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ZusammenfassungDie Masse der Neutrinos spielt eine wihtige Rolle in Kosmologie, Teilhen- und Astrophysik.Obwohl Oszillationen zeigten, dass Neutrinos eine Ruhemasse haben, konnte sie bislang nurbis auf eine Obergrenze von 2 eV/2 [PDG℄ im Laborexperiment direkt ermittelt werden.Das Ziel des KArlsruhe TRItium Neutrino Experiments ist die Bestimmung der Neutri-nomasse anhand des β-Spektrums einer gasförmigen T2-Quelle mit einer Sensitivität von0,2 eV/c2(90% C.L.) bei einer e�ektiven Messzeit von 3 Jahren. Dazu wird ein elektrostati-sher Energie�lter mit hoher Luminosität durh magnetishe Führung und hoher Au�ösungaufgrund magnetisher Impulskollimation (MAC-E-Filter) eingesetzt. Die genaue elektri-she Potentialdi�erenz zwishen Quell- und Analyseort und deren Stabilität ist eine maÿ-geblihe Komponente der systematishen Unsiherheit, da eine unbekannte Fluktuation σzu einer Vershiebung der Messgröÿe des Neutrinomassenquadrates ∆m2
νc4 = −2σ2 führt.Für die Vermessung des Endpunktbereihs des T2-β-Spektrum ist ein Potentialberg von

Φ=-18,6 keV nötig. Die zugrundeliegende Spannung muss damit auf 3 ppm frei von Insta-bilitäten sein, um die Sensitivität des KATRIN-Experiments niht zu gefährden.Ergänzend zu einem Präzisionsspannungsteiler [Thu08℄ wurde im Rahmen dieser Arbeiteine Kalibrationsquelle aus kondensiertem 83mKr aufgebaut und getestet. Die Energie derK-32-Konversionselektronen ist durh die Kernübergangsenergie und die Bindungsenergieder Elektronen der K-Shale festgelegt, und von Natur stabil. Alternativ zu Tritiummes-sungen im Hauptstrahlengang des KATRIN-Experiments und permanent synhron in einemweiteren MAC-E-Filter (Monitorspektrometer) kann diese Elektronenlinie als Anzeige fürdie Stabilität der HV-Messung und Spektrometerbedingungen dienen.
83mKr ist ein kurzlebiges Gas mit einer Halbwertszeit T1/2=1,83 h. Um damit eine Lang-zeitüberwahung zu ermöglihen, wurde das Gas auf ein Graphitplätthen (HOPG) auf-kondensiert. Durh die Präsenz des Substrats wird die messbare Linienposition der Konver-sionselektronen verändert. Einerseits geht die Austrittsarbeit des Substrats ein, andererseitsordnen sih die Ladungen im Substrat durh die Ladung des Endzustands des Konversions-prozesses um (Spiegelladung). Dies führt zu einer zusätzlihen Bindungsenergie des 83mKr+,welhe auf die kinetishe Energie der emittierten Elektronen übertragen wird. Sowohl dieAustrittsarbeit als auh die Bindungsenergie des Endzustands werden durh die Gegenwartvon Restgas verändert, welhes damit die Hauptursahe von Instabilitäten sind.Ziel dieser Arbeit war es, eine Filmpräparationsmethode zu de�nieren, die eine reprodu-zierbare Energie der Konversionselektronen zur Folge hat. Dazu wurden drei Methodengetestet: Reinigen des Substrats mit a) einem Widerstandsheizer, mit b) Laserablation und) Präparieren einer je frishen Unterlage aus stabilem Krypton. Ohne Ablation ist eine zu-nehmende Vershmutzung des Substrats aufgetreten, welhe die Linienposition vershobenhat. Mit Ablation wurden 19 Filme über die Dauer eines Monats präpariert, welhe eineStabilität von 1 ppm zeigten. Damit und mit der Auswahl der saubersten Filme mit Heizergereinigten Substrat konnte eine Drift des Spannungsteilerwertes von 0,61(9) ppm/Monatnahgewiesen werden.Das Spektrum der hinreihend starken Konversionslinien von 83mKr wurde gemessen. Da-mit konnten die Übergangsenergien des zweistu�gen Relaxationsprozesses von 83mKr be-stimmt werden: Eγ,32=32151,74(35) eV und Eγ,9=9404,71(35) eV. Dabei zeigte sih, dassdie Bindungsenergie der LI -Shale niht mit den aktuellsten Literaturwerten übereinstimmt[Dra04℄. Weiter konnten die Verhältnisse der Konversionskoe�zienten abgeshätzt werden.





AbstratThe mass of neutrinos is playing an important role in osmology, partile and astrophy-sis. Nevertheless the neutrino mass was yet only diretly determined to an upper limit of2 eV/2 [PDG℄ in a laboratory experiment.The aim of the KArlsruhe TRItium Neutrino experiment is the determination of the neu-trino mass by use of the β-spetrum of a gaseous T2-soure with a sensitivity of0,2 eV/c2(90% C.L.) with an e�etive measuring time of 3 years. For that purpose an ele-trostati energy �lter with high luminosity due to magneti guidane and high resolutionby magneti momentum ollimation (MAC-E-Filter) is used. The exat eletri potentialdi�erene between soure and analysing plane and its stability is a ruial omponent ofthe systemati unertainty, as any unkown �utuation σ leads to a shift of the square ofthe neutrino mass ∆m2
νc4 = −2σ2. For the measurement of the endpoint region of theT2-β-spetrum a potential well of Φ=18,6 keV is needed. The underlying voltage has to befree of instabilities on 3 ppm not to harm the KATRIN sensitivity.Complemental to a preision voltage divider [Thu08℄, a alibration soure of ondensed

