFN 
- Laboratori Nazionali del Gran Sasso (LNGS), L'Aquila (Italien)), 
C. Cattadori, 0. Cremonesi, E. Fiorini, S. Pezzoni, L. Zanotti (Di- 
partimento di Fisica, Universiti di Milano, und INFI - Sezione di 
Milano, Mailand (Italien)), F. von Feilitzsch, R. MoObauer, U. 
Schanda (Physikalisches Institut der Technischen Universitat Mun- 
chen (TUM), Garching), G. Berthomieu, E. Schatzman (Observato- 
ire de la C6te d'Azur, N i v a  (Frankreich)), I. Carmi, I. Dostrovsky 
(Department of Enviromental and Energy Research, Weizmann In- 
stitute of Sciene (WIS), Rehovot (Israel)), C. Bacci, P. Belli, R. Ber- 
nabei, S. d'Angelo, L. Paoluzi (Dipartimento di Fisica I1 Universiti 
di Roma, und INFN - Sezione di Roma 2, Rom (Italien)), S. Carbit, 
M. Cribier, G. Dupont, L. Gosset, J. Rich, M. Sprio, C. Tao, D. 
Vignaud (DAPNIA, CEN-Saclay, Gif-sur-Yvette (Frankreich)), 
R. L. Hahn, F. X. Hartmann, J. K. Rowley, R. W. Stoenner, J. Wene- 
ser (Brookhaven National Laboratory (BNL), Upton, NY (USA)). - 
Am Bau und Betrieb der technischen Anlagen waren auBerdem fol- 
gende KFK-Mitarbeiter beteiligt: J. Amend, 0. Brenk, P. Fischer, W. 
Habicht, D. Heidt, M. Kluth, G. Konig, F. Koch, M. Persohn, J. 
Romer, W. Rosch, G. Schnabel, F. Schubel, P. Schwab, J. Unk, R. 
Will. 

Eine Kollaboration dieser GroRe kann nur erfolgreich sein, wenn 
einerseits die Verantwortlichkeiten bei der Planung, dem Aufbau und 
der Durchftihrung klar abgegrenzt sind und andererseits die Kommu- 
nikation reibungslos funktioniert. Die GALLEX-Kollaboration hat 
sich iiber die ganze Zeit hinweg in halbjahrigem Abstand zu GAL- 
LEX-Meetings - seit Beginn des Experiments stets im LNGS - ge- 
troffen, bei denen das Programrn im Detail diskutiert und festgelegt 
wurde. Wichtige Informationen wurden uber das Jahr elektronisch 
(E-Mail) als ,,GALLEX-News" jedem Mitglied der Kollaboration 
zuganglich gemacht, und der GALLEX-Koordinator vor Ort, der im 
Turnus von allen Gruppen gestellt wurde, sorgte dafur, daB GAL- 

LEX im LNGS stets prasent war, die laufenden Geschafte erledigt 
und die zahlreichen Besucher betreut wurden. Die GALLEX-Koll- 
aboration hat in Till Kirsten einen Sprecher, der dem Projekt von 
Anfang an nicht nur als Promotor diente, sondern auch uber die Zeit 
hinweg als Koordinator wirkte. Besondere Erwahnung verdient die 
hervorragende Ausstattung des Untergrundlabors, die der eines mo- 
dernen Technikums in nichts nachsteht. Dariiber hinaus ist die groD- 
zugige Unterstutzung durch die Mitarbeiter des LNGS und seines 
Direktors Enrico Belotti hervorzuheben. Die Zusammenarbeit inner- 
halb der Kollaboration war bisher vorbildlich, alle Mitglieder haben 
sich jederzeit fur das Experiment voll eingesetzt. So war es zum 
Beispiel auch nicht unublich, daB sich Physiker am Betrieb der chemi- 
schen Anlage durch die Ubernahme von Nachtschichten beteiligten. 

Innerhalb des Projekts wurden die Hauptaufgaben auf die einzel- 
nen Gruppen verteilt. Im Verlauf des Experiments ergaben sich hau- 
fig neue Probleme und Aufgaben, die einer schnellen Losung bedurf- 
ten; sie wurden meist in interdisziplinarer Zusammenarbeit 
hearbeitet. So kamen sich im Laufe des Experiments die Mitglieder 
der Kollaboration immer naher. Dies sollte nicht vergessen werden, 
wenn im folgenden Aufgaben aufgelistet sind, die den einzelnen Insti- 
tutionen verantwortlich zugeteilt sind. 
- Wissenschaftliche und technische Infrastruktur sowie Messung der 

Untergrundstrahlung im Tunnel: INFN-LNGS, INFN-Milano, 
INFN-Roma 

- Planung, Bau und Betrieb des Detektors und der verfahrenstechni- 
schen Einrichtungen: IHCH-KFK 

- Spezifikation und Chemie der Detektorlosung: MPIK, KFK, 
BNL, TUM 

- Nebenreaktionen im Detektor : INFN, CEN-Saclay, MPIK, KFK 
- Umwandlung des GeCl, in GeH,, Reinigung und Einbringen in 

das Zahlrohr: BNL, MPIK, WIS. 
- Entwicklung und Betrieb der Low-Level-Zahleinrichtung, Spuren- 

analytik (Detektorlosung, Betriebsanalytik) : MPIK 
- Planung und Bau der 1.5 MCi-51Cr-NeutrinoqueIle, Neutronen- 

messung im ProzeDgebaude: CEN-Saclay 
An der Auswertung und Bewertung der MeSergebnisse beteiligten 

sich alle Gruppen der Kollaboration. Es war eine besonders gute Idee 
der Initiatoren von GALLEX, von vorneherein auch Teilchen- und 
Astrophysiker in die Kollaboration einzubinden. Sie haben auf den 
GALLEX-Meetings und in vielen Einzeldiskussionen die Experimen- 
tatoren - auch die fachfremden - durch ideenreiche Beitrage immer 
wieder neu motiviert und einen groBen Anteil daran, daO mit der 
Veroffentlichung der ersten MeBergebnisse von GALLEX 161 zeit- 
gleich auch eine Bewertung erscheinen konnte [7]. 

[*] T. Kirsten, Jahresbericht des Max-Pfunck-lnstituts~ur Kernphysik. Hei- 
delberg, 1984, S. 139. 
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Ruhemasse haben. Gelingt der Nachweis, daB auch 
Neutrinos oszillieren, miissen sie eine - wenn auch sehr 
kleine - Masse besitzenr'. 3 3  

In den Fusionsreaktionen der Sonne entstehen ausschlieB- 
lich Elektron-Neutrinos v,, und alle radiochemischen Detek- 
toren fur Sonnenneutrinos sprechen nur auf diese Neutrinos 
an. Die Geschwindigkeit der Umwandlung der Elektron- 
Neutrinos in eine andere Art, z.B. in Myon-Neutrinos, hangt 
stark von ihrer Energie ab. Die bisherigen Experimente zum 
Nachweis von Sonneneutrinos, die nur energiereiche Neutri- 
nos erfaBten, haben nur die Halfte bis ein Drittel der erwar- 
teten Signalintensitat ergeben. Dies wurde als Hinweis auf 
Neutrino-Oszillationen gewertet" 'I. Deshalb ist es von 
grooem Interesse zu wissen, ob es auch fur energiearme Neu- 
trinos solche Hinweise gibt. Nur mit dem Galliumdetektor 
ist dazu eine Aussage moglich, da er allein auch diese Neutri- 
nos erfaBt["]. 

Sollte sich herausstellen, daB Neutrinos eine endliche Ru- 
hemasse haben, so gabe deren Wert einen wichtigen Impuls 
fur die ,,Grand Unified Theories", insbesondere einen Hin- 
weis auf die Energie, bei der sich alle elektromagnetischen, 
schwachen und starken Wechselwirkungen zu einer einheitli- 
chen Kraft vereinigen. Fur die Astrophysik ist es ebenfalls 
wichtig zu wissen, ob Neutrinos eine Masse haben. Selbst 
wenn diese kleiner als der 10-4te Teil der Masse des Elek- 
trons ware, konnten die Neutrinos zur fehlenden Masse im 
Universum beisteuern, da ihre Zahl im All enorm groD ist. 
Diese Neutrinos im All storen allerdings den Nachweis der 
Sonnenneutrinos auf der Erde nicht, da ihre Energie und 
damit ihre Wechselwirkung mit Materie noch um viele 
GroBenordnungen geringer ist als die der energiearmen pp- 
Neutrinos. 

