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Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Detektoraufbau mit einem Array aus 8 x 8 metallischen
magnetischen Kalorimetern zur hochaufgelosten Rontgen- und Gammaspektroskopie und
insbesondere fiir eine mogliche genauere Bestimmung der Isomerenergie von Thorium-229
aufgebaut und etwa 40 der 64 mdoglichen Pixel erfolgreich in Betrieb genommen. Bei einer
Untersuchung des y-Spektrums von 22?Th, welches iiber den a-Zerfall von 233U entsteht,
konnte mit diesem Detektoraufbau das 29,18 keV-Dublett als einzelne Linie mit einer in-
strumentellen Energieauflosung von AFEpwam = 33 eV beobachtet werden. Das Auflésen
dieses Dubletts mit einer erwarteten Aufspaltung < 10eV wiirde eine genauere Bestim-
mung der Isomerenergie von Thorium-229 erméglichen. Dazu muss allerdings die Energie-
auflésung, die fiir diese Messungen durch einen zu kleinen felderzeugenden Dauerstrom im
Detektor und das hohe magnetischen Flussrauschen der zur Auslese verwendeten SQUID-
Magnetometer limitiert wurde, mit einer neuen Generation von SQUID-Magnetometern und
modifizierten Detektor-Arrays in den Bereich des Designwerts AFEpwum < 6€eV gebracht
werden. Auerdem konnte der beobachtete grofe Untergrund der verwendeten 2*3U-Quelle
anhand der Signalform und iiber den Einsatz eines Magneten auf aus der Quelle emit-
tierte Elektronen aus §-Zerfillen zuriickgefiihrt werden. Mit dem unter dem Strahlengang
platziertem Magneten zum Ablenken der Elektronen auf dem Weg zum Detektor konnte
der Untergrund um 80 % reduziert werden. Der Untergrund durch S-Strahler macht fiir
eine zukiinftige Bestimmung der Isomerenergie eine neue chemisch gereinigte 233U-Quelle
notwendig.

Spectroscopic measurements on Thorium-229 using a detector array of metallic
magnetic calorimeters

In the framework of this thesis a detector setup with an array consisting of 8 x 8 metallic
magnetic calorimeters designed for high resolution X-ray and y-spectroscopy and especially
for a potentially improved determination of the isomer energy of Thorium-229 was con-
structed and about 40 of the 64 possible pixels were put succesfully into operation. A
measurement of the  spectrum of 22Th, following the a-decay of 233U, with this detector
setup resulted in the observation of the 29.18 keV doublet as a single peak with an instru-
mental linewidth of AFpwam = 33eV. The resolution of this doublet with an expected
splitting < 10 eV would enable an improved determination of the isomer energy of Thorium-
229. Therefore, the energy resolution, which was limited by the accessible persistent current
in the detector and the high magnetic flux noise of the SQUID-magnetometers used for the
readout, has to be improved with a new generation of SQUID-magnetometers and modified
detector arrays to get closer to the designed energy resolution AFEpwhum < 6€V. Based on
the shape of the signals and with the help of a magnet, the observed strong background
of the present 2*3U-source could be attributed to electrons emitted from the source due
to [-decays. With the additional magnet under the beam path, in order to deflect the
electrons on the way to the detector, the background was reduced by 80 %. For a future
determination of the isomer energy, the background due to S-emitter makes it necessary to
produce a new chemical purified 23U-source.
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1. Einleitung

Bereits 1976 wurde fiir das Isotop 2?°Th ein niederenergetischer Kernzustand na-
he dem Grundzustand vorhergesagt. Auf Grundlage des nach dem a-Zerfall 233U —
a+?Th* mit Ge(Li)- und Si(Li)-Detektoren gemessenen y-Spektrums von Thorium-
229 (*9Th* — ?Th+~) wurde dessen mogliche Energie auf einen Wert unter 100 eV
eingegrenzt [Kro76]. Im Zuge der Entwicklung besserer Detektoren und mit daher
besser bekannten Parametern des Zerfallsschemas konnten genauere Vorhersagen fiir
die Isomerenergie Ejs des ersten angeregten Zustands von Thorium-229 gemacht wer-
den (3,5+£ 1,0 eV [Hel94]; 5,5+ 1,0 eV [GaF05]). Bei der bisher iiberzeugendsten
Messung wurde die Energiedifferenz von vier y-Linien mit einem Mikrokalorimeter
fiir Rontgenstrahlung mit einer Energieauflosung A FEpwpv ~ 26 €V bestimmt und
so eine Isomerenergie von Eis = (7,8 £ 0,5) eV gefunden [Bec07, Bec09|. Die direkte
Suche nach y-Quanten aus dem Zerfall des ersten angeregten Zustands hatte bisher
allerdings keinen Erfolg [Sha99, Utt99|. Die genaue Isomerenergie Eis und die Exis-
tenz eines solchen Zustands blieb daher umstritten [Sak10]. Im Jahr 2016 erfolgte
allerdings die erste direkte Beobachtung des niederenergetischen Isomerzustands von
Thorium-229 iiber den Nachweis von Elektronen aus dem Zerfall des Isomerzustands
tiber innere Konversion [vdW16].

Das grofte Interesse an diesem langlebigen Kernzustand liegt in seiner aufserst ge-
ringen Anregungsenergie. Im Gegensatz zu typischen Kerniibergéingen, die Energien
im keV- und MeV-Bereich aufweisen |Tulll], liegt die Isomerenergie von Thorium-
229 im Zugangsbereich moderner optischer Laserspektroskopie [Pei03]. Dadurch wird
moglicherweise neue Physik mit einer Vielzahl an Experimenten im Grenzgebiet zwi-
schen Atom- und Kernphysik zugénglich [Mat98|. So kénnte eine auf Thorium-229
basierende Kernuhr mit einer erwarteten Unsicherheit im Bereich von 1079 eine
Verbesserung des bisher aus atomaren Ubergéingen abgeleiteten Zeitstandards er-
moglichen [Kaz12,Cam12,Peil5|. Zudem werden Experimente mit einer Sensitivitéit
auf die Zeitstabilitét der Feinstrukturkonstante [Lit09, Ber09] oder von Parametern
der starken Wechselwirkung [F1a06,He07| diskutiert. Auch eine mogliche Anwendung
in Form eines UV-Lasers wurde vorgeschlagen [Tkall].

Fiir all diese Experimente und Anwendungen ist allerdings zuerst eine genauere Be-
stimmung der Isomerenergie notwendig, um beispielsweise einen Laser im richtigen
Energiebereich zum Anregen des Kerniibergangs zu bauen. Ein Weg dies zu erreichen
ist das Auflésen des 29,18 keV-Dubletts im ~-Spektrum von ??*Th, dessen Aufspal-
tung der Isomerenergie Eis entspricht und somit eine indirekte Bestimmung ohne
zusétzliche theoretische Parameter ermdoglicht. Ein fiir diesen Zweck geeigneter De-
tektortyp sind metallische magnetische Kalorimeter, welche sich durch die Kombina-
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tion von hoher Energieauflésung, guter Linearitdt und grofser Bandbreite auszeich-
nen |Kaz14]. In der vorliegenden Arbeit wird daher das v-Spektrum von #?Th, wel-
ches iiber den a-Zerfall von 233U entsteht, erstmals mit einem grokflichigen Detektor-
Array aus metallischen magnetischen Kalorimetern mit einer erwarteten Energieauf-
16sung Fpway < 6 €V untersucht. Allerdings macht das 29,18 keV-Dublett nur einen
Bruchteil der von der 2*3U-Quelle emittierten Photonen aus. Daher wird parallel die
Moglichkeit untersucht das 29,18 keV-Dublett durch den Einsatz einer Rontgenlinse
bei blockiertem direkten Strahlengang von der hohen Gesamtrate getrennt auf den
Detektor zu fokussieren.

Kapitel 2 geht niher auf den isomeren Kernzustand des Isotops ?2Th und dessen an-
gestrebter Bestimmung ein. Im dritten Kapitel werden die Funktionsweise und der
Aufbau von metallischen magnetischen Kalorimetern, die zur Klasse der Tieftem-
peraturdetektoren gehoren, vorgestellt. Anhand eines thermodynamischen Modells
wird die erreichbare Energicauflésung und erwartete Signalform erlautert.

Im vierten Kapitel werden die relevanten experimentellen Grundlagen behandelt.
Dazu zahlen die verwendeten Strahlungsquellen, die zur Auslese des Detektors not-
wendigen SQUID-Magnetometer und der im Kryostaten betriebene mehrkanalige
Detektoraufbau. Zudem wird ein neuer Aufbau mit Rontgenlinse und Strahlenschutz-
kasten préasentiert.

In Kapitel 5 sind die experimentellen Ergebnisse zusammengestellt. Diese umfas-
sen eine Charakterisierung des neu verfiigharen COOL-X Rontgengenerators sowie
Testmessungen mit der Rontgenlinse. Das gemessene y-Spektrum von ??Th wird zu-
sammen mit dem kompletten Spektrum der 233U-Quelle untersucht. Zuletzt werden
die erreichte Energicauflosung des Detektors und der Untergrund der 233U-Quelle
analysiert. Abschliefiend erfolgt eine Zusammenfassung der Ergebnisse mit einem
Ausblick auf zukiinftige Messungen.



2. Isomerer Kernzustand von 22°Th

In Abbildung 2.1 a) ist ein Ausschnitt des Termschemas des Isotops ?*Th zu sehen.
Gezeigt sind jeweils die drei niedrigsten Anregungen der beiden Rotationsbander
[633] und [631], welche iiber die Nilsson Quantenzahlen [NnzA] in der Beschrei-
bung iiber ein deformiertes Kernpotential charakterisiert sind [Mot55, Nil69]. Fiir
die einzelnen Zustande ist der jeweilige Kern-Gesamtdrehimpuls J und die Paritéat
der Wellenfunktion 7 in der Form J™ angegeben.

Basierend auf dem gemessenen v-Spektrum von 22°Th, welches iiber den a-Zerfall von
233U entsteht, wurde bereits 1976 ein sehr kleiner Energieunterschied < 100 eV zwi-
schen dem Grund- (5/2% [633]) und dem ersten angeregten Zustand (3/2% [631]) vor-
hergesagt [Kro76]. Die momentan iiberzeugendste Messung fiir die Energiedifferenz
der beiden Zustéande erfolgte indirekt mit einem Mikrokalorimeter fiir Rontgenstrah-
lung mit einer Energieauflosung A Fpway ~ 26 €V und ergab fiir die Isomerenergie
einen Wert von Eis = (7,8 +£0,5) eV [Bec07,Bec09]. Diese Kernanregung, deren Ener-
gie einem Photon mit einer Wellenldnge von ungefihr 160 nm entspricht, liegt als
einzig bekannte im Zugangsbereich moderner optischer Laserspektroskopie [Pei03]
und stellt eine mogliche Briicke zwischen den Gebieten der Atom- und der Kernphy-

a)
Jr E, keV
9/2+ 97.13

@ JT E, keV
@@ 7/2% 71.82

29.19
p—

5/2+
5/2 [633] 3/2 [631]

5/2 [633] 3/2 [631]

Abbildung 2.1: Ausschnitt aus dem Termschema von ?2Th mit Zerfillen und Energien
in keV. a) Indirekte Bestimmung der Isomerenergie Fjis nach [Bec07, Bec09] unter Bertick-
sichtung von Interband-Ubergingen (gestrichelte Linien). b) Indirekte Bestimmung von Ejg
durch Auflésen des 29,18 keV-Dubletts. Abbildung nach [Kaz14].
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sik dar. Die Messung des obigen Wertes fiir die Isomerenergie erfolgte dabei iiber
die Energiebestimmung von vier bestimmten y-Linien von ?2Th. Diese sind in Ab-
bildung 2.1 a) farblich markiert. Ausgehend vom Kernzustand mit einer Anregungs-
energie von 71,82keV (7/2F, [631]) endet die Abfolge von zwei dieser Ubergéinge im
isomeren Zustand (griin) und fiir die anderen zwei im Grundzustand (rot). Aus der
Energiedifferenz der beiden Zerfallswege kann auf den Energieunterschied zwischen
isomerem Zustand und Grundzustand geschlossen werden. Bei der Bestimmung der
Isomerenergie Ei miissen allerdings die nicht aufgeldsten Interband-Ubergéinge (ge-
strichelte Linien) beriicksichtigt werden. Damit gehen tiber die Verzweigungsverhalt-
nisse bei dieser Methode zusétzliche theoretische Parameter ein.

Eine indirekte Messmethode, die ohne zusétzliche Parameter auskommt, ist in Ab-
bildung 2.1 b) skizziert. Der Kernzustand (5/27 [631]) zerféllt hauptséchlich in den
isomeren Zustand. Mit einem erwarteten Anteil von 7,7 % findet auch ein Interband-
Ubergang zwischen den beiden Rotationsbéndern in den Grundzustand statt. Die
Aufspaltung dieses 29,18 keV-Dubletts entspricht somit gerade der gesuchten Isomer-
energie Fi,. Die Moglichkeit das Dublett mit hochauflésenden metallischen magne-
tischen Kalorimetern, die im folgenden Kapitel vorgestellt werden, aufzulésen wird
in [Kaz14| diskutiert und scheint moglich zu sein.

Solche beschriebenen indirekten Wege der Bestimmung der Isomerenergie aus ho-
herenergetischen y-Linien sind notwendig, da die direkte Suche nach y-Quanten aus
dem Zerfall des Isomerzustands bisher fehlschlug [Sha99, Utt99|. Dies héngt schr
wahrscheinlich damit zusammen, dass der dominante Zerfall des Isomerzustands fiir
neutrale Th-Kerne nicht die Emission eines Photons, sondern tiber innere Konversi-
on stattfindet. Dabei wird die durch den Ubergang des Kerns in einen niederener-
getischen Zustand freigewordene Energie auf ein Hiillenelektron iibertragen, welches
dadurch emittiert wird. Fiir neutrale Thoriumatome wird ein Zerfall des Isomerzu-
stands iiber innere Konversion mit einer Halbwertszeit im Bereich von Mikrosekunden
vorhergesagt [Kar07, Tkal5|. Uberschreitet die Ionisierungsenergie den Energieunter-
schied zwischen isomerem Zustand und Grundzustand, so ist der Zerfall iiber inne-
re Konversion energetisch verboten. Fiir Thoriumionen mit einem Ladungszustand
> 17 wird daher eine Halbwertzeit des Isomerzustands von Minuten bis Stunden
erwartet [Kar07, Tkal5|. Die erste direkte Beobachtung des Isomerzustands erfolgte
daher auch iiber den Nachweis von Elektronen aus dem Zerfall iiber innere Konversi-
on [vdW16|. Fiir neutrale Thoriumatome wurde zudem als obere Grenze eine Halb-
wertszeit von einer Sekunde beobachtet. Der Zerfall iiber innere Konversion scheint
somit energetisch erlaubt. Im Ladungszustand 2% konnte hingegen ein unteres Limit
fiir die Halbwertszeit von 60s bestimmt werden. Innere Konversion scheint dem-
nach energetisch verboten zu sein. Daraus lésst sich folgern, dass die Isomerenergie
zwischen der ersten lonisierungsenergie von Thorium von 6,3 eV und der dritten von
18,4 ¢V liegt. Dies ist konsistent mit einer bisherigen Messung von Eis = (7,84+0,5) V.



3. Metallische magnetische Kalorimeter

Dieses Kapitel gibt einen Uberblick iiber die theoretischen Grundlagen von metal-
lischen magnetischen Kalorimetern. Zunéachst wird das Funktionsprinzip zum Mes-
sen der Energie von Rontgenquanten erklért. Danach wird auf den Absorber, die
thermodynamischen Eigenschaften des paramagnetischen Sensormaterials und die
gradiometrische Auslesegeometrie eingegangen. Zum Schluss folgt ein thermodyna-
misches Modell zur Beschreibung eines metallischen magnetischen Kalorimeters, um
Vorhersagen iiber die Signalform und Energieauflosung zu machen.

3.1 Funktionsweise

Allgemein besteht ein Kalorimeter aus einem Absorber und einem Thermometer und
wird beispielsweise zur Detektion von Rontgenquanten verwendet. Ein Energieein-
trag durch ein Teilchen in den Absorber verursacht einen Anstieg der Temperatur.
Der Temperaturanstieg wird mit dem Thermometer gemessen und so kann auf die
Energie des absorbierten Teilchens riickgeschlossen werden. Uber ein schwach an das
Thermometer angekoppeltes Warmebad wird die eingetragene Warme abgefiihrt und
das System geht wieder in einen wohldefinierten Ausgangszustand iiber. Im Falle ei-
nes metallischen magnetischen Kalorimeters, welches schematisch in Abbildung 3.1
gezeigt ist, dient ein gut an den Absorber gekoppelter paramagnetischer Sensor als
Thermometer [Ban93, Fle05|.

Magnetfeld Roéntgenquant

A

Absorber

Sensor
= Magnetometer

schwache
thermische Kopplung

Warmebad

Abbildung 3.1: Schematische Darstellung eines metallischen magnetischen Kalorimeters.
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Ein im Absorber deponierter Energieeintrag § E' fithrt zu einer Temperaturdnderung
0T des Systems. In linearer Naherung ist der gemessene Temperaturanstieg

oF
C’tot

0T ~ (3.1)
iiber die Warmekapazitat Ci,; des Gesamtsystems aus Absorber und Sensor mit dem
zu bestimmenden Energieeintrag verkniipft.
Das paramagnetische Sensormaterial besteht aus einem metallischen Wirtskristall
mit eingebetteten magnetischen Ionen. Bei Vorgabe eines konstanten Magnetfelds
ist die Anzahl in Feldrichtung ausgerichteter Spins von der Temperatur bestimmt.
Der Sensor besitzt somit eine temperaturabhingige Magnetisierung. Eine kleine Tem-
peraturdnderung 07" verursacht nidherungsweise eine Anderung
oM
OM ~ ——T 3.2
5T (3.2)
der Magnetisierung des Sensors. Dies hat eine Anderung des magnetischen Flusses §®
in einer Detektionsspule um den Sensor zur Folge, welche beispielsweise mit einem
in Kapitel 4.2 beschriebenem SQUID!-Magnetometer gemessen werden kann. Fiir
kleine Anderungen ist die gemessene Flussdnderung
oM 6F

) M~ —
0P ox 6 9T Co

(3.3)

somit proportional zum Energieeintrag  £/. Fiir ein moglichst grofes Flusssignal sind
eine kleine Gesamtwirmekapazitit Co und eine moglichst grofe Anderung der Ma-
gnetisierung mit der Temperatur notwendig. Beide Aspekte sind mit dem Betrieb
bei Temperaturen im mK-Bereich erreichbar. Der Beitrag von Phononen bzw. Elek-
tronen zur Wirmekapazitit nimmt mit 7° bzw. T mit der Temperatur ab und die
Magnetisierung folgt bei tiefen Temperaturen dem Curie-Gesetz M o< 1/T.

3.2 Absorber

Der Absorber dient zur vollstdndigen Aufnahme der Energie eines zu detektierenden
Teilchens. Er steht in thermischem Kontakt mit dem Sensor, wodurch die aufge-
nommene Teilchenenergie die Sensortemperatur und damit dessen Magnetisierung
andert. Aufgrund der relativ hohen spezifischen Wérme des paramagnetischen Sen-
sormaterials und der damit verbundenen Limitierung des Detektorvolumens wird auf
eine direkte Absorption im Sensor verzichtet.

Im Absorber sollen moglichst viele einfallende Teilchen gestoppt und deren Ener-

!Superconducting Quantum Interference Device
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gie vollstandig aufgenommen werden. Fiir Rontgenquanten mit einer Energie unter
1MeV ist die dominante Wechselwirkung der Photoeffekt. Da der Wirkungsquer-
schnitt fiir den Photoeffekt etwa mit Z* skaliert, ist ein Absorbermaterial mit hoher
Kernladungszahl Z von Vorteil.

