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Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde ein magnetisches Kalorimeter fiir den
hochauflésenden Nachweis von einzelnen Réntgenquanten entwickelt. Bei der Ab-
sorption eines Rontgenquants wird die Temperaturerh6hung eines metallischen,
paramagnetischen Sensors iiber die Anderung seiner Magnetisierung mit Hilfe
eines empfindlichen SQUID-Magnetometers nachgewiesen. Die Wechselwirkung
zwischen den Leitungselektronen und den magnetischen Momenten ermoglicht
schnelle interne Relaxationszeiten (< 1pus) und damit verbunden schnelle zeit-
liche Verldufe der Signale. Die Leitungselektronen besitzen jedoch eine zusétzli-
che Warmekapazitit und sie vermitteln die RKKY-Wechselwirkung zwischen den
magnetischen Momenten, weshalb ihre Anwesenheit eine Reduktion der H6he des
Kalorimetersignals bewirkt. Zur Untersuchung des Einflusses der Wechselwirkung
zwischen den magnetischen Momenten auf die thermodynamischen Eigenschaften
des Sensormaterials wurden zwei Berechnungsmethoden entwickelt. Die berech-
nete Magnetisierung und die Signalhdhe des Kalorimeters zeigten gute Uberein-
stimmung mit den experimentell bestimmten Werten. Magnetische Kalorimeter
besitzen eine vergleichsweise grofle intrinsische Wirmekapazitét, was eine ho-
he Flexibilitit beziiglich der Wahl des Absorbers ermoglicht. Dadurch bedingt
konnte eine groffe Quanteneffizienz von nahezu 100 % (bei 6 keV) und eine exzel-
lente Linearitét erreicht werden. Mit einen Sensor, der eine Wiarmekapazitit von
1,3-107'2 J /K besaB, konnte eine Energieauflésung von 13eV (FWHM) bei einer
Rontgenenergie von 6 keV erreicht werden.

Development of a Magnetic Low Temperature Micro Calorimeter for
the Detection of Single X-Ray Quanta.

This thesis describes the development of a high resolution magnetic calorimeter
for the detection of single x-rays. The raise in temperature of a metallic parama-
gnetic sensor due to the absorption of an x-ray is sensed by measuring its change
in magnetization using a sensitive SQUID magnetometer. The electron-spin inter-
action enables fast internal relaxation times (< 1 us) of the sensor and accordingly
fast signal response times. The conduction electrons however contribute to the
total heat capacity and serve as a medium for the indirect RKKY interaction
between the localized magnetic moments, which reduces the signal size of the
calorimeter. The influence of this interaction was studied using two different al-
gorithms. The calculated magnetization and the signal size are in good agreement
with the experimental data. Magnetic calorimeters bear a large intrinsic heat ca-
pacity, which provides considerable flexibility in choosing an additional absorber.
Hence a quantum efficiency of almost 100 % (at 6keV) and an excellent linearity
could be obtained. With a sensor having a heat capacity of 1,3-1072J/K, an
energy resolution of 13eV (FWHM) for 6 keV x-rays was achieved.
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1. Einleitung

Die Entdeckung verschiedener Arten von Strahlung hatte zum Ende des 19ten Jahr-
hunderts fiir groles Aufsehen gesorgt. Im Jahr 1895 entdeckte W.C. Rontgen bei
Experimenten mit Kathodenstrahlen durchdringende Strahlen, denen er die Bezeich-
nung 'X-Strahlung’ gab.[Ron1896] Im Jahr 1901 erhielt er fiir die Entdeckung und
die Charakterisierung der spéter nach ihm benannten Rontgenstrahlung den Nobel-
preis fiir Physik.

Die Beobachtung der Emission von radioaktiver Strahlung und die Untersuchung
der Wechselwirkung mit Materie geht auf die Experimente von A.H. Becquerel und
Marie und Pierre Curie zuriick (ab 1896). Auch diese Entdeckung war von so weit-
reichendem Einfluss auf die bis dahin geltenden Naturgesetze, dass ihnen zusammen
im Jahr 1903 der Nobelpreis fiir Physik verliehen wurde.

Mit ihrer Entdeckung wurden diese Strahlungsarten ein fester Bestandteil der
Physik. Sie erwiesen sich als ideales Werkzeug, um Aufschluss iiber den Aufbau
der Materie zu erhalten: Von Atomkernen iiber Festkorper bis hin zum Aufbau
des Universums. Im Zuge der Anwendung und Beobachtung von Strahlung wurden
die bendtigten Nachweisgeréte stetig hinsichtlich ihrer Quanteneffizienz, erreichbarer
Zahlrate, Linearitéit und insbesondere Energieauflosung fortentwickelt.

Der Nachweis von Strahlung gelang zunéchst (wenn auch unbeabsichtigt) durch die
Schwérzung von Photoplatten. Doch schon im Jahr 1903 demonstrierten P. Curie
und A. Laborde [Cur03] den kalorimetrischen Nachweis der von einem Radium-
praparat entwickelten Wérme. Zu den heute gebréuchlichen Nachweisgeréten zédhlen
beispielsweise Proportionalzihler, Szintillationszéhler, Halbleiterdetektoren und in
jungster Zeit auch Tieftemperaturkalorimeter.

Die Entwicklung von Tieftemperaturkalorimetern geht auf die Idee von F. Simon
[Sim35] zurtick. Simon schlug vor, die Wérmekapazitét eines Kalorimeters durch
den Betrieb bei tiefen Temperaturen zu verringern, um so bei gleichem Wéarme-
eintrag eine groffere Temperaturerhohung zu erzielen. Dieser Idee schenkte man
lange Zeit nur wenig Aufmerksamkeit. Doch die Entwicklung von leistungsfahigen
Geriiten fiir die Erzeugung tiefer Temperaturen ebnete den Weg fiir die Entwicklung
von Tieftemperatur-Detektoren, beispielsweise zur Anwendung in der Astrophysik.
Im Jahr 1987 wurde die erste Konferenz iiber Tieftemperaturdetektoren abgehal-

1



2 1. EINLEITUNG

ten (LTD-1)!, wo verschiedene Konzepte und die ersten Erfolge hinsichtlich der
Entwicklung von Tieftemperatur-Detektoren diskutiert wurden. Den Schwerpunkt
bildeten zu diesem Zeitpunkt Anwendungen in der Astrophysik, wie beispielsweise
der Nachweis von Neutrinos und Dunkler Materie.

Inzwischen wurden eine Vielzahl von Konzepten fiir den Nachweis von Teil-
chen bei tiefen Temperaturen entwickelt. Dazu zahlen beispielsweise Halbleiter-
Thermistoren, supraleitende Tunnelkontakte, supraleitende Phaseniibergangsther-
mometer und das magnetische Kalorimeter, um nur einige zu nennen. Drei wichtige
Konzepte fiir Tieftemperatur-Detektoren und Beispiele fiir deren Anwendungen wer-
den in Kapitel 2 beschrieben.

Das Konzept magnetischer Kalorimeter geht auf die Grundidee von M. Biihler und
E. Umlauf [Biih88] zuriick. Sie wiesen die Temperaturerh6hung eines dielektrischen
paramagnetischen Sensors iiber dessen Magnetisierungsdnderung bei der Absorption
einzelner a-Teilchen nach. Obwohl bereits bei diesen ersten Experimenten eine gute
Energicauflésung demonstriert werden konnte, erwiesen sich die vergleichsweise lan-
gen intrinsischen Thermalisierungszeiten dieses Sensortyps fiir viele Anwendungen
jedoch als unakzeptabel. Wie S. Bandler et al. [Ban93] zeigten, kann das Problem
der langen Thermalisierungszeiten gelost werden, wenn statt eines dielektrischen
Paramagneten ein metallisches System eingesetzt wird.

In Kapitel 3 wird die prinzipielle Funktionsweise eines magnetischen Kalorime-
ters und die thermodynamischen Eigenschaften des metallischen paramagnetischen
Sensormaterials beschrieben. Die magnetischen Momente werden zunéchst als wech-
selwirkungsfrei betrachtet. Im darauffolgenden Schritt wird die Wechselwirkung in
eine genauere Berechnung der thermodynamischen Groéflen einbezogen, wozu zwei
Methoden entwickelt wurden.

In Kapitel 4 wird der verwendete experimentelle Aufbau des magnetischen Ka-
lorimeters beschrieben. Dieser umfasst den mechanischen Aufbau der Kalorimeters,
die elektronischen Komponenten und die Signalaufzeichnung. Dariiberhinaus werden
die Methode und die Eigenschaften der Signalauswertung erldautert.

Die Diskussion der experimentell bestimmten Eigenschaften des Sensors, wie z.B.
die Temperatur- und Magnetfeldabhéngigkeit von Magnetisierung, Pulsform und
Pulshohe, ist der Inhalt von Kapitel 5. Das drauffolgende Kapitel 6 beschreibt die
Charakterisierung des Kalorimeters beispielsweise hinsichtlich des Rauschens.

In Kapitel 7 werden die erreichte Energieauflosung im niederenergetischen Ront-
genbereich sowie andere Eigenschaften von zwei Prototypdetektoren diskutiert und
eine Analyse der Linienbreite prisentiert. Die Energieauflosung wurde anhand des
Rontgenspektrums von Mangan zu 13eV (FWHM) bei 6keV bestimmt. Bei dieser
Enerige betrug die Quantenausbeute nahezu 100 %.

Nach den bisherigen Erfahrungen sollte es mit einem optimierten Aufbau moglich
sein, eine Energieauflosung von AE/E < 5-10~% zu erreichen.

ILTD = Low Temperature Detectors.



2. Konzepte und Anwendungen von
Tieftemperatur-Teilchendetektoren

Der Betrieb von Detektoren bei tiefen Temperaturen erweist sich aus vielerlei Hin-
sicht als vorteilhaft. Zum einen fithrt die Absenkung der Temperatur in der Re-
gel zu einer Reduktion der Warmekapazitéit des Detektors und damit bei gleichem
Waérmeeintrag zu einer grofleren Temperaturerhhung. Zum anderen werden im Be-
reich tiefer Temperaturen Elementaranregungen nutzbar, die nur sehr kleine Ener-
gien besitzen, was folgender Vergleich zeigt: Hochauflosende, bei 77 K betriebene
Halbleiter-Detektoren nutzen als Elementaranregung die Erzeugung von Elektron-
Loch-Paaren, deren Anregungsenergie wenige eV betrigt. Im Gegensatz dazu kénnen
Tieftemperatur-Detektoren beispielsweise die Bindungsenergie von Cooper-Paaren
(=~ meV) oder das Umklappen von Spins im Magnetfeld (< 1peV) als Elementaran-
regung nutzen. Fiir Tieftemperatur-Detektoren sind dadurch Effekte, die allein auf
der Statistik der Elementaranregungen beruhen, selbst beim Nachweis von Teilchen
im Energiebereich unter 1keV vernachléssigbar.

Die Anzahl der Konzepte fiir die Realisierung von Tieftemperatur-Detektoren ist bei
weitem zu grof}, als dass alle an dieser Stelle beschrieben werden kénnten. Aus die-
sem Grund sollen drei wichtige Konzepte herausgegriffen und ihre Funktionsweisen
und Eigenschaften anhand von Anwendungen beschrieben werden. Eine ausfiihrliche
Beschreibung ist in Ubersichtsartikeln wie z.B. [Sad96] oder [T'we96] zu finden.

2.1 Halbleiter-Thermistoren

Bei der Entwicklung von Tieftemperatur-Detektoren wurden Halbleiter-Thermisto-
ren bereits friihzeitig als vielversprechende Kandidaten fiir Temperatursensoren an-
gesehen.[Hal85] Thre Funktionsweise ist in Abb. 2.1 schematisch dargestellt. Der
Thermistor ist ein Halbleiterwiderstand, dessen Widerstand-Temperatur-Kennlinie
durch gezieltes Dotierten so verdndert worden ist, dass sie eine grofle Steilheit bei
der Arbeitstemperatur besitzt. Eine homogene Dotierung wird meist durch Ionen-
implantierung [McC93], oder Neutronentransmutation (NTD') [Hal85] erreicht.

2 éntgenquant Y o Arbeits- Abbildung 2.1:
= | punkt a) Schematische Darstellung
LLLl % 50 : eines Thermistors zusam-
; men mit einem Absorber.
n < 0 ; 51 Ll b) Schematische Widerstands-
Thermistor T (mK) Temperatur-Kennlinie eines

Thermistors.

INTD = Neutron Transmutation Doped <engl.> (Dotierung durch Neutronentransmutation).

3



4 2. KONZEPTE UND ANWENDUNGEN ...

Die durch die Absorption eines Rontgenquants hervorgerufene Temperaturerhthung
in Absorber und Thermistor (Teilbild a) ) fithrt zu einer Reduzierung des Widerstan-
des des Thermistors (Teilbild b) ). Diese Widerstandséinderung kann auf empfindliche
Weise gemessen werden, und sie stellt ein Maf fiir die absorbierte Energie dar.

Die derzeit hochste absolute Energieauflosung eines Tieftemperatur-Detektors
unter Anwendung eines Halbleiter-Thermistors als Temperatursensor wurde von
A. Alessandrello et al. [Ale99] berichtet. Der Detektor bestand aus einem NTD-
Germanium-Thermistor mit einem Zinn-Absorber. Bei einer Betriebstemperatur
von 70mK ist der Zinn-Absorber supraleitend und besitzt daher eine sehr gerin-
ge Wiarmekapazitdt. Die erreichte instrumentelle Energieauflésung betrug 5,2eV
(FWHM bei 5,9keV) bei einer Quantenausbeute von nahezu 100 %. Die effektive
Ereignisrate war jedoch mit 5 pro Minute vergleichsweise klein.

Die von E. Fiorini geleitete Gruppe enwickelt Thermistoren, u.a. fiir die Anwen-
dung in kernphysikalischen Experimenten. Als Beispiel seien hier die Bestimmung
der (Anti)-Elektronneutrino-Masse aus dem '87Re-3-Zerfall oder die Suche nach dem
neutrinolosen Doppel-3-Zerfall am Beispiel von '39Te genannt. Mit diesen beiden
und einer Vielzahl anderer Experimente werden physikalische Gesetzméfigkeiten er-
forscht, die moglicherweise im Widerspruch zu den Vorhersagen des Standardmodells
stehen. Ein Ubersichtsartikel iiber die Anwendung von Tieftemperatur-Detektoren
in der Kernphysik ist beispielsweise die Veroffentlichung von E. Fiorini [Fio91].

2.2 Supraleitende Phaseniibergangs-Sensoren

Supraleitende Phaseniibergangs-Sensoren (TES?) nutzen die steile Widerstands-
Temperatur-Kennlinie eines Supraleiters in der N&he der Sprungtemperatur aus,
um hochempfindlich Temperaturinderungen bestimmen zu kénnen. Die prinzipiel-
le Funktionsweise ist in Abb. 2.2 dargestellt. Der TES-Sensor wird in Form einer

? 6 V) Abbildung 2.2:
Réntgenquant 30 .
— Arbeits- a) Schematische Darstellung
20 . ‘ ;
%} ............ __~ punkt eines TES-Sensors auf ei-
E 10 nem Absorber.

b) Schematische Widerstands-
Temperatur-Kennlinie eines

TES-Sensors.

0

TES-Sensor 0 T1(2?nK)200
diinnen, supraleitenden Schicht auf ein Substrat aufgedampft. Der in vielen Féllen
bendtigte Absorber kann mit Hilfe derselben Technik direkt auf dem TES-Sensor
aufgebracht werden. D. Wollman et al. demonstrierten die auf diesem Verfahren
basierende Herstellung eines Aluminium-Silber-TES-Sensors mit einer Sprungtem-
peratur von ca. 100 mK, in Verbindung mit einem Wismut-Absorber. Mit diesem
Aufbau erzielten Wollman et al. bei einer Rontgenenergie von 1,5keV die derzeit
hochste absolute Energieauflésung von 2,0eV (FWHM) und einer Quantenausbeute
von ca. 95 % [Wol00].

Diese Tieftemperatur-Detektoren werden von D. Wollman et al. u.a. fiir den Ein-

2TES = Transition-Edge-Sensor.



2.3. SUPRALEITENDE TUNNELDIODEN 5

satz als Spektrometer zur ortsaufgelosten Rontgen-Fluorenszensanalyse von Ober-
flichen entwickelt. Der Aufbau eines solchen Gerétes ist in Abb. 2.3 a) schematisch
dargestellt. Die zu untersuchende Probe wird von einem Elektronen-Strahl punkt-

w 6001 TiN ~I\‘:‘Ku
Eﬁgekr;;;r)eratur- i _Elektronen- 5l TES-Sensor
: strahl = 0]
L] [o]
: _ Probe g ", e Si(Li)-Detektor
] ::::::jt'-". 2004 \ e
] 2 clanel liLe, .
'/xl.f"' e T 'j-hlix.
ATiLp, - M
I 0 IM \1“‘ pctanrt 4‘“ ol J| A
Rontgen- 360 400 440 480 520
. Energie (eV)
a) Optik b)

Abbildung 2.3: a) Schematische Darstellung eines Aufbaus fiir die Rontgen-Fluoreszens-
analyse, bestehend aus einem Tieftemperatur-Detektor und einem
Elektronenmikroskop. (nach [Wol00])

b) Vergleich zwischen den Réntgenemissionsspektren einer Probe (TiN),
die mit einem kommerziellen Si(Li)-Halbleiterdetektor bzw.
einem TES-Sensor aufgenommen wurden. (nach [Wol00])

genau abgetastet. Die ’beleuchteten’ Atome, die sich innerhalb einer oberflichenna-
hen Schicht befinden emittieren ihre charakteristische Rontgenstrahlung, die durch
eine Rontgenoptik auf einen Tieftemperatur-Detektor gebiindelt wird. Das mit einer
solchen Apparatur bestimmte Rontgenspektrum einer TiN-Probe ist in Abb. 2.3 b)
dargestellt. Dieses wurde in einem Fall mit einem TES-Sensor gemessen, mit Hilfe
dessen die N-K,-Linie deutlich von den Ti-L,- und Ti-Lg-Linien getrennt werden
konnten. In dem Spektrum, das mit einem kommerziellen hochauflésenden Si(Li)-
Halbleiterdetektor aufgenommen wurde, ist eine solche Trennung nicht moglich. Ei-
ne Bestimmung der Elementzusammensetzung und insbesondere der Nachweis von
moglichen Verunreinigungen wire in diesem Fall erheblich erschwert.

2.3 Supraleitende Tunneldioden

Das dritte, hier vorgestellte Konzept fiir die Realisierung eines Tieftemperatur-
Teilchendetektors sind supraleitende Tunneldioden (STJ?). Die Funktionsweise sol-
cher Tunneldioden basiert auf der empfindlichen Messung des Quasiteilchen-Tun-
nelstromes zwischen zwei supraleitenden diinnen Schichten, die durch eine wenige A
diinne Isolationsschicht voneinander getrennt sind.

Zwischen den beiden voneinander isolierten Supraleitern wird eine Vorspannung
angelegt. Fin Rontgenquant, das in jener supraleitenden Schicht absorbiert wird,
welche das hohere elektrische Potential besitzt, kann dort eine Vielzahl von Cooper-
Paaren aufbrechen. Fiir jede einzelne dieser Elementaranregungen wird mindestens
die doppelte Bandliickenenergie (typischerweise einige meV) benotigt. Durch die
angelegte Spannung ist es den erzeugten Elektronen energetisch erlaubt, durch die

38T = Superconducting Tunnel Junction <engl.> (supraleitende Tunnelbarriere).



6 2. KONZEPTE UND ANWENDUNGEN ...

Isolationsschicht in den zweiten Supraleiter zu tunneln bevor sie wieder zu Cooper-

Paaren rekombinieren. Der kurzzeitige elektrische Strom der tunnelnden Quasiteil-

chen kann empfindlich gemessen werden und dient als Maf fiir die absorbierte Ener-
. 4

gie.

Das grofle Potential von STJ-Detektoren liegt im Nachweis von kleinen Ront-
genenergien (< 1keV), da die in vielen Fillen benotigte hohe Quanteneffizienz bei
Energien oberhalb von 1keV nur schwer zu realisieren ist. Besonders vorteilhaft sind
solche Detektoren aufgrund ihrer kurzen Signaldauer und den damit erreichbaren ho-
hen Zihlraten von bis zu 10* pro Sekunde [Labh97]. Mit STJ-Detektoren kénnen bei-
spielsweise Réntgenquanten der Energie E, ~ 260 eV mit einem Auflésungsvermogen
von ca. 3eV nachgewiesen werden.[DHa98]

Neben der Rontgen-Fluoreszensanalyse oder Anwendungen in der Astrophysik
werden solche Detektoren beispielsweise als Sensoren fiir Massenspektrometer fiir
Biomolekiile eingesetzt. Bei dieser Anwendung soll der Vorteil der Verwendung von
Tieftemperatur-Detektoren anhand der Entwicklung von J. Ullom et al. [UII00] be-
schrieben werden.

In Abb. 2.4 ist das Massenspektrum des Mikroorganismus ” Bacillus Cereus” dar-
gestellt, welches mit einem Flugzeitspektrometer unter Anwendung von zwei ver-
schiedenen Detektortypen aufgenommen wurde: Zum einen mit einem konventionel-
len Micro-Channel-Plate-Detektor (MCP) und zum anderen mit einer supraleitenden
Nb-AlO-Nb-Tunneldiode (STJ). Ein Vergleich der beiden Massenspektren zeigt,

19,1

Abbildung 2.4:

726 Massenspektrum des Mikroorganis-

72,6
2+

38,2

mus (Bacillus Cereus). Das Spek-

Anzahl (wE)

trum wurde sowohl mit einem STJ-

MCP
91,0 . .
- Hwﬂ als auch mit einem MCP-Detektor

|
‘Wh mﬂmﬁli
' ] aufgenommen. (Nach [U1100])

| 1
20 40 60 80
Masse (kDa)

dass der Untergrund der STJ- gegeniiber der MCP-Messung deutlich reduziert ist.
Dadurch bedingt kann beispielsweise das Maximum der zweifach positiv geladenen
Ionen der Masse® 72,6 kDa mit dem STJ-Detektor vom Maximum der einfach gela-
denen Ionen der Masse 38,2 kDa getrennt werden. Zusétzlich ist in der STJ-Messung
ein kleines Maximum bei der Masse 91 kDa sichtbar, welches bei der MCP-Messung
vom Untergrund iiberdeckt ist.

Auch im Rahmen dieser speziellen Anwendung ist erkennbar, dass der Informa-
tionsgewinn bei der Anwendung von Tieftemperatur-Detektoren deutlich préziser
und vollstdndiger ist, als dieses bei der Anwendung von konventionellen Detektoren
der Fall ist.

Zusammenfassend lésst sich sagen, dass man Tieftemperatur-Detektoren flexibel und
vielseitig in einer Vielzahl von physikalischen Experimenten und Anwendungen ein-
setzen kann.

“Eine ausfiihrliche Beschreibung von supraleitenden Tunneldioden ist z.B. in [Kra97] zu finden.
®Die Masse 1 Da (Dalton) entspricht der Masse eines Wasserstoffatoms.



3. Magnetische Kalorimeter

Das in dieser Arbeit diskutierte magnetische Kalorimeter nutzt die temperaturab-
héngige Magnetisierung des metallischen, paramagnetischen Sensormaterials aus,
um Wérmeeintrige und die damit verbundenen Temperaturénderungen des Sensors
nach einem Absorptionsvorgang nachzuweisen. Dieses soll im folgenden Abschnitt
genauer beschrieben werden.

3.1 Prinzip und Funktionsweise

Die wesentlichen Komponenten eines magnetischen Kalorimeters sind in Abb. 3.1 in
schematischer Form dargestellt. Kernstiick ist der paramagnetische Sensor, der iiber
eine schwache thermische Kopplung mit einem Wirmebad verbunden ist. Der Sensor

paramagnetischer Photon T—»
Sensor \ H
thermische Magnetometer Abbildung 3.1:
Kopplung \ Schematische Abbildung der we-
sentlichen Komponenten eines ma-
i) gnetischen Kalorimeters.
Warmebad

besitzt in einem #uBeren Magnetfeld! H eine temperaturabhingige Magnetisierung
M. Wird nun ein Rontgenquant der Energie E, im Sensor absorbiert, so erzeugt
diese Energie eine Temperaturerh6hung

Ly

§T = ,
Ctot

(3.1)

die somit eine Anderung der Magnetisierung 6 M bewirkt, wobei Cio; die Gesamt-
warmekapazitit des Sensors bezeichnet. Uber das Sensorvolumen V ist die Anderung

'Der Begriff 'Magnetfeld’” wird in dieser Arbeit als Synonym fiir Begriff 'magnetisches Feld’
aber auch fiir die 'magnetische Flussdichte’ B verwendet werden, wenn eine Verwechslung mit dem
makroskopischen magnetischen Feld H nicht moglich ist.

7
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der Magnetisierung mit der Anderung des magnetischen Momentes des Sensors dm
verkniipft,
om =VIM, (3.2)

die in der umgebenden Leiterschleife einen magnetischen Fluss § @ induziert. Diese
Flusséinderung kann mit Hilfe eines SQUID-Magnetometers® mit groBer Genauigkeit
nachgewiesen werden.

Zusammengefasst gilt daher die sogenannte Transferfunktion des magnetischen Ka-
lorimeters

oM 1

OT Cior
In dieser Form wird das Kalorimetersignal § ¢, auf das noch an vielen Stellen Be-
zug genommen wird, proportional zu %—Aﬁ und invers proportional zu Cio. Diese
Faktoren sind allein durch die thermodynamischen Eigenschaften des Sensormateri-
als bestimmt.® Bei der Optimierung des Kalorimetersignals mochte man daher eine
moglichst grofle Temperaturabhéngigkeit der Magnetisierung und gleichzeitig kleine
Wirmekapazitdat haben.

0P x (3.3)

Im folgenden Abschnitt werden einige wesentliche Eigenschaften des verwendeten
Sensormaterials diskutiert und die zur Beschreibung notwendigen thermodynami-
schen Groflen hergeleitet.

3.2 Sensormaterial AuEr

Als Sensormaterialien werden polykristalline Metalle verwendet, in die geringe Kon-
zentrationen von paramagnetischen Ionen eingebracht wurden. Im hier diskutier-
ten magnetischen Kalorimeter werden Goldproben verwendet, die mit Erbium do-
tiert wurden. Die Entscheidung fiir die Wahl dieses Materials wurde u.a. dadurch
begiinstigt, dass AuFEr bereits in den 1960er Jahren mit Hilfe von ESR-, Magnetisier-
ungs- und Hyperfein-Resonanzmessungen untersucht wurde und daher viele Details
der Eigenschaften als bekannt vorausgesetzt werden kénnen.

Erbium ist ein Seltenerdmetall und wird als dreifach positiv geladenes Ion sub-
stitutionell auf Goldgitterplitzen in das fcc-Wirtsgitter eingebaut und besitzt die
Elektronenkonfiguration

Er3" : [Kr] 4d"0 411 552 5p° . (3.4)

Die Besonderheit der Elektronenkonfiguration der Seltenerdmetalle wie Erbium ist
die Tatsache, dass sich die nicht vollstandig gefiillten 4 f-Orbitale weit im Inneren
der 5s- und 5p-Orbitale befinden. Fiir Erbium ergibt sich ein Radius der maxima-
len Aufenthaltswahrscheinlichkeit fiir 4 f-Elektronen von r4 ~ 0,25 A. Dagegen liegt

23QUID = Superconducting QUantum Interference Device.
3Im Allgemeinen miissen auch die Eigenschaften eines optinalen Absorbers beriicksichtigt wer-
den. Zunéchst wird jedoch auf die Einbeziehung dessen verzichtet.
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der Radius der 5s- und 5p-Orbitale bei etwa 0,7 A.[Fra76] Dadurch ergibt sich ei-
ne effiziente Abschirmung der 4f-Elektronen durch die Elektronen in den dufleren
Orbitalen. Eine schematische Abbildung des Gold-fcc-Gitters mit einem durch ein
Er3*-Ion substituierten Gitterplatz ist in Abb. 3.2, zusammen mit den Radien der
diskutierten Orbitale dargestellt. Im Vergleich dazu besitzen die fiir den Magnetis-

Goldatam

Abbildung 3.2:
Schematische Abbildung eines
Ausschnitts des Gold-fee-Gitters
mit einem Er®t-Ion auf einem
Gitterplatz.

Ef o ¥

S5& und Sp-Crbdale

4f-Orbital”

L

-“-ﬁﬁ'.ﬁ' -

mus der Ubergangsmetalle verantwortlichen 3d- oder 4d-Elektronen keine derartige
Abschirmung,.

Bei Erbium als magnetisches Ion im Sensor muf} allerdings beachtet werden, dass
die natiirliche Isotopenzusammensetzung 23 % '®"Er mit dem Kernspin I = 7/2
enthélt. Aufgrund der Hyperfeinwechselwirkung [Sjo75] ergibt sich bei tiefen Tem-
peraturen (7' < 50mK) durch dieses Isotop eine unerwiinschte Verringerung der
magnetischen Suszeptibilitdt. Dariiberhinaus wird durch diesen Beitrag auch die
Wirmekapazitéit des Sensors erhoht. Der Beitrag der Hyperfeinwechselwirkung zur
Gesamtwiarmekapazitit hat ein Maximum bei ca. 30 mK.[F1e98][Hor99] Beide Aspek-
te des '*"Er-Anteils beeintriichtigen die Signalhdhe des Kalorimeters und sollten da-
her moglichst vermieden werden. Fiir die in der vorliegenden Arbeit verwendeten
Proben wurde daher eine Dotierung mit angereichertem *”Er vorgenommen.* Die
Isotopenzusammensetzung ist wie folgt: Ein Anteil von 95,3 % liegt in Form von
166y, 2.8 % in Form von '”Er vor, und der verbleibende Anteil liegt in Form der
Isotope 64Er, 18Er und "°Er vor.

Fiir die Wahl von Gold® als Wirtsmaterial sprechen verschiedene Griinde. Aus-
schlag gebend war, wie bereits angedeutet wurde, die Kenntnis vieler physikalischer
Eigenschaften des AuEr-Systems, was in erheblichem Umfang zum Verstédndnis der
Figenschaften des Sensormaterials beitrdgt. Gold besitzt die Massenzahl Z = 197.
Der daraus resultierende hohe Massenabsorptionskoeffizient fiir niederenergetische
Rontgenquanten erlaubt es in vielen Fillen, den Sensor selbst als Absorber fiir die
Rontgenquanten einzusetzen. Vom technischen Gesichtspunkt aus betrachtet zeich-
net sich Gold durch die einfache Handhabung und die Moglichkeit der Anwendung
von Aufdampftechniken aus.

Fin weiterer wichtiger Vorteil wird bei der genauen Betrachtung des Absorptions-
vorgangs des Rontgenquants deutlich. Dessen Energie wird zunéchst auf ein einzelnes
Photoelektron iibertragen. In dielektrischen Materialien thermalisiert die Energie des

4Lieferant: Oak Ridge National Laboratory, Oak Ridge, TE 37831, USA.
®Lieferant: W.C. Heraeus GmbH & Co. KG, D-63405 Hanau.
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Photoelektrons im Gitter. Aufgrund der Spin-Gitter-Wechselwirkung relaxiert diese
Energie in das System der magnetischen Momente, wo sie als Anderung der Magne-
tisierung sichtbar wird. Die Zeitkonstante fiir die Relaxation liegt bei Temperaturen
T < 1K héufig im Bereich von Sekunden und ist daher fiir kalorimetrische Anwen-
dungen i.Allg. zu lang. In einem metallischen Sensor thermalisiert die Energie des
Photoelektrons dagegen im System der Leitungselektronen, deren Kopplung an das
System der magnetischen Momente um Gréflenordnungen stérker ist. Die Zeitkon-
stante fiir die Elektron-Spin-Kopplung wird durch die Korrings-Beziehung[Kor50]
beschrieben und betrigt fiir Erbium in Gold im Bereich von 10mK 7 < 1 us. [Sjo75]
Um diesen erheblichen Unterschied zu verdeutlichen, ist in Abb. 3.3 der zeitliche
Verlauf des Kalorimetersignals fiir ein dielektrisches und ein metallisches Sensorma-
terial dargestellt.

' ' Abbildung 3.3:
Vergleich zwischen den Relaxati-

E 0.8 B onszeiten bei der Absorption von
Z 06 L a) a-Teilchen in einem Siliziumab-
;5/ sorber in Kontakt zu einem di-
E» i elektrischen TmAGEr-Sensor,
n

(T = 150mK, nach [Biih93]),
b) einem ~-Quant in einem metal-

(l) 2(1)0 4(!)0 03 OIO 0'2 o4 lischen AuEr-Sensor
e ' ) ) (T = 25mK).

Zeit t (ms Zeit t (ms
) (ms) b) (ms) Man beachte die unterschiedlichen

Zeitskalen.

In Abb. 3.3 a) ist der Zeitverlauf des Kalorimetersignals bei der Absorption eines
5,5 MeV a-Teilchens in einem Silizium-Absorber dargestellt, der an einen mit Erbi-
um dotierten dielektrischen Sensor aus einem Tulium-Aluminium-Granat (TmAG)
gekoppelt wurde.[Biih93] Dieses Material besitzt im Vergleich zu anderen dielek-
trischen Materialien bereits schnelle Relaxationszeiten zwischen dem Kristallgitter
und dem System der magnetischen Momente. Die Betriebstemperatur betrug hier
T = 150mK. In Teilbild b) ist der Zeitverlauf bei der direkten Absorption eines
122keV y-Quants in einem metallischen AuEr-Sensor dargestellt. Trotz der gerin-
geren Betriebstemperatur von T' = 25 mK sind die Zeitkonstanten sowohl fiir den
Signalanstieg als auch den -abfall um Gréflenordnungen kleiner. Die Zeitkonstante
des Signalanstiegs betrug in diesem Fall ca. 10 us und war ausschliefllich durch die
SQUID-Ausleseelektronik limitiert.

Dieser entscheidende Vorteil von metallischen Sensormaterialien hat jedoch sei-
nen Preis. Die Leitungselektronen tragen zur Gesamtwirmekapazitit des Sensors
bei, und sie fungieren auflerdem als Medium fiir die indirekte Austauschwechselwir-
kung zwischen den magnetischen Momenten, die ihrerseits die thermodynamischen
Eigenschaften des Sensors wesentlich beeinflusst. Das Verstédndnis dieser Wechsel-
wirkung ist fiir die Optimierung des metallischen magnetischen Kalorimeters von
grofler Bedeutung. Aus diesem Grund soll die Beschreibung und die Modellierung
dieser Wechselwirkung in Abschnitt 3.4 ausfiihrlich behandelt werden.
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Das Sensormaterial wurde aus den Rohmaterialien, Gold des Reinheitsgrades
5N, und isotopenangereicherte Erbium in einem Lichtbogenofen® erschmolzen. Eine
Konzentrationsbestimmung der magnetischen Momente erfolgte anhand von Magne-
tisierungsmessungen mit Hilfe eines kommerziellen, kalibrierten Magnetometers.’

3.3 Isolierte magnetische Momente

Im externen Magnetfeld erfahren die Energieniveaus der magnetischen Momente
der Er3t-Ionen eine Zeeman-Aufspaltung. Aus diesem Grund soll das System der
isolierten Elektronenspins im Folgenden als Zeeman-System bezeichnet werden.

3.3.1 Kiristallfeld

Wie erwdhnt, werden die 4 f-Orbitale durch die 5s-und 5p-Orbitale gegen das Kri-
stallfeld abgeschirmt. Dadurch liegt hier in guter Néherung die LS-Kopplung vor,®
und die Drehimpulse S, L und J lassen sich durch die Hundschen Regeln berech-
nen. Fiir das Grundzustandsmultiplett von Er3* ergibt sich J = 15/2, L = 6 und
S = 3/2. Dessen magnetisches Moment gt durch

_ : B JJ+1)+SS+1)-L(L+1) 6
pm=gpxJ mit gy =1+ 2T +1) =% (3.5)

gegeben ist. In dieser Darstellung wurde fiir den Landé-Faktor des Drehimpulses des
Elektrons g = 2 gesetzt.

