INAUGURAL — DISSERTATION

zur
Erlangung der Doktorwiirde
der
Naturwissenschaftlich — Mathematischen
Gesamtfakultit
der Ruprecht-Karls-Universitat
Heidelberg

Vorgelegt von
MSec. Jeschua Geist
aus Schwibisch Hall

Tag der miindlichen Priifung: 15. Januar 2020






Bestimmung der Isomerenergie von ??°Th
mit dem hochauflosenden

Mikrokalorimeter-Array maXs30

Gutachter: Prof. Dr. Christian Enss
Prof. Dr. Maurits Haverkort






Der Isomerzustand des Thoriumisotops ??*Th ist der niedrigste bekannte angeregte
Kernzustand und ist daher ein vielversprechender Kandidat fiir Prézisionstests der
zeitlichen Konstanz von Naturkonstanten und fiir eine neue Generation von Zeit-
standards. Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde die Unsicherheit des expe-
rimentellen Werts der Isomerenergie weiter verbessert, um den zu durchsuchenden
Wellenléngenbereich bei der lasergetriecbenen Anregung aus dem Grundzustand zu
reduzieren und die wegen der geringen Linienbreite des Zustands langwierige Suche zu
beschleunigen. Hierfiir wurde ein hochauflésendes Mikrokalorimeter-Array vom Typ
maXs30 basierend auf metallischen magnetischen Kalorimetern (MMC) entworfen,
im Reinraum hergestellt und zur hochaufgelosten Messung des Gammaspektrums
von ??Th eingesetzt. Ein MMC besteht aus einem Teilchenabsorber und einem pa-
ramagnetischen Temperatursensor. Die Temperaturidnderung durch die Absorption
eines Photons im Absorber wird in eine Magnetisierungsdnderung des Paramagneten
umgewandelt und iiber ein SQUID-Magnetometer ausgelesen. Die Detektorkanéle des
hier diskutierten Detektors besitzen eine exzellente Linearitédt, sowie Energieauflo-
sungen von AE = 7,9¢eV im Limes kleiner Energien und AE = 9,8¢eV bei 60keV,
was dem derzeit weltweit besten Auflosungsvermdgen von tiber 6000 entspricht. Das
aufgenommene Gammaspektrum entsteht aus ?**Th im angeregten Zustand, welches
durch a-Zerfall einer chemisch gereinigten 23*U-Quelle erzeugt wird. Aus dem Ge-
samtspektrum konnte die Isomerenergie konsistent auf drei Wegen bestimmt werden
und lieferte ein Ergebnis von Eis, = (8,09 + 0,13 (stat)fgfi (syst)) eV.






Determination of the isomeric energy of 2?*Th
with the high-resolution microcalorimeter array maXs30

The thorium isotope 2?Th has the isomeric state with the lowest nuclear excitation
known and is thereby a good candidate for investigating the stability of univer-
sal constants and a new generation of time-standards. In the framework of this
thesis the uncertainty of the experimental value of the isomeric energy has been
further improved to reduce the wavelength range that needs to be scanned in a laser-
driven excitation and to speed up the lengthy search due to the small linewidth.
A high-resolution microcalorimeter-array of maXs30-type based on metallic mag-
netic calorimeters (MMC) has been designed, fabricated in the cleanroom and used
to measure the gamma-spectrum of 22°Th. An MMC consists of a particle absorber
and a paramagnetic sensor. A change of temperature caused by an absorbed pho-
ton is converted to a change of magnetization by the paramagnetic material and
read out by a SQUID. This detector shows excellent linearity and energy reso-
lutions of 7.9¢V (FWHM) at small energies and 9.8¢eV at 60keV, corresponding
to a resolving power above 6000. The gamma-spectrum of excited 2?Th is pro-
duced by the a-decay of a chemically purified *3U-source. On three different ways
the isomeric energy could be extracted consistently from the spectrum resulting in
Eiso = (8.09 £ 0.13 (stat) 0% (syst)) eV.
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1. Einleitung

Die Zeitmessung war von Beginn der Menschheit an ein Spiegel der Handwerks-
kunst und des wissenschaftlichen Fortschritts. Beginnend mit frithen Sonnen- und
Sanduhren, die eine Zeitmessung auf Stundenniveau erlaubten, konnten die ersten
mechanischen Uhren mit einer Genauigkeit von einigen Minuten pro Tag bis hin zu
Quarz-Uhren auf etwa eine Sekunde pro Jahr verbessert werden. Eine Revolution in
der Zeitmessung brachte die Erfindung der Atomuhr im Jahre 1949. Dabei wird die
Schwingungsperiode eines elektromagnetischen Wechselfeldes, das Uberginge zwi-
schen zwei festgelegten langlebigen Zustédnden der Atome eines chemischen Elements
anregt, in eine hochprézise Zeitinformation umgewandelt. Bei der klassischen Atom-
uhr werden Césium-Atome durch Mikrowellenstrahlung angeregt und eine relative
Genauigkeit von 107'° erreicht.

Durch die Anregung mit sichtbarem Licht, welches eine 50 000-mal héhere Frequenz
aufweist als die fiir den Ubergang im Césium verwendeten Mikrowellen, konnte die
Genauigkeit durch die Entwicklung optischer Atomuhren deutlich vorangetrieben
werden. In den vergangenen Jahren haben sich diese stetig weiterentwickelt, sodass
die exaktesten heute eine relative Genauigkeit von bis zu 1078 erreichen, was be-
deutet, dass sie in 10 Milliarden Jahren lediglich um bis zu einer Sekunde falsch
gehen. Hilfreich ist eine derart hohe Genauigkeit unter anderem bei der Synchro-
nisierung weltweiter Computernetzwerke, die zum Beispiel mit Satellitennavigation
oder elektronischen Finanztransaktionen in Verbindung stehen. Dariiber hinaus limi-
tiert die Zeitmessung einige physikalische Experimente zum Beispiel auf der Suche
nach Gravitationswellen [Kol16] oder der zeitlichen Varianz physikalischer Grund-
konstanten [GR10|. Zudem ermdglicht eine derart prazise Uhr in der Geodésie die
Bestimmung der Position im Gravitationsfeld der Erde auf dem Niveau weniger Zen-
timeter [McG18, Meh18].

Die Linienbreite atomarer Ubergéinge limitiert die weitere Entwicklung der Atom-
uhren. Eine vielversprechende Moglichkeit dies zu umgehen besteht darin, ein deut-
lich schmaleres Atomkernniveau anzuregen. Aus der Mossbauer-Spektroskopie an
Kerniibergéngen in Festkorpern bei kryogenen Temperaturen sind dabei Q-Fakto-
ren von bis zu 10 bekannt [Pot88]. Das Isotop ?*Th besitzt den ersten angeregten
Kernzustand (Isomerzustand) mit der niedrigsten bisher bekannten Anregungsener-
gie und ist dadurch das einzige Isomer, das im fiir UV-Laser erreichbaren Bereich
liegt. Mit einer Kernuhr basierend auf der Anregung dieses isomeren Zustands 22 Th
wird eine Genauigkeit von 107! prognostiziert [Kaz12|. Dabei besteht ein weiterer
Vorteil im Vergleich zu Atomuhren in einer geringeren Frequenzverschiebung auf-
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grund externer elektrischer und magnetischer Felder, da der Atomkern deutlich bes-
ser gegeniiber diesen externen Stérungen abgeschirmt ist als die Hiille eines Atoms
[Peil5]. Neueste optische Uhren arbeiten dabei oft mit nur einzelnen Ionen in ei-
ner Ionenfalle [Chol9| bis zu einigen tausend Ionen, die durch ein optisches Gitter
im Ultrahochvakuum auf Position gehalten werden |Tak16]. Dies garantiert hochste
Materialreinheit durch vorheriges Aussortieren von Fremdatomen. Werden die an-
zuregenden Atome hingegen in einem Festkorper bereitgestellt, so fiihrt deren grofse
Anzahl (N > 10') zu einem grofen Signal-zu-Rauschen-Verhiltnis, jedoch treten
oftmals Gitterdefekte, Verunreinigungen sowie Fluoreszenz des Wirtskristalls auf.

Auf dem Weg zum Bau eines Lasers, der direkt in den 2™ Th-Zustand anregt, ist es
aufgrund dessen schmaler natiirlicher Linienbreite und des stark begrenzten Durch-
stimmbarkeitsbereichs eines UV-Lasers notig, diese Anregungsenergie sehr genau zu
kennen. Diese zu vermessen und dadurch den Weg fiir den Bau eines entsprechenden
Lasers zu ebnen, ist Gegenstand vorliegender Arbeit.

In Kapitel 2 werden die Besonderheiten des Isomerzustands von ??*Th insbesondere
hinsichtlich einer Eignung zur Verwendung in einer Kernuhr basierend auf diesem
Ubergang weiter ausgefiihrt.

Im Rahmen dieser Arbeit wurden metallische magnetische Kalorimeter fiir die Mes-
sung eingesetzt, da sie eine exzellente Energieauflosung tiber einen grofsen Energiebe-
reich gewahrleisten. In Kapitel 3 werden die fiir das Verstdndnis der Funktionsweise
eines metallischen magnetischen Kalorimeters bendtigten theoretischen Grundlagen
dargestellt. Angefangen mit dem grundsétzlichen Detektionsprinzip werden im weite-
ren Verlauf des Kapitels die einzelnen Detektorkomponenten, Teilchenabsorber und
Temperatursensor, sowie die gradiometrisch verschalteten Detektionsspulen vorge-
stellt. Unter Zuhilfenahme eines vereinfachten thermodynamischen Modells werden
der Signalverlauf, unterschiedliche Beitridge zum Detektorrauschen sowie das durch
thermodynamische Fluktuationen bestimmte fundamentale Limit der Energieauflo-
sung des Detektors diskutiert.

Speziell fiir die hier diskutierte Messung wurde im Rahmen dieser Arbeit das in
[Hen17| entwickelte Detektor-Array maXs30, welches aus 8x8 metallischen magneti-
schen Kalorimeter-Pixeln aufgebaut ist, angepasst und im institutseigenen Reinraum
hergestellt. In den experimentellen Grundlagen in Kapitel 4 werden zunéchst dessen
Aufbau und die durchgefiihrten Anpassungen diskutiert. Mit dem sich anschlieffen-
den Abschnitt iiber die Signalaufnahme mittels SQUID-Magnetometern kann dann
das erwartete Detektorsignal berechnet werden. Der Versuchsautbau im Kryostaten
und die verwendeten radioaktiven Quellen werden im Anschluss vorgestellt. Mit der
Berechnung und Optimierung der Zéhlraten im hier relevanten Energiebereich und
der Signalaufnahme bei Raumtemperatur schlieft dieses Kapitel. Auf die Reinheit
der Quelle musste hierbei besonders geachtet werden, da bereits in vorangegange-



nen Arbeiten in der Arbeitsgruppe eine 23U-Quelle mit metallischen magnetischen
Kalorimetern untersucht wurde. Trotz einer hohen Statistik, der Verwendung einer
Rontgenlinse als Energie-Bandpass fiir Photonen und einer hinreichend guten Ener-
gieauflésung konnte in [Sch16] aufgrund eines massiven Untergrunds durch g-Zerfille
kein Wert fiir die Energie des Isomerzustands von ***Th ermittelt werden. In [Pon17]
wurde bereits mit der auch in dieser Arbeit verwendeten Quelle gemessen. Der Un-
tergrund war zu dieser Zeit sehr gering, da die Quelle kurz zuvor hergestellt wurde.
Aufgrund einer Energieauflosung des damaligen Aufbaus von AEpwhy & 200 eV war
es jedoch auch hier noch nicht moglich einen verlésslichen Wert fiir die Isomerener-
gie Fis, zu erhalten. In [Busl8|] wurde mit demselben Detektor wie in dieser Arbeit
gemessen. Noch ohne die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Optimierungen
am Versuchsaufbau wurde zu der Zeit eine Energieauflosung von AFEpwaym ~ 20 eV
erreicht und letztendlich ein Wert von Ei, = (8,5 £ 3,6) ¢V [Busl18| ermittelt.

In Kapitel 5 werden die Ergebnisse dieser Arbeit vorgestellt, wobei im ersten Teil
zunéchst detektorspezifische Messergebnisse wie die Bestimmung der Detektor-In-
duktivitit, der Er®"-Konzentration des Temperatursensors, der Signalverlauf und
die Sensor-Magnetisierung diskutiert werden. Jeweils mit einem Vergleich mit den
Erwartungen sind die Ergebnisse der Messungen des Detektor-Rauschens und der
dadurch erreichten Energieauflosung des Detektors bei unterschiedlichen Energien in
einem gemeinsamen Abschnitt zusammengefasst. Im zweiten Teil werden zur Auf-
bereitung der Detektorsignale durchgefiihrte Schritte bis hin zur Energiekalibration
aufgenommener Spektren erlautert. Das daraus entstehende Gesamtspektrum wird
im dritten Teil des Kapitels vorgestellt. Die Ergebnisse zur Bestimmung der Energie
des Isomerzustands von ?2Th werden im vierten Teil des Ergebniskapitels diskutiert.
Dabei gibt es drei Methoden die Isomerenergie aus dem gemessenen Energiespektrum
der 23U-Quelle zu extrahieren.
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2. Motivation

Unter allen der etwa 176 000 bekannten Kernanregungszustinde ist neben #3™U mit
Eis, = 76¢V das hier untersuchte Isotop 2Th mit einer erwarteten Isomerenergie
unterhalb von 10€eV ein Exot unter den Kernanregungszustdnden. In Abbildung 2.1
wird gezeigt, dass diese typischerweise zwischen einigen keV bis hin zu einigen MeV
liegen. Zusétzlich sind der zugéngliche Bereich fiir den Betrieb optischer Atomuhren
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Abbildung 2.1: Isomerenergien unterschiedlicher Isotope. Blaue Kreise: bekannte isomere
Kernzustinde, dunkelblaue Bereiche durch Uberlappen mehrerer Kreise [Tulll]. Rote Krei-
se: ausgewihlte atomare Ubergiinge die Verwendung in Atomuhren finden. Orangefarbener
Bereich: fiir optische Uhren momentan erreichbarer Parameterraum. Blaue Box: erwarteter
Bereich fiir die Energie und Halbwertszeit von 22 Th. Abbildung nach [vdW16b].

in Orange, der neben der Energie durch die Halbwertszeit limitiert wird, und eini-
ge momentan fiir solche Uhren verwendete Isotope eingezeichnet. In einem isolier-
ten Atomkern zerfillt der isomere Zustand, im Folgenden als 2™ Th bezeichnet, in
den Grundzustand mit einer erwarteten Halbwertszeit von einigen 1000 Sekunden
[Dyk98|. Der daraus folgende erwartete Bereich fiir 2™ Th ist durch eine blaue Box
gekennzeichnet. Die Moglichkeit diesen Zustand mit einem Laser direkt anzuregen,

5



6 2. Motivation

was sonst nur mit atomaren Ubergéingen moglich ist, 6ffnet die Tiir zu einer Vereini-
gung der Kernphysik mit Methoden der Atomphysik mit immensen Aussichten auf
ein tieferes Verstdndnis beider Disziplinen. Im Folgenden werden dazu die Einzigar-
tigkeit von 2>Th, ein historischer Uberblick bisheriger Erkenntnisse und die daraus
folgende Bedeutung fiir die Motivation vorliegender Arbeit herausgestellt. Dabei ist
die Realisierung einer Kernuhr basierend auf der laserspektroskopischen Anregung
in den isomeren Zustand von ?2Th eine besonders hervorstechende Anwendung zur
Motivation dieser Arbeit. In den sich anschliefsenden Abschnitten werden Experimen-
te zum Nachweis von 2" Th per interner Konversion, im Kristall, in Ionen-Fallen,
durch Anregung am Synchrotron sowie die im Rahmen dieser Arbeit verwendete
Methode des Nachweises vorgestellt.

2.1 Der isomere Zustand von 22°Th

In der natiirlichen Zerfallsreihe von *"Np entsteht 22 Th durch a-Zerfall von 233U. In
Abbildung 2.2 sind die niederenergetischen Kern-Energieniveaus und einige Ubergéin-
ge des Isotops 22Th dargestellt. Ein Thoriumatom #Th* in einem der angeregten
Zustdnde kann diesen entweder durch Emission eines Photons oder durch interne
Konversion verlassen. Der Zerfall des isomeren Zustands 22"Th in den Grundzu-
stand findet im neutralen Thoriumatom sogar hauptséchlich durch interne Konversi-
on statt [Kar07, Tkal5, Bill7|. Der angeregte Zustand wird dabei durch Ubertragen
der Energie per elektromagnetischer Wechselwirkung an ein Elektron in der Atom-
hiille, welches dann emittiert wird, verlassen. Die resultierende kinetische Energie
dieses Elektrons setzt sich aus der Isomerenergie abziiglich der Ionisierungsenergie
der jeweiligen Elektronenschale zusammen. Im Jahr 1976 wurde erstmals aufgrund
von Messungen des Gammaspektrums von 22Th mit Halbleiterdetektoren ein isome-
rer Zustand #?™Th unterhalb von 100 eV in Betracht gezogen |Kro76]. Einige Jahre
spater unterstiitzen weitere Messungen und ein dadurch gewonnenes tieferes Ver-
stindnis der Kernstruktur von #**Th diese Prognose |[Bur90, Bar03, Ruc06, Bur08].
Der erste konkrete Messwert entstand durch Auswerten unterschiedlicher hherener-
getischer Kerniibergéinge in den Grundzustand und anschliefender Differenzbildung
zu Ubergiingen in den isomeren Zustand mit (—1 4 4) eV [Rei90]. Mit hochauflésen-
deren Detektoren und héherer Statistik wurde eine solche Messung 1994 mit einem
Ergebnis von (3,5 £ 1,0) eV deutlich verbessert [Hel94|. Die erste Messung mit ei-
nem Mikrokalorimeter stammt von 2007 und brachte einen Wert von (7,8 +0,5) eV
[Bec07, Becl0]. Bis dahin waren alle Nachweismethoden indirekter Natur, sodass die
Existenz des isomeren Zustands ??Th an sich nicht bewiesen war. Dies gelang im

Jahr 2016 durch den Nachweis der internen Konversion von 22 Th in den Grundzu-
stand [vdW16b].
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Abbildung 2.2: Ausschnitt einiger niederenergetischer Kernenergieniveaus von 22°Th in
vier Rotationsbédndern, jeweils gekennzeichnet durch Spin, Paritdt und die Nielsen-Quan-
tenzahlen in eckigen Klammern. Die Energien der Anregungsniveaus sowie der Uberginge
sind jeweils in keV angegeben. Bild nach [VAW18§].

2.2 Direkter Nachweis des isomeren Zustands 22°™Th

Beim a-Zerfall von 233U wird der isomere Zustand von #°Th lediglich mit einer
Wahrscheinlichkeit von etwa 2 % besetzt. Experimente, die darauf abzielten, die Ab-
regung des Isomers mit optischen Methoden direkt zu beobachten [Irw97, Ric98,
Bro01, Moo04, Kas05|, scheiterten unter anderem aufgrund des grofen Untergrunds
an Radiolumineszenz [Utt99, Sha99]. Um dies zu umgehen, kann beim a-Zerfall an
der Oberfliche einer 233U-Quelle emittiertes 22 Th, sogenannte Riicksto-Atome, in
geringem Abstand zur Quelle mit einem Absorber aus zum Beispiel CaFy [Stel5]
oder LiCaAlFg [Rell0] aufgesammelt werden. Nach hinreichend langer Akkumulati-
onsdauer kann der Absorber von der Quelle getrennt und mittels Photovervielfachern
oder einer CCD-Kamera und diversen Filtertechniken der weitere Zerfall des #2Th
untersucht werden. In zahlreichen Versuchen in unterschiedlichen Laboren wurde
unter anderem an der PTB! [Yam15, Thil8, Meil9|, dem LLNL? [Burl0] und am
LANL? [Zhal2| der Nachweis des Isomers auf diese Weise angestrebt. Ein vom LANL
verdffentlichtes Ergebnis musste spéter relativiert werden, da Lumineszenz erzeugt

'PTB: Physikalisch-Technische Bundesanstalt
2LLNL: Lawrence Livermore National Laboratory
3LANL: Los Alamos National Laboratory
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durch Cherenkov-Strahlung in Folge des 3-Zerfalls von 213Bi und 2*Pb vom erhofften
Signal nicht zu unterscheiden war |[Peil3].

In [Pon18] wurde ??Th direkt in einen STJ-Detektor? implantiert, jedoch ebenfalls
kein Nachweis gefunden. Im Falle von ??*Th liegt die erste Ionisierungsenergie mit
6,31 eV unterhalb der erwarteten Isomerenergie, sodass fiir diesen Prozess eine sehr
kurze Halbwertszeit im Mikrosekundenbereich vorausgesagt wurde [Kar07, Tkal|,
was mit einem STJ nicht aufgelost werden kann.

An der LMU® wird ein Verfahren angewandt, bei welchem die Riicksto-Atome in
einem He-Puffergas gekiihlt und in einer Kaskade aus Massen- und Ladungsfiltern
vor der Detektion der Zerfallsphotonen selektiert werden kénnen [vdW16a|. Auf die-
se Weise ist es moglich, gezielt den Zerfall einzelner Ladungszustinde von Thorium-
Ionen zu untersuchen. In mindestens einfach geladenen 2?Th-Ionen ist der Zerfall
von 22" Th per interner Konversion energetisch verboten und die Halbwertszeit da-
durch deutlich verldngert. In [vdW16b| gelang es dadurch erstmals die Existenz des
Zustands 22 Th an sich nachzuweisen und ihn zwischen der ersten und dritten Ioni-
sierungsenergie, also zwischen 6,3 und 18,3 eV, einzugrenzen. Wenig spater konnten
dort die Halbwertszeit des Isomers zu (7 & 1) ps bestimmt [Seil7] und zeitgleich zur
Durchfithrung dieser Arbeit ein Wert von FEig, = (8,28 £ 0,17) eV fiir die Isomerener-
gie ermittelt werden [Seil9].

Um die geringe Ausbeute an 2™ Th beim natiirlichen Zerfall einer ?*3U-Quelle ex-
perimentell zu umgehen und da dies ohnehin fiir die Realisierung einer Kernuhr
vonnoten sein wird, kann der Grundzustand direkt in den isomeren Zustand ange-
regt werden. Dies wurde in [Yam15| in einem Bereich zwischen etwa 3,9 und 9,5€V,
in [Jeel5| zwischen 7,3 und 8,8 eV und in [Stel8| zwischen 7.5 und 10 eV jeweils ohne
erfolgreichen Nachweis von 22 Th durchgefiihrt. In [vdW17| wird zudem eine Tech-
nik vorgeschlagen direkt in den Isomerzustand anzuregen, ohne dessen Wert exakt zu
kennen. Dadurch wird sowohl die weitere Untersuchung des Zerfallskanals per inter-
ner Konversion erleichtert, als auch ein Nachweis des Zerfalls per Photonenemission,
so er denn existiert, immer greifbarer.

Nach wie vor bleibt der Untergrund bei kleinen Energien durch Radiolumineszenz
des Wirtsmaterials ein limitierender Faktor derartiger Messungen. In [Yos18] wur-
de die Kernanregung von 2°’Hg per Synchrotronstrahlung eines héherenergetischen
Zustands mit 26,27 keV demonstriert. Wenig spater wurde damit ebenfalls in den
ersten angeregten Zustand von ?*Th mit 5/27(631) (vgl. Abbildung 2.3) angeregt
und dessen Halbwertszeit, das Zerfallsverhéltnis in Grund- und Isomerzustand sowie
dessen Energie zu (29 189,93 4 0,07) eV bestimmt [Mas19|. Das neu erlangte Wissen
um diesen Wert erméglichte im Rahmen dieser Arbeit eine weitere, in Abschnitt 5.4.3

48TJ: aus dem Englischen: Superconducting Tunnel Junction
SLMU: Ludwig Maximilian Universitiit; Miinchen
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diskutierte Methode die Isomerenergie von 2?*Th aus den Messdaten zu extrahieren.

Auch ohne Synchrotronstrahlung oder einen Laser, dessen Wellenldnge um den er-
warteten Bereich von 160 nm, was einer Energie von 7,8 €V entspricht, variiert werden
kann, ist die Anregung in den isomeren Zustand 2 Th {iber den sogenannten elek-
tronischen Briickenprozess moglich [Kek85, Por10|. Dabei wird der Isomerzustand
iber eines der bekannten Energieniveaus der Elektronenhiille des Th*-Ions iiber
zwei Photonen angeregt. Aufgrund der Vielzahl dieser Niveaus kann die Anregungs-
effizienz dadurch deutlich erhéht werden.

2.3 Indirekter Nachweis von 22Th mit Mikrokalorimetern

Durch die Entwicklung von Mikrokalorimetern [Ban93, Fle03, Ens05| ist es moglich
das Gammaspektrum von ?2Th sowohl hochauflésend als auch gleichzeitig iiber einen
grofsen Energiebereich zu analysieren [Kaz12.

Jn E[keV] Jn E [keV] Jm E [keV] Jm E [keV] Jn E [keV] Jm E [keV]

O 7/2 71,82
&
)

97,3%

7/2+ 142,43

98% \‘z
5/2° | 29,19 v 5/2- | 29,19

29,18+Eiso
Eiso 5/2* 0y ¥3/2'y  Eio

5/2% 0 3/2* Eiso 5/2* 0 ;’I 3/2%
5/2(633) 3/2(631) 5/2(633) 3/2(631) 5/2(633) 3/2(631)

92,3%

4
@ Y e

Abbildung 2.3: Schematische Darstellung unterschiedlicher Wege zur Bestimmung der
Isomerenergie von 22Th aus den Kern-Ubergingen zweier Rotationsbénder. Der direkte
Ubergang von 22™Th in den Grundzustand (links) ist stark unterdriickt und wurde da-
her bisher noch nicht unmittelbar beobachtet. Die indirekten Methoden durch direktes
Auflosen des 29,19keV-Dubletts (Mitte) und das Bilden von Energiedifferenzen entlang
der Zerfallskaskade ausgehend vom 7/2%(631)-Zustand (rechts) werden im Rahmen dieser
Arbeit angewandt. Abbildung aus [Busl8|.

In Abbildung 2.3 sind dazu ein direkter (links) und zwei indirekte Wege (Mitte und
rechts) skizziert. Schematisch dargestellt sind jeweils die sechs untersten Energieni-
veaus in den beiden durch die Nielsen-Quantenzahlen beschriebenen Rotationsbéan-
dern und die jeweiligen Abregungsenergien. Der fiir die jeweilige Methode relevante
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Teil des Zerfallsschemas ist in Schwarz dargestellt, alles Ubrige in hellem Grau an-
gedeutet.

Die erste in Abbildung 2.3 (links) dargestellte Methode ist die direkte Messung des
Zerfalls des Isomerzustands 22" Th in den Grundzustand. Obgleich diese Methode
die préiziseste wire, ist sie aufgrund der geringen Photonenausbeute dieses Ubergangs
bisher nicht gegliickt, denn dieser findet hauptséchlich durch interne Konversion statt
(vgl. Abschnitt 2.2). Im vorliegenden Aufbau ist diese Methode zudem nicht méglich,
da Photonen mit Energien von unter 10eV bereits im Gehéuse der verwendeten
Uranquelle (vgl. Abschnitt 4.6) absorbiert werden, bevor sie den Detektor iiberhaupt
erst erreichen konnten.

Bei der zweiten Methode (Abbildung 2.3 - Mitte) wird die Isomerenergie indirekt
durch Differenzbildung der beiden Uberginge aus dem 5/2%(631)-Zustand mit et-
wa 29,19keV in den Grund- bzw. isomeren Zustand bestimmt. Die Herausforderung
dabei ist, dass der Interbandiibergang in den Grundzustand mit 7,7 % dem Inner-
bandiibergang in den Isomerzustand gegeniiber deutlich unterdriickt ist. Es gilt daher
ein Linien-Dublett bei 29,19 keV aufzulésen, das lediglich um den Wert der Isomer-
energie Ei, &~ 8V separiert ist und ein Intensitdatsverhéltnis von etwa 1:14 aufweist.
Abbildung 2.4 zeigt dies qualitativ anhand der Simulation eines Dubletts mit einem
Abstand von 8,23 eV und einem Verzweigungsverhéltnis von 1:14. Dabei wurden je-
weils eine instrumentelle Linienbreite von 5,5eV, 8,0eV und 10,5eV angenommen.
Letztere und die Anzahl an simulierten Ereignissen sind dabei vergleichbar mit den
Parametern der in Abschnitt 5.4.2 diskutierten Messung. Um die beiden Linien gut
voneinander trennen zu konnen, ist offensichtlich eine instrumentelle Linienbreite
vergleichbar des Abstands beider Linien, also der Isomerenergie, vonnéten.

Die ebenfalls indirekte Methode (rechts) in Abbildung 2.3 wurde bereits in [Kro76]
fiir hoher liegende Energieniveaus und in [Bec07] fiir die abgebildeten angewandst.
Dabei werden ausgehend von einem hoheren angeregten Zustand (hier: 7/2%(631) mit
71,82 keV) die addierten Ubergangsenergien in den isomeren Zustand Ey263 + Fag 18
von denen in den Grundzustand Fag 39 + Ei243 abgezogen um aus deren Differenz
die Isomerenergie

FEiso = (Ea939 + Es43) — (Eaaes + Eo918) (2.1)
zu erhalten. Durch Umordnen der Summanden in Gleichung 2.1 erhélt man
FEiso = (E29,39 — Ea9.18) — (Eag63 — Faoa3) = AEsgkev — AEs21ev. (2.2)

Daraus wird ersichtlich, dass bei dieser Methode zwei durch etwa 200eV getrennte
Energie-Differenzen jeweils bei etwa 29 und 42keV voneinander abgezogen werden.
Die Vorteile hinsichtlich der absoluten Energiekalibration des Detektors werden in
den Abschnitten 5.2.6 und 5.4.1 deutlich.
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Abbildung 2.4: Instrumentelle Linienbreite zum direkten Auflésen des 29,2 keV-Dubletts:
Simulierte Histogramme und angepasste Summe (rot) aus Gauk-Kurven (jeweils griin) mit
instrumentellen Linienbreiten von 5,5eV, 8,0eV und 10,5eV. Aufgrund des Intensitatsver-
hélnisses von 1:14 ist eine instrumentelle Linienbreite vergleichbar mit dem Linienabstand
vonnoten um beide Linien optisch voneinander trennen zu kénnen.