Ein Réntgenabsorber aus Gold (Z=79) stellt einen Kompromiss zwischen seinem ho-
hen Absorptionswirkungsquerschnitt und hoher Wérmeleitfahigkeit auch bei tiefen
Temperaturen zu der vergleichsweise hohen spezifischen Warme durch die Leitungs-
elektronen dar. Von Vorteil sind auch eine geringe Eigenaktivitdt und Mdéglichkeiten
der defektarmen mikrostrukturierten Verarbeitung.

Eine genaue Beschreibung der internen Thermalisierung des Absorbers mit zugehori-
gen Zeitskalen nach dem Photoeffekt findet sich in [Ens00]|. Unter anderem entstehen
dabei hochfrequente athermische Phononen. Entkommt ein athermisches Phonon in
das Substrat ohne weiter zu thermalisieren, so wird dem zugehorigen Detektorsignal
aufgrund des Warmeverlusts eine kleinere als die tatsdchliche Energie zugeordnet.
Dieses Phanomen zeigt sich als eine niederenergetische Flanke in gemessenen Linien-
spektren [vS09,Ran14|. Durch eine verringerte Kontaktflache zwischen Absorber und
Sensor kann dieser Effekt abgeschwécht werden. Als Losung kann der Absorber auf
Goldstdmmen und ansonsten frei iiber dem Sensor stehend fabriziert werden. Durch
die Stamme thermalisiert der Absorber zudem vollstdndig bevor es zu einer Tem-
peraturerhohung im Sensor kommt. Dadurch wird eine Positionsabhingigkeit des
Detektorsignals vom Absorptionsort des Teilchens im Absorber, wie sie in [Piel2]
gefunden wurde, vermieden.

Mit der Flidche und Dicke des Absorbers nimmt die Wéarmkapazitéit des Detektors
und damit auch die erreichbare instrumentelle Linienbreite zu (vgl. Gleichung 3.9).
Anderseits bedeutet ein groferer Absorber mehr Detektionsfliche und mit der Dicke
nimmt die Quanteneffizienz zu. Beides fiihrt zu einer hoheren Anzahl detektierter
Photonen. Je nach Anwendung muss daher ein Kompromiss zwischen Auflésung und
Absorptionsvermégen oder aktiver Flache getroffen werden.

3.3 Sensormaterial

Als paramagnetisches Sensormaterial bietet sich ein metallischer Wirtskristall mit
eingebetteten magnetischen Ionen an, da auch bei tiefen Temperaturen eine grofie
Temperaturabhangigkeit der Magnetisierung besteht. Zudem sorgt die starke Kopp-
lung zwischen Leitungselektronen und lokalisierten magnetischen Momenten fiir eine
schnelle Thermalisierung zwischen Leitungselektronen und Spins. Beispiele solcher
Sensormaterialien sind Gold oder Silber dotiert mit einigen hundert ppm Er, Au:Er
beziehungsweise Ag:Er.

Unter Abgabe von drei Elektronen besetzten Er*T-Ionen in der Elektronenkonfigura-
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Wirtsatom / ) . | p
Au oder Ag ” \ :

Er*-lon

. ) Abbildung 3.2: Schematischer  Gitteraus-
4s- und 4p-Orbitale . . .
schnitt einer Au:Er- bzw. Ag:Er-Legierung.

Die Er®*-Ionen nehmen regulire Gitterplétze

L\QJ" in der fcc-Matrix der Wirtsstruktur mit
a(]

Gitterkonstante ag ~ 4,08 A ein.

4f-Orbital

tion [Kr|4d'%4 f115s25p5 regulire Gitterplitze der kubisch flichenzentrierten Kristall-
struktur der Gold- oder Silberatome (siehe Abbildung 3.2). Aufgrund des unvollstén-
dig gefiillten 4f-Orbitals besitzen die Er*"-Ionen ein permanentes magnetisches Mo-
ment. Das resultierende paramagnetische Verhalten dominiert den diamagnetischen
Einfluss des Wirtskristalls unterhalb von 50 K. Die weiter aufsen liegenden 5s- und
5p-Elektronen reduzieren den Einfluss des Kristallfeldes am Ort der 4 f-Elektronen.

Fiir eine Optimierung des Detektors ist es notwendig die Eigenschaften des Sensorma-
terials, insbesondere Warmekapazitdt und Magnetisierung, moglichst gut beschrei-
ben zu kénnen. Uber 100 K kénnen fiir den magnetischen Dipol der Er-Ionen Ge-
samtspin S = 3/2, Gesamtbahndrehimpuls L = 6 und Gesamtdrehimpuls J = 15/2
mit den Hundschen Regeln berechnet werden. Daraus folgt ein Landé-Faktor von
gs = 6/5. Mit einem magnetischen Moment g = —gyugJ der Er-Ionen lésst sich
die magnetische Suszeptibilitit von Au:Er und Ag:Er oberhalb dieser Temperatur
beschreiben [Wil69].

Bei tieferen Temperaturen muss der Einfluss des Kristallfeldes beriicksichtigt wer-
den. Durch diesen ist die 16-fache Entartung des Grundzustandes der Er**-Ionen
aufgehoben und es ergibt sich eine Gruppe von Multipletts. Der Abstand zwischen
dem energetisch gilinstigsten I';-Dublett und dem néchsthoheren Zustand wurde mit
Neutronen-Streuung gemessen [Hah92|. Fiir die Au:Er-Legierung ergab sich ein Wert
von AE/kg = 17K und fiir Ag:Er von AE/kg = 25K fiir die Energieaufspaltung
im Nullfeld. Daher kann das magnetische Verhalten der Er-Ionen bei Temperaturen
unter 1 K und kleinen Magnetfeldern durch ein Zwei-Niveau-System mit effektivem
Quasi-Spin S = 1/2 und effektivem g-Faktor § = 34/5 [Abr70], welches in einem &u-
fseren Magnetfeld eine Zeeman-Aufspaltung ¢ = gugB erfihrt, beschrieben werden.
Unter Berticksichtigung der Dipol-Dipol-Wechselwirkung zwischen den Er-Ionen und
der indirekten RKKY?2-Austauschwechselwirkung vermittelt durch den Spin der Lei-
tungselektronen konnen mit experimentellen Daten iibereinstimmende Vorhersagen
fiir die thermodynamischen Grofen der Legierungen getroffen werden [Fle03, Bur(§|.

2Rudermann Kittel Kasuya Yosida
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Mit einem Wechselwirkungsparameter o wird hierbei die relative Starke der RKKY-
Wechselwirkung bezogen auf die Dipol-Dipol-Wechselwirkung beschrieben.

Im Folgenden wird kurz auf die Unterschiede der beiden Legierungen beim Ein-
satz als Sensormaterial eingegangen. Der unerwartet hohe Wert der Wérmekapa-
zitét einer Goldprobe mit einem Erbiumanteil von 660 ppm im Temperaturbereich
von 70 pK bis 100 mK [Her00] und die Signalform magnetischer Kalorimeter mit ei-
ner Au:Er-Legierung als Sensormaterial [Fle98| sind Anzeichen fiir einen zusétzlichen
Freiheitsgrad, der neben dem Spin-System des Erbiums merklich zur Warmekapazi-
tat beitrdgt. In [Ens00] konnte der zusétzliche Beitrag zur Wérmekapazitat auf die
Kerne der Goldatome des Wirtskristalls zuriickgefiihrt werden. Das natiirlich fast
ausschlieklich vorkommende Isotop 17 Au besitzt einen Kernspin I = 3/2 mit einem
relativ grofsen Kernquadrupolmoment von 0,55b [Pow74|. Die resultierenden Ener-
giezustande sind aufgrund der Symmetrie der kubischen Kristallstruktur in reinem
Gold entartet. In die Goldstruktur eingebaute Er-Ionen fithren wegen der unter-
schiedlichen Ionengréfie und dem anderen Ladungszustand in ihrer Umgebung zu
einer Storung der kubischen Symmetrie des elektrischen Feldgradienten am Ort der
Goldkerne. Dadurch wird die Entartung der Energieeigenzustinde aufgehoben, was
zu einem zusatzlichen Warmekapazitatsbeitrag fithrt.

Die natiirlichen Silberisotope °"Ag und '®Ag besitzen hingegen einen Kernspin
I = 1/2 ohne Kernquadrupolmoment. Ein zusétzlicher Beitrag zur Warmekapazitét
durch die Kernspins wird damit bei Ag:Er vermieden. Allerdings ist die Wechsel-
wirkung zwischen den lokalisierten m%netischen Momenten der Er-Ionen im Falle
von Ag:Er stérker. Magnetisierung und Signalgrofe konnten bei Messungen mit einer
Ag:Er-Folie als Sensor am besten mit einem Wechselwirkungsparameter von a = 15
beschrieben werden [Bur08|. Die stidrkere Wechselwirkung hat eine Reduktion der
Signalgréke beim Einsatz von Ag:Er im Vergleich zu Auw:Er (o = 5; [Fle03]) zur
Folge |Bur08|. Das fiir die Messungen in dieser Arbeit verwendete metallische ma-
gnetische Kalorimeter (siche Kapitel 4.3) verwendet als paramagnetischen Sensor
eine gesputterte Schicht aus Ag:Er mit einer Erbiumkonzentration von 338 ppm.

3.4 Auslesegeometrie

Der Anspruch einer kleinen Wérmekapazitat fiir ein grofes Messsignal (vgl. Glei-
chung 3.3) beziehungsweise eine gute Energieauflosung (vgl. Gleichung 3.9) lasst
sich durch eine Mikrostrukturierung des Detektors erfiillen. Mithilfe von Simulatio-
nen kann ein Parametersatz, der die Detektorgeometrie beschreibt, fiir die jeweilige
Anwendung optimiert werden. Abbildung 3.3 zeigt ein Detektordesign mit planaren,
maanderformigen Detektionsspulen in gradiometrischer Anordnung und auf Stdm-
men iiber dem Sensor stehendem Absorber aus Gold, welches sich in der Vergangen-
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_____squib
Einkoppelspule
Ls
/ Méaanderformige

Detektionsspule

Abbildung 3.3: Schematische Aufsicht und
Sensor Schnitt zweier gradiometrisch verschalteter
e mEmmm==a méaanderférmiger Detektionsspulen mit in-

duktiver Kopplung an ein SQUID iiber eine
Substrat Einkoppelspule.

heit bewahrt hat.

Zur Auslese der Magnetisierungsédnderung 6 M des Sensormaterials dient eine Detek-
tionsspule, die iiber einen supraleitenden Flusstransformator induktiv an ein SQUID-
Magnetometer (siehe Kapitel 4.2) gekoppelt ist. Detektionspule des Detektors und
Einkoppelspule des SQUIDs, welches sich auf einem separaten Chip befindet, sind
iiber Bonddrahte elektrisch verbunden. Durch diese indirekte induktive Kopplung
konnen Detektor- und SQUID-Chip raumlich getrennt werden, um den Wérmeein-
trag durch das SQUID in den Detektor zu vermindern.

Fiir einen gradiometrischen Aufbau sind wie in Abbildung 3.3 dargestellt zwei plana-
re, maanderformige Detektionsspulen parallel mit der Einkoppelspule eines SQUIDs
geschaltet. In den Spulen aus Niob kann ein supraleitender Dauerstrom [y, der ein
schwaches, inhomogenes Magnetfeld hervorruft, prapariert werden [Kam10]|. Die De-
tektionsspule dient somit gleichzeitig als felderzeugende Spule, deren Magnetfeld
den dartiberliegenden Sensor, der durch eine Isolationsschicht elektrisch getrennt ist,
durchdringt.

Durch das konstante Magnetfeld werden die Elektronenspins der Er-lonen im Sen-
sormaterial teilweise ausgerichtet und es besitzt dadurch eine temperaturabhangi-
ge Magnetisierung. Da der magnetische Fluss in einer geschlossenen supraleitenden
Schleife erhalten bleibt, sorgt eine Flussdnderung d® in einer der beiden Detektions-
spulen fiir einen Abschirmstrom 6. Dieser gleicht die Anderung des Flusses wieder
aus und flieltt zum Teil auch durch die Einkoppelspule des SQUIDs. Die resultierende
Flussénderung im SQUID

Mis

5By —
5 L +2(Li + Ly)

5P (3.4)
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Abbildung 3.4:

Gee Thermodynamisches  Modell  ei-

nes metallischen  magnetischen
Geb§ P, Kalorimeters mit zwei Subsystemen
aus Warmekapazititen C, der Lei-
tungselektronen und C, des Zeeman-

Systems. Ebenfalls aufgefithrt sind
Warmebad intrinsische Rauschquellen P und
Wirmeleitfahigkeitskoeffizienten G.

héngt von der Gegeninduktivitiat M zwischen Einkoppelspule und SQUID, der In-
duktivitat Ly, jeder der beiden Detektionsspulen, der Induktivitat L; der Einkoppel-
spule und L., der Bonddréahte ab.

Durch das parallele Verschalten zweier Einzelspulen besitzen die Kompensationsstro-

me der beiden Einzelpixel eine entgegengesetzte Richtung und die Signale folglich
eine unterschiedliche Polaritédt. Dadurch konnen mit einem SQUID gleichzeitig zwei
Detektorpixel ausgelesen werden. Zudem stellt die Schaltung bei identischem Aufbau
der beiden Einzelpixel ein Gradiometer erster Ordnung dar: Ungewollte Fluktuatio-
nen externer Magnetfelder oder Temperaturschwankungen, die beide Detektionsspu-
len gleich betreffen, heben sich durch die entgegengesetzte Polaritat auf.

3.5 Signalform und Energieauflosung

Die thermodynamischen Eigenschaften eines metallischen magnetischen Kalorimeters
lassen sich als kanonisches Ensemble mit zwei Subsystemen beschreiben [Fle03]. In
Abbildung 3.4 ist das Modell aus dem System der Leitungselektronen von Absorber
und Sensor mit der Warmekapazitat C, mit Temperatur 7, und dem Zeeman-System
der magnetischen Momente des Sensors mit der Warmekapazitit C, und Tempera-
tur 7T, zu sehen. Die Wiarmeleitfahigkeitskoeffizienten G, beziehungsweise G, be-
schreiben die thermische Verbindung des Elektronensystems mit dem Warmebad der
Temperatur T, bezichungsweise dem Zeeman-System. Fluktuationen des Warmeflus-
ses durch die thermischen Verbindungen werden durch die beiden Rauschquellen P,
und P,. modelliert. Die zeitliche Energieinderung im Elektronensystem E,(t) und
im Zeeman-System E’Z(t) nach einem Wéirmeeintrag Q(t) in das Elektronensystem
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lassen sich durch zwei gekoppelte Differentialgleichungen

E.(t) = C,T,(t) = —(T, — T.)Gpe + Pye(t) .
Ee(t) = CeTe(t) = _(Te - Tz)Gze - (Te - Tb)Geb - Pze(t) - Peb(t> + Q(t) (36)

beschreiben [Fle03].

Signalform

Eine Anderung der Energie im Zeeman-System ist proportional zu einer detektier-
baren Flussdnderung und gibt somit Aufschluss tiber den zeitlichen Verlauf eines
Detektorsignals. Um das Detektorverhalten auf einen instantanen Leistungseintrag
Q(t) = E - 6(t) zu untersuchen, werden die Rauschbeitrige Pu,(t) = P,e(t) = 0 ge-
setzt. Mit der Punktantwortfunktion p(t) erhdlt man als Losung fiir den zeitlichen

Verlauf der Energie im Zeeman-System

C;
C, + Ce

E,(t)=E,o-p(t)=E (e7t/m — ¢7t/m), (3.7)
Hierbei ist E,g = E - C,/(C, + C.) der Energieeintrag in das Zeeman-System und
die Zeitkonstanten 7 und 7y sind die durch die Warmekapazitdaten und Warmeleit-
fahigkeiten der Systeme bestimmte Abfallszeit und Anstiegszeit des Detektorsignals.
Ein resultierendes typisches Detektorsignal besitzt einen schnellen Anstieg mit 75 im
Bereich von 100 ns bis 1 s, gefolgt von einer Relaxation mit 77 im Bereich von Milli-
sekunden in den Ausgangszustand. Die Zeitkonstanten konnen durch die thermischen
Kopplungen zwischen Absorber, Sensor und Wérmebad in einem weiten Bereich ein-
gestellt werden. Die kiirzeste Anstiegszeit ist dabei durch die Kopplung zwischen den
Leitungselektronen und den magnetischen Momenten nach der Korringa-Relation auf
etwa 100 ns begrenzt. Die eingestellte Abfallszeit gibt die maximale Rate an Ereig-
nissen, bis zu der Pileups nicht in signifikanter Anzahl auftreten, vor.

Fundamentale Energieauflosung

Mithilfe des kanonischen Ensembles aus Abbildung 3.4 und den zugehérigen in den
Fourier-Raum transformierten Differentialgleichungen lassen sich die thermodynami-
schen Fluktuationen im System der magnetischen Momente beschreiben [Fle03|. Da-
bei wird von einem Leistungseintrag Q(t) = ( ausgegangen und den beiden Rausch-
quellen P., und P,. analog zum thermischen Stromrauschen eines Widerstandes die
Leistungsspektren Sp,, = 4kgT?*Gq, und Sp,, = 4kgT?G,. zugeordnet. Unter der
Annahme, dass die Warmekapazititen C, und C, nicht zu verschieden sind und die
Signalanstiegszeit deutlich kleiner als die Signalabfallszeit ist, erhélt man fiir das
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Leistungsspektrum der Energiefluktuationen im Zeeman-System

(1 — 6) 47’0 ﬂ 47'1 )
1+ 27 f)2 1+ 2nmf)?2)

Se, (f) = ksCyT? ( (3.8)
Der Parameter 5 = C,/(C,+C.) ~ 0,5 gibt den Anteil der Warmekapazitit des Spin-
Systems an der Gesamtwérmekapazitit an. Aus dem Signal-zu-Rauschen-Verhéltnis
SNR(f) = |p(t)]?/Sg,(f) mit der Punktantwortfunktion p(¢) im Fourier-Raum be-
rechnet sich bei einer Datenauswertung mit optimalem Filter [Fle03] die Standardab-
weichung der Energieverteilung o = ([, SNR*(f)df )_1/ ?. Folgt die instrumentelle
Linienverbreiterung einer Gauf-Verteilung so ist die Halbwertsbreite (FWHM?)

1/4
AEFWHM = 2\/ 21H(2) c0Ofp = 2,35\/ 4kBCeT2 (ﬁ?) (39)
- 1

ein Maf fiir die Energieauflosung des Detektors. Sie ist demnach durch thermody-
namische Fluktuationen zwischen den Subsystemen fundamental begrenzt. Fiir eine
gute Energieauflosung sollten Temperatur T', elektronische Wéarmekapazitat C, und
Anstiegszeit 19 moglichst klein sein. Die Abfallszeit 7 sollte hingegen moglichst lang
sein.

Angelehnt an die Eigenschaften des verwendeten maXs30-Detektors (siehe Kapitel
4.3) ergibt sich beispielsweise fiir eine Warmekapazitiat C, = 10 pJ/K der Elektronen,
einem gleichgroken Wérmekapazitatsbeitrag durch das Zeeman-System (8 = 0,5)
und mit Zeitkonstanten 75 = 1 ps und 7; = 1 ms bei einer Temperatur von 7' = 30 mK
eine instrumentelle Linienverbreiterung A Fpway = 2,7 €V aufgrund von thermody-
namischen Fluktuationen.