83mKr was built and tested within the frame of this thesis. The energy of the K-32-onversioneletrons is �xed due to the energy of the nulear transition and the binding energy of theK-shell eletrons and for that reason it is provided with a natural stability. Alternatively totritium measurements in the main beamline of the KATRIN experiment and permanentlyand synhronously at a another MAC-E-Filter (Monitor Spetrometer) this stable eletronline an be used as an indiator of the stability of the HV-measurement and spetrometeronditions.
83mKr is a short living gas with a hal�ife of T1/2=1,83 h. To allow a long term monitoringthe gas was ondensed onto a graphite plate (HOPG). Due to the presene of the substratethe measured line position of the onversion eletrons is hanged. On the one hand sidethe work funtion of the substrate enters, on the other hand side the harge distribution inthe substrate reorders itself under the in�uene of the �nal state of the onversion proess(mirror harge). This leads to an additional binding energy of the 83mKr+, whih is trans-fered to the kineti energy of the emitted eletron. Both the work funtion and the bindingenergy of the �nal state is modi�ed by the presene of residual gas, whih is thereby themain ause of instabilities.The aim of this dotoral thesis was to de�ne a �lm preparation method whih leads to areproduible energy of the onversion eletrons. Therefore three methods were tested: lea-ning of the substrate with a) a resister by heating, b) by laser ablation and ) preparinga fresh preplating made of stable krypton. Without ablation an ongoing pollution of thesubstrate appeared whih shifted the line position. With ablation 19 �lms were preparedover the period of one month whih showed a stability of 1 ppm. Thereby together with theseletion of the leanest �lms whose substrate was leaned by heating, a longterm drift ofthe voltage divider of 0,61(9) ppm/month ould be re-proved.Furthermore the spetrum of the other onversion eletron lines of 83mKr was measured.So the transition energies of the two-step relaxation proess of 83mKr ould be determined:Eγ,32=32151,74(35) eV and Eγ,9=9404,71(35) eV. Thereby it appeared, that the bindingenergy of the LI -shell is not in onordane with the most reent publiation [Dra04℄. Fur-ther ratios of the onversion oe�ients were estimated.
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Kapitel 1. Einleitung 1
Kapitel 1EinleitungVon keiner Sahe der Welt weiÿ man, dass sie winziger wäre, als es das Neutrinoist. Aber dennoh - der Rükshluss, folglih sei das Neutrino irrelevant, ist shliht-weg falsh. Gerade ihre Eigenshaften an der Shwelle zur Nihtigkeit, weisen denNeutrinos eine ausgeprägte Shlüsselrolle zu einer Vielzahl von Fragestellungen zu.Neutrinophysik greift in diesem Sinne weit aus: hin zu gröÿten Distanzen und längs-ten Zeitspannen bis zu den frühesten Momenten des Universums, Prozessen mitgröÿten Energien in der Astrophysik und Szenarios mit shwersten Massen. Dieshiere Anzahl der vorhandenen Neutrinos, deren zarte Kontakteigenshaften undniht zuletzt die besondere Aufmerksamkeit, die überhaupt zu ihrer Entdekungund Erkundung führte, mahen sie zu besonderen Elementarteilhen.

Abbildung 1.1: Abbildung der Supernova 1987A im Tarantula Nebel (photogra-phiert von D.F.Malin, Anglo-Australian Telesope Board, 1987)Das besondere Verhältnis von Wehselwirkungsarmut zu Information lässt sih sehrgut anhand der Sternexplosion SN1987 illustrieren ([Sh97℄). Knapp 163000 Liht-jahre entfernt in der Magellanshen Wolke explodiert vor 1,6 ·105 Jahren ein Stern(Sandulaek SK-69◦ 202, s. Abb. 1.1). Etwa 1059 MeV Energie wird frei gesetzt. DerStern leuhtet für mehrere Monate hell auf, bevor er zum Neutronenstern erlishtoder unter Hinzunahme von Materie der Umgebung eventuell weiter zum Shwarzen



2 Kapitel 1. EinleitungLoh kollabiert. In dem Moment, wo der Gravitationsdruk beim Kollaps so starkwird, dass die Elektronen zusammengedrükt werden und dabei deren Fermi-Energieso weit ansteigt, dass die Reaktion
e− + p←→ n + νe (1.1)möglih wird, wird die Elektronenanzahl shlagartig gesenkt, und Neutrinos bre-hen aus dem Stern hervor. Etwas später kommt es zur Neutrinopaarerzeugung ausElektron-Positronstöÿen (90%)

e+ + e− −→ νx + ν̄x mit x = e, µ, τ (1.2)beim Abkühlungsprozess. Nur 0.005 % der Energie werden auf elektromagnetisheStrahlung übertragen, gerade mal 1 % auf die Bewegung der Sterntrümmer, derHauptanteil aber verteilt sih auf die entstehenden Neutrinos.Von 1016 ausgesendeten Neutrinos wurden andererseits gerade mal 19 Ereignisse inden groÿen Wasser-�erenkov-Detektoren Kamiokande in Japan und IMB [Boe92℄(s. Abb. 1.2) nahgewiesen.

Abbildung 1.2: Gemessene Neutrinoereignisse der SN1987. Dargestellt sinddie 8 Ereignisse von IMB und 11 Ereignisse von Kamiokande. [Tots91℄Aber sie erreihten die Erde etwa 3 Stunden eher als das Liht, was an der kurzenfreien Weglänge der Photonen in der dihten Sternmaterie liegt1, und nah 10-20 swar das Signal bereits erloshen.Aus diesem Hauh von Nihts lieÿ sih einerseits die gesamte abgestrahlte Energie,d.h. die Bindungsenergie des Neutronensterns sowie dessen Core-Radius und seine1Dies erklärt auh die die lange Leuhtdauer im optishen Bereih.



1.1. Massive Neutrinos im Standardmodell 3Masse abshätzen, andererseits konnten zahlreihe Aussagen über das Neutrino ge-wonnen werden [Sh97℄: Obergrenze der Masse, Untergrenze für die Lebensdauer,Obergrenzen für Ladung und magnetishes Moment, shwahe Hinweise auf Oszil-lationen und eine Abshätzung der Anzahl mögliher Neutrinoarten. Die Beobah-tungen der SN1987 führten zur Nobelpreisverleihung an M. Koshiba im Jahr 2002.Zu all diesen Abshätzungen und Berehnungen war es aber nötig, auf das Neutrinoüberhaupt aufmerksam geworden zu sein und seine Wehselwirkungseigenshaftenzu verstehen. Ohne ausreihende theoretishe und laborexperimentelle Arbeit wärekeine dieser Zahlen glaubwürdig.1.1 Massive Neutrinos im StandardmodellNeutrinos sind eingegliedert in die Leptonenfamilien des Standard Modells der Ele-mentarteilhen, d.h. sie nehmen niht teil an der starken Wehselwirkung. Ihnenkonnte keine elektrishe Ladung nahgewiesen werden. Im Standardmodell der Ele-mentarteilhen gruppiert sih zu jedem geladenen linkshändigen Lepton ein ungela-denes masseloses Neutrino:




νe

e









νµ

µ









ντ

τ



Wie alle Elementarteilhen haben Neutrinos keine entdekten Anregungszuständeund keine messbare räumlihe Ausdehnung.In der relativistishen Feldtheorie werden Spin 1/2-Teilhen (Fermionen) zunähstdurh vierkomponentige Dira-Spinoren beshrieben [Bjo℄, die der Dira-Gleihunggehorhen. Die vier Komponenten tragen den vier Zustandsmöglihkeiten einesDira-Fermions Rehnung: Teilhen mit Spin up/down und Antiteilhen mit Spinup/down. Da jeder Neutrino�avour bislang nur in zwei Zuständen mit der Helizität2H=-1 (∼Neutrino) bzw. +1 (∼Antineutrino) aufgetreten ist und masselos behandeltwurde, war es unter diesen Voraussetzungen möglih im rehnerishen Formalismusauf die überzähligen Freiheitsgrade zu verzihten und ihn auf eine zweikomponen-tige Theorie herunterzubrehen (Weyl-Formalismus). Für masselose Teilhen sinddie untershiedlihen Helizitäten niht durh eine Lorentztransformation ineinander-überführbar, so dass links- und rehtshändige Zustände voneinander entkoppeln. DieHelizitätszustände masseloser Fermionen sind Eigenzustände zum Chiralitätsopera-tor γ5. Beim Neutrinospinor kann man sih dann also auf Zustände einer Chiralitäteinshränken, so dass ein ν immer linkshändig und ein ν̄ immer rehtshändig auftritt.In der Frage nah der Masse des Neutrinos kam es durh den Nahweis von Flavour-oszillationen zu einem entsheidenden Umbruh. Um den Charakter von Neutrinoszu beshreiben, nutzt man folgendes Szenario [Sh85℄: Es gibt eine Art Neutrino,die dadurh festgelegt ist, aus welher Reaktion sie hervorgeht. Dies de�niert den�shwahen Eigenzustand� des Elektrons, d.h. seinen Flavour |να〉(α = e,µ,τ). Dieser2Der Begri� Helitzität beshreibt die Rihtung des Spins bezüglih der Flugrihtung.