In bisherigen Arbeiten [Bec07, Busl8| war es aufgrund der jeweiligen Energieaufls-
sung nicht mdéglich die Doppellinienstruktur der Linien bei 29,18 keV und 42,43 keV
bei der numerischen Anpassung zur Linienmittenbestimmung direkt zu berticksich-
tigen. Es wurde jeweils eine einzelne Gaufs-Verteilung angepasst und die Linienmitte
anschliefsend durch das jeweilige Verzweigungsverhaltnis korrigiert. Dadurch ergibt
sich

FE2939 — Ea918) — (Fa263 — Fu2.43) _ AFEsykev — AEjokev

Eiso = (
1_b29_b42 ]-_b29_b42

(2.3)

als Ergebnis fiir die Energie des isomeren Zustands, wobei byg und byy die Ver-
zweigungsverhéltnisse des 29,18 keV- sowie des 42,43 keV-Linienpaars sind. In die-
ser Arbeit ist es jedoch erstmals gelungen eine hinreichend hohe Energieauflosung
zu erreichen um die Doppellinienstruktur dieser Linien in der Anpassung direkt be-
riicksichtigen zu konnen, was den Einfluss der Unsicherheiten der Literaturwerte der
Verzweigungsverhéltnisse auf das Ergebnis signifikant reduziert.
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3. Grundlagen von metallischen magnetischen
Kalorimetern

Metallische magnetische Kalorimeter (MMCs)! erreichen eine hohe Energiecauflésung
und kdénnen diese iiber einen groften Energiebereich gewéhrleisten. Die grundlegende
Funktionsweise sowie die Figenschaften der einzelnen MMC-Komponenten wird im
Folgenden vorgestellt. Zuletzt wird die erwartete Signalform sowie die daraus resultie-
rende theoretisch erreichbare Energieauflosung diskutiert. Der zu messende Eintrag
einer Energie F wird im Rahmen dieser Arbeit durch die Absorption eines Photons,
entstanden aus einem Ubergang im Atomkern (y-Strahlen) oder in der Atombhiille
(Rontgenstrahlen), erzeugt. In Abbildung 3.1 sind die einzelnen Komponenten eines

Energieeintrag £

Abbildung 3.1: Schematische Dar-
stellung eines metallischen magneti-
schen Kalorimeters, bestehend aus
einem Teilchenabsorber, der in gu-
: : tem thermischen Kontakt mit einem

Magnetfeld B[ p Zur Auslescum Temperatursensor steht. Letzterer
befindet sich in einem schwachen ihn

durchdringenden Magnetfeld, dessen
Anderung iiber eine Detektionsspule
ausgelesen wird. Uber eine thermi-
sche Kopplung ist das Kalorimeter

Wairmebad

mit dem Warmebad verbunden.

MMCs schematisch dargestellt. Nach dem ersten Hauptsatz der Thermodynamik gilt
fiir die Temperaturdanderung

E
Cges ’

die durch die Absorption eines einzelnen Photons mit einer Energie E im Teilchenab-

AT ~ (3.1)

sorber hervorgerufen wird. Dabei setzt sich die Gesamtwéirmekapazitat Cyes aus der
des Teilchenabsorbers sowie der eines Temperatursensors zusammen. Letzterer befin-
det sich in gutem thermischen Kontakt mit dem Teilchenabsorber um eine schnelle
Thermalisierung zu ermoglichen und besteht aus einem paramagnetischen Materi-
al. Die auf die Absorption eines Photons folgende Temperaturdnderung AT fiihrt

L Akronym aus dem Englischen: Metallic Magnetic Calorimeter

13
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dann durch die temperaturabhéingige Magnetisierung M (T') dieses Sensormaterials
in einem schwachen Magnetfeld zu einer Magnetisierungsianderung

OM(T)

AM ~ AT. 3.2
5T (3.2)
Diese erzeugt eine magnetische Flussanderung
oM(T) E
AP o« AM(T) ~ —_— 3.3
< AM(T) = S (5:3)

in einer supraleitenden Auslesespule um den Sensor, welche wiederum tiber ein fluss-
sensitives SQUID?-Magnetometer, niher beschrieben in Abschnitt 4.3, ausgelesen
wird. Nach der vollstdndigen Thermalisierung von Teilchenabsorber und Tempera-
tursensor wird die entstandene Wérme iiber eine schwache thermische Kopplung mit
Wirmeleitfihigkeit G' an ein Wirmebad abgegeben. Uber die Stéirke dieser thermi-
schen Verbindung lasst sich die Signalabklingzeit einstellen, wie in Abschnitt 4.1.1
beschrieben ist.

Aus Gleichung 3.3 folgt bereits, dass um ein moglichst grofes Signal A® zu erhalten,
die Gesamtwirmekapazitat Cyes moglichst klein und die Magnetisierungsanderung
OM(T)/OT moglichst grof sein muss. Weitere Moglichkeiten zur Optimierung des
Detektors werden in Abschnitt 4.4 {iber die Berechnung und Simulation des Detek-
torsignals dargelegt.

3.1 Teilchenabsorber

Die Aufgabe des Teilchenbsorbers besteht darin, das zu detektierende Photon zu
stoppen und dessen kinetische Energie komplett zu absorbieren. An dieser Stelle sei
angemerkt, dass der Sensor selbst nicht gleichzeitig als Absorber verwendet wird,
aufgrund der Mdglichkeit {iber die Kopplung zwischen Absorber und Sensor die Si-
gnalanstiegszeit auszubremsen sowie der Freiheit, Absorbermaterial und -fliche an
die jeweiligen Anforderungen an den Detektor anpassen zu koénnen. Dabei ist die
Natur der zu detektierenden Teilchen ausschlaggebend fiir die Wahl eines geeigne-
ten Absorbermaterials. Die in dieser Arbeit angestrebte Messung bedarf einer
optimalen Absorptionseffizienz fiir Photonen mit einer Energie von 29 keV und einer
hinreichend guten bis hin zu 60 keV. Die Absorption findet in diesem Energiebereich
hauptsichlich durch den Photoeffekt statt, dessen Wahrscheinlichkeit in etwa mit
der Kernladungszahl Z* bis Z°® skaliert. Neben dem Absorptionskoeffizienten wird
die Absorptionseffizienz durch die Dichte und die Dicke des Absorbermaterials fest-
gelegt. In Kombination mit der Erkenntnis aus Gleichung 3.3, dass die Signalgrofe

2 Abkiirzung fiir: Supraleitender QUanten Interferenz Detektor
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antiproportional zur Gesamtwarmekapazitét ist, folgt, dass die Wahl eines geeigneten
Materials auf eines mit hohem Z, grofer Dichte p bei gleichzeitig moglichst gerin-
ger Warmekapazitat fillt. Zu den spezifischen Materialeigenschaften zahlt ebenfalls
eine schnelle und gleichméfige Thermalisierung innerhalb eines insbesondere groften
Absorbers um eine gleichbleibende Signalform zu garantieren.

Ein geeignetes Absorbermaterial sollte, um sich fiir die Rontgenspektroskopie zu eig-
nen, wie bereits erwahnt, moglichst viele der zu detektierenden Photonen stoppen,
deren Temperatureintrag und somit deren Energie ziigig und reproduzierbar an den
Sensor tibermitteln und zudem, nach Gleichung 3.3, eine moglichst kleine Warmeka-
pazitit aufzuweisen. Mogliche Kandidaten sind im Wesentlichen Metalle, Dielektrika
und Supraleiter von denen sich Metalle trotz ihrer vergleichsweise hohen Wéarme-
kapazitat, unter anderem aufgrund ihrer einfachen Mikrostrukturierbarkeit, als sehr
vorteilhaft herausstellen. Dielektrika zeigen ein langes und ungleichméfiges Ther-
malisierungsverhalten, da Elektron-Loch Paare, die durch ein auftreffendes Photon
entstehen konnen, an Gitterdefekten gefangen werden und erst nach langerer aber
unregelméfiger Zeit rekombinieren konnen [McC93]. Selbiges gilt fiir Supraleiter, bei
denen vermutlich aufgebrochene Cooper-Paare zu Thermalisierungszeiten von bis zu
einigen hundert Millisekunden fithren [Cos93, Ran09, Henl2|. Eine ausfiihrlichere
Diskussion iiber die Vor- und Nachteile der einzelnen Materialien findet sich unter
Anderem in [Hen12].

Das Metall Gold als Absorbermaterial zeichnet sich durch seine gute thermische
Leitfahigkeit aus und ermdoglicht dadurch eine schnelle und umfassende Thermali-
sierung die theoretisch gut verstanden ist [Ens00, Koz12]. Wie bereits erwéhnt ist
der dominante Mechanismus bei der Absorption von Photonen mit Energien unter-
halb von 500keV der Photoeffekt. Ein entstandenes hochenergetisches Photoelek-
tron streut an weiteren Elektronen und bildet dabei Sekundérelektronen sowie quan-
tisierte Dichteoszillationen der Leitungselektronen, sogenannte Plasmonen, welche
wiederum in Elektron-Loch-Paar Anregungen zerfallen. Die weitere Thermalisierung
dieser findet dann durch die Erzeugung von hochfrequenten athermischen Phono-
nen durch Elektron-Phonon-Streuung statt, deren Energie am FEnde wiederum an
die Leitungselektronen abgegeben wird. In einem hinreichend kleinen Volumen lduft
dieser gesamte Prozess sowohl schneller als die thermische Diffusion als auch als die
Thermalisierung zwischen Teilchenabsorber und Temperatursensor ab und ist daher
innerhalb des Signalanstiegs mit einem Mikrokalorimeter nicht auflésbar.

3.2 Temperatursensor

Durch den paramagnetischen Temperatursensor wird eine Temperaturerhohung AT
in eine Anderung der Magnetisierung AM umgewandelt. Die magnetischen Momen-
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te im Sensor erméglichen dies indem sie in einem &ufseren Magnetfeld annédhernd
einem Curie-Gesetz folgen. Der Beitrag des Sensors zur Warmekapazitdt des De-
tektors sowie die Temperaturabhédngigkeit der Magnetisierung, welche in Gleichung
3.3 einfliefen, wurden ausfiihrlich in [Fle03| hergeleitet, weshalb im Folgenden nur
die fiir das wesentliche Verstdndnis von MMCs notigen Aspekte zusammengefasst
werden.

3.2.1 Paramagnetisches Sensormaterial

Im Rahmen dieser Arbeit wurde Silber als Wirtsmetall dotiert mit dem Seltenerd-
metall Erbium als Material fiir den paramagnetischen Temperatursensor verwendet.
In der Vergangenheit wurden Au:Er-Legierungen verwendet, welche in [Ranl4]| aus-
fithrlich beschrieben sind und auf deren Vor- und Nachteile im folgenden Abschnitt
3.2.4 kurz eingegangen wird. Im mit geringen Konzentrationen an Erbium dotierten
Silber nehmen die Er-Atome, wie in Abbildung 3.2 gezeigt, regulére Gitterplitze des
fce-Gitters mit Gitterkonstante 4,08 A ein und geben drei ihrer Elektronen an das
Leitungsband ab. Im Kristallgitter liegt das Erbium dann als Er3*-Ion mit Elek-

Ag Wirtsatome . .
Abbildung 3.2: Schematische Darstellung

eines einzelnen Er®t-Ions, das einen reguld-
ren Gitterplatz in der fce-Matrix des Silber-

3+
E;_Iond 50-Orbital Wirtskristalls einnimmt. Die Gitterkonstante
S~ tnd>p-Urotta von Silber betrigt 4,08 A. Die Ausmafe der
4f-Orbital

vollbesetzten 5s- und 5p-Orbitale, die das 4f-
Orbital abschirmen sind zusétzlich angedeu-
tet.

Imu

tronenkonfiguration [Kr|4d'%4f!15s%5p® vor. Es trigt ein permanentes magnetisches
Moment da sein 4f-Orbital mit nur 11 anstatt 14 Elektronen gefiillt ist und gewéahr-
leistet dadurch das paramagnetische Verhalten der Legierung. Der Durchmesser des
4f-Orbitals ist mit 0,6 A klein und wird durch die vollen 5s- und 5p-Orbitale mit 2 A
Durchmesser abgeschirmt wodurch die LS-Kopplung der Elektronen erhalten bleibt.
Mit den Hundschen Regeln liasst sich dadurch auf Bahndrehimpuls L, Gesamtspin S
sowie Gesamtdrehimpuls J und damit auf das magnetische Moment

n = —gsusd (3.4)

des Er**-Tons schliefen. Dabei wird ug = 9,274 -1072* J/T als das Bohrsche Ma-
gneton bezeichnet und der Landé-Faktor g; [Abr70]| errechnet sich mit den Werten
L =6,5=3/2und damit J = L+ S = 15/2, die sich aufgrund der drei ungepaarten
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Elektronen im 4f-Orbital ergeben, zu

gJ:1+J(J+1)+;}f]113>_L(L+1) :g (3.5)

Fiir Temperaturen 7" > 100 K beschreiben obige Parameter das magnetische Ver-
halten der Ag:Er-Legierung sehr gut [Wil69]. Bei tieferen Temperaturen macht sich
das Kristallfeld durch Aufspaltung des 16-fach entarteten Grundzustands in meh-
rere Multipletts bemerkbar. Der energetisch stabilste Zustand ist ein Kramers-I';-
Dublett, welches bei Ag:Er-Legierungen einen Abstand von AE/kg ~ 25K zum
néichst hoheren Multiplett besitzt [Hah92]. Dabei steht kg = 8,62 -107°eV/K fiir
die Boltzmann-Konstante. Da metallische magnetische Kalorimeter unterhalb von
100 mK und in schwachen Magnetfeldern betrieben werden, ist vorwiegend das un-
terste Dublett besetzt und das System kann als Zwei-Niveau-System mit effektivem
Spin S = 1/2 und effektivem Landé-Faktor § = 6,80 [Abr70] beschrieben werden.
Bei Temperaturen T < 50 mK muss je nach Stéarke des Magnetfeldes und der Erbi-
umkonzentration die Wechselwirkung zwischen den magnetischen Momenten an sich
mit berticksichtigt werden (vgl. Abschnitt 3.2.2). Bei noch tieferen Temperaturen
T < 1mK deutet sich ein Spin-Glas-Ubergang an [Fle00).

3.2.2 Warmekapazitat und Magnetisierung des Sensors

Zu Beginn dieses Kapitels wurde gezeigt, dass um das Signal eines magnetischen
Kalorimeters zu verstehen, Kenntnis von der Magnetisierungsédnderung oM /9T des
Sensormaterials sowie der Warmekapazitéit Cyeps vonnoten ist. In [Fle03] wurde aus-
fiihrlich hergeleitet, dass sowohl die Warmekapazitit als auch die Magnetisierung
des Temperatursensors allein durch statistische Uberlegungen qualitativ sehr gut be-
schrieben werden konnen. Dabei werden die thermodynamischen Eigenschaften fiir
kleine Erbium-Konzentrationen im Sensor durch ein Ensemble nicht untereinander
wechselwirkender magnetischer Momente beschrieben. In einem Magnetfeld® B er-
fahren die Er*t-Tonen mit Spin S eine Zeeman-Aufspaltung des Grundzustands in
25 + 1 = 2 Energieniveaus. Deren Besetzung ist im thermodynamischen Gleich-
gewicht durch die Boltzmann-Verteilung gegeben. Fiir die Warmekapazitat dieses
Zeeman-Ensembles ergibt sich schliefllich

SF 2 eOE/kpT
]gBT) (eaE/kBT+1>2’

O, (T) = Ny ( (3.6)

mit der Anzahl NV an unabhéngigen magnetischen Momenten, der Energieaufspaltung
0F = gugB und dem Landé-Faktor g = 6,80. Der Temperaturverlauf der Warmeka-

3Genaugenommen ist B die magnetische Flussdichte und H das Magnetfeld. Falls der Unterschied
nicht explizit von Bedeutung ist, wird im Folgenden weiter B fiir beide Grofen verwendet.



18 3. Grundlagen von metallischen magnetischen Kalorimetern

I 7
0.8 |- -
051 <042 T /
Curie
/
0.4 - } 0.6 - .
o m / Brillouin
.
g 0.3 | - > /
=
~ 204 / |
(&) >
0.2 - = /
02 .
0.1} |
00 | | | | | 00 | | |
00 05 10 15 20 25 3.0 0 2 4 6 8
kgT | SE 8E | kgT

Abbildung 3.3: Reduzierte spezifische Warmekapazitit (links) und reduzierte Magne-
tisierung (rechts) eines Systems bestehend aus N unabhéngigen Zwei-Niveau-Systemen
mit Spin S =1 /2 und Energicaufspaltung 6 E = gupB. Das einem Curie-Gesetz folgende
Hochtemperaturverhalten der Magnetisierung ist durch eine gestrichelte Gerade angedeu-
tet.

pazitét ist links in Abbildung 3.3 dargestellt und zeigt einen exponentiellen Anstieg
bei kleinen Temperaturen bis hin zu einem als Schottky-Anomalie bezeichneten Ma-
ximum bei T' ~ 0,420F /kg und einem sich anschliefsenden Abfall proportional zu
B?/T?.

Die Magnetisierung M des Sensors in einem Volumen V' wird unter analogen An-
nahmen aus der Anderung der freien Energie mit dem Magnetfeld B hergeleitet. Es
ergibt sich

N oE
M (T) = oy Ihe tanh (ZkBT) : (3.7)

Wie in rechts Abbildung 3.3 zu sehen ist, folgt der Verlauf bei hohen Temperaturen
dem bekannten Curie-Verhalten proportional zu 1/7". Hin zu tiefen Temperaturen
(keT < 0E) sittigt die Magnetisierung auf einen Wert von M (T — 0) = 2 gus, da
hier alle Spins parallel zum &ufseren Magnetfeld ausgerichtet sind.

Unter Beriicksichtigung der Wechselwirkungen zwischen den magnetischen Mo-
menten miissen obige Betrachtungen erweitert werden. In [Sch00] ist dies ausfiihrlich
beschrieben. Hauptséchlich interagieren die Spins durch die RKKY-Wechselwirkung
[Rud54, Kasb6, Yos57|. Dabei werden Leitungselektronen des Wirtsmetalls in der
niheren Umgebung eines Er®*-Tons durch dessen Spin polarisiert und kénnen diese
Information an einen nédchsten Spin iibertragen. Die Wechselwirkung geschieht also
indirekt, sie bevorzugt, je nach Abstand der Er-Spins eine parallele oder antipar-
allele Ausrichtung der Spins und kann in erster Naherung als isotrop angenommen
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werden. Eine weitere relevante ist die Dipol-Dipol-Wechselwirkung. Dabei wird die
direkte Interaktion magnetischer Dipolmomente beschrieben, welche ein anisotropes
Verhalten aufweist und unabhéngig vom Wirtsmetall ist.

1ol . . 500 |- .
76 Au:Er 300ppm 12.8mT
€ —e— 106mT =

- 08} —o— 85mT - < 400 - .
© —&— 6.4 mT —

= —a— 51mT S 5,14mT
S 06 L e 26mT 2300 | -
o 1.3 mT 2

£ 7 g 2,58mT
L 04} . T 200 g ’ .
= 2

302} 1 Z100}f s . §
N 7 g 0,87mT
(]

Q.

N 0.0 ! ! ! L 0 Ll L L ! ! !

0 20 40 60 80 100 0 20 40 60 80 100 120
Temperatur T [mK] Inv. Temperatur T [K'1]

Abbildung 3.4: Spezifische Warme (links) und Magnetisierung (rechts) eines Au:Er-
Sensors mit einer Er®*-Konzentration von 300 ppm in Abhéingigkeit von der Temperatur T
und dem Magnetfeld B, aus [Fle03|. Die experimentellen Daten sind durch Symbole und
die Simulationen, die auf der exakten Diagonalisierung des Wechselwirkungs-Hamiltonians
basieren, durch Linien dargestellt.

Die in Abbildung 3.4 gezeigten experimentellen Ergebnisse (Symbole) sind fiir einen
Au:Er-Sensor mit einer Er®"-Konzentration von 300 ppm aus [Fle03] entnommen.
Die Simulationen (Linien) basieren dabei auf der Methode der exakten Diagonalisie-
rung des Hamiltonians, der die Wechselwirkungen beschreibt. Es besteht jeweils eine
gute Ubereinstimmung zwischen der Theorie und den Messwerten, jeweils fiir un-
terschiedliche externe Magnetfelder und Temperaturen. Auch stimmt der qualitative
Verlauf mit dem vereinfachten Modell aus Abbildung 3.3 iiberein.

Dies zeigt, dass das Verhalten eines mit Erbium dotierten Metalls sehr gut verstanden
ist. Fiir die Optimierung eines Detektoraufbaus ist dies essentiell, da nur dann das
Detektorsignal numerisch berechnet und hinsichtlich der spezifischen Anforderungen
an die jeweilige Messung optimiert werden kann.

3.2.3 Signalhohe

Mit den Erkenntnissen aus dem vorherigen Abschnitt kann die Signalhéhe in Form
der Anderung des magnetischen Moments Am = VAM des Temperatursensors mit
Volumen V', die sich in Folge eines Energieecintrags F in den Teilchenabsorber nach
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Abbildung 3.5: Berechnete Signalhéhe fiir einen paramagnetischen Au:Er-Sensor pro
Energieeintrag F in den Detektor in Abhéngigkeit des angelegten, homogenen Magnet-
felds B (links) und der Temperatur 7' (rechts). Exemplarisch wurde dazu ein Sensor-
volumen Viens = 300pm - 300pm - 1,5pum und ein Volumen des Teilchenabsorbers von
Vabs = 500m - 500 pm - 20 pm angenommen.

Gleichung 3.3 ergibt, berechnet werden. In Abbildung 3.5 ist dies exemplarisch fiir
einen Au:Er-Sensor mit einer Erbiumkonzentration von 366 ppm und einem Volu-
men von Vieps = 300 pm - 300 pm - 1,5 pm, sowie einem Teilchenabsorber aus Gold
mit einem Volumen Vs = 500pm - 500 pm - 20 pm unter Beriicksichtigung der
Wechselwirkungen zwischen den Er®'-Ionen, dargestellt. In der linken Abbildung
ist die Anderung Am pro Energieeintrag F iiber dem als homogen angenommenen
Magnetfeld B im Sensor fiir unterschiedliche Detektortemperaturen 7' aufgetragen.
Bei kleinen Magnetfeldern ergibt sich eine etwa lineare Abhéngigkeit vom Magnetfeld
des grofsvolumigen Absorbers. Das Maximum wird ndherungsweise erreicht, wenn die
vom Magnetfeld abhidngige Warmekapazitat der Erbium-Spins im Temperatursensor
gleich grof ist, wie die der Photonen und Elektronen zusammen. Zu hoheren Ma-
gnetfeldern hin ergibt sich ein zum Magnetfeld reziprokes Verhalten von Am o 1/B.
Dieser Bereich scheint, wie in Abbildung 3.5 rechts zu sehen ist, aufgrund der kleine-
ren Signalhohe fiir den Betrieb des Detektors unattraktiv zu sein, jedoch bringt er den
Vorteil, dass die Temperaturabhéngigkeit der Signalh6he ebenfalls geringer ist. Ein
Detektor dessen Energieauflosung durch Temperaturschwankungen des Kryostaten
limitiert ist, kann deshalb trotz geringerer Signalhdhe, die bessere Energieauflosung
erreichen.
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3.2.4 Silber im Vergleich zu Gold als Wirtsmetall

Gold kommt in seiner natiirlichen Isotopenzusammensetzung ausschlieflich in der
Form des Isotops "Au vor, besitzt einen Kernspin von 3/2 und ein Kern-Quadru-
polmoment von 0,55 barn [Pow74|. Durch das Dotieren mit den im Vergleich zu den
Goldatomen kleineren Er3*-Ionen wird die Symmetrie des kubischen fce-Gitters von
reinem Gold gebrochen. Zudem tréigt die dadurch verédnderte Ladungsverteilung zu
dieser Deformation bei. Die Entartung der Energie-Eigenwerte der Kerne, die bei rei-
nem Gold besteht, wird dadurch aufgehoben und es entsteht ein zusétzlicher Beitrag
zur Wéarmekapazitit, der zu niedrigen Temperaturen hin ansteigt |[Her00|. Dieser
Beitrag wurde in der Signalform fritherer magnetischer Kalorimeter in Form eines
zusétzlichen schnellen Abklingens des Signals beobachtet, da sich innerhalb von etwa
0,2ms bis 1 ms, je nach duflerem Magnetfeld, die im Er3*-Ionen System gespeicherte
Energie kurzzeitig in das der Quadrupolmomente verlagert [Fle98|. Silber hingegen
kommt in der natiirlichen Zusammensetzung mit den Isotopen *"Ag und '%Ag vor,
besitzt einen Kernspin von 1/2 und daher kein Kern-Quadrupolmoment das die Si-
gnalform in obiger Weise beeinflusst.

3.3 Detektorgeometrie

Der in Abbildung 3.1 gezeigte schematische Aufbau eines MMCs wurde in den ers-
ten makroskopischen Prototypen durch Umwickeln des zylindrischen Sensors mit
einem Niob-Draht als Detektionsspule realisiert [Biih88, Ban93|. Heute werden die
Detektoren, wie in Abbildung 3.6 dargestellt in planarer Geometrie mit Mikrome-
ter-Genauigkeit mikrostrukturiert um hochste Prézession und Reproduzierbarkeit
zu garantieren [Sch00, Piel2]. Weitere mogliche Geometrien sowie deren Vor- und
Nachteile werden unter Anderem ausfiihrlich in [Fle03| diskutiert.

Nach Gleichung 3.3 wird die Magnetisierungsénderung des paramagnetischen Tem-
peratursensors durch die Anderung eines magnetischen Flusses in einer supraleiten-
den Detektionsspule nachgewiesen. In Abbildung 3.6 ist sowohl die Draufsicht als
auch der Querschnitt der verwendeten Detektorgeometrie schematisch dargestellt.
Die Detektionsspule verlauft in Form eines in einer Ebene verlaufenden Méaanders
unterhalb des planaren Temperatursensors und wird iiber einen Flusstransformator
induktiv an ein SQUID-Magnetometer gekoppelt. Es sind jeweils zwei Detektorein-
heiten, bestehend aus Detektionsspule, Temperatursensor und Absorber gradiome-
trisch miteinander verschaltet, sodass ein Energieeintrag in einer, im Folgenden als
Pixel bezeichneten Detektoreinheit, ein positives und im Nachbarpixel ein negatives
Signal erzeugt. Diese Verschaltung bietet den Vorteil, dass sich Storsignale verursacht
zum Beispiel durch Temperaturfluktuationen des gesamten Detektorchips die beide
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SQUID- L
Magnetometer Abbildung 3.6: Schematische Darstellung

der planaren Detektorgeometrie nach [Fle05].

Oben ist die Draufsicht und durch eine gestri-
chelte Linie separiert unten ein Querschnitt

abgebildet. Bei dieser gradiometrischen An-
L ordnung befinden sich zwei planare Tempe-
ratursensoren jeweils auf einer méaanderfor-
migen Detektionsspule. Das Magnetfeld wird
_____________ durch einen Dauerstrom Iy in der Spule er-

Absorber zeugt. Induktiv wird der Detektor an ein se-

mmmmm=- m e mm-- parates SQUID-Magnetometer gekoppelt.
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Pixel gleichermafsen betreffen, gegenseitig betragsméfig aufheben und das Ausgangs-
signal dadurch nicht beeintrachtigen. Zudem wird so fiir ein Pixelpaar jeweils nur ein
SQUID-Magnetometer zur Auslesung benétigt.

Das fiir die Ausrichtung der Spins im Temperatursensor benétigte Magnetfeld wird
durch das in Abschnitt 4.2 naher beschriebene Préaparieren eines Dauerstroms in die
supraleitende Detektionsspule durch diese selbst erzeugt. Mit dem Finite-Elemente-
Programm femm®* kann dieses durch den Dauerstrom I erzeugte Magnetfeld nume-
risch berechnet werden. In Abbildung 3.7 sind die Ergebnisse einer solchen Simulation
um ein Streifenpaar mit Bahnbreite w = 5pm, einem Mitte-zu-Mitte Abstand von
p = 10pm und einer Schichtdicke von 250 nm dargestellt. Das Material der Detek-
tionsspule wird dabei als Supraleiter, also als perfekter Diamagnet angenommen.
Durch gestrichelte Linien angedeutet sind dabei die 300 nm dicke Isolationslage aus
Si0, sowie die Sensorlage mit einer Dicke von 1,5 pm, die aufgrund ihrer kleinen Sus-
zeptibilitdten bei den betrachteten tiefen Temperaturen jeweils nicht in der Simulati-
on beriicksichtigt wurden. Das erzeugte Magnetfeld ist offensichtlich sehr inhomogen,
was zur Folge hat, dass die Spins an verschiedenen Orten im Temperatursensor unter-
schiedlich stark ausgerichtet werden. In Abbildung 3.8 ist die Haufigkeitsverteilung
P des Geometriefaktors
» [B()|

G(r/p) = o I

im Temperatursensor dargestellt, welche aus der Simulation extrahiert wurde. Der
dimensionslose Parameter G wurde in [Bur04] hergeleitet und beschreibt das durch
den Dauerstrom [, erzeugte Magnetfeld B am Ort r. Dabei ist p der Mitte-zu-Mitte
Abstand der Spulenbahnen und pg = 47-10~7 Vs/Am die magnetische Permeabilitiit.

(3.8)

4FiniteElementMethodMagnetics, D.Meeker, http://www.femm.info
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Abbildung 3.7: Verteilung des Magnetfelds um zwei benachbarte im Querschnitt darge-

stellte Bahnen der Detektionsspule (grau), erzeugt durch einen Dauerstrom Iy. Die Ma-
gnetfeldlinien sind in schwarz und die Verteilung der Magnetfeldstéirke in Falschfarben
dargestellt. Durch gestrichelte Linien sind die Positionen einer 300 nm dicken Isolationslage
aus SiO9 sowie die eines 1,5 pm dicken Temperatursensors oberhalb eines Detektionsspulen-
Paares mit einer Bahnbreite von 5 pm und einem Mitte-zu-Mitte Abstand von 10 pm ange-
deutet.

Der gewichtete Mittelwert (G) = 0,61 ist aufgrund des diinneren Temperatursensors
und der etwas dickeren Isolationslage um etwa 0,12 grofer als in [Henl17|. Im Fol-
genden sowie in Abschnitt 4.4 wird deutlich, dass dies zu einem groferen erwarteten
Signal und in der Folge auch einer besseren Energieauflosung fiihrt.

3.4 Signalauslesung

Mit den bisher in diesem Kapitel erlangten Erkenntnissen von der Absorption eines
Photons im Teilchenabsorber, iiber das Verhalten der Spins im Temperatursensor und
der daraus resultierenden Magnetisierungsanderung des Sensors im durch die Detek-
tionsspule erzeugten Magnetfeld, wird im Folgenden die im SQUID-Magnetometer
zu erwartende Signalhohe hergeleitet.

Aufgrund der im vorigen Abschnitt gezeigten Inhomogenitét des im Sensor erzeugten
Magnetfelds, ist die Magnetisierungsdnderung

_ OM(B(r)) 6E
0T O

SM (r) (3.9)

die ein Volumenelement dV' am Ort r im Temperatursensor erfahrt ortsabhéangig. Mit
Hilfe des dimensionslosen Parameters G aus Gleichung 3.8 ergibt sich der Beitrag
aus einem Volumenelement dV' zur magnetischen Flussdnderung in der gesamten
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Detektionsspule zu
d(60) = % (r/p)d M (r)dV. (3.10)

Die gesamte magnetische Flussinderung ¢ in der Detektionsspule in Folge eines
Energieeintrags 0 F in den Absorber mit Warmekapazitiat Cy,s ergibt sich durch
Integration iiber das gesamte Volumen V., des Temperatursensors. Dabei hingt die
spezifische Wérme pro Volumen des Temperatursensors cgens(B(r)) ebenfalls vom
Magnetfeld B(r) am Ort r im Sensor ab. Diese Ortsabhéngigkeit kann durch die in
Abbildung 3.8 gezeigte Haufigkeitsverteilung des Geometriefaktoren beriicksichtigt
werden. Somit ergibt sich fiir die magnetische Flussénderung pro Energieeintrag

0P Viens G oM
Nl — 3.11
) ‘/sens <Csens> + C’aubs <lu0 p oT > ’ ( )
wobei . .
(X) = /XP(B)dB - /XP(G)dG (3.12)
0 0

den mit P (G) gewichteten Mittelwert von X beschreibt.