Weitere Rauschbeitrige

Neben den thermodynamischen Fluktuationen im Zeeman-System gibt es weitere
Rauschbeitréige, die die Energieauflosung des Detektors beeinflussen und sich inko-
hérent aufaddieren. Hierzu zédhlen das Rauschen der verwendeten SQUID-Magneto-
meter, das 1/f-Rauschen der Er-Ionen des Sensormaterials und zusétzliches magneti-
sches Johnson-Rauschen von normalleitenden Materialien in Detektor- und SQUID-
Umgebung.

Das zur Auslese verwendete SQUID-Magnetometer (siehe Kapitel 4.2) hat einen kon-
stanten weiken Rauschbeitrag Sg ¢ und einen niederfrequenten frequenzabhéngigen
Rauschanteil Sé,{ éQ o 1/f". Der Exponent n liegt zwischen 0,5 und 1 [Drull|. Fiir
hohe Frequenzen f > 10kHz dominiert der konstante Rauschbeitrag des SQUID-
Magnetometers das Gesamtrauschen.

3Full Width at Half Maximum
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Bei Messungen mit einem paramagnetischen Sensormaterial aus Au:Er wird ein Bei-
trag zum niederfrequenten magnetischen Flussrauschen, der den Er-Ionen zugeordnet
wird, beobachtet. Experimentell wird keine Temperaturabhéngigkeit zwischen 30 mK
und 4,2 K aber ein Anstieg des Rauschbeitrags mit der Anzahl Ng, an Er-Ionen be-
obachtet. Fiir Detektoren mit Au:FEr als Sensormaterial lasst sich der Rauschbeitrag
empirisch mit Sg g, (f) o¢ Ng:Sm(f) beschreiben. Hierbei ist Sy, (f) & 0,143/ f mit
dem Bohrschen Magneton up der magnetische Rauschbeitrag eines einzelnen Erbi-
umions [Fle03, Dan05, Pab08, Piel2|. Die genauen physikalischen Hintergriinde sind
noch nicht verstanden. Im niederfrequenten Bereich ist das 1/f-Rauschen der Er-
Ionen zusammen mit dem thermodynamischen Rauschen und dem 1/f-Anteil des
SQUID-Rauschens dominant.

Die Ursache des zusétzlichen magnetischen Johnson-Rauschens ist die thermische
Bewegung von Leitungselektronen normalleitender Komponenten wie Absorber oder
Experimentierplattform in der Néhe der Detektionsspule oder des SQUIDs. Die un-
gerichtete Bewegung der Elektronen sorgt fiir zeitlich fluktuierende Magnetfelder, die
ein magnetisches Flussrauschen hervorrufen. In Analogie zum Stromrauschen eines
Widerstands [Nyq28| folgt die Bezeichnung magnetisches Johnson-Rauschen. Der ge-
naue Beitrag ist abhéngig von der Geometrie des jeweiligen Detektors und bei den
hier diskutierten Detektorgeometrien vernachléssigbar.



4. Experimentelle Grundlagen

Dieses Kapitel behandelt die experimentellen Grundlagen der durchgefiihrten spek-
troskopischen Messungen. Zunéchst werden die verwendeten Strahlungsquellen vor-
gestellt. Es folgt eine Einfiihrung in die Funktionsweise von SQUID-Magnetometern
und die zweistufige Auslesetechnik mit Flussriickkopplung. Danach werden das zwei-
dimensionale maXs30-Detektor-Array, welches auf dem Prinzip metallischer magne-
tischer Kalorimeter basiert, und der zugehorige Experimentaufbau im Kryostaten zur
Auslese von 32 Kanélen erldutert. Abschlieffend wird auf den Aufbau zur Messung
mit einer Rontgenlinse und einem dazu passenden Strahlenschutzkasten eingegangen.

4.1 Strahlungsquellen

Im Folgenden wird der Aufbau der verwendeten 2*3U-Quelle, die mit einer Halbwerts-
zeit von 1,59 - 10% a iiber a-Zerfall in das zu untersuchende angeregte 22°Th zerfillt,
beschrieben. Als weitere Strahlungsquelle wird der pyroelektrische Rontgengenerator
COOL-X vorgestellt. Zudem kam eine 2*' Americium-Kalibrationsquelle zum Einsatz,
welche in [Piel2] eingehend untersucht und beschrieben wurde.

4.1.1 233U-Quelle

Die ?*3U-Quelle wurde am Atominstitut der TU Wien hergestellt und fiir Messungen
am Kirchhoff-Institut zur Verfiigung gestellt. In Abbildung 4.1 ist ein schematischer
Querschnitt der zylindrischen Quelle zu sehen. Das Isotop 233U kommt nicht natiirlich
vor und muss kiinstlich erbriitet werden. Massenspektrometrie des Ausgangsmateri-
als zeigt einen Anteil > 90 % an 23U mit Anteilen der Uranisotope mit Massenzahlen
232, 234, 235 und 238 sowie das Zerfallsprodukt *?Th [Kaz14|. Durch einen PUR-
EX!-Prozess erfolgte eine weitere Steigerung der Reinheit der Quelle.

Zur Priparation der Quelle wird 233U als Oxid elektrochemisch auf Edelstahl aufge-
bracht. Dabei erfolgt zugleich eine weitere Reinigung des Ausgangsmaterials. Die an-
gestrebte Schichtdicke von 15-20 pm ist als Einzelschicht schwer zu erreichen [LZ99].
Daher wird auf 1 Zoll (25,4 mm) Edelstahlfolien mit einer Dicke von 5 pm durch Elek-
trodeposition zwischen 9 mg und 17 mg Uran abgeschieden und neun solcher Folien
aufeinandergelegt. Insgesamt wurden so 109,69 mg Uran, was einer Gesamtaktivitét
von 38 MBq entspricht, prapariert ohne die Zahlrate im interessanten Bereich von

!Plutonium-Uranium Recovery by Extraction

15
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Luft- und wasserdichte Verklebung  apstandshalter (Papier) 9 x **Uran Schicht
Loctite Hysol 1C auf je 5 um Edelstahl-
0,25 mm Al Fenster Folie

Probenzylinder
Thorlabs SM1L03
Al, schwarz eloxiert

1 Zoll Spannring
Thorlabs SM1RR
Al, schwarz eloxiert

16 mm

1 Zoll Probenverschluss
Thorlabs SM1CP2
Al, schwarz eloxiert

30,5 mm

Abbildung 4.1: Schematischer Querschnitt des zylindrischen Aufbaus der verwendeten
233U-Quelle.

29 keV durch die Tragerschichten signifikant zu verringern. Im Gegensatz dazu spielt
der Einfluss von Selbstabsorption im Quellenmaterial mit zunehmender Tiefe eine
immer grofere Rolle, weshalb die Quellendicke nicht sinnvoll beliebig gesteigert wer-
den kann.

Das Uranpréparat befindet sich in einem hermetisch abgeschlossenen Aluminiumzy-
linder mit einer Wandstéarke von 2,5 mm und einem 0,25 mm dicken Austrittsfenster.
Der Aluminiumzylinder ist mit einem Spezialkleber luftdicht und sédurebestidndig
versiegelt.

4.1.2 Pyroelektrischer Rontgengenerator

Als neue mobile Strahlungsquelle wurde im Rahmen dieser Arbeit der pyroelektri-
sche Rontgengenerator COOL-X der Firma Amptek, welcher in Abbildung 4.2 gezeigt
ist, in Betrieb genommen und charakterisiert. Pyroelektrische Kristalle haben einen
permanenten elektrischen Dipol. Bei einer Temperaturdnderung verschieben sich die
Positionen der Atome leicht. Als Folge dndert sich die Polarisation und gegeniiber-
liegende Kristallflichen laden sich entgegengesetzt elektrisch auf. Durch periodisches
Heizen und Kiihlen ist eine Kristallseite je nach momentanem thermischen Zyklus im
Vergleich zu einem Kupfertarget auf Massenpotential positiv oder negativ geladen.
Das resultierende elektrische Feld beschleunigt Elektronen aus der Restgasumgebung
abhéngig davon ob geheizt oder gekiihlt wird zum Kristall oder in Richtung Kupfer-
material. Die auftreffenden Elektronen verursachen charakteristische Rontgenlinien
des Kupfers und des Tantals im pyroelektrischen Kristall des COOL-X Rontgengene-
rators sowie kontinuierliche Bremsstrahlung [Bro99]. Der Rontgengenerator strahlt
daher nicht kontinuierlich mit konstanter Rate, sondern der Photonenfluss und die
Art der charakteristischen Linien sind abhéngig vom momentanen thermischen Zu-
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Abbildung 4.2: Gehduse des pyroelek-
trischen Rontgengenerators COOL-X mit
Rontgenzelle.

Rontgenzelle mit Berylliumfenster

stand des Kristalls. Da sich die Spannung iiber dem Kristall nach einer Temperatur-
anderung bei anschliefend konstanter Temperatur durch freie Ladungstrager abbaut,
ist der Wechsel zwischen Wéarmen und Abkiihlen notwendig. Die Zeit zwischen Heizen
und Kiihlen kann auf zwei bis fiinf Minuten eingestellt werden. Die eigentliche Ront-
genzelle hat einen Durchmesser von 15 mm mit einer Tiefe von 10 mm und besitzt
ein Rontgenfenster aus 250 pum Beryllium. Sie befindet sich am Ende des Genera-
torgehéduses. Der Betrieb kann iiber eine 9 V-Batterie oder ein Netzteil erfolgen. Im
Gegensatz zu herkdmmlichen Rontgenrohren strahlt der COOL-X Rontgengenerator
nachdem die Energieversorgung abgeschaltet wurde zunédchst zwei bis drei Minuten
weiter bis sich der pyroelektrische Kristall im thermischen Gleichgewicht befindet.
Fiir einen sicheren Betrieb besitzt der in Abschnitt 4.5 vorgestellte Strahlenschutz-
kasten ein zeitgesteuertes Interlocksystem. Eine Steckdose zur Energieversorgung
kann von auflen ein- und ausgeschaltet werden. Das Sicherheitsschloss des Kasten
lasst sich nur 6ffnen nachdem diese Steckdose eine eingestellte Zeit lang stromlos
war. So soll bei Betrieb iiber das Netzteil erst ein Zugang ermdoglicht werden sobald
sich ein thermisches Gleichgewicht eingestellt hat und der Rontgengenerator nicht
mehr strahlt. Der Hersteller gibt als Strahlungsbelastung wéhrend sich der Rontgen-
generator im Maximum eines Heiz- oder Abkiihlzyklus befindet in einem Abstand
von 10 cm ungefihr 5mSv/h und fiir die maximale Zahlrate im Abstand von 10 cm
2-10° Ereignisse/cm? /s an. Ungeféhr 75 % dieser Photonen haben eine Energie unter
10keV. Als Endpunktsenergie des Bremsstralungsspektrums werden bis zu 35 keV
angegeben.

4.2 SQUID-Magnetometer

Das Funktionsprinzip metallischer magnetischer Kalorimeter beruht wie in Kapitel
3.1 gezeigt auf der temperaturabhéngigen Magnetisierung eines paramagnetischen
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Sensormaterials. Zur Auslese bieten sich SQUID2-Magnetometer an, die mit ho-
her Bandbreite sehr genau Anderungen des magnetischen Flusses messen kénnen.
SQUIDs beruhen auf dem Josephson-Effekt [Jos62] und der Quantisierung des ma-
gnetischen Flusses in geschlossenen, supraleitenden Schleifen [Dol61]. Im Folgenden
wird kurz auf die Funktionsweise von dc-SQUIDs, die Linearisierung des SQUID-
Signals und die zweistufige Auslesetechnik eingegangen.

4.2.1 dc-SQUIDs

SQUID-Magnetometer wandeln eine magnetische Flussdnderung in eine Spannungs-
anderung um. In Abbildung 4.3 a) ist eine schematische Darstellung eines dc-SQUIDs
gezeigt. Es besteht aus einer von zwei Josephson-Kontakten unterbrochenen su-
praleitenden Schleife mit zwei parallelgeschalteten Shunt-Widerstdnden. Josephson-
Kontakte sind nichtleitende, wenige Nanometer dicke Tunnelkontakte durch die ma-
gnetischer Fluss in die Leiterschleife ein- und austreten kann. Die Shunt-Widerstéande
unterdriicken ein hysteretisches Verhalten des SQUIDs [Cla04]. Bis zu einem kri-
tischen Strom I wird ein durch die Schleife fliekender Betriebsstrom Iy von ko-
hérent durch die Josephson-Kontakte tunnelnden Cooper-Paaren getragen und es
fallt keine Spannung Us tiber dem SQUID ab. Sobald der Betriebsstrom den kriti-
schen Strom iiberschreitet kann der Suprastrom den Betriebsstrom nicht mehr alleine
tragen. Zuséatzlich fliel’t ein Strom von tunnelnden Quasiteilchen, der einen Span-
nungsabfall Us # 0 iiber dem SQUID zur Folge hat. Der kritische Strom héngt mit
Ic o< | cos(mPg/Pg)| periodisch vom magnetischen Fluss ®g durch die Leiterschlei-

2Superconducting Quantum Interference Device
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Abbildung 4.3: dc-SQUID: a) Schematischer Aufbau. b) Strom-Spannungs-Kennlinie fiir
Extremfille des eingeschlossenen Flusses. ¢) Periodischer Spannungsabfall iiber dem SQUID
bei konstantem Strom als Funktion des magnetischen Flusses. Nach [Wei96|.
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fe des SQUIDs ab [Cla04]. Hierbei ist die Periode gegeben durch ein Flussquant
®y = h/2e = 2,067 - 1071° Vs mit dem Planckschen Wirkungsquantum % und der
Elementarladung e. Fiir einen Fluss &5 = n®y mit einer ganzen Zahl n ist der kri-
tische Strom maximal und fiir &5 = (n + 1/2)®; minimal. In Abbildung 4.3 b) sind
beispielhafte Strom-Spannungs-Kennlinien der beiden Extremfille zu sehen. Mit ge-
eignetem konstanten Betriebsstrom ist die iiber dem SQUID abfallende Spannung
ebenfalls periodisch vom magnetischen Fluss abhéngig (siehe Abbildung 4.3 c)).

4.2.2 Linearisierung des SQUID-Signals

Das Spannungssignal eines de-SQUIDs héngt nur in einem Bereich d®g ~ +®;/8
um den steilsten Punkt einer steigenden oder fallenden Flanke der Fluss-Spannungs-
Kennlinie (siche Abbildung 4.3 ¢)) anndhernd linear vom magnetischen Fluss ab.
Um das Ausgangssignal auch bei Anderungen des Flusses um mehrere Flussquan-
ten zu Linearisieren und eindeutig zuordnen zu kénnen kann eine Flussriickkopplung
mittels einer Raumtemperatur-Elektronik erfolgen [Cla04]. Dazu wird ein Arbeits-
punkt, festgelegt durch Betriebsstrom [, und Betriebsspannung Uy, mit moglichst
grofser Sensitivitdt auf Flussdnderungen gewdhlt. Wie in Abbildung 4.4 zu sehen
dient die Betriebsspannung als Referenzwert fiir einen Differenzverstirker. Andert
sich der Fluss im SQUID um §® weicht der Spannungsabfall iiber dem SQUID von
der Betriebsspannung ab. Die Differenz wird verstirkt und zeitlich integriert, was
eine positive Riickkopplung verhindern soll. Die Ausgangsspannung U des Integra-
tors fallt iiber einem Riickkoppelwiderstand Rg, ab und dient als zur Flussdnderung
proportionales Messsignal. Der resultierende Stromfluss Iy, = U/ Ry, durch die Riick-
koppelspule koppelt induktiv in die SQUID-Schleife ein und verursacht eine dem
Fluss 0® entgegengesetzte Flussinderung 6®g, = Mg, I, mit der Gegeninduktivitit
My, zwischen Riickkoppelspule und SQUID-Schleife. Dadurch wird die anfangliche
Flussénderung kompensiert und das SQUID auf dem gewéhlten Arbeitspunkt gehal-
ten. Die Schaltung besitzt eine endliche Signalfolgegeschwindigkeit und kann daher
nur bis zu einer oberen Abschneidefrequenz im Bereich von 1 MHz einer Flussdnde-
rung durch Riickkopplung folgen.

tiefe Temperaturen Raumtemperatur

glb Verstarker  Integrator
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Abbildung 4.4: Prinzipschaltung
M j(f zur Auslese eines SQUIDs mit
& Flussriickkopplung.
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4.2.3 Zweistufige Auslesetechnik

Um die Limitierung durch das Eingangsspannungsrauschen der Raumtemperatur-
Elektronik zur Flussriickkopplung aufzuheben, wird das SQUID-Signal bei tiefen
Temperaturen vorverstiarkt. Das relativ kleine Spannungssignal eines einzelnen dc-
SQUIDs kann durch eine Serienschaltung mehrerer baugleicher SQUIDs deutlich
vergrofert werden. Bei gleichem Arbeitspunkt und gleicher Flusseinkopplung von
N SQUIDs in Serie addieren sich die Einzelsignale zum N-fachen Ausgangssignal,
wobei sich das Rauchen der einzelnen SQUIDs inkohérent addiert. Solche Verstarker-
SQUIDs mit 16 SQUIDs in Serie werden im Rahmen dieser Arbeit in einem zwei-
stufigen Aufbau zur rauscharmen Vorverstiarkung bei mK-Temperaturen verwendet.
Dazu werden parallel zum Detektor-SQUID ein Widerstand R, und eine Spule ge-
schaltet (siehe Abbildung 4.5). Eine Flussdnderung in der SQUID-Schleife verursacht
eine Anderung des Spannungsabfalls um §U iiber dem Detektor-SQUID. Als Fol-
ge dndert sich parallel dazu der Stromfluss durch die Spule um 6/ = §U/R,. Im
Verstarker-SQUID koppelt dadurch der magnetische Fluss 0® = M0/ mit der Ge-
geninduktivitat M, zwischen Einkoppelspule und Verstarker-SQUID ein. Der flus-
sabhéngige Spannungsabfall iiber dem Verstarker-SQUID dient als Eingangssignal
fiir den Differenzverstéarker der zuvor beschriebenen Raumtemperatur-Elektronik zur
Flussriickkopplung.

tiefe Temperaturen Raumtemperatur

_é_'m
SQUID-Aufbau mit rauscharmer
Vorverstiarkung bei tiefen Tempe-

Detektor Verstérker raturen und Flussriickkopplung.

Abbildung 4.5: Zweistufiger

M,

4.3 maXs30-Detektor

Die Messungen in dieser Arbeit wurden mit einem maXs30-Detektor® basierend auf
dem Prinzip metallischer magnetischer Kalorimeter durchgefiihrt. Der zweidimensio-
nale Detektor mit 8 x 8 Pixeln wurde im hauseigenen Reinraum auf einem Si-Wafer
mikrostrukturiert [Henl17|. Die erwartete Energieauflosung Epwpv < 6€V liegt im
Bereich der vermuteten Energie i, = (7,8+0,5) €V des isomeren Zustands von ***Th

3Microcalorimeter Array for High-Resolution X-Ray Spectroscopy
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(sieche Kapitel 2). Eine klare Identifikation des 29,18 keV-Dubletts, dessen Aufspal-
tung Ejs entspricht, scheint mit einem solchen hochauflésenden Detektor moglich zu
sein [Kaz14|. Die grofie Detektionsfliche von ungefihr 16 mm? sollte zudem eine hohe
Statistik der im Vergleich zur Gesamtrate schwachen 29 keV-Linien erméglichen.
Die Detektorgeometrie entspricht dem gradiometrischen Aufbau aus planaren, mé-
anderformigen Spulen mit Absorbern aus Gold auf Stdammen {iber dem Sensor aus
Ag:Er (siche Abschnitt 3.4). Abbildung 4.6 zeigt ein Foto eines maXs30-Chips. Zu
erkennen sind mittig die 64 einzelnen Rontgenabsorber. Zu sehen sind auch die kreis-
formigen Abdriicke der drei Stdmme durch die jeder Absorber mit dem darunterlie-
genden Sensor thermisch verbunden ist. Am Rand liegen Niobkontaktflichen um die
Detektionsspulen des Detektors mit den Einkoppelspulen der SQUID-Magnetometer
iiber Aluminium-Bonddréhte elektrisch zu kontaktieren sowie die Verbindungen zur
Praparation des Dauerstroms.