2. Grundlagen yon GALLEX 

2.1. "Ge-Produktion aus 'lGa 

Gallium als Neutrino-Detektor kann im Prinzip in jeder 
beliebigen chemischen Form eingesetzt werden. Aus 71Ga 
wird durch den Einfang eines Neutrinos 71Ge gebildet: 71Ga 
(~ , , e - )~ lGe .  Dabei ist die 71Ge-Produktion P durch das 
Produkt aus der Zahl n der 'lGa-Atome, dem Neutrinoein- 
fangquerschnitt c und dem Neutrinoflu0 @, integriert iiber 
die Neutrinoenergien Ei, gegeben [Gl. (a)]. In 30.3 t natiirli- 
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P = n 1 a(Ei)@(Ei)dE 
0 

chem Gallium - der Menge, die GALLEX zur Verfugung hat 
- sind 12 t, d. h. 1.037 x loz9 Atome 71Ga enthalten[z'l. Eine 
Rechnung unter Beriichsichtigung der unterschiedlichen 
Einfangquerschnitte der Neutrinos ergab fur GALLEX eine 
Produktion von 1.1 8 71Ge-Atomen pro Tag. Nach vier Wo- 
chen sind rund 16 71Ge-Atome vorhanden, da 71Ge mit ei- 
ner Halbwertzeit von 11.4 d zerfallt. Diese Ge-Atome miis- 
sen moglichst quantitativ und mit hoher Selektivitat vom 
Ga-Target abgetrennt und iiber ihren radioaktiven Zerfall 
gezahlt werden. Bei einer Trennausbeute von 90 YO und einer 
Zahlausbeute von 66% wurde man im Zahlrohr im Mittel 
9.5 'Ge-Impulse registrieren. Die Trennung und Zahlung 
muB dann so oft wiederholt werden, bis der statistische 

MeBfehler so klein ist, daB ein gesicherter MeDwert vorliegt. 
Dazu sind vier Jahre MeDdauer notwendig, in denen insge- 
samt rund 500 71Ge-Impulse registriert werden. Ein erstes 
Ergebnis ~ das auf etwa 70 71Ge-Impulsen beruht, wurde vor 
kurzem veroffentlicht[61. 

Es mu13 sichergestellt sein, daB alle 71Ge-Atome aus der 
Reaktion mit Neutrinos und nicht durch andere Kernreak- 
tionen entstanden sind. Die wichtigste Nebenreaktion von 
71Ga ist die mit schnellen Protonen (E  2 1.02 MeV), bei der 
ebenfalls 'lGe-Atome gebildet werden['6s "I: 71Ga(p,n)71Ge. 

Protonen konnen auf drei Wegen entstehen: 1. durch 
schnelle Myonen aus der kosmischen Strahlung, 2. durch 
schnelle Neutronen (En > 0.4 MeV), die durch a-Strahlen in 
der Detektorumgebung entstehen, 3. durch a-Strahlen im 
Detektor selbst. Urn diese Nebenreaktionen so gering wie 
moglich zu halten, miissen an die Reinheit der Detektorlo- 
sung sowie an die Materialien der Apparaturen und der Um- 
gebung hohe Anforderungen gestellt werden. 

2.2. Abtrennung des GeCl, aus einer GaC1,-Losung 

Das Verfahren von GALLEX ist in Abbildung 4 verein- 
facht dargestellt. Es besteht aus drei Schritten: 1. Abtren- 
nung des GeCl, aus dem Tank und Uberfiihren in etwa 1 L 
waorige Losung; 2. weitere Konzentrierung, Uberfiihrung in 
German GeH,, Reinigung durch Gaschromatographie und 
Einfiillen in das 1 mL fassende Zahlrohr; 3. Low-Level-Zah- 
lung und Identifizierung der Zahlimpulse. 

I Konzentr ierung 
A 

Desorpt ion 

B 
E x t r n k t i o n  und RiJckextrnkt ion 

3 1 9 n K l  0.05 L H20 
tritiumfrei 
0.3 1 [Cl, 0.3 1 CCl, 

Konversion und Reinigung 1 NaBH, KOhlfolle Chromatogrophie KWfalle 

Zthlgas 
c 

Proportionalzthler 
Volumen 1 ml Xe co. 70 vol.-% 
Ge-Trlger 1 mg GeH, ca. 30 vol.-% 

Abb. 4. Verfahrensablauf von GALLEX. A:Desorption, Absorption und 
Konzentrierung in 1 L Losung; B: Extraktion, Konversion und Reinigung; 
C:Zahlen des "GeH,. 

Das Germaniumchlorid, das in salzsaurer Losung fliichtig 
ist, wird aus der Detektorlosung mit einem inerten Gas 
(Stickstoff) ausgetrieben (desorbiert) und in einem kleinen 
Fliissigkeitsvolumen wieder absorbiert. Die Fliichtigkeit von 
GeC1, ist stark abhangig von der HC1-Konzentration 
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c(HCL) [Gew.-%I - 
10 15 20 25 30 

d.5 i.5 is 

' " 2 ' 4  6 ' 8 ' 1 0  
c(HCl) [rnol  L" 1 - 

Abb. 5. Verteilungskoeffizient D von Gel" in salzsaurer Losung. D ist definiert 
als das Verhaltnis der Konzentrationen im Gasraum und in der Fliissigkeit. 

(Abb. 5 )  : Bei kleinen HCI-Konzentrationen hydrolysiert 
GeCl, und geht in Losung, wahrend es bei hohen Konzentra- 
tionen fluchtig und daher leicht austreibbar ist. In der Tar- 
getlosung genugt allerdings eine geringere HCl-Konzentra- 
tion, da GaCl, die Fluchtigkeit von GeCI, erheblich 
steigert['6*231. Dies ist in Abbildung 6 dargestellt, in der die 
Verteilungskoeffizienten von Get" als Hohenlinien in Ab- 
hangigkeit von der GaC1,- und der HCI-Konzentration an- 
gegeben sind. Der Bereich hoher Fluchtigkeit ist durch die 
graue Flache gekennzeichnet. Man erkennt eine ,,Zunge", 
die bei einer 8 M GaC1,-Losung bis fast auf eine HC1-Kon- 
zentration von 1~ herunterreicht. Dort sind das Volumen 
der Losung sowie die Konzentration und der Partialdruck 
von HC1 am kleinsten. Deshalb wird zur Desorption wenig 
Inertgas benotigt und dabei wenig HCl ausgetragen. 

1 E D -  0.05, 

Bei der Berechnung der Desorption ist zu berucksichtigen, 
dal3 71Ge wahrend der Desorption sowohl zerfallt als auch 
nachgebildet wird. Daher sollte die Austreibungsdauer mog- 
lichst kurz sein. Die Menge an Ge ist zunachst ohne Bedeu- 
tung. Will man allerdings die Ausbeute der Desorption be- 

stimmen, so ist die Zugabe einer inaktiven Germaniumver- 
bindung (,,Ge-Trager"), erforderlich. Diese ist jedoch wegen 
der kleinen Zahlrohre auf eine Menge von 1 mg begrenzt. 

Bei konstanter Gaseinleitung nimmt die Konzentration c 
des Ge-Tragers in der Detektorlosung mit der Desorptions- 
zeit t ,  exponentiell ab [GI. (b)]; c, ist die Anfangskonzentra- 
tion und t, die mittlere Ge-Verweilzeit wahrend der Desorp- 
tion; diese kann gemessen oder aus Stoff- und Betriebsdaten 
berechnet werden [GI. (c)]. Dabei ist G der Desorptionsgas- 

(b) R = CJC, = e-'dIrd 

flu8 in m3 h- I ,  L das Losungsvolumen in m3, D der Ge-Ver- 
teilungskoeffizient und E ein Ma0 fur die Einstellung des 
Verteilungsgleichgewichts; im Betrieb liegt E ublicherweise 
zwischen 0.5 und nahezu 1. 

Bei der Diskussion von Vorgangen mit wenigen Atomen 
mu13 man im Auge behalten, dal3 Konzentrationsangaben 
Mittelwerte von Poisson-Verteilungen sind. Die Abnahme 
der 'Ge-Konzentration verlauft anfangs parallel zur der des 
Ge-Tragers, flacht aber dann ab. Fur die Desorption von 
71Ge gilt Gleichung (d) mit R gemal3 Gleichung (b) definiert 
und A = exp (- t,/z), B = exp (- t&); dabei ist t ,  die Expo- 
sitionszeit und T die Lebensdauer von 71Ge (16.5 d). Fur die 

"Ge-Grenzkonzentration im Target, die auch bei t, = t ,  
nicht unterschritten werden kann, ergibt sich der naherungs- 
weise Zusammenhang (e). Die berechneten Desorptionskur- 

ven fur den Ge-Trager und fur 71GeC1, aus dem Detektor- 
tank sind in Abbildung 7 dargestellt. Daraus folgt, da8 bei 
einer Gasdurchleitungsgeschwindigkeit von 200 m3 h - eine 

\ 
0.01 I 1 

0 10 20 30 
t [ h l  - 

Abb. 7. Desorption von Ge-Trager (a) und 71GeCl, (h) fur einen Standardlauf 
im TankA (1, = 27d, zd = 2 h); c = Ge-Anteil in Losung in %, I = 
Desorptionszeit, V = Ausgasungsvolumen. Die Prozentzahlen an den Kurven 
gehen die Restgehalte von Ge-Trager und 'IGe relativ zur jeweiligen Anfangs- 
konzentration an. 
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Desorptionsdauer von 12 h im optimalen Bereich liegt; lan- 
geres Ausgasen erhoht den 71Ge-Zugewinn nicht mehr we- 
sentlich. Bei geringeren Gasdurchleitungsgeschwindigkeiten 
verlaufen die Desorptionskurven flacher, und die Restkon- 
zentrationen von 71Ge pendeln sich bei hoheren Absolutwer- 
ten ein. So wird bei einer Gasdurchleitungsgeschwindigkeit 
von 95 m3 h- '  und einer Desorptionsdauer von 20 h - den 
Bedingungen der ersten Versuchsreihe im Tank B - eine 
Desorptionsausbeute an 71Ge von 97-98 % erreicht. 