Der energetische Abstand zwischen dem Grundzustandsmultiplett (J = 15/2)
und dem niedrigsten angeregten Multiplett (J = 13/2) betriigt 6500 cm~[Abr70]",
weshalb eine thermische Besetzung selbst bei Zimmertemperatur vernachléssigt wer-
den darf. Diese Ndherung ist fiir alle Ionen der Seltenerdmetalle, mit Ausnahme von
Sm?*, Sm3t und Eu?t, gewihrleistet.

Die Entartung des Grundzustandsmultipletts wird jedoch durch das Kristallfeld
teilweise aufgehoben. Fiir den Gesamtdrehimpuls J = 15/2 des Er®* erzeugt die
Kristallfeldaufspaltung jeweils ein I'g- und I'7-Doublett und drei I's-Quartetts, deren
Gesamtaufspaltung iiber 100 K-kp betrégt. Bereits Ende der 1960er-Jahre wurde mit
Hilfe von EPR- und magnetische Suszeptibilitdtsmessungen [Tao71][Wil69] gezeigt,
dass der Grundzustand ein I'7-Doublett ist.

In der kubischen Symmetrie kann der g-Tensor des I'7-Doubletts durch einen
Skalar, den effektiven Landé-Faktor § beschrieben werden, fiir den g = 34/5 gilt.
Williams und Hirst [Wil69] bestimmten die Kristallfeldparameter fiir das AuEr-
System, in der Notation von Lea, Leask und Wolf [LLWG62], zu = -0,33 und
W = 0,257. Daraus folgt eine Niveauabfolge, mit dem Grundzustandsmultiplett

5Ganz besonderer Dank gilt an dieser Stelle Herrn Prof. Braun (Universitit Bayreuth) fiir die
freundliche Hilfe bei der Herstellung der Sensormaterialien.

"Diese Messungen wurden an der Universitit Bayreuth durchgefiihrt.

8Siehe auch [Abr70], S. 597.

9Die Einheit cm ™! ist spektroskopischen Ursprungs. 1cm™! & 0,124 meV.
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startend, I'; -Fg)—F 6L 5(32)—Fé3), wobei die hochgestellten Zahlen nur eine Numme-
rierung wiedergeben. Der Energieabstand zwischen dem I'7-Grundzustandsdoublett
und dem ersten angeregten Multiplett, dem Fél)—Quartet, wurde von verschiedenen
Autoren mit unterschiedlichen Methoden bestimmt. Die Ergebnisse sind in Tab. 3.1
zusammengefasst.

E o — EL Methode Autor
8 7
(K-kp)

19 Gleichfeldsuszeptibilitét [Wil69]
16+ 6 ESR [Dav73]
11+£2 Hyperfein-Resonanz-Spektroskopie  [Sjo75]

17£0.5 Neutronenstreuung [Hah92]

Tabelle 3.1: Abstand des angeregten Fél)—Zustandes zum Grundzustand I'7

Aus dem oben gesagten folgt, dass sich das AuEr-System bei den typischen Be-
triebstemperaturen von T' < 100 mK als Zwei-Niveausystem mit einem effektiven
Spin von S=1 /2 und g = 34/5 beschreiben ldsst, da die htheren Multipletts ther-
misch nahezu unbesetzt sind. Beim Ubergang zu héheren Temperaturen T > 1K
miissen die angeregten Niveaus beriicksichtigt werden. Fiir 7' > 100 K kann die Kri-
stallfeldaufspaltung vernachléssigt werden und es gilt J = 15/2 und gy = 6/5 fir
das freie Er3*-Ion.

Dieser Ubergang vom Grenzfall fiir tiefe zu dem fiir hohe Temperaturen ist in
Abb. 3.4 verdeutlicht. Hier ist die Magnetisierung einer AuEr-Probe als Funktion
der inversen Temperatur dargestellt. Die eingezeichneten Geraden reprisentieren
die beschriebenen Grenzfille. Fiir 1/T" — 0 zeigt die Probe den fiir Gold erwarte-
ten diamagnetischen Beitrag.'” Aus dem Verlauf der Magnetisierung lisst sich der

T T T
=15 .

<

Abbildung 3.4:
= 10 4 Magnetisierung einer AuEr-Probe mit
=y einer Konzentration von 760 ppm in ei-
g nem Magnetfeld von 5,5 mT. Die gestri-
2 5 e chelten Linien zeigen die Verlidufe, die
qg)_, fiir hohe und tiefe Temperaturen, bzw.
‘25 durch den Diamagnetismus von Gold zu
0 erwarten sind.

|
0.0 0.2 0.4 0.6
inv. Temperatur T 1 (K™)

Energieabstand zwischen dem I'7-Doublett und dem Fél)—Quartett abschétzen, der

0Dje leichte "Welligkeit’ im Verlauf der Datenpunkte ist mit hoher Wahrscheinlichkeit ein Arte-
fakt, das auf den Messaufbau zuriickzufiihren ist. Dieser Effekt wurde auch bei Magnetisierungs-
messungen an anderen Proben beobachtet.
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in Ubereinstimmung mit den oben genannten Werten ist.[Fle00]

3.3.2 Thermodynamische Beschreibung

Im vorherigen Abschnitt wurde dargestellt, dass der Grundzustand des Er®* bei tie-
fen Temperaturen als einfaches Zwei-Niveausystem beschrieben werden kann. Fiir
die zunéchst als isoliert betrachteten magnetischen Momente kénnen die thermody-
namischen Groflen Magnetisierung M und Wirmekapazitéit C' in analytischer Form
berechnet und in die Transferfunktion (Gl. 3.3) eingesetzt werden. Im Gegensatz
zu den in Kapitel 2 dargestellten Konzepten ist es daher moglich, das Kalorimeter-
signal als Funktion der Temperatur T basierend auf einfachen thermodynamischen
GesetzméBigkeiten zu berechnen, um so beispielsweise das optimale Magnetfeld B
zu bestimmen.

Die Grundlage einer thermodynamischen Beschreibung ist die Wahl eines geeig-
neten thermodynamischen Potentials. Wir wihlen hier die freie Energie F' mit dem
dazugehorigen vollstéindigen Differential

dF = —SdT — VMdAB —pdV, (3.6)
——

=0

wobei der Term fiir die Volumenénderung im vorliegenden Fall vernachléssigt werden
kann. Die freie Energie F’ wird in der Statistischen Physik als

F = —NkgTlnz (3.7)

angegeben. Hier ist N die Anzahl der magnetischen Momente im betrachteten Sy-
stem, kg die Boltzmann-Konstante und z die Einteilchen-Zustandssumme

_E
zzE e "B

)

T (3.8)

Die Grolen F; sind die Energieeigenwerte eines einzelnen magnetischen Moments,
d.h. im vorliegenden Fall die Eigenwerte des I'7-Grundzustandmultipletts. Aus diesen
Ausdriicken lassen sich nun die benttigten Gréfien ableiten:

C= k;\; {(E% - (B)*}, (3.9)
N o0
%ﬂf _ _Vk]ZTQ {<Eg§> —(E) <g§>} . (3.11)

Hier ist (X) der thermodynamische Einteilchen-Erwartungswert der GroBe X im
kanonischen Ensemble

1 _ B
(X)==-) X;e T, (3.12)
z =
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Wenden wir nun diese Ausdriicke auf die Energieeigenwerte des I'7-Doubletts unter
Berticksichtigung des dufleren Magnetfeldes an. Der Hamilton-Operator

HZeeman — g, pSB (3.13)
besitzt die Energieeigenwerte
Emg = mgg,uBB. (3.14)

Die Grole mg bezeichnet die magnetische Quantenzahl des effektiven Spin S=1 /2
im I'7-Doublett und besitzt die Werte +£1/2, g ist der effektive Landé-Faktor, up
das Bohrsche Magneton und B das Magnetfeld. Aus GIl. 3.9 folgt nun die Warme-
kapazitdt der magnetischen Momente im dufleren Magnetfeld:

(3.15)

E 2 E/kgT
CSpin = NkB < ) ( °

kT eB/ksT 1 1)2°
Dieser Beitrag wird auch Schottky-Anomalie genannt. Abb. 3.5 zeigt den charakteri-
stischen Temperaturverlauf fiir zwei Magnetfelder. Das ausgeprigte Maximum liegt

fiir das Magnetfeld von B = 2mT bei etwa 6 mK. Wie man leicht zeigen kann, gilt
fiir diesen Fall bei einer Betriebstemperatur von 30 mK der Ausdruck

E 2
Cspin =~ N]{;B (]{Bz_’) (316)

in guter Ndherung.

=
[N
T
l

Abbildung 3.5:
Berechnete Beitrdge zur Warmekapa-

=
o
T

zitit einer 300ppm AuEr-Probe als

o
(o]
T

Funktion der Temperatur T fiir zwei
Magnetfelder B. Die Wérmekapazitit
der magnetischen Momente zeigt ein
deutlich ausgepréigtes Maximum bei

mol. Warmekapazitat ¢ (mJ/(molK)
o
(o]

o4 tiefen Temperaturen. Fir B = 2,0mT
02 H 4 und T > 40mK ist die Wérmekapa-

Elektronen zitat der Leitungselektronen grofler als
0.0 — die der magnetischen Momente (Spins).

o

20 40 60 80
Temperatur T (mK)

Zum Vergleich ist in der Abbildung auch der lineare Verlauf der Warmekapazitét
der Leitungselektronen eingezeichnet. Diese ist bei der gewéhlten Erbiumkonzen-
tration von 300 ppm und einem Magnetfeld von B = 2,0mT und Temperaturen
T 2 40mK grofler als die Warmekapazitdt der magnetischen Momente. Unterhalb
dieser Temperatur wird die Gesamtwirmekapazitéit jedoch deutlich vom Beitrag der
magnetischen Momente dominiert. Das ist von besonderer Wichtigkeit, da auf die-
se Weise sichergestellt wird, dass der Hauptanteil der absorbierten Photonenenergie
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vom System der magnetischen Momente aufgenommen wird, in dem er als Anderung
der Magnetisierung sichtbar wird. Das bedeutet insbesondere, dass die Konzentrati-
on grundsétzlich gentigend grof§ gewidhlt werden muss, so dass die Warmekapazitét
der magnetischen Momente grofier oder gleich der Warmekapazitit der Leitungselek-
tronen ist. Allerdings darf sie nicht zu grofl gewahlt werden, da sonst die Wechsel-
wirkung zwischen den magnetischen Momenten zu stark wird. Eine Diskussion des
Einflusses und der Mechanismen der Wechselwirkung zwischen den magnetischen
Momenten der Erbium-Ionen in Gold wird in Abschnitt 3.4.1 folgen.

Auch fiir die Magnetisierung M resultiert aus der Zeeman-Aufspaltung des I'7-
Douletts eine bekannte GesetzméafBigkeit:

N ~
M = 79SusBg(h), (3.17)
wobei h = S g,é‘]ff gesetzt wurde und Bg(h) die Brillouin-Funktion mit
25 +1 25+ 1)h] 1 h
Bg(h) = & T coth @ — — coth [J (3.18)
25 28 25 28

bezeichnet. Fiir gup B < kpT folgt B /5(h) = tanh(h) — h und damit

Grm)” A (3.19)

N~ ~
M =~ ug— 1
o—S(S + )3kBT T

Vv

wobei pg die Permeabilitéit des Vakuums ist. Dieser Ausdruck ist das bekannte Curie-
Gesetz, A die Curie-Konstante. In Abb. 3.6 ist der nach Gl. 3.17 berechnete Tempe-
raturverlauf der Magnetisierung fiir isolierte magnetische Momente der Erbiumionen
in Gold in einem &ufleren Magnetfeld von B = 5m'T dargestellt. Ebenfalls einge-
zeichnet ist die Curie-Naherung, die fiir hohe Temperaturen und kleine Magnetfelder
eine gute Beschreibung liefert.

T T T
2000 |- p
—~ /
S s
< ~ ,
1500 - cure 7 i Abbildung 3.6:
= i Magnetisierung M einer 300 ppm
’
=4 P AuEr-Probe als Funktion der inver-
g 1000 | e 1 sen Temperatur 1/7T in einem Ma-
) /7 Brillouin gnetfeld von 5mT. Dargestellt sind
- s
2 Z der durch die Brillouin-Funktion be-
o 500 |- Z = . . . .
g stimmte Verlauf sowie die Curie-
Né#herung fiir hohe Temperaturen.
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Mit Gl 3.17 und der Transferfunktion (Gl. 3.3) ist somit die analytische Berech-
nung des Kalorimetersignals unter der Annahme isolierter magnetischer Momente
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moglich. Bei der Analyse der Messergebnisse wird jedoch sichtbar werden, dass eine
quantitative Ubereinstimmung nur erzielt werden kann, wenn die Wechselwirkung
der magnetischen Momente untereinander mit berticksichtigt wird.

Und das ist im Grunde nicht iiberraschend. Unter der Annahme, dass die ma-
gnetischen Momente als wechselwirkungsfrei betrachtet werden, diirfte man deren
Konzentration beliebig groB wihlen. Es ist jedoch bekannt, dass die Er?*-Spins
bei sehr groflen Konzentrationen antiferromagnetisch ordnen, wobei die Tempera-
turabhéngigkeit der Magnetisierung und damit das Kalorimetersignal verschwinden
(vergl. Abschnitt 3.4.2).

3.4 Wechselwirkende magnetische Momente

Die Wechselwirkung der magnetischen Momente untereinander wird im Falle des
hier diskutierten AuEr-Sensormaterials durch die magnetische Dipol-Dipol-Wechsel-
wirkung und die indirekte Austauschwechselwirkung, die sogenannte RKKY-Wech-
selwirkung bestimmt. Die direkte Austauschwechselwirkung, resultierend aus dem
Uberlapp der Wellenfunktionen zweier benachbarter magnetischer Momente kann
aufgrund der geringen rdumlichen Ausdehnung der magnetischen 4 f-Orbitale ver-
nachléssigt werden. Die beiden dominierenden Mechanismen und deren Hamilton-
Operatoren sollen im Folgenden genauer beschrieben werden.

3.4.1 Wechselwirkungsmechanismen
Magnetische Dipol-Dipol-Wechselwirkung

Die magnetische Dipol-Dipol-Wechselwirkung wird durch den aus der klassischen
Physik bekannten Ausdruck fiir die Energie magnetischer Dipole pt; und pt; an den
Orten r; und r; zu

1 1 A A
ot = B (g g = 3 £) (s - £37)) (3.20)
ij

angegeben. Hier ist t;; der Einheitsvektor in Richtung r; —r;, und r;; der Abstand
der Dipole, hier der magnetischen Momente. Durch die skalare Eigenschaft des ef-
fektiven Landé-Faktors des I'7-Doubletts, kann man die Spin-Operatoren S; und S
einfiithren:

Dipol __ M0/~ L s & IR
pDipol _ E(guB)zﬁgj (Si-85—3(8-£5))(8; - 15)) (3.21)
Um im néchsten Abschnitt die Stéirke der RKKY-Wechselwirkung in Bezug auf die
der Dipol-Dipol-Wechselwirkung angeben zu kénnen, wird der im Modell des freien
Elektronengases berechnete Fermi-Wellenvektor der Leitungselektronen in Gold mit

dem Wert kp = 1,21-10 m~! eingefiihrt[Ash76], und es ergibt sich

Dipol _ HO =) )2(2kp)3 1 S. S —3(S, - #:)(S; - f1:
M) 1 ) 2he)” s (Si-8)=3(Si-1)(S; - 1)) . (3.22)

Tbipol = 0,0343 ¢V
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Dieser Ausdruck zeigt die fiir die dipolare Wechselwirkung bekannte Anisotropie.
Im Gegensatz dazu ist die RKKY-Wechselwirkung selbst in der verwendeten Form
isotrop, wie im Folgenden gezeigt werden soll.

RKKY-Wechselwirkung

Die Beschreibung einer indirekten Wechselwirkung zweier magnetischer Momente
geht in ihrem Ursprung auf M. Ruderman und C. Kittel [Rud54] zuriick. Sie formu-
lierten die Wechselwirkung der magnetischen Momente zweier Kernspins durch die
Leitungselektronen. T. Kasuya [Kas56] und K. Yosida[Yos57] erweiterten dieses Kon-
zept auf die indirekte Wechselwirkung zwischen unvollstindig gefiillten Orbitalen
von paramagnetischen Ionen. Diese Wechselwirkung wird 'RKKY-Wechselwirkung’
genannt; eine Bezeichnung, die aus den Anfangsbuchstaben der oben genannten Au-
toren gebildet wurde.

Im Folgenden soll die Ableitung des Hamilton-Operators der RKKY-Wechselwirkung
zweier magnetischer Momente an den Orten r; und r; angedeutet werden.!!

Fiir den Hamilton-Operator gelte die stérungstheoretische Beschreibung
H=Hy+Hr, mit H;= j(S, -s(r;) + S;- S(I‘j)) . (3.23)

Hier steht Hj fiir den Hamilton-Operator der ungestorten Leitungsbandelektronen
und der 4f-Elektronensysteme. S; und S; sind die wahren Spins der beiden 4f-
Systeme'? und s(r) ist der Spinoperator der freien Elektronen im Leitungsband.
Die Grofle J ist der Parameter, der die Stérke der Austauschwechselwirkung zwi-
schen den Leitungsband und dem 4 f-System angibt. Der Wechselwirkungsterm H;
soll als kleine Storung betrachtet werden, was einen storungstheoretischen Ansatz
rechtfertigt.

In erster Ordnung ergibt sich eine Korrektur der Eigenfunktionen, welche die be-
kannte raumlich oszillierende Spinpolarisation beschreibt. In zweiter Ordnung folgt
eine Verschiebung der Energieeigenwerte. Nachdem im weiteren Weg der Ableitung
alle Freiheitsgrade der Leitungselektronen ausintegiert werden, hat diese Korrektur
die Form ) .

4Vemik
RKKY _ 2%Vp F(q . Q. -
mit der Kittel-Funktion

1
F(p) =p~3 <cosp — —sin p> , (3.25)
p
wobei Vp das Volumen der primitiven Elementarzelle, m; die effektive Masse der

freien Elektronen des Wirtsmateriales, und J die in Gl. 3.23 definierte Stéirke der
Austauschenergie ist. In der Rechnung wurde angenommen, dass jedes Atom des

1Fiir eine vollstindige Ableitung sei beispielsweise auf das bekannte Lehrbuch von C. Kittel
verwiesen. [Kit89]

12Unter dem Begriff 'wahrer’ Spin wird hier der Gesamtspin S eines Erbiumions verstanden,
der zusammen mit dem Geamtbahndrehimpuls L tiber die LS-Kopplung den Gesamtdrehimpuls J
ergibt.
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Gitters ein Elektron an das Leitungsband abgibt, und dass fiir diese Elektronen eine
quadratische Dispersionsrelation gilt.

Durch die LS-Kopplung sind im Falle der Er®*-Ionen in Gold die wahren Spins
S mit dem Bahndrehimpuls L zum Gesamtdrehimpuls J gekoppelt, so dass der
Ausdruck 3.24 nicht direkt anwendbar ist. Wenn wie hier keine Mischung von Mul-
tipletts verschiedener J vorliegt (vergl. Abschnitt 3.3.1), dann kann der wahre Spin
S auf den Gesamtspin J projeziert werden.[DeG58][Liu61] Aus den Identitdten fiir
den Drehimpuls L + S = J und das magnetische Moment L + 2S = gpJ folgt die
Projektion von S auf J
S=(ga—1)J. (3.26)

Da mit dem skalaren effektiven Landé-Faktor g des I'7-Grundzustandsmultipletts
fiir das magnetische Moment p die Identitét

9S8 = p = gaJ (3.27)

gilt, kann der Hamilton-Operator Gl. 3.24 nun fiir den Quasi-Spin S angegeben
werden'?:

i2(gn — 1)24V2miky - -
H%KKY = jzg (g/;% ) h§(271')3F (Sz : Sj) F(QkFTij). (3.28)

'rrkyY

H%KKY nimmt also die Heisenberg-Form an und ist isotrop. Genauere Betrachtun-

gen der storungstheoretischen Terme hoherer Ordnung in der Entwicklung von Liu
[Liu61] zeigen auch anisotrope Beitrige, die fiir Er3* ca. 10 % von HEKKY betragen
koénnen[Kap63], jedoch in der weiteren Diskussion vernachléssigt werden sollen.

Die RKKY-Wechselwirkung ist oszillatorisch im Bezug auf den rdumlichen Ab-
stand r;; zweier magnetischer Momente 2’ und ’j’. Man spricht hier von ferro-
und antiferro-magnetischer Kopplung, fiir den Fall, dass Jrxxy = FRKKyF(2anj)
grofler respektive kleiner Null ist. Der Hamilton-Operator aus Gl. 3.28 weist wie im
Falle der Dipol-Dipol-Wechselwirkung eine ri_j?’—Abhéingigkeit auf. Daher kénnen die
Vorfaktoren in Gl. 3.22 und GI. 3.28 direkt verglichen werden, und die relative Stérke
der RKKY-Wechselwirkung lésst sich in Bezug auf die Dipol-Dipol-Wechselwirkung
durch den Wechselwirkungsparameter

_ I'rkky

o= 3.29
1_‘Dipol ( )

ausdriicken. Diese Grofie wird in Abschnitt 5 bei der Anpassung von Berechnungen
an die experimentellen Daten als freier Parameter behandelt.

3.4.2 Magnetische Ordnung

Ist die Wechselwirkung zwischen den magnetischen Momenten stark genug, so wer-
den kollektive magnetische Ordnungserscheinungen, wie z.B. das Auftreten einer
spontanen magnetischen Ordnung ohne dufleres Magnetfeld moglich. Die bekannte-
sten Formen sind Ferro-, Ferri- und Antiferromagnetismus. Die Ausbildung dieser

Y3Der beschriebene Weg entspricht der Darstellung in [Abr70], Seite 496.
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Formen der rdumlich ausgedehnten Ordnung beobachtet man insbesondere in Ma-
terialien in denen langreichweitige Ordnung moglich ist, was durch eine regelméfige
Anordnung des Gitters (kristalline Struktur) und insbesondere der magnetischen
Momente unterstiitzt wird.'

Neben diesen Formen der rdumlich ausgedehnten Ordnung existieren auch sol-
che, in denen nur die Nahfeldordnung von Bedeutung ist: die Spingldser, die seit den
1970er Jahren Gegenstand grofien Interesses sind. Ein Spinglas wird als ein System
beschrieben, in dem die magnetische Wechselwirkung zweier Spins zuféllig ist, was
beispielsweise durch eine statistische raumliche Verteilung der magnetischen Momen-
te oder einem rdumlich oszillatorischen Charakter der Spin-Spin-Wechselwirkung
begiinstigt wird. Unterhalb einer bestimmten Temperatur 7, beobachtet man ein
Einfrieren der Spinorientierung in einen metastabilen Zustand, der nicht durch ei-
ne der oben angedeuteten rdumlich ausgedehnten Ordnungen ausgezeichnet ist. Die
Spinglaser haben einige interessante Eigenschaften, die nun kurz beschrieben werden
sollen, soweit sie fiir das hier beschriebene Sensormaterial von Bedeutung sind.'®

In Abb. 3.7 ist ein typisches magnetisches T-z-Phasendiagramm, in diesem Fall
flir eine Eu,Sr;_.S-Probe dargestellt, wobei x die Konzentration des spintragen-
den Elements Europium (Eu) bezeichnet. In dieser Abbildung sind drei Phasen

15 |
<
|_ .

10 - Abbildung 3.7:
% Schematisches T-z-Phasendiagramm fiir
E’_ eine Eu,Sr;_,S-Probe. Die Abkiirzun-
E 5L gen sind im Text beschrieben. Nach
) ,
= H. Maletta [Mal82].

O A

0.0 0.5 1.0

Konzentration X

gekennzeichnet: Die paramagnetische "PM”, die ferromagnetische "FM” und die
Spinglas-Phase ”SG”. Diese Phasen sind durch Phasengrenzen getrennt. Der Pha-
seniibergang zwischen der ferromagnetischen und der paramagnetischen Phase fin-
det bei der Curie-Temperatur T, und der Ubergang von der paramagnetischen zu
der Spinglas-Phase bei der kritischen Temperatur 7, statt. Bei geringen Konzen-
trationen beobachtet man eine lineare Konzentrationsabhingigkeit dieser kritischen
Temperatur 7.

Die Konzentration der magnetischen Momente in den hier beschriebenen AukEr-

YFiir eine vollstindige Beschreibung dieser Formen der magnetischen Ordnung sei beispielsweise
auf die Buchverésffentlichung von Yosida verwiesen.[Yos96]

15Eine ausfiihrliche Beschreibung der Natur des Spinglaszustandes und verwandten Themenbe-
reichen ist beispielsweise in der Buchversffentlichung von Mydosh zu finden.[Myd93]
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Proben betragen einige 100 ppm bis ca. 1000 ppm. Einen Ubergang von der pa-
ramagnetischen zur ferromagnetischen Phase beobachtet man bei diesen geringen
Konzentrationen nicht. Dagegen ist der Ubergang von der paramagnetischen zur
Spinglas-Phase bei sehr tiefen Temperaturen sichtbar, was anhand von Ergebnissen
der Messung der magnetischen Suszeptibilitédt beschrieben werden soll.

Die Messung der magnetischen Wechselfeld-Suszeptibilitéit zweier AuEr-Legierun-
gen mit Spinkonzentrationen von 60 und 600 ppm ist in Abb. 3.8 als Funktion der
Temperatur dargestellt[Fle00]. Die Messungen wurden in einem Wechselfeld von
16 Hz und einer Amplitude von weniger als 107° T durchgefiihrt. Die Gleichfeld-
komponente betrug weniger als 10~ T. Die Suszeptibilitit zeigt ein Maximum, was
eine charakteristische Eigenschaft von Spinglisern ist.'® Die kritischen Tempera-
turen sind 7y = 0,25mK und 1,4mK fiir 60 ppm respektive 600 ppm. Warum die
Konzentrationsabhéngigkeit von 7, hier nicht perfekt linear ist, blieb bei dieser
Messung ungekldrt. Wichtig ist, dass die Magnetisierung bei Temperaturen 7' < T
nur noch eine sehr schwache Temperaturabhéngigkeit zeigt. Daher ist ein Spinglas
als Sensormaterial fiir ein Kalorimeter i.Allg. unbrauchbar. Fiir das hier diskutier-

30F 1

g, 60 ppm Tg, 600 ppm

Abbildung 3.8:

Messung der magnetischen Wech-
selfeldsuszeptibilitit  zweier  AuEr-
Legierungen unterschiedlicher Kon-
zentration in der Umgebung des
Spinglasiibergangs. Gestrichelt einge-
zeichnet ist der erwartete Verlauf in der
Suszeptibilitdt in der Curie-Néherung.
[F1e00]

Suszeptibilitat (w.E.)

Temperatur T (mK)

te magnetischen Kalorimeter bedeutet dieses Ergebnis, dass der Spinglasiibergang
tatséchlich fiir das verwendete Sensormaterial beobachtet werden kann. Allerdings
liegt dieser, selbst fiir eine Spinkonzentration von 600 ppm, bei einer Temperatur,
die deutlich unterhalb der typischen Betriebstemperatur des Kalorimeters liegt. Den-
noch erkennt man, dass bereits bei T'2 47}, eine erkennbare Reduktion der Suszep-
tibilitdt gegeniiber dem vom Curie-Gesetz erwarteten Wert einsetzt. Das bedeutet
insbesondere, dass die Spinkonzentration fiir den verwendeten Arbeitstemperatur-
bereich von T' ~ 30 mK nicht deutlich gréfler als 1000 ppm gewihlt werden sollte.

Der qualitative Temperaturverlauf der magnetischen Wechselfeld-Suszeptibilitét ist gleich dem
der Gleichfeld-Suszeptibilitét, fiir den Fall, dass beim Unterschreiten der Spinglastemperatur 7T
kein magnetisches Gleichfeld angelegt wird ('zero-field cooled state’ <engl.>, [Myd93]).
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3.4.3 Molekularfeld-Naherung

Es sollen nun zwei Methoden dargestellt werden, mit deren Hilfe der Einfluss der
Wechselwirkung auf die fiir das Kalorimeter wichtigen thermodynamischen Gréflen
M und Cspin untersucht werden kénnen. Die erste Methode wendet die sogenannte
Molekularfeld-Naherung an.

Betrachtet wird ein Hamilton-Operator in der Heisenberg-Form, der die Wechselwir-
kung eines Spins mit dem Magnetfeld und den umgebenden Nachbarspins beschreibt.
Es gilt fiir den Spin 4

1
Hi = —gusS;-B — 3 > JijSi - S;. (3.30)
i#£]

Nach einer Umformung dieses Ausdruckes folgt

1 1
Hz‘ — _gHBSi' B—i-*zijijsj . (331)
277 918

Beﬁ

Man kann also ein effektives Magnetfeld Bqg definieren, das ein quantenmechani-
scher Operator ist, der in komplizierter Weise von der Konfiguration der Nachbar-
spins abhéingig ist. Durch das Ersetzen des Operators durch seinen Mittelwert im
thermischen Gleichgewicht, reduziert die Molekularfeld-Naherung diese Komplexitét
drastisch.

In dieser Niaherung gehen jedoch viele Details der Eigenschaften des physikali-
schen Systems verloren. Insbesondere konnen kollektive Phdnomene, wie z.B. der
Spinglasiibergang mit der Molekularfeld-Néherung nicht beschrieben werden. Den-
noch wird sie hdufig benutzt, um Systeme wechselwirkender Spins zu beschreiben
und Aussagen in oft nur grober Naherung iiber deren thermodynamische Eigenschaf-
ten zu treffen.

Im hier vorliegenden Fall wurde in Zusammenarbeit mit G.M. Seidel (Brown Uni-
versity, USA) ein auf der Molekularfeld-Niherung basierendes Computerprogramm
fir die Berechnung des Einflusses der Spin-Spin-Wechselwirkung auf die Gréflen
Cspin und M entwickelt.

Das Programm arbeitet nach dem Prinzip, bei dem ein Aufspin im fce-Gold-
Gitter betrachtet wird, der von bis zu nyax = 6 Nachbarspins umgeben sein kann.!'”
Zunéchst wird das Gitter in ’Schalen’ von n-ten Nachbarn identischer Symmetrie und
damit gleichem Abstand zum Aufspin unterteilt. Diese Schalen werden nun in allen
moglichen Permutationen mit n < npyax Spins besetzt und die Wahrscheinlichkeit
fiir das Auftreten der jeweiligen rdumlichen Konfiguration berechnet. Als n#chster
Schritt werden die Zeeman-Energie des Aufspins und die Energie der Wechselwir-
kung mit den Nachbarspins fiir deren (2§ + 1)™ = 2™ Spineinstellungen berechnet.

"Die maximale Anzahl der Nachbarspins bestimmt die benétigte Rechenzeit des Computerpro-
gramms.
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Das Molekularfeld verschiebt daher die beiden Zeeman-Niveaus des Aufspins. Fiir
jede der Einstellungen der Nachbarspins werden nach Gl. 3.9-3.11 die Gréflen C', M
und %—A:,{ berechnet und die Einzelergebnisse gewichtet aufsummiert. Der Wichtungs-
faktor berechnet sich aus der Wahrscheinlichkeit genau die betrachtete raumliche
Konfiguration der Spins vorzufinden und dem Boltzmann-Faktor, der die Wahr-
scheinlichkeit beschreibt, die betrachtete Spineinstellung bei einer Temperatur T
vorzufinden.

Um die benétigte Zeit in gewissen Grenzen zu halten, mussten fiir die Berech-
nungen die folgenden Annahmen gemacht und Einschriankungen in Kauf genommen
werden:

1) Die Einteilung der Gitterpositionen in ’Schalen’ erméglicht die Reduktion der
drei Gitterkoordinaten auf den Abstand zum Aufspin. Dadurch werden viele Git-
terpositionen als identisch betrachtet. Die Information zur rdumlichen Anordnung
geht jedoch verloren, weshalb die Dipol-Dipol-Wechselwirkung nicht beriicksichtigt
werden kann.

2) Es wurde das Ising-Modell angewendet. Das bedeutet, dass von den Spinope-
ratoren S; in Gl. 3.28 nur die z-Komponenten S; ., und S; . beriicksichtigt wurden.
Damit sind HZ°*™ma" (3.14) und H%KKY im selben Basissystem diagonal. Diese Néhe-
rung ist giiltig fiir den Fall, dass H%KKY <& HZeeman oilt Tn diesem Grenzfall werden
die Energieeigenwerte durch die Diagonalelemente von HZeeman 1 HREKY hestimmt,
wahrend die vernachldssigten Nebendiagonalelemente nur eine Mischung der Eigen-
zusténde bewirken und die Energieeigenwerte nur in zweiter Ndherung beeinflussen.
Eine genaue Betrachtung des hier diskutierten Systems zeigt jedoch, dass genau die-
ser Grenzfall nicht zwingend gilt: Wie in Abb. 3.9 veranschaulicht wird, ergeben sich
selbst bei kleinen Wechselwirkungsparametern « bereits Molekularfelder von einigen
mT Flussdichte! Die Naherung kann dennoch angewendet werden, weil die Neben-
diagonalelemente die Eigenwerte zwar verschieben, jedoch deren mittlere Energie
unveréandert bleibt. Bei hohen Temperaturen werden daher die thermodynamischen
Eigenschaften nur gering beeinflusst, und das Ising-Modell liefert gute Ergebnisse.
Fiir tiefe Temperaturen, insbesondere nahe am Spinglasiibergang oder fiir kleine
Magnetfelder, ist die Ndherung jedoch nur bedingt anwendbar.

3) Eine weitere Annahme betrifft die Ausrichtung der Nachbarspins. Sie wird in
diesem Modell nur durch das dufiere Magnetfeld (B) und nicht durch das resultieren-
de effektive Magnetfeld (Beg in Gl. 3.31) bestimmt. Die Annahme kann gerechtfertigt
werden, da nach einer Mittelung iiber alle rdumlichen Konfigurationen (Beg) ~ B
gilt.

4) Aus Griinden der Rechenzeit ist die betrachtete Gittergrofle auf einen Ra-
dius von typischerweise 10ag ~ 40 A begrenzt worden.'® Innerhalb dieser wird
die Stiirke der RKKY-Wechselwirkung HREY nur durch die Kittel-Funktion be-
stimmt (Gl. 3.25). In einem realen Gitter ist die Kohérenzldnge der Spinpolari-
sation jedoch durch Storstellen im Gitter limitiert. Daher sollte in Gl. 3.25 F(p)
durch F(p) exp(—-) ersetzt werden. Aus der bekannten elektrischen Leitfihigkeit

8Dieser Wert gilt fiir eine Spinkonzentration von 100 ppm und ist umso kleiner, je grofer die
Konzentration gewéhlt wird!
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0.04 I I I I I

Abbildung 3.9:

L';J: unabh. cigene Verteilung der  Absolutwerte des

= 0.03 | Berechnung Bgrechnung Molekularfeldes einer 300 ppm AuEr-

o Probe in einem Gitter mit Radius

= 7580 ~ 30A.

% 0.02 - Berechnet mit den Annahmen:

= — Wechselwirkungsparameter o = 1,

% — max. 5 unabhéngige Spins,

g 0.01 1 — Grenzfall kgT > upB.

g Zusatzlich eingezeichnet ist der Verlauf
" der aus dem analytischen Ergebnis

0.00 ol ] ] ] "

fiir ein kontinuierliches Gitter folgt

01 01 1 10 100
[Wal77][Wal80].