Nach den Parametern bei der galvanischen Abscheidung der Absorber sollten diese
eine Dicke von 18 um haben. Dies entspricht einer Quanteneffizienz von ca. 60 % bei
30keV. REM*-Aufnahmen eines anderen Chips dieses Wafers und der Vergleich der
Linienintensitéiten der 2! Am-Kalibrationsquelle lassen auf eine Absorberdicke von
10-15 pum schliefen. Der Sensor besteht jeweils aus einer gesputterten Schicht (3,5 pm)
der paramagnetischen Legierung Ag:Er mit einem Erbiumanteil von 338 ppm (siehe
Abschnitt 3.3).

Der Detektorchip besitzt 32 Kanile mit jeweils zwei gradiometrischen Pixeln. Mit ei-
ner Aufteilung in vier Quadranten teilen sich immer 16 der 64 Pixel die Verbindungen
zur Praparation des felderzeugenden Dauerstroms. Zudem gibt es einen ausgezeichne-
ten ,,90 %-Kanal“. Bei diesem Kanal sind die beiden Pixel nicht perfekt symmetrisch
aufgebaut: Ein Pixel besitzt einen 10 % kleineren Sensor im Vergleich zu seinem
Partnerpixel. Dadurch ist die Anordnung nicht mehr gradiometrisch. Andert sich

4Rasterelektronenmikroskop

Abbildung 4.6: Foto eines maXs30-
Detektorchips mit 8x8 Pixeln. Im ver-
groferten Ausschnitt sind einzelne Ront-
genabsorber aus Gold zu erkennen.
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die Magnetisierung des Sensormaterials durch eine Anderung der Chip-Temperatur,
so werden in den beiden Pixeln zur Flusserhaltung entgegengesetzte Kompensati-
onsstrome hervorgerufen. Durch den unterschiedlich grofen Sensor heben sich die
Strome nicht wie im gradiometrischen Aufbau auf. Durch den resultierenden Strom-
fluss wird eine kleine Flussénderung induktiv in das SQUID eingekoppelt und dndert
das Ausgangsspannungssignal in Abhéngigkeit von der Temperatur des Detektors.
Fiir weitere Informationen iiber Geometrie, Optimierung, Simulation von Signalgrofie
und Energieauflosung sowie die Herstellung sei auf [Henl7| verwiesen.

4.4 Kryostat und 32-Kanal-Detektoraufbau

Fiir den Betrieb von metallischen magnetischen Kalorimetern werden mK-Tempe-
raturen benétigt. Daher wird der Detektor in einem 3He/*He-Verdiinnungskryosta-
ten® mit Pulsrohrenvorkiihlung betrieben. Die dazu benétigten Kiihltechniken sind
in [Ens05, Pob07| beschrieben.

4.4.1 Detektoraufbau

Der Detektoraufbau befindet sich am Ende des in Abbildung 4.7 gezeigten Kupfer-
arms, der thermisch an die Mischkammer des Kryostaten angebunden ist. Um den
maXs30-Detektorchip sind acht 4-kanalige Detektor-SQUID-Chips angeordnet und
iiber Aluminium-Bonddréhte mit den Detektionsspulen elektrisch verbunden. An den
vier Langsseiten des Arms sind fiir eine zweistufige SQUID-Auslese mit rauscharmer
Vorverstiarkung je eine Leiterplatte mit vier 2-kanaligen Verstérker-SQUID-Chips
angebracht. Hierbei handelt es sich um vier kommerziell erhéltliche SQUID-Chips
des Typs C6X16FL der PTB® Berlin sowie 12 Chips aus hauseigener Produktion.
Die Detektor-SQUID-Chips mit einstufigen de-SQUIDs sind ebenfalls im hauseige-
nen Reinraum hergestellt. Detektor- und SQUID-Chips sind mit dem Spulenlack
GE Varnish” auf den kupfernen Experimentierhalter beziechungsweise die Leiterplat-
ten der Verstiker-SQUIDs geklebt. Eine 1 mm dicke Kupferplatte mit einer Offnung
entsprechend der Grofie der Detektionsfliche des maXs30-Detektors dient als Kolli-
mator. Sie ist iiber dem Detektor am Experimentierhalter festgeschraubt und soll die
Detektor-SQUID-Chips und das Substrat des Detektorchips vor Strahlung abschir-
men. Die Leitungsfiihrung entlang des Kupferarms erfolgt mit Starrflex-Béndern der
Firma Wiirth Elektronik®.

SBF-LD250, BlueFors Cryogenics Oy Ltd, Helsinki, Finland
SPhysikalisch-Technische Bundesanstalt

"GE 7031 Varnish, Lake Shore Cryotronics, Westerville, USA
8Niedernhall, Deutschland
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4.4.2 Thermische und magnetische Schilde

Zum Schutz des Detektors vor Warmestrahlung gibt es drei thermische Schilde. Zwei
bestehen aus einem Aluminium- und eines aus einem Kupferrohr. Sie umschlieffen
den Kupferarm und sind jeweils an eine Temperaturstufe des Kryostaten auf etwa
700mK, 4 K und 50 K angekoppelt, wobei es sich bei dem 50 K-Schild um das Kup-
ferrohr handelt. Das Detektionsprinzip beruht wie in Kapitel 3.1 beschrieben auf
kleinen Anderungen des magnetischen Flusses und die SQUIDs und der Detektor
miissen daher vor Flussdnderungen durch externe Magnetfelder abgeschirmt werden.
Zur magnetischen Schirmung umschliefst ein Niobrohr Detektor sowie SQUIDs und
steht in direktem thermischen Kontakt mit dem Kupferarm. Dadurch befindet sich
das Niob unterhalb der Sprungtemperatur von 9,2 K und wird supraleitend. Uber den
Meifner-Ochsenfeld-Effekt werden so externe Magnetfelder abgeschirmt. Zusétzlich
ist das Vakuumrohr des Auslegers auf 300 K zur magnetischen Schirmung aus einer
weichmagnetischen Legierung® gefertigt.

Damit die Strahlung externer Quellen den Detektor erreichen kann, gibt es Ront-
genfenster in den Strahlungsschilden. Das dufsere p-Metall-Rohr besitzt ein 150 pm
dickes Kaptonfenster mit einem Durchmesser von 13 mm. Die Rontgenfenster der
drei thermischen Schilde haben einen Durchmesser von 19 mm und bestehen aus
einer 6 ym dicken PET-Folie!®, die beidseitig mit Aluminium beschichtet ist. Das
Niobschild hat eine kreisformige Offnung mit einem Durchmesser von 11,8 mm iiber
dem Detektor. Offnungsgrofen von Roéntgenfenstern zusammen mit deren Abstand
zum Detektor miissen bei Messungen mit einer Rontgenlinse (sieche Kapitel 4.5) im
Hinblick auf mdogliche Abschirmung des Strahlenkonus beachtet werden. Hier stellt

9Spezifikation MSL1153-HTA, Magnetic Shields Limited, Staplehurst, UK
Oheidseitig mit Aluminium beschichte mit Schichtwiderstand von 0,7 Q/Quadrat, Goodfellow
GmbH, Bad Nauheim, Deutschland
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Abbildung 4.7: Kupferner Arm am Kryostaten mit 16 seitlich angebrachten 2-kanaligen
Verstiarker-SQUID-Chips (links) und stirnseitigem maXs30-Detektorchip mit acht 4-
kanaligen Detektor-SQUID-Chips (rechts) zum Betrieb von 32 Kanilen.
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der Offnungswinkel von ungefihr 22° des Kaptonfensters mit einem Abstand von et-
wa 33 mm zum Detektor die dominante Limitierung fiir den vom Detektor gesehenen
Raumwinkel dar.

4.4.3 Thermometrie

Die Basis-Temperatur auf der Mischkammer-Plattform des Kryostaten betrégt 9,5-
10mK. An diese ist der Kupferarm thermisch angekoppelt. Am Ende des Kupfer-
arms befindet sich ein Widerstandsthermometer aus Rutheniumoxid. Es wird iiber
eine Messbriicke!! und einen Scanner!? ausgelesen und zeigt eine Basis-Temperatur
zwischen 16 mK und 20 mK fiir den Kupferarm an. Grund fiir die Fluktuationen sind
Temperaturschwankungen der 4 K-Stufe und mechanische Vibrationen des Kupfer-
arms aufgrund der Pulsrohre.

4.4.4 Datenauslese

Zum Auslesen und Linearisieren der zweistufigen SQUID-Kanéle werden SQUID-
Elektroniken des Typs XXF-1-6MHz der Firma Magnicon!® verwendet. Die Aus-
gangsspannung der SQUID-Elektroniken wird durch zwei 16-Kanal Analog-Digital-
Wandler'* mit einer Abtastrate von 125MS/s digitalisiert. Uber das Setzen einer
Triggerschwelle kann eingestellt werden ab welcher Pulshéhe ein Ereignis verarbei-
tet wird. Bei ausgelostem Trigger setzt sich ein aufgenommenes Ereignis aus 16384
Datenpunkten zusammen. Hierbei umfassen die ersten 4094 Datenpunkte einen Zeit-
bereich direkt vor dem Auslosen des Triggers. Fiir den 90 %-Kanal (siche Kapitel 4.3)
enthilt dieses Vortrigger-Niveau Informationen iiber die momentane Detektortempe-
ratur unmittelbar vor diesem Ereignis. Durch Uberabtastung entspricht ein Daten-
punkt dem Mittelwert von 16 nacheinander abgetasteten Spannungswerten. Daraus
ergibt sich ein Zeitfenster von 16384 - 16/125 MS/s ~ 2,1 ms fiir ein Ereignis. Das
Spannungsfenster des Analog-Digital-Wandlers umfasst +2,5 V. Bei einer Regelung
der SQUID-Ausgangsspannung auf einen Wert um 0V steht beiden Polaritédten eines
Kanals ein Spannungsbereich von 2,5 V zur Verfiigung.

An die einzelnen digitalisierten Spannungssignale erfolgt bereits wiahrend der Daten-
aufnahme eine numerische Anpassung eines Musterpulses im Zeitraum. Dazu wird
fiir jedes Detektorpixel ein Musterpuls, dem die Amplitude eins zugeordnet wird und
der eine Mittelung einiger Einzelpulse ist, verschoben und skaliert, so dass das mitt-
lere Abweichungsquadrat x? minimiert wird. Die Ergebnisse der Anpassung (relative

"TakeShore 370 AC, Lake Shore Cryotronics Inc., Westerville, USA
12T akeShore 3716, Lake Shore Cryotronics Inc., Westerville, USA
13Magnicon GmbH, Hamburg, Deutschland

148193104, Struck Innovative Systeme, Hamburg, Deutschland
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Amplitude zum Musterpuls, x?) werden mit weiteren Informationen (Pulsnummer,
Vortrigger-Niveau, Flache unter dem Puls, CPU-Zeitstempel) gespeichert. Anhand
der relativen Amplitude kann einem Ereignis nach einer Kalibration eine Energie
zugeordnet werden.

Zusétzlich besteht die Moglichkeit, dass neben den Ergebnissen der direkten Anpas-
sung auch die Rohdaten der Einzelereignisse gespeichert werden. Dadurch ist eine
nachtrégliche genauere Auswertung moglich. So kann die numerische Anpassung mit
einem Musterpuls aus einer deutlich groferen Anzahl an Einzelpulsen erfolgen. Zu-
dem ist anhand der Pulsform eine Identifizierung verschiedener Pulsfamilien wie Ab-
sorption eines Photons direkt im Sensor oder Pileups moglich. An die Rohdaten eines
Einzelereignisses konnen auch verschiedene Pulsformen angepasst werden, um Infor-
mationen tiber Anzahl und Zeitkonstanten von Anstiegen und Abféllen zu erhalten.
Eine Aufnahme von Ruhesignalen fiir eine Datenauswertung mittels eines optimalen
Filters [Fle03| war zum Zeitpunkt der Messungen fiir 32 Kanéle noch nicht moglich.

4.5 Aufbau mit Rontgenlinse und Strahlenschutzkasten

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein optischer Aufbau fiir Messungen mit einer Ront-
genlinse zusammengestellt. Als Grundlage dient eine optische Schiene auf einem Drei-
bein zur Hohenvariation mit einer Lange von 92,5 cm auf der verschiedene Bauteile
wie Justierlaser, Rontgenlinse oder Strahlungsquellen justiert werden konnen. Die
Schiene kann in einem Strahlenschutzkasten, in dem der Ausleger des Kryostaten
mit Detektor integriert ist, aufgebaut werden.

4.5.1 Rontgenlinse aus Lithiumfluorid

Die verwendete Rontgenlinse wurde am Institut fiir Optik und Quantenelektronik
der Friedrich-Schiller-Universitdt in Jena hergestellt und charakterisiert [Gral6|. Sie
besteht aus einem Aluminiumring auf dessen Innenseite biindig 94 Mosaikkristal-
le (20mmx2mmx2mm) aus Lithiumfluorid geklebt sind. Bei einem Mosaikkristall
kann man den Aufbau der realen Kristallstruktur mit vielen kleinen, perfekten Kri-
stalliten (Mosaikblocken), die leicht gegeneinander verkippt, geneigt oder rotiert sind,
beschreiben [Dar22|. In Abbildung 4.8 (links) ist ein Foto der Réntgenoptik zu sehen.
Uber zwei Stellschrauben kann die Linsenebene zum Ausrichten in zwei Freiheitsgra-
den variiert werden. Zudem besitzt die Linsenhalterung eine Héhenverstellung.

Herkémmliche Linsen nutzen die Brechung in einem Medium zur Fokussierung. Das
Funktionsprinzip der Rontgenlinse beruht hingegen auf der Rontgenbeugung. Auf-
treffende Rontgenstrahlung!® wird an der Elektronenhiille der Atome des Lithium-

5oder auch 7-Strahlung
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fluoridkristalls gebeugt. Durch die periodische Anordnung im Kristall interferieren
die gebeugten Wellen unter bestimmten Winkeln konstruktiv miteinander. Es er-
scheint als ob die Rontgenstrahlung an den Netzebenen des Kristalls reflektiert wird.
Mathematisch erfolgt die Beschreibung iiber die Bragg-Gleichung

A =2dsin© (4.1)

fiir das Beugungsmaximum erster Ordnung mit der Wellenldnge A = he/E der ein-
fallenden Rontgenstrahlung mit Photonenenergie E, dem Netzebenenabstand d des
Kristalls und dem Braggwinkel ©. Abhéngig von ihrer Energie wird fiir Photonen
aus einer Quelle unter unterschiedlichen Winkeln konstruktive Interferenz erreicht.
Durch die Lange der Kristallsegmente von 20 mm in Detektorrichtung und die unter-
schiedliche Orientierung der Mosaikblécke des Lithiumfluorids sowie der Ausdehnung
der Quelle kommt es zu der Fokussierung eines schmalen Energiebands von einigen
hundert Elektronenvolt.

Der Offnungswinkel der Optik entspricht dem doppelten Braggwinkel. Aus dem
Braggwinkel und dem Radius R der Optik ergibt sich durch geometrische Betrach-
tung der zugehorige benotigte Abstand

=R /tan© (4.2)

von Quelle und Optik (sieche Abbildung 4.8 rechts). Fiir die verwendete Linse aus
Lithiumfluorid mit einem Netzebenenabstand 2d = 0,4027 nm und einem Radius von
R = 30mm folgt aus obigen Gleichungen fiir eine Photonenenergie von E = 29 keV
ein benétigter Abstand von [ = 281 mm zwischen Quelle und Rontgenlinse. Abhéngig

) Kristallgitter

=
Ring aus LiF-Kristallen

v

—7
Hohenvetstellung

Abbildung 4.8: Rontgenlinse aus einem Ring von LiF-Kristallen mit Halterung zum Aus-
richten (links) und Schemazeichnung zum Veranschaulichen des Prinzips der Réntgenlinse
(rechts).
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von der Detektorposition im Vergleich zur Linse wird ein kreis- oder ein ringférmiger
Ausschnitt der Detektorebene bestrahlt. Die Fokussierung einer annahernd punkt-
formigen Quelle auf die kleinstmogliche Fléache ist bei einem symmetrischen Aufbau
mit einem Abstand zwischen Linse und Detektor entsprechend dem zwischen Linse
und Quelle gegeben. Bei grofsflichigen Quellen ist je nach Quellenabstand zur Ront-
genlinse das Fokussieren der Strahlung aus einem kreis- oder ringférmigen Bereich
der Quelle moglich.

4.5.2 Strahlenschutzkasten mit optischer Schiene

Die optische Schiene kann in einem Strahlenschutzkasten aufgebaut werden. Der
Kasten mit den Mafien 120 cm x 80 cm x 60 cm ist auf einem Aluminiumuntergestell
montiert und besitzt eine Offnung durch die der Ausleger des Kryostaten mitsamt
Detektor in den Kasten hineinragt (siche Abbildung 4.9). Der mit einem Schloss
gesicherte Kasten schafft eine abgesicherte Experimentierumgebung in Bezug auf
Quellensicherheit und unsachgeméfen Einfluss auf den Aufbau. Die Tiir besteht aus
2mm und das Gehause aus 1,5 mm dickem Stahlblech. Dadurch wird niederenerge-
tische Rontgenstrahlung (95 % bei 30keV) abgeschirmt. Fiir den Betrieb des pyro-
elektrischen Rontgengenerators (siehe Abschnitt 4.1.2) gibt es eine mit Zeitsperre an
das Schloss gekoppelte Steckdose.

Mit einem Justierlaser (A = 532nm), der in einen Aluminiumblock eingepasst ist,
konnen Quelle, Linse und Detektor auf einer optischen Achse ausgerichtet werden.
Zum Ausrichten der Rontgenlinse auf den Strahlengang mittels des Lasers stehen
zwei Aluminiumdeckel mit kleinen zentrierten Bohrungen zur Verfiigung. Der Alu-
miniumblock mit Justierlaser kann durch den pyroelektrischen Rontgengenerator,
der dann ebenfalls auf die optische Achse ausgerichtet ist, ersetzt werden. Ein Blei-

Rbh=Schimungifin Uranquelle
Detekiorposition

/Rbntgenlinse
Justierlaser B\ - \

40
o _ 1
| Strahlenschutzkast I; f
me FEANIENSENUIZKAS en] p-l\/letall -Schild
é_/__/__—e

des Kipyostaten

1207em—
it Keyotonftansies:

Ausleger

Abbildung 4.9: Strahlenschutzkasten, in den der Ausleger des Kryostaten mit Detektor
hineinragt (links). Im Inneren ist die optische Schiene mit Justierlaser, Quellenschirmung,
Rontgenlinse und Bleikonus zum Blockieren des direkten Strahlengangs aufgebaut (rechts).
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klotz mit eingelassener Vertiefung fiir die in Abschnitt 4.1.1 beschriebene 3U-Quelle
dient als Halterung und Abschirmung. Ein kleines mittiges Loch im Bleiklotz erlaubt
bei herausgenommener Quelle mittels des Lasers eine Ausrichtung auf die optische
Achse.