Die Absorption des GeCl, aus dem Inertgas in einem Wa- 
scher wurde rnit dem Model1 der Ubergang~einheiten~~~] be- 
rechnet. Da der GeC1,-Partialdruck iiber Wasser und ver- 
dunnter Salzsaure vernachlassigbar klein ist, nimmt er mit 
der Packungshohe des Waschers exponentiell ab. In einer 
Pilotanlage (MaDstab 1 :9) wurde die Hohe einer Ubergangs- 
einheit bestimmt, und damit die Packungshohe der Absorber 
in der Anlage fur eine Ausbeute von 99.8% ausgelegt. Bei 
der Absorption konnen Verluste an GeCl, auch durch De- 
sorption aus der Waschsaure, durch den Austrag kleiner 
Tropfchen und durch Kondensationsnebel entstehen (siehe 
auch Abschnitt 5.1 .). Experimentell wurden Bedingungen 
ermittelt, bei denen diese Verluste unter 1 % bleiben, ein sehr 
kleiner Wert fur ein Verhaltnis von Gasdurchsatz zu Wasch- 
saurevolumen von lo5 : I. 

Wahrend der Konzentrierungsschritte lassen sich die Trenn- 
ausbeuten nur am Ge-Trager bestimmen. Dabei ist jedoch zu 
bedenken, daB in der Detektorlosung ein Gleichverhalten 
von "Ge und Ge-Trager nicht von vornherein gegeben ist, 
wahrend nach der Desorption der Trager und 71Ge in der 
gleichen chemischen Form - GeCl, - und in weitgehend kon- 
stantem Verhaltnis (siehe Abb. 7) vorliegen. Der Detektorlo- 
sung wird der Trager als H2Ge0,-Losung zugesetzt, 71Ge 
aber entsteht durch eine Kernreaktion. Es ist bekannt, daB 
angeregte RiickstoBatome aus einer Kernreaktion in reak- 
tionstragen Systemen nach der Thermalisierung meist in an- 
derer chemischer Form vorliegen als die gleiche Spezies im 
thermischen Gle ichge~icht [~~] .  In der Detektorlosung mit 
rund 50 Gew.-% Chlor (siehe Tabelle 3) ist es jedoch sehr 
wahrscheinlich, daB ein 'Ga-Atom nach dem Neutrinoein- 
fang zuerst GeC1, bildet. Da der Trager in gleicher Form 
vorliegt, sollte dann auch das chemische Verhalten gleich 
sein. Dariiber hinaus wurde experimentell verifiziert, daD 
sich 'lGe-Atome, die durch /I-Zerfall von 71As (/I+, Halb- 
wertszeit 64 h) in der Losung entstehen, genausogut des- 
orbieren lassen wie ein zugesetzter stabiler Ge-Trager[l6, 261. 

Dies 1aBt den SchluD zu, da13 anhand des Tragers ermittelte 
Trennausbeuten auch fur das 71GeCl, gelten. 

' 6 0 .  t 
Ins1 

40 

2.3. Zahlgas und Low-Level-Zahltechnik 

' 

Das chemische Verfahren zur quantitativen Umwandlung 
des abgetrennten Germaniums in GeH, wurde im BNL aus- 
gearbeitet und kann im Gegensatz zu den bisher bespro- 
chenen Verfahrensschritten im LabormaDstab durchgefuhrt 
werden (Abb. 4B). Nach dem Ansauern des 1 L-Konzentrats 
wird GeCl, durch Hin- und Ruckextraktion mit CCI, in 
50 mL tritiumfreies Wasser iiberfiihrt. Durch Zugabe von 
tritiumfreiem NaBH, wird es in der Warme bei pH 11 quan- 
titativ zu 0.3 mL GeH,-Gas umgesetzt und gaschromatogra- 
phisch gereinigt. Das GeH, wird ausgefroren und das Volu- 

20 

men fur die Ausbeutebestimmung gemessen. AnschlieDend 
werden die 0.3 mL GeH,-Gas rnit 0.7 mL aktivitatsfreiem 
Xenon gemischt (Abb. 4C) und in einem Gas-proportions- 
zahler ein halbes Jahr lang gezahlt. Von der Extraktion bis 
zum Beginn des Zahlens werden rund 8 h benotigt. 

Besondere Anforderungen werden an das Zahlen der we- 
nigen 71Ge-Atome gestellt. Am MPIK in Heidelberg wurden 
die miniaturisierten Gasproportionalzahler vom Davis-Typ 
vor allem im Hinblick auf einen niedrigen Zahluntergrund 
und hohe Zahlausbeuten auf den weltweit hochsten Stand 
e n t ~ i c k e l t ~ ~ ~ ] .  Der hohe Standard der GALLEX-Zahler 
vom Typ HD2 Fe/Si hat entscheidenden EinfluB darauf, daR 
GALLEX mit nur 30 t Ga durchgefuhrt werden kann. 

71Ge-Atome zerfallen nach Elektroneneinfang (K- 87.7 %, 
L- 10.3 YO, M-Einfang 2.0%) unter Emission von Auger-Elek- 
tronen und Rontgenquanten[281. Die Rontgenquanten er- 
zeugen wegen ihrer niedrigen Energie von 10.4 (K-Einfang) 
und 1.2 keV (L-Einfang) punktformige Ionisationsereignisse 
im Zahlgas, die einen schnellen Impulsanstieg bewirken. 
Diese Impulse lassen sich rnit einer Pulsformanalyse von den 
langsam ansteigenden Impulsen der energiereichen Comp- 
ton-Elektronen oder /I-Teilchen unterscheiden, weil diese 
ausgedehnte Ionisationsspuren hervorrufen. In Abbildung 8 
sind Zahlimpulse in Abhangigkeit von der Energie und der 
Anstiegszeit aufgetragen. Die 'Ge-Impulse liegen mit rund 
95 % Wahrscheinlichkeit in den eingezeichneten K- und L- 
Zahlfenstern. Der Zahluntergrund in den Fenstern betragt 
etwa zwei Impulse pro Monat, bei einigen ausgewahlten Zahl- 
rohren auch noch weniger. 

- 

l oo [  80 * :  -. . 

Werden die Zahlrohre zur gleichzeitigen Messung von y- 
Strahlung im Bohrloch eines groBen NaI-Paarspektrometers 
betrieben, kann man durch Koinzidenz/Antikoinzidenz- 
Messungen aus den ermittierten y-Quanten zusatzliche In- 
formationen iiber die Art der zerfallenden Nuclide erhalten, 
allerdings auf Kosten eines etwas hoheren Zahluntergrunds 
von ca. 1 Impuls pro Woche. Daher kann man 68Ge-Zerfalle 
nicht nur anhand der langeren Halbwertszeit von 71Ge- 
Zerfallen unterscheiden, sondern auch durch die verzoger- 
te Koinzidenz der y-Strahlung des Tochternuclids 68Ga. 
Zerfalle von 69Ge lassen sich durch direkte y-Koinzidenz 
identifizieren. 
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3. Verfahren und Ausriistung 

3.1. Verfahrenskonzeption 

Als chemische Form des Ga-Targets kamen metallisches 
Gallium (Fp = 29.8 "C) oder eine GaCl,-Losung"in Frage. 
Bei den Vorarbeiten im BNL hatte man sich fur die GaC1,- 
Losung entschieden und eine Reihe von Versuchen, teilweise 
im PilotmaBstab, durchgefiihrt, so daB bereits ein gewisses 
Know-how vorhanden warLi6]. Fur die Bewertung der bei- 
den Targetformen war die einfachere Chemie und Verfah- 
renstechnik bei der Abtrennung des 71Ge aus dem GaC1,- 
Target wesentlich. Ein Vorteil des metallischen Targets ist 
das zehnmal kleinere spezifische Volumen und die geringere 
Empfindlichkeit gegenuber Verunreinigungen. 

Moderne Technik fur die Herstellung Polyvinylidenfluo- 
rid (PVDF) ausgekleideter Behalter aus glasfaserverstark- 
tem Vinylester (GFK) machte es moglich, die gesamten 100 t 
GaC1,-Losung in einem Tank unterzubringen, was die Ver- 
fahrentechnik erheblich ve re in fa~h te~~~] .  Die GFK-Tanks 
weisen bezuglich Korrosionsresistenz und Gewicht deutliche 
Vorteile gegenuber Emailtanks auf. Wegen des Urngangs mit 
HCl in einem Untergrundlabor rnit geringem Luftwechsel 
sowie der Berucksichtigung von Erdbeben waren ein zweiter 
Tank, eine Auffangwanne und Notaufnahmetanks (100 m3) 
erforderlich. Der hohe Preis des Galliums und versiche- 
rungstechnische Grunde spielten dabei ebenfalls eine Rolle. 