Wie in Abbildung 3.6 dargestellt, besteht eine Detektoreinheit im gradiometrischen
Aufbau aus zwei maanderformigen Detektionsspulen mit Induktivitéiten L, die par-
allel zur Einkoppelspule mit Induktivitat L; des SQUID-Magnetometers verschaltet
sind. Da der magnetische Fluss @ in den drei geschlossenen supraleitenden Spulen
jeweils erhalten ist, wird eine, durch einen der Temperatursensoren hervorgerufene,
Flussénderung 6 ¢ durch einen Abschirmstrom 6/ kompensiert. Dieser lédsst sich mit
Hilfe der Kirchhoffschen Regeln in der Einkoppelspule des SQUIDs durch
0P

51 = 3.13
Lo+ 2(Li + L) (3.13)
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ausdriicken. Dabei steht Lg fiir die Streuinduktivitdt der Verbindungsdrihte zwi-
schen den Detektionsspulen des Detektorchips und der Einkoppelspule des SQUID-
Chips. Die induktive Kopplung zwischen Einkoppelspule und SQUID kann iiber de-
ren Induktivitdten L; und Lg sowie einen Kopplungsfaktor k als Gegeninduktivitat
Mg = kv/L;Lg beriicksichtigt werden. Die Anderung des magnetischen Flusses im
SQUID-Magnetometer ergibt sich damit zu

k+/LiLs

0Dy = Migdl =
5T Lin + 2 (Li + Lg)

5. (3.14)

3.5 Signalform

Um den Signalverlauf in Folge eines Energieeintrags £ in den Teilchenabsober vorher-
sagen zu konnen, geniigt es die Detektorkomponenten durch ein thermodynamisches
System bestehend aus zwei Subsystemen anzunéhern, wie in [Fle05| gezeigt. In Ab-

\ P(t) = E&(t)
3 G

Abbildung 3.9: Thermodynamisches Mo-
dell der kanonischen Subsysteme eines me-

tallischen magnetischen Kalorimeters nach
[Fle05]. Dargestellt ist das System der Er3*-
Spins und das der Elektronen, jeweils gekenn-
zeichnet durch den Index ’s’ bzw. ’e’. Mit C'
sind jeweils die Warmekapazitaten, mit G die

thermischen Leitfdhigkeiten und mit P die je-
weiligen Rauschleistungen bezeichnet. Der In-
dex ’b’ steht fiir das Warmebad mit Tempe-
ratur 7g.

Warmebad, T,

bildung 3.9 sind die einzelnen Subsysteme sowie deren Verbindungen schematisch
dargestellt. Da sich Absorber und Sensor in gutem thermischen Kontakt miteinan-
der befinden, ist die Annahme gerechtfertigt, dass sich Phononen und Elektronen
innerhalb des Detektors im thermischen Gleichgewicht befinden. Bei den gegebenen
Betriebstemperaturen kann der Beitrag der Phononen vernachlissigt werden, wo-
durch ein Subsystem durch die Wéarmekapazitit C, der dominierenden Elektronen
beschrieben werden kann. In Abschnitt 3.2 wurde beschrieben wie dieses System an
das der Spins im Temperatursensor, hier dargestellt durch die Warmekapazitiat Cs,
koppelt. Diese Kopplung wird in dem Modell durch die thermische Leitfahigkeit G/
beschrieben, wahrend die zum Warmebad mit Temperatur Ty durch G.j, gegeben
ist. Betrachtet man die Anderungen des Energieinhalts F, und Ej des jeweiligen
Subsystems mit Temperatur T, und T in Folge eines durch eine Deltadistribution
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beschriebenen instantanen Energieeintrags Fd(t) in das Elektronensystem, so erge-
ben sich die zwei Differentialgleichungen

Ee = C.Ty = Gyo(Ty — To) + Gepp(Ty — To) + ES (1) (3.15)
E, = C.T, = Gye(T, — T0). (3.16)

Die Grofe die, wie in Abschnitt 3.2.2 beschrieben, letztendlich ausgelesen wird, ist
die Anderung der Sensortemperatur, also die der Spins 7,. Als eine Losung der Dif-
ferentialgleichungen fiir ¢ > 0 ergibt sich

E
& (—e_t/TO +e ) = Hp(t) (3.17)
ges s

mit der Gesamtwarmekapazitit Cyes = C, + Cs. Dabei wurde die Punktantwortfunk-
tion p(t) := B (—e /™ 4 e""/™), die den zeitlichen Verlauf des Signals beschreibt,
sowie der Anteil § := C5/Cyes der Spin-Warmekapazitiat an der Gesamtwérmekapa-
zitét, definiert. Der Signalanstieg erfolgt also exponentiell mit der Zeitkonstanten 7

AT, =T, — Ty =

bis zu einem Maximalwert; die dann folgende Thermalisierung mit dem Warmebad
erfolgt ebenfalls exponentiell und mit einer Zeitkonstanten 77. Die genauen Abhén-
gigkeiten der Zeitkonstanten von den Warmekapazitiaten und -leitfdhigkeiten sind
in [Fle05] gegeben. An dieser Stelle geniige die Naherung gleicher Warmekapazité-
ten von Teilchenabsorber und Temperatursensor (C, ~ Cs), sowie einer schwachen
Kopplung zum Wérmebad (Gey, < Ggje). Wahrend 7; durch den thermischen Link
zum Wiarmebad bestimmt ist, ist 79 im fundamentalen Limit durch die Wechsel-
wirkung zwischen den Spins im Temperatursensor mit den Leitungselektronen mit
Temperatur 7, gegeben. Mit der Korringa-Relation k = 7¢ - Ti, erhalt man den
Ausdruck 7o = (1 — Cs/Cles) T fiir das fundamentale Limit der Signalanstiegszeit.
Durch Einfiihren eines thermischen Flaschenhalses mit thermischer Leitfahigkeit G, /s
zwischen Teilchenabsorber und Temperatursensor kann die Signalanstiegszeit gezielt
ausgebremst werden. Insbesondere bei groften Absorbern kénnen dadurch Abhéngig-
keiten vom Absorptionsortes der Photonen, die sich durch unterschiedliche Signal-
anstiegszeiten dufern, vermieden werden [Piel2]. Eine komplette Thermalisierung
innerhalb des Teilchenabsorbers wird dadurch sichergestellt, bevor dieser mit dem
Temperatursensor thermalisiert. Das Einstellen der Anstiegszeit

Ca
= 1
T0 QGa/S (3 8)
und der Abklingzeit
C1g;es
= 8% 3.19
! Gt ( )

ist also iiber das Material und die Geometrie der thermischen Verbindungen des Tem-
peratursensors zum Teilchenabsorber beziehungsweise Wéarmebad und somit durch
Justieren von G,/s beziehungsweise G, einfach moglich, wie dies in Abschnitt 4.1.1
beschrieben ist.
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3.6 Energieauflosung

Die theoretisch zu erwartende Energieauflosung des Detektors wird einerseits durch
die im vorherigen Abschnitt hergeleitete Signalform und -héhe an sich bestimmt, ist
jedoch limitiert durch unterschiedliche Rauschbeitrdge die sich dem Signal iberla-
gern. Diese Beitriage, deren Ursprung sowie deren relativer Einfluss sollen im Folgen-
den kurz dargelegt werden.

Thermodynamische Energiefluktuationen machen den fundamentalen Rausch-
beitrag in Mikrokalorimetern aus. In Abbildung 3.9 wurde durch die Rauschquellen
Py)e und Py, schematisch dargestellt, dass Energie im thermischen Gleichgewicht
(E6(t) = 0) zwischen den Subsystemen sowie dem Wéarmebad fluktuieren kann.
Beriicksichtigt man deren Leistungsspektren S,, = 4kgT?G; in den Differentialglei-
chungen 3.15 und 3.16, so ergibt sich nach [Fle05] durch Fouriertransformation das
Leistungsspektrum der Energiefluktuationen im Zeeman-System der Spins

= 4 T2 TO n . 2
Sro1a (f) hT"Cs (Oéol + (2770 f)? T o 1+ (2771 f)? (3.20)

Dabei sind g und o7 Funktionen abhéangig von den Wiarmekapazititen und Zeit-
konstanten wobei oy + a1 = 1 gilt. Da meist 79 < 7 gilt, kann zudem g ~ 1 — 3
und «; =& [ gendhert werden. In Abbildung 3.10 ist die spektrale Leistungsdichte

10

Abbildung 3.10: Spektrale Leistungsdichte
der thermodynamischen Energiefluktuationen
in Abhéngigkeit von der Frequenz f. Es wurde
in Anlehnung an die tatsdchlichen Detektor-
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parameter 79 = 10ps, 71 = 3ms, Cs = 11 pJ
und 8 = 0,55 und eine Temperatur von
T = 25mK angenommen.
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des thermodynamischen Rauschens in Abhéngigkeit der Frequenz f fiir 7p = 10 ps,
71 =3ms, Cs = 11pJ und g = 0,55 bei einer Temperatur von T" = 25 mK abgebil-
det. Die beiden Zeitkonstanten 7y und 7; fithren dazu dass die beiden Plateaus bei
einer jeweils charakteristischen Frequenz f. = 1/2n7 abschneiden. In Abschnitt 5.1.5
wird sich zeigen, dass diese Form das gemessene Rauschen sehr gut beschreibt und
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dass das thermodynamische Rauschen bei dem verwendeten Detektor der dominante
Beitrag zum Gesamtrauschen ist.

Magnetisches Johnson-Rauschen entsteht in den supraleitenden Detektionsspu-
len und den SQUIDs aufgrund der Wechselwirkung mit Elektronen in metallischen
Komponenten in der unmittelbaren Umgebung, welche sich bei endlichen Tempe-
raturen frei und zufillig bewegen, beziehungsweise den dadurch entstehenden Ma-
gnetfeldern. Den grofsten Einfluss haben daher der Temperatursensor und der Teil-
chenabsorber an sich, die nur durch eine diinne Isolationslage getrennt direkt auf
der Detektionsspule angebracht sind. Einen weiteren Beitrag liefert die Detektor-
plattform, die haufig aus Kupfer besteht und auf der Detektor- und SQUID-Chip
direkt aufgeklebt sind. In [Pie08| wurde das Leistungsspektrum fiir das magnetische
Flussrauschen eines metallischen Quaders mit Hohe h, elektrischer Leitfahigkeit o
und Temperatur 7' nach einer Methode aus [Har68, Ens00| hergeleitet. Es gilt

2
S(D,J _ 74376[u(2)kBT0_Ap (6—27rd/p . e—?ﬂ(d-‘rh)/p) ) (321)
T

Der Quader befindet sich dabei in einem Abstand d iber der maanderférmigen Detek-
tionsspule mit einem Mitte-zu-Mitte Abstand der Streifen p und einer gemeinsamen
iiberlappenden Flache A. In Abschnitt 4.4 wird sich herausstellen, dass der Anteil
des magnetischen Johnson-Rauschens am Gesamtrauschen des Detektorautbaus ver-
nachléssigbar klein ist.

Das 1/f-Rauschen der Erbiumionen spielt hauptsédchlich bei kleinen Frequenzen
eine Rolle. In [Dan05| wurde das Rauschen eines SQUID-Magnetometers systema-
tisch untersucht und durch Hinzufiigen von Au:Er-Proben unterschiedlicher Erbium-
Konzentrationen konnte ein konzentrations- und frequenzabhéngiger Rauschbeitrag
identifiziert werden. Es wurde zudem beobachtet, dass dieser im Bereich zwischen
30 mK und 4,2 K temperaturunabhéangig und proportional zur Erbium-Konzentration
ist [Fle03]. Durch Messungen der Suszeptibilitdt von Au:Er Sensoren wurde gezeigt,
dass dieser Rauschbeitrag durch deren Imaginéarteil vollstdndig beschrieben werden
kann [Hof12, Wif13] und seinen Ursprung im Umklappen von Gruppen magnetischer
Momente tréagt. Weitere Messungen an metallischen Kalorimetern mit unterschied-
lichen Geometrien und Au:Er-Sensoren zeigten, dass jedes Er®*-Ion im Tempera-
tursensor ein Rauschen mit Stiarke Sy, (f) = 0,1u3/f des magnetischen Moments
beitrigt, was in der Summe zu einem magnetischen Flussrauschen

SoBr = @Sm(f)l\fm (3.22)

fiihrt [Fle03]. Dabei ist G der Geometriefaktor aus Abschnitt 3.3, p der Mitte-zu-
Mitte Abstand zweier benachbarter Detektionsspulenstreifen und Ng, die Anzahl
an Erbium-Ionen im Temperatursensor. Das im Rahmen dieser Arbeit beobachtete
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1/f-Rauschen der Erbiumionen mit Ag:Er-Sensor ist mit Sy, (f) =~ 0,03 p/ f kleiner
als aus den Daten der Au:Er-Sensoren erwartet. Ein Vergleich mit derzeit entwickel-
ten Detektoren, die mit dem selben Ag:Er-Sputtertarget hergestellt wurden, jedoch
andere Sensorgeometrien besitzen [Gam19, Vell9| wird Aufschluss tiber diesen Bei-
trag bringen.

Nicht zuletzt erzeugt die Auslesungselektronik einen Beitrag zum Gesamtrau-
schen. Dabei tragen die SQUID-Magnetometer, wie in Abschnitt 4.3.3 beschrieben,
sowohl einen frequenzunabhéngigen als auch einen zu 1/ f proportionalen Rauschbei-
trag Sogsq(f) bei. Ebenso trégt die Raumtemperaturelektronik zur Auslesung der
SQUID-Magnetometer einen Teil zum Rauschen bei. Die Gréfenordnungen dieser
Beitrége sind im Abschnitt 4.4 {iber die Simulation des Detektorsignals und dort in
Tabelle 4.2 dargestellt.

Da sich das Gesamtrauschen aus den oben diskutierten Einzelbeitragen tiber die
gesamte Signalkette aufaddiert, kann man, um die einzelnen Beitrdge miteinan-
der vergleichen zu konnen, diese auf ein scheinbares magnetisches Flussrauschen im
SQUID-Magnetometer umrechnen. Dazu benotigt man die Flusssensitivitat d®/dE,
welche durch Gleichung 3.11 gegeben ist, sowie die induktive Fluss-zu-Fluss-Konver-
sion 0 Ps/0 P zwischen Detektions- und SQUID-Spule aus Gleichung 3.14. Fiir das
Gesamtrauschen des Detektors ergibt sich damit

§0s\° [ (1dd\®
Sog,ges = (5_(;> ((Bd_E) Skstd T a5 + S@,Er) + Sas.5Q- (3.23)

Die erwartete Energieauflosung des Detektors, wird, wie eingangs bereits er-
wahnt, durch die Signalform und -héhe sowie das Rauschen bestimmt. Dieses Verhélt-
nis wird durch das sogenannte Signal-zu-Rauschen Verhiltnis (SNR) ausgedriickt?.

p(f) 1 2718
S VS V14 @rrof)?)/1+ (2nmf)?

Hierbei wurde die in Gleichung 3.17 eingefiihrte, den zeitlichen Verlauf des Detek-

SNR(f) =

(3.24)

torsignals beschreibende Punktantwortfunktion p(¢) in den Frequenzraum transfor-
miert. Daraus ergibt sich die spektrale Dichte p(f) des Signals, wobei bereits erneut
angenommen wurde dass Cs ~ C, und 79 < 77. In Abbildung 3.11 ist p(f) fiir
einen Detektor mit 7p = 10ps, 77 = 3ms und C5; = 11pJ bei einer Temperatur
von T = 25mK abgebildet. Unterhalb von f = 27371 ~ b0Hz ist p etwa konstant
und fillt aufgrund der Abklingzeit dann zu hoheren Frequenzen hin ab. Wegen der
kleineren Signalanstiegszeit rperfolgt bei etwa f = 1/(2775) ~ 15kHz ein weiterer
Abfall zu noch hoheren Frequenzen. Ebenfalls abgebildet ist das durch das thermody-

namische Rauschen bestimmte Signal-zu-Rauschen Verhéltnis. Es ist unterhalb von

® Abkiirzung aus dem Englischen: Signal-to-Noise-Ratio.
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Abbildung 3.11: Punktantwort p (links) und das durch das thermodynamische Rauschen
limitierte fundamentale Limit des Signal-zu-Rauschen Verhéltnisses SNR (rechts) in Ab-
héngigkeit von der Frequenz f. Es wurde jeweils ein Detektor mit 79 = 10ps, 7 = 3ms
und Cs = 11 pJ bei einer Temperatur von T' = 25 mK angenommen.

etwa f ~ 1kHz konstant und féllt dann zu héheren Frequenzen ab. Die Berechnung
der Energieauflosung héngt davon ab, auf welche Weise die Energie des detektierten
Photons aus der Signalform bestimmt wird. In [Fle03| wurde die Methode des ,,Op-
timalen Filters” ausfiihrlich beschrieben und fiir eine Gauk-férmige Linienform eine
Energiebreite auf halber Hohe (FWHM?®) der Linie von

o -1/2

AEpwnyv = 2V21In 2 / SNR*(f)df (3.25)
0
ermittelt.

Das fundamentale Limit der Energieauflosung erhilt man, indem man alle
theoretisch reduzierbaren Rauschbeitrige vernachlassigt und lediglich das funda-
mentale, thermodynamische Rauschen Sg,_ tq berticksichtigt. Nach [Fle03| erhélt man
dann die exakte Losung

a G2 1/4
AEFWHM = 2\/2 In 2\/4kBTQCe <Ge;b + G(;/b) . (326)
s/e s/e

Nimmt man wieder 79 < 71 an und verkiirzt den Ausdruck durch g = Cs/(Cs + Ce),
so ergibt sich

1 T0 1/4
AEBrwam ~ 2V21n 21/4kgT2C, ( ) n) (3.27)

6 Abkiirzung aus dem Englischen: Full Width at Half Maximum
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Hieraus kann man bereits einige grundlegende Aussagen iiber den Betrieb des Detek-
tors und mogliche Optimierungsmoglichkeiten treffen. So zeigt die Proportionalitét
der Energieauflosung zur Temperatur und zu 1/C,, dass der Detektorbetrieb bei mog-
lichst tiefen Temperaturen und mit moglichst kleinen Teilchenabsorbern hinsichtlich
der Energieauflosung optimal ist. Wie im Falle der vorliegenden Arbeit, ist die Anfor-
derung an die Absorberdicke héaufig durch eine erforderliche Absorptionswahrschein-
lichkeit (vgl. Abschnitt 2.3) fest vorgegeben und eine Reduzierung dieser wiirde sich
nachteilig auf die Zahlrate im interessanten Energiebereich auswirken. Die Signal-
anstiegszeit 7o kann aufgrund der Korringa-Relation nicht beliebig verkiirzt werden
und wird im Gegenteil, um eine gleichméfige Thermalisierung im Absorber- und
Sensorvolumen zu garantieren, haufig gezielt ausgebremst. Die Signalabklingzeit 1
zu vergrofern ist leicht durch Dimensionierung der Thermalisierung zum Wérmebad
moglich, hat jedoch eine Vergrofserung der Detektor-Totzeit und somit eine Verrin-
gerung der moglichen Zahlrate zur Folge. Optimal hingegen scheint ein Angleichen
der Beitrdage der Elektronen C, und Spins Cs zu den Warmekapazitdten von Teil-
chenabsorber und Temperatursensor zu sein, sodass 5 = 1/2 gilt.

Fiir vorliegende Detektorparameter mit der Signalanstiegszeit 79 = 10ps, der Si-
gnalabklingzeit 71 = 3 ms, den Warmekapazitaten Cyens = 11 pJ und Clyps = 9 pJ und
damit § = 0,55 bei einer Temperatur von 7' = 25 mK ergibt sich nach Gleichung 3.27
ein fundamentales Limit der Energieauflosung von A Fpwpm = 2,7€V.
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4. Experimentelle Grundlagen

Fiir die im Rahmen dieser Arbeit angestrebten Messungen wurde ein neuer Detektor,
basierend auf einem angepassten maXs30-Entwurf, mit sowohl grofser Detektionsfla-
che als auch guter Energieauflosung verwendet. Im Folgenden wird zunéchst das spe-
ziell fiir diese Messung angepasste und hergestellte Detektorarray maXs30 in der Ver-
sion 2b vorgestellt. Das Vorgehen zur Praparation des felderzeugenden Dauerstroms,
die zur Signalauslesung und -verstiarkung verwendeten SQUID-Magnetometer sowie
die Simulationen des erwarteten Detektorsignals werden im weiteren Verlauf disku-
tiert. Die Eigenschaften der verwendeten radioaktiven Strahlungsquellen sind Ge-
genstand des néchsten Abschnitts. Das Kapitel schliefst mit jeweils einem Abschnitt
iiber die Optimierung der Zahlrate im fiir vorliegende Messungen relevanten Ener-
giebereich, sowie einem Abschnitt iber die Auslesung des Detektorsignals.

4.1 Der maXs30-Detektor

Mit einer Detektionsfliche von 16 mm? und einer spektralen Energieauflosung besser
als AFpwam = 10V ist der zweidimensionale Detektor maXs30 geradezu pradesti-
niert die in Abschnitt 2.3 eroérterten Anforderungen an einen Detektor zur Messung
der Isomerenergie von ?2°Th zu erfiillen. Im Rahmen der Dissertation von D. Hengst-
ler wurde der maXs30-Detektor entworfen, optimiert, hergestellt und ausfiihrlich
charakterisiert [Hen17]. Im Folgenden wird die Umsetzung des aus 32 Einzeldetek-
toren bestehenden Detektor-Arrangements vorgestellt und im Anschluss auf die im
Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Modifikationen eingegangen.

4.1.1 Detektoraufbau

Der maXs30-Detektor besteht aus einer Anordnung von 64 einzelnen Detektoreinhei-
ten, im Folgenden auch als 'Pixel’” bezeichnet, jeweils bestehend aus einem Teilchen-
absorber, einem Temperatursensor aus Ag:Er und einer supraleitenden méanderfor-
migen Detektionsspule, wie sie jeweils in Abschnitt 3.1 bis 3.3 vorgestellt wurden.
Zwei dieser Pixel werden jeweils iiber eine, in Abschnitt 3.3 beschriebene, gradi-
ometrisch verschaltete Detektionsspule ausgelesen und bilden damit einen von 32
Einzeldetektoren.

Auf der linken Seite von Abbildung 4.1 ist eine schematische Zeichnung des gesam-
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Abbildung 4.1: Technische Zeichnung des maXs30-Detektors im Uberblick (links), ver-
groferte Darstellung einer der vier Quadranten (rechts). Die Beschreibungen der einzelnen
Komponenten finden sich im Text. Die Isolationslage ist hier zur besseren Ubersicht nicht
dargestellt.

ten Detektor-Chips, wie sie zur Mikrostrukturierung verwendet wird, abgebildet?.
Die rechte Seite zeigt vergrofiert einen der vier identischen Quadranten in welchen,
wie in Abschnitt 4.2 beschrieben, jeweils separat ein Dauerstrom prapariert wer-
den kann. Ein einzelner Detektor mit zuséatzlich vergrofiertem Ausschnitt um den
Dauerstrom-Heizer findet sich in Abbildung 4.2. Die einzelnen Lagen wurden, wie
in [Henl7| beschrieben, im institutseigenen Reinraum auf einem Silizium-Substrat
mikrostrukturiert.

Beginnend mit der ersten Lage aus Niob, hier in Dunkelgrau dargestellt, in wel-
cher die maanderférmigen Detektionsspulen (1), die Leitungen zur Auslesung mittels
SQUID-Magnetometer (2), sowie die zur Praparation des Dauerstroms (3) und die je-
weiligen Anschlussfliichen (4) strukturiert sind. Uber letztere kann der Detektor iiber
kalt-verschweifite Aluminium-Verbindungsdrihte mit den SQUIDs beziehungsweise
mit der Verkabelung des Kryostaten verbunden werden. Die diagonale Anordnung
der maanderférmigen Detektionsspule sowie eine zusétzliche supraleitende Bahn um
diese reduzieren das Ubersprechen benachbarter Pixel, da sich die Stréme am Rand
des Sensors gegenseitig aufheben [Fle05|. Zudem Verringern sie parasitéres Einkop-

IFiir den Entwurf wurde das Computerprogramm Virtuoso® verwendet - Cadence Design Systems
Inc., Bagshot Road, Bracknell, Berkshire, RG12 OPH, United Kingdom
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peln externer Magnetfelder. Die sich anschliefsende Isolationslage aus Siliziumdioxid
ist in Abbildung 4.1 nicht zu sehen, da sie sich auf der gesamten Fléiche befindet und
lediglich an den Kontaktflichen am Chiprand, sowie an den Durchfithrungen in die
zweite Niob-Lage, ausgespart ist. In dem vergroferten Ausschnitt rechts in Abbil-
dung 4.2 sind die Absorber und die zweite Niob-Lage ausgeblendet und dadurch diese
Durchfiithrungen, also Bereiche ohne Isolation, in Lila sichtbar (5). Hier ist ebenfalls
der zur Préparation des Dauerstroms benotigte Heizer in hellem Beige zu erkennen
(6). Er wird in der néchsten Lage aus einer Gold-Palladium-Legierung strukturiert,
ist durch die Isolationslage elektrisch von der ersten Nioblage getrennt und kann
diese, wie in Abschnitt 4.2 beschrieben, iiber deren kritische Temperatur heizen. Um
den Heizer zu kontaktieren und um tiefer gelegene Leitungen kreuzen zu koénnen,
folgt dann eine weitere Nioblage, hier dargestellt in hellem Grau. Um parasitére
Induktivititen, das Einkoppeln externer Magnetfelder, sowie das Ubersprechen von
benachbarte Einzeldetektoren zu verringern, liegen die beiden Nioblagen bei den Lei-
tungen zur Auslesung mittels SQUID-Magnetometer (2) nur durch die Isolationslage
elektrisch getrennt direkt aufeinander.

-Erste Nioblage :lAuPd—Heizer -Temperatursensor Dstémme
I is0lation ausgespart [Izweite Nioblage [ Ithermalisierung [ ITeilchenabsorber

Abbildung 4.2: Technische Zeichnung eines einzelnen, nicht-gradiometrischen Einzelde-
tektors (links), vergroferte Darstellung des zentralen Bereichs um den Heizer (rechts).
Die Beschreibungen der einzelnen Komponenten finden sich im Text. In der vergrofierten
Darstellung wurden die Teilchenabsorber sowie die zweite Nioblage ausgeblendet.

Der aus Ag:Er bestehende paramagnetische Temperatursensor (orange, 7) befindet
sich in dem durch den Dauerstrom in der méanderférmigen Detektionsspule (1) er-
zeugten Magnetfeld. Zum Schutz vor Oxidation wird er durch eine diinne Goldschicht
abgedeckt. Durch einen Steg aus Gold (8) kann die Signalabklingzeit, also die Ther-
malisierungsdauer zum Wérmebad eingestellt werden. Abbildung 4.2 zeigt einen der
vier nicht-gradiometrischen Einzeldetektoren bei welchen die rechte Sensorfliche um
etwa 30 % kleiner ist. Dadurch reagiert dieser Einzeldetektor auf Temperaturschwan-
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kungen des gesamten Detektorchips, was, wie in Abschnitt 5.2.2 beschrieben, zur
Korrektur der Signalhohen ausgenutzt wird. Uber jeweils drei Stimme aus Gold (9)
mit einem Durchmesser von jeweils 20 pm wird die effektive Kontaktfliche zwischen
einem Temperatursensor und dem jeweiligen Teilchenabsorber (10) auf 0,38 % der
Absorberfliche reduziert. Dadurch wird ein Signalverlust durch athermische Pho-
nonen minimiert (vgl. Abschnitt 3.1). Jeder einzelne Stamm hat zudem nur tiber
drei definierte Stege Kontakt zum Temperatursensor wodurch die Signalanstiegszeit
gezielt ausgebremst und dadurch eine vollstdndige Thermalisierung des Teilchenab-
sorbers sichergestellt werden kann. Wie in Abschnitt 3.6 beschrieben wurde, hingt
die Dimensionierung des Temperatursensors von der des Teilchenabsorbers ab, wobei
sich letztere aus den Anforderungen der jeweiligen Messung ergibt. Fiir vorliegende
Arbeit wurde eine Sensordicke von 1,5pm und eine Absorberdicke von 20 pm ge-
wahlt. Die Liicke zwischen zwei benachbarten Teilchenabsorbern (10), dargestellt in
transparentem Gelb, betragt 20 pm, sodass durch die 64 Teilchenabsorber mit einer
Flache von jeweils 500 pm - 500 pm insgesamt eine aktive Flache des Detektors von
16 mm? und ein Fiillfaktor von 93,3 % erreicht wird. Die Anzahl an Photonen, die ihre
Energie direkt im Substrat deponieren und dadurch unerwiinschte Signale erzeugen,
ist daher also gering.

In den Ecken des Detektorchips befinden sich zudem vier Quadrate aus Gold (11)
iiber welche der gesamte Chip zur besseren Thermalisierung mechanisch an die Ex-
perimentierplattform angedriickt werden kann. Zur Energiekalibration und zum Er-
fassen von Langzeitschwankungen der Signalhohe, zum Beispiel auf Grund von Tem-
peraturschwankungen, ist am Temperatursensor eines Pixels in jedem Quadranten
ein zusatzlicher Heizer angebracht (12), tiber welchen zukiinftig gezielt Testsignale
auf den Detektor gegeben werden kdnnen.

4.1.2 Anpassungen im Design des Detektors

Im Vergleich zu [Ponl17, Henl7| wurden einige Anpassungen im Design und den Di-
mensionen des maXs30-Detektors durchgefiihrt um diesen einerseits auf den Stand
neuster Forschung zu bringen und ihn andererseits optimal auf die Messung der
Isomerenergie von 2?Th abzustimmen. Im Folgenden werden diese Neuerungen vor-
gestellt und die wichtigsten Detektoreigenschaften tabellarisch zusammengefasst.

Die Anzahl der temperatursensitiven Einzeldetektoren wurde von einem auf vier
erhoht, sodass sich nun in allen vier Ecken des Detektors und dadurch in jedem Qua-
dranten einer befindet. So ist es nun moglich Temperaturgradienten innerhalb des
Detektors zu untersuchen und gegebenenfalls die vier Temperaturinformationen zu
kombinieren. Zudem bilden vier Pixel eine Redundanz gegeniiber technischer Ausfélle
einzelner Detektoren, die die Wahrscheinlichkeit einer erfolgreichen Temperaturkor-
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rektur deutlich erhohen.

Zusatzlich wurde die Temperatursensitivitat dieser vier asymmetrischen Einzelde-
tektoren erhoht, indem die Sensorfliche des jeweils kleineren Pixels von 90 % auf
70 % des Partnerpixels angepasst wurde. Aus den Erfahrungen aus vorherigen Ar-
beiten (z.B. [Sch16]) wurde deutlich, dass dies insbesondere bei kleinen Feldstromen
hilfreich ist.

Leitungen und Detektionsspule Temperatursensor
Material Nb Material Ag:Er
Dicke untere Lage 250 nm Flache 298 pm - 298 pm
Dicke obere Lage 400 pm Dicke 1,5 um
Streifenbreite Spule 5pm
Streifenabstand Spule 5 pm Teilchenabsorber

Material Au
Streifenbreite zum SQUID: Flédche 500 pm - 500 pm
untere Lage 30 pm Dicke 20 pm
obere Lage 24 pm
Dicke Isolation 300 nm Stdmme

Material Au
Heizer des Dauerstromschalters Durchmesser 20 pm
Material AuPd Hohe 7 pm
Lange 20 pm Abdeckung der
Breite 5 pm Absorberfldche 0,38 %
Dicke 60 nm
Widerstand 8,812 Therm. Link zw. Absorber und Sensor

Material Ag:Er +Au
Therm. Link zum Wirmebad Querschnittsfliche 9 - 108 pm?
Material Au Lange 12 pm

Tabelle 4.1: Zusammenfassung der wichtigsten Parameter und Detektoreigenschaften des
maXs30v2b-Detektors. Die mit * markierten Werte stammen aus experimentellen Messun-
gen, die in Kapitel 5 vorgestellt werden. Weitere Details befinden sich in [Hen17].