4 Kapitel 1. EinleitungFlavoureigenzustand ist aber niht gleihzeitig ein Eigenzustand des Massenopera-tors M. Beide Zustandsbeshreibungen, der Flavoureigenzustand |να〉 und der Mas-seneigenzustand |νi〉(i=1,2,3), sind über eine unitäre Transformation U miteinanderverbunden,
|να〉 =

∑

i

Uαi|νi〉 und (1.3)
|νi〉 =

∑

α

U †
iα|να〉 =

∑

α

U∗
αi|να〉, UU † = 1 (1.4)welhe im minimalen Fall von drei Masseneigenzuständen und drei Flavoureigenzu-ständen als 3×3 Matrix durh 3 Mishungswinkel und eine Phase beshrieben wird.Der Massenoperator hängt niht explizit von der Zeit ab. Die Eigenzustände zumMassenoperator sind also stationäre Zustände. Diese zeigen im Shrödinger Forma-lismus folgende zeitlihe Entwiklung:

∣

∣νi(t)〉 = e−iEit
∣

∣ νi〉 (1.5)mit
Ei =

√

p2
i + m2

i ≈ p +
m2
i

2p
≈ E +

m2
i

2E
, wenn p≫ mi, E ≈ p (1.6)Die relativen Phasen der einzelnen Eigenzustände der zeitlihen Entwiklung hängenalso vom Untershied der Masseneigenzustände ab.

|ν(t)〉 =
∑

i

Uαie
iEit|νi〉 =

∑

i,β

UαiU
∗
βie

−iEit|νβ〉 (1.7)Welher Flavourzustand nah Durhlaufen einer Streke L vorliegt, wird durh dieÜbergangswahrsheinlihkeit P (α→ β; t) = |〈νβ |ν(t)〉|2 bestimmt:
P (α→ β; t) =

∣

∣

∣

∣

∣

∑

i

UαiU
∗
βie

−iEit

∣

∣

∣

∣

∣

2 (1.8)
=

∑

i

|UαiU∗
βi|2 + 2Re

∑

j>i

UαiU
∗
αjU

∗
βiUβje

−i(Ei−Ej)t (1.9)mit
(Ei − Ej)t ≈

∆m2
ij

2

L

E
(1.10)Wenn man sih zur Veranshaulihung des Sahverhalts auf einen �Zwei-Flavour-Formalismus� beshränkt mit zwei Neutrinoarten, einem Mishungswinkel und keinerkomplexen Phase,
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νβ



 =





cos θ sin θ

− sin θ cos θ



 ·





ν1

ν2



 (1.11)
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P (να −→ νβ) = sin22θ

(

∆m2

4

L

E

) (1.12)als Wahrsheinlihkeit für den Übergang von einem Flavourzustand in den anderen.Der Mishungswinkel θ und die Massendi�erenz ∆m2 dürfen niht vershwinden,damit Neutrinooszillationen möglih sind. Der Mishungswinkel de�niert die Ampli-tude, die Massendi�erenz zusammen mit der Energie und Distanz die Phase.Wenn Neutrinos Materie variabler Elektronendihte durhqueren, kann zusätzlihzu den Oszillationen im Vakuum eine materiebedingte resonante Verstärkung derOszillationswahrsheinlihkeit hinzukommen (MSW- E�ekt) [Sh97℄.Gestützt wird die Theorie der Neutrino-Oszillationen durh eine Reihe von Messun-gen
• der atmosphärishen Neutrinos mit Superkamiokande [Ash04℄

1, 9 · 10−3eV 2 < ∆m2
atm < 3, 0 · 10−3eV 2 (1.13)

sin22Θatm > 0, 9(90%C.L.) (1.14)in Konsistenz mit den Daten, die mit Beshleunigerneutrinos genommen wur-den (K2K [Ahn03℄), wobei das Vorzeihen der Di�erenz hier noh unbekanntist.
• bei solaren Neutrinos mit SNO [Abh08℄, welhe den solaren Neutrino�uss

ΦSNO
ν,8B = (5, 54+0,33

−0,31(stat.)+0,36
−0,34(syst.))× 106 1

cm2s
(1.15)in Übereinstimmung mit dem SSM (Solaren-Standard-Modell) bestimmen konn-ten. In Kombination mit den Daten, die mit Reaktorneutrinos (KAMLAND[Ara04℄) gewonnen wurden, ergeben sih für die Massendi�erenz und den Mi-shungswinkel:

∆m2
solar = 7, 59+0,19

−0,21 × 10−5eV 2 (1.16)
Θsolar = 34, 4+1,3

−1,2

◦ (1.17)In diesem Fall ist das Vorzeihen der Massendi�erenz aus Messungen des MSW-E�ekts bekannt, sodass gilt
m2 > m1 (1.18)Aus den Neutrinooszillation folgt also, dass mindestens drei Neutrinomasseneigen-zustände existieren müssen, von denen mindestens 2 eine Masse m 6=0 haben. Be-kannt sind die Massendi�erenzen (∆m2

12,∆m2
23) und die Mishungswinkel (Θ12,Θ23).Der verbleibende Mishungswinkel ist bislang nur auf eine Obergrenze hin bekannt:

sin2(2Θ13) < 0, 2 (90 % C.L.) [Apo03℄. Mit dem Folgeexperiment Double-Chooz[Ard06℄ wird eine Sensitivität von sin2 Θ13<0,03 erwartet.



6 Kapitel 1. EinleitungSeit durh die Oszillationsexperimente nun also belegt ist, dass es zumindest zweiMasseneigenzustände mit einer endlihen Ruhemasse m6=0 existieren, ist die Verein-fahung zu Weylspinoren ausgeshlossen. Die Existenz einer Neutrinomasse führtdarüberhinaus dazu, dass die Helizität nun vom Bezugssystem abhängt. Um niht-vershwindende Dira-Massenterme zu erhalten, werden rehtshändige Neutrinos,bzw. linkshändige Antineutrinos sogar nötig.Auf diese Weise eingebettet in den Rahmen des Standardmodells der Elementarteil-hen nehmen die Neutrinos eine Sonderrolle ein. Mit ihren besonderen Eigenshaftenvon elektromagnetisher und starker Ladungsfreiheit und Masse, rütteln sie an derklaren Trennung zwishen Teilhen und Antiteilhen. Die Frage ist noh niht ab-shliessend geklärt, ob das Neutrino gleih seinem Antiteilhen ist (Majorananeu-trino), was ermöglihen würde, dass Rehtshändigkeit und Linkshändigkeit zwei Zu-standsformen eines einzigen Teilhens wären oder ob Neutrino und Antineutrinountershiedlihe Teilhen (Diraneutrinos) sind, die nur in jeweils einer Form derHändigkeit aktiv auftreten? Es könnte also ein einziges Neutrino geben, das inrehtshändigem oder linkshändigem Zustand vorkommen kann.Wäre ein Neutrino tatsählih ein Majoranazustand, wäre ein Ansatz zum Verständ-nis der groÿen Massendiskrepanz zwishen den Neutrinos3 und den restlihen Ele-mentarteilhen über den Seesaw-Mehanismus Typ I gegeben. Diramassentermetreten im Standardmodell nah der Form
HΨ = mψ(ΨΨ) = mΨ(ΨL + ΨR)(ΨL + ΨR) (1.19)