Fur die Desorption war zwischen einem Kreislaufsystem 
und einem offenen DurchfluBsystem zu entscheiden. Der 
Kreislauf ware unempfindlicher gegen Verunreinigungen 
von auBen, doch ist dieser Vorteil nur rnit einer aufwendigen 
Verfahrenstechnik zu erkaufen. Die Option wurde aufgege- 
ben, vor allem weil ein geeigneter salzsaureresistenter Um- 
laufkompressor (ca. 30 kW Leistung) nicht beschafft werden 
konnte. Daher wurde ein DurchfluBsystem konzipiert, bei 
dem flussiger Stickstoff am Ort verdampft und dem Bega- 
sungssystem zugefuhrt wirdt2', 301. 

Als Absorbersystem wurden drei handelsubliche Ko- 
lonnen aus Glas mit einer Kiihlung im Waschsaureumflu5 
vorgesehen. Eine Drei-Kolonnen-Version ist auch an einen 
Kreislaufbetrieb einfach an~aBbar[~']. Die Konzentrierung, 
d. h. die Desorption des GeCl, aus der Waschlosung und die 
Reabsorption in einer kleinen Kolonne, erfolgte weitgehend 
in Apparaturen im LabormaBstab, wobei auf moglichst voll- 
standige Entleerung und geringe Totvolumina geachtet wer- 
den muI3te. 

Alle verwendeten Werkstoffe und Materialien muaten be- 
ziiglich Korrosion, Verhalten gegenuber Germanium und 
auf a-Strahler, die schnelle Neutronen erzeugen konnen, un- 
tersucht werden. Besondere Vorsicht war geboten bei den 
zum Tankaufbau venvendeten Glasfasern sowie bei den Sub- 
stanzen, die dem Tank zugefuhrt werden mussen. Fur die 
Glasfasern wurde S2-Glas (Fa. Corning, USA) verwendet, 
das von allen verfugbaren Glasfaserqualitaten den weitaus 
geringsten Gehalt an Uran und Thorium aufwies. 

3.2. ProzeRfiihrung 

Ein Versuchslauf (Run) beginnt rnit dem Zumischen einer 
Losung des Ge-Tragers, die 1 mg eines angereicherten stabi- 
len Ge-Isotops enthalt. Nach drei oder vier Wochen Exposi- 

tion wird rnit 2500 m3 Stickstoff, dem 0.2 % Sauerstoff zuge- 
mischt sind, im Verlauf von 12 h ausgegast. Der Sauerstoff 
sol1 das Oxidationspotential so hoch halten, daB keine Re- 
duktion von Ge(%u nichtfluchtigem Ge'") eintritt. Die De- 
sorption wird durch Messung des Gasdurchsatzes und der 
HC1-Menge in den Waschern verfolgt. Aus dem Gasstrom 
werden GeCl, und HCl (etwa 4 kg) im Gegenstrom von Was- 
ser bei 10-12 "C absorbiert (siehe Abb. 4A). Der HC1-Gehalt 
in den Waschern darf dabei 15 YO nicht ubersteigen, um Ge- 
Verluste sicher zu vermeiden. Nach dem Ende der Desorp- 
tion ist das Germanium vollstandig im Sumpf des ersten 
Waschers in einem Volumen von 25-30 L enthalten. Der 
Wascher wird dann vom System abgekoppelt und mit dem 
kleinen Konzentrierungskreislauf verbunden. Nach Eva- 
kuierung auf 0.1 bar und Ansauern mit HC1-Gas auf 30% 
wird das GeC1, aus der Waschsaure rnit Hilfe eines umlau- 
fenden Gasstroms von 3 m3 h-' ausgetrieben und in den 
kleinen Absorber des Konzentrierungskreislaufs iiberfiihrt. 
Nach sorgfahltigem Spulen der Apparatur ist das GeCl, 
vollstandig in etwa 1 L verdiinnter Salzsaure enthalten. An 
einer Probe wird die Ge-Ausbeute atomspektrometrisch be- 
stimmt. Dann folgt die weitere Konzentrierung und die Um- 
wandlung in German. 

Urn die Verluste an "Ge durch radioaktiven Zerfall klein 
zu halten - in 4 h zerfallt etwa 1 YO - miissen alle Verfahrens- 
schritte so schnell wie moglich durchgefiihrt werden. Ver- 
luste konnen dann in Kauf genommen werden, wenn durch 
einen rascheren Arbeitsablauf letztlich genausoviel 71Ge in 
das Zahlrohr gelangt. 

3.3. Ausbeutebestimmung 

Fur die erfolgreiche Anwendung des Abtrennverfahrens 
muB die Ausbeute an Ge-Trager zuverlassig bestimmbar und 
hoch sein. Wenn das chemische Verhalten von 'IGe und 
Ge-Trager gleich ist, kann die 71Ge-Ausbeute aus der Tra- 
gerausbeute berechnet werden. Die Ausbeute wird jeweils 
auf die Ge-Tragermenge bezogen, die zu Beginn des Versuchs 
zugesetzt wurde. Bei einer Folge gleicher Versuche werden 
Verluste infolge unvollstandiger Desorption durch die Uber- 
hangmenge aus friiheren Versuchen kompensiert, was die 
Ausbeutebestimmung anhand des GeH,-Volumens verfalscht. 
Da Trager n i t  unterschiedlich angereicherten Ge-Isotopen 
(72Ge, 74Ge, 76Ge) eingesetzt werden, kann massenspektro- 
metrisch gepriift werden, ob Ge aus fruheren Versuchen - 
oder von auBen - eingeschleppt wurde. Die massenspektro- 
metrische Analyse des Zahlgases nach der Zahlperiode be- 
zieht alle Operationen in die Kontrolle ein. Der endgiiltige 
Wert fur die Ausbeute liegt daher fruhestens ein halbes Jahr 
nach der Versuchsdurchfuhrung vor. 

3.4. Technische Ausriistung 

Die gesamte Anlage ist im ProzeBgebaude im Sudflugel 
der Halle A untergebracht (Abb. 9); lediglich die Stickstoff- 
gasversorgung liegt auBerhalb des Gebaudes. In einem sich 
anschlieBenden Gebaude befinden sich die Zahleinrichtun- 
gen. Das ProzeBgebaude ist 14.6 m lang, 9.2 m breit und 
9.6m hoch. Es beherbergt die beiden Detektortanks, das 
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starkte 70 m3-Behalter aus Vinylesterharz rnit einer Innen- 
auskleidung aus 4 mm starkem PVDF und den AuBenmaBen 
3.9 m Durchmesser und 7.9 m Gesamthohe. Mit diesen 
MaDen ist ein Transport im Tunnel gerade noch moglich 
(Abb. 12). Das Zentralrohr zur Aufnahme einer Eich-Neu- 
trinoquelle (siehe Ausblick) ist nur im Tank A vorhanden 
(Abb. 11). Das Begasungssystem im Tank A ist fur 
250 m3 h- ' ausgelegt und besteht aus vier konzentrischen 
Rohrringen, die auf der Unterseite gelocht sind. Das Bega- 
sungssystem im Tank B besteht nur aus einem Begasungsring 
und ist fur rund zehnmal kleinere Gasdurchsatze ausgelegt. 
Die Tanklosung kann durch Rohrbundelheizer auf Tempera- 
turen zwischen 10 und 60°C thermostatisiert werden; zur 
Warmeisolation sind die Tanks mit Kunststoff-Folien um- 
mantelt. ~ 1 1 ~  inneren Tankaufbauten und die Medienseiten 
der Versorgungsleitungen und Pumpen sind aus PVDF ge- 
fertigt. 

Abb. 9. GALLEX-Prozeogebaude in der Halle A des LNGS-Untergrundla- 
bors. 

Absorbersystem, die Laborapparaturen zur Herstellung und 
Reinigung von German sowie eine Reihe von Hilfsanlagen 
(Abb. 10). Die Abluft der Gebaudeventilation und die Ge- 
baudeatmosphare werden uber Wascher gefuhrt und konti- 
nuierlich auf HC1 iiberwacht. 

Eine Gesamtubersicht uber die technische Ausriistung zeigt 
Abbildung 11. Als Detektortanks dienen zwei glasfaserver- 

14.6 m 

Abb. 10. GrundriB der GALLEX-Anlage (ohne Gasversorgung). A: Sicher- 
heitsausriistung, Werkstatt, "Ar-Labor; B: Gebiudeventilation, Lager, "Ge- 
Labor. 