Weiterhin wurden die Kontaktierungen zwischen dem Detektor-Chip mit den SQUID-
Chips durch Hinzufiigen einer dritten Kontaktfliche symmetrisiert (vgl. Abbildung
4.2). Bei zwei Kontaktflachen entsteht durch die Aluminium-Verbindungsdrahte eine
zusétzliche supraleitende Schleife in welche externe Magnetfelder einkoppeln kon-
nen. Durch eine Symmetrisierung mit einer dritten Kontaktfliche und aufgrund des
Ubereinanderliegens der Leitungen auf Detektor- und SQUID-Chips, entstehen zwei
zusédtzliche Schleifen in welchen sich die Storsignale im Idealfall betragsmifig ge-
genseitig aufheben [Sch19|. In [Busl8] konnte dies experimentell in einem direkten
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Vergleich zwischen zwei und drei Kontaktflichen durch Bewegen eines Permanent-
magneten auferhalb des Kryostaten bestatigt werden.

Die Schichtdicken der Teilchenabsorber wurden von 30 pm auf 20 pm und die der
Temperatursensoren von 3,5 pm auf 1,5 pm reduziert. Ersteres folgt hauptséachlich aus
der in Abschnitt 4.7 diskutierten Absorptionseffizienz des Goldabsorbers im relevan-
ten Energiebereich, geht jedoch ebenfalls einher mit der in Abschnitt 2.3 geforderten
Energieauflosung und dem in Abschnitt 4.7 diskutierten Zusammenspiel zwischen
der Aufnahmerate des Detektors und der Zerfallsrate der radioaktiven Quelle. Die
Dicke der Temperatursensoren folgt dann geméafs Abschnitt 3.6 aus einer Optimie-
rungssimulation des Detektorsignals.

4.2 Praparation des felderzeugenden Dauerstroms

Das fiir den Betrieb des Detektors benétigte Magnetfeld wird, wie in Kapitel 3.3
beschrieben wurde, durch einen Dauerstrom I in der maanderférmigen Detektionss-
pule erzeugt. Wie dieser iiber einen Dauerstromschalter eingepragt werden kann, ist
in Abbildung 4.3 in drei Schritten dargestellt. Zunéchst ist die Grundvoraussetzung,
dass die Detektortemperatur niedriger als die kritische Temperatur Tt x, = 9,2K
der Leitungen aus Niob ist und dass deren kritischer Strom I, limitiert durch die

Schritt 1: Einspeisen des Feldstrom Schritt 2: Heizerpuls
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Schritt 3: Praparierter Dauerstrom
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Abbildung 4.3: Die drei Schritte zur Préaparation des felderzeugenden Dauerstroms.
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Materialreinheit und die Leitungsdimensionen, grofer als der gewiinschte Feldstrom
Iy < I. ist. In Schritt 1 wird der gewiinschte Feldstrom Ir eingespeist und fliefst
zunéchst hauptsachlich durch die Leitungen um die méanderformigen Detektions-
spulen herum, hier eingefarbt in blau, da diese eine viel geringere Induktivitdt haben
als die maanderférmige Spule selbst. Durch einen kurzen Heizerpuls mit Stromstérke
Iy wird in Schritt 2 ein Teil der Leitung durch den der in Schritt 1 eingespeiste
Feldstrom fliefst, iiber die kritische Temperatur geheizt und somit normalleitend ge-
trieben. Dieser Bereich unter dem Heizer besitzt in diesem Moment einen endlichen
elektrischen Widerstand, sodass der Feldstrom bevorzugt den weiterhin supraleiten-
den Weg durch die méanderférmige Spule nimmt (blau eingefarbt). Schritt 3 zeigt
schlieflich den erfolgreich praparierten Dauerstrom Iy, wobei der Stromkreis iiber die
Leitungen um die Spule (jeweils Ir/2) und den nun wieder abgekiihlten und supra-
leitenden Bereich unter dem Heizer geschlossen wird. Aufgrund der Flusserhaltung
in einer supraleitenden Spule bleibt dieser Dauerstrom erhalten [Mei33|, auch wenn
die entsprechende Stromquelle abgeschaltet wird.

Die Feld- und Heizerleitungen in jedem der vier Detektorquadranten sind jeweils in
Serie geschaltet, sodass ein Dauerstrom immer in alle acht Detektoren gleichzeitig
eingepragt wird. Eine Neuerung im Design des maXs30-Detektors im Vergleich zu
dlteren Modellen ([Heull, Piel2, Sch12]) ist, dass die Verbindungsleitung zu den
SQUID-Magnetometern in Schritt 2 ebenfalls lokal geheizt wird und so kein uner-
wiinschter Dauerstrom in dieser ebenfalls supraleitenden Schleife entsteht.

4.3 Signalaufnahme mittels SQUID-Magnetometern

Die infolge einer Temperaturéinderung des Temperatursensors auftretende Anderung
des magnetischen Flusses in der supraleitenden Detektionsspule ist, wie in Abschnitt
3.4 beschrieben wurde, das auszulesende Detektorsignal. Im Folgenden wird die Funk-
tionsweise eines SQUID2-Magnetometers niher beleuchtet, in ein welches dieses Si-
gnal induktiv eingekoppelt und letztendlich in ein Spannungssignal umgewandelt
wird. Dazu wird zunéchst die prinzipielle Funktionsweise eines einzelnen de-SQUIDs
und schliefslich die Realisierung eines zweistufigen Aufbaus zur optimalen Verstér-
kung und Linearisierung des SQUID-Signals vorgestellt.

4.3.1 Prinzipien eines dc-SQUIDs

Ein de-SQUID ist ein hochsensitiver flussabhéangiger Widerstand, basierend auf dem
Josephson-Effekt [Jos62|. Eine detaillierte Beschreibung befindet sich in [Cla04].

2kurz fiir: Supraleitender QUanten Interferenz Detektor
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Grundsatzlich besteht ein de-SQUID aus einer supraleitenden Schleife, die an zwei
Stellen durch nicht-supraleitende Barrieren, sogenannte Josephson-Kontakte, unter-
brochen ist. Diese meist sehr diinnen Unterbrechungen ermoglichen einem magne-
tischen Fluss in die Schleife ein- oder auszutreten. Im schematischen Schaltbild in
Abbildung 4.4 wird das SQUID iiber einen konstanten Betriebsstrom I, betrieben,
zudem sind sogenannte Nebenwiderstande eingezeichnet, durch welche hystheretische
Effekte vermieden werden [Wei96].

‘|

Josephson-
Kontakt o
Abbildung 4.4: Schematische Darstellung
® U eines dc-SQUID-Magnetometers im Betrieb
s > mit konstantem Strom I,. Eine supraleiten-
de Schleife wird dazu durch zwei Josephson-
f Kontakte unterbrochen. Parallel geschaltete
Ngben- "o Nebenwiderstande verhindern ein hysthereti-
widerstand sches Verhalten des SQUIDs.

Auf der linken Seite von Abbildung 4.5 ist der Spannungsabfall Uy iber dem SQUID
in Abhéangigkeit vom Betriebsstrom [, dargestellt. Bei kleinen Betriebsstromen kon-
nen die im Supraleiter zu Cooper-Paaren gebundenen Elektronen [Coo56]| die Joseph-
son-Kontakte durch Tunneln verlustfrei iberwinden. Es féllt dann keine Spannung
iiber dem SQUID ab. Abhéngig vom Material und den Dimensionen ist dies nur bis
zu einer kritischen Stromstédrke I. moglich. Bei héheren Stromen [, > . brechen
Cooper-Paare auf und es entstehen sogenannte Quasiteilchen, die dann durch die
Barrieren tunneln und einen Spannungsabfall U iiber dem SQUID erzeugen. Der
kritische Strom I. héngt periodisch vom magnetischen Fluss & der in der Spule
eingeschlossen ist, ab. Die Periodizitdt wird dabei durch das magnetische Flussquant
Py = h/2e ~ 2,07-1071 Vs bestimmt. In Abbildung 4.5 (links) sind daher die beiden
Spannungskurven jeweils fiir die Extrema &, = n®y und &5 = (n+ 1/2) ®y, mit einer
natiirlichen Zahl n, eingezeichnet.

Auf der rechten Seite von Abbildung 4.5 ist die Fluss-Spannungs-Kennlinie fiir einen
festen Betriebsstrom von I;, = 30,4 pA dargestellt. Dabei hidngt die Spannung Uj
periodisch vom magnetischen Fluss &3 im SQUID ab. Prinzipiell ist das SQUID in
diesem Betriebsmodus ein hochsensitiver Fluss-zu-Spannungs-Konverter, jedoch ist
das Ausgangssignal nur in einem kleinen Bereich von etwa ®q/4 um den steilsten
Arbeitspunkt linear.
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Abbildung 4.5: Links: Strom-Spannungs-Kennlinie eines de-SQUIDs fiir die beiden Ex-
trema an in der Spule eingeschlossenem magnetischen Fluss & = n®y und &5 = (n+1/2)d.
Dabei ist n eine natiirliche Zahl. Rechts: Fluss-Spannungs-Kennlinie fiir einen konstanten
Betriebsstrom von I, = 30,4 pA.

4.3.2 Zweistufiger Aufbau

Durch Hinzufiigen einer zweiten Verstarkungsstufe zum zuvor beschriebenen einstu-
figen Aufbau, kann der Einfluss der Raumtemperaturelektronik® auf das Gesamtrau-
schen des Detektorsignals deutlich reduziert werden. Zudem kann das de-SQUID
der ersten Verstarkerstufe derart entlastet werden, sodass dort, also in der néhe-
ren Umgebung des Detektors, weniger Leistung dissipiert wird. In Abbildung 4.6 ist
die Realisierung eines solchen zweistufigen SQUID-Aufbaus mit einer Serienschal-
tung aus N Verstérker-SQUIDs (in blauer Farbe hinterlegt) schematisch dargestellt.
Letztere befindet sich ebenfalls bei tiefen Temperaturen und wird durch den Be-
triebsstrom I,s versorgt. Das de-SQUID der ersten Stufe ist in lila Farbe hinterlegt
und wird im Gegensatz zum vorangegangenen Abschnitt im Spannungsmodus be-
trieben um die Wéarmedissipation zu minimieren. Dabei fliefst der Betriebsstrom Iy,
hauptsédchlich durch den Lastwiderstand R, wodurch das SQUID mit einer anné-
hernd konstanten Spannung betrieben werden kann. Der kleine Anteil 1. << I,,; des
Betriebsstroms, der durch das SQUID flieftt, hingt vom Fluss in der SQUID-Schleife
ab. Eine Flussdnderung in der ersten Verstédrkerstufe erzeugt also eine Stromén-
derung, welche wiederum iiber eine Einkoppelspule mit Gegeninduktivitat M;s als
Flussdnderung in die zweite Stufe eingespeist und dort in ein Spannungssignal umge-

3Modell: XXF-1 der Firma Magnicon GmbH, Barkhausenweg 11, 22339 Hamburg, Deutschland
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SQUID der ersten Stufe Verstarker-SQUID Raumtemperatur-Elektronik

Abbildung 4.6: Schematische Darstellung eines zweistufigen SQUID-Aufbaus. Die erste
Stufe (in lila Farbe hinterlegt) besteht aus einem im vorigen Abschnitt beschriebenen dc-
SQUID, hier betrieben im Spannungsmodus. In blauer Farbe hinterlegt ist die zweite Stufe
— der aus einer Serie aus N im Strommodus betriebenen Kinzel-SQUIDs bestehende Tief-
temperaturverstiarker. Die {ibrigen Komponenten, wie die Stromquellen, Verstiarker sowie
die Riickkoppelschaltung befinden sich in einer Elektronik bei Raumtemperatur (orange).

wandelt wird. Befinden sich alle N SQUIDs der zweiten Stufe in Phase, so addieren
sich deren Spannungs-Fluss-Charakteristiken konstruktiv, sodass sich eine um den
Faktor N erhohte Ausgangsspannung ergibt.

Aufgrund der in Abbildung 4.5 gezeigten Nicht-Linearitdt der Fluss-Spannungs-
Kennlinie eines dc-SQUIDs bietet sich zur Linearisierung des Ausgangssignals eine
Fluss-Riickkoppelung an. Dabei wird die in der SQUID-Elektronik bei Raumtempe-
ratur verstarkte Ausgangsspannung U integriert und iiber einen Riickkoppelwider-
stand Ry und eine Riickkoppelspule mit der Gegeninduktivitat My, wieder in das
dc-SQUID der ersten Verstirkerstufe eingespeist und dem urspriinglichen Magneti-
sierungssignal A @ entgegengesetzt. Der zweistufige SQUID-Aufbau wird dadurch
immer auf dem selben Punkt der Fluss-Spannungs-Kennlinie, dem sogenannten Ar-
beitspunkt, festgehalten. Diese linearisierte Kompensationsspannung ist proportional
zur im Detektor erzeugten Magnetisierungsdnderung A @ im SQUID und kann da-
durch als Ausgangssignal verwendet werden. Einen maximalen Verstarkungsfaktor
erhéilt man dabei durch Betreiben der SQUIDs an der steilsten Stelle der jeweiligen
Kennlinie, was iiber die Betriebsstrome [1,; und I justiert werden kann.

Zusammenfassend kann die Ausgangsspannung U nun iiber die Flussinderung A &g
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der ersten Stufe, die iiber dem Widerstand Rg, mit der Gegeninduktivitdt Mg, in
das SQUID der ersten Stufe riickgekoppelt wird, ausgedriickt werden. Die Flussin-
derung A @g kann dabei durch den in der ersten Stufe erzeugten Strom Ig und die
Gegeninduktivitdt Mg ausgedriickt werden. Es gilt:

R, oM

k. (4.1)

Die Gegeninduktivitdten M, = kyv/LsLy werden dabei jeweils durch eine Kopp-
lungskonstante k und den Induktivitdten des SQUIDs Lg und der der jeweiligen
Einkoppelspule Ly bestimmt.

4.3.3 Beitrag zum Rauschen

Ein zweistufiger SQUID-Aufbau, wie er im vorigen Abschnitt vorgestellt wurde,
trigt mit einem von der Frequenz unabhingigen Sg und einem frequenzabhéngi-
gen Beitrag S;,/Sf(l Hz) - (f/Hz)™¢ zum Gesamtrauschen des Detektors bei. Ist der
Spannungshub der Verstiarker-SQUIDs groft genug, so dominiert das Rauschen der
SQUIDs der ersten Stufe den Beitrag und das weifle Rauschen des Lastwiderstands
sowie das der Ausleseelektronik sind vernachléssigbar. Das weifte SQUID-Rauschen
ist ein vom Nebenwiderstand R erzeugtes Spannungsrauschen, welches in ein magne-
tisches Flussrauschen mit einer Leistungsdichte von

. 18kpTL2
Sy = TS (4.2)

simuliert werden kann. Dabei wurde eine ideale SQUID-Geometrie mit einer SQUID-
Induktivitdt Ls angenommen |Tes77, Bru82|. Aus einer durch Selbstheizeffekte der
Nebenwiderstéinde verursachten angenommenen Arbeitstemperatur eines SQUIDs
von 7" = 200 mK, einem Widerstand R = 8 {2 und einer Induktivitit von Lg = 80 pH
folgt daher ein weikes Rauschen von Sy, ~ (100 n®y)%/Hz. Das frequenzabhingige
1/ f-Rauschen spielt hauptséchlich bei kleinen Frequenzen eine Rolle. Mit typischen
Exponenten £ zwischen 0,6 und 1,2 [Kem16]| betragt die Amplitude des Flussrau-
schens bei 1 Hz etwa Sé)/sf(l Hz) =~ (5 n®()?/Hz. Der Ursprung des 1/ f-SQUID-Rau-
schens ist noch nicht vollstandig verstanden. Moglicherweise wird es durch magneti-
sche Momente an der Oberfliche der SQUID-Schleife [Koc07] oder in den Josephson-
Kontakten erzeugt [Kum16, dG17].

4.4 Simulation des erwarteten Detektorsignals

Mit den bis zu dieser Stelle erlangten Informationen iiber die Eigenschaften der
SQUID-Magnetometer und deren Beitrag zum Gesamtrauschen des Detektors sind
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alle benétigten Parameter vorhanden um das Detektorsignal sowie die erwartete
Energieauflosung zu berechnen. Die grundlegenden Eigenschaften des Detektors wer-
den in Tabelle 4.1 zusammengefasst. Zusétzlich flieken die in Abschnitt 5.1.4 ab-
geschiitzte reale Detektortemperatur von 25mK und die Er®*-Konzentration von
430 ppm, deren Messung in Abschnitt 5.1.2 beschrieben ist, in die Berechnungen
mit ein. In Tabelle 4.2 sind die weiteren fiir die Simulation verwendeten Parameter
zusammengefasst. Die mit * markierten Werte stammen dabei aus den in Kapitel

Allgemein

Reale Detektortemperatur 7' 25 mK*
Felderzeugender Dauerstrom [ 90 mA
Signalanstiegszeit 7 9,6 us*
Signalabklingzeit 7 2,7 ms*
Bond-Draht-Induktivitat Lg 0,29 nH*
Temperatursensor

Erbiumkonzentration 430 ppm*
Wechselwirkungsparameter o 12,5
Restwiderstandsverhéltnis RRRag.gx 2,4
1/f-Er¥ -Rauschen SE*(1Hz) (0,03 n®)?/Hz
1/ f-Exponent ¢ 0,9

SQUID-Magnetometer

Einkoppelinduktivitat L; 1,1nH
Eingangssensitivitéat 1/M;, 8,91A ¢!
Weifses Rauschen S§ (0,45 1®¢)? /Hz
1/ f-Anteil Sy/*(1Hz) (51®0)2/Hz
1/ f-Exponent 0,9

Tabelle 4.2: Parameter zur Simulation des maXs30v2b-Detektor-Signals. Die mit * mar-
kierten Werte wurden experimentell bestimmt und werden in Kapitel 5 hergeleitet.

5 diskutierten Messungen. Der Parameter @ = 12,5, durch welchen die experimen-
tellen Messdaten in [Henl7| beschrieben werden konnten, gibt das Verhéltnis der
RKKY- und Dipol-Dipol-Wechselwirkung zwischen einzelnen Er-Spins in der Ag:Fr-
Legierung an. Das Restwiderstandsverhiltnis RRR?* gibt das Verhéltnis der elektri-
schen Widerstande bei Raumtemperatur und 4 K an und ist dadurch ein Maf fiir
die durch Defekte beeintriichtigte Reinheit eines Materials. Fiir das Er3*-Rauschen
sowie das des zweistufigen SQUID-Aufbaus wurden fiir derartige Aufbauten typische
Werte angenommen. In Abbildung 4.7 werden links die einzelnen Rauschbeitrége,

4Akronym aus dem Englischen: Residual Resistivity Ratio
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Abbildung 4.7: Aus der Detektorsimulation berechnetes, erwartetes Spektrum der Bei-
trage zum Flussrauschen (links) und das erwartete Signal in Form der Punktantwort p
zusammen mit dem Signal-zu-Rauschen Verhéltnis SNR (rechts) jeweils in Abhéngigkeit
von der Frequenz f. In die Berechnungen eingeflossen sind die Parameter aus den Tabellen
4.1 und 4.2.

sowie das erwartete Gesamtrauschen im SQUID-Magnetometer nach Gleichung 3.23
in Abhéngigkeit der Frequenz dargestellt. Wie erwartet tragen die frequenzabhéngi-
gen Beitrige der SQUID-Auslesung und der Er?"-Ionen hauptsichlich bei niedrigen
Frequenzen, die thermodynamischen Fluktuationen ebenfalls bei mittleren und der
frequenzunabhéngige Beitrag der SQUIDs hauptséchlich bei hohen Frequenzen zum
Gesamtrauschen des Detektors bei.

Auf der rechten Seite von Abbildung 4.7 wurde in dem selben Graphen sowohl die
Punktantwortfunktion auf die linke und das nach Gleichung 3.24 bestimmte Signal-
zu-Rauschen-Verhéltnis auf die rechte Ordinatenachse aufgetragen. Qualitativ stim-
men beide Kurven sehr gut mit den in Abbildung 3.11 durch vereinfachte Annah-
men erhaltenen iiberein. Mit den im Signal-zu-Rauschen-Verhéltnis berticksichtigten
erwarteten Rauschbeitragen kann nun die erwartete Energieauflosung des Detektors
nach Gleichung 3.25 bestimmt werden. Das Ergebnis ist zusammen mit den ebenfalls
berechneten Warmekapazitiaten von Temperatursensor und Teilchenabsorber in Ta-
belle 4.3 eingetragen. Im Vergleich zum fundamentalen Limit der Energicauflésung,
welches am Ende von Kapitel 3 nur durch Beriicksichtigung der nicht zu verhin-
dernden thermodynamischen Fluktuationen berechnet wurde, ist das hier errechnete
Ergebnis um etwa 4eV grofer. Dieser Vergleich zeigt, dass die Detektorparameter
bereits nahe am Optimum des fundamentalen Limits liegen. Im folgenden Abschnitt
wird qualitativ gezeigt welche Moglichkeiten dennoch bestehen einzelne Parameter
zu variieren, um einem Optimum noch naher zu kommen.
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Simulationsergebnisse

Spulen-Induktivitét L, = 24nH*
Kopplung zum SQUID 0®&s/0¢ = 4,4%
Warmekapazitaten

Temperatursensor Cyens = 11,3 pJ
Teilchenabsorber Cans = 8,9pJ
Energieauflésung AFpwnam = 7¢V

Tabelle 4.3: Ergebnisse der Signalsimulation des in dieser Arbeit verwendeten maXs30v2b-
Detektors.

4.4.1 Optimierungsmoglichkeiten

Wie in den vorherigen Abschnitten gezeigt wurde, hdngt der Arbeitspunkt des Detek-
tors von vielen Grofen und Rahmenbedingungen ab, die gemeinsam einen multidi-
mensionalen Parameterraum aufspannen. Dabei existieren hinsichtlich unterschied-
licher Aspekte und Blickwinkel mitunter mehrere Optimalbedingungen. So wurde
beispielsweise in Abschnitt 3.2.3 erwéhnt, dass ein hinsichtlich einer maximalen Si-
gnalamplitude zu grofer Feldstrom zu einer moderateren Temperaturabhéngigkeit
der Signalhohe fiithrt und sich der Detektor dadurch insensitiver gegeniiber Tem-
peraturschwankungen des Detektor-Chips verhélt, was unter Umstdnden zu einer
besseren Energicauflosung fiihrt.

Im Folgenden werden daher zunéchst die vorhandenen Betriebsparameter und -bedin-
gungen als Ausgangspunkt festgehalten und Moglichkeiten aufgezeigt durch Variati-
on einzelner Parameter ndher an das durch das fundamentale Limit der Energieauf-
16sung vorgegebene Optimum, was in Abschnitt 3.6 zu A Fpway = 2,7 €V berechnet
wurde, zu gelangen. Im Anschluss werden Optionen diskutiert dieses Optimum an
sich zu verbessern. Der Abschnitt schlieftt mit alternativen Auslesungs-Geometrien
welche das Verhaltnis zwischen der aktiven Absorberfliche und den benétigten Aus-
lesungskanélen optimieren.

Annidherung an das fundamentale Limit der Energieauflésung

Eine naheliegende Moglichkeit nédher an das fundamentale Limit der Energieauflo-
sung zu gelangen, ist die Signalhohe zu maximieren. Dabei ist, wie eingangs erwahnt,
der hier verwendete felderzeugende Dauerstrom mit Iy = 90 mA laut Optimierungs-
rechnung bereits etwas grofser als es zur Maximierung der Signalhéhe optimal wére. In
[Ger17] wurde ein Thermometer prasentiert mit einer relativen Genauigkeit von bis
zu 1,1 - 107 bei 14 mK, durch welches eine Temperaturstabilisierung des Kryostaten
auf dem pK-Niveau moglich sein wird. Dadurch werden Temperaturschwankungen
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verringert und eine Reduktion des Feldstroms wiirde in vorliegendem Aufbau zu
einer etwas besseren Energieauflosung fithren. Generell ist durch Anpassen des Sen-
sorvolumens ebenfalls ein groferes Signal moglich. Dieses wurde bei vorliegendem
Detektor jedoch bereits optimiert. Ebenfalls ist die Er®"-Konzentration der verwen-
deten Ag:Er-Legierung bei sonst festgehaltenen Parametern laut Simulation bereits
nahe am Optimum. Eine Reduzierung um 100 ppm konnte die Energieauflosung ledig-
lich noch um etwa 0,2 eV verbessern. Den Wechselwirkungsparameter « zu verringern
kann zum Beispiel durch die Wahl eines alternativen Sensormaterials erreicht werden.
In vorliegendem Aufbau gewinnt man mit « = 5, wie es in [Fle03] zur Beschreibung
eines Au:Er-Sensors verwendet wurde, etwa 0,8¢eV in der Energieauflosung. Welche
Nachteile Gold im Gegensatz zu Silber als Wirtsmetall fiir Erbium hat, wurde in
Abschnitt 3.2.4 erlautert. Eventuell gibt es jedoch noch andere Materialkombinatio-
nen mit kleinem Parameter «, welche hier Optimierungsspielraum bieten. Um das
Signal-zu-Rauschen-Verhaltnis und dadurch die Energieauflosung zu verbessern, kon-
nen neben einer Vergroferung des Signals einige Beitrage zum Rauschen reduziert
werden. Ohne das Er®'-Rauschen wiirde man in vorliegendem Aufbau etwa 0,5eV
und ohne das Rauschen der SQUIDs 1,5eV an Auflésungsvermégen gewinnen. Ein
weiterer Weg sich dem fundamentalen Auflésungslimit zu néhern besteht in einer
Verbesserung der Kopplung an die SQUID-Magnetometer, durch welche im vorlie-
genden Aufbau nur 4,4 % des Signals im SQUID der ersten Verstarkerstufe ankom-
men. Durch Vermeiden der Aluminium-Verbindungsdrihte kénnte die Kopplung auf
etwa 5% erhoht und die Energicauflosung um etwa 0,2eV verbessert werden. Eine
hypothetische Reduktion der Einkoppelinduktivitat des SQUID-Magnetometers auf
0,5nH konnte die Energieauflosung um etwa 0,5eV verbessern. Ohne den Arbeits-
bereich des SQUIDs an anderer Stelle nachteilig zu beeintrachtigen, ist dief jedoch
nicht moglich. Ein alternativer Ansatz die Kopplungsverluste deutlich zu reduzieren
ist es, den Detektor in die SQUID-Spule selbst zu integrieren |Zak03, Kem18|.

Verringern des fundamentalen Limits der Energieauflésung

Das in Gleichung 3.27 hergeleitete fundamentale Limit der Energieauflosung zu ver-
bessern kann zum Beispiel durch Verringern der Absorber-Dicke und somit dessen
Wirmekapazitdat geschehen. In Abschnitt 4.7 wird jedoch gezeigt, dass die Absorpti-
onswahrscheinlichkeit der Photonen von der Absorber-Dicke abhédngt und eine Ver-
ringerung zu einer geringeren Zahlrate im fiir die Messung relevanten Energiebe-
reich fithren wiirde. Die Signal-Anstiegs- und -Abklingzeiten gehen ebenfalls direkt
in die Berechnung des fundamentalen Limits der Energieauflosung ein. Die Signal-
anstiegszeit wurde gezielt ausgebremst um eine vollstindige Thermalisierung des
Teilchenabsorbers zu gewéhrleisten, bevor dieser mit dem Temperatursensor ther-
malisiert. Da die Signalabklingzeit letztendlich die maximale Aufnahmerate des De-
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tektors bestimmt, ist eine Vergroferung dieser fiir vorliegende Messung ebenfalls nur
eingeschrénkt sinnvoll. Durch eine niedrigere Detektortemperatur lassen sich sowohl
einige Rauschbeitréige als auch die Absorber-Warmekapazitéit reduzieren. Die reale
Detektortemperatur stimmt aufgrund von Heizeffekten der SQUID-Magnetometer
unter Umstédnden nicht mit der der Experimentierplattform des Kryostaten iiberein.
Durch die in Abschnitt 5.1.3 beschriebene geplante Thermalisierung durch das Sub-
strat konnte in ndchsten Detektorgenerationen die reale Detektortemperatur gesenkt
und dadurch die Energicauflosung allgemein weiter verbessert werden.

Alternative Auslesungsgeometrien

Eine weitere Moglichkeit die Energieauflésung zu verbessern, wére eine Reduzierung
der Warmekapazitaten durch Verkleinern der Detektor-Pixel. M6chte man die aktive
Fléche jedoch konstant halten, so sind mehr Pixel notig, was wiederum zu steigender
Komplexitdat und Warmedissipation durch die dadurch hohere Anzahl an benétigten
SQUID-Magnetometern fithrt. In [Gam19] und [Sch19| wurden Detektoren vorge-
stellt auf welche letzteres nicht zutrifft. Durch unterschiedliche Signalanstiegszeiten
kénnen Signale von bis zu vier Absorbern durch nur einen Temperatursensor ausge-
lesen werden. In [Wegl8| wird die gleichzeitige Auslesung vieler Detektoren in einem
Multiplex-Verfahren iiber eine gemeinsame Zuleitung und die Entwicklung der dazu
benétigten SQUIDs vorangetrieben. Bei beiden Ansétzen, an welchen wahrend der
Durchfithrung dieser Arbeit zeitgleich in der Arbeitsgruppe geforscht wurde, ent-
stehen im direkten Vergleich zum maXs30-Detektor reduzierte Auflésungsvermogen
durch zusétzliche Rauschbeitrége. Dennoch ist es grundsétzlich méglich bei gleicher
aktiver Detektionsfliche weniger Auslesungskanile zu verwenden, oder alternativ bei
einer gleichen Anzahl von Kanélen eine grofere Flache abzudecken.

4.5 Versuchsaufbau

Die zum Betrieb des maXs30-Detektors benttigten Temperaturen im Bereich eini-
ger Millikelvin werden durch einen trockenen 3He/*He-Verdiinnungskryostaten des
Typs BF-LD250° mit einer Basistemperatur unter 7 mK zur Verfiigung gestellt. Eine
ausfiihrliche Beschreibung des Funktionsprinzips eines solchen Kryostaten findet sich
unter anderem in [Ens05, Pob07].

Auf der linken Seite der Abbildung 4.8 ist eine schematische, nicht mafistabsgetreue
Zeichnung mit den wichtigsten Komponenten des experimentellen Versuchsaufbaus
im Kryostaten abgebildet. Durch einen Vakuumtopf ist es moglich das zu kiihlende

>BlueFors Cryogenics Oy, Arinatie 10, 00370 Helsinki, Finnland
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Abbildung 4.8: Schematische, nicht mafstabsgetreue Zeichnung der wichtigsten Kom-
ponenten des experimentellen Versuchsaufbaus im Kryostaten (links). Fotografie der auf
dem Kupferarm installierten Detektorplattform mit maXs30-Detektor und acht Chips auf
welchen sich die 32 SQUID-Magnetometer befinden (rechts).