= mΨΨLΨR + h.k. (1.20)auf.Im Falle von Majorananeutrinos, die zwishen Teilhen und Antiteilhen niht un-tersheiden, bestehen beide hiralen Zustände aus einer Überlagerung von Zustandund ladungskonjugiertem Zustand [Ber06℄:
ΨM,L = ΨL + ΨC

L (1.21)
ΨM,R = ΨR + ΨC

R (1.22)Damit gibt es weitere möglihe Massenterme der Form
HΨ,M = mΨ,MΨΨC + h.k. (1.23)Ein ΨC vernihtet ein Antiteilhen und erzeugt ein Teilhen, ein Ψ vernihtet einAntiteilhen und erzeugt ein Teilhen. Es werden also Übergänge des Types l → lbzw. l → l erzeugt [Sh97℄. Während für geladene Dirateilhen dieser Übergangvon Teilhen zu Antiteilhen und vie versa mit einer Verletzung der Ladung gleih-käme und damit verboten ist, ist für ladungslose Neutrinos ein solher Übergang3unter der Voraussetzung, dass die Di�erenzen der Massen im Verhältnis zur absoluten Massegroÿ sind



1.1. Massive Neutrinos im Standardmodell 7möglih. Die dabei auftretenden zusätzlihen Massenterme lassen sih kompakt inder Matrixshreibweise angeben:
(ΨL,ΨL

C
)





mM,L mD

mD mM,R









ΨC
R

ΨR



 (1.24)Die Diagonalisierung dieser Massenmatrix ergibt zwei Eigenzustände
m1 =

m2
D

mM,R
(1.25)

m2 = mM,R

(

1 +
m2
D

m2
M,R

)

≈ mM,R (1.26)wobei m2=mM,R ein shwerer Eigenzustand in der Gröÿenordnung von mM,R = 1015eV sein kann und m1 ein leihter Eigenzustand ist, dessen Masse gerade um dasVerhältnis von mD zum shweren Eigenzustand m2 unterdrükt ist. Die Festlegungder absoluten Skala der Neutrinomasse und die Ausrihtung der Hierarhie kanndann dazu führen, die enthaltene Diramasse mD zu identi�zieren.Die einzige bislang bekannte Möglihkeit, die Majorana-Natur des Neutrinos experi-mentell nahzuweisen, ist der Nahweis eines neutrinolosen doppelten β-Zerfalls. Da-bei zerfallen zwei gebundene Neutronen gleihzeitig, während die zunähst erwarteteEmission von zwei identishen Neutrinos ausbleibt. Damit Kerne einen doppelten

n n

p p

ee− −

ν
R

ν
R

Abbildung 1.3: Eine shematishe Darstellung des neutrinolosen doppelten
β-Zerfalls ist hier aufgetragen. Zwei gebundene Neutronen führen gleihzeitig einenshwahen Zerfall aus. Es werden je zwei Protonen und zwei Elektronen freigesetzt.Das am einen Vertex entstehende νR muss am zweiten Vertex als νL zerstört werden,wenn ein neutrinoloser doppelter β-Zerfall möglih sein soll.

β-Zerfall mahen, muss er zunähst einmal energetish erlaubt sein:
m(Z,A) > m(Z + 2, A) (1.27)



8 Kapitel 1. EinleitungDes weiteren muss der einfahe β-Zerfall verboten sein:
m(Z,A) < m(Z + 1, A) (1.28)Diese Kon�guration kann bei gerade-gerade Kernen aufgrund der Paarenergie auf-treten. Doppelter β-Zerfall kann damit bei 0+ → 0+ Übergängen auftreten.Wenn die Beshreibung der shwahen Wehselwirkung im Standardmodell stimmt,dann muss an beiden Verties (s. Abb. 1.3) von der Erzeugung eines rehtshändi-gen Antineutrinos bzw. der Vernihtung eines linkshändigen Neutrinos ausgegangenwerden. Wenn es bei Neutrinos keine Untersheidungsmöglihkeit zwishen Teilhenund Antiteilhen gibt, ist es folglih auh möglih, dass am einen Vertex ein An-tineutrino erzeugt wird, welhes am zweiten Vertex vernihtet wird und so Nettokein Neutrino emittiert wird. Die Helizitätsbilanz kommt für die Reaktion allerdingsnoh ershwerend hinzu. Ein originär rehtshändiges Teilhen muss als linkshändi-ges Teilhen vernihtet werden. Ein solhes Umklappen der Helizität ist für massiveTeilhen zwar möglih, aber gerade mit der Leihtigkeit der Masse unterdrükt. DieHalbwertszeit T1/2 eines neutrinolosen doppelten β-Zerfalls lässt sih angeben zu[Zub06℄:

T−1
1/2 = G0ν |M0ν |2

(〈mee〉
me

)2 (1.29)mitG0ν : Phasenraumintegral des Zerfalls,
|M0ν |: Matrixelement des Kernübergangs undder Neutrinomasse 〈mee〉:

〈mee〉 = |
∑

i

|Uei|2e2iαimi| (1.30)mit
mi: Masseneigenwerte der Neutrinos,U: unitäre Transformationsmatrix zwishen Flavoureigenzuständen und Massenei-genzuständen,
αi: möglihe CP-verletzende Phasen.Das bislang emp�ndlihste Experiment zum Nahweis des neutrinolosen doppelten
β-Zerfalls stellt das Heidelberg-Moskau-Experiment dar [Kla01℄. Es besteht aus11 kg hohreinem angereihertem 76Ge, welhes gleihzeitig sowohl als Quelle alsauh als Detektor fungiert. Mit diesem Aufbau wurde von 1990-2003 im Gran Sassogemessen. Es ergab sih mit 4,2 σ für die Evidenz des 0νββ-Prozesses ein Wert von[Kla04℄:

T1/2 = (0, 69 − 4, 18) · 1025y (1.31)



1.2. Neutrinos in der Kosmologie 9und damit eine Bestimmung der Neutrinomasse von
〈mee〉 = 0, 44+0,14

−0,2 eV/c2 (1.32)Diese Werte wurden nur von einem Teil der ursprünglihen Kollaboration verö�ent-liht [Kla04℄ und werden überdies kontrovers diskutiert. Eine Bestätigung oder Wi-derlegung des Ergebnisses auf experimenteller Basis blieb bislang leider aus. Dies istinsbesondere verwunderlih, da die Sensitivität des Experiments proportional zu √tansteigt und die Aussagekraft der Messung also durh eine Ausdehnung der Messzeiterhöht werden hätte können4. Erst mit einer neuen im Aufbau be�ndlihen Gene-ration von Experimenten zum neutrinolosen doppelten β-Zerfall (GERDA, Cuore,Nemo, Exo, Majorana, Sno+, ...) kann es zu einer Klärung der Teilhen-Antiteilhen-Natur der Neutrinos kommen.1.2 Neutrinos in der KosmologieIm kosmologishen Standardmodell (ΛCDM) wird nah der ersten Friedmann-Gleihung
kc2