Abb. 11. Vereinfachtes FlieBbild und Obersicht iiber die technische Ausrii. 
stung der GALLEX- Adage. 
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Abb. 12. Einfahrt eines Detektortanks in den Gran-Sasso-Tunnel, 

Das Absorbersystem besteht aus drei hintereinanderge- 
schalteten Glaskolonnen handelsiiblicher Konstruktion mit 
einem Durchmesser von 0.3 m und einer Hohe von 3.5 m. 
Die Austauschbereiche sind mit 12 mm-Glaswendeln gefiillt 
und fur einen Gasdurchsatz von maximal 250 m3 h-' (Gas- 
geschwindigkeit ca. 1 m s-  ') ausgelegt. Mit Warmetauschern 
aus Tantal kann das Waschwasser auf knapp oberhalb des 
Taupunktes der Umgebung (8 "C) thermostatisiert werden. 

4. Die GaC1,-Detektorlosung 

4.1. Beschaffung und Spezifikation 

Die Beschaffung der sehr grof3en Menge von 30.3 t Gal- 
lium in einem relativ kurzen Zeitraum als hochkonzentrierte 
GaC1,-Losung mit besonderen Reinheitsspezifikationen war 
eine schwierige Aufgabe. Die GaC1,-Losung wurde von der 
Fa. RhGne-Poulenc, Frankreich, hergestellt und von Dezem- 
ber 1988 bis Mai 1990 in insgesamt 46 Chargen zu je etwa 
2.2 t in eigens dafur konstruierten Transportbehaltern gelie- 
fert. Alle Chargen wurden sorgfaltig auf Gewicht, Zusam- 
mensetzung und kritische Verunreinigungen untersucht, be- 
vor sie in den Zwischenlagertanks im AuBentechnikum ver- 
einigt wurden. Keine der Chargen gab AnlaB zu Reklamatio- 
nen. Die Ubereinstimmung der Analysen, die in drei Labors 
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Tabelle 2. Vergleich von gemessenen und spezifizierten Werten der GALLEX- 
Detektorlosung. 

gemessen spezifiziert 

Gehalt an Ga [gL-'] 561 k 2 565 + 10 
Gehalt an C1 [gL-'] 931 4 

Cl/Ga [mol/mol] 3.24 k 0;Ol >3.15 
Dichte [gL-'1 1887 

Gehalt an 2Z6Ra [pCi kg-'1 50.04  <0.5 [a] 
Gehalt an U [ppb] <0.04 < 2 5  [a] 

Gehalt an Zn [ppb] 
Gehalt an Th [ppb] 10.04  < 2  [a1 

ca. 20 
~ 

[a] Aus diesen Werten folgt ein "Ge-Beitrag von 1 % nach dem SSM. 

durchgefiihrt wurden, war iiberraschend gut. Die vorgegebe- 
nen Spezifikationen und die gemessenen Mittelwerte sind in 
Tabelle 2, die Zusammensetzung und die Eigenschaften der 
Detektorlosung in Tabelle 3 zusammengestellt. 

Tabelle 3. Zusammensetzung und Eigenschaften der Detektorlosung; 8.13 M GaCI,, 2.0 M HCl. 

der Detektorlosung durch Messung des Desorptionsverhal- 
tens von tragerfreiem 68Ge iiberpriift. Dabei entsprach die 
anfangliche 68Ge-Konzentration etwa der Ge-Tragerkon- 
zentration beim Experiment. Die Desorptionskurve zeigt zu- 
nachst eine exponentielle Abnahme und flacht unterhalb von 
0.1 % deutlich ab (Abb. 13)[331. Dieser schwerfluchtige An- 
teil an Germanium - auch Tail genannt - ist ein empfindli- 
cher Indikator fur anderweitig schwer nachweisbare Spuren- 
verunreinigungen. Die Untersuchungen ergaben Hinweise 
darauf, daD Spuren von Kieselsaure die Verursacher der 
Tails ~ i n d [ ~ ' - ~ ~ ] .  

Bei einem so extremen Low-Level-Experiment konnen be- 
reits rund 60 Atome 68Ge den Zahluntergrund verdoppeln, 
eine Zahl, die acht GroDenordnungen unterhalb der Nach- 
weisgrenze von Kontaminationsmonitoren liegt. Dies erklart 
die besondere Vorsicht, die beim Arbeiten in der GALLEX- 
Anlage geboten ist. 

S p e z i e s 
GaC1, HCl HZO 

~ 

Elemente 
Ga c1 H 0 

m [tl 
Gew.-% 
lo3 mol 
Mol- % 

78.5 3.9 20.5 
75.9 3.9 20.2 

25.9 6.4 67.7 
435 107 1135 

~ 

30.3 50.0 2.4 18.2 
30 49.6 2.4 18 

435 1411 2317 1135 
8.1 26.3 44.4 21.2 

Eigenschaften bei 20°C 
Gewicht: 100.87 t Volumen: 53.46m' 
Ge-Verteilungskoeffizient D :  0.14 (+ 2.4% pro K) 

Dichte: 1.887 tm-3 Partialdruck (H,O): 0.4 & 0.1 gm-, Partialdruck (HCI): 1.55 f O . l  gm-, (+7% pro K) 
Viskositat: 8 cPoise 

Die Losung rnit rund 76 Gew.- O h  GaC1, entspricht eher 
einem ,,geschmolzenen Salz" ; physikalisch-chemische Daten 
von verdiinnten GaCI,-Losungen konnen deshalb nur rnit 
groDen Vorbehalten extrapoliert werden. Die Losung ver- 
kohlt organisches Material ahnlich wie konzentrierte Schwe- 
felsaure und ist bei Luftzutritt stark korrosiv. Dies wurde bei 
der ProzeBfiihrung beriicksichtigt, indem Operationen mit 
der Losung .auf das Allernotwendigste beschrankt wurden. 
Radioaktive Spurenverunreinigungen aus den natiirlichen 
Zerfallsreihen wurden durch Aktivierungsanalyse fur 238U 
und 232Th sowie durch Desorption fur 226Ra an allen Liefer- 
chargen bestimmt[22s 321. Sie lagen zum Teil weit unterhalb 
der Spezifikationen (siehe Tabelle 2). 

Das Vorhandensein von chemischen Verunreinigungen, 
die fur die GeC1,-Desorption kritisch sind, wurde an Proben 

t 
n 

0 10 20 
f [ h l  - 

4.2. Vordesorption von kosmogenem Germanium 

Sobald die Einrichtungen im Untergrundlabor es zulie- 
Ben, wurde die im AuDentechnikum zwischengelagerte De- 
tektorlosung in einem 10 m3 fassenden Behalter in den Tun- 
nel transportiert. Kurz davor wurde das durch kosmische 
Strahlung erzeugte Germanium ausgegast. Abbildung 14 zeigt 
eine Innenansicht des Auljentechnikums rnit der technischen 
Ausriistung : Transporttank, Absorptionskolonne und Zwi- 
schenlagertanks. Die insgesamt acht Transportchargen wur- 
den in je 24 h rnit 1000 m3 Stickstoff ausgegast. Die Desorp- 
tion wurde rnit Hilfe von wenigen mg Ge-Trager durch 
atomspektrometrische Konzentrationsbestimmung in der 

Abb. 13. Zeitlicher Verlauf der 68Ge-Desorption aus der Detektorlosung; 
1 = idealer Verlauf. n = Zahl der 68Ge-Impulse pro mL. Nach dem Pfeil sind 
MeDwerte, die nach 80 d erhalten wurden, aufgetragen. 

Abb. 14. LNGS-AuDentechnikum rnit Transporttank, Zwischenlagertanks 
und iiberbauter Briickenwaage im Vordergrund. 
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Abb. 15. Zeitliche Abnahme des Ge-Tragergehalts wihrend der Vordesorp- 
tion. 

Waschsaure verfolgt. Wie Abbildung 15 zeigt, wurde ein ex- 
ponentieller Desorptionsverlauf uber rund zweieinhalb Gro- 
Benordnungen erhalten. 

Welche Mengen an kosmogener Ge-Aktivitat bei der Vor- 
desorption entfernt und wieviel davon noch in den Tunnel 
transportiert wurde, laat sich nur grob angeben. Aus vorlie- 
genden Messungen['6s 341 wird die kosmogene Produktion 
von ''Ge in Meereshohe auf etwa 1000 Atome pro Tag und 
Tonne Gallium geschatzt. Die Produktion von 68Ge und 
69Ge ist etwa zwei- bzw. dreimal groBert16. 351. Im AuBen- 
technikum, etwa 1000m iiber Meereshohe, wird um den 
Faktor 2 mehr Ge p r o d ~ z i e r t ~ ~ ~ ] .  

Bei der Herstellung der Galliumchloridlosung wurde das 
kosmogene Germanium abgetrennt; wahrend Transport und 
Lagerung bildete sich jedoch kosmogenes Germanium nach. 
Aus einer Mittelung iiber die Nachproduktionszeiten aller 
46 Einzelchargen ergibt sich fur die kiirzerlebigen Isotope 
69Ge und 71Ge nahezu Sattigungsaktivitat und fur das lang- 
lebige 68Ge ein Wert, der etwa 30% des Sattigungswertes 
entspricht. Das ausgegaste 68Ge wurde bei drei Vordesorp- 
tionen gemessen. Hochgerechnet auf die Gesamtmenge erge- 
ben sich 18 x lo6 68Ge-Atome am Ende der Lagerzeit oder 
ein Sattigungswert von rund 6 x 10' Atomen, was in guter 
Ubereinstimmung rnit der Abschatzung ist. 