Volumen zu evakuieren, um so den thermischen Ausgleich zwischen unterschiedli-
chen Temperaturstufen zu reduzieren. Weitere Topfe im Inneren des Vakuumtopfs
befinden sich jeweils auf unterschiedlichen Temperaturstufen und dienen als Strah-
lungsschilde, die einen thermischen Ausgleich iiber Warmestrahlung einddmmen. Die
radioaktiven Quellen befinden sich aufierhalb des Kryostaten. Um ein Eintreten der
zu untersuchenden Photonen in den Kryostaten zu ermoglichen, befinden sich je-
weils Aussparungen im Vakuumtopf und den Strahlungsschilden. Die Aussparung
des Vakuumtopfs wird durch ein vakuumdichtes Rontgenfenster aus 150 pm dickem
Polyimid und die der Strahlungsschilde durch 6 pm dicke, mit 50 nm Aluminium
bedampfte, Mylar-Folien® verschlossen. Eine unterhalb von 1,2 K supraleitende Ab-
schirmung aus 1 mm dickem Aluminium’ befindet sich unmittelbar um die Detek-
torplattform und besitzt zur Optimierung der Zéhlrate kein Réntgenfenster. Die De-
tektorplattform ist am unteren Ende eines rechteckigen Stabs aus Kupfer montiert,
welcher wiederum an der Unterseite einer vergoldeten Kupferplatte, die im Folgenden
als Mischkammerplattform bezeichnet wird, befestigt ist. Ein Kollimator aus Kup-

66ES301865 der Firma Goodfellow GmbH, 61213 Bad Nauheim, Deutschland
"SKU 8237.10 der Firma SIGG Switzerland Bottles AG, Walzmiihlestrasse 62, 8500 Frauenfeld,
Schweiz
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fer verhindert, dass Photonen auflerhalb der Teilchenabsorber auf den Detektorchip
oder den SQUID-Chips auftreffen.

In Abbildung 4.8 rechts ist eine Fotografie der auf dem Kupferarm installierten De-
tektorplattform ohne den Kupferkollimator auferhalb des Kryostaten abgebildet.
In der Mitte dieser Plattform aus Kupfer ist der Detektor umgeben von den acht
SQUID-Chips der ersten Verstirkerstufe aufgeklebt®. Die elektrische Kontaktierung
der Chips untereinander sowie die von den SQUID-Chips zu den Leiterbahnen einer
Platine wird durch kalt-verschweifite Aluminium-Verbindungsdréhte realisiert. Uber
flexible Bénder® fithren die Leitungen weiter auf vier Steckerplatinen, iiber welche
der Detektorautbau mit den Verstarker-SQUID-Modulen und der Verkabelung des
Kryostaten verbunden wird.

4.6 Strahlungsquellen

4.6.1 233U-Quelle

Zur Durchfithrung der in Kapitel 2 beschriebenen indirekten Messung der Isomer-
energie von 2*Th, wurde in dieser Arbeit eine ?*3U-Quelle verwendet, die durch
a-Zerfall mit einer Halbwertszeit von 159 200 Jahren in 22°Th zerfillt. Die bei der
Abregung von angeregten Zustinden der ?**Th-Kerne entstehenden y-Photonen ma-
chen zusammen nur etwa 0,12% und die der sehr schwachen #Th-v, 3-Linie nur
etwa 0,0008 % der Photonen mit Energien unterhalb von 60keV aus. Der Grofteil
der Gesamtintensitit stammt von Rontgenphotonen mit Energien kleiner als 20 keV.

Das Uran liegt in der hier verwendeten Quelle!?, die bereits in [Pon17] und [Bus18]
verwendet wurde, als Uranylnitrat UO5(NOj)s in wissriger Losung vor. Im direkten
Vergleich des in Abbildung 4.9 gezeigten Ubersichtsspektrum konnte im Vergleich
zu [Sch16|, wo auf mehrlagige Edelstahlfolien abgeschiedenes Uranoxid als Quelle
verwendet wurde, der dort nachgewiesene, hauptséachlich aus §-Zerfallen verursachte
Untergrund, durch Verwendung der neuen Quelle deutlich reduziert werden.

Da sich in der Quelle mit der Zeit weitere Zerfallsprodukte anreichern, wurde diese in
regelméfigen Abstdanden durch Prof. Dr. C. Diillmann vom Institut fiir Kernchemie
der Johannes Gutenberg-Universitidt in Mainz in einem chemischen Aufbereitungs-
verfahren gereinigt. Dazu wird das Uran in Salzsdure gelost und durch Anionen-

8tesa STICK der Firma tesa SE, Hugo-Kirchberg-Str. 1, 22848 Norderstedt, Deutschland

YWiirth Elektronik GmbH & Co. KG, Circuit Board Technology, Salzstrake 21, 74676 Niedernhall,
Deutschland

0freundlicherweise zur Verfiigung gestellt durch Herrn Dr. P. Thirolf von der Ludwig-Maximilians-
Universitdt in Miinchen
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Abbildung 4.9: Ubersichtsspektren der Messungen aus [Sch16], [Pon17] und [Busl8].
Durch eine Abschétzung der Ereignisanzahl in der 229Th—’)/370-Linie bei etwa 42,4 keV wur-
den die Spektren zum Vergleich aufeinander skaliert. Die Ordinatenachse ist zur besseren
Ubersicht wurzelskaliert.

Austausch-Chromatographie!! das Thorium sowie weitere Zerfalls-T6chter eluiert.
Durch ~-Spektroskopie mit Halbleiterdetektoren vor und nach der Reinigung konn-
te gezeigt werden, dass dabei ein relativer Reinigungsfaktor > 250 erreicht wurde
[Dii17]. Einige Verunreinigungen beziehungsweise Fremd-Isotope konnen durch diese
chemische Reinigung jedoch nicht entfernt werden. Durch Aufnahme eines a-Spek-
trums zwischen 4 und 6 MeV konnte 2*2U, 24U, 28Pu und #*Pu neben dem 23U
in der Quelle nachgewiesen werden (vgl. dazu Abschnitt 5.3.1). Das Quellengehduse
besteht aus einer PEEK!2-Kapsel, mit einer Wandstérke von 2 mm durch die die Pho-
tonen nur wenig absorbiert, die a-Teilchen hingegen gestoppt werden. Im Zeitraum
der Messung lag die Aktivitat der Quelle bei etwa 74 MBq.

4.6.2 24'Am-Quelle

Um geniigend Linien zur Kalibration zu erhalten wurde zeitweise zusétzlich eine
241 Am-Quelle verwendet. 24 Am zerfillt mit einer Halbwertszeit von 433 Jahren durch
a-Zerfall zu 23"Np. Durch ein 250 nm dickes Berylliumfenster wird sichergestellt, dass
die Photonen, nicht aber die a-Teilchen, das Quellengehéduse verlassen konnen. In
[Pie12] wurde das Rontgenspektrum dieser Quelle ausfiithrlich untersucht. Fiir die
vorliegende Messung sind die Np-v;;-Linie bei 26,3keV und die Np-v; o-Linie bei
33,2keV von besonderer Bedeutung, da sie die ndhesten zu den Thorium-Linien bei

Hhierbei wurde das Kunstharz AG1X8 der Firma Bio-Rad Laboratories GmbH, Kapellenstrafie 12,
85622 Feldkirchen, Deutschland verwendet.
2Polyetheretherketon
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29keV und in der Literatur sehr genau bestimmt sind. Weitere Intensitdten und
Energien finden sich unter anderem in [Bea67, Des03, Lép08, Bel0|. Im Zeitraum
der Messung lag die Aktivitdt der Quelle bei etwa 370 kBq.

4.7 Optimierung der Zahlrate

Die im Experiment erreichbare Zahlrate wird einerseits durch die maximal mogliche
Aufnahmerate des Detektors limitiert, andererseits wird sie durch die Aktivitit der
zu untersuchenden Quelle, den durch den Detektor abgedeckten Raumwinkel, die
Transmission sich im Strahlengang befindlicher Materialien und die Absorptionseffi-
zienz des Teilchenabsorbers bestimmt. Letztere beiden sind dabei abhéngig von der
Energie des jeweiligen Photons.

Durch die Thermalisierung zum Wéarmebad wird eine minimale Zeit zwischen zwei
Pulsen vorgegeben um unerwiinschte Artefakte durch Stapelung der Pulse (Pile-
Up) zu vermeiden. In der Aufnahmesoftware wurde daher eine Sperrzeit (Hold-Off)
von 480 ms implementiert, wodurch die maximale Aufnahmerate auf etwa 2 Hz be-
schrinkt wird. Die verwendete 233U-Quelle hatte im Zeitraum der Messung eine Akti-
vitéit von etwa 74 MBq wobei davon den grofsten Anteil Rontgenphotonen unterhalb
von 20 keV ausmachen. Der minimal mogliche Abstand zwischen der Quelle und dem
Detektor ist mit etwa 9 cm durch das duftere Rontgenfenster, den Abstand der Strah-
lungsschilde voneinander und der Dicke des Kollimators bestimmt. Von einem Punkt
auf dem Teilchenabsorber aus gesehen ergibt sich mit dem Durchmesser des dufseren
Rontgenfensters von 2,5 cm ein abgedeckter Raumwinkel von etwa 0,06 sr.

Um den Detektor nicht einer unnotig hohen Rate an weniger relevanten Photonen
auszusetzen, ist es sinnvoll, die Rate von Roéntgenphotonen mit Energien kleiner
als 29keV zu reduzieren. Dies wurde durch eine gleichzeitig als supraleitende Ab-
schirmung fungierende, 1 mm dicke Abschirmung aus Aluminium um den Detek-
tor realisiert. In Abbildung 4.10 ist auf der linken Seite die prozentuale Transmis-
sionswahrscheinlichkeit eines Photons durch diese Aluminium-Abschirmung, sowie
durch die tibrigen Materialien auf dem Weg zum Detektor iiber der Energie des Pho-
tons dargestellt. Zunéchst wird ein betrédchtlicher Anteil der Photonen bereits in der
233U-Quelle selbst aufgrund deren hoher Kerndichte absorbiert. Dazu wurde verein-
fachend angenommen, dass ein Photon im Mittel das 233U in wissriger Losung zur
Hélfte durchquert, bevor es die 2mm dicke Kapsel-Wand des Quellengehéuses aus
PEEK erreicht. Dadurch verringert sich die Zahlrate bei 29keV bereits um knapp
40 %. Die zu durchquerende Luft aufserhalb des Kryostaten wurde auf 5 mm abge-
schétzt und spielt oberhalb von etwa 5keV keine Rolle. Ebenfalls ist die Abschwé-
chung durch das Rontgenfenster des Vakuumtopfs, welches aus Polyimid besteht,
sowie durch die drei mit Aluminium bedampften Mylar-Fenster der Strahlungsschil-
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Abbildung 4.10: Transmission einzelner Materialien zwischen Quelle und Teilchenabsor-
ber (rechts) und prozentuale Absorptionseffizienz des 20 um dicken Absorbers aus Gold
(links), jeweils aufgetragen iiber der Energie eines Photons.

de im Vergleich zu Uran vernachléssigbar. Die 1 mm dicke Aluminium-Abschirmung
hingegen erzielt den erwiinschten Effekt, indem sie die Zahlrate bei 16 keV gegeniiber
der bei 29 keV in etwa halbiert, sodass insgesamt die starke Rontgenlinie bei 16,2 keV
um mehr als 80 % reduziert wird.

Die Absorptionswahrscheinlichkeit durch den 20 pm dicken Teilchenabsorber aus
Gold, in Abbildung 4.10 rechts dargestellt, wirkt hingegen wie ein Tiefpass auf die
Photonen. Wéahrend die Rontgenphotonen bei 16 keV noch nahezu komplett gestoppt
werden, geschieht dies bei 29 keV lediglich noch mit etwa 65 %iger Wahrscheinlichkeit.
In Abschnitt 3.6 wurde gezeigt, wie sich die Warmekapazitit des Teilchenabsorbers
und somit auch dessen Dicke auf die Energieauflosung des Detektors auswirken. Ein
dickerer Absorber wiirde zwar eine hohere Absorptionseffizienz erlauben, jedoch wére
die Energieauflosung dadurch schlechter.

Zusammenfassend konnte das Verhéltnis der Zahlraten von 29keV zu 16keV um
etwa die Halfte reduziert und dadurch die Ausbeute bei 29keV insgesamt beinahe
verdoppelt werden.

4.8 Signalaufnahme

Das bei tiefen Temperaturen durch den zweistufigen SQUID-Aufbau aufbereitete
Detektorsignal wird zunéchst bei Raumtemperatur, wie in Abschnitt 4.3.2 beschrie-



54 4. Experimentelle Grundlagen

ben, durch die SQUID-Elektroniken'?® analog verstirkt. Zur Aufnahme dieser Span-
nungssignale der 64 Pixel des maXs30-Detektors wurde in |[Henl7] das neue 32-
Kanal-Aufnahmesystem PAQS!* aufgesetzt. Es basiert auf zwei 16-Kanal Analog-
Digital-Wandler-Modulen'® des Modells SIS3316'¢ mit einer maximalen Abtastrate
von 125 MHz pro Kanal und einer Spannungsauflésung von 16 bit. Uber eine Netz-
werkschnittstelle werden die digitalisierten Daten auf einen Computer iibertragen.
Dank eines Doppelspeichersystems ist es dabei moglich gleichzeitig Daten aufzu-
nehmen und zum Computer zu iibertragen, was eine hohe Aufnahmerate erlaubt.
Intern wird jeder Kanal zunéchst in einen Trigger-Kanal und einen unverédnderten
Daten-Kanal aufgeteilt. Auf jedem Kanal kann ein individueller Schwellwert gesetzt
werden ab welchem ein Puls aufgenommen wird. Hierbei werden sowohl positive
als auch negative Polaritdaten beriicksichtigt. Ebenso ist es moglich zu jedem Puls
simultan eine Temperaturinformation, die aus einem, in Abschnitt 4.1.1 gezeigten,
temperatursensitiven Kanal, extrahiert werden kann, mit aufzunehmen. Mit dieser
Information ist es moglich die aufgenommenen Pulshéhen im Nachhinein auf tempe-
raturbedingte Schwankungen hin zu korrigieren. Alternativ kénnen auch beim Aus-
16sen eines Schwellwerts die Signale aller anderen Kanile gleichzeitig aufgenommen
werden. So kann das Ubersprechen zwischen einzelnen Kanilen oder die Nullsignal-
auflosung untersucht werden. Jedes aufgezeichnete Ereignis besteht dabei aus 16 384
Datenpunkten von welchen bei den im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten Mes-
sungen 4094 vor Auslésen des Schwellwertes waren. Die Analog-Digital-Wandler er-
lauben eine Uberabtastung bis zu einem maximalen Faktor von 512. Dazu werden
jeweils n benachbarte Datenpunkte zu einem Wert gemittelt. Durch die Wahl einer
Uberabtastung von 16 ergab sich bei den im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten
Messungen ein Zeitfenster von 2,1 ms pro Ereignis. Finzelheiten zum Aufbau und
den Besonderheiten des Aufnahmeprogramms finden sich in [Henl17].

4.8.1 Nicht-Linearitit der Analog-Digital-Wandler

In [Fril9] wurde ein Messaufbau vorgestellt und charakterisiert um die Nicht-Linea-
ritdt der Analog-Digital-Wandler (ADCs) quantitativ zu erfassen. Im Folgenden sind
dazu die dort gewonnenen Erkenntnisse sowie die daraus fiir vorliegende Messungen
gezogene Konsequenzen aufbereitet.

Der Eingangs-Spannungsbereich von £2,5V der ADCs ist in 2!'¢ Stufen unterteilt.
Idealerweise ist die Ubertragungsfunktion zwischen der Eingangsspannung und die-

3Modell: XXF-1 der Firma Magnicon GmbH, Barkhausenweg 11, 22339 Hamburg, Deutschland

14Paralleles Aufnahmesystem - Akronym aus dem Englischen: Paralle]l AQuisition System

15 ADC-Chips des Typs AD9268BCPZ-125 der Firma Analog Devices, One Technology Way, P.O.
Box 9106, Norwood, MA 02062-9106, U.S.A.

16Struck Innovative Systeme GmbH, Harksheider Str.102, 22399 Hamburg, Deutschland
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sen Stufen gleichméfig mit einer konstanten Stufenbreite von etwa 76 pV. Durch die
integrale Nichtlinearitit (INL) wird die Abweichung der realen von der idealen Uber-
tragungsfunktion beschrieben. In Abbildung 4.11 ist das Ergebnis der Messung aus
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Abbildung 4.11: Integrale Nichtlinearitét (INL) als Funktion der Eingangsspannung fiir
alle Kanile eines Analog-Digital-Wandlers vom Typ SIS3316. Die ungeraden (links) und
die geraden Kanalnummern (rechts) bilden jeweils eine Gruppe, die eine dhnliche Charak-
teristik in der INL aufweisen. Abbildungen nach [Fril9].

[Fril9] fiir einen baugleichen ADC dargestellt. Dabei ist ein qualitativ unterschiedli-
ches Verhalten fiir ungerade (links) und gerade Kanalnummern (rechts) zu erkennen.
Vermutlich ist dies auf die systematischen Unterschiede der beiden Kanéle eines ein-
zelnen ADC-Chips zuriickzufithren. Wahrend der Hersteller eine maximale integrale
Nichtlinearitéit von 3 LSB angibt!”, wurden hier bis zu 16 LSB gemessen. Die ADC-
Chips wurden dabei unter Verwendung eines sogenanntes Dithering!®-Verfahrens be-
trieben. Dazu wird jedem Messwert am Eingang des ADCs eine bekannte, durch
einen Digital-Analog-Wandler zuféllig erzeugte Menge an Rauschen hinzugefiigt, die
dem digitalisierten Signal vor dem Ausgang des ADCs wieder abgezogen wird. Da-
durch wird ein bestimmter Spannungswert nicht immer durch die selben letzten Bits
erzeugt, sondern entsteht durch Mittlung iber ein zuféllig gewéhltes Spannungsin-
tervall. Dadurch kann eine Verbesserung der lokalen Linearitdt an vielen Punkten
der ADC-Transferfunktion erreicht werden.

In vorliegendem Messaufbau fiillte ein 60 keV-Puls den halben Bereich des Span-
nungsfensters beinahe komplett aus, wodurch ein LSB etwa 1,8V entspricht. Um
nicht komplett durch die eben genannte Nicht-Linearitdten limitiert zu sein, wurde
wie folgt vorgegangen: Zunéchst wurde durch Benutzung der internen AC-Kopplung

I"LSB: englisches Akronym fiir Least Significant Bit
Benglisch fiir Zittern
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des Ausgangs der SQUID-Elektronik sichergestellt, dass die Pulse immer auf dem sel-
ben Eingangsspannungswert beginnen. Zusétzlich werden die Einzelmessungen von
allen Pixeln mit positiver und negativer Polaritdt sowie mit ungerader und gera-
der Kanalnummer, wie in Abschnitt 5.2.4 beschrieben, zunéchst aufeinander skaliert
und erst anschlieffend deren Nicht-Linearitdten korrigiert. Der Beitrag zur Nicht-
Linearitdt der Analog-Digitalwandler wird also zunéchst gemittelt und wird sich
dadurch zwar durch eine Verbreiterung einzelner Linien, aber weniger stark auf de-
ren absolute Position auswirken. Der verbleibende Einfluss der ADC-Nichtlinearitit
kann mithilfe der in Abbildung 4.12 gezeigten Graphen abgeschétzt werden. Dazu
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Abbildung 4.12: Abschétzung des Einflusses der Linearitédt der Analog-Digital-Wandler
auf die Energiekalibration des Detektors. Residuen der durch eine kubische Funktion an-
gepasste Nichtlinearitdt der Messdaten aus Abbildung 4.12 fiir negative (links) und fiir
positive Signale (rechts).

wurden exemplarisch die in Abbildung 4.12 links gezeigten Messdaten der ungera-
den Kanalnummern zunéchst in positive und negative Amplituden unterteilt. Dann
wurde an die Ubertragungsfunktion analog zu dem in Abschnitt 5.2.6 erlduterten
Verfahren zur Korrektur der Linearitdat der Detektorsignale eine kubische Funkti-
on angepasst. Abbildung 4.12 zeigt jeweils die Abweichung der Messdaten von dieser
Anpassung fiir negative Signalamplituden auf der linken und fiir positive auf der rech-
ten Seite. Ahnlich wie dies durch das Anpassen eines Musterpulses geschieht, wurden
die Spannungswerte durch das Integral von Null zum jeweiligen Spannungswert er-
setzt. Die Umrechnung der Ordinatenachse von Spannung in Energie wurde dabei
mithilfe einer wahrend der Messung iiblichen Pulshohe abgeschétzt. Offensichtlich
nehmen die Schwankungen zu hohen Spannungswerten hin ab, da bei gréfferen Pul-
sen zunehmend oft {iber die Unsicherheiten einzelner Bits gemittelt wird. In dem fiir
vorliegende Arbeit relevanten Energiebereich zwischen etwa 29 und 42keV, was im
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Graphen einer Eingangsspannung von etwa 1 bis 1,5V entspricht, kénnen nach dieser
Abschéatzung einzelne Spannungswerte eines Pulses mit einer Energie von 29 keV um
etwa 0,5eV und mit 42 keV um etwa 0,3 eV fehlerhaft sein.

Da ein Puls mit einer bestimmten Energie dank der AC-Kopplung stets den glei-
chen Spannungsbereich des ADCs abdeckt, wird sichergestellt, dass sich die Nicht-
Linearitét eines einzelnen Kanals zeitlich nicht &ndert. Durch das Aufsummieren der
Spektren vieler Einzelkanéle mit unterschiedlichen Polaritaten, wird zudem iiber die
Abweichungen einzelner Kanéle gemittelt und im Gesamtspektrum bleibt lediglich
die gemeinsame Systematik der verwendeten Kanéle iibrig.
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5. Experimentelle Ergebnisse

In diesem Kapitel werden die experimentellen Ergebnisse zur Bestimmung der Iso-
merenergie von 22Th diskutiert. Dazu wird zunichst die Charakterisierung des ei-
gens fiir diese Messungen hergestellten maXs30-Detektors dargestellt. Hier werden
zunachst intrinsische Detektoreigenschaften wie die Signalform, die Temperaturab-
hangigkeit der Magnetisierung des Temperatursensors und die Beitrdge zum Ge-
samtrauschen des Detektors betrachtet. Die nétigen Schritte zur Aufbereitung der
Detektorsignale hinsichtlich externer Stérungen und Temperaturstabilitdt auf dem
Weg zum Aufaddieren eines Energiespektrums iiber mehrere Pixel hinweg sind Ge-
genstand der sich anschliefsenden Abschnitte gefolgt von der Energiekalibration des
Detektors, die in dieser Arbeit von besonderer Bedeutung ist. Das resultierende
Energiespektrum der 233U-Quelle wird dann zuniichst auf Untergrund durch Ver-
unreinigungen durch andere radioaktive Isotope sowie deren Zerfallsprodukte hin
untersucht. Die Ermittlung der Isomerenergie von ??Th aus den aufgenommenen
Energiespektren auf die drei eingangs erwdhnten unterschiedlichen Methoden ist
Hauptbestandteil des letzten Abschnitts. Dieser schlieftt mit einer Bewertung der
erzielten Ergebnisse inklusive eines Vergleichs mit Resultaten anderer Arbeiten.

5.1 Eigenschaften des maXs30-Detektors

Um die Detektorsignale zu verstehen, ist es hilfreich, einzelne Detektoreigenschaften
sorgfiltig zu untersuchen und mit den Erwartungen aus den numerischen Simula-
tionen aus Abschnitt 4.4 zu vergleichen. Die im Verlauf dieses Kapitels diskutierten
Messungen wurden, wenn nicht explizit anders erwahnt, bei einer Mischkammer-Tem-
peratur von Ty = 12mK und einer Detektortemperatur von 25 mK durchgefiihrt.
Messungen an einem Einzeldetektor werden jeweils exemplarisch an Detektorkanal
Nr.18 vorgestellt, da sich dieser iiber die gesamte Messdauer sehr homogen verhielt
und die beste Energieauflosung zeigte.

5.1.1 Bestimmung der Detektor-Induktivitat

Die Induktivitdt der méaanderformigen Detektionsspule aus Niob kann durch eine
Messung des Rauschens bei Temperaturen iiber 1,18 K ermittelt werden. Bei diesen
Temperaturen ist sichergestellt, dass die Verbindungsdréhte aus Aluminium zwischen
der Detektionsspule des Detektors und der Einkoppelspule des SQUIDs normallei-
tend sind und daher einen endlichen Widerstand aufweisen, wahrend die Spulen aus

29
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Niob noch supraleitend sind. Der Widerstand R der Verbindungsdrihte erzeugt dann
bei der Temperatur 7" ein frequenzunabhéngiges Stromrauschen mit spektraler Leis-
tungsdichte SP, welches iiber die Gegeninduktivitit M in das SQUID einkoppelt
und dort ein Flussrauschen von

4kpT
Sgs = Méslb = Mizs ]};

(5.1)
erzeugt. In Abbildung 5.1 ist links ein Ersatzschaltbild bestehend aus den Detek-
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Gesamtinduktivitat L = 2.63 nH
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Leistungsdichte VSgg [UDy/NHz]
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Abbildung 5.1: Ersatzschaltbild der Detektionsspulen des Detektors, der Einkoppelspule
des SQUID-Magnetometers sowie der Aluminium-Verbindungsdréhte (links). Gemessene
Rauschleistungsdichte im SQUID in Abhéngigkeit von der Frequenz f bei einer Temperatur
von T = 4,75 K (rechts). Den Messdaten tiberlagert ist eine numerische Anpassung nach
Gleichung 5.2.

tionsspulen des Detektors, der Einkoppelspule des SQUIDs sowie den Aluminium-
Verbindungsdrahten dargestellt. Die Gesamtinduktivitdt L des Stromkreises erzeugt
zusammen mit dem Widerstand R der Aluminium-Verbindungsdréhte einen Tiefpass
mit einer Abschneidefrequenz von f. = R/ (2rL). Mit dem Rauschen des SQUIDs
aus Abschnitt 4.3.3 erwartet man dadurch ein Flussrauschen im SQUID von

1
—sb -
ST (f/f)

da der 1/ f-Anteil bei diesen Temperaturen vernachlissigt werden kann. Dabei steht
Si’sw fiir die frequenzunabhéngige Leistungsdichte des weiften Rauschens des SQUIDs,
welches in Abschnitt 4.3.3 diskutiert wurde. Die rechte Seite der Abbildung zeigt
das gemessene Flussrauschen im SQUID eines einzelnen Detektorkanals bei einer

S + S5, (5.2)
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Temperatur von 4,75 K in Abhéngigkeit von der Frequenz f. Den in Schwarz dar-
gestellten Messdaten ist eine numerische Anpassung nach Gleichung 5.2 iiberlagert
und inklusive der daraus erhaltenen Parameter in Rot eingezeichnet. Die Messda-
ten stimmen offensichtlich qualitativ bis zu einer Frequenz von etwa 1 MHz sehr
gut mit obiger Gleichung iiberein. Die zweite Abschneidekante kommt dabei durch
die endliche Bandbreite der Riickkoppelelektronik der SQUID-Auslesung zustande
und wurde in der numerischen Anpassung nicht beriicksichtigt. Die Gesamtindukti-
vitdt L setzt sich aus der der beiden parallel geschalteten Detektionsspulen, L., /2,
der der Einkoppelspule des SQUID-Magnetometers, L; = 1,1nH, und einer nach
[Henl7| abgeschétzten parasitdren Induktivitdt von L, = 0,37nH zusammen. Fiir
die Induktivitat einer einzelnen Detektionsspule ergibt sich daher

Lyw=2(L—L,— L) =239nH, (5.3)

was sehr gut mit dem errechneten Wert aus Tabelle 4.3 von Ly, theo = 2,46 nH iiber-
einstimmt.

5.1.2 Bestimmung der Er3t-Konzentration des Temperatursensors

Bei der Herstellung des maXs30-Detektors wird, wie in |[Henl7| beschrieben, die
Sensorlage iiber einen Lift-Off-Prozess strukturiert, das heifst zunéchst vollflachig
auf eine mikrostrukturierte Fotolack-Schicht aufgebracht und anschliefsend wird die-
ser Fotolack durch ein Losemittel entfernt. Dabei ldsst sich eine Folie bestehend
aus dem Sensormaterial an einem Stiick vom Substrat l6sen, welche im Folgenden
dazu verwendet wurde, die Er*"-Konzentration des Temperatursensors zu bestim-
men. Hierflir wurde eine Magnetisierungsmessung in einem kommerziell erhéltlichen
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S 400 | 1,007/ Abbildung 5.2: Magnetisierungsmessung
% o Ho der Ag:Er -Sensor-Folie in Abhéngigkeit von
s 200 - Ag:Er 430 ppm | der inversen Temperatur in einem externen
Magnetfeld von 1T. Die im Text n&her
| beschriebene numerische Anpassung ergibt

| | | |
0 00 01 02 03 04 05 eine Erbiumkonzentration von etwa 430 ppm.
Inv. Temperatur 1/T [1/K]
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MPMS XL Magnetometer! in einem duferen Magnetfeld von 1T und in einem Tem-
peraturbereich zwischen 2K und 300 K durchgefiihrt. Abbildung 5.2 zeigt das Fr-
gebnis dieser Messung, wobei die Magnetisierung M {iber der inversen Temperatur
1/T aufgetragen ist. In [F1le00| wurde gezeigt, dass die numerisch berechnete theore-
tische Erwartung fiir eine Erbiumkonzentration von 1 ppm in Silber auf die héherer
Konzentrationen skaliert werden kann und wie diese Erwartungen unter Beriicksichti-
gung des Einflusses des Kristallfelds von Silber auf die Erbiumionen, gemessen durch
inelastische Neutronenstreuung [Hah92|, zustande kommen. Fiir die durchgezogene
(rote) Linie wurde eine solche Skalierung durchgefiihrt, wobei fiir die numerische
Anpassung lediglich der Temperaturbereich iiber 100 K verwendet wurde, da sich
etwaige Verunreinigungen oder unerwiinschterweise oxidiertes Erbium dann durch
eine Abweichung von der Anpassung zu tieferen Temperaturen hin bemerkbar ma-
chen. Die gute Ubereinstimmung der Anpassung an die Messdaten lisst auf keine
offensichtlichen Verunreinigungen schlieffen und liefert eine Erbiumkonzentration von
etwa 430 ppm.

5.1.3 Pulsform

Der Anstieg des Detektorsignals infolge der Absorption eines Photons wird beim
maXs30-Detektor und wie in Gleichung 3.18 beschrieben, im thermodynamischen
Modell durch die Warmekapazitaten von Teilchenabsorber und Temperatursensor
sowie dem thermischen Flaschenhals zwischen den Stdmmen und der Sensorfliche
bestimmt. Jeder der drei Stamme hat drei thermische Verbindungen mit einer Lange
[ von etwa 12pm, einer Querschnittsflache von A = 9pm - hg,s mit einer Dicke
von hgens = 1,5 pm. Mit der Er®"-Konzentration von 430 ppm ergibt sich eine elek-
trische Leitfahigkeit von page: = pigmy/ (RRR —1) 4 (6,76 -107°Qm - 430 ppm)
=1,17- 10" Qm und nach dem Wiedemann-Franz Gesetz insgesamt eine Leitfihig-
keit von

LT A

G=9-—"—" =529uW/K (5.4)

P AgEr

Dabei steht £ = 2,44 - 1078 WQ/K? fiir die Lorenzzahl und es wurde eine Tempe-
ratur von 7' = 25 mK angenommen. Daraus folgt eine erwartete charakteristische
Zeitkonstante

Cabs C'sens
G ( C(abs + C'sens )

die den Signalanstieg durch eine Exponentialfunktion der Form A(t) o 1 — e~/

=93 ps, (5.5)

T0 —

beschreibt. Aus dem Einzelpuls links in Abbildung 5.3 kann eine charakteristische
Zeitkonstante von 79 = 9,6 ps ermittelt werden, was sehr gut mit der Erwartung aus
Gleichung 5.5 iibereinstimmt.