Molekularfeld [B| (mT)

[Ara66] [Edw68] des Materials AuEr von 6,7-107% Qm/ppm folgt fiir die Konzen-
tration von 300 ppm eine freie Weglinge der Leitungselektronen von iiber 4000 A,
welches um zwei Groflenordnungen grofier als der betrachtete Gitterausschnitt ist.
Daher kann die endliche Kohérenzldnge der Spinpolarisation in diesem Zusammen-
hang vernachléssigt werden.

Bevor wir den Einfluss der Wechselwirkung der magnetischen Momente auf die ther-
modynamischen Groflen in der Molekularfeld-Néherung diskutieren, soll eine weitere
Berechnungsmethode dargestellt werden. Dadurch wird es erméglicht, die Ergebnis-
se beider Methoden miteinander zu vergleichen, um ein Gefiihl fiir die Qualitdt der
Ergebnisse der beiden Simulationsmethoden zu gewinnen.

3.4.4 Exakte Diagonalisierung des Hamilton-Operators

Im Unterschied zu der im vorhergehenden Abschnitt vorgestellten Néherungsme-
thode fiir die Berechnung von M und Cspi,, wird nun eine Methode vorgestellt,
welche die paarweise Wechselwirkung der magnetischen Momente in einem quanten-
mechanisch korrekten Modell beriicksichtigt. Auf diese Weise wird eine kollektive
Wechselwirkung der magnetischen Momente moglich. Dazu wird wiederum eine Git-
tergroBe von typischerweise (10 ag)?3, hier jedoch mit periodischen Randbedingungen
angenommen und bis zu nyax < 12 magnetische Momente auf die Gitterplatze stati-
stisch verteilt. Fiir die jeweilige rdumliche Konfiguration der magnetischen Momente
wird der Hamilton-Operator in Matrixform aufgestellt und numerisch diagonalisiert.
Im Basissystem | S1,S52,...,Sn,.,) mit den Spineinstellungen S; € {|1),]])} und
B = (0,0, B,) gilt fiir die paarweise Wechselwirkung zweier Spins S; und Sg an den
Orten r1 und ry



24 3. MAGNETISCHE KALORIMETER

H = HZeeman + HDipol + HRKKY’ mit (332)
HPm = —Gup(S.1 + S22)B: (3.33)
5 \2
Pipol _ Ko (g,u?])g) ( —(3 cos?0 —1) ( S:1S5:2 ) (3.34)
Am v +14(3cos?0—1)  ( St1S_» + S_1S+2 )
—3/ sin 0 cos e~ ( S;18+2 + S.25+1 )
—3h sinfcosfet® ( S,18 5 + S,285 1 )
—3/4 sin2 96_2i¢ ( S+ 1S+2 )
—3/, sin? et2®  ( S_1S_, ))
- 1 .
HRKKY — ai—;(guB)Q (2kr)*(S21822 + 5(Sp1S-2+ 5-1512)) F(p), mit
sin
F(p) = (costp) — 2) | = 2her
(3.35)
Hier sind 6 der Winkel zwischen B und r = £2=XL und ist ¢ der azimutale Winkel, fiir

[r2—r1]

den ohne Beschrinkung der Allgemeinheit ¢ = 0 gesetzt werden darf. Die Gréflen S5
und S_ bezeichnen die bekannten Auf- und Absteigeoperatoren. Der daraus folgende
Matrix-Hamilton-Operator hat den Rang 2" und damit 22" Elemente'”. Er soll aus
Griinden der Ubersichtlichkeit fiir nur zwei wechselwirkende magnetische Momente
angegeben werden:

IT1) IT1) 111 111)
-Dy+1iR+2Z —-D, —-D; —Ds
_ _1 1
2 — D1 —|—D2 %R —|—D2 + %R +D1 7 (336)
—Dq +Dy + §R +Dy — ZR +D;
—Ds +Dy +Dy —Dy+ 1R —2Z
. : 1 _ Moo 9 3
mit den Variablen 7 = —§g,uBBz , R=q« Z(QMB) (2kr)°F(p) und
T
—_—
Zeeman RKKY
3 1o guB . 1 po gus 9 3 1o gUB . o
DlziﬂrTCOSQSln@, D2:ZEF(3COS 9—1) s Dgziﬂjsm 9

Dipol — Dipol

Die Berechnung der thermodynamischen Gréfien Cspin, M und %—AT/[

folgenden Weise:

geschieht in der

Nach dem Zufallsprinzip wird die Anzahl der magnetischen Momente n < npax auf
dem reduzierten Gitter ermittelt. Die Wahrscheinlichkeit fiir die Auswahl der Zahl n
ist gleich der Wahrscheinlichkeit ezakt n Momente bei einer gegebenen Erbiumkon-
zentration von dem reduzierten Gitter vorzufinden®’. Die n magnetischen Momente

19 Jedes Element wird im Computer als FlieBkommazahl mit 4 Byte Genauigkeit dargestellt. Bei
12 magnetischen Momenten ist der benétigte Speicherplatz fiir eine Hamiltonmatrix somit 64 MB.
Jedes zusétzliche Moment vervierfacht diese Zahl.

20Die GroBe des reduzierten Gitters wird dabei gerade so festgelegt, dass die Wahrscheinlichkeit
fiir die Zahl n > nmax kleiner 1% ist.



3.4. WECHSELWIRKENDE MAGNETISCHE MOMENTE 25

werden nun auf dem Gitter zufillig verteilt. Das verwendete Sensormaterial liegt in
polykristalliner Form vor, daher wird auch die Richtung des Magnetfeldes zufillig
festgelegt. Damit kann nun der Matrix-Hamilton-Operator fiir das System fiir das
gegebene Magnetfeld B = B, aufgestellt werden. Die Berechnung der Energieeigen-
werte E; erfolgt auf numerische Weise?'. Mit Hilfe von Gl. 3.9-3.11 kénnen dann
die thermodynamischen Groflen fiir eine gegebene Temperatur T berechnet wer-
den. Um den Mittelwert der Gréflen mit hinreichender Genauigkeit bestimmen zu
konnen, muss die dargestellte Berechnung, von der Auswahl der Zahl n beginnend,
typischerweise 1000-fach wiederholt werden.

Wie auch zuvor bereits bei der Methode der Molekularfeld-Néherung dargestellt,
wurde auch hier aus den genannten Griinden auf eine Berticksichtigung der endlichen
Kohéarenzlange der Spinpolarisation der Leitungselektronen verzichtet.

Vergleich der vorgestellten Methoden

Die Unterschiede zwischen den beiden Berechnungsmethoden sollen nun kurz in
einem Vergleich zusammengefasst werden, wodurch eine Beurteilung der Annahmen
und der benutzten Nédherungen bei der spidteren Anwendung vereinfacht werden.

Zunichst werden in den beiden Methoden unterschiedliche Wechselwirkungsme-
chanismen angewandt, die in Abb. 3.10 gegeniibergestellt sind. Im Teilbild a) ist der

S4 Abbildung 3.10:
s, St Vergleich zwischen den Methoden,
£ a) Molekularfeld-Néherung, und
Aufspin b) exakte Diagonalisierung

fiir die Beriicksichtigung der Wech-

S, s selwirkung von in diesem Fall vier
3
Ss

magnetischen Momenten mit den
a) Molekularfeld-Naherung b) Exakte Diagonalisierung Spins S1,...,S54.

Mechanismus veranschaulicht, welcher der Molekularfeld-N&herung zugrunde liegt.
Hier wechselwirkt der zentrale Aufspin jeweils paarweise mit den einzelnen magne-
tischen Momenten, die zusétzlich nur die Wechselwirkung mit dem &dufleren Ma-
gnetfeld erfahren. In der Methode der exakten Diagonalisierung (Teilbild b)) wech-
selwirken alle magnetischen Momente paarweise, wobei jedoch keines der Momente
ausgezeichnet ist. Es handelt sich daher um eine Art kollektiver Wechselwirkung.
Dartiberhinaus wurden bei den Methoden zum Teil unterschiedliche Néherungen
benutzt, die in den vorhergehenden Abschnitten bereits diskutiert wurden und an
dieser Stelle tabellarisch zusammengefaf3t werden sollen:

21Es wurden eine Householder-Reduktion und daran anschlieBend der QL-Algorithmus der Nu-
merical Recipes angewendet.[NuR92]
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Exakte Diagonalisierung | Molekularfeld-Néherung

-isotrope Ndherung der RKKY-Wechselwirkung
Physikalische Niherungen - keine Einschrénkung der Kohérenzldnge der
Spinpolarisation der Leitungselektronen

_ - Ising-Modell

-nur paarweise WW der | _} .o Dipol-Dipol-WW
Berechnungsbedingte magnetischen Momen- | nur paarweise WW des
N#herungen te untereinander Aufspins mit freien

Umgebungsspins

GittergroBe (Kantenlénge 13
in Einheiten der fcc-Git- (4x periodische Randbe- 12
terkonstante (a)) dingungen)
maximale Anzahl unab- 12 6
héngiger Spins

Wie man der Tabelle entnehmen kann, sind die bei der Methode der exakten Dia-
gonalisierung gemachten Néherungen, was den physikalischen Hintergrund betrifft,
deutlich weniger einschneidend. Der betrachtete Gitterausschnitt ist groffer und mit
mehr unabhingigen magnetischen Momenten besetzt. Randeffekte, die bei der Me-
thode der exakten Diagonalisierung fiir randnah lokalisierte Spins auftreten kénnen,
werden durch die periodischen Randbedingungen effektiv unterdriickt, aber nicht
vOllig kompensiert.

Die Methode der exakten Diagonalisierung sollte die physikalischen Zusammenhénge
der Wechselwirkung deutlich genauer beschreiben. Dennoch sollen bei der Beschrei-
bung der experimentell bestimmten thermodynamischen Grolen (vergl. Kapitel 5)
beide Methoden angewandt und die zur Anpassung der Berechnungen verwendeten,
unterschiedlichen Wechselwirkungsparameter o angegeben werden.

3.5 Berechnung der thermodynamischen Eigenschaften
des Sensors unter Beriicksichtigung der Wechsel-
wirkung

Im vorhergehenden Abschnitt wurden zwei Verfahren vorgestellt, welche die Beriick-
sichtigung der Wechselwirkung der magnetischen Momente bei der Berechnung der
thermodynamischen Gréfien des Sensormaterials erméglichen. Beide Verfahren stiit-
zen sich auf unterschiedliche Annahmen und N#&herungen. Es sollen nun der Einfluss
der Wechselwirkung auf die Magnetisierung M, die Warmekapazitét Cspi, und so-
mit letztendlich auf das Kalorimetersignal 6@ (vergl. Gl. 3.3) untersucht werden.
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Da die Groflen experimentell zugénglich sind, kann im Kapitel 5 eine Anpassung der
Berechnung an die experimentell bestimmten Gréfien vorgenommen werden.

In den folgenden Abschnitten soll ein AuEr-Sensormaterial mit einer Konzentra-
tion von 300 ppm betrachtet werden wie es bei den Experimenten eingesetzt wurde.
Es wird die die Magnetisierung des Materials und die Temperatur- und Magnet-
feldabhéngigkeit des Kalorimetersignals berechnet, wobei sowohl wechselwirkungs-
freie, als auch wechselwirkende magnetische Momente angenommen werden sollen.
Die Wechselwirkung wird zunéchst mit Hilfe der Methode der exakten Diagonalisie-
rung und bei der Diskussion des Verlaufs des Kalorimetersignals auch mit Hilfe der
Molekularfeld-Naherung berticksichtigt. Auf diese Weise kann iiber einen Vergleich
der Ergebnisse eine Aussage iiber den Grad der Ubereinstimmung und damit iiber
die Giiltigkeit der angewandten Naherungen getroffen werden.

3.5.1 Magpnetisierung

Die Magnetisierung des Sensormaterials wird fiir den Fall isolierter magnetischer
Momente durch Gl. 3.19 beschrieben und deren Temperaturverlauf in Abb. 3.6
dargestellt. Unter Zuhilfenahme der Methode der exakten Diagonalisierung wird
nun die Wechselwirkung der magnetischen Momente und zwar zunéichst nur die
magnetische Dipol-Dipol-Wechselwirkung, und im folgenden Schritt zusétzlich die
RKKY-Wechselwirkung mit zwei unterschiedlichen Wechselwirkungsparametern o
beriicksichtigt. Das Ergebnis ist in Abb. 3.11 fiir zwei verschiedene Magnetfelder
dargestellt.

600 T T T T T T
- ohne Abbildung 3.11:

g 500 |- Zifglar 4 Magnetisierung M einer 300 ppm
< B=10mT ~a=10 AuEr-Probe als Funktion der inversen
s 400 | 4 Temperatur 1/T fiir zwei Magnetfelder.

Dargestellt sind die FErgebnisse der
g 300 | e ] Berechnung ohne  Wechselwirkung
o) “. dipolar (ohne), mit magnetischer Dipol-
% 200 - N 3:0 - Dipol-Wechselwirkung (dipolar), und
S zusitzlich mit RKKY-Wechselwirkung
§ 100 - B=2mT < fiir zwei verschiedene Wechselwir-

kungsparameter «. Die Berechnungen

OO ZIO 4'0 6IO 8I0 160 150 140 wurden mit Hilfe der Methode der

inv. Temperatur T (K exakten Diagonalisierung durchgefiihrt.

Deutlich erkennt man, dass kein qualitativer Unterschied zwischen den dargestell-
ten Verldufen besteht. Wie bereits in Abb. 3.6 gezeigt wurde, ist die Magnetisierung
umso grofer, je grofer auch das Magnetfeld ist, sie nimmt monoton zu. Andererseits
nimmt die Magnetisierung jedoch systematisch mit zunehmender Wechselwirkung
ab. Insbesondere erkennt man deutlich, dass diese Abnahme bereits mit der Beriick-
sichtigung der immer vorhandenen magnetischen Dipol-Dipol-Wechselwirkung er-
kennbar einsetzt.
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Wie man sich schnell verdeutlichen kann, nimmt auf gleiche Weise auch die Grofle
%71\1/{ ab. Das bedeutet, dass das Kalorimetersignal mit zunehmender Wechselwirkung

reduziert wird.

3.5.2 Warmekapazitat

Auf dhnliche Weise betrachten wir den Einfluss der Wechselwirkung auf die Warme-
kapazitdat des Sensormaterials. Wiederum wurde der Temperaturverlauf der Spin-
Waérmekapazitdat mit Hilfe der Methode der exakten Diagonalisierung berechnet und
in Abb. 3.12 zusammen mit dem bereits bekannten Verlauf fiir wechselwirkungsfreie
magnetische Momente dargestellt. Zum Vergleich wurden zwei Sdtze von Kurven
dargestellt, die fiir verschiedene Magnetfelder berechnet wurden, und zusétzlich,
vergleichend, die Wérmekapazitéit der Leitungselektronen eingezeichnet.

< 4 ' ' ' Abbild :

= e ildung 3.12:

E12} " dipolar - Molare Wirmekapazitdt ¢ einer
E - 0=3 300 ppm AuFEr-Probe als Funktion der
=10 S 7 Temperatur T fiir zwei Magnetfelder.
;0.8 | | Dargestellt sind die Ergebnisse der
.'E Berechnung ohne  Wechselwirkung
S 06 H B=10mT 4 (ohne), mit magnetischer Dipol-
% - Dipol-Wechselwirkung (dipolar), und
£ 04 j | zusammen mit RKKY-Wechselwirkung
g 02 b | fir zwei verschiedene Wechselwir-
5 1 Elektronen kungsparameter «. Zusitzlich ist die
S 0.00 n 20 50 30 Warmekapazitit der Leitungselektro-

Temperatur T (mK) nen eingezeichnet.

Auch hier erkennt man deutlich, dass der Einfluss der Wechselwirkung den prinzi-
piellen Temperaturverlauf der Kurven nicht d&ndert. Dennoch ist bereits mit der Be-
riicksichtigung der Dipol-Dipol-Wechselwirkung eine Verbreiterung des Maximums
und gleichzeitig eine Abnahme des Maximalwertes der Spin-Wérmekapazitét und
eine Erh6hung der Werte zu héheren Temperaturen hin zu beobachten. Dieser Ef-
fekt wird bei der zusétzlichen Beriicksichtigung der RKKY-Wechselwirkung noch
verstérkt. Insgesamt beobachtet man Bereiche, in denen die Warmekapazitdat durch
den Einfluss der Wechselwirkung reduziert, und andere, in denen sie erhoht ist.
Der thermodynamischen Definition der Warmekapazitit (Cy, d.h. bei konstantem
Volumen V)

oS Cyv(T
Cy=T (3T>V — /dS = /‘/Zg)dT = const (3.37)
folgend gilt, dass das Integral tiber %’ konstant bleibt, was hier auch erfiillt ist.

Wie im folgenden Abschnitt gezeigt wird, wiahlt man in der Regel ein Magnetfeld
von B ~ 2mT fiir eine Arbeitstemperatur von T = 20mK, und B 2 8mT fiir
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T = 80mK, um so die Grole des Kalorimetersignals zu maximieren. Daraus folgt
jedoch, dass die Wirmekapazitit des Kalorimeters, fiir die gewéhlten Parameter T'
und B, grundsétzlich durch den Einfluss der Wechselwirkung erhcht wird.

Das hat zur Folge, dass das Kalorimetersignal durch den Einfluss der Wechsel-
wirkung der magnetischen Momente auf zweifache Weise, d.h. durch die Reduktion
der Magnetisierung und durch die Erh6hung der Warmekapazitéit, vermindert wird.

3.6.3 Kalorimetersignal

Wir wollen nun beide Faktoren, die Reduzierung der Magnetisierung und die Erhéh-
ung der Spin-Wirmekapazitéit, zusammen betrachten. Dazu wurde das Kalorimeter-
signal als Funktion des Magnetfeldes fiir verschiedene Temperaturen, wiederum mit
Hilfe der Methode der exakten Diagonalisierung berechnet, und das Ergebnis in
Abb. 3.13 dargestellt.

Abbildung 3.13:
Kalorimetersignal ¢ einer 300 ppm
AuEr-Probe als Funktion des Magnet-
feldes B fiir zwei Temperaturen. Dar-
gestellt sind die Ergebnisse der Be-

0P (w.E.)

rechnung ohne Wechselwirkung (ohne),
unter Beriicksichtigung der magneti-
schen Dipol-Dipol-Wechselwirkung (di-

polar), und mit zusétzlicher Beriick-
sichtigung der RKKY-Wechselwirkung
fiir zwei verschiedene Wechselwirkungs-

Kalorimetersignal

parameter .

Magnetfeld B (mT)

Wie erwartet, ist die Hohe des Kalorimetersignals unter Beriicksichtigung der
Wechselwirkung gegeniiber dem wechselwirkungsfreien Fall (im betrachteten Tem-
peraturbereich) deutlich reduziert, obwohl der qualitative Verlauf der Kurven sehr
ghnlich ist. Das Maximum der Magnetfeldabhéngigkeit wird durch den Einfluss der
Wechselwirkung zu hoheren Werten hin verschoben und zusétzlich verbreitert. Al-
lein durch den Einfluss der magnetischen Dipol-Dipol-Wechselwirkung ist die Maxi-
malhohe bei T'= 80 mK um 10 % und bei 20 mK sogar um 60 % (in der Abbildung
nicht sichtbar) reduziert.

Wie unschwer zu erkennen ist, hat die Wechselwirkung starken Einfluss auf die
Magnetisierung, die Warmekapazitéit und damit auch auf die Groe des Kalorimeter-
signals. Aus diesem Grund ist die Beriicksichtigung der Wechselwirkung von grofler
Bedeutung bei der Wahl des Sensormaterials, d.h. der Wahl der Legierungskompo-
nenten und der Konzentration.
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Vergleich der Berechnungsergebnisse beider Methoden

Bisher wurden samtliche Kurvenverldufe mit Hilfe der Methode der exakten Diago-
nalisierung berechnet. Nun soll der Verlauf der Hohe des Kalorimetersignals zusétz-
lich mit Hilfe der Molekularfeld-Naherung berechnet werden. Das Ergebnis der Be-
rechnung ist in Abb. 3.14 im Vergleich zu den oben bereits diskutierten Ergebnissen
dargestellt. Um die Aussagekraft dieses Vergleichs zu erhchen, wurde die magneti-
sche Dipol-Dipol-Wechselwirkung bei der Anwendung der exakten Diagonalisierung
explizit ausgeschlossen.

30 T T T T
ui
2251 < —
o % Abbildung 3.14:
© ool v - Kalorimetersignal d® einer 300 ppm
o Eas;, AuEr-Probe als Funktion des Magnet-
215 E. =10 7| feldes B fiir zwei Temperaturen. Ver-
% 10 gleichend dargestellt sind die Ergebnis-
g~ se der Berechnungen mit den Methoden
S 3= der exakten Diagonalisierung (ED) und
g 0.5 ¢ [ T=8omK [
X 010 der Molekularfeld-Néherung (MF).

0.0 | | | |

0 2 4 6 8 10

Magnetfeld B (mT)

Der Vergleich der beiden Kurvensétze zeigt, dass fiir gleiche Parameter o und
T qualitative Ubereinstimmung zwischen den Ergebnissen der Anwendung der un-
terschiedlichen Berechnungsmethoden herrscht. Dennoch ist der quantitative Kur-
venverlauf unterschiedlich, woraus folgt, dass der Einfluss der Wechselwirkung, bei
gleichem Wechselwirkungsparameter o aber verschiedenen Berechnungsmethoden
durchaus unterschiedlich zu bewerten ist. Scheinbar resultiert derselbe Wechselwir-
kungsparameter in der Molekularfeld-Néherung in einer stirkeren Wechselwirkung
als unter Anwendung der exakten Diagonalisierung. Die grofite quantitative Ab-
weichung erkennt man bei tiefen Temperaturen und kleinen Magnetfeldern (hier
T = 20mK und B < 5mT). In diesem Bereich ist die Giiltigkeit der Molekularfeld-
N#herung aus folgenden Griinden zunehmend eingeschrankt: In Abschnitt 3.4.3 wur-
de bereits gezeigt, dass das als Storung betrachtete Molekularfeld einer Verteilungs-
funktion gehorcht, deren Maximum bei einem Magnetfeld von etwa 0,5 mT (fiir eine
Erbiumkonzentration von 300 ppm und « = 1), und somit in derselben Gréfenord-
nung wie das externe Magnetfeld liegt. Dariiber hinaus wird auch die n&herungsweise
Beschreibung des Systems im Ising-Modell mit abnehmender Temperatur ungenau-
er. Auf der anderen Seite findet man gute Ubereinstimmung bei groBen magnetischen
Flussdichten und erhthten Temperaturen (hier 7' = 80 mK). Einzig die Kurven fiir
vergleichsweise grofle Wechselwirkungen o = 10 zeigen auch bei T' = 80 mK eine
systematische Abweichung, die wiederum ihre Begriindung in den oben genannten
Argumenten findet.
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3.5.4 Einfluss der Spinkonzentration

Wenn der Wechselwirkungsparameter durch die Anpassung der Berechnungen an
die experimentell bestimmte Magnetisierung oder Gréfle des Kalorimetersignals be-
stimmt ist, so lassen sich mit Hilfe der Berechnungen wichtige Vorhersagen tref-
fen. Unter der Annahme, dass der fiir eine Spinkonzentration bestimmte Parameter
(hier 300 ppm) eine universelle Materialkonstante ist, konnen auf identische Wei-
se die Charakteristika von AuEr-Legierungen unterschiedlicher Spinkonzentration
berechnet werden.

Daraus kann man fiir jede Arbeitstemperatur eine bestimmte optimale Spinkon-
zentration ableiten. Diese Konzentration wird so grof} sein, dass die Warmekapazitit
der Spins die Gesamtwarmekapazitit des Sensors bestimmt. Sie wird jedoch nicht so
grof sein, dass die Wechselwirkung der magnetischen Momente zu stark wird oder
sogar magnetische Ordnung eintritt.

In Abb. 3.15 ist die Signalhthe als Funktion der Konzentration fiir vier ver-
schiedene Temperaturen dargestellt. Das Magnetfeld wurde fiir jeden Datenpunkt
in der Weise optimiert, dass fiir die Wahl der Temperatur und der Konzentration
die maximale Signalhthe erreicht wird. In dieser Abbildung erkennt man fiir jede

ol ST | Abbildung 3.15:

' oo, Grofle der zum Kalorimetersignal pro-
25mK \ portionalen Signalhohe S = %%
15 | Q - als Funktion der Konzentration fiir
vier verschiedene Temperaturen. c
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AuEr-Materials. Die Wechselwirkung
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05 _O/O/ 63mK \Olz\‘_ mit @« = 10 und der Dipol-Dipol-
100 mK T Wechselwirkung beriicksichtigt. Die
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/

Berechnungen wurden mit Hilfe der

00—t vruul el Methode der exakten Diagonalisie-
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rung durchgefiihrt. Die Kurven ver-
binden die Datenpunkte.

der dargestellten Temperaturen ein ausgeprigtes Maximum, welches mit zunehmen-
der Temperatur zu gréfleren Konzentrationen verschoben wird. Dieses Verhalten ist
unmittelbar nachvollziehbar, da die zunehmende Warmekapazitit der Leitungselek-
tronen durch die Warmekapazitét der magnetischen Momente kompensiert werden
muss.”? Anhand dieser Abbildung kann man erkennen, dass die Wahl des AuEr-
Materials mit einer Konzentration von 300 ppm fiir eine Temperatur 7" ~ 100 mK
optimal ist, die Signalh6he jedoch bei niedrigeren Temperaturen wie der tatséchlich
spiter gewihlten Betriebstemperatur von T =~ 30mK um ca. 30% gegeniiber der
Signalhohe eines mit 100 ppm dotierten AuEr-Sensors reduziert ist.

2274 beachten ist hier, dass die Wirmekapazitét der magnetischen Momente auch durch das Ma-
gnetfeld bestimmt wird, dessen optimaler Wert monoton mit der Konzentration und der Temperatur
ansteigt.
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Erweitert man die oben beschrieben Optimierungsberechnungen auf einen weiten
Temperaturbereich, so folgt mit der Methode der exakten Diagonalisierung das
in Abb. 3.16 dargestellte Ergebnis. In dieser Abbildung erkennt man, dass die Si-

T A

Abbildung 3.16:
Grofle der Signalhohe S fiir das AuFr-
Material als Funktion der Tempe-

ratur den Wechselwirkungsparameter
a = 10 und unter Beriicksichti-

gung der magnetischen Dipol-Dipol-

0.1 §°° 1 Wechselwirkung. Die Beschriftung der

Signal S (10" A/m mol/J)

‘: Punkte beschreibt die Konzentration

der magnetischen Momente.

100 1000
Temperatur T (mK)

gnalhGhe nach der Optimierung hinsichtlich des Magnetfeldes und der Konzentration
fiir alle dargestellten Wechselwirkungsparameter invers proportional mit steigender
Temperatur abnimmt. Dieses Ergebnis ist insbesondere fiir die Wahl der Konzen-
tration der magnetischen Momente im Sensormaterial (hier fiir das AuEr-Material)
in unterschiedlichen Arbeitstemperaturbereichen bedeutsam. Darauf basierend kann
die Vorhersage getroffen werden, dass die Signalhdhe fiir eine Temperatur 7" = 1K
auf 3,3% des Wertes fiir T'= 30mK abfillt. Wihrend damit die Energieauflosung
fir den Nachweis von niederenergetischen Réntgenquanten (wie hier E, ~ 6keV)
erheblich eingeschrinkt wird, deutet dieses Ergebnis darauf hin, dass der Nachweis
von hoherenergetischen y-Quanten im Bereich von E, =~ 200keV prinzipiell mit
gleicher relativer Energieauflosung realisierbar ist.

Mit dem in Abb. 3.16 dargestellten Ergebnis wird deutlich, dass magnetische Kalori-
meter fiir sehr unterschiedliche experimentelle Situationen optimiert werden kénnen.
Das beschriebene Berechnungsmodell kann auf einfache Weise erweitert werden, um
die Eigenschaften unterschiedlicher Sensorlegierungen und den Einfluss der Verwen-
dung zusétzlicher Absorber auf die Grofle des Kalorimetersignals zu beschreiben.
Auf eine detaillierte Darstellung der Ergebnisse dieser Rechnung soll im Ramen der
vorliegenden Arbeit verzichtet werden.
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Im vorhergehenden Kapitel sind bereits einige Griinde beschrieben worden, weshalb
magnetische Kalorimeter notwendigerweise bei tiefen Temperaturen betrieben wer-
den miissen. Zum einen ist dort die Wiarmekapazitéit des Gitters und der Leitungs-
elektronen reduziert und die der Spins, bei geeigneter Wahl des Magnetfeldes, erhoht.
AuBerdem wird das eigentliche Messsignal, die Anderung des magnetischen Flusses
A @ bei einer Temperaturinderung AT, umso grofler, je tiefer die Betriebstempera-
tur ist (vergl. Gl. 3.19). Tatséchlich wird die Qualitét des Kalorimetersignals jedoch
nicht durch die Signalhohe allein, sondern durch das sogenannte Signal-zu- Rauschen-
Verhiltnis' bestimmt.

Im folgenden Abschnitt wird zunéichst kurz auf die Erzeugung, Messung und
Regelung tiefer Temperaturen eingegangen. Danach soll die Funktionsweise und der
Betrieb des SQUID-Magnetometers erldautert werden, bevor die Signalverarbeitung
beschrieben wird.

4.1 Tiefe Temperaturen

Fiir die Erzeugung von Temperaturen unterhalb von ca. 100 mK sind heute kom-
merzielle Maschinen verfiighar, in denen zwei verschiedenen Techniken angewendet
werden. Zum einen wird die Entmischung eines *He/*He-Gemisches bei tiefen Tem-
peraturen in einem sogenannten Verdinnungskryostaten genutzt, zum anderen die
adiabatische Entmagnetisierung von paramagnetischen Materialien, wie paramagne-
tischen Salzen. Auf eine detaillierte Darstellung dieser Techniken soll hier verzichtet
werden.”

Fiir die Entwicklung und den Betrieb des hier beschriebenen magnetischen Ka-
lorimeters wurde ein Verdiinnungskryostat eingesetzt. Dessen Mischkammer, der
kélteste Teil des Kryostaten, erreichte Temperaturen bis ca. 5 mK. Die Temperatur

'Die Definition des Begriffs ’Signal-zu-Rauschen-Verhéltnis’ ist nicht eindeutig definiert. Wir
wollen diesen Begriff hier zundchst als das Verhéltnis zwischen Signal- und Rauschamplitude defi-
nierten. Spéter, bei der Diskussion der instrumentellen Auflésung des Kalorimeters (Abschnitt 7.1.2)
bendtigen wir eine spezielle Definition, welche die Signalamplitude und -form sowie die spektrale
Verteilung des Rauschens beriicksichtigt.

2 Ausfiihrliche Beschreibungen der beiden Techniken, zusammen mit anderen Methoden der Tief-
temperaturtechnik sind beispielsweise in den Lehrbiichern von Lounasmaa[Lou74], Pobell[Pob95]
oder Enss[Ens00] zu finden.
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der Mischkammer wurde mit Hilfe eines kalibrierten Kohle-Widerstandsthermome-
ters bestimmt.[Wei95]

Die Temperatur ist beispielsweise bei der Messung der temperaturabhingigen
Magnetisierung des Sensormaterials und der genauen Einstellung der Arbeitstempe-
ratur des Kalorimeters von Bedeutung. Zur Stabilisierung dieser Arbeitstemperatur
wird ein Temperaturregler bené6tigt, der von einem schnellen, hochauflésenden Ther-
mometer angesteuert wird. Als ein solches Thermometer kann das Kalorimeter selbst
eingesetzt werden. Die Funktionsweise des damit angesteuerten Temperaturreglers
wird in Abschnitt 4.4 beschrieben.

4.2 SQUID-Technik

Kernstiick der Messung des Kalorimetersignals ist das SQUID-Magnetometer. Die-
se Magnetometer sind die derzeit empfindlichsten Nachweisgeréte fiir magnetischen
Fluss. Aber auch alle anderen Messgrofien, die sich in magnetischen Fluss konver-
tieren lassen, wie z.B. magnetische Flussdichte, magnetische Feldgradienten, elek-
trischer Strom, Spannung, Auslenkung o.A., lassen sich mit Hilfe von SQUIDs sehr
genau messen. Aufgrund der hohen Empfindlichkeit und der hohen intrinsischen
Bandbreite (>100 MHz) er6ffnet sich ein auflerordentlich breites Anwendungsgebiet.

Im folgenden Abschnitt wird die Funktion eines SQUIDs erldutert. bevor die An-
wendung des SQUIDs im magnetischen Kalorimeter beschrieben wird.

4.2.1 SQUID-Grundlagen

Entscheidend fiir die Funktionsweise eines SQUIDs ist die Tatsache, dass in Supra-
leitern eine makroskopische Wellenfunktion vorliegt. Das hat zwei Konsequenzen:
Zum einen die Flussquantisierung, d.h. die Eigenschaft, dass der Fluss @ in ei-
ner geschlossenen supraleitenden Schleife in Einheiten des elementaren Flussquants
®, = 2,07 - 107> Wb quantisiert ist[Lon50]. Zum anderen das Tunneln von Cooper-
Paaren durch sogenannte Josephson-Kontakte[Jos62]. SQUIDs werden in verschie-
denen Ausfiihrungen entwickelt; die in dieser Arbeit verwendete Schaltungsform ist
das de-SQUID, welches aus einer supraleitenden Schleife besteht, die an zwei Stellen
durch jeweils einen Josephson-Kontakt unterbrochen ist. Die folgende Beschreibung
ist daher auf das de-SQUID fokussiert und ist zusétzlich auf die fiir die Diskussion
des magnetischen Kalorimeters wesentlichen Aspekte reduziert worden.?

Praktisch alle dc-SQUIDs werden heute in Diinnschichttechnik und in der Regel
auf Silizium-Substraten hergestellt. Ein solches SQUID ist schematisch in Abb. 4.1 a)
dargestellt. Man erkennt die kreisférmige Leiterschleife, die an zwei Stellen durch
die Josephson-Kontakte unterbrochen ist (durch die beiden Kreuze auf dem Ring
gekennzeichnet). Die Ansteuerung findet typischerweise durch den Strom I aus einer
rauscharmen Konstantstromquelle statt. Als Signal dient die Spannung Usg, die iiber

dem SQUID abfillt.

3Eine ausfiihrliche Beschreibung des Aufbaus und der Eigenschaften verschiedener SQUIDs findet
man in der Buchveroffentlichung von Weinstock.[Wei96]
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Abbildung 4.1: a) Das dc-SQUID mit geshunteten Josephson-Kontakten,
b) Strom-Spannungs-Charakteristik fiir zwei verschiedene magnetische
Fliisse &,
¢) Spannungs-Fluss-Charakteristik fiir I = I.
(Nach [Wei96], Kapitel 2.)

Die beiden Josephson-Kontakte sind jeweils mit einem Widerstand iiberbriickt®,
um die sonst auftretende Hysterese in der Strom-Spannungs-Kennlinie der Kontakte
zu unterdriicken[Ste68][McC68]. Der Verlauf der Strom-Spannungs-Kennlinie zweier
parallelgeschalteter Kontakte ist abhéngig von dem in der Leiterschleife eingeschlos-
senen magnetischen Fluss. In Abb. 4.1 b) ist diese Kennlinie fiir zwei verschiedene
Fliisse @ aufgetragen.