H2R2
=
∑

i

Ωi − 1 (1.33)mit:H: Hubbleparameter=70± 10km/s/Mpk: Krümmung des RaumesR: Expansionsfaktor des Universumsdie Metrik des Raumes in Beziehung zu der vorhandenen Energiedihte Ω gesetzt.Die Energiedihte Ω wird im Verhältnis zur kritshen Energiedihte ̺c=5,1 GeV/m3angegeben5 und setzt sih heute im wesentlihen aus zwei Beiträgen zusammen:
Ω = ΩΛ + ΩM (1.34)mit:

ΩΛ: Vakuumenergiedihte und
ΩM : MaterieenergiedihteHervorstehend in ihrer Aussagekraft zur Bestimmung dieser Gröÿen sind die Cha-rakteristika der Mikrowellenhintergrundstrahlung primordialer kosmisher Photonen.Es handelt sih um ein fast rihtungsunabhängiges Plankspektrum eines Shwarz-körperstrahlers bei 2,725 K (s. auh [Cob℄).4Dies gilt natürlih nur dann, wenn die Linie, die als 0νββ Evidenz identi�ziert wurde, keinUntergrundsignal darstellt, welhes gleihermaÿen mit der Zeit ansteigen würde.5Die kritishe Dihte ̺c ist die Dihte, bei der das Universum mit Ω=1 und k=0 �ah ist.
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Abbildung 1.4: Anisotropien der kosmishen Hintergrundstrahlung [Dun08℄wurden mit dem WMAP-Sateliten aufgenommen. Hier dargestellt ist das Leistungs-spektrum der Hintergrundstrahlung in einer Multipolentwiklung. Unter Winkel vonetwa 1 ◦ zeigt sih der erste Peak, der aus Oszillationen des Baryon-Photon-Fluids her-rührt. Seine genaue Position bestimmt die gesamte Energiedihte im Universum unddamit seine �ahe Geometrie. Seine Höhe de�niert den Materieanteil und aus demVerhältnis des zweiten Peaks zum ersten lässt sih der Anteil der Baryonen an derMateriedihte ablesen.Anhand von Anisotropien im Bereih von 10 µK (s. Abb.1.4, [Dun08℄) ist eine präziseBestimmung nahezu aller kosmologishen Parameter möglih. Die Zusammensetzungder Energiedihten heute ergeben sih zu
ΩΛ=0,742±0,030
ΩM=0,256±0,030wobei

ΩM = ΩCDM + ΩB + Ων (1.35)mit
ΩDM : Dihte dunkle Materie
ΩB : Dihte der Baryonen
Ων : Dihte massiver NeutrinosSowohl ΩΛ als auh der Groÿteil der Materieenergiedihte ΩM können bislang nihtidenti�ziert werden. Ihre Existenz und ihr Ausmaÿ wird aber ebenfalls von einerReihe weiterer astrophysikalisher Messdaten gefordert, deren Übereinstimmungenüberwältigend ist (s. Abb. 1.5). Die Ergebnisse aus der Messung der kosmologi-shen Hintergrundstrahlung (CMB) deken sih mit Messungen des Deelleration-Parameters mit Messungen der Luminosität und Rotvershiebung der Supernovas
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Abbildung 1.5: Im kosmologishen Konkordanzmodell [Cos℄ wird die Überein-stimmung mehrerer astrophysikalisher Messverfahren zugrunde gelegt. Aufgetragen istdas Verhältnis von dunkler Energie zur Materie im Universum. Weiterhin eingetragenist die Grenze für die vershiedene Geometrieoptionen. Nah aktueller Sahlage ist dieGeometrie �ah, d.h. Ω=1,02±0,02 und der Ein�uss der dunklen Energie so stark, dassdas Universum positiv beshleunigt expandiert.SN Ia, Messungen von Galaxienluster, Gravitationslinsen sowie den Messungen zurHäu�gkeit der leihten Elemente He, Li und D.Die einzigen bislang identi�zierbaren Komponenten der Energiedihte Ω sind derbaryonishe Anteil ΩB (= (0,02273±0,00062) /h2))6 und der Beitrag massiver Neu-trinos: Bei etwa 1 s (1 MeV) fand die Abkopplung der Neutrinos von den übrigenTeilhen statt. Ab diesem Zeitpunkt ist die Expansionrate des Universums, be-shrieben durh den Hubble-Parameter, gröÿer als die Wahrsheinlihkeit für eineNeutrinoreaktion mit den verbleibenden Partnern und die Reaktion
e+ + e− ↔ ν + ν (1.36)6h ist der Hubbleparameter in Einheiten von 100 km s−1Mpc−1. Damit ist h2 ≈ 0, 5.



12 Kapitel 1. Einleitungist niht länger im Gleihgewiht. Die Neutrinos bildeten von da ab ein weitestge-hend unabhängiges7 relativistishes Gas, was sih im folgenden zusammen mit demUniversum analog zur kosmishen Photonenhintergrundstrahlung ausdehnte und ab-kühlte. Seine heutige Temperatur wird auf 3
√

4
11

·

Tγ = 1,95K geshätzt [Rin05℄ undihre Häu�gkeit mit 113/m3 pro Flavour erwartet. Die direkte Messung des kosmo-logishen Neutrinohintergrundes ist aufgrund des geringen Wirkungsquershnittesbislang niht möglih. Ihr Dihtebeitrag lässt sih aber abshätzen zu [Les06℄
Ων =

̺ν
̺c

=

∑

mνi

93, 14h2 eV
(1.37)Unter der Annahme degenerierter Neutrinomassen mit je mν<2,3 eV [Kra03℄ bedeu-tet das eine Obergrenze von 14% und mit einer Untergrenze von∑mν=50 meV ausden Oszillationsexperimenten (vgl. mit Glg. (1.14)) bedeutet das eine Untergrenzevon 0,1%8. Die Identität der dunklen Materie bleibt im Kern also ungeklärt. Trotzihrer groÿen Anzahl sind die Neutrinos zu leiht um die gesamte nihtbaryonishenMaterie zu bilden.Die Anzahl von leihten, stabilen und neutralen Teilhen bei z = 1000-3000, wiePhotonen und Neutrinos, beein�ussen zunähst einmal das Leistungsspektrum derkosmishen Hintergrundstrahlung. Die Stärke der Modi�kation der Leistungsspek-tren skaliert mit der Anzahl und der Masse der relativistishen Teilhen.Im CMB-Spektrum der Temperaturanisotropien vershiebt die Anzahl der Neutrinosdie Peakpositionen (s. Abb. 1.4). Die Position des ersten Peaks testet die Krümmungdes Universums, bzw. nah der ersten Friedmann-Gleihung (1.33) den Gesamtgehaltdes Universums an Energie, in dem sie das Verhältnis aus Teilhenhorizont zu Distanzzur Zeit der Entkopplung bestimmt, aus welher sih der heutige Sihtwinkel Θheuteder gröÿtmöglihen Fluktuationen zur Zeit der Entkopplung ergibt [Gru05℄:

∆Θheute =
TeilhenhorizontDistanz dec

≈ 3tdec − t
2/3
dec t

1/3
mr

3t0
(1 + z) ≈ 1, 4◦ (1.38)mittdec: Zeitpunkt der Abkopplung des Mikrowellenhintergrundes,tmr: Zeitpunkt der Materie-Strahlungs-Gleihheit,z: RotvershiebungDieser Winkel hängt vom Zeitpunkt der Materie-Strahlungs-Gleihheit tmr über denTeilhenhorizont ab. Das gröÿte Volumen, das zum Zeitpunkt der Entstehung deskosmishen Mikrowellenhintergrundes mit den relativistishen Teilhen in Wehsel-wirkung gestanden hat, der Teilhenhorizont, hängt nämlih von dem Expansions-7Über den β-Zerfall stehen die νe noh in Kontakt mit den Hadronen, bis die Neutronen zuDeuterium gebunden werden.8Ausgehend von den Ergebnissen des Heidelberg-Moskau-Experiments mit 0,2 eV<mν<0,6eV,ergibt sih ein Anteil von 1,3%-3,8%.
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dH(t) = R(t)

∫ t

0

dt′

R(t′)
(1.39)mit

dH(t): Teilhenhorizont undR(t): Gröÿe des Universums.Denn das Expansionsverhalten des Universums ändert sih in Abhängigkeit von derZusammensetzung seiner Energiedihte:
• In einem �ahen strahlungsdominierten Universum gilt:

Rrad ∼
√

t (1.40)
• In einem �ahen materiedominierten Universum gilt:

RM ∼ t2/3 (1.41)Der Zeitpunkt der Strahlungs-Masse-Gleihheit wird mit der absoluten Massenskalader Neutrinos variiert, da relativistishe Neutrinos dem Strahlungsanteil anstelle demMassenanteil zugeshrieben werden müssen [Bas04℄9:
1 + zeq. =

̺CDM + ̺B
̺γ + ̺ν

(1.42)
zeq. = 3100+600

−400 [Bow02] (1.43)Die Ruhemasse der Neutrinos entsheidet über den Zeitpunkt, ab dem die Neutri-nos niht mehr strahlungsartig sind und zur kalten Materie gezählt werden müssen[Bas04℄.
zmν ≈

200 ·mν

0, 1eV
(1.44)Die Höhe der Peaks in Abb. 1.4 werden ebenfalls durh die Präsenz der Neutrinosmodi�ziert. Da die Neutrinos mit ihrer Ruhemasse einen Beitrag zur Materieener-giedihte liefern, ändert eine zunehmende Anzahl an Neutrinoarten die Bilanz derEnergiebeiträge. Der Anteil von ΩM an der Gesamtenergiedihte lässt sih aus derAmplitude des ersten Peaks in Abb. 1.4 ablesen.9Mit zeq. wird die Rotvershiebung bezeihnet, die dem Zeitpunkt der Materie-Strahlungs-Gleihheit tmr entspriht



14 Kapitel 1. EinleitungDarüberhinaus zeigen kosmishe Hintergrundneutrinos Veränderungen des CMB-Spektrums bei kleinen Skalen im Bereih der Silkdämpfung, die dadurh entsteht,dass relativistishe Teilhen aus dihten Regionen herausdi�undieren können. LeihteTeilhen haben mit einer groÿen Jeanslänge die Möglihkeit Dihteansammlungenshneller zu durhqueren, als diese unter der Gravitationswirkung kollabieren kön-nen. Dies führt zur Verhinderung des Kollapses und damit zu einer Unterdrükungder Strukturbildung auf Skalen kleiner als der Jeanslänge. Entsprehend ihrer Massekann auh den Neutrinos eine Jeanslänge zugeordnet werden.
λJ =

√

5πkT

3G̺m
(1.45)mitk: Boltzmannkonstante,T: Temperatur,

̺: Dihte der Materieansammlung,G: Gravitationskonstante undm: MasseZur Zeit der strahlungsdominierten Epohe betrug der Anteil der Neutrinos an derGesamtenergie noh 40%, zur Zeit der Entkopplung des Mikrowellenhintergrundesimmerhin noh 11% [Bas04℄. Zur Zeit der Entkopplung des Mikrowellenhintergrun-des sind die Neutrinos noh stark relativistish. Folglih ist ihr gravitativer Ein�ussim CMB-Spektrum zu erkennen.Aus den WMAP-Daten alleine kann damit zusammenfassend die Anzahl der leihtenrelativistishen Teilhen bei z=1100 mit >2,3 (90%CL) [Dun08℄10 und die Masseder Neutrinos mit ∑imνi = 1, 3eV (90%CL) angegeben werden. Damit kann eineweitere kosmishe Hintergrundstrahlung, die mit den Neutrinos identi�ziert werdenkann, als nahgewiesen betrahtet werden.Über die Modi�kationen des kosmishen Photonenspektrums hinaus führt die Exis-tenz massiver Neutrinos zur Veränderung der Strukturbildung der Materie im Uni-versum. Neutrinos unterdrüken die Dihte�uktuationen auf Skalen, die kleiner alsihr Wehselwirkungshorizont zu dem Zeitpunkt sind, an dem sie niht-relativistishwerden [Les06℄. Die Entwiklung der Materiestruktur wird den mit Galaxiensurveys(2dF, SDSS), Gravitationslinsene�ekten, Galaxienlustern und dem Lyman-α-Forestgemessen (s. Abb. 1.6). Massive Neutrinos führen auh hier zu einer Reduktion vonStrukturen auf kleinen Skalen.10LEP-Messungen zur Breite der Z-Zerfalls bestimmen die Anzahl der aktiven Neutrino�avoursauf 2,984±0,008 (PDG) in Übereinstimmungen zu Annahmen innerhalb des Standardmodells.
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Abbildung 1.6: Das Leistungspektrum der Materieverteilung wird hier ausmehreren Messgröÿen zusammengesetzt. Eine Abhängigkeit ∼ 1/λ2 wird erwartet.Zusätzlihes Fehlen von Materieansammlungen auf kleinen Skalen wird als Maÿ für denAnteil Ων an ΩM angesehen.In der Kombination beider Leistungsspektren, dem der kosmishen Hintergrund-strahlung und dem der Materieverteilung, lassen sih engere Grenzen für die Summeder Neutrinomasse erstellen. Die Ergebnisse variieren mit den verwendeten Messda-ten und Annahmen. Viele der Gröÿen zeigen eine starke Korrelation zueinander.Von besonderer Bedeutung ist die Antikorrelation der Summe der Neutrinomassenund der Zustandsgleihung der dunklen Energie mit dem Parameter ω (s. Abb. 1.7).Mit einer unabhängigen Bestimmung der Neutrinomasse in Laborexperimenten lässtsih damit umgekehrt der Charakter der dunklen Energie einshränken. Würde dasLaborexperiment KATRIN beispielsweise eine Neutrinomasse oberhalb von 0,2 eV�nden, so wäre das ein Zeihen dafür, dass die dunkle Energie niht mit einer zeit-lih und räumlih konstanten Dihteverteilung unabhängig von der Ausbreitung desUniversums beshrieben werden kann. Ein konstanter λEinstein-Term entsprähe zumVergleih einem ω=-1.
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Abbildung 1.7: Der Zusammenhang zwishen dunkler Energie und Neutri-nomasse [Ser07℄ [Han07℄ im Vergleih von Laborexperimenten zu kosmologishenDaten wird in dieser Darstellung veranshauliht. Es werde die Daten des Heidelberg-Moskau-Experiments in blau und eine hypothetishe Neutrinomasse, eingetragen ingrau, die mit dem KATRIN-Experiment bestimmt werden könnte, von mν=0,28 eV,bzw. eine mββ=0,18 eV wie sie mit GERDA bestimmt werden könnte, unter der Vor-aussetzung, dass Neutrinos Majoranateilhen sind.1.3 Direkte Neutrinomassenbestimmung anhand derKinematik shwaher ZerfälleNeben den Zugängen zur Neutrinomasse über kosmologishe Beobahtungen oderdem neutrinolosen doppelten β-Zerfall bietet die Kinematik shwaher Zerfälle diedirekteste und eine weitestgehend modellunabhängige Methode zur Bestimmung derNeutrinomasse. Dazu muss das β-Spektrum im hohenergetishen Endpunktsbereihpräzise gemessen werden (s. Kap. 1) [Fer34℄.Die Messung des Endpunktbereihs eines Spektrums steht immer in direkter Kon-kurrenz mit der Untergrundzählrate. Die relative Aktivität über dem Untergrundim relevanten Endpunktsbereih muss deshalb möglihst groÿ sein. Dies geshiehtdurh die Wahl eines β-Strahlers mit möglihst niedrigem Endpunkt. Zwei Elementewerden untersuht: Tritium und Rhenium.
187Re ist der β-Strahler mit dem niedrigsten Endpunkt (E0 = 2,47 keV). Dabei weister eine lange Halbwertszeit von 4,35·1010 Jahren auf. 187Re kann damit in einemAufbau eingesetzt werden, in dem Quelle und Detektor identish sind, indem 187Re