!'Quantum Design, Inc., 10307 Pacific Center Court, San Diego, Ca 92121, USA
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Abbildung 5.3: Signalanstieg eines Einzelpulses mit der numerischen Anpassung einer Ex-
ponentialfunktion (links). Vergleich zweier Einzelpulse, aufgenommen mit AC- bzw. DC-
Kopplung der Riickkoppelelektronik (rechts). An die abklingende Flanke des DC-gekop-
pelten Pulses wurde numerisch eine Exponentialfunktion angepasst.

Das Abklingverhalten des Detektorsignals wurde durch Aufnehmen eines erweiterten
Zeitfensters, rechts in Abbildung 5.3 zu sehen, untersucht. Zu sehen sind zwei Einzel-
pulse, jeweils einer unter Verwendung eines Hochpassfilters in der Riickkoppelelektro-
nik (AC-Kopplung, griin) und einer ohne Filter (DC-Kopplung, grau). An letzteren
wurde numerisch eine Exponentialfunktion der Form o e ¥/ angepasst, woraus sich
eine charakteristische Zeitkonstante von 73 = 2,7 ms ableiten ldsst. Aufgrund der in
Abschnitt 4.8.1 diskutierten Nicht-Linearitdt der Analog-Digital-Wandler wurden bis
auf die temperatursensitiven alle Kanéle AC-gekoppelt. Bei diesen Pulsen wird die
Signalabklingzeit durch den Hochpassfilter der AC-Kopplung bestimmt und erlaubt
dadurch keine Riickschliisse auf die Detektorparameter.

In [Hen17] wurde an einem asymmetrischen Einzeldetektor beobachtet, dass das Ab-
klingen des Signalverlaufs beim maXs30-Detektor zwei Zeitkonstanten unterliegt,
da zunéchst eine Thermalisierung innerhalb der beiden Pixel eines Einzeldetektors
stattfindet, bevor dieser dann mit dem Warmebad thermalisiert. Bei den in Abbil-
dung 5.3 gezeigten Pulsen eines symmetrischen Einzeldetektors ist die Thermalisie-
rung zum Warmebad nicht in Form einer zweiten charakteristischen Zeitkonstante
sichtbar, da die gradiometrische Verschaltung des Detektors nur sensitiv auf eine
Temperaturdifferenz der beiden Einzelpixel, nicht aber auf deren gemeinsame Tem-
peraturdifferenz zum Warmebad ist. Um das Abklingen des Signals vollstiandig zu
beschreiben, miissen dennoch beide Thermalisierungswege berticksichtigt werden. Die
Thermalisierung zwischen beiden Pixeln geschieht iiber einen 205 pm langen Ther-
malisierungssteg aus Gold mit einer Querschnittsfliche von A = 80pm - 0,2 pm,
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welcher nach dem Wiedemann-Franz Gesetz bei einer Temperatur von 7" = 25 mK
und einem Restwiderstandsverhéltnis von RRR = 2,1 eine Leitfahigkeit von

Gpp = 2,17TaWK™! (5.6)

besitzt. Die thermische Verbindung zum Warmebad findet hauptséchlich vom Sensor
direkt iiber Phononen zum Silizium-Substrat statt, welches wiederum auf der Un-
terseite metallisiert und auf den Experimentierhalter aufgeklebt ist. Uber die Sen-
sorfliche A = 298298 um? und unter der Annahme, dass der Kapitza-Widerstand
zwischen Ag:Er-Sensor und dem Silizium-Substrat das Nadelohr ist, ergibt das bei
einer Temperatur von T' = 25 mK eine Leitfdhigkeit von etwa

Gy = LAT3 =1,04nWK™, (5.7)

Ry,

wobei Ry, ~ 13,5K*cm W2 in [Swa89| fiir die Kontaktfliche zwischen Silber und
Silizium bestimmt wurde. Insgesamt ergeben sich nach [Hen17| durch Kombination
beider Thermalisierungswege zwei Zeitkonstanten

C’abs + C'sens
T _ =T, = .
- PP (Gpp + Gb) + Gpp

(5.8)

Mit den Warmekapazitaten Cy,s = 8,95 pJ und Cyons = 11,0 pJ aus Tabelle 4.3 er-
gibt sich eine schnellere Zeitkonstante 7, = 3,7 ms, welche trotz des vereinfachten
thermischen Modells relativ gut mit dem experimentellen Wert von 7 = 2,7 ms aus
Abbildung 5.3 iibereinstimmt. Die zweite Zeitkonstante 7. = 19 ms beschreibt die
Thermalisierung zum Wéarmebad. Bei den wie in Abbildung 5.3 gezeigten Signalen
von symmetrischen Einzeldetektoren kann diese zweite Abklingzeit, wie eingangs er-
wahnt, nicht beobachtet werden, da jeweils nur die Temperaturdifferenz zwischen
beiden Pixeln ein Signal erzeugt. In [Hen17] wurde sie an Pulsen des temperatursen-
sitiven Einzeldetektors beobachtet. Fiir zukiinftige Detektorgenerationen kann dieser
doppelte Thermalisierungs-Effekt durch eine bessere Thermalisierung zur Substrat-
riickseite verhindert werden. Dazu wird ein Loch durch das nur schlecht thermisch
leitende Substrat geédtzt und durch gut thermisch leitendes Gold ersetzt, wodurch
ein direkter thermischer Kontakt zur Riickseite des Substrats und damit zum Wiér-
mebad ermoglicht wird. In [Gam19| wurden die einzelnen dafiir benttigten Schritte
erfolgreich demonstriert. Da der Gesamtprozess jedoch zur Zeit der Herstellung der
in dieser Arbeit verwendeten Detektoren noch nicht ausreichend etabliert war, wurde
bei der Herstellung des Detektors darauf verzichtet. Um diese ldngere Thermalisie-
rungszeit zum Wiarmebad ausreichend zu beriicksichtigen, wurde bei den vorliegen-
den Messungen im in Abschnitt 4.8 beschriebenen PAQS-Programm eine Sperrzeit
(Hold-Off) von 480 ms implementiert. Dadurch konnte sichergestellt werden, dass ein
Detektorpixel nach Auslésen eines Triggers und der damit verbundenen Aufnahme
eines Signals genug Zeit hat, um wieder vollstdndig mit dem Warmebad zu therma-
lisieren, bevor das néchste Ereignis aufgenommen wird.
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5.1.4 Sensor-Magnetisierung

Aus der Messung des durch den paramagnetischen Temperatursensor erzeugten ma-
gnetischen Flusses &g im SQUID-Magnetometer in Abhéngigkeit von der Tempe-
ratur Tk der Mischkammerplattform, kann sowohl der eingepriagte Dauerstrom [
iiberpriift, als auch die reale Detektortemperatur 7' abgeleitet werden. In Abbil-
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dung 5.4 sind je zwei solcher Messungen fiir zwei der vier nicht-gradiometrischen
Detektoren tiberlagert (Symbole) und in Abhéngigkeit von der inversen Temperatur
1/Twvk abgebildet. Zusétzlich sind die erwarteten Kurven basierend auf den Berech-
nungen aus Kapitel 3 fiir eingeprigte Dauerstrome von Iy =80, 90 und 100 mA
eingezeichnet. Zu deren Berechnung wurden die in Tabelle 4.2 genannten Detektor-
und Betriebsparameter angenommen. Es gibt offensichtlich bei den héheren Tem-
peraturen eine sehr gute Ubereinstimmung mit dem eingespeisten Feldstrom von
Iy = 90 mA. Unterhalb von etwa Tyixk = 30 mK flachen die Messdaten im Vergleich
zu den Theoriekurven ab, was bedeutet dass der Detektor aufgrund lokaler Heiz-
effekte durch die SQUID-Magnetometer thermisch von der Experimentierplattform
abkoppelt. Fiir die gewéhlte Betriebstemperatur von Tyxk = 12mK liegt die reale
Detektortemperatur daher bei etwa 7' = 25 mK.

5.1.5 Rauschen und Energieauflésung

In Abbildung 5.5 sind die gemessene spektrale Leistungsdichte eines Einzeldetektors
in Abhéngigkeit von der Frequenz sowie die theoretisch berechneten und an die Mes-
sung angepassten Einzelbeitragen und das erwartete Gesamtrauschen gezeigt. Die
Einzelbeitrage wurden dabei wie in den Abschnitten 3.6 und 4.3.3 gezeigt unter Ver-
wendung der in Tabelle 4.2 gegebenen Detektorparametern berechnet. Das gemessene
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Rauschen stimmt beinahe im gesamten Frequenzbereich sehr gut mit den theoretisch
berechneten und an die Messung angepassten Werten iiberein. Unterhalb von etwa
300 Hz liegt das gemessene Rauschen etwas unter dem erwarteten, was moglicherweise
auf einen iiberschitzten 1/f-Beitrag des Er*"- oder des SQUID-Rauschens zuriick-
zufiihren ist. Dabei ist dieser abgeschitzte Beitrag mit Sy, (f) ~ 0,03 u%/f bereits
kleiner als aus entsprechenden Messungen mit Au:Er-Sensoren [Piel2| zu erwarten
ist.

In Abbildung 5.6 ist links die Nulllinienauflésung eines Detektorkanals gezeigt, die
mit AFEpwam = 7,9 €V bereits sehr nahe an die in Tabelle 4.3 berechnete Energieauf-
16sung von 7 eV herankommt. Die Energieauflosung der Nulllinie wurde dabei analog
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Abbildung 5.6: Instrumentelle Linienbreite eines Einzeldetektors bei 0keV (links) und
bei der y2o-Linie von 2! Am mit etwa 59,5keV (rechts).
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zum in Kapitel 5.2 beschriebenen Vorgehen zur Aufbereitung des Detektorsignals,
durch Aufnehmen von ungetriggerten Nullsignalen und anschliefendem Anpassen
eines Musterpulses ermittelt. Sie ist dabei weitgehend unabhéngig von Schwankun-
gen der Detektortemperatur. Dies gilt nicht fiir die rechts in Abbildung 5.6 dar-
gestellte 7o o-Linie aus der ?*! Am-Kalibrationsquelle. Hier wurde wie in den Ab-
schnitten 5.2.2 und 5.2.5 beschrieben die Temperaturschwankungen des Detektors
korrigiert und anschliefsend eine Glattungsfaltung durchgefiihrt. Die hier erreichte
Linienbreite von AFpwnam = 9,8 €V entspricht einem relativen Auflésungsvermégen
von E/AFE > 6000, was besser ist als alle Auflésungsvermogen, die bis zum Zeitpunkt
dieser Arbeit fiir vergleichbare Tieftemperaturkalorimeter vertffentlicht wurden.

Die Energieauflosung des Detektors kann zusétzlich zu den in Abschnitt 3.6 disku-
tierten kalkulierbaren Rauschbeitragen durch weitere, weniger korrigierbare Einfliis-
se herabgesetzt werden. Dazu zdhlen unter anderem durch temporare Vibrationen
des Versuchsaufbaus, direktes Einkoppeln elektrischer und magnetischer Storfelder,
Spannungs- oder Strom-Schwankungen in den SQUID-Elektroniken und den Analog-
Digital-Wandlern sowie zeitweise Temperaturgradienten innerhalb des Detektors. Der
Unterschied zwischen der Nulllinienauflésung und der bei héheren Energien ist dabei
unter anderem auf durch diese Einfliisse verursachte Schwankungen des Gesamt-
verstarkungsfaktors in der Auslesungskette (gain instabilities) zurlickzufiihren. In
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Abbildung 5.7 sind dazu die Linienbreiten weiterer Linien eines aufsummierten Ge-
samtspektrums der 2! Am- und ?**Th-Quelle iiber der Energie aufgetragen. Qualita-
tiv ergibt sich der Verlauf durch die quadratische Summe eines durch die Nulllini-
enauflésung bestimmten, energieunhabhéngigen und durch einen energieabhéngigen
Beitrag, jeweils angedeutet durch graue gestrichelte Linien.
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5.2 Signalverarbeitung

Im Folgenden werden die Schritte hin zu einem energiekalibrierten Histogramm mit
hoher Statistik, welches zur Bestimmung der Isomerenergie von 22Th benétigt wird,
vorgestellt.

5.2.1 Zeitschnitte

Der erste Schritt zur Aufbereitung iiber eine lingere Zeitspanne aufgenommener
Messdaten besteht darin, die Messung in Zeitbereiche zu unterteilen, in welchen sich
der Detektor moglichst homogen verhalten hat. Im Folgenden werden dazu anhand
einer beispielhaften Messphase exemplarisch einige Indikatoren fiir zu unterteilende
Bereiche und deren méogliche Ursachen diskutiert. Dabei fithren nicht alle der Indika-
toren auf allen Kanélen gleichermafsen zur Notwendigkeit einer Unterteilung. Zudem
treten zeitweise Verbreiterungen einiger Linien im Spektrum auf, die sich zumindest
bisher auf keine der im Folgenden diskutierten Indikatoren zuriickfithren lassen. In
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Abbildung 5.8 sind das Vor-Trigger-Niveau (schwarz), die zu jedem Puls parallel mit
aufgenommene Temperaturinformation (rot) und ein Ausschnitt der relativen Puls-
hohen um die beiden 42 keV-Linien (griin) fiir einen DC-gekoppelten Detektorkanal
wahrend einer Messphase von etwa 50 Stunden Dauer abgebildet.

Zu dem mit (1) markierten Zeitpunkt findet ein Sprung in der Temperaturinformati-
on statt. Bei den anderen beiden Messgrofen ist zur selben Zeit kein entsprechendes
Ereignis erkennbar, was zeigt, dass dies kein echter Temperatursprung sein kann.
Ein zeitlicher Schnitt ist hier vonnoten, da ansonsten bei der im néchsten Abschnitt
diskutierten anschliefenden Temperaturkorrektur eine Stufe auftritt, die sich letzt-
endlich als zusétzliche Verbreiterung auf die Linienbreite auswirkt. Die tatséchliche
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Ursache eines derartigen Sprungs, der in diesem Beispiel offensichtlich nur den tem-
peratursensitiven Detektorkanal betrifft, ist im Einzelnen meist nicht bekannt. Mog-
liche Szenarien sind ein spontaner oder durch ein hoherenergetisches Photon oder
Myon verursachter Flusssprung in der Detektions- oder Einkoppelspule oder auch
eine Flussdanderung im SQUID-Magnetometer. Spriinge, die nur in einem einzelnen
der vier temperatursensitiven Detektorkanéle auftreten, kénnen in zukiinftigen Mes-
sungen mit dem maXs30-Detektor durch die gleichzeitige Auswertung der vier tem-
peratursensitiven Kanéle leicht identifiziert und korrigiert werden.

An den durch (2) markierten Zeitpunkten finden derartige Spriinge im Vor-Trigger-
Niveau des Kanals selbst statt. Die moglicherweise damit einhergehende Anderung
der Betriebsparameter des SQUID-Magnetometers dieses Kanals kann sich letztend-
lich durch eine verdnderte Warmedissipation auf das thermische Gleichgewicht aller
Kanéle auswirken. Jedoch sind auch hier keine offensichtlichen Auswirkungen auf
die Pulshchen bei 42keV erkennbar. Dass sich einige dieser Spriinge jedoch durch-
aus nachteilig auf die Energieauflosung auswirken kénnen, ist zudem auf die in Ab-
schnitt 4.8.1 diskutierten Nichtlinearitdten der Analog-Digital-Wandler zuriickzu-
fithren. Um diese Auswirkungen zu reduzieren, wurden bei den finalen Messungen
alle nicht-temperatursensitiven Detektorkanéle in der SQUID-Ausleseelektronik AC-
gekoppelt. Daraus folgt jedoch auch, dass man die Signalspriinge im Vor-Trigger-
Niveau nicht mehr als Indikatoren fiir potentielle Zeitschnitte verwenden kann.

In dem mit (3) markierten Zeitbereich findet eine vergleichsweise starke korrelier-
te Anderung sowohl in der Temperaturinformation als auch bei den Pulshéhen der
42 keV-Linien statt. Dies kénnen durchaus reale Temperaturvariationen des Detek-
tors zum Beispiel durch eine variierende Kryostatentemperatur sein, die iiblicherweise
durch die Temperaturkorrektur erfasst wird und damit kein Zeitschnitt erforderlich
ist. Der kurze Zeitbereich dieser Temperaturdnderung von etwa 10 Minuten konn-
te jedoch auch ein Indiz fiir eine Auswirkung durch kurze Tétigkeiten im Labor,
wie zum Beispiel das Nachfiillen der Kiihlfalle des Kryostaten mit fliissigem Stick-
stoff, sein. Ob die Schwankung in diesem Zeitbereich korrigiert werden kann, zeigt
sich letztendlich erst nach der in Abschnitt 5.2.3 beschriebenen Temperaturkorrektur
anhand der daraufthin erreichten Linienbreite.

Bei (4) fand ein Ereignis statt welches sich sowohl auf das Vor-Trigger-Niveau des
Kanals selbst als auch auf die Temperaturinformation durch einen instantanen kurz-
zeitigen Signalanstieg auswirkte. Dies ist erfahrungsgeméf kein realer Temperatur-
effekt, sondern kann durch eine zeitweise Anderung des lokalen Magnetfelds um die
mit dem Detektor verbundenen supraleitenden Spulen zum Beispiel durch Bewegen
massiver Objekte im Labor, durch Mobiltelefone oder WLAN-Funkverkehr verur-
sacht werden. Massive Storungen dieser Art konnen eine ordnungsgemiéfie Funktion
der Signalriickkopplung der SQUID-Schaltung verhindern, erzeugen fehlerhafte Pul-
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se, konnen dabei meist nicht korrigiert werden und werden daher verworfen.

Im mit (5) markierten Zeitbereich fanden zwei Signalspriinge im Vor-Trigger-Niveau
des Einzelkanals innerhalb kurzer Zeit statt. Aufgrund der dann reduzierten Statis-
tik eines derart kurzen Zeitbereichs, kann hier weder die Qualitdt des Spektrums
beurteilt noch kann die sich anschliefende Temperaturkorrektur sinnvoll durchge-
fithrt werden. Zu dicht aufeinander folgende Indikatoren eines benotigten Zeitschnitts
fiihrten daher im Zweifelsfall dazu dass der Zeitbereich verworfen wurde.

Bei der Auswertung der im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Messungen wurde
zusétzlich zu den durch oben genannte Indikatoren ermittelten Schnittstellen rekursiv
geschnitten. Dazu wurde anhand der erreichten Linienbreite in einem Zeitbereich
iterativ entschieden ob weitere Zeitschnitte nétig sind.

5.2.2 Temperaturkorrektur

Durch den gradiometrischen Aufbau der Einzeldetektoren sind deren Nullsignale ver-
gleichsweise unempfindlich gegeniiber Temperaturschwankungen des Detektorchips.
Dennoch dndert sich der thermodynamische Parameterraum unter anderem durch die
Temperaturabhéngigkeit der Warmekapazititen und -leitfahigkeiten mit der Tem-
peratur. Durch die gleichzeitige Aufnahme des Vor-Trigger-Niveaus eines, in Ab-
schnitt 4.1.1 vorgestellten, nicht-gradiometrischen Detektorkanals, kann jedem auf-
genommenen Puls eine Temperaturinformation zugeordnet werden. Sie enthélt dabei
keine Information iiber die absolute Temperatur des Detektors, jedoch iiber die rela-
tive Temperaturdnderung von einem zum néchsten aufgenommenen Puls. In Abbil-
dung 5.9 ist die relative Pulshohe iiber dieser Temperaturinformation aufgetragen. In
der linken Abbildung ist eine deutliche Neigung der mit dem Auge leicht identifizier-
baren Linien mit der Temperaturinformation zu erkennen. Fiir geringe Temperatur-
fluktuationen kann diese, wie in der Abbildung durch die gestrichelte Linie gezeigt,
durch Anpassen einer Geraden erfasst werden. Teilt man nun die relativen Ampli-
tuden durch diese Gerade, so erhdlt man den in der rechten Abbildung gezeigten,
korrigierten Datensatz. Vergleicht man die Linienbreiten vor und nach dieser Tem-
peraturkorrektur, so verbessert sich die Energieauflésung bei typischen Bedingungen
im vorliegenden Aufbau etwa um einen Faktor 5.

Nutzt man die temperatursensitiven Detektorkanéle gleichzeitig um Pulse aufzuneh-
men, so kommt es bei héheren Zéhlraten haufiger vor, dass dieser Kanal noch nicht
vollstandig thermalisiert ist, wenn fiir ein Ereignis auf einem anderen Pixel die Tem-
peraturinformation benotigt wird. In diesem Fall ist diese Information verfélscht und
fiihrt zu einer fehlerhaften Temperaturkorrektur. Im Laufe dieser Arbeit wurde da-
her das in Abschnitt 4.8 beschriebene PAQS-Programm derart erweitert, dass bei der
Mittlung iiber das Vor-Trigger-Niveau des temperatursensitiven Kanals ebenfalls die
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Abbildung 5.9: Beispiel einer Temperaturkorrektur. Relative Amplituden tiber der Tem-
peraturinformation, also dem Vor-Trigger-Niveau vor der Korrektur eines nicht tempera-
tursensitiven Kanals mit linearer Anpassung einer Gerade an eine geeignete Linie (links).
Korrigierter Datensatz nach Dividieren der relativen Amplituden durch die lineare Anpas-
sung (rechts).

Standardabweichung vom Mittelwert iiber diesen Bereich ermittelt wird. So kénnen
Ereignisse mit fehlerhafter Temperaturinformation im Nachhinein anhand einer zu
groften Standardabweichung erkannt und aussortiert werden. Die Auswirkung dieses
Effekts auf die im weiteren Verlauf dieses Kapitels diskutierter Messungen war jedoch
sehr gering, da die temperatursensitiven Kanéle in den Ecken der sensitiven Flache
genau aus diesem Grund mit dicken Goldfolien abgedeckt waren.

Es stellt sich heraus, dass die zur Temperaturkorrektur verwendete Spektrallinie
nach der Korrektur eine im Vergleich zu benachbarten Linien schmalere Linienbreite
aufweist. Dies ist einerseits darauf zuriickzufiihren, dass statistische Schwankungen
der verwendeten Linie durch die Anpassung der Geraden bis zu einem gewissen
Grad ebenfalls korrigiert werden und zudem ist eine schwache Energieabhéngigkeit
der Steigung moglich. Aus strategischen Griinden wurde daher beim Auswerten des
233U-Spektrums stets die ?** Th-v3 o-Linie bei 42,4keV zur Temperaturkorrektur ver-
wendet, da diese sowohl eine hohe Statistik besitzt, als auch deren Breite und Position
in der in Abschnitt 5.4.1 diskutierten Auswertung eine Rolle spielt.

5.2.3 Aussortieren beeintrachtigter Messphasen

Wiéhrend die Selektion und Qualitétskontrolle aufgenommener Datensétze in friihe-
ren Arbeiten iiberwiegend manuell durch optische Begutachtung erfolgte, war das
im Rahmen dieser Arbeit aufgrund der grofen aufgenommenen Datenmengen kaum
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noch moglich. Daher wurden zunéchst hinsichtlich der im Folgenden diskutierten
Aspekte sinnvolle Grenzwerte ermittelt, durch welche eine automatisierte Selektion
der Datensétze moglich war. Der grofse Vorteil dieser Automatisierung ist neben der
Zeitersparnis die vollstdandige Reproduzierbarkeit bei der Erstellung eines Datensat-
zes durch Wegfallen der meist subjektiven personlichen Komponente.

Um die Amplitude eines einzelnen Pulses mdoglichst genau zu bestimmen, wird an
den kompletten Puls ein zuvor erstellter Musterpuls angepasst. Bei den vorliegenden
Messungen wurde dieser Musterpuls jedes Detektorpixels aus einigen hundert bis
einigen tausend Pulsen der dominanten #*Th-v3g-Linie bei 42,4keV gemittelt und
die relative Amplitude durch Skalieren der Amplitude des Musterpulses ermittelt. Die
verbleibende Abweichung der Pulsform eines jeden Pulses vom skalierten Musterpuls
wird dabei berechnet und mit Storsignalen behaftete Pulse sowie Stapelungen von
Ereignissen (Pile-Ups) konnen dadurch nachtréglich durch Setzen eines Schwellwertes
fiir diesen Parameter herausgefiltert werden. Bei einem typischen Pixel, in einem
typischen Zeitbereich werden dadurch etwa 0,5 % der Signale verworfen.

> 600 | -
()
0
O .
g_ Abbildung 5.10: Beispielhafte Uberlage-
o 400 - | rung zweier gaufsférmiger Linien mit Lini-
‘% enbreiten von AFpwpy = 5€V (grau) und
© 200 AFEpwam = 20€eV (blau). Durch die lineare
Lu — —
Anpassung einer einzelnen Gauf-Verteilung
(rot) kann die aufaddierte Linienform nicht
0 ‘ ‘ mehr hinreichend beschrieben werden.

-20 -10 0 +10 +20
Energie [eV]

In Abbildung 5.10 wird anhand eines beispielhaften Datensatzes demonstriert, dass
das Aufaddieren zweier gaufsférmiger Linien mit unterschiedlichen Breiten mitun-
ter in einer nicht gaufsférmigen Linie im aufsummierten Spektrum resultiert. Das
Histogramm der Uberlagerung zweier Gauf-Verteilungen wurde dabei exemplarisch
mit den Breiten AEpwayv = 5€V in Grau und AEpwam = 20€V in Blau erstellt.
Die numerische Anpassung einer Gau-Kurve (rot) an diese Uberlagerung zeigt eine
deutliche Abweichung von den Daten (schwarz). Wihrend dies bei symmetrischen
Einzellinien zur Linienmittenbestimmung kaum eine Rolle spielt, wird die Auflésung
eines Linien-Dubletts durch diese zusédtzliche Verbreiterung deutlich erschwert. Im
Rahmen dieser Arbeit wurden daher Messphasen bei welchen einzelne Linien durch
temporire Einfliisse verbreitert sind aussortiert. Dazu wurde an die ?Th-7y ;- bei
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29,2keV und die ?*Th-~3 o-Linie bei 42,4 keV-Linie, deren Breiten fiir die vorliegen-
de Messung zentral sind, eine Gauf-Kurve angepasst und Zeitabschnitte mit Linien-
breiten von A Erwyy > 15 eV verworfen. Insgesamt wurden dadurch zusétzlich etwa
4,5 % der Daten verworfen.

Weiterhin wurde in einzelnen Zeitabschnitten eine zusatzliche nicht gauférmige Ver-
breiterung einzelner Linien beobachtet, deren Ursache in einer fehlerhaften Tempera-
turinformation begriindet sein konnte. Daher wurden Zeitbereiche, bei welchen mehr
als 15 % an Ereignissen im 5o-Bereich auferhalb einer angepassten Gaufs-Kurve an
die #29Th-7y1- bei 29,2keV beziehungsweise 10 % aufkerhalb der ?**Th-3 o-Linie bei
42 4keV liegen, ebenfalls aussortiert. In Abbildung 5.11 ist dies beispielhaft anhand
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Abbildung 5.11: Histogramm zweier hinsichtlich nicht gaufsférmigen Linien untersuchter
Einzeldatensitze. Im linken Datensatz liegen etwa 15 % der Ereignisse im durch die verti-
kalen gestichelten Linien markierten 5o-Bereich um das Maximum der Linie auferhalb der
Gauf-Verteilung. Im rechten Datensatz stimmt die Anzahl der Ereignisse im 50-Bereich zu
99,9 % mit der in der Gauk-Kurve iiberein.

der **Th-v3 ¢-Linie bei 42,4keV zweier Einzeldatensitzen demonstriert. Im linken
Datensatz liegen etwa 15 % der Ereignisse im 5o-Bereich um das Maximum der Linie
auferhalb der numerisch angepassten Gauk-Verteilung — daher wurde dieser Zeitbe-
reich verworfen. Beim rechten Datensatz stimmt die Anzahl der Ereignisse in der
Gauk-Verteilung zu 99,9 % mit der in der Linie iiberein, wodurch er sich hinsicht-
lich dieses Kriteriums fiir das Gesamtspektrum eignet. Durch diese Filterung wurden
insgesamt etwa weitere 22 % der Daten verworfen.
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5.2.4 Aufaddieren der Einzelspektren

Nachdem die einzelnen Datensétze nach Giite selektiert und auf Temperaturschwan-
kungen hin korrigiert wurden, werden diese im néchsten Schritt zu einem Gesamt-
datensatz zusammengefiigt. Im Folgenden werden dazu einige Strategien samt Vor-
und Nachteilen diskutiert, die im Laufe vorliegender Arbeit angewandt wurden.

Besitzt jeder einzelne Datensatz hinreichend viel Statistik um ausreichend viele Lini-
enpositionen mit der geforderten Genauigkeit identifizieren zu kénnen, so kann die in
Abschnitt 5.2.6 diskutierte Energiekalibration auf jeden dieser Einzeldatensétze ange-
wandt und diese anschliefsend aufaddiert werden. Um dabei eine Linearitatskorrektur
dritten Grades durchfithren zu kénnen, benotigt man drei zur Kalibration geeignete
Linien mit ausreichender Statistik. Bei den im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten
Messungen einer 233U- und 2! Am-Quelle war dies aufgrund geringer Zihlraten nicht
der Fall, daher wurde zwei weiteren Ansétzen nachgegangen.

Da anzunehmen ist, dass die Nicht-Linearitéit eines Detektor-Pixels wahrend einer
Messung konstant ist und kleine Signalspriinge lediglich zu einer Streckung oder
Stauchung der Signalhohen fithren, kdnnen prinzipiell die einzelnen Datensétze eines
Pixels nach der Temperaturkorrektur anhand einer Linie linear in der Amplitude
gestreckt werden sodass die Linienpositionen moglichst gut iibereinstimmen. Besitzt
ein dadurch entstandener Datensatz eines einzelnen Pixels dann hinreichend Statis-
tik, so besteht ein Ansatz darin bei diesen jeweils einzeln eine Linearitatskorrektur
durchzufiihren und die korrigierten Daten aller Kanéle anschliefsend zu einem Ge-
samtspektrum aufzuaddieren.
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Abbildung 5.12: Aufsummiertes Gesamtspektrum im Energiebereich bis 65 keV. Zur bes-
seren Sichtbarkeit der einzelnen Linien besitzt die Ordinatenachse eine Wurzelskalierung.
Die beiden zum Aufsummieren verwendeten 22Th-Linien sind gekennzeichnet.
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Wie im vorangehenden Abschnitt jedoch bereits erwahnt wurde, ist die Energie-
auflosung bei der fiir die Temperaturkorrektur verwendeten Linie am besten und
degradiert leicht mit zunehmendem Abstand von dieser. Fiir die in Abschnitt 5.4.1
diskutierte Auswertungsmethode ist dies nicht erwiinscht, da an zwei entfernten Stel-
len im Spektrum jeweils bestmdogliche Auflésung erforderlich ist. Daher wurde nach
der Temperaturkorrektur der Einzeldatensédtze an einer dieser beiden Linien und
nach Aufaddieren aller Datensétze eines Einzelpixels zusétzlich eine Gaufs-Kurve an
die andere der beiden Linien angepasst. Die aufsummierten Datensétze der Einzelpi-
xel wurden dann an diesen beiden Linien und dem Nullpunkt durch Anpassen einer
Parabel aufeinander skaliert. Dadurch wurde im dann erhaltenen Gesamtspektrum
eine bestmogliche Auflésung an beiden Linien gleichzeitig erreicht.