Um den direkten Strahlengang von Quelle zu Detektor zu blockieren, kann zusétz-
lich vor der Linse ein 6 cm langer Kegelstumpf aus Blei mit Durchmessern 3,8 cm
und 4,9cm an den Enden montiert werden. Dadurch erhéilt die Rontgenlinse ein
Bandpassverhalten, bei dem nur ein schmales Energieband iiber die Linse auf den
Detektor gelangt und die restliche Quellenstrahlung abgeschirmt ist. Die Neigung
des Kegelstumpfs ist im Bereich des Braggwinkels fiir Photonen mit einer Energie
von 29 keV. Dadurch soll bei Messungen mit der Rontgenlinse bei der Bestimmung
der Energie des isomeren Zustands von ?*Th (siehe Kapitel 2) das direkte Sichtfeld
der Quelle zum Detektor maximal abgeschirmt werden ohne den Akzeptanzbereich
der Linse einzuschranken.
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In diesem Kapitel werden Messungen vorgestellt, in denen der Aufbau mit Ront-
genlinse mit Hilfe einer 2! Am-Kalibrationsquelle getestet wurde. Zudem wird der
COOL-X Rontgengenerator anhand seines Spektrums charakterisiert. Den Haupt-
teil macht die Analyse des Spektrums der 233U-Quelle mit den fiir eine Bestimmung
der isomeren Ubergangsenergie interessanten Kerniibergéingen von 2**Th aus. Dabei
werden die erreichte Energieauflosung und deren Limitierungen diskutiert. Zum Ab-
schluss wird der grofie Untergrund bei Messungen mit der 2*3U-Quelle untersucht
und eine Moglichkeit diesen deutlich zu reduzieren présentiert.

5.1 Messungen mit der Rontgenlinse

Die Rontgenlinse, welche in Abschnitt 4.5.1 vorgestellt wurde, kann zur Fokussie-
rung eines schmalen Energiebereichs auf den Detektor verwendet werden. Wird der
direkte Strahlengang von Quelle zu Detektor zuséatzlich blockiert, ergibt sich daraus
ein Bandpassverhalten der Linse. Der in Abschnitt 4.5.2 beschriebene Aufbau aus
Rontgenlinse und Bleikonus wurde anhand der 2#* Am-Kalibrationsquelle getestet.
Fiir Messungen mit der Rontgenlinse muss die Position des Detektors moglichst ge-
nau bekannt sein. Aufgrund der materialabhéngigen thermischen Kontraktion wéh-
rend des Abkiihlens &ndert sich die Orientierung der Strahlungsschilde (siehe Ab-
schnitt 4.4.2) zueinander und zum Kupferarm mit Detektorauftbau im Vergleich zur
Ausrichtung bei Raumtemperatur. Von den Rontgenfenstern ist allerdings nur das
dukerste aus Kapton durchsichtig. Daher wurde eine ®Eisen-Quelle, deren Ront-
genstrahlung tiber zwei Kollimatoren aus Blei auf einen engen Strahl eingeschréankt
wurde, schrittweise in einer Ebene senkrecht zum Strahlengang rasterférmig in ei-
nem Abstand von 2 cm zum adufleren Rontgenfenster des Kryostaten bewegt. Aus der
Positionierung der Quelle, bei der die maximale Zéhlrate gemessen wurde, konnte
die Detektorposition bestimmt werden. Dieser Punkt wurde mit dem Justierlaser
angepeilt und Quelle, Linse sowie Bleikonus an der so definierten optischen Achse
ausgerichtet.

Der Abstand zwischen Quelle und Linse beziehungsweise Linse und Detektor betrug
jeweils 25,5 cm, um entsprechend Gleichungen 4.1 und 4.2 die y-Linie bei 26,3 keV im
Spektrum der 2! Am-Kalibrationsquelle iiber die Linse auf den Detektor zu fokussie-
ren. Anhand der beiden Stellschrauben wurde die Neigung der Linse variiert, um die
Ausrichtung mit maximaler Zéhlrate zu finden. Wie in Abbildung 5.1 (links) gezeigt
ist, kann so bei Blockieren des direkten Strahlengangs mit dem Bleikonus eine einzel-
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Abbildung 5.1: Auf die Messzeit normiertes Spektrum der ?*! Am-Kalibrationsquelle bei
einem Bandpassverhalten von Rontgenlinse und Bleikonus (links). Zum Vergleich ist das
komplette, auf den gleichen Abstand (51 cm) von Quelle zu Detektor skalierte Spektrum,
welches direkt ohne Linse und Bleikonus aufgenommen wurde, gezeigt (rechts).

ne Spektrallinie auf den Detektor fokussiert werden. Dieses Bandpassverhalten kann
beispielsweise dazu genutzt werden um anteilig mehr Ereignisse einer bestimmten
Linie messen zu konnen, wenn die Gesamtrate beziehungsweise Messzeit durch die
Totzeit des Detektors beziehungsweise Speicherplatz limitiert ist oder generell eine
zu hohe Gesamtrate das Detektorverhalten beispielsweise durch Heizeffekte negativ
beeinflusst. Zudem ist eine Reduzierung des Untergrunds durch Sekundéarprozesse
im Bereich des Detektors, welche durch ausgeblendete Energiebereiche verursacht
werden, moglich.

Zum Vergleich ist das ebenfalls auf die Messzeit normierte komplette Spektrum der
Quelle bei einer Messung ohne Linse und Bleikonus gezeigt (Abbildung 5.1 rechts).
Der Abstand zwischen Quelle und Detektor betrug wahrend der Messung 6 cm. Fiir
den Vergleich wurde das gezeigte Spektrum allerdings auf einen Abstand von 51 cm
zwischen Quelle und Detektor, wie es bei der Linsenmessung der Fall war, skaliert.
Die Skalierung erfolgte dabei unter der Annahme einer quadratischen Abhéangigkeit
der Intensitat vom reziproken Abstand.

Uber die Linse in Verbindung mit dem Bleikonus betriigt die Zahlrate der 26,3 keV-
Linie 36 Ereignisse/h. Bei einer direkten Messung ohne Linse und Bleikonus bei glei-
chem Abstand zwischen Quelle und Detektor von 51 cm werden etwa 6 Ereignisse/h
erwartet. Die Zahlrate bei einem Abstand von 22 cm zwischen Quelle und Detektor
ohne Linse und Bleikonus entspricht ungefahr der Zihlrate, die iiber die Linse in
Verbindung mit dem Bleikonus bei einem Abstand von 51 cm erreicht wird. Ist ein
Mindestabstand zwischen Detektor und Quelle durch geometrische Einschrankungen
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oder der Beeinflussung des Detektors durch grofse duftere magnetische Storfelder vor-
gegeben, so kann die Zahlrate mit der Rontgenlinse erhoht werden. Kann die Quelle
allerdings ohne Nachteile nahe am Detektor positioniert werden, so kénnen damit
grofere Zahlraten als iiber die Linse erzielt werden. Im Fall der 26,3 keV-Linie {iber-
steigt deren Intensitédt bei einem Abstand von 6 cm zwischen Quelle und Detektor
die iiber die Linse gemessene um einen Faktor 13.

Die Effizienz np.s einer Rontgenlinse gibt das Verhéltnis von fokussierten zu von
der Quelle in den gesamten Raumwinkel von 47 emittierten Photonen an. Zum
Vergleich mit einer Messung ohne Roéntgenlinse kann aus dem durch die Detek-
torfliche A abgedeckten Raumwinkel eine erwartete, rein geometrische Effizienz
Npetektor = A/4ml% des Detektors fiir den Abstand [ zwischen Quelle und Detek-
tor bestimmt werden. Mit der aus [Gral6| fiir eine Energie von 26 keV entnommenen
theoretischen Effizienz der Rontgenlinse und fiir die verwendete Detektorfliche von
A = 25mm? (10 Pixel) in einem Abstand von [ = 51 cm wird ein Verhéltnis von
etwa NLinse/MDetektor = 4+ 107°/8-1077 = 50 bei einer Messung der 26,3 keV-Linie mit
und ohne Linse und Bleikonus erwartet. Gemessen wurde hingegen nur ein Verhéltnis
von etwa 1Linse/MDetektor = 36/6 = 6.

Wie in [Gral6] beschrieben spielt die Ausdehnung der Quelle bei der Effizienz der
Linse eine Rolle. Im Idealfall kann eine 1:1 Abbildung der Quelle auf den Detektor
erreicht werden. Die ?*! Am-Kalibrationsquelle besitzt einen Durchmesser von etwa
5mm, was einer aktiven Fliche von 19,6 mm? entspricht. Diese iibersteigt die fiir
die Messung verwendete Detektionsfliche von 2,5 mm?, wodurch selbst bei optimaler
Ausrichtung Strahlung verloren geht. Aufterdem verteilten sich die Pixel auf eine
Fliche von 7mm?. Mehr Kanile waren aufgrund fehlender Verstirker-SQUIDs nicht
verfiigbar. Zudem ist die Langenausdehnung der Kristallsegmente aus denen die Lin-
se besteht fiir eine vollstdndige Projektion der Quelle zu kurz, so dass nur etwa 1/4
der Quellenfliche abgebildet werden kann. Hinzu kommt, dass aufgrund der vielen
Freiheitsgrade bei der Anordnung von Quelle, Detektor und Linse zueinander, die
optimale Ausrichtung des Aufbaus moglicherweise nicht gefunden wurde. All dies
tragt zu dem beobachteten Unterschied zwischen erwartetem und gemessenem Ver-
héltnis der Effizienzen von Linse und Detektor bei.

Aus der Anordnung, welche das Fokussieren der 26,3 keV-Linie auf den Detektor
ermoglichte, wurde versucht den Bereich des 29,18 keV-Dubletts von 2?°Th aus dem
Spektrum der #*3U-Quelle von der hohen Gesamtrate getrennt auf den Detektor zu
fokussieren. Dazu wurde entsprechend Gleichungen 4.1 und 4.2 der Abstand von
Quelle und Linse sowie zwischen Linse und Detektor auf 28,3 cm erhht. Uber diese
Einstellung konnte jedoch keine Fokussierung von Strahlung auf den Detektor festge-
stellt werden, da die durch den Laser definierte optische Achse und die Schiene, auf
der Linse und Quelle bewegt wurden, nicht ausreichend parallel zueinander verlie-
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fen. Da fiir die Ausrichtung des Aufbaus viele Einzelmessungen mit aussagekraftiger
Statistik notwendig sind, ist ein direktes Ausrichten mit der 2*3U-Quelle aufgrund
der geringen Intensitiat des 29,18 kev-Dubletts nur schwer mdéglich. Um den Linsen-
aufbau prézise auf eine Energie um das 29,18 keV-Dublett zu justieren, ist daher eine
ausreichend starke Quelle mit Photonen im Bereich dieser Energie notwendig. Eine
solche Strahlungsquelle wird im folgenden Abschnitt untersucht.

Eine neue Rontgenlinse, welche fiir eine Energie um 30 keV optimiert ist, ist in Pla-
nung. Bestehen wird sie vermutlich ebenfalls aus Lithiumfluorid, falls mdoglich al-
lerdings in Form eines gebogenen statt segmentierten Rings, um Abbildungsfehler
durch die Segmentierung |Gral6| zu vermeiden.

5.2 Spektrum des COOL-X Rontgengenerators

Aufgrund der geringen Intensitit des 29,18 keV-Dubletts von #Th ist eine Quelle
mit hoher Rate im Bereich von 29keV zur Ausrichtung des Linsenaufbaus wiin-
schenswert. Als neue Strahlungsquelle, die dieses Kriterium eventuell erfiillt, steht
der COOL-X Rontgengenerator zur Verfiigung, dessen Funktionsweise in Abschnitt
4.1.2 erklart wurde. Vom Hersteller wird der Endpunkt des im Rontgengenerator
erzeugten Bremsstrahlungsspektrums mit bis zu 35 keV angegeben.

Das Spektrum des Rontgengenerators, welches in Abbildung 5.2 gezeigt ist, wurde
bei einem Abstand von 56,5 cm zum Detektor, was dem benétigten Abstand bei ei-
ner Fokussierung von 29,18 keV-Photonen iiber die Rontgenlinse entsprecht, fiir eine
Dauer von 7h aufgenommen. Es setzt sich aus den Messdaten von 22 einzelnen Pi-
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xeln zusammen und wurde temperatur- und anhand der L,;- und Lg;-Linie von Ta
nichtlinearitédtskorrigiert (vgl. Abschnitt 5.3.1 und 5.3.2).

Das kontinuierliche Bremsstrahlungsspektrum setzt bei ungefahr 3 keV ein. Die Zahl-
rate zu kleinen Energien hin ist durch die Rontgenfenster von Kryostat und Rontgen-
generator beschrankt. Das 150 pm dicke Kaptonfenster des dufersten Schildes hat fiir
Photonen mit einer Energie von 3keV eine Absorptionswahrscheinlichkeit von 92 %.
Fiir das Strahlungsfenster des Rontgengenerators aus 250 pm Beryllium betragt sie
62 %. Zudem nimmt auch die Absorption im Material, in dem die Bremsstrahlung
erzeugt wird, mit kleiner werdender Energie zu. Uber 25keV werden kaum noch Er-
eignisse registriert. Zudem werden die charakteristischen Rontgeniibergangen K o
und Kpg; von Cu beobachtet. Von Ta, welches Teil des pyroelektrischen Kristalls ist,
kénnen zehn im Spektrum teils iiberlagerte Ubergéinge der L-Serie (Lj, La12, Lg1 234
und L. 2 3) identifiziert werden.

Aufgrund der zu geringen gemessenen Endpunktsenergie des Bremsstrahlungsspek-
trums eignet sich der Rontgengenerator nicht dazu den Linsenaufbau auf eine Energie
von 29,18 keV zu justieren, um damit das 29,18 keV-Dublett von ?*Th iiber die Ront-
genlinse mit der 233U-Quelle zu messen.

Bedenkt man den relativ groffen Abstand von Generator und Quelle bei dieser Mes-
sung, der fiir eine Punktquelle als reziprokes Quadrat in die Intensitét eingeht, so ist
der Rontgengenerator eine kompakte, mobile Strahlungsquelle mit bekannten Ront-
genlinien ausreichender Intensitédt. Zudem kann im Gegensatz zu einer radioaktiven
Quelle der Rontgengenerator ein- und ausgeschaltet werden. Dadurch fallt eine mogli-
che Strahlenbelastung wihrend Lagerung, Transport oder Justierung weg. Integriert
in einen Aufbau, der bei jedem Offnen und Schliefen aufwendig evakuiert werden
miisste oder der schwer zugénglich ist wie beispielsweise ein Speicherring wéhrend
des Strahlbetriebs, konnte der Rontgengenerator als Kalibrationsquelle dienen, die
zu definierten Zeiten eingeschaltet werden kann und somit andere Messungen nicht
beeinflusst oder iiberlagert.

5.3 Spektroskopie von ??2°Th

Das Auflésen des 29,18 keV-Dubletts von 22°Th, welches aus dem a-Zerfall von 233U
entsteht, ist ein moglicher Weg zur Bestimmung dessen Isomerenergie. Dazu wurde
das Spektrum der 23U-Quelle erstmals ausfiihrlich mit einem metallischen magneti-
schen Kalorimeter untersucht. Zusitzlich war eine 2! Am-Kalibrationsquelle auf der
Bleiabschirmung der Uranquelle angebracht.

Die aufgenommenen Rohdaten jedes einzelnen Pixels wurden nachtriaglich mit einer
numerischen Anpassung eines Musterpulses aus einigen hundert Einzelpulsen glei-
cher Energie an die einzelnen Ereignisse im Zeitraum ausgewertet (sieche Abschnitt
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4.4.4). Uber die Abweichung der Pulsform jedes Einzelpulses vom Musterpuls cha-
rakterisiert durch das mittlere Abweichungsquadrat x? wurden Ereignisse wie nach
einer Absorption im Sensormaterial, Pileups oder ein Abschneiden bei Verlassen des
Spannungsbereichs des Analog-Digital-Wandlers aussortiert.

Die Temperaturkorrektur anhand der dominanten Lg;-Linie von Th zum Ausgleich
der schwankenden Detektortemperatur iiber den temperaturempfindlichen Kanal
und die Korrektur der Nichtlinearitdt zusammen mit der Energiekalibrierung anhand
von drei starken Réntgenlinien von Th und zwei Kerniibergingen von 2"Np werden
in den beiden folgenden Abschnitten erklart. Ein Auftragen der so korrigierten Ener-
gie als Haufigkeitsverteilung liefert das in Abschnitt 5.3.3 gezeigte Spektrum, welches
sich aus den aufaddierten Einzelspektren von 22 Pixeln zusammensetzt. Unterhalb
von 10,5keV werden durch die gesetzten Triggerschwellen der Kanile keine Ereig-
nisse registriert. Das Spannungsfenster von 2,5V des Analog-Digital-Wandlers stellt
eine Limitierung fiir die maximale Pulshche dar. Gemessen wurde mit einem Riick-
koppelwiderstand Rg, = 100k, so dass mit der Kopplung von 39 pA/®, zwischen
Einkoppelspule und SQUID nur Photonen gemessen werden kénnen, deren erzeugte
Flussénderung etwa 0,64 ®, nicht iibersteigt. Uber 115keV werden daher keine Er-
eignisse mehr beobachtet. Zudem nimmt die Quanteneffizienz der Absorber des fiir
Energien bis 30 keV optimierten maXs30-Detektors mit zunehmender Photonenener-
gie stark ab. Fiir eine Energie von 100 keV betragt sie nur noch etwa 15 %.

5.3.1 Temperaturkorrektur

Temperaturschwankungen des Kupferarms (siehe Abschnitt 4.4.3), an den der Expe-
rimentierhalter mit Detektoraufbau thermisch angekoppelt ist, haben eine wechseln-
de Arbeitstemperatur des Detektors zur Folge. Mit der Temperatur &ndern sich die
thermodynamischen FEigenschaften des Detektors wie zum Beispiel dessen Gesamt-
warmekapazitét. Dies fiihrt zu einer systematischen Variation der Signalhohe mit der
Temperatur bei gleichem Energieeintrag (vgl. Gleichung 3.3). Dies wiirde zu einer
Verschlechterung der instrumentellen Linienbreite des Detektors fiihren, kann aber
durch eine Temperaturkorrektur behoben werden.

Um eine Temperaturkorrektur durchfithren zu konnen, benétigt man fiir jedes Er-
eignis Informationen iiber die momentane Detektortemperatur. Fiir den nicht per-
fekt gradiometrischen 90 %-Kanal (siehe Kapitel 4.3) des maXs30-Detektors enthélt
das Vortigger-Niveau (siche Abschnitt 4.4.4), bestimmt durch ein Mitteln der Span-
nungswerte vor Auslosen des Triggers, als momentanes Magnetisierungssignal des
Detektors relative Informationen iiber die Detektortemperatur. Uber ein Korrelieren
von Vortigger-Niveau und Amplitude eines Ereignisses kann somit eine Temperatur-
korrektur erfolgen.

In Abbildung 5.3 (links) ist beispielhaft die relative Amplitude als Funktion des
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Abbildung 5.3: Relative Amplitude als Funktion des Vortrigger-Niveaus des temperatur-
sensitiven Pixels (links). Uber eine lineare Anpassung (durchgezogene rote Linie) konnen
die Signal-Amplituden auf die Durchschnittstemperatur des Detektors korrigiert werden
(rechts).

Vortrigger-Niveaus fiir ein Pixel eines temperatursensitiven Kanals aufgetragen. Zu
erkennen ist ein Amplituden-Ausschnitt um die Lg;-Linie von Thorium, welche zum
Erstellen des Musterpulses diente und deren Ereignissen dementsprechend relative
Amplituden im Bereich von 1 zugeordnet werden. Es ist ein klarer Zusammenhang
zwischen Vortrigger-Niveau und relativer Amplitude ersichtlich. An die Datenpunkte
der Lg;-Linie wurde eine lineare Anpassung (durchgezogene rote Linie) durchgefiihrt.
Uber die erhaltene Geradengleichung kénnen alle Signal-Amplituden anhand ihres
Vortrigger-Niveaus auf die Durchschnittstemperatur korrigiert werden (siehe Abbil-
dung 5.3 rechts).