Wird das SQUID mit einem konstanten, sogenannten Bias-Strom® Ig angesteu-
ert, so folgt eine Spannungs-Fluss-Kennlinie, die in Abb. 4.1 ¢) dargestellt ist. Diese
besitzt einen oszillatorischen Charakter mit einer Periode von genau einem elemen-
taren Flussquant ®,. Jede Flusséinderung im SQUID (hier z.B. durch die Absorption
eines Rontgenquants im Sensor) erzeugt also eine Anderung der am SQUID abge-
griffenen Spannung Us. Diese Kennlinie ist jedoch nichtlinear, weshalb das SQUID
i.Allg. eine zusétzliche Beschaltung in Form einer Riickkopplung benétigt, um die
Kennlinie zu linearisieren. Die Funktionsweise der in dieser Arbeit verwendeten Be-
schaltung wird im folgenden Abschnitt beschrieben.

4.2.2 Flussriickkopplung und Modulation

Die Ubertragungsfunktion des SQUID-Sensors® wird linearisiert, indem die Elektro-
nik den von auflen eingekoppelten Fluss (@) mit Hilfe eines Riickkoppelflusses ( @p)
kompensiert (FLL-Technik”), so dass ¢ = ® — & = const. gilt. Das Ausgangs-
signal ist in diesem Fall nicht die am SQUID direkt abgegriffene Spannung Usg,

‘Hiufig wird der Begriff *Shunt’ benutzt. Shunt <engl.> (Nebenschluss).

Bias <engl.> (Neigung, Hang; Bias-Strom: Zur Wahl des Arbeitspunktes benétigter Strom).

5Die Ubertragungsfunktion des SQUID-Sensors ist hier die *Ausgangsspannungs-Fluss-Kennlinie’
des SQUIDs in Verbindung mit dessen Ansteuerungselektronik.

"FLL = Flux-Locked-Loop.
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sondern der zur Kompensation notwendige Strom Iy, bzw. die iiber dem sogenann-
te Riickkopplungswiderstand Ry abfallende Spannung Ur (vergl. Abb. 4.2). Da die

sQuID Verstérker

Lock-in-

Om
= Detektor

e Abbildung 4.2:
Blockschaltbild der Modulations-
und Riickkoppelschaltung (FLL)
zur Ansteuerung des SQUIDs.

(nach[Cla76])

A

L L

Modulations- und Oszillator
Rickkoppelspule :

SQUID-Spannung Ug nur einige pV betragt, werden an das SQUID und dessen Aus-
leseelektronik hohe Anforderungen in Bezug auf mogliche Rauschbeitrige gestellt.

Heute werden zwei verschiedene Grundtypen von SQUID-Auslesemethoden benutzt,
die direkte [Dru90] und die flussmodulierte Methode [Cla76]. Beide wenden die oben
beschriebene Flussriickkopplung an, um wihrend des Auslesens der SQUID-Span-
nung den Gesamtfluss im SQUID konstant zu halten.

Die direkte Methode ist vom Prinzip her die am einfachsten aufgebaute Schal-
tung. Hier wird der sogenannte Arbeitspunkt (AP) in der Spannung-Fluss-Kennlinie
(Abb. 4.1 ¢)) an einem Punkt maximaler Steilheit (%) gewihlt, und die SQUID-
Spannung Ug zur Ansteuerung der Riickkopplungsschaltung direkt gemessen. Diese
Methode zeichnet sich insbesondere durch die prinzipielle Einfachheit der Elektronik
aus. In der Praxis zeigt sich jedoch, dass besondere Vorkehrungen getroffen werden
miissen, um das SQUID-Eigenrauschen iiber das Eingangs-Spannungsrauschen des
Vorverstarkers anzuheben, ohne das Signal-zu-Rauschen-Verhéltnis zu beeintrachti-
gen. Dazu wird die sogenannte APF-Technik® benutzt, welche die Flankensteilheit
der Spannungs-Fluss-Kennlinie des SQUID einseitig kiinstlich vergroBert.[Dru90]

Im Rahmen der Arbeiten am magnetischen Kalorimeter in Heidelberg wurden Vor-
versuche mit einem solchen SQUID-Sensor durchgefiihrt, welche die Anwendbarkeit
der Methode fiir das magnetische Kalorimeter demonstrieren.[Sol99].

Fiir das in dieser Arbeit diskutierte integrierte magnetische Kalorimeter wurde
jedoch die Flussmodulations-Methode verwendet, da zum einen das verwendete
SQUID nicht fiir die Ansteuerung mit der APF-Technik entwickelt wurde und zum
anderen auf eine bereits bewahrte Technik zuriickgegriffen werden konnte. Ein Block-
schaltbild dieser Methode ist ein Abb. 4.2 dargestellt.

Die Riickkoppelspule ist hier neben dem eigentlichen Riickkoppelkreis zusétzlich
mit einem Oszillator (Frequenz fy; ~ 250kHz) verbunden. Auf diese Weise wird
in das SQUID neben dem eigentlichen Riickkoppelfluss @ ein zeitlich oszillierender
Modulationsfluss @)y mit der Amplitude = 0,25 ®, eingekoppelt. Mit der Oszillation
des Gesamtflusses innerhalb der SQUID-Schleife fithrt auch die SQUID-Spannung Ug

8 APF = Additional-Positive-Feedback <engl.> (Zusitzliche positive Riickkopplung).
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Schwingungen aus. Diese Spannung wird zunéchst von einem bei tiefen Temperatu-
ren befindlichen Transformator” und in einer zweiten Stufe von einem Vorverstirker
verstiarkt, der bei Zimmertemperatur betrieben wird. Dessen Ausgang ist mit dem
Signaleingang eines Lock-in-Detektors (Mischer) verbunden. Der Referenzeingang ist
wiederum mit dem Ausgang des oben genannten Oszillators verbunden. Der Lock-
in-Detektor bestimmt die Phasenlage der Komponente des Eingangssignals mit der
Oszillatorfrequenz fyr, wodurch je nach Lage des Arbeitspunktes (AP) die folgenden

Spannungen am Ausgang Ur; beobachtet werden kénnen':

AP-Lage AuBerer Fluss Urr _
AP @ = 0 — 0 Lu T T T T
0 A 210 3) .
(1) 0> Pp>P,/2 >0
(2) —D,/2< Py <0 <0 2 "
3 Py =+8,/2 =0 205 [ -
) of S @ @)
=3
»
Abbildung 4.3: Q00F  ap, AP,; |
2
Schematische Spannungs-Fluss-Kennlinie eines o ! ! ! !
SQUIDs mit verschiedenen Arbeitspunktlagen. @ 05 00 05 1.0
magn. Fluss ®, (Py)

Exemplarisch sind verschiedene Lagen der Arbeitspunkte und deren Oszillations-
bewegung, bedingt durch die Flussmodulation, angegeben, um das jeweilige Aus-
gangssignal des Mischer zu veranschaulichen. Es gelte nun ohne Beschréankung der
Allgemeinheit @ = &5 — $p = 0. Gilt zundchst @o = 0, dann liegt der Arbeitspunkt
bei APy und die Ausgangsspannung des Mischers ist Ur; = 0. Verdndert sich der
duflere Fluss so, dass @ > 0 gilt, verdndert sich dieses Ausgangssignal zu Uy > 0.
Der nachgeschaltete Regler (vergl. Abb. 4.2) wird nun den Riickkoppelstrom Iy und
damit den Riickkoppelfluss so verindern, dass wieder &g = @4 gilt. Der zur Er-
zeugung des Riickkoppelflusses @r benétigte Strom Iy ist daher proportional zum
duBleren Fluss @a. Die Kennlinie ist somit linearisiert.

Steigt @A jedoch viel schneller an, als der Regler den Riickkoppelfluss &g verén-
dern kann'!, und iiberschreitet @5 sogar Punkt (3), so éndert Ury das Vorzeichen.
Die Regelung korrigiert den Riickkoppelfluss @ in der entgegengesetzten, falschen’
Richtung, bis sie den neuen Arbeitspunkt mit AP, erreicht. In der Praxis werden
durch eine spezielle Beschaltung der SQUID-Ausleseelektronik Vorkehrungen getrof-
fen, welche den Arbeitspunkt nach dem Eintreten dieses sogenannten Flusssprunges
auf dem urspriinglichen Punkt APq zuriicksetzen.

Das Ausgangssignal des mit der Modulationsmethode betriebenen SQUID-Sensors
ist nun die Spannung Up, die iiber dem Riickkopplungswiderstand R am Ausgang
des Reglers abfillt, und diese steht in linearem Zusammenhang zum &ufleren Fluss

9Dieser Transformator befindet sich in unmittelbarer Nihe zum SQUID.

10Dje Vorzeichen der Spannung Upr sind von der jeweiligen Beschaltung abhéngig.

"Die max. Anstiegsgeschwindigkeit des Reglerausgangssignal wird durch dessen Slewrate be-
stimmt.
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&4 . Damit ist das SQUID, zusammen mit der Ausleseelektronik ein lineares Bauteil.

Die Modulationsmethode hat gegeniiber der direkten Methode den Vorteil, dass
die Empfindlichkeit gegeniiber Radiofrequenz-Stérungen erheblich reduziert wird.
[Koch94] AuBlerdem sind die Auswahlkriterien fiir die Verstérkerbauteile der Aus-
leseelektronik weniger streng, allerdings benétigt die elektronische Schaltung der
Modulationsmethode mehr Bauteilkomponenten.

Ein gewisser Nachteil der Modulationsmethode ist die Einschrénkung der nutz-
baren Bandbreite der Ausleseelektronik auf f < fyr/2. Fiir die hier verwendete Elek-

tronik'? ist fy = 256 kHz, weshalb die nutzbare Bandbreite ca. 100 kHz betrigt.
Die maximale Slew-Rate des Systems aus Lock-in-Detektor und Regler betragt
~ 30k, /s.

Die direkte Methode besitzt dagegen eine deutlich hchere Bandbreite von ty-
pischerweise iiber 1 MHz, die nur durch die benutzten Verstidrkerbauteile und die
gewiinschte Verstiarkung limitiert ist. Damit verbunden ist héufig auch eine hohere
Slew-Rate.

Eine Ausnahme im Bereich der flussmodulierten SQUID-Sensoren bildet die Ent-
wicklung von R.H. Koch et al. [Koch96], ein mit 16 MHz radiofrequenz-moduliertes
SQUID-System welches einen Lock-In-Detektor fiir Radiofrequenz-Signale verwen-
det. Die erreichte Bandbreite betriigt >2,3 MHz mit einer Slew-Rate > 1-10° @, /s.
Wie die Anwendung der direkten Methode [Sol99] handelt es sich auch hierbei um
eine interessante Alternative fiir das bisher verwendete SQUID-System.

4.2.3 Ketchen-SQUID

Das im Rahmen der vorliegenden Arbeit eingesetzte SQUID ist kommerziell erhélt-
lich."® Es wird im Folgenden Ketchen-SQUID genannt; ein Name, der auf dessen
Entwickler M.B. Ketchen und J.M. Jaycox zuriickgeht, die als Pioniere der in Diinn-
schichttechnologie gefertigten SQUIDs gelten.[Jay81][Ket82] Sie entwickelten das er-
ste sogenannte Square-Washer-SQUID', eine Bezeichnung, die auch heute noch fiir
diese planare Geometrie benutzt wird.

In den Labors von IBM' entwickelten M.B. Ketchen et al. eine Vielzahl von
SQUIDs, wovon 11 Typen einer speziellen Baureihe [[BM94] durch die Firma Quan-
tum Magnetics'® vertrieben werden. Diese SQUIDs sind auf 3 verschiedenen Chips
untergebracht, die im sogenannten PARTS-Prozess'” auf Silizium-Substraten mit
einer 0,6 pm-Technologie aufgebaut wurden.[Ket91]

Das fiir den Einsatz im hier beschriebenen magnetischen Kalorimeter ausgewéhlte
Magnetometer-SQUID (Modell 'KMAG10-50’, Chip-Typ 'SSC003’) ist in Abb. 4.4

1256-SQUID-System, Conductus INC., Sunnyvale, CA, USA.

13 jeferant: Quantum Design, San Diego, CA, USA.

14Square washer <engl.> ("Rechteckige Scheibe’).

15IBM Reserarch Division, T.J. Watson Research Center, Yorktown Heights, NY, USA.
18 yia Quantum Design, San Diego, CA, USA.

"PARTS= Planarized All-Refractory Technology for Superconductors.
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photographisch abgebildet. Dieses SQUID besitzt eine einzelne Detektionsspule mit
einem Durchmesser von 50 um, die Teil der SQUID-Schleife ist. Der Abstand zwi-
schen der Spulenwindung und den Josephson-Kontakten ist mit ca. 1,2mm recht
grofl. Durch diese Geometrie besteht prinzipiell die Moglichkeit, ein magnetisches
Feld am Ort des Sensors innerhalb der Detektionsspule anzulegen, ohne dabei die
Funktion des SQUIDs durch das Magnetfeld am Ort der Josephson-Kontakte zu be-
eintriachtigen. Von dieser Option wurde hier jedoch kein Gebrauch gemacht, da die
SQUIDs mit nur geringen Beeintrichtigungen in Magnetfeldern von bis zu 3,5mT
betrieben werden konnten.'® Zum Vergleich: Fiir viele SQUIDs liegt das maximale
Magnetfeld am Ort der Josephson-Kontakte unter 0,1 mT.

I l l l e

Josephson-
Kontakte

Shunt-

Widerstande Schleife

Abbildung 4.4: Photographie eines SQUID-Chips vom Typ SSC003, mit Ausschnittsver-
groflerungen der Josephson-Kontakte und der Shuntwiderstéinde, sowie der
SQUID-Schleife mit eingesetztem scheibenférmigen AuEr-Sensor.

Die Resistenz gegeniiber dufleren Magnetfeldern wurde durch die Verwendung von
vergleichsweise kleinen Josephson-Kontaktflichen von 1 um? ermoglicht ohne diese
mit einer supraleitenden Schicht zu unterlegen. Alle SQUIDs besitzen Josephson-
Kontakte mit kritischen Stromstéirken I. von 1 bis 6 A die mit PtRh-Dampfungs-
widerstédnden (Rs=10) versehen sind. Dieses Material bleibt selbst bei bei den
tiefsten erreichten Chip-Temperaturen (Tcnip ~ 22 mK) normalleitend. [[Ket94]

Der im Experiment gewéhlte, optimale Bias-Strom ist von einer Vielzahl von
Parametern, insbesondere von dem an den Josephson-Kontakten herrschenden Ma-
gnetfeld, abhingig. Er wird in der Regel so gew&hlt, dass das weifle Rauschen des
SQUIDs minimal wird. Grundsétzlich gilt fiir den Bias-Strom Igja.s > 2 I.. Bei einem
typischen Strom von Igj,s = 20 A wird in den parallel geschalteten Dampfungswi-
derstéinden eine maximale Leistung von P = %I]%iasRS = 0,5nJ dissipiert. Diese
scheinbar geringe Leistung reicht aus, um die wahre Chip-Temperatur um mehrere
mK iiber die Badtemperatur anzuheben. Daher wird es notwendig, die tatséchliche
Chip-Temperatur in Abhéngigkeit vom Bias-Strom, als Funktion der Badtemperatur
zu bestimmen (vergl. Abschnitt 6.1). Auch der Riickkoppelstrom Iy ist eine Quelle

18Experimentell gepriift wurde dies fiir die SQUIDs vom Typ 'KS1W10-35’, Chip ’SSC001’ und
"KMAG10-50’, Chip ’SSC003’ fiir Feldvektoren rechtwinklig sowie und "KSUP10-50’, Chip 'SSC001’
[Nar94] parallel zur Chip-Oberfléche.



40 4. EXPERIMENTELLE TECHNIK

fiir einen geringen Wéarmeeintrag, falls Irx # 0 ist. Da dieser Strom die Sensortem-
peratur wiedergibt und daher i.Allg. nicht konstant ist, ist auch der Wérmeeintrag
und dadurch bedingt wiederum die Chip-Temperatur zeitlich verénderlich. Da das
Kalorimetersignal stark temperaturabhéngig ist (vergl. Abschnitt 5.4), miissen fiir
den Betrieb des Kalorimeters mit Hilfe einer Temperaturregelung besondere Vor-
kehrungen getroffen werden um die Sensortemperatur auf der Betriebstemperatur
zu stabilisieren (vergl. Abschnitt 4.4).

Das SQUID wird mit der flussmodulierten Methode ausgelesen, die verwendete Be-
schaltung ist in Abb. 4.5 dargestellt.

FLL-

Transformator e\i’{i:-Sht:ng Elektronik
Iderstan: .
: Bias-Strom Abbildung 4.5:

Schema der Beschaltung des

C:ﬂ : Spannung SQUID-Chips mit passiven Bau-

(s:ﬁnigln- 5,{'3;’.;;(:,’;39,_ teilen bei 30 mK und Ansteuerung

strom bzw. Auslesen durch Elektronik

M_t_)dulations- und Alumir]ium-Bond- (FLL) bei Zimmertemperatur

Riickkoppelspule Verbindungen (300 K)

30 mK 300 K

In der Abbildung ist die SQUID-Ausleseelektronik in zwei Bereiche unterteilt. Der
erste, der Tieftemperaturbereich beinhaltet das SQUID selbst und den Transforma-
tor, der zur Spannungsverstirkung der SQUID-Spannung benétigt wird. Die Pri-
mér- und Sekundérspule des Transformators sind in torodialer Geometrie auf einen
Ferrit-Kern'” gewickelt. Der Bias-Shunt-Widerstand (radiale Metallfilm-Bauform,
Rpias=1,69Q, 18 W) wird benétigt, um den zun#chst konstanten Bias-Strom der
FLL-Elektronik am Ort der Josephson-Kontakte variieren zu kénnen. Auf diese Wei-
se kann die Strom-Anderung vom Transformator iibertragen werden. Diese Beschal-
tung unterscheidet sich in diesem Punkt daher geringfiigig von der in Abschnitt 4.2.1
vorgestellten Betriebsart.

Der zweite Bereich, der die Ausleseelektronik in FLL-Technik und die Konstant-
stromquelle fiir den Bias-Strom beinhaltet, wird bei Zimmertemperatur betrieben.
Als Verbindung zwischen beiden Bereichen werden sechs paarweise verdrillte Lei-
tungen von sehr guter Leitfdhigkeit benttigt, die an mehreren Stellen innerhalb des
Kryostaten thermisch angekoppelt wurden, um dessen Wérmelast zu reduzieren.

SQUIDs besitzen von Natur aus eine auflerordentlich hohe Empfindlichkeit ge-
geniiber Magnetfelddnderungen von ca. 1T/ vHz.?" Daher ist eine Abschirmung des
SQUIDs und dessen Ansteuerleitungen gegeniiber elektromagnetischen Stérungs-
quellen (bis auf Ausnahmen) obligatorisch. Solche Quellen sind u.a. das Stromnetz
(50 Hz), Computer und insbesondere Radio- und Fernsehsender. Fiir die Abschir-
mung im Tieftemperatur-Bereich wurde fiir den SQUID-Chip ein supraleitender Zy-
linder und fiir die sonstigen Bauteile eine geschlossene Metallabschirmung benutzt.
Die Materialwahl wird im folgenden Abschnitt niher erldutert.

9Typ: Powder Core 55145. Lieferant: Magnetics, Butler, PA, USA.
2Dieser Wert gilt fiir ein typisches SQUID-Rauschen von 1u®,/vHz und eine kreisférmige
SQUID-Schleife mit Durchmesser 50 pm.
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4.3 Aufbau des magnetischen Kalorimeters

4.3.1 Kupfertrager

Den Aufbau des magnetischen Kalorimeters mit dessen einzelnen Komponenten zeigt
Abb. 4.6. Das gesamte Kalorimeter ist auf einen stabilen Kupfertriger aufgebaut.

Kupfertrager SQUID-Chip V-Abschirmung

iz

[—————»]
10 mm

Kupferhiilse Bias-Shunt-Widerstand Réntgenquelle
+ Transformator

Feld- und Heizstrom

Abbildung 4.6: Schnittbild des Kupfertragers mit eingebetteten passiven Bauelementen,
sowie der Rontgenquelle und Teilen der Abschirmung gegen elektromagne-
tische Storstrahlung.

Im Mittelteil dieses Kupfertriagers ist beidseitig jeweils eine Nut eingefrist, die ver-
schiedene passive Bauteile, wie den Transformator und den Bias-Shunt-Widerstand
aufnehmen konnen. Dieser Teil wird durch eine Kupferhiilse gegen elektromagneti-
sche Storungen geschirmt. Auf der rechten Seite der Abb. 4.6 ist eine weitere Ab-
schirmung aus Vanadium sichtbar, deren Funktion in Abschnitt 4.3.6 beschrieben
wird.

An der Stirnseite des Kupfertrégers (in der Mitte des Bildes) ist der SQUID-
Chip mit Hilfe einer diinnen Klebstoffschicht (GE-7031) fixiert. Diese Stirnfliche ist
in Abb. 4.7 dargestellt. Der SQUID-Chip befindet sich in einer Vertiefung, so dass
die Oberflichen des SQUIDs und der umgebenden Kupferleiterbahnen (Bond-Pads)
die gleiche Hohe besitzen. Das erleichtert die elektrische Kontaktierung des SQUIDs
mit Aluminium-Bond-Dréihten, die in der Abbildung als feine Linien erkennbar sind.
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Bond-Pads  Bond-Dréhte SQUID-Chip

Abbildung 4.7:
Stirnfliche des Kupfertrigers mit
SQUID-Chip, Bonddrihten und -
pads.

Kupfertrager Sensor

4.3.2 Sensor

Der Sensor ist aus dem in Abschnitt 3.2 beschriebenen Material hergestellt worden.
Die nach dem Erschmelzen zunéchst tropfenformige Gestalt des Sensormaterials
wurde durch Walzen in Folienform gebracht. Auf einem Kupferplattchen wird die
gewalzte, 20(5) um diinne Folie des AuEr-Materials mit Hilfe eines Cyanacrylat-
Klebstoffes®! fixiert und anschlieend mit einem Laser in der gewiinschten Form
ausgeschnitten.’” Eine elektronenmikroskopische Aufnahme des Sensors nach der
Laser-Bearbeitung zeigt Abb. 4.8.

IEKY WD:7MM

Abbildung 4.8:
Elektronenmikroskopische Aufnahme des
Sensors direkt nach der Laser-Bearbeitung.

Kupferplattchen Klebstoffschicht

Deutlich erkennbar sind die Kanten des Sensor, deren charakteristische Form
aus dem ’Schreiben’ der Pixel des Laser-Scanners resultieren. Die diinne, dunkle
Schicht am Boden des Sensors ist die Klebstoffschicht unterhalb welcher sich das
Kupferplédttchen befindet. Auf der Stirnfliche des bearbeiteten Sensors erkennt man

21'Krazy-Glue’, das US-Pendant zum UHU-Sekundenkleber.

22Mein besonderer Dank gilt an dieser Stelle P. Heyl, der mit Hilfe eines computergesteuerten
Laser-Scanners die flache, zylindrische Form des Scheibchens von nur 50 ym Durchmesser aus der
Folie herausarbeitete.[Hey00]
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den Materialauswurf der wiahrend der Bearbeitung gebildet wird.

Im anschlieBenden Schritt konnte das noch fixierte Scheibchen durch sanftes
Beriihren mit einer feinen Nadel gelost, mit einem Mikromanipulator aufgenom-
men und in der SQUID-Schleife positioniert werden. Eine zuvor aufgebrachte diinne
Silikonfettschicht fixierte den Sensor auf der Chip-Oberfliche. Diese Methode erweist
sich als vorteilhaft, da die Verbindung bei Zimmertemperatur beliebig verdnderbar
ist und bei tiefen Temperaturen dennoch festen Halt gewihrt.

Bei einigen Experimenten wurde zwischen Sensor und Absorber eine diinne Iso-
lationsschicht (PE-Folie, 15 um dick) eingesetzt um die Thermalisierungszeit des
Sensors mit dem Warmebad gezielt zu verldngern.

Bedingt durch die geringen Abmessungen des Sensors und der Detektionsspule,
muss beim Einbau des Sensors eine Genauigkeit von wenigen pm beziiglich der Po-
sitionierung eingehalten werden. Diese Genauigkeit ist notwendig, damit die, z.B.
durch die Absorption eines Rontgenquants hervorgerufene Anderung des magneti-
schen Moments des Sensors ém = VIM (mit dem Sensorvolumen V') eine moglichst
grofe Anderung des magnetischen Flusses & in der SQUID-Schleife bewirkt. Die
Umsetzung der Anderung des magnetischen Moments ém in eine Flussinderung 6 &
l&sst sich schreiben als

G
5¢:M0E(5m, (4.1)

wobei R der Radius der SQUID-Schleife und G ein dimensionsloser Geometrie-
faktor ist. Betrachtet man ein einzelnes magnetisches Moment in der Ebene einer
kreisformigen SQUID-Schleife, so gilt G = % fiir den Fall, dass sich das magnetische
Moment exakt im Zentrum der Schleife befindet. Bei einer radialen Verschiebung
zur Schleife hin steigt G' rasch an und erreicht am Ort der Schleife eine Polstelle.
Dieser Zusammenhang ist in Abb. 4.9 als Ergebnis einer numerischen Berechnung
dargestellt.

Ry
m, o

G 10}

t i
§ L SQUID-Schieife i Abbildung 4.9:
"g 1 Geometriefaktor G eines einzelnen ma-
= gnetischen Momentes dessen Position
E von der Mittte einer SQUID-Schleife
8 1} mit Radius R in deren Ebene um den

Abstand r verschoben ist.

l l l l
0.0 0.2 0.4 0.6 0.8 1.0

r/' R

Auf gleiche Weise kann der Geometriefaktor fiir einen ausgedehnten Sensor, hier
in Form einer diinnen Scheibe berechnet werden. Das Ergebnis ist in Abb. 4.10
als Funktion der lateralen Verschiebung fiir verschiedene Absténde zwischen Sensor
und Chip-Oberflache dargestellt. Der Abstand betrégt bei der direkten Montage ca.
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h = 2 um und unter Verwendung der Isolationsschicht h = 15 ym. Deutlich erkennt
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0.8 |- 7] Abbildung 4.10:

A Berechnung des Geometriefaktors G in
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man, dass der Geometriefaktor durch das Einfiigen der Isolationsschicht um ca. 60 %
abnimmt. Eine weitere Reduktion kann aus einer geringfiigigen Verschiebung in la-
teraler Richtung resultieren, deren Einfluss bei grofien Abstéinden h jedoch deutlich
reduziert ist. Bei einer Toleranzgrenze von -10 % des Maximalwertes betrigt daher
die maximal zuléssige laterale Verschiebung ér = +5 pm ohne und ér = +£10 pm mit
der Isolationsschicht.

4.3.3 Absorber

Ist das von der Strahlungsquelle ausgehende Raumwinkelelement??, welches die
Fldche des Sensors abdeckt, vergleichsweise klein, so kann die Ereignisrate bei der
Beobachtung einer intensitédtsschwachen Quelle unakzeptabel gering sein. Eine Ver-
groferung dieses Raumwinkelelements durch eine einfache Vergréflerung des Sensor-
radius und der SQUID-Schleife R fiihrt jedoch zu einer Verringerung des Hohe des
Kalorimetersignals. Dieser Sachverhalt kann anhand von Gl. 4.1 abgelesen werden.

Abhilfe schafft in diesem Fall ein zusétzlicher Absorber fiir die Réntgenquan-
ten, dessen Fliache grofler als die des Sensors ist und auf diese Weise das Raum-
winkelelement und die Ereignisrate vergrofiert. Der Sensor, dessen Geometrie nicht
gedndert werden muss, steht in thermischem Kontakt zum Absorber. Die dort ab-
sorbierte Energie eines Rontgenquants thermalisiert nun jedoch im Gesamtsystem
aus Sensor und Absorber. Bedingt durch dessen Wiarmekapazitét erreicht nur ein
Teil der absorbierten Energie den Sensor. Dieser Teil wird durch das Verhiltnis

.. ey Cspin . . . ..
der Warmekapazitéiten ox +CEleiir. FCom bestimmt, wobei Cglektr. die Wéarmekapa-

zitiat der Leitungselektronen bezeichnet.?* Daraus folgt unmittelbar, dass man die
Wairmekapazitdt des Absorbers im Vergleich zur Wirmekapazitit des Systems der

23Das Raumwinkelelement  wird in Steradiant (sr) angegeben. Z.B. Qrugel = 47 sr.
24 Auch hier gilt aufgrund der geringen Betriebstemperatur: Crgiektr. > Caitter, Weshalb die
Wirmekapazitit des Gitters in diesem Fall vernachléssigt werden darf.
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magnetischen Momente moglichst klein halten méchte.

Fiir den hier beschriebenen Aufbau wurde in einem besonderen Fall ein Ab-
sorber aus Gold gewihlt (vergl. Abschnitt 7.2.2). Das Edelmetall Gold besitzt ge-
geniiber vielen anderen Materialien (Dielektrika, Supraleiter und Halbmetalle) eine
vergleichsweise hohe molare Wirmekapazitéit und erscheint daher zunichst unge-
eignet. Bei den typischerweise gewihlten Betriebsparametern von 7' &~ 30 mK und
B ~ 3,0mT folgen fiir die relevanten molaren Warmekapazitidten die Werte

Cspin = 2,24-107*J/mol K und  Cgjextr. ~ 0,22 - 107* J/mol K (4.2)

(vergl. auch Abb. 3.12). Durch die groie molare Wiarmekapazitét der magnetischen
Momente ist der Beitrag eines optionalen Absorbers zur Gesamtwirmekapazitit
héufig nur klein, was ein besonderer Vorteil magnetischer Kalorimeter ist.

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde ein Absorber eingesetzt, dessen Grofie
100 x 100 x 8 um? betrug. Der Anteil der Wirmekapazitit dieses Absorbers an der
Gesamtwirmekapazitit von ca. 1,3-10712 J/K betrug damit nur 15%. Gold wurde
als Absorbermaterial gewéihlt, da zwischen den beiden nahezu identischen Materiali-
en von Absorber und Sensor mit einer Ultraschall-Schweifi-Technik®® eine thermisch
starke und mechanisch robuste Verbindung hergestellt werden konnte. Ein schema-
tisches Schnittbild ist in Abb. 4.11 a) dargestellt. In der Abbildung ist angedeutet,

a) b) Abbildung 4.11:
Sensor Isolation Schematisches Schnittbild der zwei
Absorber N
/ verwendeten Anordnungen von
i ,—I:I_V\ a) dem Sensor/Absorber-System,
Substrat und
50 um b) dem Sensor in Verbindung mit

der PE-Isolationsfolie.

dass sich der zylindrische Sensor an einer Kante (genauer: Ecke) des rechteckigen
Absorbers befindet, was eine Positionierung des Sensor-Absorber-Bauteils auf der
Oberfliche des SQUID-Chip-Substrates erheblich vereinfacht.

Im Vergleich dazu ist in Bild b) die Anordnung des Sensors auf der Isolationsfolie
dargestellt.

Quanteneffizienz des Absorbers

Neben der Vergroflerung der Fliche, die der Rontgenquelle exponiert ist, werden
zusétzliche Absorber hiufig mit dem Ziel eingesetzt, die gewiinschte Quanteneffizienz
des Detektors fiir die nachzuweisende Strahlung zu erreichen.

Das AuEr-Sensormaterial besitzt bereits einen hohen Massenabsorptionskoefli-
zienten pa, fiir niederenergetische Rontgenstrahlung, der zu fast 100 % vom pho-
toelektrischen Beitrag bestimmt wird. Bei E, = 6keV gilt pa, &~ 4,25-10% cm?/g.

25Die Arbeiten wurden mit einem kommerziellen Wedge-Bond-Gerit durchgefiihrt, welches auch
zur elektrischen Kontaktierung des SQUID-Chips eingesetzt wurde.
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Mit der Dichte von Gold pa, = 19,32 g/cm? folgt die exponentielle Abfalllinge zu
A~ 1,2 pm. Réntenquanten der Energie £, < 6 keV werden daher sowohl vom 25 pim
dicken AuEr-Sensor als auch vom 8 um dicken Absorber mit einer Quanteneffizienz
von nahezu 100 % absorbiert.

Der Massenabsorptionskoeffizient und damit die Quanteneffizienz des Absorbers
bzw. Sensors ist jedoch stark von der Energie E, der Rontgenquanten abhéngig. Die
Quanteneffizienz ist in Abb. 4.12 fiir verschiedene Energien als Funktion der Dicken
des AuEr-Sensors bzw. Goldabsorbers dargestellt.

100

10
Abbildung 4.12:
Quanteneffizienz eine Goldabsorbers
(oder auch AuEr-Sensors) als Funkti-
on der Absorberdicke fiir verschiedene

Rontgenenergien.

100 % - Quanteneffizienz (%)

0.1p | | | | 1
0 10 20 30 40 50
Goldabsorberdicke (pum)

4.3.4 Kollimator

Aus umgekehrter Sicht besitzt jedes Nachweisgerét fiir Strahlung ein vom Sensor aus-
gehendes Raumwinkelelement, innerhalb dessen die Quellen lokalisiert sein miissen,
deren Strahlung nachgewiesen werden soll. Haufig wird dieses Raumwinkelelement
durch einen Kollimator derart reduziert, dass Strahlung zwar den sensitiven Bereich
(in diesem Fall den Sensor oder Absorber) erreichen kann, jedoch nur wenige Ab-
sorptionsereignisse in Bereichen des Gerétes stattfinden in denen sie dessen Funktion
beeintriachtigen oder sogar zu Beschéddigungen fithren kénnen.

Aus diesem Grund wurde der Strahlengang des in dieser Arbeit beschriebenen
magnetischen Kalorimeters so eingeschrinkt, dass nur ca. 10% der absorbierten
Photonen das Substrat des Chips treffen. Einen schematischen Schnitt durch den
verwendeten Doppel-Kollimator zeigt Abb. 4.13.

Die Kenntnis des Raumwinkelelements ist notwendig, da iiber dieses ein Zusam-
menhang zwischen der tatsédchlich beobachteten Zéhlrate im Detektor und der Ak-
tivitdt der Rontgenquelle besteht. Durch den ausgedehnten Sensor bzw. Absorber
und die kreisférmigen Offnungen in den einzelnen Kollimatoren fiithrt die Berech-
nung des Raumwinkelelementes auf elliptische Integrale, die analytisch nicht 16sbar
sind. Aus diesem Grund wurde ein numerisches Verfahren entwickelt, welches im
hier vorliegenden Fall axialer Symmetrie von Sensor oder Absorber und Kollimator
einen Ndherungswert fiir das Raumwinkelelement berechnet.
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Abbildung 4.13:

a) b)  Quelle . S
- T Schematische Abbildung der An-
Strahlen- ordnung von Sensor, Kollimator
gang

und Rontgenquelle.

a) Sensor mit dem nahen ersten
Kollimator (K1),
b) Gesamtanordnung mit zweitem

Sensor > _1 . Isolation Kollimator (K2) und Rontgen-

Substrat quelle,
l«—150 pm 1 mm k|

Die kreisfésrmigen Offnungen in den zur Kollimierung benutzten 25 ym diinnen
Goldfolien wurden mit einer spitzen Nadel mit einer Genauigkeit von ca. 20 %
beziiglich des Radius ’gebohrt’. Die Positionierung der Kollimatoren erfolgte un-
ter einem Mikroskop. Dennoch war die erreichte laterale Genauigkeit bedingt durch
Beugungseffekte auf ca. 10 um reduziert. Davon unabhingig ist die Beugung der
Rontgenquanten im Strahlengang aufgrund der geringen Wellenlénge vernachléssig-
bar.

Die Kollimierung des Strahlenganges ist fiir das hier beschriebene hochauflésende
Kalorimeter von besonderer Bedeutung, was kurz erldutert werden soll. Die Energie
der Rontgenquanten, die im Substrat des SQUID-Chips absorbiert werden, kann
iiber die thermische Ankopplung zu einem Teil auch in den Sensor gelangen, bevor
sie an das Bad abgefithrt wird. Dieser Prozess ist im Ruhesignal des Kalorimeters
sichtbar und kann bei unzureichender Kollimierung die Auflésung des Kalorimeters
drastisch reduzieren.