In Abbildung 5.12 ist das dadurch entstandene Gesamtspektrum mit einer wurzel-
skalierten Ordinatenachse dargestellt. Die absolute Energiekalibration ist Gegenstand
des Abschnitts 5.2.6.

Numerische Anpassung einer Gaufi-Verteilung

Bei symmetrischen Linien mit ausreichend Statistik sowie einem verhaltnisméfig
niedrigen und konstantem Untergrund lasst sich die Linienposition durch Anpas-
sung einer Gauk-Verteilung mit der statistischen Unsicherheit von AE = o/ VN
bestimmen. Dabei ist o die Standardabweichung der Gauf-Verteilung und N steht
fiir die Anzahl an Ereignissen in der Linie. Bei den im Rahmen dieser Arbeit durch-
gefithrten Messungen enthalten Linien oftmals geringe Statistik und werden durch
einen meist unbekannten Untergrund iiberlagert. Durch welche Moglichkeiten die
Bestimmung der Linienmitte unter derartigen Umsténden verbessert werden kann,
wird im Folgenden anhand eines beispielhaft erzeugten Datensatzes motiviert.
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In Abbildung 5.13 ist eine Uberlagerung einer Gauf-Verteilung mit einer Breite von
AFpwuam = 10€V (grau) mit einem unbekannten Untergrund — hier modelliert durch
eine abfallende Gerade (ebenfalls grau) — dargestellt. Die numerische Anpassung einer
Gauf-Verteilung (blau) ohne Beriicksichtigung des Untergrunds ergibt eine deutliche
Verbreiterung und in diesem Beispiel ein Fehler der Linienposition von AE = 0,14 V.
Durch Gewichtung jedes einzelnen Datenpunktes bei der numerischen Anpassung
mit der Anzahl N der Ereignisse in der Linie (griin), kann der Fehler etwas reduziert
werden. Nimmt man zusétzlich zu dieser Gewichtung fiir die numerische Anpassung
einen gemittelten konstanten Untergrund an, so reduziert sich der Fehler in diesem
Beispiel weiter auf etwa AE = 0,10€V.

Zusammenfassend ist es ratsam, um bei der Bestimmung der Linienpositionen nicht
zu sehr durch einen unbekannten Untergrund beeintréachtigt zu sein, diesen mindes-
tens durch einen konstanten Achsenversatz (Offset) zu beriicksichtigen und zudem
durch Gewichtung der Datenpunkte bei der Anpassung mit der Ereignisanzahl in der
Linie, die Ereignisse auf Untergrund-Niveau weniger stark zu beriicksichtigen als die
in der Ndhe des Maximums der Linie selbst.

5.2.5 Glattungsfaltung

Nach den in den vorigen Abschnitten beschriebenen Korrekturen konnen die auf-
addierten und temperaturkorrigierten Pulshohen in einer Héufigkeitsverteilung als
Spektrum dargestellt werden. Die iibliche Form ist dabei das Histogramm. Fiir Da-
tensatze mit hoher Statistik und dadurch einer moglichen kleinen Klassenbreite ist
diese Darstellung sinnvoll. Bei geringerer Statistik zeigt sich eine Abhéngigkeit der
Linienpositionen und -breiten von der gewéahlten Breite und absoluten Position der
Klassen. Um dies zu veranschaulichen wurde ein Musterdatensatz, welcher in Abbil-
dung 5.14 zu sehen ist, aus zehn zufillig generierten mit einer Breite von ¢ = 1 AE
(Amplituden-Einheiten) normalverteilten Werten erstellt. Deren Amplitude ist je-
weils durch ein Kreuz auf der oberen Achse der Abbildung verdeutlicht. Als Klas-
senbreite wurde 1 AE gewahlt. Sowohl die Position als auch die Breite einer an das
Histogramm angepassten Gauf-Verteilung dndert sich allein durch Verschieben der
linken Klassengrenze hier von ganzzahligen (griin) auf halbzahlige AE (rot). Um
diesen Effekt zu vermeiden, kann das Spektrum durch Faltung, basierend auf dem
Prinzip der Kerndichteschétzung zu einer stetigen Dichtefunktion gegléttet werden.
Im Rahmen dieser Arbeit wurde dazu eine Gauf-Verteilung k(z) = #e_é als
Kern genommen, sodass bildlich ausgedriickt, jeder Messwert durch eine Normalver-
teilung mit Einheitsflache ersetzt wird und anschliefend durch Aufsummieren aller
dieser Normalverteilungen eine stetige Funktion erzeugt wird.

Fiir eine Stichprobe bestehend aus n Werten x; € R aus einer beliebigen Dichte-
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Abbildung 5.14: Musterdatensatz bestehend aus zehn mit einer Breite von ¢ = 1 AE
(Amplituden-Einheiten) normalverteilten, zufillig generierten Werten, deren Amplituden
auf den oberen Achsen als Kreuze eingezeichnet sind. Vergleich zweier aus den Musterdaten
erstellter Histogramme mit unterschiedlicher linker Klassengrenze und einer Klassenbreite
von 1 AE (links). Jeweils iiberlagert ist eine numerische Anpassung einer Gauf-Verteilung.
Dichteverteilungen der Musterdaten erstellt durch Kerndichteschétzung mit unterschiedli-
chen Bandbreiten o (rechts). Die einzelnen Gaufs-Kurven aus welchen die Dichteverteilung
aufsummiert wird sind auf der oberen Achse iiber den Datenpunkten eingezeichnet.

verteilung f und einem Kern k einer nichtnegativen normierten Funktion, wird der

fulr) = %Zk (=) 5.9

Kerndichteschatzer

mit Bandbreite o definiert.

Rechts in Abbildung 5.14 wird deutlich dass die Qualitit des Kerndichteschéitzers
mafsgeblich von der Bandbreite o abhéngt. Dazu sind die auf der oberen Achse der
Abbildung eingezeichneten Beispielamplituden jeweils zusétzlich durch eine Gauf-
Kurve mit Breite o dargestellt. Im Graphen selbst sind jeweils die aufsummierten
Kerndichteschiatzungen, also die Summe der einzelnen Gaufs-Kurven mit den drei
unterschiedlichen Bandbreiten von ¢ = 0,5 bis ¢ = 2 eingezeichnet. Ist o sehr klein
gewahlt (rote Kurve), so ist die Kurve wenig gegléttet und wird durch Datenartefakte
dominiert, ist o hingegen zu grof (griine Kurve), so wird die Kurve zu sehr gegléttet,
sodass die Breite aufgenommener Linien im Vergleich zur natiirlichen Linienbreite,
hier gegeben durch die Breite der erzeugenden Gauk-Verteilung der Musterdaten
von ¢ = 1 AE, kiinstlich vergrofert wird. Ein sinnvoller Kompromiss héngt dabei
von der Statistik und der natiirlichen Linienbreite des aufgenommenen Spektrums
sowie dem Auflosungsvermdgen des Detektors und nicht zuletzt von der Intention der
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Auswertung ab. Im Rahmen dieser Arbeit wurde, um die Position einer Linie mit
etwa 1200 Ereignissen und einer Linienbreite von etwa A Epwiyv = 11 eV bestmoglich
auflosen zu konnen, o = 1eV gewéhlt.

Um die bendttigte Rechenleistung fiir die Umwandlung der Messdaten in die Dich-
tefunktion zu reduzieren, kann anstatt der Kerndichteschédtzung eine Faltung des
Histogramms mit einem Gaufkern durchgefiihrt werden. Dazu wird zunéchst ein Hi-
stogramm h mit moglichst kleiner Klassenbreite erstellt. Die Faltung hat dann die
Form

F@) = (hx k) () = / h(z) \/%e_(m;a;)zdz. (5.10)

R

Weitere Rechenleistung kann mit dem Faltungstheorem durch Faltung im Fourier-
raum eingespart werden [Busl§|.

5.2.6 Energiekalibration

In Gleichung 3.3 wurde ndherungsweise angenommen, dass die Signalh6he eines ma-
gnetischen Kalorimeters perfekt proportional zum Eintrag einer Energie E in den
Teilchenabsorber ist. Da jedoch sowohl die Gesamtwérmekapazitét Cyes(1) als auch
die Magnetisierung M (T') des Temperatursensors von der Temperatur des Detek-
tors abhédngen, dndern sich diese auch wahrend der durch einen Puls verursachten
Temperaturdnderung. Dies fiihrt dazu, dass die Signale bei hohen Photonenergi-
en im Vergleich zu denen bei niedrigen Photonenenergien relativ betrachtet kleiner
sind. Im vorliegenden Aufbau fiihrt die Absorption eines Np-vs o-Photons mit etwa
59,5 keV bei einer Detektortemperatur von 25 mK zu einem Temperaturanstieg von
etwa 0,5 mK, was sich bereits merklich auf die Signalhohe auswirkt.

In Abbildung 5.15 ist links dazu die gemessene Signalhohe A einiger identifizierter
Linien im aufsummierten Gesamtspektrum tiber deren Literaturenergien F inklusive
einer kubischen Anpassung der Form

2 3 b C 9 .y E FE?

A(E) =aE +bE* + cE° = aFE (1+5E+5E ) —.&E(l—{—E‘FE) (5.11)
aufgetragen. Dabei wurde letztere Darstellung gewahlt um die Einfliisse des quadra-
tischen Beitrags B = a/b und des kubischen Beitrags C' = y/a/c in Einheiten der
Energie und unabhéngig von der absoluten Kalibration a’ quantifizieren zu konnen.
Die Abweichung von der durch eine hellgraue gestrichelte Linie angedeutete lineare
Abhéngigkeit ist hier kaum zu erkennen. Auf der rechten Seite der Abbildung ist
daher die Differenz zu dieser Geraden iiber der Photonenenergie E dargestellt. Bei
60 keV betrigt sie lediglich etwa 1 %.
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Abbildung 5.15: Gemessene Signalhohe A in Abhéngigkeit von der Photonen-Energie F
fiir einige ausgewéhlte Rontgen- und «-Linien des in Abschnitt 5.3 gezeigten Gesamtspek-
trums der verwendeten 233U- und ?*' Am-Quellen mit einer numerischen Anpassung nach
Gleichung 5.11 (links). Die gestrichelte hellgraue Linie deutet eine lineare Abhéngigkeit
an. Differenz der gemessenen Energien von dieser linearen Abhéngigkeit aufgetragen iiber
der Energie E (rechts).

In fritheren Arbeiten war die Nicht-Linearitdt meist nicht von zentraler Bedeutung
und wurde daher oft stark vereinfachend gut durch eine quadratische Funktion be-
schrieben [Bat16]. Die hier betrachtete physikalische Fragestellung erfordert und die
hierfiir erarbeitete hohe Statistik gepaart mit der exzellenten Energieauflosung tiber
einen grofsen Energiebereich, ermoglicht es im vorliegenden Datensatz eine grofie
Anzahl an Linien zu identifizieren, die eine Linearitdtskorrektur auf einem Niveau
erlauben, welches zumindest die néchst hohere, kubische Ordnung nétig macht. Zu-
dem kann, wie in Abschnitt 4.8.1 beschrieben ist, die Nicht-Linearitit des Analog-
Digital-Wandlers nicht undiskutiert vernachléssigt werden. In Abbildung 5.16 sind
die Residuen, also die Differenzen der gemessenen Amplituden Linienmitten von
einer quadratischen (links) und kubischen Anpassung (rechts) eingezeichnet. Offen-
sichtlich liegen bei der quadratischen Anpassung die meisten Messwerte innerhalb
ihrer Fehlergrenzen nicht auf der Kalibration. Zudem ist eine systematische Abwei-
chung zu erkennen, die auf die Notwendigkeit einer héheren Ordnung schliefsen lésst.
Die Residuen der kubischen Anpassung in der rechten Abbildung sind deutlich besser
mit Null vertrédglich. Die Fehlerbalken wurden dabei jeweils aus der quadratischen
Addition aus der statistischen Ungenauigkeit bei der Linienmittenbestimmung sowie
dem Fehler der Literaturenergien berechnet. Obwohl die absolute Abweichung jedes
einzelnen Wertes liber den gesamten Energiebereich mit maximal 1,5eV bereits sehr
klein ist, werden im folgenden Abschnitt die Ursachen dieser Abweichungen sowie
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Abbildung 5.16: Residuen der quadratischen (links) und kubischen Anpassung (rechts)
an die Signalamplituden einiger im Gesamtspektrum identifizierter Linien in Abhéngig-
keit von deren Energie E. Die Fehler setzen sich aus den statistischen Unsicherheiten der
Linienmittenbestimmung sowie den Unsicherheiten der Literaturwerte zusammen.

die Verlasslichkeit der Literaturwerte diskutiert, um eine noch genauere Energiekali-
bration zu erreichen.

Diskussion der Kalibrationslinien und deren Literaturwerte

Den Grofteil der Intensitéit der aus der 2*3U-Quelle sowie der ?*! Am-Kalibrations-
quelle kommenden Photonen sind Rontgenphotonen, die aus einem angeregten
Zustand der Elektronenhiille der Zerfallstochter ??*Th beziehungsweise 23"Np entste-
hen. Aufgrund der endlichen Lebensdauer dieser Zustiande haben die lorenz-verteil-
ten Rontgenlinien eine endliche Linienbreite die hier meist in der Groéfenordnung
von etwa 15 bis 20 eV(FWHM) liegt [Rod16]. Zudem konnen sogenannte Satelliten-
Linien durch den Einfluss fehlender Elektronen auf am Ubergang nicht unmittelbar
beteiligter Energieniveaus auftreten, welche unter anderem von der Beschaffenheit
des Quellenmaterials und der Art der Anregung der Elektronenhiille im Atom selbst
oder in benachbarten Atomen abhéngen [Del12]. Die daraus resultierende Linienform
ist oftmals eine komplexe Uberlagerung von zum Teil unzureichend bekannten Ein-
zellinien. Zudem beherbergt die Tatsache, dass viele der Rontgenlinien durch massive
Teilchen angeregt werden, die Gefahr, dass Mehrfachanregungen zu systematisch ho-
heren Photonenergien fithren kénnen. Trotz ihrer hohen Statistik eignen sich daher
nur wenige dieser Rontgenlinien zur Energiekalibration.

Ebenfalls aus einem angeregten Zustand der Zerfallstochter ?2*Th beziehungsweise
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Z3"Np entstehen v-Photonen. Im Vergleich zur instrumentellen Linienbreite des De-
tektors sind diese, aus der Abregung von Kernniveaus entstehenden Linien, wegen
der langen Lebensdauer sehr scharf (AE < 1eV) und lassen sich im gemessenen
Spektrum durch eine Gauf-Verteilung beschreiben, deren Breite dann nur durch
die Energieauflosung des Detektors gegeben ist. Die statistische Unsicherheit bei
der Bestimmung der Linienmitte, also letztendlich der Energie des Ubergangs, wird
dabei durch AE = o/+v/N bestimmt, wobei o fiir die Standardabweichung der Gauk-
Verteilung und N fiir die Anzahl an Ereignissen in der Linie steht.

Einer weiteren Kategorie von Ereignissen entstammen Rontgen- und y-Photonen
aus Verunreinigungen und Zerfallsprodukten. Insbesondere in der 2*3U-Quel-
le finden sich Spuren weiterer Uran-Isotope sowie deren Zerfallsprodukte. In Ab-
schnitt 5.3.1 wird deren Vorhandensein sowie deren Abtrennung durch eine chemi-
sche Reinigung im Detail diskutiert. Da keine der identifizierten Verunreinigungen
eine -Linie mit ausreichend genauem Literaturwert besitzt, konnen diese hier nicht
zur Energiekalibration herangezogen werden.

Befinden sich Materialien im Strahlengang zwischen der Quelle und dem Detektor
oder in der unmittelbaren Umgebung, so konnen diese durch Fluoreszenz Ront-
genphotonen emittieren. Potentiell mogliche Materialien sind dabei das Aluminium
und Kupfer der unterschiedlichen Schilde und des Kollimators sowie die im Detektor
selbst verwendeten Materialien wie Gold, Silber und Niob. Insbesondere bei niedri-
gen Energien ist der Vorteil dieser Linien, dass sie in Detektorndhe entstehen und
nicht, wie die Photonen aus der Quelle, durch die Abschirmungen abgeschwécht wer-
den. Im Rahmen dieser Arbeit konnten die Cu-K-a-Linien bei etwa 8,0 keV sowie die
Cu-K,-Linien bei etwa 8,9keV, die Au-Lg;-Linie bei etwa 9,7keV, die Ag-K,o- bei
etwa 22keV sowie die Ag-K,;-Linie bei etwa 22,2 keV identifiziert werden.

In [Deu95] wurden die Rontgenlinien nach der Anregung eines Elektrons aus der K-
Schale von Kupfer sorgfiltig untersucht. In Abbildung 5.17 sind diese numerisch an
die jeweiligen Linien im Gesamtspektrum angepasst. Da die Anpassungen qualitativ
die Linienform sehr gut beschreiben und in diesem Energiebereich keine weiteren
Linien dieser Qualitdat zur Kalibration zur Verfiigung stehen, konnen diese Linien
durchaus zur Energiekalibration herangezogen werden.

Weitere Linien entstehen durch Ionisierung der Gold-Atome im Teilchenabsorber.
Sogenannte Escape-Linien entstehen, wenn ein Photon mit einer Energie F iiber
den Photoeffekt ein Loch in der Elektronenhiille eines Gold-Atoms erzeugt. Dieses
wird darauthin mit einem Elektron aus einer hoheren Schale aufgefiillt, wodurch die
Energie EX}; dieses Ubergangs in Form eines Photons freigesetzt werden kann. Kann
dieses Photon den Teilchenabsorber verlassen, so verbleibt ein Signal dem eine Ener-
gie E — ER" zugeordnet wird. Beispielsweise findet man eine Linie bei 4,76 keV die
von Th-L-g1-Photonen mit 16,20 keV verursacht wird, welche die Au-L-51-Schale
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Abbildung 5.17: Zur Energiekalibration verwendete Fluoreszenz-Linien. Gemessenes
Energiespektrum (schwarz) mit einer numerischen Anpassung (rot) an die Cu-K,- (links)
und Cu-Kg-Linien (rechts). Die Energien und Intensitétsverhdltnisse stammen dabei aus
[Deu9s|.

mit etwa 11,44keV im Gold anregen. Aufgrund geringer Statistik und der nicht hin-
reichend bekannten Linienform der Ubergéinge der Gold-Elektronen-Niveaus kénnen
die Escape-Linien hier bisher nur eingeschrankt zur Energiekalibration verwendet
werden.

Zusammenstellung unterschiedlicher Kalibrationslinien

Bei den im Rahmen dieser Arbeit durchgefithrten unterschiedlichen Methoden zur
Bestimmung der Isomerenergie von 2?Th ist die absolute Energiekalibration jeweils
von unterschiedlicher Bedeutung fiir die Genauigkeit des Ergebnisses. Im Folgenden
werden daher unterschiedliche Sétze an Kalibrationslinien fiir die Energiekalibration
zusammengestellt. Deren Einfluss auf das Ergebnis der jeweiligen Methode wird, falls
dies relevant ist, an der entsprechenden Stelle in Kapitel 5.4 diskutiert.

In Tabelle 5.1 sind einige im Gesamtspektrum identifizierte y-Linien, deren Litera-
turwerte samt Quelle sowie die Verwendung in Auswahl (I) bis (IV) fiir die Energie-
kalibration zusammengefasst.

Auswahl (I) beinhaltet einen Grofteil der identifizierten Linien aus Tabelle 5.1.
Trotz der zum Teil grofen Unsicherheiten einzelner Literaturwerte und Schwankun-
gen der Residuen (vergleiche Abbildung 5.16) lebt diese Auswahl von der grofen
Anzahl an Werten {iber den gesamten Energiebereich des aufgenommenen Ener-
giespektrums iiber welche bei der Bestimmung der Linearitdtskurve gemittelt wird.
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Linie Literaturenergie [eV] Quelle Auswahl
24 Am-Quelle

2TNp-a.1 26 344,60 £ 0,24 [Be10] (I), (I1), (III), (IV)
»TNp-71,0 33196,3 +0,3 [Be10] (I), (I1), (I1I), (IV)
2TNp-79,0 59540,9 + 0,1 [Be10] (I), (I1), (III)
233U-Quelle

229Th-v3 5 13244 [Bro0§|

229Th-Lg, 16 201,556 + 0,030 [Des03| (I), (I11)
233U-Lgy 17220,15 4+ 0,28 [Des03| (I)
*Th-L, 18978,259 + 0,020 [Des03| (I)
229Th-L.3 19503,445 4+ 0,060 [Des03| (I)
29T hys 4 25314,6 £ 0,8 [Helo4] (D), (ID), (IV)
229 Th-yy 4 20181,7+ 1,0 [Mas19, Seil9| (I)
229Thy, 5 20391,1 £ 0,4 [Bec07]

*2Th-v3 9 424524+ 0,7 [Hel94|

229Th-v3 ¢ 42434,9 £ 2.4 [Bec07] (I)
229Th-v, 5 42633,3 + 0,2 [Bec07]

229 Th-6.4 53610,7 £ 1,1 [Hel94| (), (IT), (IV)
29T}y 5 54703,8 + 1,4 [Helo4] (1), (1), (IV)
sekundare Rontgen-Linien

Cu-K, vgl. Abb. 5.17 [Deu9s| (I), (I11), (IV)
Cu-Kp vgl. Abb. 5.17 [Deu9s| (I), (IID), (IV)
Escape-Linien

Th-Lg - Au-Ly; 281977 40,24 (1)
Th-Lg; - Au-Lg 4759,11 4+ 0,47 (I)
U-Lg; - Au-Lg 5777,70 £ 0,55 (I)
Th-L,; - Au-Lg 7535,81 £ 0,47 (1)
Th-Lg-AulLg 815655 + 1,00 (1)
22Th-vs0 - Au-Ko1  28330,10 £ 0,35 (I)
*Th-vs50 - Au-Kae  30143,87 £ 0,30 (I)
2TNp-yo,0 - Au-Lg; 4809847 + 0,48 (1)
Fluoreszenz-Linien

Au-Lg 11 442,45 + 0,47 [Des03] (1)
Sonstige/Verunreinigungen

225 Ac-y,0 40090 + 50 [Jai09]

Ba-Kg» 31816,615 £ 0,060 [Des03| (I), (I11)
Ba-Ka 32193,262 £ 0,070 [Des03] (1), (II)

Tabelle 5.1: Identifizierte Rontgen- und ~-Linien mit zugehorigem Literaturwert, dessen
Quelle sowie die Verwendung in Auswahl (I) bis (IV) fiir die Energiekalibration. Die Escape-
Linien und deren Unsicherheiten wurden mit Energien aus [Des03| berechnet.
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Auswahl (IT) verwendet lediglich sechs v-Linien von ?*Th und ?3"Np, die in der Li-
teratur hinreichend dokumentiert sind. Durch fehlende Linien unterhalb von 25 keV
scheint die Kalibrationskurve unzureichend bestimmt zu sein. In Auswahl (III)
wurden daher zusétzlich zu den sechs v-Linien, die Kupfer-Rontgenlinien, die domi-
nante Th-Lg,-Linie sowie die in der Literatur mit sehr kleinem Fehlern angegebenen
Barium-Rontgen-Linien ergédnzt. Bei Auswahl (IV) wurde neben den sechs «y-Linien
lediglich die Kupfer-Rontgenlinien als Anker bei niedrigeren Energien fiir die Anpas-
sung hinzugefiigt und auf die Np-v2 o-Linie verzichtet. Der in Abbildung 5.18 gezeigte

Auswahl (1) | Auswahl (111)
Auswahl (I1) Auswahl (1V)

1

Residuen [eV]
\ o

Residuen [eV]
\ o

| |
0 10 20 30 40 50 60 0 10 20 30 40 50 60
Energie E [keV] Energie E [keV]

Abbildung 5.18: Vergleich der Residuen der Linearitatskorrekturen unter Verwendung
der Auswahlen (I)-(IV) an Kalibrationslinien.

Vergleich der Residuen der Linearitdtsanpassung unter Verwendung der Linienaus-
wahl (I) bis (IV) zeigt, dass die Abweichung von Null bei den Auswahlen (II) bis
(IV) stetig auf bis unter 0,5eV reduziert werden konnte.

5.3 Gesamtspektrum

Mit einer durchschnittlichen Z&hlrate von etwa 550 Ereignissen/Pixel/Stunde im
Energiebereich zwischen 0 und 70 keV wurde ein Gesamtspektrum unter Berticksichti-
gung der in den vorangegangenen Abschnitten erlauterten Korrekturen, effektiv iiber
etwa 40 Tage auf 16 Detektor-Pixeln aufgenommen. Die Energiekalibration wurde wie
in Abschnitt 5.2.6 beschrieben unter Verwendung der in Tabelle 5.1 zusammenge-
fassten Auswahl (IV) an Kalibrationslinien durchgefiihrt. In Abbildung 5.19 wurde
das Gesamtspektrum in drei Energiebereiche zwischen 0 und 60keV. Zur besseren
Sichtbarkeit wurden die Ordinatenachsen wurzelskaliert und auf die im jeweiligen
Bereich vorhandene Zahlrate angepasst.
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Abbildung 5.19: In drei Energiebereiche aufgeteiltes Gesamtspektrum der 233U- und
20 Am-Quelle. Die primér zur Bestimmung der Isomerenergie von 22Th verwendeten
~-Linien sind in Rot, weitere identifizierte - in Blau und Rontgen-Linien in Grau be-
schriftet. Wenn nicht explizit erwihnt ist jeweils das Isotop 22?Th beziehungsweise 23"Np
gemeint. Zur besseren Sichtbarkeit von Linien mit geringer Statistik wurden die Ordina-

tenachsen jeweils wurzelskaliert.
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5.3.1 Mutter- und Tochterzerfille in der Quelle

In der 233U-Quelle existieren, wie in Abschnitt 4.6.1 vorgestellt, unterschiedliche Ar-
ten von Verunreinigungen. Einerseits Isotope, die aufgrund ihrer &hnlichen chemi-
schen Eigenschaften zu ?*3U bei der chemischen Reinigung nicht abgetrennt werden
konnen. Andererseits reichern sich mit der Zeit Tochter-Isotope aus den Zerfallsket-
ten dieser Isotope in der Quelle an.

40 | -
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Abbildung 5.20: Aufgenommene Energiespektren der 233U-Quelle vor der chemischen
Reinigung in Rot und danach in Schwarz. Letzteres wurde anhand der Zéahlrate der
229Th—7370—Linie bei etwa 42,4 keV auf ersteres skaliert.

In Abbildung 5.20 ist dazu ein Vergleich der Messungen vor und nach einer erneuten
chemischen Reinigung dargestellt. Neben einer deutlichen Reduktion der 2*"Np-vy o-
Linie bei 59,5keV und dem durch Streuung dieser verursachten Untergrund, wur-
den offensichtlich auch die Zihlraten der "Np-vq ;- und v o-Linien bei 26,3 keV und
33,2keV durch die chemische Reinigung reduziert. Die Existenz des Isotops 23"Np
ldsst vermuten, dass auch 2! Pu in der Quelle vorhanden sein konnte, da es aus diesen
durch a-Zerfall entsteht. In Abschnitt 5.4.1 wird sich zeigen, dass das Vorhanden-
sein der ?33Pd-v, o-Linie aus dem weiteren a-Zerfall des ?*’Np nahe der schwiichsten
gesuchten ?**Th-Linie die Untersuchung dieser beeintrichtigen kénnte. Es ist daher
von entscheidender Bedeutung fiir die Auswertung die mogliche Existenz einer 23"Np-
Kontamination in der Quelle zu untersuchen. ?*'Pu und Photonen aus dem Zerfall
von 23"Np selbst konnten bisher in der Quelle durch Gammaspektroskopie mit Halb-
leiterdetektoren nicht nachgewiesen werden. Bei der chemischen Reinigung der 233U-
Quelle konnte jeweils 2! Am abgetrennt werden, *’Np und ?*!Pu wiirden bei den
verwendeten Reinigungsprozessen.

Anfang Januar 2019 wurde die Quelle zum letzten Mal chemisch gereinigt und dabei
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unter anderem 2 Am entfernt. Das Nachwachsen aus 2! Pu kann gut aus den nach der
Reinigung aufgezeichneten Spektren nachvollzogen werden. In Abbildung 5.21 wird
dazu der zeitliche Verlauf der Anreicherung von ?! Am anhand der **”Np-~, o-Linie
gezeigt. Die Zahlraten der vier Messphasen wurden dabei jeweils auf die Anzahl
an Ereignissen in der dominanten **Th-v3o-Linie normiert, um sie untereinander
quantitativ vergleichen zu kénnen. Die horizontalen Balken kennzeichnen jeweils die
Dauer der jeweiligen Messung. Offensichtlich hat sich die Kontamination durch das
nachgebildete 2! Am vom ersten zum letzten Messtag mehr als verdoppelt. Durch
die Beobachtung dieser Anreicherung ist zwar bewiesen, dass sich 2#'Pu in der 233U-
Quelle befindet, welches 2!Am und dadurch auch ?*”Np nachproduziert. Da eine
mogliche Anfangskonzentration an 2*"Np nicht bekannt ist, kann jedoch keine quan-
titative Aussage iiber die in der Quelle vorhandene Menge an 23"Np getroffen werden.
Eine erneute Messung der *3U-Quelle zu hoheren Energien, konnte dies durch Nach-
weis der *3Pd-v, o-Linie bei etwa 86,4keV ermoglichen.

In Abbildung 5.20 ist ebenfalls ein deutlicher Anstieg der Zéhlrate einer Linie bei etwa
40keV zu erkennen. Sie entspricht vermutlich der 22 Ac-vq o-Linie, welche wiederum
aus der a-Zerfallskette von 232U beziehungsweise aus ???Pa erzeugt werden kann.

Weitere identifizierte Linien aus Tochterzerfillen sind ?** Th-~, ¢ als Tochter von 232U,
230Th-v; o vom Isotop *U, 231U~ o vom Isotop ***Pu sowie #**U-7, 5 und -y, ; vom
Isotop 23Pu.
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5.4 Die Energie des isomeren Zustands von ??2°Th

Aus dem energiekalibrierten Gesamtspektrum der 233U-Quelle kann die Energie des
isomeren Zustands von ??Th wie in Abschnitt 2.3 beschrieben, auf unterschiedliche
Arten extrahiert werden. Im Folgenden wird zunédchst das Ergebnis der zu aktuellem
Zeitpunkt genausten Methode, Fi, aus der Differenz des Abstands der beiden Lini-
enpaare bei 29,2 und 42,4keV zu gewinnen, diskutiert. Dazu wird jeweils in einem
Unterabschnitt auf die Bestimmung der Linienmitten und auf die statistischen und
systematischen Unsicherheiten eingegangen. Die Analyse des Dubletts bei 29,2 keV
ist Gegenstand des darauf folgenden Abschnitts. Eine weitere Methode, die durch die
unabhéangige Bestimmung der Energie des 229Th—7270—Ubergangs an einem Synchro-
tron [Mas19| ermoglicht wurde, wird im Anschluss diskutiert. Das Kapitel schliefst
mit einer Bewertung der in dieser Arbeit auf unterschiedliche Wege gewonnenen
Ergebnisse und einem Vergleich mit Resultaten anderer Gruppen.