Die in Abbildung 5.3 gezeigten Daten stammen nicht von einem Pixel des 90%-
Kanals, sondern von einem Kanal, der zuféllig kein gradiometrisches Verhalten zeigt.
Der 90%-Kanal stand wegen fehlender Verbindung zum Detektor-SQUID, vermutlich
durch eine gebrochene Bonddrahtverbindung, nicht zur Verfiigung. Die Responsivi-
titen der beiden Pixel des Ersatzkanals unterscheiden sich um 15%!.

Die restlichen gradiometrisch aufgebauten Kanéle zeigen keine signifikant messba-
re Variation des Vortrigger-Niveaus mit der Temperatur. Um auch fiir Ereignisse
in diesen Kanélen eine Information iiber die Detektortemperatur zu erhalten, wird
der temperatursensitive Kanal bei jedem Ereignis mit aufgezeichnet. Diese Tem-
peraturinformation wird mit den Ergebnissen der direkten numerischen Anpassung

IDie wahrscheinlichsten Griinde fiir das temperatursensitive Verhalten dieses Kanals sind eine
zufiillig andere Sensorgrdfse bei einem der Pixel oder ein asymmetrisch in den beiden Detek-
tionsspulen eingefrorener felderzeugender Dauerstrom.
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und den Rohdaten eines Ereignisses gespeichert. Ein Auftragen der relativen Am-
plitude gegen das Ausgangssignal des mitgetriggerten temperaturempfindlichen Ka-
nals zeigt somit ebenfalls einen linearen Zusammenhang und wird wie eben gezeigt
zur Temperaturkorrektur verwendet. Der temperatursensitive Kanal gibt Aufschluss
iiber die Temperatur am Ort seiner beiden Pixel. Fiir die Fertigung von zukiinftigen
maXs30-Detektoren sind asymmetrische Kanile in allen vier Ecken des Detektor-
Arrays vorgesehen, um den méglichen Einfluss von Temperaturgradienten iiber den
Detektor-Chip zu untersuchen und korrigieren zu koénnen.

5.3.2 Nichtlinearitat des Detektors

Bei idealem Verhalten eines Detektors nimmt die Signalgrofse linear mit der im De-
tektor deponierten Energie zu. Fiir ein metallisches magnetisches Kalorimeter ist in
erster Ndherung eine im Detektor-SQUID erzeugte Flussianderung 6®g proportional
zur Energie F des absorbierten Photons (vgl. Gleichungen 3.3 und 3.4). Durch die Ab-
sorption eines Photons nimmt allerdings die Temperatur des Detektors zu. Dadurch
andert sich dessen Gesamtwarmekapazitit Ci,; und reduziert sich die Temperatur-
abhéngigkeit OM /0T der Sensormagnetisierung. Das im Detektor-SQUID hervorge-
rufene Flusssignal fallt daher kleiner aus als bei einem linearen Verhalten erwartet,
umso mehr je grofer die absorbierte Energie.

Um die Nichtlinearitét des Detektors zu quantifizieren, ist in Abbildung 5.4 (links)
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Abbildung 5.4: Gemessene relative Amplitude von fiinf Ubergéingen mit bekannter Ener-
gie. Die rote durchgezogene Linie ist eine quadratische Anpassung durch den Ursprung,
deren linearer Anteil als gestrichelte griine Linie gekennzeichnet ist (links). Abweichung
von diesem rein linearen Verhalten (rechts).
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beispielhaft fiir ein Pixel fiir fiinf Linien die bekannte Photonenenergie gegen die
gemessene relative Amplitude aufgetragen. Als Referenz wurden die drei starksten
Réntgenlinien Lys, Lg; und Loy von Th [Des03] sowie zwei -Linien bei 26,3 keV und
59,5 keV von #3"Np [Bé10] verwendet. Die Werte fiir die jeweilige relative Amplitude
ergeben sich aus der Linienmitte, bestimmt durch das Anpassen einer Gaufvertei-
lung, bei Auftragen der relativen Amplituden der Einzelpulse als Haufigkeitsvertei-
lung. An die Datenpunkte wurde ein quadratische Anpassung durch den Ursprung
durchgefiihrt (rote durchgezogene Linie). Die Abweichung von einem reinen linea-
ren Verhalten ist durch Subtraktion des linearen Anteils (griine gestrichelte Linie)
in Abbildung 5.4 (rechts) veranschaulicht. Fiir eine Photonenenergie von 59,5 keV
betragt die Abweichung zu einem perfekt linearen Detektorverhalten nur 2,2 %. Die
einzelnen Pixel weisen eine sehr dhnliche Nichtlinearitét mit Abweichungen zwischen
2,2 und 2,4 % bei 59,5keV auf. Daher ist es zum Beispiel moglich fiir eine schnelle
Auswertung auch ohne Korrektur der Nichtlinearitét die Spektren der einzelnen Pi-
xel zu addieren und erste Aussagen iiber eine laufende Messung machen zu kénnen.
Die quadratischen Anpassungen fiir die einzelnen Pixel liefern jeweils eine Beziehung
zwischen gemessener relativer Amplitude und im Absorber deponierter Energie. Mit
dieser wurden fiir die im Folgenden gezeigten Daten eine Energiekalibrierung der
Messdaten mit Korrektur der Nichtlinearitdt durchgefiihrt.

5.3.3 Spektrum

Die Abbildungen 5.5 und 5.6 zeigen ein Spektrum der 2*3U-Quelle mit zusitzlicher
241 Am-Kalibrationsquelle, welches eine Addition der einzelnen Spektren von 22 Pi-
xeln ist und bei einem Abstand von 25 cm zum Detektor fiir eine Dauer von 10,7 Tage
aufgenommen wurde. An die einzelnen Spektrallinien wurde jeweils numerisch zur
Bestimmung der Linienmitte eine Gaufsverteilung angepasst. Aufgrund der beob-
achteten Linienform und Energicauflosung (siche Abschnitt 5.4) wurde die in den
meisten Fillen ohnehin kleine natiirliche Linienbreite bei der Bestimmung der Li-
nienmitte vernachlassigt. Die 60 identifizierten Linien sind mit ihrer so gemessenen
Energie und einem zugehorigen Literaturwert am Ende dieses Abschnitts in Tabel-
le 5.1 zusammengefasst. Die Messergebnisse zeigen im Vergleich zum Literaturwert
keine signifikanten Abweichungen.

In der ?*! Am-Kalibrationsquelle entsteht durch Emission eines a-Teilchens das Iso-
top 2"Np. Ein Grokteil der freigewordenen Zerfallsenergie geht in kinetische Energie
des a-Teilchens iiber. Ein Teil der Zerfallsenergie geht jedoch in eine Anregung des
2TNp-Tochterkerns. Beim Ubergang des Tochterkerns in den Grundzustand wird die
Energiedifferenz zwischen den Kernniveaus als charakteristische y-Strahlung emit-
tiert. Die zwei gemessenen 7-Linien von ?"Np wurden bei der Korrektur der Nicht-
linearitat und der Kalibrierung verwendet. Zudem verandert sich durch die kleinere
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Kernladung die Anordnung der Elektronen in der Hiille. Dementsprechend wurden
11 L-Linien aus dem Fluoreszenzspektrum von Np beobachtet, bei denen ein Elek-
tron aus einer energetisch hoher gelegenen Schale in die L.-Schale iibergeht und dabei
ein charakteristisches Rontgenquant emittiert. Ein griechischer Index gibt an, ob das
Elektron aus der néchsthoheren («), iibernéchsten () usw. Schale kommt. Ein zu-
sétzlicher numerischer Index benennt die verschiedenen Uberginge, die sich aus der
Feinstrukturaufspaltung der Energieniveaus der beteiligten Schalen ergeben.

In der 2*3U-Quelle entsteht durch a-Zerfall das zu untersuchende Isotop 22 Th. Ana-
log zu Np (Z = 93) konnten 13 charakteristische Rontgenlinien aus der L-Serie
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Abbildung 5.5: Ausschnitt des Spektrums mit dominanten Roéntgeniibergéingen von Th
und Np. Zur besseren Darstellung von schwécheren Linien besitzt die Ordinate eine Wur-
zelskalierung.
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Abbildung 5.6: Ausschnitt des Spektrums mit beobachteten Kern- und hochenergetischen
Réntgeniibergédngen. Zur besseren Darstellung von schwécheren Linien besitzt die Ordinate
eine Wurzelskalierung.
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von Th (Z = 90) beobachtet werden. Diese sind im Vergleich zu Np zu kleineren
Energien hin verschoben, da die Energieniveaus der Schalen mit der Kernladungs-
zahl Z? skalieren. Zusitzlich wurden vier L-Uberginge von Uran beobachtet, die auf
Rontgenfluoreszenz des Quellenmaterials zuriickzufiithren sind. Zudem wurden vier
~-Linien von ??Th gemessen. Darunter ist auch die relevante Linie bei 29,18 keV, die
eigentlich ein Dublett ist, dessen Auflosung eine Bestimmung der Energie des iso-
meren Kernzustands von ??*Th ermdglichen wiirde, und deren Analyse in Abschnitt
5.3.4 folgt.

Neben dem gewiinschten Isotop 233U befinden sich in der Quelle noch weitere Uraniso-
tope (siehe Abschnitt 4.1.1), von denen jedoch nur #*?U aufgrund der geringen Halb-
wertszeit von 68,9 a anhand seiner Zerfallsprodukte im Spektrum beobachtet werden
konnte. Die Zerfallsketten beider Isotope sind in Abbildung 5.7 gezeigt. Daraus sind
zusétzlich Rontgenlinien folgender Atome beobachtet worden: Ra, Ac, Fr, Bi und
Pb. Die etwas groferen Abweichungen der K-Uberginge von Ra, Pb und Bi zum
Literaturwert lassen sich durch deren kleine Statistik und gréfiere natiirliche Lini-
enbreite erklaren. Die Rontgenlinien liefert einen Hinweis auf das jeweilige Element.
Im Gegensatz dazu konnen die zusétzlich beobachteten Kerniibergdnge eindeutig den
Isotopen 228Th, 225 Ac, ?**Ra und 2%T1 in der jeweiligen Zerfallskette zugeordnet wer-
den. Die Abweichung zum Literaturwert 57,752(13) keV [Bé10] fiir die bei 57,771 keV
gemessene 71 o-Linie von 228 1asst sich durch dessen Unsicherheit und die schwache
Statistik der Linie erkléren.

U y o-Zerfall 232§ Kernibergang
159200 a 689a gemessen
v e
4
2091 | e B = Zerfa" 228 . -
Th Th| |Réntgenlibergang
7932 a W 1i a gemessen
225 . | 10 240
Ra) %56 kev a
14,9d e 36d
Fr 1)
4,8 min 220R
n
55s
217
At 1]
32,3 ms 213p 216 212
0 Po . Po
e 98,/011 3,7 us [209m- | 0,15 us 12 64,/0/ 0,30 us
Bi ’1423ke\/¢ < Bi Bi ’2254kev¢
45,6 min 209 e 2:10”a 212 , 7 606 min 208
2% o Pb'644kev ,, Pb/574kev 36 % Pb
209 e 33h 205 L 106h | 208 , ’ stabil
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Abbildung 5.7: Zerfallsketten der Isotope 233U und 232U. Beobachtete Kerniiberginge
lassen sich eindeutig den jeweiligen Isotopen zuordnen. Rontgeniibergénge liefern hingegen
nur einen Hinweis auf das Element. Die angegebenen Halbwertszeiten sind aus [Tulll,dMO03]

entnommen. Q)-Werte der (-Zerfille sowie Verzweigungsverhéltnisse stammen aus [Bé04,
Bél1,Bél13|.
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Bezeichnung Energie [keV] Bezeichnung Energie [keV]
Messung | [Des03| Messung | [Des03]
Th Lao 12,810 12,809 Ra Lot 12,338 12,338
Lot 12,969 12,967 Ls2 14,841 14,843
L, 14,510 14,509 Lsi 15,236 15,234
Lgs | 14,975 | 14,972 L, | 17,846 | 17,848
Lgo 15,629 15,624 Ka2 85,446 85,435
Lg | 16,202 | 16,200 Ko | 88,491 | 88,473
Lgs | 16,426 | 16,425 Ac | L, | 18,406 | 18,406
Lgg 17,140 17,138 Fr Lot 12,031 12,030
L5 18,367 18,363 Bi Koo 74,825 74,817
L 18,979 18,978 Ka1 77,113 77,109
Lo 19,305 19,305 Kgs 86,854 86,831
L3 19,506 19,504 Kgi 87,359 87,351
L.s 19,599 19,599? Kﬂg 89,749 89,724
Np Lao 13,763 13,757 K@ 89,868 89,849
Lot 13,948 13,943 Pb Lsi 12,618 12,613
L, 15,858 15,861 Ly 14,768 14,764
Lg2 16,845 16,840 Koo 72,818 72,807
Lga 17,064 17,060 Ka1 74,968 74,970
Lg 17,750 17,747 Kgi 84,952 84,940
Lgs 17,991 17,991 ..
~-Linien
L, | 20,784 | 20,785
Ly | 21,0905 | 21,100 2TNp | vo1 | 26,344 | 26,345
L | 21,338 | 21,341 Yoo | 59,541 | 59,541P
L | 21,486 | 21,488° Z9Th | vy | 29,182 | 29,186°
U La2 13,439 13,438 73,0 42,432 42,435°
Lo 13,616 13,615 Y42 42,629 42,633°¢
L 17,220 17,219 75,3 54,700 54,7044
L, | 20,168 | 20,167 28Th | vy | H7,771 | 57,752°
Ag | Koo | 21,994 | 21,991 25Ac | 10 | 40,093 | 40,09 P
Ko | 22,163 | 22,163 24Ra | v10 | 84,382 | 84,373f
Nb | Ko | 16,615 | 16,616 28T] | y10 | 39,856 | 39,8588
2 [Bea67] " [Bél0] © [BecO7] 94 [Hel94] © [Be0s] f [Bél3] & [Béo4]

Tabelle 5.1: Gemessene Rontgen- und Kerniibergdnge aufgeteilt nach Elemen-
ten und Isotopen im Vergleich zu Literaturwerten. Die Indizes bei ~-Linien geben
die beteiligten Kernniveaus aufsteigend von Grundzustand = 0, erster angeregter
Zustand = 1 usw. an.
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Auferdem wurden K-Uberginge von Ag und Nb beobachtet. Das Sensormaterial
Ag:Er (sieche Abschnitt 3.3) des Detektors stellt das einzig bekannte Silber im Um-
feld des Detektors dar. Hochenergetische Photonen aus der Quelle kénnen den Absor-
ber durchdringen und den darunterliegenden Sensor zur Rontgenfluoreszenz anregen.
Denkbar wére eine Absorption von dabei emittierten Photonen in einem Nachbar-
kanal. Der beobachtete Ubergang von Nb erklirt sich durch Réntgenfluoreszenz im
Niobschild des Aufbaus (siche Abschnitt 4.4.2). Da der Quellenhalter aus Pb besteht,
ist auch hier ein Beitrag durch Rontgenfluoreszenz zu den beobachteten Linien von
Pb moglich.

Einige im Spektrum beobachtete Linien konnten nicht eindeutig oder gar nicht zuge-
ordnet werden. Fiir schwache Linien bei 11,93 keV, 13,20keV, 16,93 keV, 20,45 keV,
31,60 keV und 32,00 keV konnte die Ursache nicht ermittelt werden. Eine Linie bei
12,210 keV konnte nicht eindeutig zugeordnet werden. Als Ursache kommen die Uber-
ginge Ra Lao (12,196 keV) und T1 Lg; (12,213 keV) in Frage. Der beobachteten Linie
bei 14,31 kénnten die Ubergéinge T1 L.y (14,293keV) und Rn Lg; (14,316 keV) zu-
grunde liegen. Bei der L,;- und Lgs-Linie von Th wurde jeweils eine hochenergetische
Schulter bei 13,01 keV beziehungsweise 15,70 keV beobachtet, die nicht zugeordnet
werden konnte. Eventuell handelt es sich hierbei um nicht identifizierte Uberginge
oder Satellitenlinien durch gleichzeitige Anregung mehrerer Elektronen eines Atoms.
Erwartet werden in diesen Energie-Bereichen die Ubergénge Bi Lg (13,023keV), Th
Lgs (15,641keV), Ac Lg (15,711keV) und Po L,; (15,743keV). Die angegebenen
Energien fiir die erwarteten Réntgeniibergdnge stammen aus [Des03].

5.3.4 29,18 keV-Dublett und isomerer Kernzustand von 22°Th

Das Auflésen des 29,18 keV-Dubletts bestehend aus dem Zerfall in den Grund- und
den ersten angeregten isomeren Zustand von 22Th ist, wie in Kapitel 2 beschrieben,
ein vielversprechender Weg die Ubergangsenergie zwischen den beiden Zustinden
ohne zusatzliche theoretische Parameter zu bestimmen und den momentan verlés-
slichsten Energiewert von (7,8 4 0,5) eV zu iiberpriifen und zu verbessern.

Der direkte Ubergang in den Grundzustand wird im Vergleich zum Ubergang in den
isomeren Zustand mit einer Wahrscheinlichkeit von 7,7 % erwartet. Bei hinreichend
guter Energieauflosung sollte daher eine hochenergetische Schulter oder zusétzliche
Linie oberhalb der 75 ;-Linie bei 29,18 keV beobachtet werden. In Abbildung 5.8 ist
die bei 29,182keV im Spektrum (siehe Abbildung 5.6) beobachtete Linie gezeigt, an
die unter Vernachléssigung der sehr kleinen natiirlichen Linienbreite von ~-Linien ei-
ne Gaukverteilung angepasst wurde. Der Untergrund wurde mit einem zusétzlichen
konstanten Beitrag beriicksichtigt. Es wird eine instrumentelle Linienverbreiterung
AFErwaym = 33€eV beobachtet. Mit dieser Auflésung kann eine Doppelstruktur mit
einer erwarteten Aufspaltung unter 10 eV nicht gemessen werden. Zudem muss sich
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die schwache Linie aus einem sehr grofen Untergrund abheben. Hierbei ldsst sich
schon beobachten wie iiber die Addition der Spektren der einzelnen Pixeln auch eine
schwache Linie vom Untergrund getrennt gemessen werden kann. Die geringe Inten-
sitdt des 29,18 keV-Dubletts wird auch daran deutlich, dass von den iiber 4 Millionen
Ereignissen des Spektrums nur etwa 2000 die Linie in Abbildung 5.8 ausmachen.
Der bisher gemessene Wert von (7,8+0,5) eV fiir die Isomerenergie wurde wie anhand
von Abbildung 2.1 erklart indirekt aus der Differenz der Linienmitten von vier Kern-
iibergingen von #*Th bestimmt [Bec07, Bec09]. Neben der in Abbildung 5.3.4 ge-
zeigten Linie handelt es sich um ~-Linien bei 29,391 keV, 42,435 keV und 42,633 keV.
Die beiden hoherenergetischeren Linien wurden bei 42,432 keV und 42,629 keV beob-
achtet und sind in Abbildung 5.6 zu sehen. Im Bereich um 29,39 keV gibt es keine
Anzeichen fiir eine Linie. In [Bec07] betrégt das gemessene Intensitétsverhéltnis der
Linie bei 29,39keV zu der bei 29,18 keV etwa 3 %. Ausgehend von der Linieninten-
sitdt in Abbildung 5.3.4 werden fiir die Linie bei 29,39 keV fiir diese Kanalbreite im
Maximum nur fiinf Ereignisse iiber dem Untergrund erwartet und sie kann demzufol-
ge nicht von den Schwankungen des Untergrunds getrennt werden. Eine alternative
Bestimmung der Isomerenergie aus den Linienmitten der vier genanten Kerniiber-
giange erfordert daher eine Reduzierung des Untergrunds, der in Kapitel 5.5 néher
untersucht wird.