Nach der Vordesorption blieben weniger als 0.1 % des 
fliichtigen kosmogenen 68Ge in der Losung zuruck. Wah- 
rend der Desorption im Transsporttank (mittlere Verweilzeit 
ca. 6 h) und des Transports in den Tunnel (etwa 4 h) bildet 
sich wieder etwas Ge-Aktivitat nach, entsprechend einer 
etwa zehnstundigen Exposition. Mit diesen Angaben kann 
die Zahl der in den Tunnel eingeschleppten kosmogenen Ge- 
Atome auf etwa 60000 (ca. l Atom pro L) geschatzt werden. 
Selbst diese Menge stort die eigentliche 71Ge-Messung so, 
dal3 man die Vordesorption unter Abschirmung, d. h. im Un- 
tergrundlabor, vervollstandigen muo. Wenn alle 68Ge-Ato- 
me in fliichtiger Form vorlagen, wiirden dazu drei Ausga- 
sungen genugen. Sind Tails vorhanden, wird die Desorption 
verzogert und erfordert zusatzliche Maonahmen. Fur das 
kurzlebige 69Ge und fur 'lGe lost sich das Problem durch 
den Zerfall innerhalb weniger Monate von selbst. 

4.3. 68Ge-Desorption im Detektortank 

Im Juni 1990 war die gesamte Detektorlosung in den 
Tank B transferiert. Zur Entfernung der restlichen 68Ge-Ak- 
tivitat wurde genau so verfahren wie bei 71Ge-Messungen, 

aul3er dal3 auf hohe Ausbeuten kein so grol3er Wert gelegt 
werden mul3te. Nach den ersten Versuchen stellte sich her- 
aus, da6 die 68Ge-Freisetzung mit 100-200 Atomen pro Tag 
persistent war und erheblich iiber der tolerierbaren Menge 
von < 3 Atomen pro Tag lag (Abb. 16). Zuerst wurde durch 

1990 1991 
6 7 8 9 1 0 1 1 1 2 ~ 1  2 3  4 5 6 7 8 

10 

1 103 
x 

10 * 
10 ' 4 1  ;i9x3l a a 

0 100 200 300 400 
t [ d l -  

Abb. 16. Freisetzung x von "Ge in Atomen pro Tag im Tank B (Runs 82- 
B33) im Verlauf der Temperaturbehandlung der Tanklosung (untere Kurve). 
A:kalte Runs; B:warme Runs; C:kalte Runs, 71Ge-Messung. Die Messungen 
erfassen die Zeit yon Juni 1990 bis Juli 1991 (obere Skala). 

Blindversuche sichergestellt, daB die Freisetzung nicht durch 
Memoryeffekte aus den Absorbern vorgetauscht wurde. Das 
Begasungssytems im Tank B wurde rnit einem Durchsatz bis 
95 m3 h-' weit im uberlastbereich gefahren, um die erfor- 
derlichen Desorptionsausbeuten in maximal 20 h zu errei- 
chen. Dafiir wurden Absorptionsverluste durch den Austrag 
kleiner Losungstropfchen und durch Kondenaationsnebel 
von einigen Prozent in Kauf genommen. 

Die Eigenschaften der 68Ge-Tails im Detektortank miis- 
sen nicht mit denen der im Labor untersuchten iibereinstim- 
men, da sich die Konzentrationen um mehrere GroBenord- 
nungen unterscheiden und die Vorgeschichte verschieden ist. 
Deshalb wurde versucht, durch erhohte Tragerzugabe (vier 
Runs (B5-B8) mit je 10 mg Ge-Trager) sowie durch Runs 
mit unterschiedlich langer Exposition (B9-Bl3) die Freiset- 
zungsraten zu verringern. Die unverandert starke Frei- 
setzung (Abb. 16A) belegt die Reaktionstragheit der Tailspe- 
zies gegeniiber Isotopenaustausch und weist auf eine gleich- 
bleibende Freisetzung aus einem 68Ge-Depot hin. 

Daraufhin wurde die Losung thermisch behandelt; sie 
wurde im Verlauf von sechs Monaten bis auf 42 "C envarmt, 
einige Zeit dort belassen und dann wieder abgekiihlt 
(Abb. 16B, C). Wahrend dieser Zeit wurden laufend Desorp- 
tionen durchgefiihrt. Beim ersten Erwarmen uber 30 "C wur- 
den rund 600000 68Ge-Atome desorbiert, was - zerfalls- 
korrigiert ~ etwa 5 Yo des ursprunglich vorhandenen kosmo- 
genen "Ge-Inventars entspricht. In der Folge sank die Frei- 
setzung - trotz weiterem Envarmen - allmahlich wieder auf 
das urspriingliche Niveau von etwa 100 68Ge-Atomen pro 
Tag. Unter der Annahme, dal3 die Freisetzung tatsachlich 
auf die Zersetzung einer Ge-Spezies mit einer Aktivierungs- 
energie von etwa 100 kJ mol-' - die sich letztlich aus den bei 
40 und 25 "C freigesetzten Mengen ergab - zuriickzufiihren 
ist, war zu erwarten, daB sich nach dem Abkiihlen (Runs B27 
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und B28) die 68Ge-Freisetzung auf das angestrebte niedrige 
Niveau von 2 3 68Ge-Atomen pro Tag einstellte. Als dies 
der Fall war (Abb. 16C) konnte die erste 71Ge-Me13reihe 
begonnen werden. Es wurde entschieden, diese zunachst im 
Tank B weiter zu fuhren. 

5. Erster Versuchsbetrieb 

5.1. Germaniumausbeuten 

Fur die Messung der 71Ge-Produktion im Tank B muI3te 
wieder groBerer Wert auf das Erreichen hoher Absorptions- 
ausbeuten gelegt werden. Die Absorptionsausbeuten an 
GeC1, und HC1 in den drei Kolonnen sind in Tabelle 4 fur 
mehrere Betriebsbedingungen zusammengestellt. Die Zahlen 

Tabelle 4. Prozentuale Absorptionsausbeuten an GeCI, und HCI. 

die ietzte Kolonne verschleppt und gehen fur die Messung 
verloren. 

Fur die aus dem GeH,-Volumen ermittelte Zahlrohraus- 
beute erhalt man fur alle ab B35 durchgefuhrten Versuche 
einen Mittelwert von 91.8 & 2.2%. Dieser Wert mu13 noch 
um die Uberhangmenge aus dem vorangegangenen Run kor- 
rigiert werden, die aus der Isotopenzusammensetzung des 
Germaniums im Zahlgas erhalten wird. Bei den bisher ge- 
messenen Runs -die meisten sind noch nicht zu Ende gezahlt 
- wurden 98.5-99 % des eingesetzten Tragers wiedergefun- 
den, was mit der aus den Betriebsdaten berechneten Uber- 
hangmenge von 1 - 1.5 % gut ubereinstimmt (siehe auch die 
Gleichungen in Abschnitt 2.2). 

In Tabelle 5 ist die Ge-Massenbilanz fur den Ge-Trager 
und 71Ge fur die unter Standardbedingungen durchgefuhr- 
ten Versuche in den Tanks A und B zusammengefaBt. Die 