5.4.1 Bestimmung von Fi, iiber die Differenzen-Methode 4
Die Energie des isomeren Zustands von 2?Th lisst sich, @939
wie in Abschnitt 2.3 motiviert wurde, durch die Differenz @263

Fiso = (F2939 — E29,18) — (Fa263 — Fa243) der Energien der —7T—
229Th-v, 3-, Y2.1-, Ya.2- und 73 o-Linien bestimmen. Der grofke
Vorteil dieser Methode besteht darin, dass das Ergebnis we- -
niger stark von der absoluten Energiekalibration abhéngt, ) « @19
da die Linien der beiden Paare jeweils nur etwa 200 eV von- )

einander entfernt sind. 9 v *» g, 2

Bestimmung der Linienmitten

Fiir die Berechnung der Energiedifferenzen miissen zunéchst die Linienmitten der vier
Linien bestimmt werden. Dabei handelt es sich bei zwei der vier Linien um nicht auf-
geldste Dubletts aus einer dominanten und einer etwa zehnmal schwéicheren Linie. Im
Folgenden wird daher das jeweilige Vorgehen beim Anpassen der Gauf-Verteilungen
fiir jede der Linien einzeln diskutiert. Wie in Abschnitt 5.2.4 beschrieben, wurde
dabei jeder Datenpunkt stets mit der Anzahl an Ereignissen in der jeweiligen Linie
gewichtet, um die statistische Unsicherheit zu beriicksichtigen. Zur Energiekalibra-
tion wurden die Auswahlen (I)-(IV) an Kalibrationslinien, wie in Abschnitt 5.2.6
beschrieben, verwendet. In den Abbildungen sind die Ergebnisse exemplarisch fiir
Auswahl (IV) aus Tabelle 5.1 dargestellt. Der lokal als konstant angenommene Un-
tergrund wurde anhand einer Mittelung der Ereignisse direkt aufserhalb der jeweiligen
Linie bestimmt. Links in Abbildung 5.22 ist die Doppellinie bestehend aus der domi-
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Abbildung 5.22: Bestimmung der Linienmitten der ??Th-v3 o-Linie (blau), die von der
229Th-v3 1-Linie (griin) iiberlagert wird (links) und der ?2Th-v, o-Linie (rechts). Die nu-
merischen Anpassungen an die Linien sind jeweils in rot eingezeichnet.

nanten 2?Th-v3 o-Linie und der um das Intensitéitenverhéltnis by schwicheren und
um F, niederenergetischeren **Th-v3 ;-Linie dargestellt. Dabei wurden eine Summe
aus zwei Gaufs-Verteilungen mit der gleichen Linienbreite, einem Abstand von FEi,
und einem Verzweigungsverhéltnis by = 1/37 [Bec07| sowie ein konstanter Unter-
grund angenommen. Aus der Anpassung folgt eine Energie von Eyg 43 = 42434,45eV
der **Th-;3 o-Linie und eine statistische Unsicherheit von AE5, = 0,01€V.

Die ?*Th-v, o-Linie rechts in Abbildung 5.22 beinhaltet etwa 45 000 Ereignisse, lasst
sich als einzige der vier Linien durch eine einfache Gaufs-Verteilung beschreiben, de-
ren numerische Anpassung bei einer statistischen Unsicherheit von AEZ%,; = 0,02V

eine Energie von Eyg 63 = 42632,71 ¢V liefert.

Auf der linken Seite von Abbildung 5.23 ist in Rot die Anpassung der Summe aus
zwei Gauk-Verteilungen an die Doppellinie bei 29,18 keV dargestellt. Sie setzt sich
aus der dominanten **Th-v,;-Linie (blau) und der um das Intensitdtenverhéltnis
von by schwiicheren und um Fi, hoherenergetischen #29Th-v, o-Linie (griin) zusam-
men. Fiir die numerische Anpassung wurde dabei by = 1/9,4 [Mas19| festgehalten,
sowie davon ausgegangen, dass beide Linien die gleiche Breite besitzen. Ebenfalls
festgehalten wurde der Linienabstand Ej,, welcher in mehreren Iterationen aus dem
Gesamtergebnis ermittelt wurde. Die ?* Th-v, ;-Linie enthélt dabei etwa 40000 Er-
eignisse. Die Anpassung ergibt eine Linienbreite von AFEpwmy = 10,3eV und eine
absolute Energie von Eyg 15 = 29 182,26 €V mit einer statistischen Unsicherheit von
AE5¢1s = 0,02¢V.

Die auf der rechten Seite von Abbildung 5.23 gezeigte ***Th-v, 3-Linie ist mit etwa
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Abbildung 5.23: Bestimmung der Linienmitten der 229Th-v9 1-Linie (blau), die von der
229Th-7y o-Linie (griin) teilweise iiberlagert wird (links) und der #29Th-v, 3-Linie (griin)
an deren niederenergetischer Flanke sich vermutlich die ?*3Pd-v, »-Linie befindet (rechts).
Die numerischen Anpassungen an die Doppellinien sind jeweils in rot eingezeichnet. Beide
Ordinatenachsen sind wurzelskaliert.

1200 Ereignissen die schwéchste der vier Linien der Differenzen-Methode. Zudem ist
die Linienform offensichtlich nicht gaukformig, was zundchst unerwartet war. Experi-
mentelle Artefakte, welche bei nur einer Linie zu einer solchen komplexen Linienform
fithren, die anderen Linien jedoch unberiihrt lassen, konnen mit grofer Sicherheit aus-
geschlossen werden. In Abschnitt 5.3.1 wurde gezeigt, dass eine 2! Pu-Verunreinigung
in der 233U-Quelle vorliegt, durch welche sich 23"Np anreichert, welches wiederum ei-
ne 233Pd-v, »-Linie bei (29374 4 20) eV [Sin05] verursachen kann. Da die absolute
Position und Zahlrate dieser Linie bisher nicht hinreichend bekannt ist, wurde die-
se Linie bei der numerischen Anpassung hinzugezogen, um die Linienform besser
erklaren zu kénnen. Dabei wurde eine feste, aus dem Graphen in Abbildung 5.7 ab-
geleitete Linienbreite von AFEpwpym = 10,7€V fiir beide Linien angenommen. Die
Position und Amplitude der 233Pd—7472—Linie wurde durch Reduzieren der in Abbil-
dung 5.24 dargestellten Residuen der numerischen Anpassung ermittelt. Dabei ergibt
sich eine Energie von 29375,3 eV, was sehr nahe am Literaturwert liegt, der selbst
jedoch mit einer sehr groffen Unsicherheit von 20 eV angegeben ist. Da die Residuen
innerhalb des durch die Statistik der Linien gekennzeichneten Unsicherheitsbereichs
liegen, wird das Linien-Dublett durch die Anpassung gut beschrieben. Aus der An-
passung folgt eine absolute Energie von Fag39 = 29388,73eV der ?*Th-v, 3-Linie
mit einer statistischen Unsicherheit von AE3%, = 0,13 ¢V.

Die Energie Eiy, des isomeren Zustands wurde dabei iterativ bestimmt, da sie als
Abstand der Doppellinien bei 29,18 keV und 42,43 keV jeweils fiir die Linienmitten-
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Abbildung 5.24: Residuen (rot) der
Anpassung der Summe zweier Gauf-
Verteilungen an die 233Pd-y42- und
die 29 Th-v, 3-Linie zur Positions- und
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bestimmung benétigt wird. Dabei hingt die resultierende Energie der jeweils stér-
keren der Doppellinien nur schwach von dem Wert fiir Fi;, und dem des jeweiligen
Verzweigungsverhéltnisses b ab.

Die Ergebnisse der beiden Differenzen sind in Abbildung 5.25 dargestellt. Es sind
jeweils die beiden benachbarten der vier Linien inklusive der jeweiligen Energie-
differenz eingezeichnet. Nach Gleichung 2.2 ergibt sich daraus die Isomerenergie
Fio = AByrev — AEjo1ev = 8,09¢V von ?2Th.
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Abbildung 5.25: Ermittelte Energiedifferenzen AEsgyxey = E29.39 — E29.1s (links) und
AEjpxev = Eio63 — Es243 (rechts) zur Bestimmung von FEjig, nach der Differenzen-
Methode. Im linken Graphen wurde zur besseren Sichtbarkeit eine Wurzelskalierung der
Ordinatenachse gewahlt.
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Fehlerabschitzung

Die Gesamtunsicherheit der {iber die Differenzen-Methode bestimmten Energie des
Isomerzustands von ?2Th setzt sich aus der statistischen Unsicherheit bei den Lini-
enmittenbestimmungen, einer systematischen Unsicherheit durch die Korrektur der
intrinsischen Nicht-Linearitat sowie einem weiteren moglichen systematischen Ein-
fluss durch die Ausleseelektronik zusammen. Zudem stellt die moglicherweise durch
eine iiberlagerte 2*3Pd-v, »-Linie hervorgerufene Deformation der ?*Th-~, 3-Linie ei-
ne weitere Unsicherheitsquelle dar.

Die statistische Unsicherheit AES™ = 0,13eV wird nach der Gauf’schen Fehler-
fortpflanzung durch die geringe Statistik beziehungsweise die damit einhergehende
statistische Unsicherheit bei der Bestimmung der Linienmitte der #*Th-v, 3-Linie

bei 29,39 keV dominiert.

Die systematische Unsicherheit, die bei der in Abschnitt 5.2.6 beschriebenen Ener-
giekalibration entsteht, kann auf zwei unterschiedliche Wege abgeschétzt werden.
Einerseits streuen die Ergebnisse fiir Ej,, unter Verwendung der unterschiedlichen,
in Abschnitt 5.2.6 genannten Auswahlen (I)-(IV) an Kalibrationslinien absolut um
AEY" = 0,03eV. Andererseits konnen die durch die Nicht-Linearitit verursachte
Korrektur jeder der vier Energien der Differenzen-Methode berechnet und anhand
der Residuen in Abbildung 5.18 die Auswirkung deren Unsicherheit auf die Differen-
zen der vier Energien und schliefslich auf Ejs, abgeschétzt werden. Bei 29 keV betréagt
die Nicht-Linearitiat etwa 0,17 %, was hier einer Energie von etwa 50 €V entspricht
und bei 42keV etwa 0,35 %, was etwa 150 eV entspricht. Nach Differenzbildung der
absoluten Nicht-Linearitat zwischen den benachbarten 74 3- und 7,;-Linien bleibt ei-
ne Energie von 0,6 eV und zwischen der 74 3- und 73 o-Linie eine Energie von 1,5eV
die durch die Nicht-Linearitédtskorrektur korrigiert wird. Fiir die Differenzen bedeu-
tet dies, mit einer aus den Residuen abgeschiatzten maximalen Abweichung von etwa
1 eV, Unsicherheiten von etwa 0,006eV und 0,015eV, was nach quadratischer Addi-

tion einer systematischen Unsicherheit von AE™ = 0,016 eV entspricht.

Die Nicht-Linearitéiten der Analog-Digital-Wandler wurden in Abschnitt 4.8.1 disku-
tiert. Sie dominieren die Nicht-Linearitat der Auslesungskette. Dabei werden Schwan-
kungen auf grofser Energieskala teilweise durch die allgemeine in Abschnitt 5.2.6
beschriebene Nicht-Linearitatskorrektur erfasst. Lediglich Schwankungen in kiirze-
ren Energieintervallen zwischen den Kalibrationslinien bilden eine zusétzliche syste-
matische Unsicherheit. Die in Abbildung 4.12 gezeigte, integrierte absolute Nicht-
Linearitdt von bis zu etwa 0,5€eV wird iiber die Datenpunkte eines Pulses gemittelt
und zusitzlich durch das Uberlagern vieler Kanile reduziert. Die mogliche Auswir-
kung auf die Differenzen bei 29 keV beziehungsweise 42 keV kann durch Differenzie-
ren der Nicht-Linearitdt in Abbildung 4.12 und anschlieffendes Multiplizieren mit
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dem Linienabstand von jeweils etwa 200eV abgeschitzt werden. Bei 29 keV ergibt
sich daraus etwa 0,03 eV und bei 42 keV etwa 0,02 eV Unsicherheit fiir die jeweiligen
Energiedifferenzen von etwa 200 eV, was sich auf die gemeinsame Differenz mit einer
geschétzten systematischen Unsicherheit von AEY® = 0,04 6V auswirkt.

1SO

Im Vergleich zu diesen kleineren moglichen Beitragen zur systematischen Unsicher-
heit stellt die bei der Bestimmung der Linienmitte der **Th-v, 3-Linie zur Erklirung
der Linienform angenommene #**Pd-v, »-Linie einen nennenswerten Beitrag zur sys-
tematischen Unsicherheit dar. Ohne die Annahme der #**Pd-v,,-Linie, also durch
Anpassen einer einzelnen Gaufs-Verteilung, ergeben sich eine nicht erklarbar hohe
Linienbreite von AFEpwaym = 11,7€V, ein Artefakt bei den Residuen an der nieder-
energetischen Flanke sowie eine um 0,13eV kleinere absolute Energie der ?*Th-
743-Linie. Diese Betrachtung stellt nach Gleichung 2.2 mit AFEY*" = —0,13¢eV eine

systematische Unsicherheit lediglich zu kleineren Werten fiir die Energie des Isomer-
zustands von 2?*Th dar.

Insgesamt ergibt sich damit ein Ergebnis von
Fiso = (8,09 £ O,lS(stat)fgz(l)g(syst)) eV (5.12)

fiir die Energie des isomeren Zustands, bestimmt {iber die Differenzen-Methode.

5.4.2 Analyse des Linien-Dubletts bei 29,18 keV 2

Die in Abschnitt 2.3 vorgestellte Methode, die Energie des
Isomerzustands 22“Th durch Auflésen des Linien-Dubletts
der 229Th—7271— und 229Th—72,0—Linie bei 29,18 keV zu erhal-
ten, ist mit der hier im Gesamtspektrum erreichten Energieauflosung von etwa

Eiso

AFErwav = 10,3 eV nicht direkt ohne weitere Annahmen moglich. Jedoch kénnen
aus der Linienform durch Uberlagerung zweier Gauf-Verteilungen unter Festhalten
der jeweils anderen Grofe das Verzweigungsverhéltnis byg und die Energie FEi, in
Abhéngigkeit voneinander bestimmt werden. Da die natiirliche Linienbreite deutlich
unter der Detektorauflosung liegt, kann die Breite der Gaukkurve in der Anpassung
fiir beide Linien gleich gewéhlt werden. Zusétzlich wurde ein energieunabhéngiger
Untergrund berticksichtigt. Fiir die Energiekalibration wurde Auswahl (IV) der Ka-
librationslinien aus Tabelle 5.1 verwendet. Im Vergleich zu den Einfliissen durch
die im Folgenden diskutierten Unsicherheiten der Literaturangaben ist die Wahl der
Kalibrationslinien bei dieser Methode jedoch vernachlassighar.

In Abbildung 5.26 sind die numerische Anpassung der Summe zweier Gauf-Ver-
teilungen sowie byg und Fji, eingezeichnet. Nimmt man zunéchst den im vorigen
Abschnitt ermittelten Wert fiir die Isomerenergie von Ei, = 8,09€V als festen Ab-
stand der beiden Linien an, so ergibt die numerische Anpassung einen Wert fiir das
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Verzweigungsverhéltnis beider Linien von
1/bgg = 10,8 0,7 (5.13)

bei einer Linienbreite von jeweils AFEpwyy = 10,6 eV. Die Unsicherheit wurde dabei
aus den Ergebnissen der Anpassungen fiir einen im zuvor ermittelten Fehlerbereich
maximalen beziehungsweise minimalen Wert von Ei,, abgeschétzt. Der hier erhaltene
Wert fiir 1/byg stimmt innerhalb der gemeinsamen Fehlergrenzen sehr gut mit dem
in [Bec07] verwendeten Wert von 1/b1 = 134+ 1 und dem in [Mas19] bestimmten
Wert von 1/bif = 9.4 + 2.4 {iberein.

Nimmt man den in [Mas19] bestimmten Wert von byg iy = 1/9.4 fest an, so ergibt
die numerische Anpassung einen Wert von

Fio = (8,0 £1,0) eV (5.14)

fiir die Energie des Isomerzustands bei einer Linienbreite von AFEpway = 10,5€V.
Dabei wurde die Unsicherheit anhand des Maximal- beziehungsweise Minimalwerts
der Unsicherheit des Literaturwerts von biS in der numerischen Anpassung abge-
schétzt.

Hé&lt man die Linienbreite A Epwawm der beiden Linien fest, so kann man Fi, in Ab-
héngigkeit von byg bestimmen. In Abbildung 5.27 ist dies fiir drei unterschiedliche
Linienbreiten dargestellt. Mit einem préziseren Literaturwert fiir das Verzweigungs-
verhiltnis byg kann damit zukiinftig ein entsprechender Wert fiir die Energie des
Isomerzustands von 22°Th direkt aus der Abbildung abgelesen werden.
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5.4.3 Bestimmung der absoluten Energie der Th-,;-Linie 2

Durch die Bestimmung der absoluten Position der 2?°Th-
72,1-Linie im Gesamtspektrum aus dem Linien-Dublett bei
29,18 keV kann, wie in Abschnitt 2.3 beschrieben, die Ener-
gie des Isomerzustands iiber die Differenz zum Literaturwert der ?*Th-, o-Linie
bestimmt werden. Bei der numerischen Anpassung der Uberlagerung zweier Gaufs-
Verteilungen wird, wie im letzten Unterkapitel dargelegt, jeweils eine gleiche Linien-
breite beider Linien vorausgesetzt und das Verzweigungsverhéltnis aus [Mas19| als
1/08% = 9.4 + 2,4 sowie ein konstanter Untergrund angenommen.

Eiso

In Abbildung 5.28 ist die Anpassung der Uberlagerung zweier Gauk-Kurven an die
Doppellinie bei 29,18 keV dargestellt. Zusétzlich sind die Energie des Literaturwerts
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Abbildung 5.28: Numerische Anpassung
der Uberlagerung zweier Gauk-Verteilungen
zur Bestimmung der absoluten Energie der
229Th-~9 1-Linie. Mit eingezeichnet ist der zu
ermittelnde Linienabstand FEj,, sowie der
dafiir benétigte Literaturwert Eiy, der 229Th-
72,0-Linie.
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der 29Th-v, o-Linie mit By, = (29189,93 £ 0,07) eV [Mas19] und die von Eji, einge-
zeichnet.

Kalibrationslinien-Auswahl  Fi, [eV]

(1) 8,10
(II) 7,89
(111) 8,33
(IV) 7,71
Mittelwert: 8,01

Tabelle 5.2: Ergebnisse der Bestimmung von Ejg, aus der absoluten Energie des Linien-
Dubletts bei 29,18 keV, fiir unterschiedliche Auswahlen an Kalibrationslinien fiir die Ener-
giekalibration aus Tabelle 5.1.

Da das Ergebnis stark von der absoluten Energiekalibration abhéngt, sind in Tabel-
le 5.2 die Ergebnisse fiir die unterschiedlichen Auswahlen (I)-(IV) an Kalibrationslini-
en aus Tabelle 5.1 aufgelistet. Die unterschiedlichen Ergebnisse in Abhéngigkeit von
der Wahl der Kalibrationslinien zeigen, dass bei dieser Methode die absolute Ener-
giekalibration von zentraler Bedeutung ist. Anders als bei den in Abschnitt 5.4.1
diskutierten Unsicherheiten, heben sich die Unsicherheiten hier nicht durch eine Dif-
ferenzbildung fast vollstdndig auf. Die durch die Energiekalibration entstehende Un-
sicherheit kann durch die Schwankung der Residuen in Abbildung 5.16 abgeschatzt
werden. Die Standardabweichung bei Auswahl (I) betrdgt o = 0,66 eV und bei den
Auswahlen (II)-(IV) zwischen 0,30 eV und 0,40 eV. Daraus ergibt sich, je nach Wahl
der Kalibrationslinien, eine systematische Unsicherheit von bis zu etwa 0,66 V. Der
Beitrag der Nichtlinearitdt der Analog-Digital-Wandler betrédgt nach dem Aufad-
dieren bei 29,18 keV schétzungsweise noch 0,2eV. Insgesamt ergibt sich daraus eine
Unsicherheit nicht kleiner als AEX™ = 0,69V zusitzlich zur statistischen Unsicher-
heit der #*Th-7so-Linie von AE# = 0,02eV. Durch Mittelung der Ergebnisse in

1S0

Tabelle 5.2 folgt das Ergebnis fiir die Energie
Eiso = (8,01 £ 0,02(stat) 4 0,69(syst)) eV (5.15)

des Tsomerzustands aus der Bestimmung der absoluten Energie der 22 Th-v, ;-Linie
im Linien-Dublett bei 29,18 keV unter Bezugnahme der Literaturenergie der 2*Th-
72,0-Linie aus [Mas19].

5.4.4 Bewertung und Vergleich mit bisherigen Ergebnissen

In Abbildung 5.29 sind die im Rahmen dieser Arbeit ermittelten Werte der Energie
des Isomerzustands von 22Th in Rot zum Vergleich mit Resultaten anderer Arbeiten
[Becl0, Seil9| aufgetragen.
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(a) (b) (c) [Bec10] [Se‘i1 9]

Abbildung 5.29: Vergleich der in dieser Arbeit gewonnen Ergebnisse (rot) der Energie
des Isomerzustands 22 Th aus der Differenzen-Methode (a), aus dem Auflsen des Linien-
Dubletts bei 29,18 keV (b) sowie aus der Bestimmung der absoluten Position der 22°Th-ys ;-
Linie mit in anderen Arbeiten gewonnenen Resultaten (schwarz). Bei den im Rahmen dieser
Arbeit bestimmten Ergebnissen wurden die statistischen und systematischen Unsicherheiten
jeweils quadratisch addiert.

Die Genauigkeit der auf unterschiedliche Wege erhaltenen Ergebnisse dieser Arbeit
ist auf zum Teil nahezu voneinander unabhéngigen Begebenheiten und experimen-
tellen Anforderungen zuriickzufiihren. Wahrend die Differenzen-Methode (a) weitge-
hend unabhéngig von der absoluten Energiekalibration ist, wird deren Unsicherheit
hauptsichlich durch die Statistik der ?**Th-~, 3-Linie, der schwichsten der betrach-
teten vier Linien, und der im vorliegenden Spektrum asymmetrischen Linienform
dieser Linie bestimmt. Die Analyse der Form des Linien-Dubletts bei 29,18 keV (b)
hingegen ist nahezu komplett unabhéngig von der Nicht-Linearitdt des Detektors,
kaum abhéngig von der absoluten Energiekalibration und ist lediglich limitiert durch
die Energieauflosung des Detektors und den noch zu ungenauen Wert des Verzwei-
gungsverhéltnisses byg. Das dritte Ergebnis dieser Arbeit fiir Ej,, durch Bestimmung
der absoluten Energie des Linien-Dubletts bei 29,18 keV im Vergleich mit einem
Literaturwert (c) ist hingegen nahezu vollstdndig limitiert durch die durch die Un-
sicherheit der Nicht-Linearitéatskorrektur bedingte absolute Energiebestimmung. Zu-
kiinftig kann die Nicht-Linearitédt der Analog-Digital-Wandler mit einer Prézisions-
spannungsquelle kalibriert werden, wodurch auch bei der Energiebestimmung absolut
Abweichungen kleiner 0,1 eV moglich sind.

Die drei auf unterschiedliche Wege bestimmten Ergebnisse dieser Arbeit weichen
absolut nur um etwa 1% voneinander ab und stimmen innerhalb ihrer Unsicher-
heiten sehr gut miteinander iiberein. Uber die Differenzen-Methode konnte die Iso-
merenergie Fi, = (8,09 + 0,13 (stat)fgfi (syst)) eV mit den geringsten Unsicher-
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heiten bestimmt werden. Im Vergleich zu dem bisher genausten mit Mikrokalori-
metern gemessenen Wert von EBe® = (784 0,5)eV [Becl0], liegt das in dieser
Arbeit ermittelte Ergebnis am oberen Ende im Fehlerbereich. Die Differenz von
0,29 eV konnte darauf hindeuten, dass die in dieser Arbeit vermutete ***Pd-v, o-Linie
auch in [Becl0| vorhanden war, dort aufgrund der schlechteren Energieauflosung je-
doch eventuell nicht bemerkt wurde. Auch der vor kurzem veroffentlichte Wert von
Efeiferle — (8 98 4 0,17) eV aus [Seil9], bestimmt aus dem Ubergang des Isomerzu-
stands in den Grundzustand iiber interne Konversion, ist hoher als der aus [Becl0],
stimmt aber mit dem Ergebnis dieser Arbeit innerhalb der Fehlergrenzen sehr gut

uberein.



6. Zusammenfassung

Im Rahmen dieser Arbeit wurde die Energie des isomeren Zustands des Thorium-
Isotops 22Th mit einem auf metallischen magnetischen Kalorimetern basierenden
8 x 8 Pixel Detektor-Array maXs30 aus dem Gammaspektrum von 22°Th*, welches
aus 223U durch a-Zerfall bevolkert wird, bestimmt. Dazu wurde ein maXs30-De-
tektor speziell fiir die Anforderungen dieser Messung angepasst, im institutseigenen
Reinraum hergestellt, in Betrieb genommen und charakterisiert.

Um eine moglichst gute Energieauflosung bei hinreichend hoher Absorptionseffizienz
im fiir die Messungen relevanten Energiebereich zwischen 29 und 42 keV zu erreichen,
wurden die Dicke der Gammaabsorber aus Gold im Vergleich zum urspriinglichen De-
tektorentwurf aus [Hen17| auf 20 pm und die der Temperatursensoren entsprechend
einer Optimierungsrechnung auf 1,5 pm reduziert. Zudem wurde die Asymmetrie und
somit Temperatursensitivitat der zur Temperaturkorrektur verwendeten Detektoren
vergrofert und deren Anzahl von einem auf vier angehoben. Durch ein symmetrisier-
tes Leitungsarrangement konnte das parasitiare Einkoppeln externer Magnetfelder
um mehr als eine Grofenordnung reduziert werden. Dass die Anpassungen sinnvoll
und die Herstellung des Detektors erfolgreich waren, konnte anhand guter Uberein-
stimmungen zwischen den berechneten Erwartungen und den Messungen detektor-
spezifischer Parameter wie der Detektor-Induktivitéat, der Pulsform, der Sensor-Ma-
gnetisierung und nicht zuletzt dem Rauschen der Detektorsignale gezeigt werden. Die
erreichte Energieauflosung im Limes kleiner Photonenenergien von 7,9eV (FWHM)
kommt dem Design-Wert von 7,0eV sehr nahe. Zudem konnte eine Energieauflo-
sung von 9,8eV (FWHM) bei Photonenenergien von 60keV demonstriert werden,
was mit einem relativen Auflésungsvermogen grofser als 6000 weltweit einen Rekord
fiir Detektoren auf Basis von Mikrokalorimetern, beziehungsweise energiedispersiven
Detektoren allgemein, darstellt.

Durch stetige Optimierungen des Versuchsaufbaus im Laufe der Messphase konnte
die Stabilitdt der Messung und dadurch die Qualitdt der aufgenommenen Energie-
spektren deutlich verbessert werden. Dazu zéhlen unter anderem die chemische Rei-
nigung der 2*3U-Quelle, das magnetische Abschirmen des Detektors durch zusétzliche
supraleitende Abschirmungen sowie eine sorgfiltige Optimierung der Zéhlrate.

Insgesamt betrug die Messphase ein Jahr wovon nach Kalibrations- und Optimie-
rungsphasen des Aufbaus und der Quelle letztendlich effektiv knapp 40 Tage auf die
Aufnahme des Gesamtspektrums entfielen, wobei 16 der 64 Detektor-Pixel ausgele-
sen wurden. Aufgrund der grofsen Menge an aufgenommenen Daten wurden einige
neue automatisierte Auswertealgorithmen entworfen und eingesetzt.
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SchlieRlich konnte die Energie des isomeren Zustands von ??*Th auf drei unterschied-
liche Wege aus dem Gesamtspektrum ermittelt werden. Die Differenzen-Methode
erbrachte mit i, = 8,09eV +0,13 eV (stat)fgj(l)i eV (syst) den prézisesten bisher mit
Mikrokalorimetern gemessenen und veréffentlichten Wert fiir die Isomerenergie. Uber
die Linienform des Linien-Dubletts bei 29,18 keV konnte dieses Ergebnis unterstiitzt
und ein Wert von Ei,, = (8,0 & 1,0) eV bestimmt werden, dessen vergleichsweise
grofte Unsicherheit auf die Unsicherheit des Literaturwerts des Verzweigungsverhélt-
nisses der beiden Linien des Dubletts zuriickzufiihren ist. Uber die Bestimmung der
absoluten Energie des Ubergangs vom zweiten in den ersten angeregten Zustand
(Isomerzustand) bei 29,18 keV und einen Vergleich mit dem Literaturwert des Uber-
gangs vom zweiten angeregten Zustand in den Grundzustand, konnte ein dritter Wert
von Fi, = (8,01 + 0,02 (stat) 4 0,69 (syst)) eV ermittelt werden, der ebenfalls sehr
gut mit dem Wert aus der Differenzen-Methode

Ei, = 8,09¢eV +0,13eV (Stat)fg:(l)i eV (syst)

iibereinstimmt. Im Vergleich mit dem bisher genausten mit Mikrokalorimetern ge-
messenen Wert von BBk = (7.8 4 0,5) eV [Becl0| befindet sich das Ergebnis die-
ser Arbeit am oberen Ende des Unsicherheitsbereichs, stimmt jedoch innerhalb der
Fehlergrenzen sehr gut mit ihm {iberein. Das vor kurzem verotffentlichte Ergebnis
Efeiferle — (898 +0,17) eV [Seil9] stammt aus der Messung des Ubergangs vom
Isomerzustand in den Grundzustand durch interne Konversion. Auch er liegt im obe-
ren Unsicherheitsbereich von [Becl0], besitzt eine vergleichbare Unsicherheit wie das

Ergebnis dieser Arbeit und stimmt innerhalb dieser Unsicherheiten sehr gut iiberein.

Durch Entfernen der vermuteten Pd-Kontamination in der #*3U-Quelle konnte die
systematische Unsicherheit der Differenzen-Methode zukiinftig auf unter 0,1eV re-
duziert werden. Mit einem angepassten Detektor-Design und einer Energieauflosung
AFE < FEi, wird das Linien-Dublett bei 29,18 keV separierbar sein und ebenfalls
ein sehr genaues Ergebnis liefern. Die Kalibration der Nicht-Linearitat der Analog-
Digital-Wandler wird, insbesondere bei der dritten in dieser Arbeit gezeigten Metho-
de, eine absolute Energiebestimmung kleiner 0,1 eV ermdoglichen.

Im Rahmen dieser Arbeit konnte erfolgreich gezeigt werden, dass sich metallische
magnetische Kalorimeter hervorragend dazu eignen Energiespektren hochaufgelost
iiber einen grofsen Energiebereich zu untersuchen. Zudem wurde demonstriert, dass
der Versuchsaufbau im Kryostaten, der maXs30-Detektor, die zur Auslesung verwen-
deten SQUID-Magnetometer sowie die restliche Auslesungskette diese Performance
iiber eine Messdauer von vielen Monaten gewéhrleisten konnen. Die erreichte Genau-
igkeit von etwa 2 % fiir die Energie des Isomerzustands macht den Bau eines Lasers
zur direkten Anregung des Grundzustands in den Isomerzustand greifbar und ebnet
dadurch den Weg zur Realisierung einer Kernuhr basierend auf diesem Ubergang mit
bisher unerreichter Prazision.
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