Die Energieauflosung, die in den hier diskutierten Messungen deutlich von der be-
nétigten bezichungsweise erwarteten Auflosung von AFEpwav < 6 €V abweicht, und
deren Verbesserungspotential werden im folgenden Kapitel diskutiert.

350
300 |- —— 8 Pixel |
3 250 — 2rhe
™ Abbildung 5.8: Gemessener
g 200 S ABrwum = 33 eV Kerniibergang bei 29,182 keV von
g 229Th. Die instrumentelle Linien-
2 150 verbreiterung AEpwaMm = 33€eV
% wurde durch eine numerisch
i 100 angepasste Gaulfsverteilung be-
stimmt. Eine Doppelstruktur
50 konnte nicht aufgelost werden.
0 Gezeigt ist auferdem wie sich

Energie [keV] der Spektren der Einzelpixel vom
Untergrund abhebt.
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5.4 Leistungsvermogen des Detektors

Das in Abschnitt 5.3.3 préasentierte Spektrum setzt sich aus den aufaddierten Einzel-
spektren von 22 Pixeln zusammen. Insgesamt besitzt der in Kapitel 4.3 beschriebene
maXs30-Detektor 64 Pixel, die iiber 32 SQUID-Kanéle ausgelesen werden konnen.
Die Anzahl der hier verwendeten Pixel wurde durch verschiedene Punkte begrenzt.
So erfolgte die Kontaktierung zwischen den Leitungen im Kryostaten und den Lei-
tungsbéndern entlang des Kupferarms zu den SQUIDs iiber hoch integrierte Steck-
verbindung?, die bisher noch nicht bei Temperaturen < 250K eingesetzt wurden.
Durch die verschiedenen thermischen Kontraktionen gingen hier wahrend des Ab-
kiihlens Verbindungen zu einzelnen SQUIDs verloren. Zudem wurden Kanile mit
Storsignalen, kleiner Pulshohe und sehr hohem SQUID-Rauschen und dementspre-
chend schlechterer Auflésung nicht verwendet. Aufserdem gab es vier defekte Pixel,
die schon bei der optischen Kontrolle wihrend der Fertigung als solche erkannt wur-
den.

Die einzelnen Parameter, auf welche im Folgenden néher eingegangen wird, sind in
Tabelle 5.2 fiir die verschiedenen Pixel zusammengestellt.

In Abbildung 5.9 sind eine Rontgen- und eine ~-Linie aus dem in Abschnitt 5.3.3
vorgestellten Spektrum gezeigt. Sowohl die Réntgen- als auch die y-Linie zeigen eine
nicht erwartete, deutliche symmetrische Verbreiterung am Fufs der Linie. Als Linien-
form wird durch die endliche Auflésung des Detektors eine Gaufsverteilung erwartet,
die je nach Grofe der natiirlichen im Vergleich zur instrumentellen Linienbreite mit
einem Lorentz-Profil gefaltet werden muss. Zur Beschreibung der beobachteten Li-
nienform wurde jeweils eine Uberlagerung zweier Gaufverteilungen angepasst. In
beiden Féllen unterscheiden sich die Amplituden und Halbwertsbreiten der einzel-
nen Gaufsverteilungen etwa um einen Faktor drei. Die Halbwertsbreite betriagt bei
einer Energie von 19keV AFEpwuy = 37€V. Diese setzt sich aus der Auflésung der
einzelnen Pixel zusammen, welche zwischen 26 eV und 59¢€V liegt. Die verbreiterte
Linienform wird ebenfalls in Spektren der Einzelpixel beobachtet und wird daher
nicht durch die Addition der Einzelspektren verursacht. Eine mogliche Ursache liegt
in der in Abschnitt 5.3.1 beschriebenen Temperaturkorrektur anhand des tempera-
turempfindlichen Kanals, wodurch eventuelle lokale Temperaturschwankungen nicht
korrigiert werden konnen. Um eine Abhéngigkeit vom Abstand zum temperatur-
empfindlichen Kanal besser zu untersuchen, waren mehrere verteilte asymmetrische
Kanaile, wie sie fiir noch folgende maXs30-Detektoren geplant sind, hilfreich. Zudem
konnen Pulse im temperaturempfindlichen Kanal, die zeitgleich mit einem Ereignis in
einem anderen Kanal auftreten, das Magnetisierungssignal des temperaturempfind-
lichen Kanals, welches diesem Ereignis zur Temperaturkorrektur zugewiesen wird,

2LST und LSH, Samtec Automotive Software & Electronicx GmbH, Kirchentellinsfurt, Deutsch-
land
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Abbildung 5.9: Linienform einer Rontgen- (links) und einer v-Linie (rechts) aus dem in
Abschnitt 5.3.3 vorgestellten Spektrum. Numerisch wurde jeweils eine Uberlagerung zweier
Gaufverteilungen (rot durchgezogen) angepasst. Angegeben sind die gemessene Auflosung
AEpwnam sowie die Halbwertsbreiten (FWHM) der einzelnen Gaufsverteilungen (blau ge-
strichelt).

verfalschen und méglicherweise zu der beobachteten Verbreiterung beitragen. Fiir
eine Bestimmung der Isomerenergie {iber das Auflosen des 29,18 keV-Dubletts ist eine
Verbreiterung der Linienform dufserst ungiinstig, da ein Beitrag durch die schwéchere
Linie sich je nach Auflésung mit der Verbreiterung der stérkeren Linie iiberlagert,
und muss daher bei Verifizierung in folgenden Messungen weiter untersucht werden.
Da sich bei der Bestimmung der Linienmitte iiber die Anpassung einer oder zwei-
er iiberlagerter Gaufsverteilungen kein merklicher Unterschied ergibt und sich fiir
schwéchere Linien die symmetrische Verbreiterung nicht vom Untergrund abhebt,
wurden wie in Abschnitt 5.3.3 beschrieben die Energien aus Tabelle 5.1 jeweils iiber
die Anpassung einer Gaufverteilung bestimmt.

Geht man davon aus, dass die Verbreiterung der Linienform durch einen zusétzlichen
Effekt verursacht wird, so stellt die Halbwertsbreite der schmaleren Gaufiverteilung,
welche 31eV fiir die Linie bei 19keV betrigt, ein Mafs fiir die tatséchliche Auflo-
sung des Detektors dar. Sie weicht damit trotzdem von der erwarteten Auflésung
AFEpwanm < 66V ab. Die einzelne Griinde, aus denen sich die schlechtere Auflésung
ergibt, werden im Folgenden behandelt.

Beobachtete wurde fiir die meisten Pixel bei einer Photonenenergie von 16,2 keV ei-
ne Pulshohe zwischen 400 mV und 420 mV. Fiir eine simulierte Auflosung < 6eV
miisste die Pulshohe bei dieser Energie jedoch im Bereich von 740 mV liegen. Einen
grofsen Einfluss auf die Pulshohe hat die Grofe des felderzeugenden Dauerstroms
(siche Abschnitt 3.4). Optimal wére ein Feldstrom von etwa 50 mA, der allerdings
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nicht prapariert werden konnte. Die beobachtete Pulshohe kann mit einem Feldstrom
von 15 mA erklirt werden. Eine mogliche Limitierung fiir den Stromfluss sind die an
manchen Stellen schmal ausfallenden Niobbahnen auf dem Detektorchip, welche iiber
ein nasschemisches Atzverfahren strukturiert wurden.

Ebenfalls einen Einfluss auf die Pulshohe hat die Detektortemperatur, welche fiir obi-
ge Betrachtung aufgrund der in Abschnitt 4.4.3 beschriebenen Temperaturschwan-
kungen des Kupferarms auf 20 mK gesetzt wurde. So tragt auch eine héhere Tempe-
ratur zu einer Reduzierung der Signalhéhe bei (siehe Gleichung 3.3). Eine Magneti-

Pixel AF9yey | Pulshohe bei /So.w v/Sa.1/7(1Hz)
[eV] 16,2keV [mV]| | [n®o/vHz| 1P/ v Hz]
1
) 26 422 0.35 30
6 29 421
1

8 28 421
17 47 401 0.97 36
18 45 408
19 54 421 0.98 97
20 53 424
22 41 417
31 51 401 113 923
32 29 402
37 48 376 0,92 33
38 49 378
39 42 364 1.01 31
40 41 360
29 34 424 1.06 39
60 34 424
61 28 396 0.34 99
62 28 395
632 37 344

) 0,93 23
64 31 403

! Kanal mit PTB Verstérker-SQUID
2 Temperaturempfindlicher Kanal

Tabelle 5.2: Gemessene Energieauflosung A FEpwinm fiir eine Photo-
nenenergie von 19keV fiir die verwendeten 22 Pixel sowie jeweilige
Pulshohe und magnetisches Flussrauschen.
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sierungsmessung wiirde helfen die beiden Effekte voneinander zu trennen, allerdings
war dies aufgrund der total symmetrisch aufgebauten Pixel beziehungsweise dem
unbekannten Grund fiir das temperatursensitive Verhalten des einen Kanals nicht
moglich. Zudem wurden Heizeffekte durch die SQUIDs beobachtet, wodurch die De-
tektortemperatur von der Temperatur des Kupferarms abweichen kann. Fiir ein nor-
males Einstellen der Betriebsstrome der Detektor-SQUIDs wurde eine kontinuierliche
Abnahme der Signalgréfte mit der Anzahl in Betrieb genommener Kanéle beobach-
tet. Durch die Verstarker-SQUIDs, welche seitlich am Kupferarm angebracht sind,
wurde hingegen kein Heizen beobachtet. Durch eine alternative Einstellung mit halb
so groken Betriebsstromen der Detektor-SQUIDs konnte die Signalgrofe etwa einen
Faktor zwei gesteigert werden. Eine Kontrolle des Aufbaus nach der Messung zeigte,
dass sich der Kleber der Detektor-SQUIDs gelost hatte. Durch den dementsprechend
schlechten thermischen Kontakt der SQUIDs mit dem Experimentierhalter erhoht
sich der Warmeeintrag durch die SQUIDs iiber die Bonddréhte in den Detektor im
Vergleich zu vorherigen Messungen ohne Heizeffekte.

Ein weiterer Beitrag zum Unterschied zwischen gemessener und nach der Simulation
erwarteter Signalgrofe ist, dass die Simulation auf einem Sensormaterial aus Au:Er
anstatt der verwendeten Legierung Ag:Er basiert. Bei der Verwendung der Legierung
Ag:Fr als Sensormaterial wird im Vggleich zu der Legierung Au:Er eine kleinere Si-
gnalgrofe erwartet (siehe Abschnitt 3.3).

Fiir die erreichbare Auflésung spielt zudem das magnetische Flussrauschen /Sy,
welches in Abbildung 5.10 beispielhaft fiir zwei Kanéle gezeigt ist, eine Rolle (siehe
Abschnitt 3.5). Entsprechend der spektralen Leistungsdichte des scheinbaren intrin-

sischen Flussrauschens
S@J/f (1 HZ)

fa

wurde iiber eine numerische Anpassung an die aufgenommen Rauschspektren das

Se(f) = Sew + (5.1)

konstante weife Flussrauschen \/E und der frequenzabhéngige Beitrag bei einem
Hertz \/Sg1/;(1Hz) fiir die verschiedenen SQUID-Kanile quantifiziert. Aufgrund
der Limitierung des zur Aufnahme verwendeten Analog-Digital-Wandlers zu kleinen
Frequenzen hin, haben die Datenpunkte unter 100 Hz keine Aussagekraft und wurden
ebenso wie die Vielfachen des 50 Hz-Netzbrummens bei der Anpassung nicht bertiick-
sichtigt. Die Diskontinuitdt bei 50kHz ist durch einen Wechsel des Messbereichs
bedingt. Das Abschneiden zu hohen Frequenzen ist durch die endliche Signalfolgege-
schwindigkeit der SQUID-Elektronik bestimmt. Das weifse Flussrauschen der meisten
Kanile betragt etwa \/K,W =1,0ndy/ VHz. Der frequenzabhiingige Anteil variiert
zwischen /Sg1,;(1Hz) = 21 ndo/+v/Hz und v/ Se1/7(1Hz) = 39 1do/+/Hz. Damit
fallt das magnetische Flussrauschen deutlich grofier aus, als das fiir die simulierte

Auflésung < 6eV angenommene SQUID-Rauschen von /Ss1/¢(1 Hz) = 5 n®,/vHz
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Abbildung 5.10: Beispielhafte Rauschspek-
tren fiir einen Kanal mit kleinem weifen Rau-
schen und einem mit starken Beitragen durch
! ! Vielfache von 50 Hz. Die roten Kurven sind

10° 10* 10° 10° 10’ numerische Anpassungen abgeleitet von Glei-
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und \/m =0,2nPg/ VHz?. Auferdem wird ein fiir die verschiedenen Kanile unter-
schiedlich stark ausgeprigtes 50 Hz-Netzbrummen, welches die Auflésung verschlech-
tert, beobachtet. Dieses konnte trotz vieler Versuche nicht lokalisiert und behoben
werden. Es gibt jedoch Hinweise auf einen Zusammenhang mit der gemeinsamen
Spannungsquelle der SQUID-Elektroniken.

Mit der gemessenen Signalgrofe, die mit einer Temperatur von 20 mK und einem
Feldstrom von 15 mA erklart werden kann, und einem niederfrequenten Rauschen von
V/Swo1/r(1Hz) = 25 1®o/+/Hz und einem weifen Flussrauschen von 0,35 n®,/v/Hz
betragt die simulierte Energieauflosung des Detektors A Epway = 25eV. Gemessen
wurde fiir einen Kanal (Pixel 61/62) mit dhnlichen Rauschwerten eine unter Be-
achtung des abweichenden Sensormaterials und in der Simulation unberiicksichtigter
Beitriage des 50 Hz-Netzbrummens vergleichbare Auflosung von AFEpwpv = 28 V.
Aufserdem beruht die Simulation auf einer Auswertung der Daten anhand eines opti-
malen Filters. Da der verwendete neue Analog-Digital-Wandler im jetzigen Zustand
noch keine Ruhe-Signale aufnehmen kann, wurden die Daten wie in Abschnitt 4.4.4
erklart im Zeit- statt im Frequenzraum ausgewertet.

Eine schlechtere Auflésung der Pixel mit grofserem Abstand zum temperatursensiti-
ven Kanal und damit ein Hinweis auf lokale Temperaturschwankungen konnte nur als
Tendenz beobachtet, aufgrund der vielen Kombinationen an Rauschwerten und Puls-
héhen mit unterschiedlich stark ausgepréigten 50 Hz-Netzbrummen allerdings nicht
als klarer Zusammenhang identifiziert werden. Um dies genauer zu untersuchen helfen
wie bereits erwahnt mehrere asymmetrische Kanile wie sie fiir zukiinftige maXs30-
Detektoren geplant sind.

Eine neue Generation von SQUIDs mit vermutlich niedrigerem magnetischen Flussrau-

3fiir Verstarker-SQUIDs aus hauseigener Produktion; fiir PTB Verstarker-SQUIDs entspricht dies
aufgrund unterschiedlicher Kopplung etwa 0,4 n®q/v/Hz
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schen bei denen Verschaltungsfehler der verwendeten hauseigenen Verstéarker-SQUIDs,
die ein Einstellen der optimalen Betriebsstrome erschweren, behoben sind und ein
neuer Wafer mit maXs30-Detektoren werden momentan fabriziert. Erste Tests bei
einer Temperatur von 4 K zeigen fiir maXs30-Detektoren mit plasmageétzen Niob-
bahnen hohere kritische Strome als fiir den vorliegenden iiber ein nasschemisches
Atzverfahren strukturierten Detektorchip. Dies ermdglicht vermutlich die Praparati-
on eines grofseren Feldstroms und dementsprechend eine bessere Auflosung.

5.5 Untergrund der 233U-Quelle

Messungen mit der 2*3U-Quelle zeigen einen grofen Untergrund. Im Fall der bei
29,18 keV gemessenen Linie haben Signal und Untergrund, wie in Abbildung 5.8 zu
sehen, etwa ein Verhéltnis 1:1. Ein signifikanter Beitrag zu diesem Untergrund kann
auf S-Strahlung aus der Quelle zuriickgefiithrt werden.

Abbildung 5.11 zeigt das Spektrum der 2*3U-Quelle bei einem Abstand von 25cm
zum Detektor. Ausgehend von 10keV zeigen sich zwei verschiedene Bereiche des
Untergrunds. Zu kleineren Energien hin steigt der Untergrund steil und stark an,
bis die gesetzten Triggerschwellen das hier gezeigte Spektrum im Bereich von 3 keV
nach unten begrenzen. Zu grokeren Energien flacht der Untergrund langsam ab. Die
beiden beobachteten Beitrdge zum Untergrund sind mit zwei iiberlagerten exponen-
tiellen Abfillen iiberraschend gut beschreibbar. Da das Fenster der 233U-Quelle aus

250 T
200 | .
<
~
T
o 150 | .
n
o
o
g 100 - .
g Abbildung 5.11: Ausschnitt
o des Spektrums der 233U-Quelle.
@D S0 7] Die zwei beobachteten Beitrage
zum Untergrund sind durch
Lo zwei Uberlagerte exponentielle
0 T Abféille angedeutet und durch

0 5 10 15 20 25 30 35 diese iiberraschenderweise gut
Energie [keV] beschrieben.
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250 pm Aluminium besteht, fiir das bei einer Photonenenergie von 5 keV die Absorp-
tionswahrscheinlichkeit 99 % betragt, kann der Anstieg zu kleinen Energien hin nicht
durch Photonen direkt aus der Quelle verursacht werden.

Triagt man die Signal-Amplituden gegen das Abweichungsquadrat x? vom Muster-
puls in einem Streudiagramm auf, wie es beispielhaft in Abbildung 5.12 fiir ein Pixel
gezeigt ist, lassen sich zwei grofe Pulsgruppen identifizieren. Ein unteres Band mit
kleinem Y2, in dem die dominanten Rontgenlinien als Haufungen erkennbar sind,
setzt sich aus Ereignissen zusammen, die eine Pulsform mit einem schnellen An-
stieg (1,41s) gefolgt von einem langsameren Abfall (1,4 ms) aufweisen (Abbildung
5.12 rechts). Dieses Verhalten passt zu einer Energiedeposition im Absorber und der
daraus in Abschnitt 3.5 abgeleiteten Signalform. Dariiber wird ein Band von Ereig-
nissen (rot hervorgehoben) mit einer davon abweichenden Form, quantifiziert durch
das grofere x2, beobachtet. Ereignisse aus dieser Pulsgruppe zeigen wie in Abbildung
5.12 (rechts) zu sehen einen schnellen Anstieg im Bereich einiger hundert Nanose-
kunden, gefolgt von einem kleineren, langsameren Anstieg im Bereich von 10 ps bis
20 ps bevor das Signal wie bei einer normalen Energiedeposition im Absober auf ei-
ner Zeitskala von 1,4ms abfillt. Diese zweite Gruppe verursacht den in Abbildung
5.11 beobachteten steilen Anstieg des Untergrunds zu kleinen Energien hin, wobei
im Streudiagramm eine Amplitude von 1 einer Energie von 19keV entspricht. Die
abweichende Pulsform ermoglicht es diesen Beitrag zum Untergrund zu entfernen,
wie es auch fiir das in Abschnitt 5.3.3 gezeigte Spektrum anhand eines y2-Schnitts
getan wurde. Im Gegensatz dazu kann ein Grofiteil des zu hohen Energien langsam
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Abbildung 5.12: Amplitude gegen das Abweichungsquadrat x? zum Musterpuls als Streu-
diagramm mit zwei grofen Pulsgruppen (links), die sich in ihrer Pulsform durch zwei statt
einem Anstieg unterscheiden (rechts). Im Streudiagramm entspricht eine Amplitude von 1
einer Energie von 19keV.
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abfallenden Beitrags zum Untergrund nicht aufgrund der Pulsform von den Linien
getrennt werden.