1.3. Direkte Neutrinomassenbestimmung 17beinhaltende Kristalle auf 85mK gekühlt werden und die gesamte fehlende Energie,die durh das Neutrino fortgetragen wird, kalorimetrish bestimmt wird [Mar℄. Aufdiese Weise wird niht aufgelöst, in welher Weise die Energie auf die β-Teilhenund den Tohterzustand des Kerns verteilt ist. In erster Näherung ist diese Mes-sung damit unabhängig von der Endzustandsverteilung der Tohterzustände. Dasbisher erreihte Ergebnis des Vorläuferexperiments MIBETA und MANU liegt beim(νe) ≤15 eV 90 %CL [Mar℄). Das angestrebte Sensitivitätslimit von MARE-I, derZusammenführung beider Experimente, liegt bei 2 eV/2, skaliert aber überdem mitder Anzahl der eingesetzten Kalorimeterkristalle. Damit ist es möglih, eine weitaushöhere Sensitivität zu erreihen, wenn hinreihend viele Kristalle mit gleihen Eigen-shaften, insbesondere der gleihen Energieau�ösung hergestellt werden können.Tritium-β-Spektren wurden seit den 1940er Jahren mit einer Vielzahl von Expe-rimenten vermessen. Die sensitivsten Messungen der Neutrinomasse wurden mitelektromagnetishen Spektrometern des MAC-E-Filter-Typus (s. Kap. 1) erreiht[Ott08℄.Die Messgröÿe ist eine inkohärente Summe:
m2
νe

=
∑

|Uei|2 ·m2
νi

(1.46)Sie hebt sih ab, von dem Massenbegri�, der anhand von neutrinolosem doppelten
β-Zerfall zugänglih ist, da dort eine kohärente Summe gebildet werden muss, beider Phasenfaktoren zu gegenseitigen Auslöshungen führen können (s. Glg. (1.30)).Während die Neutrinomasse mνe , die aus der Kinematik shwaher Zerfälle ermit-telt werden könnte, eine eindeutige Aussage über die Summe der Masseneigenwerte
∑

i mi mahen kann11, bleibt die Information über die Neutrinomasse mee auf dieenthaltenen CP-verletzenden Phasen unbestimmt (s. Abb. 1.8).Der erreihte Wert liegt bei [PDG℄
mνe < 2eV (95%C.L.) (1.47)Er fuÿt auf den Ergebnissen zweier Experimente: Der Messung einer shokkonden-sierten T2-Quelle in Mainz und einer gasförmigen T2-Quelle in Troitsk:Mainz: m2

νe
= −0, 6 ± 2, 2 ± 2, 1 eV 2/c4 mνe ≤ 2, 3eV/c2 [Kra05] (1.48)Troitsk: m2

νe
= −2, 3 ± 2, 5 ± 2, 0 eV 2/c4 mνe ≤ 2, 1eV/c2 [Lob04] (1.49)Das Ergebnis des Troitsk-Experiments ist niht direkt mit dem Ergebnis aus Mainzzu vergleihen, da zur Auswertung der Daten aus Troitsk eine stufenförmige Anoma-lie12 in der Nähe des Endpunktes des β-Spektrums in die Analyse mit einge�ossenist. Ohne die Berüksihtigung dieser Anomalie liegen die Werte für m2

νe
niht imphysikalish erlaubten Bereih.11und damit der kosmologish relevanten Gröÿe12Wenn ein Zählratenübershuss unterhalb des Endpunktes vorliegt, so führt dies zu einer Stufeim integralen Spektrum.
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Abbildung 1.8: Die Neutrinomassenbegri�e im Zusammenhang mit 0νββ-und β-Zerfalls-Experimenten [Ott08℄ untersheiden sih grundsätzlih voneinan-der. Die Observable des neutrinolosen doppelten β-Zerfalls (hier mit mee bezeihnet)und die direkte Neutrinomassenbestimmung mittels der Kinematik des einfahen β-Zerfalls sind hier gegen die kosmologish relevante Gröÿe der Summe über die Massen-eigenzustände ∑i m(νi) aufgetragen. Während sih die Observable des neutrinolosendoppelten β-Zerfalls mee als Band abzeihnet, ersheint Masse m(νe) der direkten Mas-senbestimmung als Linie. Dies ist jeweils für die normale Massenhierarhie (links) unddie invertierte Massenhierarhie (rehts) aufgetragen. Die Breite der Observablen m(νe)ergibt sih aus den noh bestehenden Unsiherheiten der Mishungswinkel, die Breiteder Observablen mee zusätzlih aus den niht bekannten Majoranaphasen.Das KATRIN-Experiment ist ein Aufbau, der die Neutrinomasse aus dem Tritium-β-Spektrum mithilfe eines MAC-E-Filters und einer gasförmigen molekularen Tritium-quelle bestimmen soll. Bei drei Jahren e�ektiver Messzeit wird das KATRIN-Experimenteine Neutrinomasse von 0,35 eV/2 (0,3 eV/c2) mit 5 σ (3σ) nahweisen können. ImFalle, dass keine Neutrinomasse entdekt werden sollte, erlaubt die avisierte Sensitivi-tät des Experiments eine Bestimmung einer Obergrenze vonmν < 0,2 eV/c2 (90 % C.L.) [Ang04℄.Wenn das KATRIN-Experiment zu einer Bestimmung der Neutrinomasse oberhalbvon 0,2 eV/2 käme, dann würde das
• hierarhishe Neutrinomassen weitestgehend ausshlieÿen, und damit den zuvorbeshriebenen Seesaw Mehanismus Typ I zugunsten eines Seesaw Mehanis-mus Typ II disfavorisieren,
• Entartungen zwishen vershiedenen kosmologishen Parametern aufbrehen,so dass beispielsweise der Ansatz einer Beshreibung der dunklen Energie dar-aus hervorgehen könnte.
• zu einer Bestätigung des Ergebnis des neutrinolosen doppelten β-Zerfalls führenund damit der Majorananatur des Neutrinos Vorshub leisten.