4.3.5 Test-Rontgenquelle

Die zu Testzwecken benutzte Quelle fiir Réntgenquanten der Energie E, ~ 6keV ist
ein Eisenpriparat °°Fe, das in Form einer eingekapselten Flichenquelle mit einer no-
minellen Aktivitit von 1 mCi vorlag®®. Ein auf die wesentlichen Elemente reduziertes
Zerfallsschema des Ubergangs von *®Fe in ®Mn ist in Abb. 4.14 dargestellt.

2,73y 0 keV
acFe
Qg = 231,6 keV Abbildung 4.14:
Auf die in dieser Arbeit wesentlichen Ele-
mente reduziertes Zerfallsschema des Uber-
Okev _100% gangs von 53Fe in 52Mn. (Nach [Fir96]).

ggMn stabil

26Ljeferant: Amersham, AEA Technology, QSA GmbH, Braunschweig.
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Das Isotop ?°Fe zerfillt mit einer Halbwertszeit von 2,73 Jahren durch einen K-
Elektronen-Einfang (EC) in das Isotop °Mn. Der Q-Wert fiir diesen Zerfall, bei
dem ein Proton des Eisenkernes zusammen mit dem Elektron in ein Neutron und ein
Elektronneutrino iibergeht, betrigt Qrc = 231,6 keV. In nahezu 100 % der Zerfille
wird diese Energie vom Neutrino getragen.’’

Das durch den Elektronen-Einfang erzeugte Loch in der K-Schale der Elektro-
nenhiille des Mn-Tons wird durch Elektronen aus energetisch héher liegenden Niveaus
aufgefiillt, wobei die charakteristische Rontgenstrahlung von Mangan emittiert wird.
Die entsprechenden Energien der K,- und Kg-Linien sind in der folgenden Tabelle
zusammen mit der relativen Intensitét zusammengefasst.

Bezeichnung | Energie (keV) | relative Intensitét
Mn-K o3 5,770 2,41077
Mn-Kqo 5,888 0,299
Mn-K 5,899 0,595
Mn-K g3 6,490 0,036
Mn-K 51 6,490 0,070
Mn-K s 6,536 3,1.107°
Mn-K gy 6,539 3,0-1079

Tabelle 4.1: Energien der charakteristischen Rontgenstrahlung
von Mangan [Fir96].

Die Quelle befand sich im Abstand von 3 mm vom Sensor entfernt, und nur ein Teil
der aktiven Fldche lag innerhalb des oben beschriebenen Raumwinkelelements (vergl.
Abb. 4.13 b) ). Es kann gezeigt werden, dass die Ereignisrate in diesem Fall nicht
vom Abstand der Quelle zum Sensor, sondern ausschlieflich von der Geometrie des
Sensors und des Kollimators abhéingig ist. Deren Geometrie war im Testbetrieb des
Kalorimeters so gewiihlt, dass die Ereignisraten zwischen 0,5s~! und 5s~! betrugen.

4.3.6 AuBeres Magnetfeld

In Abschnitt 3.1 wurde gezeigt, dass die Messung der temperaturabhédngigen Magne-
tisierung eines paramagnetischen Sensormaterials die Grundlage das grundlegende
Messprinzip magnetischer Kalorimeter darstellt. Fiir den Betrieb wird ein zeitlich
konstantes Magnetfeld benttigt, dessen Erzeugung im Folgenden beschrieben werden
soll.

Das Magnetfeld wird zunédchst durch eine supraleitende Feldspule (Niob-Titan-
Draht, T. = 9,7K) erzeugt, die in mehreren Lagen auf einen supraleitenden Vana-
dium-Hohlzylinder (7. = 5,38 K) gewickelt wurde (vergl. Abb. 4.6). Die zeitliche
Konstanz des Magnetfeldes wird durch das ’Einfrieren’ des magnetischen Flusses
im Querschnitt des Hohlzylinders erreicht. Dazu wird der Vanadium-Zylinder iiber
die Sprungtemperatur aufgeheizt. Im normalleitenden Zustand wird der Zylinder
von dem durch die Feldspule erzeugten magnetischen Fluss durchsetzt. Nach dem

2"Nur in einem verschwindent geringen Teil von 1,28-10~7 % findet eine Kernanregung vom *°Mn
und eine darauf folgende Emission eines y-Quants der Energie 125,95 keV.
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Unterschreiten der Sprungtemperatur ist der Fluss innerhalb des Querschnittes des
Zylinders zeitlich konstant, und der Strom zur Erzeugung des Magnetfeldes durch die
Feldspule kann abgeschaltet werden. Auch nach dem Abschalten entspricht die ma-
gnetische Flussdichte am Ort des Sensors mit sehr guter Genauigkeit der Flussdichte,
welche von der Feldspule zuvor erzeugt wurde.

Die Kalibrierung des Magnetfeldes am Ort des Sensors wurde vorgenommen,
wihrend die Temperatur des Vanadium-Zylinders oberhalb der Sprungtemperatur
gehalten wurde. Die Kalibrierung folgt aus der Messung der Flusséinderung inner-
halb der SQUID-Schleife relativ zu der Anderung des zum Erzeugen des Magnetfeld
benétigten Stromes.

Auf gleiche Weise konnte man sich von der Effektivitit der abschirmenden Wir-
kung des supraleitenden Vanadium-Zylinders {iberzeugen. Wurde mit Hilfe der Feld-
spule das duere Magnetfeld um ABgpyle = 3,0mT geéndert, so wurde eine Flussén-
derung von A ¢ < 0,5 @ innerhalb der SQUID-Schleife beobachtet. Diese Flussidnde-
rung entspricht einer Magnetfelddnderung von ABsqum < 0,5 uT. Der Abschwéch-
ungsfaktor betriagt daher ca. 1:6000.

Auf diese Weise kann am Sensor das notwendige, zeitlich konstante Magnetfeld
bekannter Flussdichte am Ort des Sensors erzeugt werden. Zu beachten ist jedoch,
dass auch das SQUID und insbesondere die beiden Josephson-Kontakte dem Ma-
gnetfeld ausgesetzt waren, was gewisse Einschrinkungen beziiglich der Funktion des
SQUIDs bewirkt (vergl. Abschnitt 4.2.3).

4.4 Regelung der Temperatur

Das magnetische Kalorimeter selbst ist im Grunde ein hochempfindliches Thermo-
meter, mit dem sich Anderungen der Sensortemperatur von weniger als 1 uK nach-
weisen lassen. FEin 'Rauschen’ der Arbeitstemperatur ist daher direkt als Rauschen
des Kalorimetersignals sichtbar. Da die Hohe des Kalorimetersignals zusétzlich eine
starke Temperaturabhéngigkeit aufweist, muss Sorge getragen werden, dass die Ar-
beitstemperatur des Kalorimeters von typ. 30 mK auf einen rms-Wert*® von ca. 5 uK
genau konstant gehalten wird. Dazu wird ein Regelungsmechanismus benétigt, der
aus einem empfindlichen, schnellen Thermometer (wie dem Kalorimeter selbst) und
einem elektronischen Regler fiir einen rauscharmen Heizer besteht. Ein solcher Auf-
bau ist als Prinzipschaltbild in Abb. 4.15 dargestellt.

Er besteht aus einer zweistufigen Regelung. Die erste Stufe dient als Grobregelung
der Mischkammertemperatur Tyk. Sie besteht aus einem Kohlewiderstandsther-
mometer, welches von einer Widerstandsmessbriicke ausgelesen wird (vergl. Ab-
schnitt 4.1). Die Temperaturmesswerte werden in digitaler Form von einem com-
putergesteuerten PID-Regler?’ zugefiihrt. Dessen Ausgang ist mit einem Heizer an
der Mischkammer verbunden[Wei95]. Die erreichte Stabilitéit der Mischkammertem-
peratur betragt ca. ATk = 50 pK (rms-Wert bei T' ~ 25 mK).

Um die bendtigte Temperaturstabilitéit fiir den Betrieb eines hochauflésenden

28rms = root mean square <engl.> (Wurzel des quadratischen Mittelwertes).

29PID = Proportional-Integral-Differential.
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Kohle-
thermometer
Tw= 25mK [1 > Messbriicke )
+ 50uK [ < + Abbildung 4.15:
Heizer 1 Schematische Abbildung des zwei-
PID-Regler stufigen Temperaturreglers.
Die Mischkammer (MK) und das
Tead = fOZTLE entkoppelte Warmebad (Bad) des
o > FLL Kalorimeters werden separat auf
><>< + verschiedenen Temperaturen stabi-
. —— lisiert.
Kalorimeter Heizer 2 PID-Regler
L

magnetischen Kalorimeters zu erreichen, wurde das Kalorimeter mit einem eige-
nen Wiarmebad in Form einer massiven Kupferplatte und dem Kupfertréger (vergl.
Abschnitt 4.3.1) versehen, dessen Gesamtwirmekapazitit Cpaq = 7-107° J/K ist®.
Wie in der Abbildung zu erkennen ist, besteht nur eine schwache thermische Kopp-
lung zwischen diesem Wéarmebad und der Mischkammer, wodurch die héheren Fre-
quenzanteile der Schwankung der Mischkammertemperatur bereits unterdriickt wer-
den.

Die zweite Stufe der Regelung nutzt das Ausgangssignal des Kalorimeters selbst.
Bei der gewiinschten Arbeitstemperatur, die zundchst durch die Mischkammertem-
peratur gesetzt wird, wird die Ausgangsspannung der Ausleseelektronik (FLL) durch
einen Offset zu null verschoben. Diese Ausgangsspannung wird mit dem Eingang ei-
nes analogen, zweiten PID-Reglers verbunden. Sein Ausgang ist mit einem zweiten
Heizer verbunden, der sich auf dem Kupfertriger befindet. Auf diese Weise kann der
zweite Regler die Arbeitstemperatur sehr genau konstant halten. Die Mischkammer-
temperatur Tyk wird nach dem Schlielen des zweiten Reglerkreises um ca. 5 mK
abgesenkt, so dass der zweite Regler die erforderliche Heizleistung variieren kann.
Die erreichte Resttemperaturschwankung der zweiten Stufe erreicht einen rms-Wert
von weniger als ATp,q = 2 uK (bei Taq ~ 30 mK und Tk ~ 25 mK).

Durch die direkte Ansteuerung des Reglers mit dem Signal des Kalorimeters
wird auBerdem der Riickkoppelstrom des SQUID-Chips (zwischen zwei Ereignissen)
konstant gehalten. Auf diese Weise konnte sichergestellt werden, dass die in Ab-
schnitt 4.2.2 beschriebene Dissipation von elektrischer Leistung durch den Riickkop-
pelstrom auf ein Minimum reduziert und daher im Folgenden vernachléssigt werden
kann. Eine Drift der Arbeitstemperatur des Kalorimeters von mehr als ATg,q4 ~ 2 uK
ist daher ausgeschlossen.

Zu beachten ist allerdings, dass der zweite PID-Regler die Absorption von einzel-
nen Rontgenquanten als 'Storung’ der Arbeitstemperatur wahrnimmt. Er reagiert
auf diese Stérung mit einer kurzzeitigen Verringerung der Heizleistung. Die Riickwir-
kung auf das Kalorimetersignal ist jedoch sehr gering, da die Bandbreite des zweiten
Reglerkreises auf ca. 0,2 Hz limitiert ist.

39Dieser Wert folgt aus einer Abschitzung durch das Volumen von ca. 10cm?® und dem in T
linearen Beitrag der Leitungselektronen zur Gesamtwérmekapazitét [Ash76].
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4.5 Signalverarbeitung im Kalorimeterbetrieb

Nachdem der elektronische und mechanische Aufbau des magnetischen Kalorimeters
in den vorangegangenen Abschnitten beschrieben wurde, wenden wir uns nun der
Signalverarbeitung zu. Sie ist darauf abgestimmt, aus dem Kalorimetersignal die
Energie des absorbierten Réntgenquants mit moglichst hoher Auflésung zu bestim-
men. Dazu erweist es sich als zweckméfig, Methoden der digitalen Signalverarbei-
tung zur Hilfe zu nehmen.?!

Das analoge Signal der kommerziellen SQUID-Ausleseelektronik wird zunichst mit
analogen Methoden aufbereitet bzw. gefiltert, was kurz beschrieben werden soll.

4.5.1 Analoge Signalaufbereitung

Die analoge Signalaufbereitung besteht aus einer Reihe von Filtern, die unterschiedli-
che Funktionen erfiillen. Der in Abb. 4.16 gezeigte, sogenannte Eingangsfilter besteht
aus zwei in Reihe geschalteten Butterworth-Tiefpassfiltern 4. Ordnung mit einer
Grenzfrequenz von fg gin = 80kHz und einer Flankensteilheit von iiber 16 dB/okt.
Er wird als Anti-Aliasing-Filter benutzt, um das Auftreten von Differenzfrequenzen

FLL
\ 4 Abbildung 4.16:
Blockschaltbild der Schaltung fiir die
o Signalaufbereitung nach dem Aus-
g gang der SQUID-Ausleseelektronik
D@ (FLL).
Eingangs-
filter

im digitalisierten Signal zu unterdriicken.[Opp89] Nach diesem Filter wird das Si-
gnal in den Signal- und den Triggerkanal aufgeteilt. Der Signalkanal kann zusétzlich
durch einen optionalen Hochpassfilter geleitet werden, um mogliche niederfrequen-
te Storquellen zu unterdriicken. Direkt vor dem Signaleingang des digitalen Oszil-
loskops ist eine Breitband-HF-Drossel geschaltet, deren Grenzfrequenz bei einigen
MHz liegt. Sie unterstiitzt die Funktion des Eingangsfilters im Radiofrequenzbereich.

Der Triggerkanal wird iiblicherweise durch einen flankensteilen Hochpassfilter ho-
her Grenzfrequenz (fg mvig = 10kHz, 12dB/okt) und einen anschlieBenden rausch-
armen Verstirker?” geleitet. Die Funktion ist hier auf die Unterdriickung von nie-
derfrequentem Rauschen und Stérungen beschrinkt. Das ist von besonderer Wich-
tigkeit, da im Idealfall die Zeitdifferenz zwischen dem Zeitpunkt der Absorption des
Rontgenquants und des Auslosens des Triggerschaltung des Oszilloskops konstant

31Eine umfassenden Beschreibung der Methoden der digitalen Signalverarbeitung ist beispiels-
weise in der Buchversffentlichung von Oppenheim zu finden.[Opp89]
32Hersteller: Stanford Research, Sunnyvale, CA, USA.
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bleibt. Da der Trigger bei Uber- bzw. Unterschreiten einer Triggerschwelle ausgelost
wird, bewirkt jegliches Rauschen eine Verdnderung dieser Zeitdifferenz (sogenannter
Trigger-Jitter®), wodurch die Information iiber den genauen Absorptionszeitpunkt
verloren geht. Dieser Sachverhalt kann sich negativ auf die Energieauflosung des
Kalorimeters auswirken.

Beide, Signal- und Triggerkanal werden dem digitalen Oszilloskop zugefiihrt, welches
die im folgenden Abschnitt beschriebene Signalaufzeichnung durchfiihrt.

4.5.2 Digitale Signalaufzeichnung

Die digitale Signalaufzeichnung {ibernimmt eine Oszilloskop-Computersteckkarte®?.
Sie besitzt zwei unabhéngige Kanéle, die synchron mit Sampling-Raten bis 50 MHz
bei 12 bit Genauigkeit digitalisiert werden kénnen. Die typische, bei der Datenauf-
zeichnung gewihlte Sampling-Rate lag bei 200 kHz, weshalb die durch das Sampling-
Theorem gestellten Anforderungen an die Bandbreite des Signals erfiillt waren.
[Opp8&9] Die Steckkarte ermoglicht die Aufzeichnung des im folgenden Puls genann-
ten Zeitverlaufs des Kalorimetersignals sowohl vor als auch nach dem Triggerzeit-
punkt.

Zusammen mit einem speziell enwickelten Ansteuerprogramm bildet sie das In-
strument 'DAQfast’>®, welches im Vergleich zu einem konventionellen Oszilloskop
iiber einige Besonderheiten verfiigt. Zu diesen gehoren u.a. die sogenannten Holdoff-
Funktion, Online-Auswertung und die y2-Unterdriickung.

Holdoff-Funktion®‘: Die Funktion ermdoglicht die sofortige Verwerfung von Pul-
sen, deren zeitlicher Abstand zum vorhergehenden Puls kleiner als eine spezi-
fizierte Zeit ist. Auf diese Weise kann weitgehend sichergestellt werden, dass
der Sensor vor jedem aufgezeichneten Puls die bendtigte Arbeitstemperatur
besaB (vergl. Abschnitt 4.4).

Online-Auswertung’®’: Diese Eigenschaft erlaubt eine vorldufige Auswertung der
Hohe der einzelnen Pulse bereits wiahrend der Datenaufzeichnung. Durch die
zusitzliche Analyse des Kalorimeter-Ruhesignals kann die unter den vorherr-
schenden Bedingungen maximale instrumentelle Auflésung bestimmt werden.
Dadurch wird ein erster Eindruck beziiglich der Qualitéit des Datensatzes ge-
wonnen. Der Algorithmus der Signalauswertung sowie die gendtigten Begriffe
werden im folgenden Abschnitt beschrieben.

x2-Unterdriickung: Diese Funktion erlaubt die Verwerfung von solchen Pulsen,
deren Qualitit, bedingt durch die Uberlagerung mit Stérungen, reduziert ist.
Umgekehrt lassen sich mit Hilfe dieser Funktion bestimmte, seltene Pulsformen
auswihlen, was wiederum im Bereich der Diagnostik von Bedeutung ist.

33 Jitter <engl.> (Zittern).

34CompuScope SAC8012A /PCI; Gage, Montreal, Canada.

3 DAQ = Digital Data Acquisition <engl.> (Digitale Aufzeichnung von analogen Signalen).
36Hold off <engl.> (sich zuriickhalten/fernhalten).

37Online <engl.> (Hier: Wihrend der Datenaufzeichnung stattfindend).
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Abbildung 4.17: Momentaufnahme des DAQfast Datenaufnahme-Programms.
Die gekennzeichneten Bereiche ('1’ bis '4’) werden im Text erldutert.

Zur Bestimmung eines hochauflésenden Energiespektrums einer Rontgenquelle wer-
den mit DAQfast eine grofie Anzahl von Pulsen (typ. mehrere 10000) jeweils in einem
ausgewéhlten Zeitfenster aufgezeichnet und vollstéindig auf der Computerfestplatte
gespeichert. Eine Momentaufnahme des Bildschirms wéahrend der Datenaufzeich-
nung ist in Abb. 4.17 dargestellt. Die einzelnen Bereiche veranschaulichen @ den
zuletzt getriggerten Puls, @ den zeitlichen Verlauf der Abweichung der Arbeit-
stemperatur®®, und das Ergebnis der Online-Auswertung in Bezug auf das
tatséichliche Energiespektrum der Quelle respektive die Bestimmung des Rauschbei-
trages in Form einer Hohenverteilung der aufgezeichneten Pulse und @ den Status,
wie oft das Oszilloskop getriggert wurde, wieviele Pulse verworfen bzw. tatséchlich
aufgezeichnet wurden.

Auf diese Weise bekommt man bereits wihrend der Datenaufnahme eine umfas-
sende Ubersicht iiber die Qualitit des Datensatzes, wodurch Fehleinstellungen oder
der Einfluss von Stérungen umgehend erkannt und ein moglicherweise unbrauchba-
rer Datensatz frithzeitig verworfen werden kann. Die endgiiltige Auswertung eines
Datensatzes vollzieht sich in mehreren Schritten, die im folgenden Abschnitt be-
schrieben werden sollen.

4.5.3 Signalauswertung

Unter der Annahme, dass die Rontgenquelle monochromatisch ist und den Pulsen
keinerlei Storungen iiberlagert sind, sollten alle Pulse exakt dieselbe Pulsform be-

38Die Ordinate ist in Einheiten von mV angegeben. In diesem Fall entspricht 1mV=1 K.
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sitzen, die als wahre Pulsform bezeichnet werden soll. Sie ist von einer Vielzahl von
Parametern, wie z.B. der Temperatur, dem Magnetfeld und den Einstellungen der
Elektronik abhingig. Die wahre Pulsform ist jedoch i.Allg. unbekannt, da den ein-
zelnen Pulsen Rauschen und Stérungen iiberlagert sind. Da diese Uberlagerungen
jedoch inkohérent mit der Absorption des Rontgenquants sind, folgt aus der Mit-
telung einer Vielzahl von Pulsen gleichen Ursprungs®” eine Niherung fiir die wahre
Pulsform, die im Folgenden als Musterpuls bezeichnet werden soll.

Methode der Pulsh6henanpassung

Sowohl der Musterpuls, als auch jeder einzelne aufgezeichnete Puls liegen in digitaler
Form vor. Die Samples r; sollen in diesem Fall die Samples des Musterpulses und die
Samples s; die eines einzelnen Pulses bezeichnen. Sowohl ein Musterpuls, als auch
ein verrauschter Einzelpuls sind in Abb. 4.18 abgebildet. Anhand dieser Abbildung
soll die Vorgehensweise der Hohenanpassung erldutert werden. Die Hohenanpassung

1.6 I I I I

1.4

—13

1.2

typ. Puls
1.0 F-10 yp

0.8

Abbildung 4.18:
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Bestimmung der SignalhGhe eines typi-

0.6

04 schen Pulses durch eine Hohenanpas-
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relative Pulshohe S

0.2

0.0 b uladisian)|

1

0 5k 10k 15k
Samples i

wird so durchgefiihrt, dass die Werte der Samples des Musterpulses r; mit einem
Faktor S, der relativen Pulshohe skaliert und um einen Offset Sy verschoben werden,
so dass die beste Ubereinstimmung mit den Samples des Einzelpulses erreicht wird.
Das Maf dieser Ubereinstimmung wird durch das mittlere Abweichungsquadrat, die
GroBe x? ausgedriickt:

1
X =2 D ((Sri+ 50) — si)”. (4.3)
%
Fiir die beste Ubereinstimmung wird die Gré8e x? minimal. Dadurch sind mit diesem
Kriterium sowohl S als auch Sy implizit definiert. Fiir die in Abb. 4.18 dargestellten
Pulse wird die beste Ubereinstimmung fiir S = 1,3 und Sy = 0 erreicht. Man kann

39Gleicher Ursprung bedeutet gleicher Réntgeniibergang, z.B. K, daher quasi identische Photo-
nenenergie ..
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zeigen, dass aus der impliziten Definition fiir die relative Pulshche

_ 2oiTiSi — 2 TidSi
Yisisi— (X Si)2
gilt. Die absolute Pulshéhe bzw. die Energie des absorbierten Réntgenquants E, wird

danach wie iiblich mit Hilfe einer Kalibrierung bestimmt. Dazu kénnen die bekannten
Rontgenenergien der Testquelle verwendet werden (vergl. Abschnitt 4.3.5).

S

(4.4)

Einfluss von Rauschen

Die ermittelte Pulshohe liegt umso ndher an der wahren Pulshohe, je genauer der
zuvor bestimmte Musterpuls die wahre Pulsform beschreibt und je geringer der
anzupassende Puls von Rauschen und Stoérungen iiberlagert ist. Wir wollen nun den
FEinfluss von Stérungen untersuchen und werden feststellen, dass die Anpassung als
effektive Bandpass-Rauschunterdriickung arbeitet.

Dazu nehmen wir an, der aufgezeichnete Puls (Samples s;) besitze die exakte
Form des Musterpulses (r;); er sei jedoch von einer diskreten Storung

Us = Ag cos(wst + ¢x) (4.5)

tiberlagert. Dadurch weicht die ermittelte relative Pulshohe S i.Allg. vom Wert 1 ab.
Legen wir die in Abb. 4.19 a) angegebene typische Pulsform zugrunde, so folgt fiir
die Abweichung AS = S — 1 eine Abhéngigkeit von der Phase ¢y, die in Teilbild b)
dargestellt ist. Die Amplitude der sinusférmigen Kurve ist abhéngig von der Frequenz
der Stoérung und ist proportional zu deren Amplitude.

Alle Phasen ¢k sind statistisch gleichverteilt, daher folgt die in Teilbild ¢) darge-
stellte Wahrscheinlichkeitsverteilung (durchgezogene Kurve). Sie gibt die spétere Li-
nienform in einem Energiespektrum an, die von einer monochromatischen Réntgen-
quelle unter alleinigem Einfluss der diskreten Storung Ug beobachtet werden wiirde.

Um die Linienbreite im Energiespektrum fiir eine Uberlagerung mehrerer Stérfre-
quenzen anzugeben, erweist es sich als zweckméfig, die Linienform in Abb. 4.19 ¢)
durch eine GauB-Verteilung gleicher Standardabweichung zu ersetzen. Diese Gauf-
Verteilung ist exemplarisch in Teilbild c) als gestrichelt eingezeichnete Kurve darge-
stellt. Die Breite von gauflformigen Linienformen wird in der Spektroskopie héufig
in Einheiten der FWHM-Breite® angegeben.

Bei einer Uberlagerung mehrere Storfrequenzen kénnen die Standardabweichun-
gen der als gauBférmig angenommenen Einzelbeitrige zur Linienbreite o; quadra-
tisch summiert werden. D.h., dass fiir die Gesamtbreite oges gilt

ages = Za? . (4.6)

WFWHM = Full width at half maximum <engl.> (Breite auf halber Hohe). Fiir Gauf-
Verteilungen gilt die Beziehung zwischen Standardabweichung o und der FWHM-Breite:
FWHM= 2,/2In(2) 0.
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Abbildung 4.19:

a) Typische, mit Zeitkonstante 7 = 20 ms exponentiell abklingende Pulsform,

b) Abweichung der rel. Pulshohe i.Allg. von der Phase der Stérung (50 Hz, 2mV,,;),

c) Wahrscheinlichkeitsverteilung bzw. Linienform durch Stérung (s. Text). Zum Ver-
gleich ist eine gauférmige Verteilung gleicher Standardabweichung eingezeichnet
(gestrichelt dargestellte Kurve).

Die Grofle der Einzelbeitréige ist proportional zur Amplitude der jeweiligen Stérung
und zusétzlich in charakteristischer Weise von der Frequenz abhingig. Diese Fre-
quenzabhingigkeit ist in Abb. 4.20 fiir zwei verschiedene Varianten der Pulshohen-
bestimmung dargestellt. Diese Varianten unterscheiden sich darin, ob die Offset-
korrektur Sy (vergl. Gl. 4.3) mit Sp = 0 als konstant angenommen oder als freier
Parameter behandelt wird, welches der Normalfall ist. Die FWHM-Breite og der

f‘ ohne

|l Offsetkorrektur
im 1k
S?- E Ot Abbildung 4.20:
S I FWHM der Linie im Energiespektrum als
% 0.1 3 Funktion der Frequenz der Stoérung fs fiir die
= - Of Varianten der Pulshohenbestimmung mit und
L it ohne Offsetkorrektur.

01/ Stsetkorrektur Ein Ablesebeispiel ist im Text gegeben.

0.1 1 10 100 1000
Frequenz fg (Hz)

Linie im Energiespektrum ist in dieser Abbildung als Funktion der Frequenz der
Storung fs in reduzierten Einheiten dargestellt. Um die tatsdchliche FWHM-Breite
zu ermitteln muss der abgelesene Wert mit der Amplitude der Storung Ag (in Ein-
heiten von Vpp,) multipliziert und durch die absolute Signalhthe Ap dividiert werden
(beispielsweise Ap = 1V fiir den Puls in Abb. 4.19 a) ). In einem konkreten Beispiel
wiirde eine Stérung der Frequenz F, = 50 Hz und der Amplitude von Ag = 2mV,
eine FWHM-Breite der Linienform von 0,5 ¢/, ergeben.

Deutlich erkennt man fiir beide dargestellten Varianten, dass der Einfluss der
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hoherfrequenten Stérungen proportional zu f~! abnimmt. Wenn die Offsetkorrek-
tur benutzt wird, findet man auflerdem eine Abnahme des Einflusses proportional zu
f zu tiefen Frequenzen hin. In diesem Fall, dem Normalfall, ist die oben beschriebene
Pulshéhenanpassung mit einer bandpassartigen Rauschunterdriickung vergleichbar.
Das Maximum dieses 'Bandpasses’ liegt bei etwa der Frequenz, die der reziproken
Lénge des Zeitfensters (fiir den Puls in Abb. 4.19 a): At ~ 80ms — 12,5Hz) ent-
spricht.

Die scheinbar statistische Abfolge der Minima und Maxima der Kurven wieder-
holt sich periodisch mit der Frequenz (log. Achse!) und ist von der Pulsform, der
Wahl des Zeitfensters und des Triggerzeitpunktes abhéingig. Die Empfindlichkeit
der Pulshthenanpassung auf hochfrequentes Rauschen ist um ca. einen Faktor zwei
reduziert, wenn keine Offsetkorrektur benutzt wird.

Rauschen des Ruhesignals und Linienbreite

Die genaue Bestimmung des Rauschens des Kalorimeter-Ruhesignals ist von beson-
derer Wichtigkeit, um Vorhersagen iiber die zu erwartende Linienbreite im FEnergie-
spektrum und daher die Energieauflosung des Kalorimeters treffen zu kénnen. Fiir
diese Rauschmessung zeichnet man eine Vielzahl von Zeitabschnitten des Ruhesi-
gnals (typischerweise mehrere 100, jeweils mehrere Sekunden lang) des Kalorimeter-
Ruhesignals auf. Das ist in der Regel nur moglich, wenn das Kalorimeter mit einer
sehr kleinen Absorptionsrate oder im Idealfall ohne die Testquelle betrieben wird.
Die aufgezeichneten Ruhesignale werden einer diskreten Fourier-Transformation un-
terzogen (FFT-Algorithmus siehe [NuR92]) und ergeben nach der Mittelung eine
Niherung fiir die spektrale Dichte des Rauschens.*!

Ist das Frequenzspektrum des Rauschens bekannt, so kann mit Hilfe eines spezi-
ell entwickelten Computerprogramms 'DAQfast-Synthesizer’ das Kalorimetersignal
in den verschiedensten Einstellungen (Pulsformen, Zeitfenster, Triggerzeitpunkt und
Filtereinstellungen) nachgebildet und mit numerisch synthetisiertem Rauschen (wei-
Bes und rosa Rauschen?) und verschiedenen anderen Stérungen iiberlagert werden.
Fine nachfolgende Pulshohenanalyse zeigt eine durch Rauschen und Stérungen ver-
breiterte Linie im vollstdndig simulierten "Energiespektrum’. Die Breite dieser Linie
ist ein Maf fiir das Signal-zu-Rauschen-Verhiltnis, welches jedoch nun sowohl die
Pulsform, die Datenaufzeichnungsparameter als auch die vollstéindige spektrale In-
formation des Rauschens enthilt. Bei bekannter Pulsform und spektraler Dichte des
Rauschens lassen sich mit Hilfe des Computerprogramms die optimalen Datenauf-
zeichnungsparameter (Zeitfenster, Triggerzeitpunkt und Filtereinstellungen) ermit-
teln, so dass die Breite des simulierten Energiespektrums minimal wird. Sie ent-
spricht der mit dem verwendeten Signalauswertungs-Algorithmus ultimativ erreich-
baren Energieaufldsung unter den gegebenen Bedingungen (vergl. Abschnitt 7.1.2).

4Wird das Kalorimeter ohne Testquelle betrieben, so kann alternativ ein FEchtzeit-
Spektrumanalysator benutzt werden.

427Weifles’ Rauschen besitzt bis zur Bandbreitengrenze eine konstante spektrale Dichte, wogegen
rosa’ Rauschen eine Frequenzabhingigkeit f%, mit o &~ —1 zeigt.
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Auch wahrend der eigentlichen Datenaufzeichnung mit den zuvor bestimmten opti-
malen Datenaufzeichnungsparametern kann die erreichte elektronische Breite, und
damit unter den vorherrschenden Bedingungen maximal erreichbare Energieauflo-
sung kontrolliert werden. Dazu zeichnet man neben den Pulsen auch solche Signal-
abschnitte auf gleiche Weise auf, die nur das Ruhesignal enthalten. Wird nun der
Musterpuls mit diesem Ruhesignal iiberlagert und das Ergebnis der Pulshohenbe-
stimmung zugefiihrt, so erhélt man nach vielfachen Wiederholungen eine simulierte
Pulshohenverteilung, deren Form die ’elektronische Linienform’ und deren Breite
die ’elektronische Linienbreite’ bezeichnet wird. Sowohl die Form als auch die Breite
sind nur durch das Rauschen des Ruhesignals bestimmt. Genau diese Eigenschaft
wird benutzt werden, um das in Abschnitt 7.3.2 dargestellte Energiespektrum der
Testquelle beziiglich der Linienverbreiterungsmechanismen zu untersuchen.

4.6 Aufbau zur experimentellen Bestimmung von
Magnetisierung und Pulshéhe

In den vorangegangenen Abschnitten wurden der Aufbau des Kalorimeters, die im
Betrieb notwendige Temperaturregelung und die verwendete Signalverarbeitung be-
schrieben. Zunéchst sollte jedoch das verwendete Sensormaterial auf dessen Eignung
fiir ein hochauflosendes Kalorimeter untersucht werden.

Eine solche Sensorcharakterisierung besteht aus verschiedenen Teilen, fiir die ge-
ringfiigig unterschiedliche Messaufbauten benttigt werden. Ein Aufbau ist das Kalo-
rimeter selbst, mit der zuvor beschriebenen Methode der Signalverarbeitung, bei der
einzelne Pulse beziiglich ihrer Form und Ho6he, in der Regel in Abhéngigkeit von der
Temperatur und dem Magnetfeld analysiert werden. Die entsprechenden Ergebnisse
sollen im Abschnitt 5.2 diskutiert werden.

Aus chronologischer Sicht ist dies bereits der zweite Schritt. Zun#chst sollte die
grundséatzliche Eignung eines Materials fiir den Einsatz als Sensor gepriift wer-
den. Dazu fithrt man Messungen der magnetischen Suszeptibilitit, wiederum in
Abhéngigkeit von der Temperatur und des Magnetfeldes durch. Diese Messungen
zeigen, ob sich ein Material (wie hier z.B. AuEr) tatséchlich im betrachteten Tempe-
raturbereich paramagnetisch verhilt und wie groff die Anderung der Magnetisierung
pro Temperatureinheit ist. Dariiberhinaus lésst sich auf diese Weise die Qualitét der
Einkopplung des vom Sensor erzeugten magnetischen Flusses in die Detektionsspule
ermitteln.

Der fiir diese Messungsart benutzte Aufbau ist als Blockschaltbild in Abb. 4.21
dargestellt. Das Signal wird in einem Aufbau erzeugt, der als Kalorimeter fiir ~-
Quanten entwickelt wurde.[F1e98]|[Sol99][Hor99] Der Aufbau unterscheidet sich von
dem bisher beschriebenen Kalorimeter dadurch, dass sich der Sensor nicht direkt
auf dem SQUID-Chip und damit innerhalb der SQUID-Schleife, sondern in einem
vom SQUID-Sensor raumlich getrennten Probenhalter befindet. Die Probe ist von
einer drahtgewickelten Detektionsspule umgeben, die den von ihr umschlossenen
magnetischen Fluss aufnimmt und iiber einen supraleitenden Flusstransformator



4.6. AUFBAU ZUR EXPERIMENTELLEN BESTIMMUNG. .. 59

in den SQUID-Sensor iibertrigt. Auch dieser Sensor wird von der beschriebenen
SQUID-Elektronik ausgelesen.

Sensorprobe Abbildung 4.21:
T;,’ / FT SQUID- Aufbau zur Charakterisierung des
Elektronik L. . .
/ Sensors hinsichtlich der Magneti-
’<} sierung und der Pulsformen. Der
SQUID- AD-Wandler Sensor ist hier in einem Proben-

Sensor halter lokalisert, der iiber einen
Toa . — Temperatur- supraleitenden Flusstransformator

Bestimmung (FT) mit dem raumlich getrennten

Kryostat SQUID-Sensor verbunden ist.