Die abweichende Pulsform zeigt, dass es sich bei Ereignissen der zweiten Gruppe
nicht um eine einfache Energiedeposition im Absorber handelt. Als Ursache fiir die
Ereignisse mit zwei Anstiegen kommen Elektronen aus $-Zerfillen in der 23U-Quelle
in Frage. In den Zerfallsketten der beobachteten Isotope 23*U und ?*?U kommen ins-
gesamt sieben [-Strahler vor (siche Abbildung 5.7). Im Gegensatz zu Photonen, die
ihre Energie bei einer Wechselwirkung {iber den Photoeffekt im Absorber vollstén-
dig verlieren, geben Elektronen bis sie gestoppt werden abhéngig von ihrer Energie
beim Durchqueren von Materie iiber Stokprozesse und Bremsstrahlung kontinuier-
lich Energie ab. Ein Elektron, welches auf den Detektor trifft, kann somit beim
Durchqueren im Absorber, Sensor und Chip-Substrat Energie deponieren. Eine En-
ergiedeposition direkt im Sensor und im Substrat direkt unter dem Sensor passt
zu dem beobachteten schnellen ersten Anstieg von einigen hundert Nanosekunden.
Erwartet wird fiir einen direkten Energieeintrag in den Sensor ein Anstieg von unge-
fahr 100 ns. Die verschiedenen Abschneidefrequenzen der SQUID-Kanéle limitieren
jeweils die Signalfolgegeschwindigkeit, wodurch die beobachteten Anstiege auf einige
hundert Nanosekunden beschrankt sind. Ein Warmefluss aus weiter entfernten Re-
gionen im Substrat zum Sensor konnte den zweiten langsameren Anstieg verursachen.

Um die Vermutung, dass die Signale von Elektronen aus der Quelle verursacht wer-
den, zu bestétigen, wurde wie in Abbildung 5.13 (links) ein Magnet moglichst nahe
unter dem Strahlengang von Quelle zu Detektor hinzugefiigt. Auf Elektronen wirkt
im Gegensatz zu Photonen im Magnetfeld die Lorentzkraft, wodurch sie abgelenkt
und auf eine Kreisbahn gezwungen werden. Die beim [~ -Zerfall emittierten Elek-
tronen besitzen ein kontinuierliches Spektrum, da die nach dem Zerfall, nach Abzug
der Ruhemassen der Zerfallsprodukte, tiberschiissige Energie (Q-Wert) als kinetische
Energie auf drei Teilchen, Elektron, Elektron-Antineutrino und Tochterkern, aufge-
teilt wird. Aufgrund von Energie- und Impulserhaltung ist der Anteil der kinetischen
Energie des schweren Tochterkerns an der frei gewordenen Energie vernachlassighar
und die maximale kinetische Energie der emittierten Elektronen entspricht somit den
in Abbildung 5.7 angegebenen Q)-Werten zwischen 365 keV und 5 MeV. Die mittlere
kinetische Energie der Elektronen betriagt jeweils etwa 1/3 der Endpunktsenergie.
Die Geschwindigkeit v der meisten Elektronen ist somit nahe der Lichtgeschwindig-
keit ¢. Um den Einfluss des Magneten auf die Flugbahn der Elektronen abzuschétzen,
wird der Larmor-Radius

_Yvmyo
 ¢eB

Ccmy
eB

r

=V -1 (5.2)
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der relativistischen Kreisbewegung eines Elektrons in einem homogenen Magnetfeld
mit magnetischer Flussdichte B betrachtet (Elementarladung e; Ruhemasse mg des
Elektrons). Der Lorentzfaktor

- 1 o Ekin
! V1= (v/e)2  moc?

kann aus der kinetischen Energie Fy;, der Elektronen bestimmt werden. Die magne-
tische Flussdichte des Magneten wird mit B = 0,3 T abgeschétzt. Aus dem grofiten
Q-Wert des 3-Zerfalls von 2%®T1 folgt ohne Beriicksichtigung von Energieverlusten
im Quellenmaterial oder -fenster eine maximal mdogliche kinetische Energie fiir aus

+1 (5.3)

der Quelle emittierte Elektronen von etwa 5MeV. Fiir diese Energie betragt der
Lamor-Radius » = 6,1 cm. Die mittlere kinetische Energie der Elektronen aus die-
sem (-Zerfall betragt ungefahr 1,7 MeV, woraus ein Lamor-Radius von r = 2,4 cm
folgt. Fiir die anderen [§-Zerfille mit kleinerem @Q-Wert sind die abgeschétzten Radien
entsprechend kleiner. Der verwendete Magnet mit einer Fldche von etwa 2cm x4 cm
sollte somit fiir einen Groftteil der Elektronen einen signifikanten Einfluss auf die
Flugbahn haben.

In Abbildung 5.13 (rechts) wird das Spektrum der #**U-Quelle mit und ohne Ma-
gnet unter dem Strahlkonus gezeigt. In beiden Fillen betrug der Abstand zwischen
Detektor und Quelle 25 cm. Der Untergrund reduziert sich iiber dem gesamten Ener-
giebereich und insbesondere auch im Bereich des 29,18 keV-Dubletts mit Magnet um
ungefihr 80 %. Aufgrund der starken Abnahme der Ereignisse mit zwei Anstiegen
konnen diese eindeutig auf aus der Quelle emittierte Elektronen zuriickgefiihrt wer-
den. Dartiber hinaus reduziert sich mit Magnet auch der langsam zu hohen Energien
abfallende Beitrag zum Untergrund, der nicht anhand seiner Pulsform von den Li-
nien getrennt werden kann. Daraus lédsst sich schlieffen, dass auch dieser Beitrag
durch Elektronen aus der Quelle verursacht wird. So kénnen Elektronen, die im
Absorber gestoppt werden, nicht von einem Energieeintrag durch ein Photon un-
terschieden werden. Der schnelle erste Anstieg der Ereignisse, die durch Elektro-
nen verursacht werden, wird einer Energiedeposition direkt im Sensor oder im Sub-
strat direkt unter dem Sensor zugeschrieben. Allerdings ist die Fliache des Sensors
(300 pm x 300 pm) etwa einen Faktor drei kleiner als die des dariiberliegenden Absor-
bers (500 pm x 500 pm). Ein Grofteil der Elektronen, die den Absorber vollstindig
durchqueren, deponieren demnach keine Energie direkt im oder sehr nahe am Sen-
sor und zeigen somit keinen schnellen ersten Anstieg. Der Warmefluss bei einem
Energieeintrag in das Substrat mit etwas Abstand zu einem der Sensoren konnte die
Sensoren von zwei Pixeln desselben Kanals dhnlich erwérmen, wodurch aufgrund des
gradiometrischen Aufbaus kein signifikanter Beitrag zum Signal entsteht. Die resul-
tierende Signalform wird daher vermutlich von dem vorherigen Energieeintrag des
Elektrons bei Durchqueren des Absorber bestimmt, wodurch eine dhnliche Signal-



5.5. Untergrund der 233U-Quelle 53

500 T T T T
— ohne Magnet
— mit Magnet

N

o

o
1

300 |

200

Ereignisse pro50eV/h

100

60 80 100
Energie [keV]

Abbildung 5.13: Magnet unter dem Strahlengang von Quelle zu Detektor zum Ablenken
von Elektronen (links). Vergleich der Spektren mit und ohne Magnet unter dem Strahlen-
gang (rechts).

form wie bei der Absorption eines Photons entsteht. Zudem konnte Bremsstrahlung
in den Strahlungsschilden oder dem Kollimator aus Kupfer iiber dem Detektorchip
zu diesem Untergrund beitragen.

Durch das Wegfallen eines Grofteils der durch Elektronen verursachten Ereignisse
kann die Quelle unter Zuhilfenahme des Magneten bei gleichbleibender Gesamtrate
auf den Detektor ndher an diesen bewegt werden. Als unteres Limit wurde ein Ab-
stand von etwa 12 cm zwischen Quelle und Detektor gefunden. Unterschreitet man
diesen Abstand wird eine Abnahme der Rate durch Abschneiden des Strahlkonus
durch die Strahlungsschilde beobachtet. Zudem kam es bei zu nahem Abstand des
Magneten teilweise zu Storungen der SQUIDs, was durch eine zusétzliche magneti-
sche Schirmung {iber ein Stahlblech vor dem &ufseren Rontgenfenster des Kryostaten
abgeschwicht werden konnte (Abbildung 5.13 links).

Uber verschiedene Kombinationen von einem oder zwei Magneten mit zusitzlichen
Kollimatoren zwischen Quelle und Rontgenfenster wurde versucht die Anzahl an
Elektronen aus der Quelle, die auf den Detektor treffen, weiter zu reduzieren. Hier-
bei konnte der Untergrund allerdings nicht weiter als hier gezeigt reduziert werden.
Moéglicherweise handelt es sich bei den verbliebenen Elektronen, die den Detektor
noch erreichen, um welche mit hoher kinetischer Energie aus Zerféllen mit grofem
@-Wert. In diesem Zusammenhang wurde die magnetische Flussdichte des Magne-
ten in Gleichung 5.2 zum Abschétzen des Einflusses auf die Flugbahn der Elektronen
iiber den Lamor-Radius moglicherweise zu grofs abgeschétzt. Aufterdem ist die genaue
Magnetfeldverteilung, die eventuell nur lokal homogen genug ist, unbekannt. Starke-
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re, grokflachige Magneten zusammen mit einer Simulation der genauen Flugbahn der
Elektronen sollten eine weitere Reduktion des Untergrunds durch ein Ablenken aller
Elektronen auf dem Weg zum Detektor ermoglichen. Noch einfacher zielfiihrend ist
in diesem Zusammenhang eine chemische Reinigung des Quellenmaterials, bei der die
Zerfallsprodukte vom Uran-Ausgangsmaterial getrennt werden. Bei zeitnaher Mes-
sung haben sich dann, wie aus der Zerfallskette der beiden beobachteten Isotope 233U
und 232U in Abbildung 5.7 hervorgeht, im Gegensatz zu der vorliegenden 233U-Quelle
noch keine [-Strahler in signifikanter Menge gebildet.



6. Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen dieser Arbeit wurde das 7-Spektrum des Isotops #?°Th, welches aus
dem a-Zerfall von 233U entsteht, im Hinblick auf eine Bestimmung der Isomerenergie
von ?#Th iiber das Auflosen des 29,18 keV-Dubletts untersucht. Dabei kam erstmals
ein zweidimensionales Detektor-Array bestehend aus 8 x 8 metallischen magnetischen
Kalorimetern zum Einsatz. Bei metallischen magnetischen Kalorimetern, welche zur
Klasse der Tieftemperatur-Teilchendetektoren gehoren, wird der Temperaturanstieg
bei einem Energieeintrag in den Absorber, beispielsweise aufgrund der Absorpti-
on eines Photons, in Form der Magnetisierungsdnderung eines paramagnetischen
Sensors gemessen. Uber eine Auslese der Sensormagnetisierung mit einem SQUID-
Magnetometer kann so auf die Energie des absorbierten Teilchens geschlossen werden.
Fiir den hier verwendeten Detektor wird eine Energieauflosung A Epway < 6€V er-
wartet.

Das 29,18 keV-Dublett setzt sich aus zwei Kerniibergingen von #*Th zusammen,
wobei einer direkt in den Grund- und einer in den ersten angeregten isomeren Zu-
stand fithrt. Bei Auflésen des Dubletts, fiir das eine Aufspaltung < 10eV erwartet
wird, kann aus der Energiedifferenz der beiden ~-Linien die Isomerenergie direkt,
d. h. ohne zusitzliche theoretische Parameter, bestimmt werden. Im hier aufge-
nommenen Spektrum einer 2*3U-Quelle konnte das 29,18 keV-Dublett als einzelne
Linie ohne Anzeichen einer Doppelstruktur mit einer instrumentellen Linienbreite
von Erwam = 33eV beobachtet werden. Die Energieauflosung des Detektor wurde
durch ein hohes magnetisches Flussrauschen der zur Auslese verwendeten SQUID-
Magnetometer und einen zu geringen felderzeugenden Dauerstrom limitiert. Optimal
ware eine Feldstrom von 50 mA, der allerdings nicht prépariert werden konnte. Die
beobachtete Signalhohe kann bei einer angenommen Detektortemperatur von 20 mK
mit einem Feldstrom von 15mA erklart werden. Der wahrscheinlichste Grund fiir
die Limitierung des Feldstroms sind die Niobbahnen des Detektorchips, welche iiber
ein nasschemisches Atzverfahren strukturiert wurden. Diese fallen an manchen Stel-
len schméler aus als designt, wodurch der maximal mdgliche Stromfluss durch die
Bahnen an diesen Stellen begrenzt wird. Allerdings konnte anhand des 29,18 keV-
Dubletts beobachtete werden wie iiber die Addition der Einzelspektren der Pixel
auch eine schwache Linien vom Untergrund getrennt gemessen werden kann.

Uber Messungen mit einer ?*!' Am-Kalibrationsquelle konnte das Bandpassverhalten
einer Rontgenlinse in Kombination mit einem Bleikonus zum Blockieren des direk-
ten Strahlengangs nachgewiesen werden. Dieses ermdglicht bei einer Fokussierung des
29,18 keV-Dubletts iiber die Linse den interessanten Energiebereich des Spektrums
der #3U-Quelle von der hohen Gesamtrate getrennt messen zu kénnen. Die geringe

25
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Intensitédt des Dubletts macht ein direktes, optimiertes Einstellen der Réntgenoptik
mit der 233U-Quelle sehr schwer. Eine Quelle mit ausreichend starker Intensitéit bei
dieser Energie wird daher zur Ausrichtung benétigt. Als mogliche Quelle, die diese
Anforderung erfiillt, wurde daher der neu verfiighare pyroelektrische Rontgengene-
rator COOL-X charakterisiert. Fiir einen sicheren Betrieb wurde er in einen neuen
Strahlenschutzkasten mit Interlock integriert, in dem auch mit dem Aufbau fiir die
Rontgenlinse gearbeitet werden kann. Das gemessene Bremsstrahlungsspektrum mit
zusatzlichen charakteristischen Rontgenlinien von Kupfer und Tantal zeigte aller-
dings um eine Energie von 29,18 keV eine zu geringe Intensitdt und es muss daher
weiter nach einer geeigneten Quelle gesucht werden. Der Rontgengenerator stellt
trotzdem eine kompakte, mobile Kalibrationsquelle dar, die im Vergleich zu radio-
aktiven Quellen den Vorteil besitzt ein- und ausgeschaltet werden zu koénnen.
Anhand von Réntgen- und 7-Linien im gemessenen Spektrum der 233U-Quelle konn-
ten Zerfallsprodukte aus der Zerfallskette der Isotope 233U sowie 232U, das trotz seines
geringen Anteils am Quellenmaterial aufgrund der kleinen Halbwertszeit beobachtet
wird, nachgewiesen werden. Sowohl Rontgen- als auch v-Linien zeigen eine nicht
erwartete, symmetrische Verbreiterung der Linienform im Bereich des Fufses. Als
mogliche Ursache kommt die aufgrund des perfekt symmetrischen Aufbaus der Pixel
iiber einen einzelnen temperatursensitiven Kanal erfolgende Temperaturkorrektur
zum Ausgleich der schwankenden Detektortemperatur in Frage, durch die eventuelle
lokale Temperaturgradienten iiber den Detektorchip nicht korrigiert werden kénnen.
Um dies und ebenso eine Abhéngigkeit der Energieauflosung der Pixel vom Abstand
zum temperaturempfindlichen Kanal genauer zu untersuchen und korrigieren zu kon-
nen, waren mehrere verteilte asymmetrische Pixel, die fiir die folgende Generation
von maXs30-Detektoren geplant sind, hilfreich.

Messungen mit der verwendeten 23U-Quelle zeigen eine grofen Untergrund bei Ener-
gien unter 50keV. Ein Teil dieses Untergrunds kann aufgrund einer abweichenden
Signalform mit zwei Anstiegen, wobei der schnellere der beiden auf einen Energie-
eintrag direkt in den Sensor oder in das Substrat direkt unter dem Sensor hinweist,
von den Linien im Spektrum getrennt werden. Ein vermuteter Zusammenhang mit
Elektronen aus §-Zerfallen in der Quelle konnte durch das Hinzufiigen eines Magne-
ten unter den Strahlengang von Quelle und Detektor, der Elektronen tiber die Lor-
entzkraft ablenkt, nachgewiesen werden. Durch das Ablenken der Elektronen nahm
nicht nur die Anzahl an Ereignissen mit zwei Anstiegen, sondern auch der Unter-
grund iiber das gesamte Spektrum um etwa 80 % ab. Dies macht prinzipiell auch den
Einsatz einer Rontgenlinse attraktiv, da bei entsprechender Abschirmung des direk-
ten Strahlengangs ebenfalls Elektronen und Photonen auf dem Weg zum Detektor
getrennt werden konnen.

Ebenso kann iiber eine reinere Quelle die Anzahl emittierter Elektronen reduziert
werden. In den beobachteten Zerfallsketten der Isotope 233U und 232U, die insgesamt
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siecben [3-Strahler beinhalten, treten bei den Isotopen ?Th beziehungsweise ?2Th
jeweils langere Halbwertszeiten von 7932 a sowie 1,9 a auf. Bei einer neuen Quelle,
bei deren Préparation die Zerfallsprodukte entfernt werden, haben sich daher bei
zeitnaher Messung noch keine g-Strahler in signifikanter Menge, wie es bei der hier
verwendeten Quelle der Fall war, gebildet. Fiir folgende Messungen ist daher eine
neue *3U-Quelle mit einem geringen erwarteten Untergrund in Fertigung. Bei die-
ser Quelle wird das Isotop 233U zusitzlich nicht wie bisher elektrochemisch als Oxid
abgeschieden, sondern als Uranylnitrat in wassriger Losung prépariert. Durch die
fliissige Quelle sollen mogliche Bremsstrahlungsbeitrige im Uran zum Untergrund,
dessen starke Kernladung Elektronen besonders stark ablenkt, vermindert sowie Zeit
und Aufwand fiir die Herstellung ebenso wie Materialverluste reduziert werden.
Mit einem auf diese Weise reduziertem Untergrund ist vermutlich eine indirekte Be-
stimmung der Isomerenergie aus der Energiedifferenz von vier v-Linien, von denen
eine im hier prasentierten Spektrum aufgrund des grofsen Untergrunds nicht beobach-
tete werden konnte, moglich. Fiir das Auflosen des 29,18 keV-Dubletts muss die Ener-
gieauflosung des Detektors durch Verwendung von rauscharmen SQUIDs auf ihren
Designwert AFEpwayv < 6 €V verbessert werden. Eine neue Generation von SQUID-
Magnetometern mit vermutlich besserem magnetischen Flussrauschen ist ebenso wie
ein Wafer mit neuen maXs30-Detektoren in Vorbereitung. Erste Tests bei einer Tem-
peratur von 4K zeigen fiir maXs30-Detektoren mit plasmageétzen statt iiber ein
nasschemisches Atzen strukturierten Niobbahnen hohere kritische Strome, was ver-
mutlich auch die Praparation eines groferen Feldstroms und dementsprechend eine
bessere Energieauflosung ermdoglicht. Durch die Kombination von besserer Auflosung
und reduziertem Untergrund riickt eine genauere Bestimmung der Isomerenergie in
greifbare Nahe.
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