Tabelle 5. Massenbilanz fur den Ge-Trager und "Ge in den Tanks A und B. 
~~~ 

Kolonne 1 2 3 Tank B Tank A 

Tank A :  Gasdurchsatz ca. 200 m3 h-' 
GeCI, > 99 <0.5 <0.5 
HCI > 99.2 <0.7 <0.1 

Tank B :  Gasdurchsatz ca. 95 m3 h-' 
GeCI, 88.5 3.4 8.1 
HCI 74.3 9.1 16.6 
GeCI, [a] 88.6 9.3 2.1 

[a] Mit Ansauern des Nebels nach Kolonne 1. 

sind Mittelwerte von Versuchsgruppen mit gleichen Be- 
triebsbedingungen. Wahrend beim auslegungsgemaBen Be- 
trieb im Tank A GeCI, und HCl bereits in der ersten Kolonne 
zu uber 99 % absorbiert werden, werden sie beim Uberlast- 
betrieb des Begasungssystems im Tank B durch die Bildung 
von Kondensationsnebeln teilweise in die zweite und dritte 
Kolonne verschleppt und erst dort vollstandig zuriickgehal- 
ten. Die Ursache der Nebelbildung ist der scharfe Gasstrahl 
aus den Dusen des Begasungsrohrs im Uberlastbereich: Pro 
m3 Gas werden ca. 0.14mL Losung als ca. 1 pm grol3e 
Tropfchen ausgetragen. In der feuchten, rnit HC1 ubersattig- 
ten Gasphase der Wascher sind diese Tropfchen gute Kon- 
densationskeime und wachsen in der Wascherpackung auf 
den etwa vierfachen Durchmesser zu einem Kondensations- 
nebel von 8 mL m-3 an. Bei geringem Druckverlust und 
kleinen Gasgeschwindigkeiten (5  0.4 m s- ') konnen die 
Nebeltropfchen die Wascherpackung pa~s ie ren [~~I .  Der letz- 
te Wascher wird bei hoherem Druckverlust knapp unterhalb 
des Flutungspunktes betrieben, so daI3 der Nebel sicher zu- 
ruckgehalten wird. 

Aus der ersten Kolonne werden GeCl, und HCl ausschlieI3- 
lich als Nebel verschleppt. Deshalb wurde durch Einspeisen 
von HC1-Gas (4 kg in 7 h) nach der ersten Kolonne der Ne- 
be1 so stark angesauert, daI3 GeC1, aus ihm in die Gasphase 
freigesetzt wurde. In der zweiten Kolonne wurde es dann 
wieder absorbiert. Nachdem rund 80% des GeCI, aus dem 
Tank desorbiert waren, wurde die HC1-Einspeisung abge- 
brochen, damit in der Waschsaure der zweiten Kolonne die 
HC1-Konzentration unter 15 Gew.- YO blieb. Die Wirksam- 
keit dieser einfachen MaBnahme ist aus Tabelle 4 ersichtlich 
(letzte Zeile): statt 8-9% werden nur etwa 2 % des GeCI, in 

GeH,-Ausbeute ["h] 

("Ge 86 5 2 91 + k 2)  
Ge-Trager 91 5 2  95+  + 2  

Verlustquellen [%I 
Desorption 1.5 
Absorption 3 
Konzentrierung 1 
Probenentnahme 1 
Zahlgaspraparation 2.5 

0.3 [a] 
1 
1 
0.5 
2 

[a] Aus Betriebsdaten ermittelt. 

Verluste an 71Ge durch radioaktiven Zerfall (Differenz zwi- 
schen Ge-Trager und 71Ge-Ausbeute) hangen von der Dauer 
der Operationen ab. Fur die Abschatzung der Verluste bei 
der Desorption des Tragers muD die Uberhangmenge des 
Tragers und der "Ge-Anteil beriicksichtigt werden. In Ta- 
belle 6 sind die Ausbeuten aller Versuche der 71Ge-MeBreihe 
zusammengestellt. 

5.2. "Ge-Produktion durch Nebenreaktionen 

Beitrage von Nebenreaktionen zur 71Ge-Produktion wur- 
den aus einer Reihe von zusatzlichen Untersuchungen abge- 
schatzt. Der FluB von kosmischen Myonen und schnellen 
Neutronen wurde vor Ort im Tunnel g e m e s ~ e n [ ~ * . ~ ~ ] .  Der 
integrale "Ge-Produktionsquerschnitt wurde mit Myonen- 
~ t r a h l e n [ ~ ~ l  und Pu-Be-Neutronenquellen bekannter Intensi- 
tat['61 direkt an der Detektorlosung ermittelt. Aus Produk- 
tionsquerschnitt und TeilchenfluB errechnet sich im Unter- 
grundlabor fur Myonen ein Betrag, der den envarteten SSM- 
MeBwert um 2.9 & 0.9 YO erhoht. Fur schnelle Neutronen 
ergibt sich eine Korrektur von weniger als 0.2 YO. 

Die integrale 71Ge-Produktion durch a-Teilchen wurde 
direkt in einer 8 M GaC1,-Losung geme~sent'~. l 6 I .  Daraus 
wurde die zur Produktion eines 71Ge-Atoms erforderliche 
Zahl Z von a-Teilchen rnit (f) als Naherungsgleichung er- 
rechnet. En wird dabei in MeV (4-9) eingesetzt. Die Rech- 
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Tabelle 6. Tragerausbeuten der ersten "'Ge-MeOreihe. 

Run Exposition Ge-Trager Ge-Tragerausbeuten 
Ende Dauer IsotopIMenge nach Absorption nach Konzentrierung im Zahlrohr 

[dl bmoll ["/ .I  [%I ["/ .I  

829 4. Juni 1991 20.96 74115.68 100.3 90.2 
830 5. Juni 1991 1.27 72113.87 102.9 87.4 
B3 1 26. Juni 1991 20.77 76115.42 103.5 89.0 
832 17. Juh 1991 21.00 74114.29 n.b. [a] 89.1 

B34 28. August 1991 21.00 76116.27 97.8 87.4 
B33 7. August 1991 21.00 72113.80 n.b. [a] 85.4 

B35 [b] 
B36 
837 
B38 
B39 
B40 
B41 
B42 
843 

19. September 1991 
9. Oktober 1991 

10. Oktober 1991 
30. Oktober 1991 
20. November 1991 
21. November 1991 
11. Dezember 1991 
8. Januar 1992 
9. Januar 1992 

22.25 
19.70 

1.17 
19.88 
20.96 

1.17 
19.88 
27.96 

1.17 

74115.88 
72113.35 
76135.14 
74115.03 
7211 1.94 
7611 4.64 
74114.86 
72114.83 
76115.25 

97.0 
94.4 
95.2 

100.7 
104.5 
104.9 
107.0 
96.7 
99.7 

94.2 
96.0 
97.3 
89.1 
92.5 
96.4 
89.5 
90.0 

100.3 

83.7 
88.0 
84.4 
85.0 
87.0 
85.2 

92.6 
93.5 
92.8 
88.8 
92.4 
92.8 
90.9 
90.6 
94.2 

- 844 [cl 29. Januar 1992 19.88 74113.82 101.6 [dl 
B45 19. Februar 1992 20.96 7211 3.35 105.0 95.2 92.8 
B46 20. Februar 1992 1.21 7611 3.12 98.3 96.2 93.8 
B47 11. Marz 1992 19.81 74115.02 n.b. [a] 92.9 86.1 
B48 12. Marz 1992 1.19 7211 3.56 n.b. [a] 99.2 92.8 
B49 31. Marz 1992 18.83 76114.83 98.3 97.5 93.2 
B50 29. April 1992 29.00 7411 5.23 99.0 95.5 89.1 
fe, f l  100.5 ?I 3.8 94.7 * 3.5 91.8 k 2.2 
[f, gl 101.1 k 2.6 88.1 k1 .7  85.6 k1.6 

[a] Nicht bestimmt. [b] AnsPuern des Nebels und Standardbedingungen ab B35. [c] Reduktion des statischen Betriebsinhalts im Konzentrierungsabsorber von 0.07 auf 
0.05 L ab B44. [d] Verlust bei der Praparation, B44 ist nicht in die Mittelwertbildung einbezogen. [el Mittelwerte bei Standardbedingungen (B35-B50). [fl Die Fehler 
der Mittelwerte enthalten sowohl die analytischen Bestimmungsfehler als auch die Reproduzierbarkeit der Versuchsdurchfuhrung. Die analytisch am genauesten 
bestimmbaren Zahlrohrausbeuten sind auf rund k 2% reproduzierbar. [g] Mittelwerte ohne Ansauern des Nebels (B29-B34). 

nung ergibt, daB beispielsweise I % des SSM-Erwartungs- 
wertes von 200 mg 232Th, im Gleichgewicht mit seinen Toch- 
ternucliden, erzeugt wird. Die effektiveren, kurzlebigen a- 
Strahler entstehen als Tochter langlebiger Nuclide, deshalb 
miissen auch die langlebigen Radioelemente der naturlichen 
Zerfallsreihen genauestens kontrolliert werden. In der heuti- 
gen Umwelt sollte man zur Absicherung auch Transurane in 
eine solche Kontrolle einbeziehen. Daher wurden a-spektro- 
metrische Analysen von Transuranen sowie von "OPb, 
'loPo und 228Ra dur~hgefuhr t [~~l .  Bisherige Untersuchun- 
gen ergaben, daB die Summe aller bekannten Nebenreak- 
tionsbeitrage durch a-Strahler unter 0.2 % des SSM-Signals 
liegt. 

Gegeniiber schnellen Neutronen (2  0.4 MeV) ist die De- 
tektorlosung wesentlich empfindlicher als gegenuber a-Ted- 
chen. Die bei der Spontanspaltung ermittierten Neutronen 
tragen bei schweren gg-Kernen, z.B. 244Pu und 252Cf, mehr 
zur "Ge-Produktion bei als die gleichzeitig errnittierten a- 
Teilchen. Da die a-spektrometrische Analyse zu unempfind- 
lich ist, wird derzeit ein globaler Nachweis von Spontanspal- 
tungsereignissen im Tank iiber die Abtrennung und Messung 
des Spaltprodukts 133Xe (Halbwertszeit 5.25 d) vorbereitet. 
AuBerdem ist vorgesehen, uber die Messung der 6gGe-Pro- 