Durch die rdumliche Trennung von SQUID-Sensor und Probe besitzt diese die
Temperatur des Wiarmebades. Dariiberhinaus ist die Ausdehnung des benétigten
Magnetfeldes auf den Ort des Probenhalters und die unmittelbare Umgebung be-
schrankt. Das bedeutet, dass das Magnetfeld am Ort der Josephson-Kontakte des
SQUIDs vernachléssigt werden kann, wihrend am Ort der Probe Magnetfelder iiber
10 mT erzeugt werden konnen.

Aufgrund dieser Eigenschaften wurden Magnetisierung und Pulsform und -héhe
mit diesem speziellen Aufbau bestimmt. Dieses schlieft das Studium der Pulshche
und auch -form, aber auch der Magnetisierung der Sensorprobe ein. Die Magnetisie-
rungsmessungen dienen spéter zusatzlich zur Bestimmung der wahren Sensortempe-
ratur des in dieser Arbeit diskutierten Kalorimeters.
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5. Eigenschaften von AuEr in Bezug
auf die Anwendung als Sensor

Die Optimierung eines magnetischen Kalorimeters erfordert eine genaue Kenntnis
verschiedener Eigenschaften der Sensormaterialen. Aus Griinden, die bereits darge-
legt wurden, wurde bei den Experimenten, die im Rahmen der vorliegenden Arbeit
stattfanden, AuEr als Sensormaterial eingesetzt.

Eine Charakterisierung der entsprechenden Sensorprobe wurde beziiglich der Ma-
gnetisierung, der Thermalisierung und der Wérmekapazitéit durchgefiihrt.

5.1 Magnetisierung

Zur Bestimmung der Magnetisierung wurde ein spezieller, bereits beschriebener
Messaufbau eingesetzt. Das Ergebnis der Messung, der temperaturabhéingige Ver-
lauf der Magnetisierung, ist in Abb. 5.1 fiir vier verschiedene Magnetfelder darge-
stellt. Wie fiir ein paramagnetisches Material erwartet, steigt die Magnetisierung mit

- Abbildung 5.1:

1 Experimentell bestimmte Werte der
| Magnetisierung  einer  AuEr-Probe
(300 ppm) als Funktion der inversen
Temperatur.  Die  durchgezogenen
Linien sind das Ergebnis einer Be-
rechnung mit Hilfe der Methode
der exakten Diagonalisierung des
Hamilton-Operators ~ der  wechsel-

Magnetisierung M (A/m)

wirkenden magnetischen Momente.

0 Hierbei wurde ein Wechselwirkungs-
0 20 40 60 80 100 120 140 parameter von a = 10 angenom-
inv. Temperatur T (K'l) men.

abnehmender Temperatur und zunehmendem #uflerem Magnetfeld an. Die durch-
gezogenen Linien sind das Ergebnis der Berechnung mit der Methode der exakten
Diagonalisierung des Hamiltonoperators der wechselwirkenden magnetischen Mo-
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mente.

Mit einem Wechselwirkungsparameter a = 10 findet man eine sehr gute Uberein-
stimmung von den experimentellen Daten und der Berechnung. Die Abhéngigkeit
der berechneten Magnetisierung von « ist fiir ein Magnetfeld von B = 5,14 mT in
Abb. 5.2 gezeigt. Zum Vergleich ist zusétzlich die Magnetisierung wechselwirkungs-

500 7 T T T T T —
= i - e selwirkung | Abbildung 5.2:
< 400 Vergleich zwischen den experimentell
= bestimmten Werten der Magnetisie-
= 300 | rung einer AuEr-Probe (300 ppm) und
@ den berechneten Werten fiir verschie-
g dene Wechselwirkungsparameter sowie
2 200 1 den Fall wechselwirkungsfreier magne-
2 tischer Momente. Das Magnetfeld be-
§ 100 4 trdgt B = 5,14mT. Die Berechnun-
gen wurden mit der Methode der ex-
| | | | | | l akten Diagonalisierung des Hamilton-

0
0 20 40 60 80 100 120 140

_ _ Operators durchgefiihrt.
inv. Temperatur T ! (K 1) P 8

freier magnetischer Momente eingezeichnet. In diesem Fall sind weder die RKKY-
Wechselwirkung noch die magnetische Dipol-Dipol-Wechselwirkung beriicksichtigt.
Die Abbildung zeigt, dass eine sehr gute Ubereinstimmung bei der Wahl eines Wech-
selwirkungsparameters von o = 10 erreicht wird. Dieses Ergebnis unterstreicht zum
einen die Notwendigkeit, die Wechselwirkung der magnetischen Momente fiir das
vorliegende AuEr-Sensormaterial (300 ppm) zu beriicksichtigen und zum anderen
die Genauigkeit, mit der eine Anpassung der Berechnungen an die experimentellen
Daten vorgenommen werden kann.

5.2 Pulsform

Die Pulsform bei der Absorption eines Rontgenquants im Kalorimeter (im Folgenden
als Ereignis bezeichnet) gibt Aufschluss iiber die Relaxationsvorgéinge innerhalb des
Sensors und die Thermalisierung dessen mit dem Wérmebad. Erstere werden durch
die Kopplung des Systems der Leitungselektronen an das der magnetischen Momen-
te bestimmt. Die Thermalisierung ist durch die Kopplung beider Systeme an das
Wirmebad gegeben.

Diese Eigenschaften werden anhand eines typischen Einzelereignisses (hier die
Absorption eines 122keV ~-Quants) diskutiert, welches mit dem Aufbau fiir die
Sensorcharakterisierung aufgenommen wurde. Da bei diesem Aufbau die Energie des
~v-Quants direkt im Sensor deponiert wird und aus diesem durch eine schwache aber
direkte Kopplung an das Bad abgefiithrt wird, soll der Signalverauf in diesem Fall als
ideal bezeichnet werden. Im Gegensatz dazu besitzt das in dieser Arbeit diskutierte
Kalorimeter ein 'Zwischenreservoir’ (das Siliziumsubstrat des SQUID-Chips), was
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zu einer geringfiigigen Verénderung der Signalform fithrt, die in Abschnitt 7.1.1
beschrieben werden soll.

Der in Abb. 5.3 dargestellte zeitliche Verlauf der Flussdnderung im SQUID kann
in zwei Bereiche unterteilt werden. Der erste Bereich ist der schnelle Signalanstieg,
der einer raschen Temperaturerhohung des Sensors entspricht. Der zweite ist der
Signalabfall, der den Zeitbereich bis zum Erreichen der urspriinglichen Temperatur
des Wiarmebades wiedergibt.

T T T T
0.3 -
o
e
& 0.2 —
=3 Abbildung 5.3:
> Zeitlicher Verlauf der Flussinderung im
% 01 | SQUID bei Absorption eines y-Quants
i mit der Energie F, = 122keV.
é (T'= 47mK, B = 1,9mT)
0.0 —
! ! !

-20 0 20 40 60
Zeit t (ms)

5.2.1 Signalanstieg

Die Energie des Rontgenquants wird zum Absorptionszeitpunkt im System der Lei-
tungselektronen deponiert. Erst wenn diese Energie das System der magnetischen
Momente erreicht, wird sie als Anderung der Magnetisierung sichtbar. Die Zeitkon-
stante 7y fiir diese Relaxation wird durch die Korringa-Beziehung bestimmt. Diese
Zeitkonstante ist invers proportional zur Temperatur und sollte fiir AuEr bei einer
Temperatur von 7' = 10mK im Bereich von 79 = 0,1 us liegen.[Sjo75] Durch die
maximale Bandbreite und die Slewrate der SQUID-Ausleseelektronik bedingt ist die
experimentell beobachtete Anstiegszeitkonstante auf ca. 79 &~ 20 us reduziert.

Bei einer genauen Betrachtung des Signalanstiegs wird ein in der SQUID-Auslese-
elektronik begriindetes Artefakt deutlich. Die Begrenzung der Bandbreite und die
limitierte Slewrate der Elektronik fiihren zu einem Signalverlauf wie er in Abb. 5.4 a)
dargestellt ist. Das tatséchlich beobachtete Signal erscheint beziiglich seines Maxi-
mums kleiner, als es in Wirklichkeit wire: Das wahre Signal - gestrichelt eingezeich-
net - besitzt die Pulshéhe Si, wogegen der am Ausgang der SQUID-Ausleseelektronik
sichtbare Puls nur die Hohe S, erreicht. Dieser scheinbar geringfiigige Effekt wird
durch ein weiteres Artefakt der SQUID-Elektronik verstiarkt: Die Regelungsschal-
tung der Ausleseelektronik folgt dem wahren Signal mit einer zeitlichen Verzoge-
rung tig. Dieser Effekt ist wahrscheinlich durch die Modulationsmethode der Elek-
tronik bedingt (vergl. Abschnitt 4.2.2), seine genaue Ursache ist jedoch unklar.
Bedingt durch diese Verzogerung wird die Reduktion der Signalamplitude jedoch
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r Abbildung 5.4:

04 Signalverlauf der Flussdnderung

im Bereich des Anstiegs:

a) Der beobachtete Anstieg (—)
ist durch die Elektronik
gegeniiber dem wahren

40 20 O 20 40 60 Anstieg (---) verlangsamt.

b) Zeit (us) b) Der beobachtete Anstieg ist

zusitzlich zeitlich verschoben.

0.2

0.0

zusétzlich verstérkt (vergl. Abb. 5.4 b)).

Beide Effekte wirken sich besonders auf die genaue Bestimmung der Pulsformen
aus, wenn die Zeitkonstante fiir den Signalabfall kleiner als ca. 1ms ist. Dagegen
besitzt der zeitliche Verlauf der Flussdnderung bei Absorption von Réntgenquanten
des in dieser Arbeit beschriebenen Kalorimeters vergleichsweise lange Thermalisie-
rungszeitkonstanten (> 10ms). Daher sind diese Effekte bei der Bestimmung der
Pulshéhe in diesem Fall unbedeutend.

5.2.2 Signalabfall

Der Signalabfall kennzeichnet die Relaxation der in den Sensor eingebrachten Wérme
zum Wéirmebad. Bei einer direkten Kopplung zwischen Sensor und Wiarmebad er-
wartet man im einfachsten Fall eine exponentiell abklingende Temperatur (bzw.
zunehmende Magnetisierung). Dieses exponentielle Verhalten wird im Grenzfall zu
groBen Zeiten t auch tatsdchlich beobachtet. Zu kleinen Zeiten (¢ < 1ms) hin er-
kennt man jedoch in Abb. 5.3 eine kleine ’Spitze’ in der Signalform. In diesem
Bereich weicht die Signalform deutlich von dem erwartetet einfachen exponentiellen
Abklingverhalten ab.

Scheinbar wird ein Teil der absorbierten Energie des Photons von einem zusétz-
lichen Warmereservoir aufgenommen, bevor die Wérme auf einer deutlich ldngeren
Zeitskala an das Warmebad abgefiihrt wird. Tests, in denen die Kopplung an das
Wéarmebad um mehrere Gréflenordnungen variiert wurde, haben gezeigt, dass die
Zeitkonstante fiir den Warmetransfer in das zusédtzliche Wérmereservoir von der
Kopplung an das Warmebad unabhéngig ist (vergl. [F1e98][Sol99]). Der Ursprung
dieses zusétzlichen Systems muss daher innerhalb des Sensors selbst liegen.

Im Rahmen der von K. Horst [Hor99] durchgefithrten Charakterisierung des
AuEr-Sensormaterials wurde die Pulsform hinsichtlich ihrer Temperatur- und Ma-
gnetfeldabhéingigkeit untersucht. Dabei wurde gezeigt, dass die jeweilige Pulsform
@(t) in guter Ndherung durch die Summation zweier Exponentialterme beschrieben
werden kann. Unter Annahme eines stufenférmigen Signalanstiegs gelte

P(t) = d1exp (—;) + Py exp <—71;> . (5.1)

In den Abbildungen 5.5 und 5.6 sind die Parameter 71, 79, @1 und &, als Funktion
des Magnetfeldes fiir eine Vielzahl verschiedener Badtemperaturen dargestellt.
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Abbildung 5.5: Thermalisierungszeitkonstanten 7y, 75 als Funktion des Magnetfeldes fiir
verschiedene Badtemperaturen. Die eingezeichneten Kurven verbinden die
Datenpunkte.

Die Thermalisierungszeitkonstante 7 liegt im Bereich von 0,1 ms bis 1,0 ms und ist
innerhalb der Messgenauigkeit temperaturunabhéngig. Sie ist so kurz, dass in diesem
Fall die oben genannten elektronischen Artefakte beriicksichtigt werden miissen.
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Abbildung 5.6: Pulshohenanteile ¢, und @, als Funktion des Magnetfeldes fiir verschie-
dene Badtemperaturen. Die eingezeichneten Kurven verbinden die Daten-
punkte.

Die thermische Kopplung des Sensors an das Warmebad war in dem zur Sensorcha-
rakterisierung verwendeten Aufbau so gewahlt, dass 7 im Vergleich zu 71 wesentlich
grofer war; sie lag fiir diesen Aufbau im Bereich von 100 ms bis 2000 ms. Die grofiten
Werte wurden nur fiir tiefste Badtemperaturen (Tg,q < 30mK) erreicht. Die ent-
sprechenden Datenpunkte sind in Abb. 5.5 b) nicht enthalten, da deren Bestimmung
durch den geringen mittleren Abstand zweier aufeinanderfolgender vy-Ereignisse er-
heblich in ihrer Genauigkeit eingeschréankt wurde.
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Thermodynamisches Modell

Zur Beschreibung des experimentell bestimmten Relaxationsverhaltens wurde ein
Modell entwickelt, welches neben dem System der magnetischen Momente und dem
der Leitungselektronen auch ein zusitzliches System enthélt. Dieses Modell ist in
Abb. 5.7 skizziert. In Abschnitt 5.2.1 wurde gezeigt, dass der im Wéirmetransfer

Sensorsystem Gsx Unbekanntes
aan | TS e Abbildung 5.7:
Schematisches Bild des thermodynami-
schen Modells fiir die Beschreibung
G des beobachteten Thermalisierungsver-
haltens des Sensors. Die verwendeten
\Warnenad Groflen werden im Text definiert.

zwischen dem System der Leitungselektronen und dem System der magnetischen Mo-
mente begriindete Signalanstieg mit einer Zeitkonstante von 7y < 20 us sehr schnell
ist. Diese Zeitkonstante ist viel kleiner als die Zeitkonstanten des Signalabfalls 7
und 79. Daher wird das System der Leitungselektronen mit dem der magnetischen
Momente in der folgenden Diskussion als das Sensorsystem mit der Gesamtwérme-
kapazitdt Cs und dem Wirmeinhalt Qg(t) zusammengefasst. Fiir das unbekannte
System "X’ gelten analog die Grofilen Cx und Qx(t). Die thermische Kopplung zwi-
schen diesen beiden Systemen sei Ggx, die zwischen dem Sensorsystem und dem
Wairmebad sei Ggg. Zur Vereinfachung soll angenommen werden, dass die direkte
Kopplung des unbekannten Systems an das Wérmebad vernachléssigt werden darf
und dass das Kalorimetersignal ausschlieflich durch den Warmeinhalt im System
der magnetischen Momente bestimmt ist.

Der Warmefluss in diesem Modell wird durch das gekoppelte, lineare Differenti-
algleichungssystem

Qs = ‘( - i)Gsx ) o
%Qx(t) = ( Qsh) }g)Gsx

beschrieben. Unter der Randbedmgung Qs(t =0) = Qo und Qx(t = 0) = 0 besitzt
dieses Gleichungssystem die Losung

Qs(t) = Q1 exp (—;1) + Q2 exp (—;) mit Q1 + Q2 = Qo. (5.3)

Fiir die hier betrachteten kleinen Wirmeeintrage Qg gilt ein linearer Zusammenhang
zwischen Qg(t) und &(t) und es folgt Gl. 5.1. Wir wollen nun aus den experimentell
zuginglichen Groflen 71, 7, @1 und @, die zur Beschreibung des thermodynamischen
Systems benotigten Groflen Cg, Cx, Gsx und Gsg bestimmen. Dazu werden die
funktionalen Zusammenhénge

CS — CS (7-177—27 (bly (1)2)7
Cx = Ox (11,72,P1,99), (5.4)
Gsx = Gsx (11,72,P1,P2) und '

( )
Gsg = Gsp (11,72, P1,D2)
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benutzt. Diese stellen zusammen ein nichtlineares System aus vier Gleichungen dar,
welches jedoch nur die Dimension drei besitzt.! Die Wirmekapazitit des Sensorsy-
stems Cs kann allerdings aus der bekannten Energie der Rontgenquanten und der
Pulshohe @ = &1 + &9, unter Zuhilfenahme der experimentell bestimmten Tempera-
turabhéngigkeit der Magnetisierung oder aus den vorgestellten Berechnungen (vergl.
Abschnitt 3.4.1) bestimmt werden. Im hier vorliegenden Fall wurde die Wirme-
kapazitit berechnet.” Die Ergebnisse der Losungen des Gleichungssystems sind in
Abb. 5.8 dargestellt.
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Abbildung 5.8: Kopplungskonstanten Gsx und Ggp als Funktion des Magnetfeldes fiir ver-
schiedene Badtemperaturen. Es wurde eine Sensorgrée von 7,23-10~% mol
angenommen. Die eingezeichneten Kurven verbinden die Datenpunkte.

Waihrend die Kopplung des Sensorsystems zum unbekannten System Ggx eine ver-
gleichsweise starke Magnetfeldabhingigkeit zeigt, ist die Kopplung zum Warmebad
Gsp, im Rahmen der Messgenauigkeit unabhéngig vom Magnetfeld. Dariiberhinaus
zeigt sie eine quadratische Temperaturabhingigkeit, deren Ursprung bislang nicht
geklart ist.

Die aus den Messungen bestimmte molare Wirmekapazitit ¢, ist in Abb. 5.9
als Funktion des Magnetfeldes fiir verschiedene Temperaturen dargestellt. Die ab-
gebildeten Werte der Wirmekapazitit ¢y betragen bis zu 20 % der Gesamtwirme-
kapazitdt des Sensorsystems. Fiir die tiefsten betrachteten Temperaturen zeigt die
Wairmekapazitiat des unbekannten Systems eine Magnetfeldabhéngigkeit, die zu ho-
hen Temperaturen hin deutlich abnimmt. Mégliche Ursachen fiir die Beobachtung
dieses unbekannten Wérmereservoirs werden im folgenden Abschnitt diskutiert.

'Dieser Sachverhalt folgt daraus, dass fiir die Berechnung von @1 und Q2 aus den Groflen &
und P bereits die Wiarmekapazitidt Cs benotigt wurde.

2Ein méglicher systematischer Fehler der berechneten Warmekapazitit hiitte jedoch auf diese
Weise Einfluss auf alle drei abhéngigen Parameter Cx, Gsx und Gsg!



68 5. EIGENSCHAFTEN VON AUER

0.30 - -
A A 16.3mK
0.25 |- w 19.3mK
® 26.4mK
4 35mK

0.20 Abbildung 5.9:

Molare Wirmekapazitéit des unbekann-

* 50mK

©

l_\

o
l

ten Systems ¢, als Funktion des Ma-

0.10 _‘)fu_\.\‘\‘\’\_ gnetfeldes fiir verschiedene Temperatu-

0.05 [gaatt—A——u | - ren.

molare Warmekapazitat
Cx (mJ/(molK))

Magnetfeld B (mT)

5.3 Unbekanntes Warmereservoir

Die Existenz des unbekannten Wérmereservoirs wurde nicht nur fiir die hier verwen-
dete Probe, AuEr 300 ppm, sondern fiir alle bisher untersuchten Konzentrationen
zwischen 60 ppm und 600 ppm beobachtet. Zusétzlich konnte von Herrmannsdorfer
et al. [Her99] anhand einer unabhiingigen Vergleichsmessung mit einem kalorime-
trischen Verfahren gezeigt werden, dass die Gesamtwirmekapazitéit einer AuFr-
Probe der Konzentration 660 ppm eine Temperaturabhéngigkeit von nédherungswei-
se Cges X T—5! im untersuchten Temperaturbereich zwischen 70 K und 10 mK
zeigt, welche in qualitativer Ubereinstimmung mit Wirmekapazitit Cx ist. Herr-
mannsdorfer et al. erklirten diese unerwartet hohen Werte der Wirmekapazitét
durch den Beitrag der Goldkerne in der verwendeten Probe.

Das Sensormaterial AuFr ist eine binéire Legierung. Die Isotopenzusammenset-
zung vom Wirtsmetall Gold ist auf das einzige, natiirlich vorkommende Isotop 7 Au
beschriankt. Dieses Isotop trigt einen Kernspin von 3/2 mit einem vergleichswei-
se kleinen magnetischen Moment von 0,143 unx und einem Quadrupolmoment von
Q = +0.58barn [Pob95], wobei uy fiir das Kernmagneton® steht. Der Spin eines
Erbiumions kann mit einem Goldkernspin auf zwei verschiedene Arten wechselwir-
ken. Die magnetische Wechselwirkung ist iiber die Dipol-Dipol- oder die indirekte
Austauschwechselwirkung moglich, und die elektrische Wechselwirkung ist durch
das Quadrupolmoment des Goldkerns innerhalb eines elektrischen Feldgradienten
moglich.

Es zeigt sich, dass sowohl die Dipol-Dipol-Wechselwirkung als auch die indirekte
Austauschwechselwirkung zu schwach sind, um eine Aufspaltung der Kernniveaus
zu bewirken, die grof3 genug ist, um die beobachtete Wérmekapazitéit zu erkléren.

Dagegen ist es nicht unplausibel, dass der substitutionelle Einbau von Erbiumio-
nen einen elektrischen Feldgradienten am Ort der benachbarten Goldatome erzeugt,
der iiber das Quadrupolmoment des Goldkerns zu einer geniigend groflien Quadrupo-
laufspaltung fiithrt. Eine quantitative Abschitzung dieses Einflusses ist jedoch nicht
ohne genauere Berechnungen des elektrischen Feldgradienten moglich. Auf #hnli-
che Weise konnten Versetzungen im Goldgitter zur Ausbildung eines elektrischen

$Kernmagneton: ux ~ 5,05-10727 J/T.
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Feldgradienten fiithren.

Mit dieser Vorstellung ldsst sich der sehr grofie Betrag zur Warmekapazitiat von
AuEr bei tiefen Temperaturen erklidren. Allerdings ist nicht klar, ob auch die Warme-
kapazitdt Cx durch den Beitrag der Kernspins verursacht wird, da die beobachtete
Magnetfeldabhéngigkeit dieser Grofle im Rahmen dieser Vorstellung nicht verstan-
den werden kann.

Moglicherweise ist die Ursache fiir das Auftreten von Cx in einer inhomogenen
Verteilung der Erbiumionen im Goldgitter, d.h. langsam relaxierender Cluster, be-
griindet. Eine endgiiltige Aussage iiber diese Frage ist derzeit leider noch nicht
moglich.

5.4 Magnetfeldabhangigkeit der Signalhdhe

Auf der Grundlage des vorgestellten thermodynamischen Modells (Abb. 5.7) wird die
Gesamtpulshohe @ bei der Absorption eines v-Quants im Kalorimeter allein durch
die Sensorwarmekapazitit Cs und die Temperaturabhéingigkeit der Magnetisierung
bestimmt. Alle diese Grofien lassen sich mit Hilfe der in Abschnitt 3.4 beschriebenen
Methoden berechnen.

In Abb. 5.10 ist die Gesamtpulshéhe @ bei der Absorption eines v-Quants der
Energie £, = 122keV in einem AuKEr-Sensor mit der Konzentration von 300 ppm
als Funktion des Magnetfeldes fiir sechs verschiedene Temperaturen dargestellt.
Ebenfalls eingezeichnet ist die Anpassung der Ergebnisse der Berechnungen an die

T T T T f Abbildung 5.10:
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(- -) Das Ergebnis der Berechnung in der
Molekularfeld-Naherung mit Wech-
selwirkungsparameter apyr = 5, und

Gesamtpulshéhe @/ @,
o
[N

(—) das Ergebnis der exakten Diagona-

lisierung des Hamilton-Operators

mit einem Wechselwirkungsparame-

experimentellen Datenpunkte. Die durchgezogenen, dunklen Linien représentieren
die Ergebnisse der Methode der exakten Diagonalisierung des Hamilton-Operators
der wechselwirkenden magnetischen Momente mit einem Wechselwirkungsparameter
agp = 7. Die gestrichelten, hellen Linien stellen die Ergebnisse der Berechnung in der
Molekularfeld-Néherung mit ayp = 5 dar. Fiir beide Berechnungsmethoden kann
unabhingig voneinander die Aussage getroffen werden, dass eine gute Ubereinstim-
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mung zwischen den experimentellen Daten und den Ergebnissen der Berechnungen
fiir die jeweils gewdhlten Wechselwirkungsparameter erzielt werden kann. Die ver-
wendeten Parameter unterscheiden sich geringfiigig, was in Abschnitt 3.4.4 bereits
diskutiert wurde.

Der Wechselwirkungsparameter ayp = 5, mit dem die Magnetfeldabhéingigkeit
der Pulshohe der in dieser Arbeit verwendeten AuEr-Probe mit einer Konzentration
von 300 ppm in der Molekularfeld-Niherung beschrieben werden konnte, ist in Uber-
einstimmung mit dem Wechselwirkungsparameter, der fiir eine AuEr-Probe mit einer
Konzentration von 480 ppm bestimmt wurde. Diese Ubereinstimmung konnte erzielt
werden, obwohl das Erbium im letzteren Fall aus der natiirlichen Isotopenzusammen-
setzung bestand und daher ca. 23% des kernspintragenden Isotops '®"Er enthielt.
Dessen Hyperfein-Wechselwirkung fithrt zu einer Aufspaltung des Grundzustands-
Multipletts, die in den Berechnungen mit der Methode der Molekularfeld-Ndherung
beriicksichtigt wurde.[Fle00]

Der Wechselwirkungsparamter agp = 7, der unter Anwendung der Methode der
exakten Diagonalisierung des Hamilton-Operators die beste Ubereinstimmung zwi-
schen den berechneten und den experimentell bestimmten Werten der Pulshéhe in
Abhéngigkeit vom Magnetfeld ergab, ist jedoch deutlich geringer als jener Parame-
ter agp = 10, der zur Beschreibung der Magnetisierung der Probe benutzt wurde.
Die Ursache fiir diesen Unterschied ist moéglicherwiese darin begriindet, dass die
Messungen auf unterschiedlichen Zeitskalen stattfanden: Die Magnetisierung wird
im quasistatischen Grenzfall bestimmt, wogegen die Pulshohe auf einer sehr kur-
zen Zeitskala (wenige 1ms) ermittelt wird. In diesem Zeitbereich ist insbesondere
die Warmekapazitit Cx von Bedeutung. Daher kann eine Aussage iiber die Ursache
fiir den Unterschied der verwendeten Wechselwirkungsparameter wahrscheinlich erst
getroffen werden, wenn der Ursprung des zusétzlichen Wirmereservoirs bekannt ist.



6. Betrieb des Kalorimeters
ohne Quelle

In den vorangegangenen Kapiteln wurden die Theorie und der experimentelle Aufbau
magnetischer Kalorimeter, und zuletzt die Eigenschaften von AuEr in Bezug auf
dessen Anwendung als Sensor beschrieben. Im Folgenden werden nun Messungen
mit dem in dieser Arbeit beschriebenen Kalorimeter diskutiert, die zur Bestimmung
der Sensortemperatur und zur Charakterisierung des Ruhesignals notwendig waren.

6.1 Sensortemperatur

Bei dem in dieser Arbeit vorgestellten magnetischen Kalorimeter ist die Tempera-
tur des Sensors grundsétzlich hoher als die Temperatur des Kupfertriagers, auf dem
der SQUID-Chip mit dem Sensor fixiert ist. Die Ursache hierfiir ist im Betrieb des
SQUID-Chips selbst begriindet. Durch den benétigten Bias-Strom zur Ansteuerung
des SQUIDs wird elektrische Leistung in den Shunt-Widerstinden dissipiert. Die
entstehende Warme wird auf der Oberfliche des SQUID-Chips frei und muss durch
das Siliziumsubstrat an das Wérmebad abgegeben werden (vergl. Abschnitt 4.2.3).
Dadurch bedingt bildet sich zwischen der Chip-Oberfliche und dem Wéarmebad ein
Temperaturgradient aus, weshalb der Sensor eine hohere Temperatur als das Warme-
bad besitzt.

Die Sensortemperatur kann jedoch im Experiment ermittelt werden, indem die
Magnetisierung des Sensors mit dem in dieser Arbeit vorgestellten Messaufbau be-
stimmt wird und mit dem Ergebnis der Messung mit dem in Abschnitt 4.6 beschrie-
benen Aufbau verglichen wird. Die so ermittelte Sensortemperatur ist in Abb. 6.1
als Funktion der Badtemperatur fiir verschiedene Bias-Strome dargestellt. Man er-
kennt, dass die beiden Temperaturwerte fiir hohe Temperaturen identisch sind. Zu
tiefen Temperaturen hin zeigen die Kurven eine deutliche Erhohung der Sensor- ge-
geniiber der Badtemperatur. Die Erh6hung ist, wie erwartet, umso grofler, je hoher
die Bias-Stromstéirke gewihlt wurde.

Die Wahl des optimalen Bias-Stromes hingt jedoch zusétzlich vom Magnetfeld
ab, welches am Ort des Sensors und daher auch an dem der Josephson-Kontakte
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herrscht. Fiir das verwendete SQUID gilt die folgende empirische GesetzmiBigkeit:

B

IBias,opt ~ (16 - m

) pA, mit 0 < B <3mT. (6.1)

Bei einem typischen Magnetfeld von 3 mT lag die optimale Bias-Stromstérke bei ca.
4 A, d.h., dass die minimal erreichbare Sensortemperatur bei ca. 20 mK lag. Im
weiteren Text soll der Begriff Temperatur auf die Sensortemperatur bezogen werden.

Es sei jedoch darauf hingewiesen, dass die Erhchung der Sensor- gegeniiber der
Badtemperatur keine prinzipielle Eigenschaft des magnetischen Kalorimeters, son-
dern hier rein experimenteller Natur ist. Im Zuge der anwendungsspezifischen Ent-
wicklung von SQUID-Chips kann Sorge getragen werden, die dissipierte Leistung
zum einen so klein wie moglich zu halten und zum anderen diese vom Sensor sepa-
riert an das Warmebad abzuleiten, um ein Aufheizen desselben zu vermeiden. Dieses
wurde in einem ersten Test bereits erfolgreich gezeigt.

6.2 Rauschen des Ruhesignals

Rauschen ist, im weitesten Sinne, jegliche ungewollte Stérung die dem wahren Si-
gnal iiberlagert ist. Eine typische Rausch-Quelle ist beispielsweise das thermische
Rauschen der Spannung, die {iber einem Widerstand abféllt. Rauschen besitzt ein
kontinuierliches Frequenzspektrum. Es unterscheidet sich diesbeziiglich von ’Stérun-
gen’, deren Form zeitlich periodisch ist und daher im Frequenzspektrum diskrete
Linien mit endlicher Breite zeigt. Die bekannteste Quelle fiir derartige Storungen ist
das ’50 Hz-Brummen’ von nicht perfekt geglitteter, gleichgerichteter Spannung aus
einem Netzteil.

'Nur geringfiigig kleinere Werte reduzierten den Hub der Spannungs-Fluss-Kennlinie (vergl.
Abb. 4.1 ¢)) drastisch, so dass die FLL-Elektronik den eingestellten Arbeitspunkt nicht halten
kann.
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Das Rauschen eines magnetischen Kalorimeters ist eine Uberlagerung unterschied-
licher Beitréige, die im Folgenden einzeln beschrieben werden.

Rauschen des SQUID-Magnetometers

Die erste hier beschriebene Rauschquelle findet ihre Ursache im SQUID-Magnetome-
ters selbst und ist insofern von prinzipieller Bedeutung fiir das magnetische Kalori-
meter. Die in Abb. 6.2 dargestellte Frequenzabhéingigkeit der spektralen Rauschdich-
te wurde mit dem verwendeten SQUID-Chip, fixiert auf dem Kupfertrdager, jedoch
ohne Sensorbestiickung bei einer Temperatur von T' = 4,2K aufgenommen. Die
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spektrale Dichte des Rauschens ist in dem dargestellten Frequenzintervall nahezu
konstant. Nur bei den Frequenzen 50 Hz, 150 Hz und 250 Hz erkennt man deutliche
Spitzen, die auf eine Stérung durch das Stromnetz zuriickzufiihren sind.

Zu tiefen Frequenzen hin (f < 10 Hz) wird ein Beitrag mit einer spektralen Dichte
Sg o< f~! sichtbar. Diesem sogenannten 1/f-Rauschen® liegen in diesem Fall min-
destens zwei unterschiedliche Beitrige zugrunde: Spontane Schwankungen des kriti-
schen Stromes der Josephson-Kontakte [Rog84] und die Bewegung von magnetischen
Flussschldauchen innerhalb der supraleitenden Diinnschichtstrukturen [[Koch83]. Cha-
rakterisiert wird die spektrale Dichte von 1/f-Rauschen hiufig durch die Frequenz,
bei der sie den Wert des weiflen Rauschens annimmt. Diese Frequenz wird oft
als "1/ f corner frequency’ bezeichnet und liegt hier bei ca. 5 Hz. Dieser Wert ist
verhéltnisméBig klein, weshalb das 1/f-Rauschen des SQUID-Magnetometers von
vernachléssigbar geringer Bedeutung ist.

Zu hoheren Frequenzen schliefit sich der Bereich des weiflen Rauschens an. Des-
sen Ursprung ist das thermische Rauschen (hiufig Nyquist- oder Johnson-Rauschen
genannt [Nyq28] [Joh28]) der Shunt-Widerstéande auf dem SQUID-Chip. Es besitzt
eine konstante spektrale Dichte, die sich bis zur Bandbreitenbegrenzung der Elektro-
nik erstreckt. Die spektrale Dichte des Rauschens zeigt eine Temperaturabhéngigkeit

2Fiir eine detaillierte Beschreibung der Eigenschaften von 1/f-Rauschen sei auf die Buch-
verdffentlichung von Motchenbacher verwiesen.[Mot93]
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S¢ o T, weshalb eine Reduktion der Temperatur der Widerstéinde das Rauschen
verringert. Hiufig, und so auch in diesem Fall, ist der thermische Kontakt der Wi-
dersténde zum Substrat des Chips nur iiber deren verhéltnisméfig kleine Kontakt-
fliche gegeben. Aus diesem Grund kann die Temperatur der Widerstéinde gegeniiber
dem Substrat typischerweise um einige 100 mK erhoht sein,[Wel87] und die spek-
trale Dichte des Rauschens wird zu tiefen Temperaturen hin von der Temperatur
des Chip-Substrates unabhéngig. Durch die Verwendung grofiflichiger Widerstdnde
lasst sich das Rauschen zukiinftig verringern.

Im Vergleich zu dem beschriebenen Eigenrauschen des SQUIDs ist das Rauschen der
SQUID-Ausleseelektronik (auf das Rauschen ein Einheiten des magnetischen Flusses
umgerechnet) mit v/S¢ = 1 u®y/+v/Hz vernachlissigbar gering.

Idealerweise sollte das Frequenzspektrum der Dichte des thermischen Widerstands-
rauschens konstant sein. Die erkennbare geringfiigige Erhohung der Dichte unterhalb
von ca. 1kHz resultiert aus der thermischen Bewegung der Leitungselektronen im
Kupfertriager. Eine Beschreibung dieser Rauschsquelle ist der Inhalt des nachfolgen-
den Abschnittes.

Thermische Bewegung der Leitungselektronen

Das Wiarmebad, an das der Sensor iiber das Siziliumsubstrat thermisch gekoppelt
ist, besteht aus einem elektrisch leitenden Material. Thermisch angeregt vollzie-
hen die Leitungselektronen innerhalb dieses Leiters ungerichtete Bewegungen. Aus
der Bewegung jedes einzelnen Elektrons resultiert daher ein zeitlich fluktuierendes
Magnetfeld, welches einen fluktuierenden magnetischen Fluss innerhalb der nahen
SQUID-Schleife erzeugt, der als Rauschen des Kalorimetersignals sichtbar ist.

Dem Theorem von Nyquist [Nyq28] folgend haben Varpula et al. [Var84] die
spektrale Dichte des thermischen Rauschens der magnetischen Flussdichte Sp, in
der Umgebung einer unendlich ausgedehnten leitenden Platte der Dicke ¢ berech-
net. Im Grenzfall kleiner Frequenzen (f — 0) kann auf die Beriicksichtigung der
Eindringtiefe des Magnetfeldes verzichtet werden, und die spektrale Dichte kann

geméf
2
(B \" oksT t
S5 = ( 2 > 2 z(z+1t) (62)

analytisch berechnet werden. Hier bezeichnet z den Abstand des Beobachtungs-
punktes von der Leiteroberfliche und o die elektrische Leitfdhigkeit des Leiters. Zu
hoheren Frequenzen hin muss die Eindringtiefe beriicksichtigt werden. In diesem Fall
fallt die spektrale Dichte mit f~3/2 ab, eine quantitative Berechnung kann jedoch
nur auf numerische Weise erfolgen.

Im vorliegenden Fall befindet sich die vom fluktuierenden magnetischen Fluss
durchsetzte SQUID-Schleife mit dem Radius R = 25 ym im Abstand z = 0,6 mm
von der Oberfliche des elektrisch leitenden Kupfertrigers, fiir den ¢ > z ange-
nommen werden darf. Unterhalb von ca. f; = 1kHz ist der zusétzliche Beitrag
zum magnetischen Flussrauschen /Sp ~ 1,4 u®,/ VHz. Daraus folgt eine elektri-
sche Leitfihigkeit des Kupfertriagers zu o ~ 1,4-1078 Q cm. Dieser Wert ist in sehr
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guter Ubereinstimmung mit einer typischen Leitfihigkeit von unbehandeltem Kup-
fer® bei tiefen Temperaturen von o ~ 1-107® Q cm [Pob95].

Offensichtlich ist es genau dieser Rauschbeitrag, der die Dichte des in Abb. 6.2
dargestellten weiflen Rauschens bei Frequenzen unterhalb von ca. 1kHz geringfiigig
anhebt. Diese Anhebung tritt jedoch nur hervor, wenn, wie oben beschrieben, das
weile Rauschen des SQUID-Magnetometers ohne Sensorbestiickung bestimmt wird.

Auch der Sensor ist ein Leiter dessen Rauschen durch die Bewegung der Leitungs-
elektonen beriicksichtigt werden muss. Zwar sind dessen Abmessungen um Grofien-
ordnungen kleiner als die des Kupfertriagers, er befindet sich jedoch in einem Ab-
stand von nur 2 pgm bzw. 15 pm von der SQUID-Schleife. Um dessen Einfluss auf das
Gesamtrauschen berechnen zu kénnen, muss die Geometrie des Sensors beriicksich-
tigt werden. Dazu wurde eine numerische Integration, wie von T. Gillespie [Gil98]
beschrieben, durchgefiihrt. Aus Griinden der Rechenzeit wurde auf eine Beriicksich-
tigung der frequenzabhéngigen Eindringtiefe des Magnetfeldes verzichtet.

Die Leitfihigkeit des AuEr-Sensormaterials betriigt o = = x 6,7-10~% £ cm, wobei
x die Konzentration der Erbiumionen beschreibt.[Ara66] [Edw68] Mit der hier vorlie-
genden Konzentration von 300 ppm folgt o = 0,2:107% Q cm. Der verwendete Sensor
besitzt einen Radius r = 25 um, eine Dicke von ¢ = 25 um, und dessen Abstand
zur SQUID-Schleife betrage z = 2 um. Bei einer Temperatur von T = 4,2 K folgt
damit ein Wert fiir die spektrale Dichte des Flussrauschens von v/Sg ~ 5 u®,/vHz
fiir Frequenzen unterhalb von ca. 70kHz. Dieser Beitrag dominiert daher das Ge-
samtrauschen bis hin zu hohen Frequenzen, was in Abb. 6.3 veranschaulicht wird.
In dieser Abbildung ist das Rauschen des SQUID-Magnetometers vor und nach
der Sensorbestiickung jeweils bei einer Temperatur von 7' = 4,2 K dargestellt. Der
oben berechnete Wert fiir v/Sg ist im Rahmen der Genauigkeit der Berechnungen
mit dem experimentell bestimmten Wert vertriaglich. Die Grenzfrequenz des Rau-
schens zu hohen Frequenzen ist aufgrund der begrenzten Bandbreite der SQUID-
Ausleseelektronik und des Eingangsfilters nicht zu bestimmen. Fiir die Temperatur
von T = 4,2 K ist somit gezeigt, dass das Rauschen durch die thermische Bewegung
der Leitungselektronen im Sensor dominiert wird.

Die spektrale Dichte dieses Rauschens zeigt jedoch eine Temperaturabhingigkeit,
die durch Gl. 6.2 beschrieben wird. Um dieses Verhalten zu untersuchen, wurde an-
stelle des AuEr-Sensors ein Stiick undotiertes Gold der Reinheit 5N in Form eines
kleinen Plittchens mit den Abmessungen 100 x 100 x 25 um? eingesetzt. Es wur-
de dieses Material eingesetzt, da dessen elektrische Leitfahigkeit grofier als die des
AuEr-Sensormaterial ist, weshalb das Rauschen durch die thermische Bewegung der
Leitungselektronen deutlicher hervortritt. In Abb. 6.4 ist die spektrale Dichte des
Rauschens S bei einer Frequenz von 10kHz als Funktion der Temperatur darge-
stellt.

Abb. 6.4 zeigt deutlich, dass die spektrale Dichte des Rauschens S¢ zu tiefen
Temperaturen hin proportional zu T abféllt, was nach Gl. 6.2 erwartet wird. Bei

3Durch Ausglithen kann die Leitfihigkeit um fast zwei GréfSenordnungen gesteigert
werden.[Pob95]
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mittelbar mit dem in Abb. 6.3 vergleich-
bar.

Temperaturen unterhalb von ca. 0,2 K erkennt man eine Abflachung, die durch den
immer wichtiger werdenden Beitrag des Eigenrauschens des SQUIDs bedingt ist.

Mit dieser Messung wurde bestétigt, dass der Beitrag der Bewegung der Lei-
tungselektronen des Goldes zum Gesamtrauschen Sg proportional zur Tempera-
tur abnimmt. Das Ergebnis zeigt aber auch, dass dieser Beitrag bei Temperaturen
T < 100 mK gegeniiber dem SQUID-Eigenrauschen vernachldssigt werden kann. Die
Bewegung der Leitungselektronen ist jedoch eine Rauschquelle, die bei h6heren Tem-
peraturen oder geringerem SQUID-Eigenrauschen fiir das metallische magnetische
Kalorimeter von Bedeutung sein kann.

Als néchster Schritt soll nun das Rauschen des SQUID-Magnetometers bei tiefen
Temperaturen betrachtet werden. Im Folgenden ist die SQUID-Schleife mit einem
AuEr-Sensor (300 ppm) bestiickt, und am Ort des Sensors wurde ein Magnetfeld
von B = 3,0mT angelegt, welches fiir die Detektion von Rontgenquanten iibli-
cherweise verwendet wurde. Die in Abb. 6.5 dargestellte spektrale Dichte des Rau-
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schens zeigt, gegeniiber den Erwartungen der vorangestellten Diskussion, ein deutlich
verandertes Bild. Fiir alle fiinf gezeigten Temperaturen im Bereich unter 100 mK ist
das weifle Rauschen des SQUID-Magnetometers gegeniiber dem Wert in Abb. 6.4
erhoht. Zusétzlich beobachtet man ein ausgepriigtes, zu tiefen Frequenzen hin zu-
nehmendes Rauschen, welches mit abnehmender Temperatur drastisch zunimmt. Die
Ursache fiir die diskreten Linien im Frequenzspektrum sind zum einen elektroma-
gnetische Storungen durch das Stromnetz (50 Hz und ganzzahlige Vielfache, auch
oberhalb von 500 Hz sichtbar). Zum anderen sind niederfrequente Storfrequenzen
(8Hz, 16,1 Hz und 33,3 Hz) sichtbar, fiir deren Ursache mechanische Schwingun-
gen (Gebaudeschwingungen, Trittschall, Vibrationen der Pumpen des Kryostaten)
in Betracht kommen. Die genaue Herkunft der niederfrequenten Stérungen konnte
jedoch nicht ermittelt werden.
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Obwohl das Niveau des weiflen Rauschens bedingt durch die deutlich geringere
Temperatur reduziert sein sollte, beobachtet man eine spektrale Dichte, die mit dem
in Abb. 6.3 gezeigten Wert (bei T= 4,2K) vergleichbar ist. Der Grund hierfir ist
das am Ort des Sensors angelegte Magnetfeld, welches fiir die Detektion von Ront-
genquanten erforderlich ist. Aufgrund der Anordnung des SQUID-Chips innerhalb
dieses Magnetfeldes sind jedoch auch die Josephson-Kontakte von magnetischem
Fluss durchsetzt, was zu einer Erhohung des weiflen Eigenrauschen der Josephson-
Kontakte fithrt. Deren Eigenrauschen steigt mit zunehmendem Magnetfeld monoton
an. Bei B = 3,0mT bedeutet dies, dass die spektrale Dichte des Rauschens oberhalb
von f > 100Hz und im Bereich der Betriebstemperatur des Kalorimeters, durch
das Eigenrauschen des SQUIDs dominiert wird. Dies ist jedoch eine Eigenschaft des
verwendeten SQUID-Chip-Typs in Verbindung mit dem gewé&hlten mechanischen
Aufbau und somit nicht von prinzipieller Bedeutung fiir das magnetische Kalorime-
ter.

Dagegen ist die temperaturabhéngige Erh6hung des niederfrequenten Rauschan-
teils (bei Frequenzen unterhalb von 100 Hz) eine Eigenschaft des Sensors und nicht
des SQUIDs. Dies hat eine Vergleichsmessung bei gleichen Betriebsparametern B
und T gezeigt, bei das Rauschen des SQUIDs mit unbestickter SQUID-Schleife be-
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stimmt wurde. Eine mogliche Ursache fiir diesen interessanten, unerwarteten Verlauf
der spektralen Dichte des Rauschens wird im folgenden Abschnitt diskutiert.

Energiefluktuationen des Sensors

Der Sensor bildet zusammen mit dem Substrat des SQUID-Chips, dem Wéarmebad
und den einzelnen thermischen Kopplungen ein thermodynamisches System: Ein ka-
nonisches Ensemble. Es ldsst sich durch extensive und intensive Parameter oder auch
‘generalisierte Krifte’ beschreiben, die im thermischen Gleichgewicht statistischen
Fluktuationen unterliegen.

Eine Gleichung, welche speziell die Fluktuationen der Spannung in einem elek-
trischen System beschreibt, wurde bereits 1928 von Nyquist und Johnson abge-
leitet, weshalb derartige Fluktuationen meist als Nyquist- oder Johnson-Rauschen
bezeichnet werden.[Nyq28][Joh28] Diese Ableitung ist von universeller physikalischer
Anwendbarkeit und wird im Fluktuations-Dissipations-Theorem dahingehend ver-
allgemeinert, dass jedes dissipative System eine im thermischen Gleichgewicht fluk-
tuierende, generalisierte Kraft besitzt.*

Im hier diskutierten Fall bedeutet dies, dass der Warmeinhalt im Sensorsystem
spontanen zeitlichen Fluktuationen unterliegt, deren Varianz von den beteiligten
Wirmekapazititen abhiingig ist. Sie soll hier aus Griinden der Ubersichtlichkeit
fiir den Grenzfall angegeben werden, dass der Sensor die Gesamtwérmekapazitit Cg
besitzt, die sich aus dem Beitrag der magnetischen Momente Cspipn, dem unbekannten
System Cx und dem System der Leitungselektronen zusammensetzt. Der Sensor soll
hier, wie in Abb. 6.6 dargestellt, {iber eine thermische Ankopplung Gsp direkt mit
dem Wirmebad verbunden sein.

Sensorsystem

Cs: Qs > Sy Abbildung 6.6:
Anordnung des thermodynamischen Systems in Verbin-

Ges QRS\;"(M) dung mit der schematisch dargestellten Rauschquelle,
Sar welche die Ursache fiir die spontanen Fluktuationen des
. Wiérmeinhaltes des Sensorsystems ist.
Wérmebad

Zur Ableitung der spektralen Verteilung der Fluktuationen wurde zusétzlich ei-
ne 'Rauschquelle’ zwischen dem Wiarmebad und dem Sensorsystem eingefiigt, die
zunéchst eine Oszillation mit fester Kreisfrequenz w und der Amplitude Qr ausfiih-
ren soll. Die den Wirmefluss beschreibende lineare Differenzialgleichung nimmt die
Form

0 o Qs()
5 @s(t) =~ Cs

an. Sie kann unter der Randbedingung Qs (¢t = 0) = 0 gelést werden, und es folgt fiir
die Amplitude der Oszillation des Warmeinhaltes im Sensorsystem Qg im Grenzfall

GsB + Qrsinwt (6.3)

‘Eine Anwendung dieses Theorems in Bezug auf verschiedene physikalische GesetzméiBigkeiten
findet man z.B. Callen et al.[Cal51]
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Qi (w)

Ersetzt man nun Q2R durch die bekannte, frequenzunabhéngige spektrale Rausch-
dichte S, und Q% durch die gesuchte Rauschdichte Sgs, d.h.

Q% —  Sgr = 4kpT?Gsp

Qiw) — Sgs(w)
so erhélt man die spektrale Dichte der Fluktuationen des Sensorwirmeinhalts
Gsp

2
<+ (%)

(6.5)

Sgs(w) = 4kpT? und mit w = 27 f (6.6)

/OOO Sos(f)df = kgT?Cs . (6.7)

Gleichung 6.6 zeigt, dass die spektrale Dichte Sq¢ bei tiefen Frequenzen einen fre-
quenzunabhingigen Grenzwert erreicht und oberhalb der 'Grenzfrequenz’

Gsp
-1

We =T &~ = —/—, 6.8
g CS ( )
der inversen Zeitkonstante 7! fiir die Relaxation der Energie zwischen Sensorsystem
und Wirmebad, proportional zu w2 abfillt.

Auf gleiche Weise lasst sich die spektrale Dichte der Fluktuationen ableiten,
wenn die thermische Kopplung des Sensors an das Wéarmebad iiber das Substrat
des SQUID-Chips stattfindet. Die Ableitung verliuft analog zu dem oben beschrie-
benen Weg. Der Ausdruck fiir die spektrale Dichte ist in diesem Fall jedoch deutlich
komplexer, weshalb er hier nicht angegeben werden soll. Neben der Warmekapazitét
des Sensors wird nun auch die des Substrats des SQUID-Chips, sowie die einzelnen
thermischen Kopplungskonstanten fiir den Wérmetransport zwischen den Systemen
benétigt. Das Ergebnis der Bestimmung dieser Gréfien ist in Abschnitt 7.1.1 darge-
stellt.

meinhalts berechnet werden. Fiir ein Magnetfeld von B = 3,0mT sind die Ergeb-
nisse fiir das daraus resultierende Flussrauschen in Abb. 6.7 fiir fiinf verschiedene
Sensortemperaturen als Funktion der Frequenz dargestellt. Offenbar kann mit Hilfe
des Modells des fluktuierenden Sensorwarmeinhaltes tatsédchlich eine Zunahme des
Flussrauschens zu kleinen Frequenzen und tiefen Temperaturen hin beschrieben wer-
den. Die Werte fiir die spektrale Dichte des Rauschens sind jedoch um mehr als zwei
Groflenordnungen kleiner als die experimentell bestimmten Werte (vergl. Abb. 6.5).
Die Energiefluktuationen des Sensorsystems, d.h. des Systems der magnetischen Mo-
mente der Er3T-Ionen, ist hier somit als dominanter Beitrag unwahrscheinlich.

Es ist denkbar, dass der Ursprung dieses Rauschbeitrages mit der Anwesenheit des
zusétzlichen Wirmereservoirs mit der Wirmekapazitiat Cx verkniipft ist. Da die
Natur dieses Wéarmereservoirs und damit auch dessen Kopplungsmechanismus noch
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Mit den dort beschriebenen Werten fiir die Warmekapazitédten und thermischen
Kopplungskonstanten kann die spektrale Dichte der Fluktuationen des Sensorwér-

[T LA I A IO L B L B M IR B
g 20 ; Sensortemperatur (mK) ;
e [ 204 | Abbildung 6.7:
=2 1 Spektrale Dichte des Flussrauschens,
o [ 251 1 aufgrund der Fluktuationen des Sen-
Q . . sorwarmeinhalts fiir fiinf Temperaturen
c M 327 T als Funktion der Frequenz fiir ein Ma-
2 ., ) gnetfeld von B = 3,0mT. Es wurde mit
§ 10 E E dem Eigenrauschen des SQUIDs iiber-
§ ' 514 —— N\ SQ“'D'R""USC“E"E lagert, was einen Vergleich mit Abb. 6.5
TR R NE vereinfacht.
0.1 10 1k 100k

Frequenz f (Hz)

unbekannt ist, sind zur Klarung des Ursprungs dieses Rauschbeitrages weitere Expe-
rimente erforderlich, die aus Zeitgriinden im Rahmen der vorliegenden Arbeit nicht
durchgefiihrt werden konnten.



7. Betrieb des Kalorimeters
mit >°Fe-Quelle

Einer der Schwerpunkte dieser Arbeit war die Optimierung des magnetischen Ka-
lorimeters hinsichtlich der erreichbaren Energieauflésung bei der Bestimmung von
Rontgenspektren im Energiebereich bis ca. 10keV. Im Zuge dieser Optimierung soll
zundchst die tatséchliche Pulsform des in dieser Arbeit beschriebenen magnetischen
Kalorimeters diskutiert werden. Darauf aufbauend kann zusammen mit dem be-
reits charakterisierten Rauschen das Signal-zu-Rauschen-Verhéltnis errechnet und
aus dessen Temperatur- und Magnetfeldabhéngigkeit die optimalen Betriebspara-
meter bestimmt werden.

Das erreichte Auflosungsvermogen des in dieser Arbeit vorgestellten magnetischen
Kalorimeters wird anhand des Rontgenspektrums von Mangan gezeigt und die er-
mittelte Linienform detailliert diskutiert und mit Auflésungen von konkurrierenden
Konzepten verglichen.

7.1 Optimale Betriebsparameter

Zunéchst soll die Bestimmung der optimalen Betriebsparameter Bgpy und Tip be-
schrieben werden. Da diese jeweils vom individuellen Aufbau des Kalorimeters ab-
héngen, soll die Vorgehensweise an dieser Stelle nur am Beispiel jenes Aufbaus
erldutert werden, dessen AuFEr-Sensor durch das FEinfiigen einer PE-Folie zusétz-
lich vom Wirmebad thermisch isoliert wurde (vergl. Abb. 4.11). In diesem Aufbau
wurde auf die Verwendung eines Absorbers verzichtet.

7.1.1 Tatsachliche Pulsform

Die Pulsform des in der vorliegenden Arbeit beschriebenen Kalorimeters ist ge-
geniiber der zuvor beschriebenen idealen Pulsform verindert. Der Grund hierfiir
ist das Vorhandensein des Substrates des SQUID-Chips, welches ein intermediéres
Wirmereservoir zwischen dem Sensor und dem Warmebad bildet. Die Anordnung
der einzelnen thermischen Systeme ist in Abb. 7.1 schematisch dargestellt.

81
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Leitungselektronen-/ Bsx Unbekanntes Leitungselektronen-/ Unbekanntes
Spinsystem FAAAAR— System Spinsystem A System
Cer Q5 () G Ox(®
6 Sensorsystem
® Cs* CxQsft) + Qx(t)
GSB

intermedidres System c,

Warmebad Warmebad

a) b)

Abbildung 7.1: Schematische Darstellung der thermodynamischen Systeme
a) in der in Abschnitt 5.2.2 beschriebenen Anordnung, aus welcher die
ideale Pulsform resultiert, und zum Vergleich
b) in einem Aufbau mit intermediirem Reservoir. Hier sollen das
Leitungselektronen-/Spin-System und das unbekannte System als stark
gekoppelt betrachtet werden (siehe Text).

Gegeniiber dem zuvor aufgestellten thermodynamischen Modell (Abschnitt 5.2.2)
ist eine exakte Beschreibung des Wérmeflusses in dem in Abb. 7.1 b) dargestellten
System deutlich komplexer, da hierzu ein System aus drei gekoppelten Differential-
gleichungen geldst werden muss. Die Losung ist eine Erweiterung von Gl. 5.1 fiir die
gilt
t t t
P(t) = Py exp (—> + Prexp <—> + P3exp <—> . (7.1)
T1 T2 T3
Die Anwesenheit des ersten Pulshohenanteils @, kann bei der Bestimmung des
Signal-zu-Rauschen-Verhéltnisses aufgrund der kleinen Zeitkonstante 71 gegeniiber
den verbleibenden Pulshéhenanteilen 5 und @3 vernachléssigt werden. Die zeitliche
Verlauf des Kalorimetersignals kann zu langen Zeiten (¢ > 71) in guter Ndherung
durch
P(t) ~ Py exp (—t) + P3exp (—t> (7.2)
T2 T3

beschrieben werden. Diese Néherung ist gleichbedeutend mit dem Zusammenfassen
der Systeme der Leitungselektronen, der magnetischen Momente und des unbekann-
ten Warmereservoirs zu einem intrinsisch stark gekoppelten Gesamtsystem. Dieses
Gesamtsystem wird im Folgenden als Sensorsystem bezeichnet. Die aus dieser Néhe-
rung folgende Anpassung der Pulsform ist in Abb. 7.1 dargestellt. Wie zu erwarten
war, wird in der verwendeten Néherung der Pulshohenanteil ¢; und dessen Zeitkon-
stante 71, d.h. die Spitzenform des Pulses, nicht korrekt wiedergegeben. Der zeitliche
Verlaufsform nach dem Abklingen der ersten Zeitkonstante (d.h. fiir ¢ >1ms) wird
dagegen in guter Niherung wiedergegeben.!

Aus der Kenntnis von @5, @3 und 75 und 73 fiir verschiedene Temperaturen T’
und Magnetfelder B kénnen nun die Temperatur- und Magnetfeldabhéngigkeit der
im thermodynamischen Modell verwendeten Wéarmekapazitit C1 und der einzelnen

!Die geringfiigige Abweichung im Zeitbereich zwischen 50 ms und 150 ms deutet darauf hin, dass
die Beschreibung mit dem vorgestellten thermodynamischen Modell jedoch nicht perfekt ist.
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thermischen Kopplungskonstanten Gsy, Gig.2 Die Vorgehensweise ist analog zu dem
in Abschnitt 5.2.2 vorgestellten Verfahren. Auf eine Diskussion der einzelnen Feld-
und Temperaturabhéngigkeiten soll an dieser Stelle verzichtet werden. Exemplarisch
sollen folgende typische Groflien genannt werden: Bei einem Magnetfeld B = 3,0 mT
und einer Temperatur T' = 22,4 mK folgen fiir das betrachtete Kalorimeter, dessen
AuEr-Sensor (300 ppm) durch die PE-Folie thermisch vom Wirmebad isoliert wurde,
die Werte

Cs=1,6-10"12J/K, Cx=0,38-10"12J/K
\
Gs1=12-1071J/(Ks) , Gip=0,85-10""J/(Ks) und
C1=1,6-10"12J/K.

(7.3)

Diese Berechnung zeigt, dass die Warmekapazitit des intermedifiren Systems mit
der Wirmekapazitdt des AuEr-Sensors vergleichbar ist. Die Wirmekapazitéit des
intermedidren Systems ist jedoch um einen ca. Faktor 50 grofler als der Wert der
fiir reines Silizium nach dem Debye-Modell zu erwarten ist. Dieser erhohte Wert
ist wahrscheinlich auf eine Dotierung des Silizium-Substrates, die Aufgedampften
SQUID-Strukturen, die PE-Folie und das Silikonfett zuriickzufiihren.

Insgesamt kann gesagt werden, dass der zeitliche Verlauf der Flusséinderung im
SQUID bei der Absorption eines Roéntgenquants mit guter Genauigkeit durch das
vorgestellte thermodynamische Modell wiedergegeben wird, weshalb die Pulsform
fiir ¢ > 1ms durch die Groéflen @9, @3, 70 und 73 parametrisiert werden kann.

7.1.2 Signal-zu-Rauschen-Verhaltnis

Mit der Kenntnis der Temperatur- und Magnetfeldabhéngigkeit der Pulsform und
des Rauschens kann das Signal-zu-Rauschen-Verhéltnis berechnet werden, um dar-
aus die optimalen Betriebsparameter Bopy und T, zu bestimmen.

2Die GroBen C1, Gst und Gig sind in Abb. 7.1 b) eingezeichnet.
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In seiner bisherigen, einfachen Definition ist das Signal-zu-Rauschen-Verhiltnis
jedoch fiir diese Bestimmung unzureichend (vergl. Abschnitt 4). Das ist darin be-
griindet, dass die einzelnen Frequenzintervalle des Rauschens unterschiedlichen Ein-
fluss auf die Genauigkeit der Pulsh6henbestimmung ausiiben (vergl. Abb. 4.20).

Eine erweiterte Definition des Signal-zu-Rauschen-Verhéltnisses sollte daher bei-
des, die Pulsform und das Frequenzspektrum des Rauschens beriicksichtigen. Als
geeignet erweist sich in diesem Zusammenhang die bereits diskutierte ’elektronische
Linienbreite’, die in Abschnitt 4.5.3 eingefiihrt wurde. Sie gibt die minimal erreich-
bare Linienbreite in relativen Einheiten zur Hohe des verwendeten Musterpulses an.
Sie ist, wie bereits beschrieben wurde, von der Pulsform, dem Frequenzspektrum
des Rauschens, aber auch von den Datenaufzeichnungsparametern abhéngig. Das so
definierte Signal-zu-Rauschen-Verhéltnis kann mit Hilfe des im Rahmen dieser Ar-
beit entwickelten Computerprogramms 'DAQfast-Synthesizer’ vor der eigentlichen
Datenaufzeichnung berechnet und optimiert werden. Zusétzlich kann die elektroni-
sche Linienbreite wihrend der Datenaufzeichnung mit Hilfe der Online-Auswertung
bestimmt werden.

Sowohl die Pulsform und -hohe, als auch die spektrale Verteilung des Rauschens sind
in den vorangeganenen Abschnitten experimentell bestimmt worden. Das Ergebnis
der daraus berechneten elektronischen Linienbreite ist in Abb. 7.3 als Funktion der
Temperatur T fiir zwei Magnetfelder B = 2,0mT und 3,0 mT dargestellt. Man er-

25 T T T

Abbildung 7.3:
Berechnete elektronische Linienbreite
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‘o 20 1 des Kalorimeters als Funktion der Tem-
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o 2.0mT . . ) )

c nien verbinden die Datenpunkte, die

:') 15 ausgefiillten Kreise kennzeichnen die

c -2 ] . - .
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'g 3.0mT Sensortemperatur.
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ﬁ 1.0 | 4 (300 ppm), der durch die PE-Folie ther-
20 2|5 3|0 3|5 20 misch vom Wérmebad isoliert wurde.)

Temperatur T (mK)

kennt, dass die elektronische Linienbreite fiir B = 2,0mT bei T ~ 32mK ein Mi-
nimum durchliuft, wogegen fiir B = 3,0mT ein mo&gliches Minimum selbst fiir die
tiefste erreichbare Sensortempertur von 7' = 22,4 mK nicht erreicht wird.?

Insgesamt zeigt das Ergebnis dieser Berechnung, dass die minimale elektroni-
sche Linienbreite von 1,4 ¢/,, und daher das maximale Signal-zu-Rauschen-Verhilt-
nis fiir die tiefste erreichbare Temperatur Ty = 22,4mK und das Magnetfeld
Bopy = 3,0mT erreicht wird. Die berechnete elektronische Breite von 1,4 %00 €ent-

3Die tiefste erreichbare Sensortemperatur wird durch den bendtigten Bias-Strom zum Betrieb
des SQUIDs im &dufleren Magnetfeld bestimmt.



7.2. RONTGENSPEKTRUM VON MANGAN 85

spricht einer FWHM-Energieauflésung von ca. 8,3 eV fiir eine Energie £, = 5,9keV.

Anzumerken bleibt, dass das Magnetfeld B = 3,0 mT sehr nahe dem fiir den Be-
trieb des SQUID (Chip ’SSC003’, SQUID "KMAG10-50’) maximal moglichen Ma-
gnetfeld von ca. 3,5mT, liegt und die minimal erreichbare Temperatur durch den
benotigten Bias-Strom von Ig = 4,0 uA bestimmt wird. Daher ist der berechnete
Wert fiir die minimale elektronische Breite durch die hier vorgestellte Realisierung
des magnetischen Kalorimeters bestimmt. Dieser Wert stellt daher keine fundamen-
tale Grenze fiir die erreichbare elektronische Linienbreite des magnetischen Kalori-
meters dar.

Damit sind die optimalen Betriebsparameter 7o, und Bop bestimmt, unter denen
das hier diskutierte magnetische Kalorimeter die maximale Auflésung bei der Be-
stimmung von Energiespektren von Rontgenquellen erreicht. Das soll im folgenden
Kapitel anhand des Rontgenspektrums der Testquelle demonstriert werden.

7.2 Rontgenspektrum von Mangan

Zur Bestimmung des Auflésungsvermogens des Kalorimeters wurde ein %°Fe-Pripa-
rat eingesetzt. Diese Quelle emittiert die charakteristische Rontgenstrahlung von
Mangan, deren intensitétsstérksten Linien die K,- und die Kg-Linie mit den Ener-
gien 5,89 keV und 6,48 keV sind (vergl. Abschnitt 4.3.5).

Die natiirliche Linienform dieser Réntgeniibergénge ist von Holzer et al. mit einer
wellenldngen-dispersiven Messmethode mit einer Auflésung von ca. 0,25 eV bestimmt
worden. Eine Abbildung der Feinstruktur der Mn-K,-Linie ist in Abb. 7.4 darge-
stellt. Die Feinstrukturaufspaltung dieser Linie betréigt ca. 12eV, die FWHM-Breite
der Einzellinien ca. 2,5¢eV.

T T T T
10 -
W 0.8
2 .
06 Abbildung 7.4:
T 0.4 Feinstruktur der natiirlichen Linieform des K-
2™ Rontgeniibergangs von Mangan. Mit eingezeich-
@
= 0.2 net sind die relativen Beitrige der K- und der
0.0 K o-Linie. [H5197]
! ! ! !

5.88 5.89 5.90 5.91
Energie Ey (keV)

7.2.1 Betrieb ohne Absorber

Zur Bestimmung des Auflssungsvermogens wurde das Kalorimeter mit der ®°Fe-
Rontgenquelle bestrahlt und die Einzelereignisse aufgezeichnet. Die ermittelte Puls-
hohenverteilung wurde kalibriert, indem die relative Pulshthe mit einem Skalierungs-
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faktor multipliziert wurde. Dieser wurde so gewéhlt, dass der Linie mit hochster In-
tensitidt die Energie der Mn-K,, zugeordnet wurde. Das Ergebnis des so kalibierten
Rontgenspektrums von Mangan ist in Abb. 7.5 dargestellt. In dem Bild ist das volle

120 T T T T T T T
100 |- - .
3 8of i
S Abbildung 7.5:
E 60 |- 7 Rontgen-Energiespektrum von Man-
c gan. Eingezeichnet sind die identifi-
é 40 I- MK | zierten Energien Mn-K, und Mn-Kg.
n_
Pl (T =30mK, B=3,0mT)
20 B
0 T T —4 J| T

o 1 2 3 4 5 6 7 8
Energie E, (keV)

Rontgenspektrum der Quelle sichtbar. Deutlich getrennt erkennt man die Mn-K -
von der Mn-Kg-Linie. Neben diesen beiden Linien ist im gezeigten Rontgenspektrum
ein Untergrund erkennbar, auf dessen Ursprung spéter noch eingegangen wird.

Die Rate der Absorptionsereignisse, mit der dieses Energiespektrum aufgenom-
men wurde, betrug ca. 0,16s7!. Dieser Wert wurde klein gewihlt, da die Therma-
lisierungszeit der Pulse mit 400 ms vergleichsweise lang war. Diese Zeitkonstante
wurde durch das Einfiigen der PE-Isolationsfolie bewusst vergroflert, um auf diese
Weise das Signal-zu-Rauschen-Verhéltnis zu verbessern.

Bei der Aufbereitung der Einzelereignisse wurden solche Pulse verworfen, deren
Absorption in der PE-Folie stattfanden. Diese Ereignisse konnten aufgrund der be-
sonderen Pulsform identifiziert werden. Ein Vergleich zwischen den verschiedenen
Pulsformen ist in Abb. 7.6 dargestellt. Der Musterpuls, mit dem die Form der Ein-

T T
03} . Abbildung 7.6:
direkte Absorption Vergleich zwischen Formen von Einzel-
(©]
o " ereignissen. Dargestellt sind sowohl Er-
-~ 0.2 . Kp ee—es Lo ..
o Mk eignisse, die im Sensor als auch solche,
_ ™ die in der PE-Folie absorbiert wurden.
S o1k LD Die durchgezogenen Linien entsprechen
o .
1) | Absorption in der Anpassung eines Musterpulses, der
teeyss,) PE-Folie in diesem Fall aus einer Vielzahl von
0.0 DOASEDOSA | Mn-K,-Ereignissen ermittelt wurde.
| | (T = 30mK, B = 3,0mT, Sampling-
0.5 0.0 05 1.0 Rate reduziert: 20 kHz)

Zeit t (ms)
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zelereignisse verglichen wird, wurde durch Mittelung aus einer Vielzahl von Mn-K -
Ereignissen gewonnen. Man erkennt, dass die Form dieses Musterpulses mit denen
iibereinstimmt, deren Absorption direkt im Sensor stattgefunden hat. Die leichte
Streuung der einzelnen Samples ist auf Rauschen zuriickzufiihren, das dem wahren
Signal {iberlagert ist. Trotz dieser leichten Streuung kann eine Pulsh6henbestimmung
mit grofler Genauigkeit durchgefiihrt werden. Jene Ereignisse, deren Absorption je-
doch in der PE-Folie stattgefunden hatte, besalen eine gegeniiber dem Musterpuls
verdnderte Pulsform (in der Abbildung im Bereich 0 < ¢ < 0,5 ms).

Die instrumentelle Auflésung wurde im n#chsten Schritt anhand der Linienform
der Mn-K,-Linie bestimmt. Die experimentell bestimmte Form dieser Linie ist in
Abb. 7.7 vergrofliert dargestellt. Dieser Linienform ist eine berechnete Kurve iiber-

120 T T T T

100
Mn-Kg; Abbildung 7.7:
80 Experimentell bestimmte Linienform

der Mn-K,-Linie. Zusétzlich einge-
60 zeichnet ist das Ergebnis der Faltung
der natiirlichen mit der instrumentel-
len Linienform der FWHM-Breite von

20eV, sowie die entsprechenden Einzel-
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komponenten der K- und K ,o-Linie.
(T'=30mK, B =3,0mT)
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lagert, die aus der Faltung der natiirlichen Linienform und einer Gauf-Verteilung
resultiert, die im Folgenden als instrumentelle Linienform diese Aufbaus bezeich-
net wird. Die beste Ubereinstimmung zwischen dieser berechneten Kurve und der
experimentellen Linienform wird fiir instrumentelle Linienform der FWHM-Breite
von 20 eV erzielt. Bei einer Rontgenenergie von E, ~ 5,89 keV entspricht dies einer
instrumentellen Auflosung von 3,4 ©/s0.