duktion weitere Hinweise auf storende Nebenreaktionen zu 
erhalten. 

5.3. Ergebnisse der ersten 71Ge-MeBreihe[61 

Zwischen Mai 1991 und April 1992 wurden 16 Runs mit 
drei oder vier Wochen Expositionszeit und 5 Runs mit kur- 
zer Expositionszeit (ca. 1.2 d) durchgefuhrt (Runs 29-50). 
Die kurzen Runs sind eine Art Blindversuche, urn einge- 

schleppte Ge-Aktivitat zu detektieren; sie wurden uber die 
gesamte MeBperiode verteilt und ergaben sehr geringe Werte 
von 6 ? ,'2 % des SSM-Signals, was nicht zu einer Korrektur 
der MeBwerte AnlaB gibt. 

Die Zahlrohrausbeuten (Tabelle 6) umfassen alle Opera- 
tionen bis einschliel3lich dem Einfullen des Zahlgases in das 
Zahlrohr. Von 13 Runs war die Zahlperiode im Juni 1992 
noch nicht abgeschlossen, d. h. die genaue Bestimmung des 
Zahluntergrunds ist noch nicht beendet. Die Ergebnisse der 
ersten MeBperiode umfassen insgesamt 295 Expositionstage. 

Die Zahlimpulse wurden anhand der Energie und der Im- 
pulsanstiegszeit diskriminiert. Abbildung 8 zeigt alle regi- 
strierten Impulse wahrend der ersten Lebensdauer des 71Ge. 
Die Zahlfenster fur den K- und den L-Peak wurden fur jedes 
Zahlrohr durch Kalibrierung ermittelt. Fur die Berechnung 
der "Ge-Produktion aus den Impulsen innerhalb der beiden 
Fenster wurde eine ,,Maximum-likelihood"-Analyse ange- 
wendet [411. Die ursprungliche Zahl der 'Ge-Atome erhalt 
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Abb. 17. Abfall der 7'Ge-Impulsrahl pro Tag b) im Verlauf der Zahlzeit (Mit- 
telwerte von 14 Runs; aus [6]) .  
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man durch Extrapolation aus der Halbwertszeit von 11.43 d 
und unter der Annahme eines konstanten Untergrunds. Die 
Ergebnisse sind in Abbildung 17 fur alle L- und K-Impulse 
von 14 Runs zusammengestellt. Die durchgezogene Linie 
stellt die beste Anpassung an den gemessenen Wert fur den 
Zahluntergrund dar. Abbildung 18 zeigt die Ergebnisse der 
einzelnen 71Ge-MeBruns. Monte-Carlo-Simulationen erga- 
ben, daB die Abweichungen innerhalb des statistischen Feh- 
lers liegen, der wegen der geringen Gesamtzahl der Impulse 
(ungefahr 70) noch relativ hoch ist. 

320 
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Abb. 18. Ergebnisse der ersten MeBreihe (Mai 1991 -April 1992,14 Runs); der 
Mittelwert ist ganz rechts eingezeichnet (aus [61). x = "Ge-Produktion in Ato- 
men pro Tag. (Aus [6] . )  

Die Analyse der Zahlimpulse ergab eine mittlere 71Ge- 
Produktion im Detektortank von 0.80 0.17 "Ge-Atomen 
pro Tag. Da in der Astrophysik ein Neutrinoeinfang pro 
Sekunde und Targetatomen als 1 SNU (Solar Neutrino 
Unit) bezeichnet wird, ergibt sich ein Wert von 90 i. 19 SNU. 
Von diesem Wert sind als Korrekturen folgende Zahlenwerte 
abzuziehen: 1. Myonen: 3.7 k1.1 SNU; 2. a-Strahler in 
der Detektorlosung: 0.2 SNU; 3. schnelle Neutronen: 
0.15 & 0.1 SNU; 4. Radon: 2 +1  SNU; 5. 69Ge aus 
Myonen und 'B-Neutrinos: 1 k 1 SNU. 

Beitrage zum systematischen Fehler aus der Zahihlausbeute 
(+_ 3.6 %), der Festlegung der Impulsanstiegsgrenzen 
(&  1.8 %) und der chemischen Ausbeute (& 1.5 O h )  sind noch 
zu berucksichtigen. Dann erhalt man als Ergebnis fur den 
FluD der Sonnenneutrinos die Ausdrucke (g) und (h). Der 

(83 19[statistisch] 8[systematisch])SNU fur 1 u Fehler (8) 

(h) 
(63 k 14[statistisch] & 6[systematisch])% des SSM- 

Erwartungswertes von 132 SNU 

SNU-Wert gemaR (8) ist in Abbildung 18 ganz rechts einge- 
zeichnet. Aus der Anpassung der MeRwerte in Abbildung 17 
erhalt man fur die Lebensdauer von 71Ge 13.5 ? 2:; d, was 
statistisch mit dem Wert von 16.5 d in Einklang ist. 

Eine Bewertung dieses Ergebnisses['] in Zusammenhang 
mit den Theorien des Sternaufbaus und der Fusionsreaktio- 
nen im Sterninneren sowie der Neutrinoeigenschaften 1aRt 
den SchluB zu, da13 GALLEX erstmals den Nachweis der 
energiearmen pp-Neutrinos aus der Hauptreaktion der Son- 
ne erbracht hat. Das Ergebnis von GALLEX kann in Uber- 
einstimmung rnit dem SSM sein, wenn man den noch relativ 

grogen Fehler berucksichtigt. Aussagen zur Frage, ob Neu- 
trinos eine Ruhemasse haben, sind nicht so eindeutig mog- 
lich. Zusammen mit den Ergebnissen aus dem Chlorexperi- 
mentl"] und den Messungen des Kaminoka-Detektorsr"] 
konnen aber Grenzen fur die Neutrinomasse angegeben wer- 
den und -was vielleicht noch wichtiger ist - bestimmte Mas- 
senbereiche ausgeschlossen werden. So scheint der wahr- 
scheinlichste Bereich fur die Differenz der Massenquadrate 
von Elektron- und Myon-Neutrino um eV zu liegen, 
woraus sich fur das schwerere Myon-Neutrino eine Masse 
von wenigen eV ergeben wiirde. Dies ist fur die Astro- 
physik jedoch ein zu kleiner Wert, um die fehlende Masse im 
Weltall zu erklaren. 

6. Ausblick 

GALLEX ist fur eine MeDdauer von vier Jahren konzi- 
piert. Fur die Genauigkeit des Endergebnisses sind sowohl 
hohe Ausbeuten an 71Ge als auch die Kontrolle aller denk- 
baren Nebenreaktionen wichtig. Gerade der zweite Punkt 
wird auch in Zukunft rnit allem Nachdruck bearbeitet wer- 
den. Bei der Uberprufung weiterer Nebenreaktionen erwar- 
ten wir aber keine grundlegende Anderung der bisherigen 
Ergebnisse. Beziiglich der Ausbeuten sind wir an einem 
Punkt angelangt, an dem keine wesentliche Verbesserung 
mehr moglich ist, insbesondere nachdem nun die Desorp- 
tionen seit Juni 1992 aus dem dafur ausgelegten Tank A er- 
folgen. 

Die "Ge-Messungen wurden ab August 1992 fortgesetzt 
(Betriebsperiode 2) und sind zunachst fur ein weiteres Jahr 
geplant. Dabei sollen im Vierwochenrhythmus abwechselnd 
Runs rnit 27 und 1 d Expositionsdauer gefahren werden. Mit 
vielen kurzen Runs kann man durch Extrapolation auf die 
Expositionszeit Null einen Nullwert fur die 71Ge-Produk- 
tion bestimmen und Storungen durch eingeschleppte Ge-Ak- 
tivitat ausschlieDen. 

Eine wichtige Absicherung der MeDergebnisse ist die Ei- 
chung des GALLEX-Detektors mit einer 51Cr-Neutrino- 
quelle (Halbwertszeit 28 d), die durch Bestrahlung von ange- 
reichertem metallischem 50Cr im HochstfluBreaktor in 
Grenoble hergestellt wird. Sie wird eine Starke von mehr als 
1.5 MCi haben und im Zentrum der Detektorlosung ein 
71Ge-Signal erzeugen, das anfangs rund zehnmal gro5er ist 
als das auf die Sonnenneutrinos zuruckzufuhrende. Die Vor- 
bereitungen zu zwei Eichexperimenten, die im AnschluD an 
die zweite Betriebsperiode fur Ende 1993 und fur 1994 vorge- 
sehen sind, befinden sich im Zeitplan[421. Durch diese Eich- 
experimente sol1 die korrekte Konzeption des Experiments, 
der experimentelle Aufbau und die Durchfuhrung aller Ope- 
rationen nochmals uberpruft werden. Im AnschluB daran ist 
eine weitere zweijahrige Mellzeit vorgesehen, um den statisti- 
schen Fehler des Ergebnisses weiter zu verringern. 

Wenn nach vier Jahren Me5dauer ein Ergebnis uber die 
Fusionsreaktionen der Sonne vorliegt, wird die Mission von 
GALLEX sicherlich nicht zu Ende sein. Untersuchungen zur 
Frage eines Zusammenhangs zwischen langerfristigen 
Schwankungen des Neutrinoflusses und den elfjahrigen 
Sonnenfleckencyclen konnen eine weitere Aufgabe fur 
GALLEX sein. 

Eingegangen am 24. Juli 1992 [A 8821 
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