Die hier dargestellte Energiecauflosung von 20 eV bei einer Energie von E, = 5,9 keV
ist bereits um einen Faktor 6 grofler als die Auflésung, die mit den derzeit hochaufls-
senden, kommerziell erhéltlichen Halbleiterdetektoren (z.B. Si(Li)-Halbleiterdetek-
toren) erreicht werden kann!

7.2.2 Betrieb mit zusatzlichem Absorber

Der Betrieb des Kalorimeters mit einem zusétzlichen Absorber birgt verschiedene
Vor- und Nachteile, die bereits in Abschnitt 4.3.3 diskutiert wurden. Die Verwendung
des Goldabsorbers mit den Abmessungen 100 x 100 x 8 um? bedeutete in diesem Fall
zunéchst eine Vergroferung der Fliche fiir die Absorption der Rontgenquanten und
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dadurch bedingt eine Erhohung der Ereignisrate bei der gegebenen Aktivitéit der
Testquelle. Die Verwendung des Absorbers verursachte jedoch auch eine Anderung
der Pulsform.

Diese Verdnderung wies zwei Merkmale auf. Zum einen war die Zeitkonstante
fiir den Signalanstieg auf einen Wert von 79 ~ 60 us reduziert. Diese Eigenschaft
war in der begrenzten thermischen Leitfdhigkeit der Schweissverbindung zwischen
Absorber und Sensor begriindet. Zum anderen war die Pulshéhe um ca. 10 % redu-
ziert, was durch die zusétzliche Warmekapazitit des Absorbers bedingt war. Auf die
Verwendung der PE-Isolationsfolie wurde verzichtet, so dass die Thermalisierungs-
zeit 15ms betrug. Diese Zeitkonstante ist in diesem Fall ausschlieSlich durch die
begrenzte thermische Leitfihigkeit des Silizium-Substrates des SQUID-Chips bzw.
die involvierten thermischen Grenzflichenwiderstéinde limitiert.

Die Form eines typischen Pulses ist in Abb. 7.8 dargestellt. Anhand des eingesetzten
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g 0.00 Abbildung 7.8:
5 010 L -s‘oo. 0 500 Typische Pulsform bei der Absorpti-
_ Zeit t (us) on eines Rontgenquants der Energie
% E, = 5,89keV im Absorber.
73} Das eingefiigte Bild stellt eine Aus-
schnittsvergrofferung des Signalanstie-
0.00 mnemsimuopiniomanig 7 ges dar. (T = 35mK, B = 3,0mT)
! ! ! ! !
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kleinen Bildes erkennt man die vergroflerte Zeitkonstante des Signalanstiegs. Abbil-
dung 7.8 zeigt auch, dass die Zeitkonstante des Signalanstiegs noch immer um mehr
als zwei Groflenordnungen kleiner als die des Signalabfalls ist.

Das Ergebnis der Bestimmung des Rontgenspektrums von Mangan mit diesem Auf-
bau ist in Abb. 7.9 a) dargestellt. In diesem Spektrum sind die beiden Réntgenlinien
K, und Kg im Vergleich zu Abb. 7.5 noch deutlicher voneinander getrennt. Zusétz-
lich erkennt man eine Reduktion des Untergrundes.

In Abb. 7.9 b) ist die experimentell bestimmte Linienform der Mn-K,-Linie darge-
stellt. Diese Linie zeigt eine deutlich asymetrische Form, welche auf die Feinstruktur
der Mn-K,-Linie zuriickzufithren ist. Das unterstreicht die durchgezogene Kurve,
welche aus einer Faltung der natiirlichen Linienform mit einer Gauf-Verteilung, der
instrumentellen Linienform, hervorgeht. Die beste Ubereinstimmung zwischen dieser
Faltung und der experimentell bestimmten Pulshohenverteilung konnte mit einer in-
strumentellen Linienform der FWHM-Breite von 13 eV erreicht werden. Dieser Wert
entspricht einer instrumentellen Auflésung von 2,2 °/oo (bei E,=>5,9keV). Mit die-



7.2. RONTGENSPEKTRUM VON MANGAN 89

500 I I I I I I I
S 400 | MKy .
]
<. L i
S 300
% 200 —
N
c
<

100 - Mn-Kg

0 | | J ! |
0 2 4 6 8 586 588 590 5.92
i Energie E, (keV

a) Energie E, (keV) b) ergie E, (keV)

Abbildung 7.9: Rontgen-Energiespektrum von Mangan, aufgenommen mit dem beschrie-
benen magnetischen Kalorimeter, dessen Sensor mit einem Goldabsorber
verschweifit war. (T'= 35mK, B = 3,0mT)

a) Das gesamte Rontgenenergiespektrum von Mangan, und

b) die experimentell bestimmte Linienform der Mn-K,,-Linie. Zusétzlich
eingezeichnet ist das Ergebnis der Faltung der natiirlichen Linienform
mit einer Gauf3-Verteilung der FWHM-Breite von 13 eV, sowie die ent-
sprechenden Beitrége der K,1- und K,»-Linie.

sem Aufbau konnte daher die derzeit hochste Energicauflésung eines magnetischen
Kalorimeters bei der Energie £,=5,9keV erreicht werden!

Dieses Ergebnis ist eine Steigerung des Auflosungsvermogens des Kalorimeters
im Vergleich zu dem zuvor beschriebenen Ergebnis. Diese Steigerung war moglich,
obwohl die Thermalisierungszeit der Pulse deutlich reduziert und zusétzlich ein
Goldabsorber eingesetzt wurde.

Aufgrund der Grofle des verwendeten Absorbers konnte der Strahlengang des
Kalorimeters mit Hilfe des Kollimators préizise auf die Absorberfliche ausgerichtet
werden. Da der Absorber zusitzlich eine hohe Quanteneffizienz von nahezu 100 %
(bei E, ~ 6keV) besaB, war die Anzahl der Ereignisse, deren Absorption im Si-
liziumsubstrat des SQUID-Chips stattfanden auf eine geringe Anzahl von ca. 2%
begrenzt.

Das gezeigte Energiespektrum mit einer Zahl von 20200 Ereignissen innerhalb der
K,-Linie wurde mit einer Ereignisrate von ca. 4s~! innerhalb 1,5 Stunden Messzeit
bestimmt. Die Pulshchenbestimmung fand in Echtzeit statt, das ermittelte Ener-
giespektrum wurde jedoch einer Nachbereitung unterzogen: Die Pulshéhen wurden
in ihrem zeitlichen Verlauf hinsichtlich einer geringfiigigen Drift der Arbeitstem-
peratur korrigiert. Diese Korrektur erwies sich als notwendig, da fiir die Regelung
der Arbeitstemperatur verwendete Temperaturregler nicht einwandfrei arbeitete. Im
Unterschied zu der in Abschnitt 4.4 vorgestellten Funktionsweise, wurde in diesem
Fall die Temperatur der zweiten Stufe nicht mit dem Kalorimeter selbst, sondern
mit einem zusétzlichen Thermometer bestimmt. Dessen Aufbau ist mit dem in Ab-
schnitt 4.6 beschriebenen Aufbau zu Bestimmung der Magnetisierung vergleichbar.
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In der Nachbereitung eingeschlossen war zusétzlich eine genaue Analyse der Qua-
litdt der Pulshohenanpassung jedes einzelnen Ereignisses, wodurch solche, deren Ab-
sorption im Siliziumsubstrat des SQUID-Chips stattfand, verworfen wurden. Auf-

grund desselben Kriteriums wurden auch sogenannte Pile-up-Ereignisse® verworfen.

7.3 Analyse der Linienverbreiterung

Es soll nun die in den beiden Experimenten erreichte instrumentelle Auflosung von
3,4 %0 bzw. 2,2°/5, bei der Energie von E, = 5,89keV analysiert werden. Da-
zu wird zunichst die sogenannte ’elektronische Linienform’ betrachtet (vergl. Ab-
schnitt 4.5.3, 'Rauschen des Ruhesignals und Linienbreite’). Sie wurde mit Hilfe
des aufgezeichneten Kalorimeter-Ruhesignals bestimmt, welches mit dem Muster-
puls iiberlagert der Pulshchenanalyse zugefiihrt wird. Das Ergebnis beschreibt das
zur Datenaufnahmezeit herrschende Signal-zu-Rauschen-Verhéltnis, und es spiegelt
die minimale Linienbreite wieder, die unter den gegebenen Bedingungen (Pulsform
und -hohe, spektrale Verteilung des Rauschens des Ruhesignals und Datenaufnah-
meparameter) erreicht werden konnte.

ohne Absorber mit Au(5N)-Absorber
1.2 T T T T T T
1.0 instrumentell - | _
—~ lektronisch instrumentell
|_|J_ 058 elektronisci | | B
2
.g 0.6 - 20ev | L 13eV |
v
2
3 04 92evl [ 9.5eV ]
T
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N gie E, (keV) ) gie E, (keV)

Abbildung 7.10: Vergleich der instrumentellen und elektronischen Linienformen der Mn-
K,-Linien der zuvor diskutierten Rontgenspektren fiir die zwei unter-
schiedlichen Aufbauten

a) ohne zusitzlichen Absorber, und
b) mit Au(5N)-Absorber.

In den Abbildungen 7.10 a) und b) sind diese zusammen mit den instrumentellen
Linienformen der beiden oben vorgestellten Experimente dargestellt. Diese instru-

4Pile-up <engl.> ((auf)stapeln, auftiirmen, hier: die Absorption zweier oder mehrerer Réntgen-
quanten innerhalb des betrachteten Zeitfensters der Datenaufnahme).



7.3. ANALYSE DER LINIENVERBREITERUNG 91

mentellen Linienformen wurden zuvor als die gaufiformigen Verteilungen bestimmt,
welche nach der Faltung mit der natiirlichen Linienform die jeweils beste Uber-
einstimmung mit den experimentell bestimmten Linienformen ergeben haben. Die
Breite der instrumentellen Linienformen geben daher die Linienverbreiterung durch
den Einfluss des Instruments wieder.

Ganz offensichtlich ist die instrumentelle Linienbreite in beiden Abbildungen
grofer als die elektronische Linienbreite. Die FWHM-Werte fiir den Aufbau ohne
Absorber sind 20 eV im Vergleich zu 9,2 eV bzw. 13 eV im Vergleich zu 9,5 eV fiir den
Aufbau mit Au(5N)-Absorber. Die notwendige Schlussfolgerung ist, dass in beiden
Fallen ein weiterer Mechanismus existiert hat, der zu einer zusétzlichen Linienver-
breiterung gefithrt hat. Unter der Annahme, dass dieser Mechanismus fiir sich eine
gaufiformige Linienform erzeugen wiirde, diirfen die FWHM-Breiten der einzelnen
gaulschen Verteilungen quadratisch addiert bzw. subtrahiert werden.

Unter dieser Annahme folgt, dass die Linienform, die mit dem Aufbau ohne Ab-
sorber bestimmt wurde, eine zusétzliche Verbreiterung von 17,8eV (FWHM-Wert)
erfahren hat. Fiir den Aufbau mit Absorber betrigt diese 8,9eV. Die Ursache fiir
eine solche Verbreiterung kann sowohl in einer Variation der Pulshohe als auch der
Pulsform begriindet sein. Im letzteren Fall ist die genaue Bestimmung der Pulsh6he
durch eine Hohenanpassung an den verwendeten Musterpuls nur ungenau méoglich,
und diese Ungenauigkeit fithrt in der Regel zu einer Verbreiterung der Linienform.

7.3.1 Berechnung der Sample-Standardabweichung

Um die Ursache der Verbreiterung feststellen zu kénnen, muss daher zunéchst ana-
lysiert werden, ob eine Variation der Pulshéhe oder aber eine Variation der Pulsform
vorgelegen hat. Dazu wurden die zur Mn-K,-Linie beitragenden Pulse beziiglich ih-
res zeitlichen Verlaufs verglichen, indem eine Methode benutzt wurde, welche den
Wert des Signals fiir jedes einzelne Sample im aufgezeichneten Zeitbereich getrennt
betrachtet, und dessen Standardabweichung in Bezug auf das entsprechende Sample
des Musterpulses berechnet.

Reprisenstativ soll diese Analyse beziiglich der instrumentellen Linienform des
Aufbaus ohne Absorber durchgefithrt werden, da die Ursache fiir die Linienverbrei-
terung hier besonders deutlich sichtbar sein sollte. Um die einzelnen Merkmale noch
deutlicher hervortreten zu lassen, wurde die elektronische Bandbreite der analysier-
ten Pulse auf f, = 3 kHz reduziert und ein etwaiger Signal-Offset der Einzelpulse zu
Null verschoben.

Das Ergebnis dieser Analyse ist in Abb. 7.11 dargestellt. Der mit (1) gekenn-
zeichnete Bereich zeigt einen nahezu konstanten Wert der Standardabweichungen

0;. Dieser Wert entspricht dem rms-Wert des weiflen Rauschens des Ruhesignals,
dessen spektrale Dichte S¢ zuvor zu /S¢ = 8,2 u®y/+vHz bestimmt wurde.

Im folgenden Schritt wurde der rms-Wert des Rauschens des Kalorimeter-Ruhe-
signals von den berechneten Werten der Standardabweichungen o; quadratisch sub-
trahiert.” Das Ergebnis ist in Abb. 7.12 dargestellt. Die in dieser Abbildung sichtbare

®Das Ergebnis der quadratischen Subtraktion zweier GroBen a und b ist v/a2 — b2.
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Zunahme der Streuung der einzelnen Werte der Standardabweichungen o; ist in der
Natur der quadratischen Subraktion begriindet. Der in dieser Abbildung gekenn-
zeichnete Bereich (2) zeigt eine scharfe Spitze, die durch eine zeitliche Verschiebung
des tatséichlichen Zeitverlaufes der einzelnen Pulse gegeniiber dem Musterpuls ent-
steht. Diese Verschiebung ist in der Regel durch den sogenannten Trigger-Jitter®
bedingt. Wie man sich schnell klar machen kann, gibt die Form der Spitze in die-
sem Fall den Absolutwert der zeitlichen Ableitung des Musterpulses wieder: Fiir die

Standardabweichung o; des Samples 7 gilt
2 At
1 3 12 141
) At/_gttdt, (7.4)

s 1 TR 00(t) . th, _(09(t)
%_mlg(ati) _(8t

wobei At die Zeit zwischen zwei aufeinander folgenden Samples beschreibt. In diesem

Fall betrug At = 5 us. In Abbildung 7.13 ist der Vergleich der Standardabweichun-

gen o; aus Abb. 7.12 (linke Ordinate) und der Ableitung des Musterpulses (rechte

Ordinate) auf einer vergroflerten Abszissenskala dargestellt.

Man erkennt die gute Ubereinstimmung zwischen den beiden Kurven im Be-
reich der Maxima. Mit Hilfe von Gl. 7.4 und den Werten fiir das Maximum der
Standardabweichungen (2,35 m®;) und das der zeitlichen Ableitung des Muster-
pulses (1,78 ®y/ms) kann nachgewiesen werden, dass der Trigger-Jitter hier ca.
+ 0,5 Samples betrug. Dies entspricht dem minimal Jitter eines AD-Wandlers.

6Jitter: <engl.> (Zittern, hier: Variable Zeitdifferenz (Jitterzeit) zwischen tatsichlichem Absorp-
tionszeitpunkt und dem ersten darauffolgenen Sample der Datendigitalisierung).
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Fiir die Sample-Nummern ¢ > 8220 zeigt der Vergleich jedoch eine Abweichung
zwischen den dargestellten Kurven. Um diese Abweichung genauer analysieren zu
kénnen, wurde von den Werten der Standardabweichungen o; die geeignet skalier-
ten Werte des Absolutwertes der zeitlichen Ableitung des Musterpulses abgezogen.”
In Abb. 7.14 ist das Ergebnis dieser Subtraktion (schwarze Kurve, linke Ordinate)
dargestellt. Zusétzlich eingezeichnet ist der Musterpulses (hellgraue Kurve, rech-
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Jitter bedingten Spitzenform
korrigiert.

te Ordinate). Der Vergleich der beiden Kurven zeigt, dass deren Formen innerhalb
der Streuung der Werte der Standardabweichungen o; sehr gut iibereinstimmen.®
Diese Ubereinstimmung lisst die Folgerung zu, dass tatsichlich eine Variation der
Pulshohe vorgelegen hat, da nur in diesem Fall

folgen kann! Da der Musterpuls aus der Absorption eines Rontgenquants der Energie

E, = 5,89keV resultiert, ldsst aus dem Vergleich der Absolutwerte der beiden Kur-
ven ein FWHM-Wert der Pulshohenvariation von ca. 20eV errechnen. Dieser Wert

"Die Skalierung wurde so vorgenommen, dass das Maximum der zeitlichen Ableitung und jenes
der Standardabweichung o; iibereinstimmten.

8Die verbleibende kleine Spitze in den Werten der Standardabweichungen o; ist mit groBer
Wahrscheinlichkeit auf einen Artefakt der SQUID-Ausleseelektronik zuriickzufiihren.
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setzt sich aus der quadratischen Summe der Beitriige der natiirlichen Linienform®
mit ca. 5,4eV, der elektronischen Linienform von ca. 9,2eV und einem weiteren
Beitrag zunéchst unbekannter Herkunft von ca. 17eV zusammen.

Aufgrund des Ergebnisses dieser Analyse kann daher zusammenfassend gesagt wer-
den, dass die Breite der experimentellen Linienform tatsichlich auf eine zusitzli-
che, bisher unbekannte Pulshchenvariation mit einer FWHM-Breite von ca. 17eV
zuriickzufiihren ist. Eine Analyse der Linienform des Rontgenspektrums, das mit
dem Aufbau mit Absorber aufgenommen wurde, fithrt zu derselben Schlussfolge-
rung.

7.3.2 Ursachen fiir die Linienverbreiterung

Als Ursachen fiir die beobachtete Linienverbreiterung durch Variation der Pulshéhe
kommen verschiedene Mechanismen in Frage, die physikalischen oder experimen-
tellen Ursprungs sein kénnten. Die moéglichen Mechanismen werden im Folgenden
diskutiert.

7.3.3 Temperaturschwankungen

Die Pulshohe eines magnetischen Kalorimeters zeigt eine Temperaturabhéngigkeit,
welche fiir das in dieser Arbeit diskutierte Kalorimeter in Abb. 5.10 dargestellt ist.
Jegliche Schwankung der Arbeitstemperatur fiihrt daher zu einer Schwankung der
Hohe des Kalorimetersignals. In Abb. 7.15 ist ein Histogramm die Schwankung der
Temperatur des Wirmebades dargestellt, die wihrend der Datenaufzeichnung fiir
das in Abb. 7.5 gezeigte Rontgenspektrum herrschte. In der Abbildung ist erkenn-
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bar, dass die Schwankung der Temperatur des Wirmebades wihrend der Datenauf-
zeichnung einen Wert in der Gréflenordnung von o7 ~ 1 uK besafl. Daraus lasst sich
eine Schwankung der relativen Pulshohe von = 0, 0262/, berechnen. Dieser Wert ist
auflerordentlich klein, weshalb eine Temperaturschwankung in diesem Fall als Ursa-

9Dieser Beitrag folgt aus der Aufspaltung der Kq1- und der K,o-Linie von ca. 12eV, der FWHM-
Breite der Einzellinien von ca. 2,5eV, sowie dem gegebenen Intensitétsverhéltnis.
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che fiir die Linienverbreiterung ausgeschlossen werden kann.

7.3.4 Magnetfeldschwankungen

Das Kalorimetersignal besitzt neben der Temperatur- auch eine Magnetfeldabhén-
gigkeit. Dadurch bedingt kénnte auch eine Schwankung des Magnetfeldes zu einer
Schwankung der Hohe des Kalorimetersignals fithren. Auch dieser Beitrag soll im
Folgenden abgeschétzt werden.

Es soll eine Schwankung des Magnetfeldes von der Grofle des Erdmagnetfeldes
von 0,05 mT (rms-Wert) auerhalb des Vanadium-Abschirmung angenommen wer-
den. Diese supraleitende Vanadium-Abschirmung schwécht duflere Magnetfeldin-
derungen zum Ort des Sensors hin um einem Faktor 6000 ab. Die Schwankung des
Magnetfeldes am Ort des Sensors betriagt daher nur 8,3nT (rms-Wert) und die dar-
aus errechenbare Schwankung der Pulshohe nur ca. 0,01 /.

Allerdings muss beachtet werden, dass eine Schwankung des Magnetfeldes indi-
rekt eine Schwankung der Arbeitstemperatur auslosen kann. Dies ist der Fall, wenn
der Signalausgang des auf Magnetfelder empfindlichen SQUID-Magnetometers mit
dem Temperaturregler verbunden ist (vergl. Abschnitt 4.4). Die oben angenommene
Schwankung des Magnetfeldes am Ort des Sensors entspricht der eines Flusses von
8 m®P( (rms-Wert). Der Temperaturregler wiirde diesem Fluss durch die Verdnderung
der Badtemperatur entgegenwirken. Auf diese Weise entstiinde eine Schwankung der
Badtemperatur von 26 K (rms-Wert) und eine daraus resultierende Schwankung der
Pulshéhe von 0,8 ©/y0. Daraus folgt, dass nur unplausibel hohe Schwankungen des
duleren Magnetfeldes zu einer merklichen Linienverbreiterung fiihren kénnten.

Zusammenfassend kann daher gesagt werden, dass die beobachtete Variation der
Pulshohe nicht unmittelbar auf eine experimentelle Ursache zuriickgefiithrt werden
kann. Daher liegt die Vermutung nahe, dass bereits eine Variation der Energie der
Rontgenquanten vorgelegen hat, die iiber die Variation durch die natiirliche Linien-
form hinausgeht.

7.3.5 Variation der Rontgenenergie

Fiir eine Variation der Rontgenenergie kommen zwei mogliche Ursachen in Frage:
Zum einen ist eine Variation der von der Quelle emittierten Rontgenenergie und zum
anderen ist ein Compton-Streuprozess der emittierten Rontgenquanten denkbar.

Zu den Verbreiterungsmechanismen, die zu einer Variation der von der Quelle
emittierten Rontgenenergie fithren, zéhlen beispielsweise die natiirliche Linienver-
breiterung, die Doppler- und die Druckverbreiterung. Die natiirliche Linienform ist
in der an dieser Stelle diskutierten instrumentellen Linienform nicht enthalten. Und
die Doppler- und Stofiverbreiterung kénnen ausgeschlossen werden, da die Quelle in
metallischer Form vorlag und bei den Messungen eine Temperatur von 7' = 30 mK
besa$B.
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Plausibel erscheint dagegen, dass die Ursache in der Compton-Streuung der Ront-
genquanten begriindet ist. Moglich ist die Compton-Streuung an den Oberflichen
des Kollimators, der in den Strahlengang zwischen Quelle und Sensor eingefiigt wur-
de (vergl. Abb. 4.13). Diese Moglichkeit wird durch den Sachverhalt bekriftigt, dass
der Strahlengang des Aufbaus ohne Absorber durch den Kollimator vergleichsweise
stark eingeschriankt wurde und eine grofie Linienverbreiterung beobachtet wurde.
Dagegen war der Strahlengang des Aufbaus mit Absorber weniger eingeschrinkt,
und es wurde eine geringere Linienverbreiterung beobachtet. Genaue Berechnungen
der Linienformen, die aus Compton-Streuung der Rontgenquanten an den Kolli-
matoren bekannter Geometrie resultieren, waren aus Zeitgriinden im Rahmen der
vorliegenden Arbeit nicht moglich.

Dass die Compton-Streuung tatséichlich als eine mégliche Ursache fiir die Linien-
verbreiterung betrachtet werden darf, kann durch ein Merkmal in dem in Abb. 7.5
dargestellten Rontgenspektrum unterstrichen werden: Trotz der vergleichsweise gro-
Ben Streuung der Einzelwerte der Hohenverteilung kann eine deutliche Abweichung
der experimentell bestimmten Linienform von der durch Faltung hervorgehenden,
berechneten Form beobachtet werden (in der Abbildung im Bereich 5,84keV < E, <
5,87keV).

Diese charakteristische einseitige Verbreiterung kénnte durch Compton-Streuung
erkldrt werden. Ob auch die zusétzliche scheinbar beidseitige Verbreiterung auf diese
Weise verstanden werden kann, muss noch anhand von Berechnungen gezeigt werden.

Einfluss des Sensors auf die Linienverbreiterung

Neben den zuvor beschriebenen experimentell bedingten Verbreiterungsmechanis-
men konnte eine Linienverbreiterung auch auf eine Ursache zuriickzufiihren sein, die
in den physikalischen Eigenschaften des Sensors oder des Absorbers begriindet ist.
Hierbei handelt es sich um noch unerforschte Physik, fiir dessen Untersuchung das
hier vorgestellte magnetische Kalorimeter ein ideales Werkzeug darstellt. Um den
Ursprung der Linienverbreiterung bestimmen zu kénnen, miissen neben den oben
genannten Berechnungen zusétzlich noch weitere Messungen mit unterschiedlichen
Absorbergeometrien und -materialien erfolgen.

7.4 Linearitat des Kalorimetersignals

Bereits in Abschnitt 3.5.2 wurde beschrieben, dass der Sensor des magnetischen Ka-
lorimeter eine vergleichsweise grofle Warmekapazitit besitzt. Fiir den Aufbau mit
Absorber betrigt die Wirmekapazitit von Sensor und Absorber ca. 1,3-10712 J/K.
Daher ist die Temperaturerhohung bei der Absorption eines Rontgenquants der
Energie F, = 5,89keV mit AT ~ 0,7mK (bei 7" = 35mK und B = 3,0mT) ver-
gleichsweise gering. Da sowohl die Magnetisierungsénderung als auch die Wéarmeka-
pazitéit von der Temperatur abhéingen, erwartet man dennoch eine gewisse Abwei-
chung von dem linearen Zusammenhang zwischen der Hohe des Kalorimetersignals
und der absorbierten Energie. In Abb. 7.16 ist die Abweichung fiir den in dieser Ar-
beit beschriebenen Aufbau mit Absorber dargestellt. Die gestrichelte Gerade stellt
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die Identitdt zwischen den Werten der absorbierten Energie £, (in Einheiten von
keV) und der Hohe des Kalorimetersignals (in willkiirlichen Einheiten) dar. Die
durchgezogene Kurve gibt die berechnete Hohe des Kalorimetersignals als Funktion
der Energie wieder. Deutlich erkennt man die Kriimmung dieser berechneten Kurve.
Whire ein experimentell bestimmtes Rontgenspektrum beziiglich sehr kleiner Energi-
en kalibriert, so folgt aus der Berechnung, dass die Linien mit den Rontgenenergien
von Mangan auf der kalibrierten Energieskala bei ca. 64eV geringeren Werten ab-
gebildet wiirden.

Die in Abbildungen 7.5 und 7.9 a) dargestellten Rontgenspektren wurden jedoch
hinsichtlich der Mn-K,-Linie kalibriert. Eine mogliche Abweichung von der Linea-
ritét konnte nur anhand der Position der Mn-Kg-Linie erfolgen. Deren berechnete
Verschiebung auf der so kalibrierten Energieskala betriigt in diesem Fall nur ca. 1 ©/y.
In dem experimentell bestimmten Energiespektrum ist diese geringe Verschiebung
aufgrund der Breite der experimentellen Linienforme nur qualitativ zu beobachten.
Eine signifikante Abweichung von der Linearitdt ist nicht messbar.

Diese, am Beispiel des hier vorgestellten Aufbaus beschriebene exzellente Linearitét
des Kalorimetersignals ist eine grundsétzliche Eigenschaft magnetischer Kalorimeter,
welche auf die grofle Warmekapazitit der magnetischen Momente zuriickzufiihren
ist. In dieser Eigenschaft ist das magnetische Kalorimeter vielen konkurrierenden
Konzepten iiberlegen.
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8. Zusammenfassung

In der vorliegenden Arbeit wurden der Aufbau und die Eigenschaften eines magne-
tischen Kalorimeters diskutiert. Die Funktionsweise beruht auf der empfindlichen
Messung der Anderung der Magnetisierung, welche der paramagnetische Sensor in ei-
nem schwachen Magnetfeld und bei der Absorption eines Rontgenquants entwickelt.
Der Sensor befand sich innerhalb der Leiterschleife eines SQUIDs mit dessen Hilfe
die Messung durchgefiihrt wurde.

Der Sensor bestand aus einer Legierung von Gold und einer geringen Konzen-
tration Erbium ('SEr, 300 ppm). Dessen magnetische Momente kénnen im schwa-
chen Magnetfeld und bei tiefen Temperaturen als ein Zweiniveau-System beschrie-
ben werden. Die thermodynamischen Eigenschaften, wie z.B. Magnetisierung oder
Wairmekapazitdt und die daraus abgeleitete Grofle des Kalorimetersignals, kénnen
daher analytisch berechnet werden. Beim Vergleich mit den experimentell bestimm-
ten Werten zeigte sich jedoch, dass die Wechselwirkung zwischen den magneti-
schen Momenten beriicksichtigt werden muss. Dazu wurden zwei Berechnungsme-
thoden entwickelt. Die erste Methode basiert auf der Beriicksichtigung der RKKY-
Wechselwirkung innerhalb der Molekularfeld-Niherung fiir paarweise wechselwir-
kende magnetische Momente. Die zweite Methode beriicksichtigt dariiberhinaus die
magnetische Dipol-Dipol-Wechselwirkung und beschreibt die paarweise Wechselwir-
kung in einem quantenmechanisch korrekten Modell. In beiden Modellen wird die
Stérke der RKKY-Wechselwirkung als freier Parameter behandelt.

Die Berechnungsergebnisse beider Methoden unterscheiden sich geringfiigig, zei-
gen jedoch innerhalb der Rechen- und Messgenauigkeit eine sehr gute Ubereinstim-
mung mit den experimentellen Daten. Die beste Ubereinstimmung der berechne-
ten mit den experimentellen Werten der Pulshéhe wird erreicht, wenn die Stérke
der RKKY-Wechselwirkung einen Faktor 5 bis 7 grofler als die der magnetischen
Dipol-Dipol-Wechselwirkung gewéhlt wird. Bei der unabhéngigen Anpassung der
Berechnungsergebnisse an die Messwerte der Magnetisierung wurde jedoch ein et-
was groflerer Wert von 7 bis 10 benotigt. Die Ursache fiir diesen Unterschied kénnte
darin begriindet sein, dass die Messungen auf zwei unterschiedlichen Zeitskalen statt-
fanden und so gewisse Eigenschaften des zeitlichen Verlaufs des Kalorimetersignals
in der thermodynamischen Beschreibung nicht korrekt beriicksichtigt wurden.

Zur Beschreibung des zeitlichen Verlaufs des Kalorimetersignals wurde ein erwei-
tertes thermodynamisches Modell vorgestellt. Dabei wurde zu den bisher bekann-
ten Subsystemen des Sensors (Phononen, Leitungselektronen und wechselwirkende
magnetische Momente) ein weiteres System hinzugefiigt. Dieses System besitzt bei
tiefen Temperaturen eine Wiarmekapazitit die ca. 25 % der Gesamtwirmekapazitit
betragt. Die Existenz dieses Systems ist mit groffler Wahrscheinlichkeit auf die Anwe-
senheit der Goldkerne zuriickzufiithren; um eine endgiiltige Aussage treffen zu kénnen
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miissen jedoch noch weitere Messungen erfolgen.

Das Rauschen des Ruhesignals des Kalorimeters wurde ausfiihrlich charakteri-
siert. Das bei Temperaturen oberhalb von 100 mK beobachtete Frequenzspektrum
des Rauschens sowie dessen Temperaturabhéngigkeit konnten durch die thermische
Bewegung der Leitungselektronen innerhalb des metallischen Sensors erklart werden.
Unterhalb von 100 mK wurde das weile Rauschen vom Eigenrauschen des SQUIDs
dominiert. Vollig unerwartet wurde jedoch auflerdem ein Rauschbeitrag beobachtet,
der in Anwesenheit eines schwachen Magnetfeldes zu tiefen Frequenzen und ab-
nehmender Temperatur zunimmt. Die Ursache dieses Rauschbeitrags ist mit grofler
Wahrscheinlichkeit im Sensor begriindet. Méglicherweise besteht ein Zusammenhang
zwischen dem Ursprung des Rauschens und der zusétzlichen Wérmekapazitét.

Das Auflésungsvermogen des in dieser Arbeit vorgestellten magnetischen Kalori-
meters wurde anhand von zwei geringfiigig unterschiedlichen Aufbauten diskutiert.
Die derzeit hochste instrumentelle Energieauflosung eines magnetischen Kalorime-
ters von 13 eV (FWHM-Wert) bei einer Rontgenenergie von 5,9 keV wurde mit einem
Aufbau erreicht, dessen AuEr-Sensor mit einem Goldabsorber gekoppelt war. Diese
Auflésung ist um nahezu einen Faktor 10 grofler als die Auslosung, die mit kommer-
ziellen Si(Li)-Halbleiterdetektoren erreicht werden kann. Die Thermalisierungszeit
des Sensors mit dem Wéarmebad betrug fiir den verwendeten Aufbau 15ms und
war ausschlielich durch die begrenzte Warmeleitfahigkeit des Chip-Substrates limi-
tiert. Wie bereits demonstriert wurde, kann diese Thermalisierungszeit auf < 200 us
reduziert werden. In diesem Fall wéiren Z&hlraten von bis zu 1000 Ereignissen pro
Sekunde moglich.

Die Grofle des Kalorimetersignals wies eine sehr gute Linearitét auf. Diese hohe
Linearitét ist letztlich durch die fiir Tieftemperatur-Detektoren vergleichsweise grofie
Wirmekapazitit des Sensors von ca. 1,3-10712 J/K bedingt. Diese Wirmekapazitit
ermdoglicht auch eine grofie Flexibilitdt bei der Wahl des Absorbers, wodurch ein
solcher Tieftemperatur-Detektor auflerordentlich vielseitig eingesetzt werden kann.

Das instrumentelle Auflésungsvermogen von 13eV ist derzeit noch durch zwei
Beitrige begrenzt. Zum einen tragen niederfrequente Stérungen und das erstmals
beobachtete niederfrequente Rauschen mit ca. 9,5eV bei. Zum anderen wurde eine
zusétzliche Verbreiterung der experimentell bestimmten Linienform eines magneti-
schen Kalorimeters von ca. 9eV beobachtet.! Als Ursache fiir diese Verbreiterung
kann derzeit die Compton-Streuung von Rontgenquanten an Teilen des Kollimators
nicht ausgeschlossen werden.

Mit der demonstrierten Energieauflosung von 13 eV und der groflen Wirmekapazitit
stellt das magnetische Kalorimeter eine attraktive Alternative fiir konkurrierende
Konzepte dar, wenn beispielsweise Absorber mit grofler Wirmekapazitit Anwen-
dung finden sollen. Mit dem Auffinden und der Beseitigung der Ursache des nieder-
frequenten Rauschens und der beobachteten zusétzlichen Verbreiterung sollte mit
einem optimierten magnetischen Kalorimeter bereits in naher Zukunft im Rontgen-
energiebereich von I, ~ 6 keV eine Energieauflosung des magnetischen Kalorimeters
von unter 1eV erreichbar sein.

'Die instrumentelle Auflésung folgt nach quadratischer Addition: \/(9 eV)2 +(9,5eV)2 ~ 13eV.
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