1.3. Direkte Neutrinomassenbestimmung 19Gliederung der ArbeitDie vorliegende Arbeit ist wie folgt gegliedert:
• Im anshlieÿenden Kapitel wird die Bestimmung der Neutrinomasse aus demT2-β-Spektrum erläutert und der Aufbau des KATRIN-Experiments beshrie-ben.
• Im dritten Kapitel werden die statistishen und systematishen Unsiherheitendes KATRIN-Experiments besprohen. Wobei insbesondere auf den Ein�usseines stabilen elektrishen Retardierungspotentials eingegangen wird. Die Auf-gaben und Möglihkeiten von Kalibrationsquellen in diesem Zusammenhangwerden dargelegt.
• Das vierte Kapitel behandelt die kinetishe Energie von kondensierten Kon-versionselektronen. Gründe für Langzeitstabilität und möglihe Ursahen fürStabilitätseinbrühe werden angegeben.
• Das fünfte Kapitel beshreibt den experimentellen Aufbau der hier getestetenQuelle aus kondensiertem 83mKr im Detail.
• Im Zentrum des sehsten Kapitels stehen die Messdaten, die mit der kondensier-ten Kryptonquelle am ehemaligen Mainzer-Neutrinomassenspektrometer hin-sihtlih der Stabilität der K-32-Konversionselektronenenergie genommen wur-den. Die untershiedlihen Filmpräparationsmethoden werden beshrieben.Ein�üsse auf die Stabilität von seiten der Quelle aber auh von seiten derHohspannung und des Spektrometers werden diskutiert.
• Das siebte Kapitel behandelt das Spektrum der 83mKr-Konversionselektronen-quelle im Bereih von 7 keV-32keV. Die Verhältnisse der Konversionskoe�zi-enten und die jeweiligen Bindungsenergien werden untersuht. Die Kernüber-gangsenergien werden daraus berehnet.
• Im abshlieÿenden ahten Kapitel wird eine Zusammenfassung der Arbeit undein Ausblik auf zukünftige Stabilitätsüberwahung mit der Konversionselek-tronenquelle gegeben.
• Im Anhang �nden sih tabellierte Werte zu Bindungsenergien und Kondensa-tionsbindungsenergien. Daneben wird das Substrat HOPG weitergehend ha-rakterisiert und Angaben zur Voltmeterkalibration des eingesetzten Präzisions-digitalvoltmeters gemaht.
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Kapitel 2Das KATRIN-Experiment
Das Karlsruhe Tritium Neutrino Experiment (KATRIN) ist ein im Aufbau be�ndli-hes Laborexperiment zur Bestimmung der Elektronneutrinomasse. Der Aufbau istausgelegt, eine Sensitivität von 200 meV/2 zu erreihen.KATRIN besteht aus einer fensterlosen Tritiumgasquelle, einer Transport- und Pump-streke, einem zweifahen Elektronenenergie�lter und einem Detektor. In einem drit-ten Energie�lter gleihen Typs wird die Spannungsüberwahung an einen nuklearenStandard angekoppelt, um so die Stabilität der Filterspannung zu überwahen.2.1 Der β-Zerfall und die NeutrinomasseDie Kinematik shwaher Zerfälle bietet den direktesten Zugang zur Neutrinomasse.Die Argumentationskette zur Bestimmung der Neutrinomasse kommt ohne weiter-gehende Forderungen an die Eigenshaften des Neutrinos aus.Beim β-Zerfall eines nakten Kerns der Kernladungszahl Z und Massenzahl A ver-teilt sih die freiwerdende Energie auf die Ruhemassen und kinetishen Energien desentstehenden Tohterkerns, des Elektrons und des Neutrinos:

(Z,A) −→ (Z + 1,A) + e− + ν̄e (2.1)Die allgemeine Form eines β-Spektrums lässt sih mit Fermis Goldener Regel ablei-ten:
dṄ

dE
=

2π

h̄
|M |2̺(E,mν̄e

) (2.2)Die Rate der Elektronen Ṅ , die im Energieintervall von E bis E + dE emittiertwerden können, ist einerseits proportional zum Kernmatrixelement |M |2, welhes



22 Kapitel 2. Das KATRIN-Experimentdie genaue Dynamik des Zerfalls beshreibt, andererseits zu der Phasenraumdihte ̺,die Elektronen und Neutrinos als Fermionen, die dem Pauliprinzip unterliegen, nihtübershreiten können.Die Phasenraumdihte ̺ hängt neben der Energie der Elektronen zusätzlih von derNeutrinoruhemasse mν̄e
ab.

̺(E,mν̄e
) = F (Z+1, E)·p·(E+mec

2)·(E0−E)
√

(E0 − E)2 −m2
ν̄e

c4·Θ(E0−E−mν̄e
c2)(2.3)Dabei istF(Z+1,E): Fermifunktion,p: Impuls des Elektrons,mec

2, mν̄e
c2: Ruheenergie des Elektrons bzw. des Elektronantineutrinos,Z+1: Ladung des Tohterkerns,E: kinetishe Energie des Elektrons undE0: Endpunkt des β-Spektrums, welher sih nur um die Rükstoÿenergiedes Kerns vom Q-Wert des Übergangs untersheidet.Das emittierte Elektron wehselwirkt elektrostatish mit dem entstehenden Tohter-kern. Diese Einwirkung ist damit abhängig von der Protonenanzahl des Tohterkerns(Z=1) und führt zu einer Korrektur in Form der Fermifunktion. Sie ist dem leptoni-shen Anteil des Übergangsmatrixelements beigestellt.Beim Zerfall des Neutrons in ein Proton, Elektron und Antineutrino ist die Änderungdes Gesamtspins ∆ J=0,1. Die Parität des Nukleons ist erhalten. Die Spins der Lep-tonen können nun entweder zu S=1 oder zu S=0 koppeln. Dadurh ist der β-Zerfallim allgemeinen Fall eine Superposition eines Fermi- und Gamow-Teller-Übergangs.Das Kernmatrixelement |M |2 setzt sih dabei folglih aus beiden Matrixelementen1mit ihren jeweiligen Kopplungskonstanten zusammen, deren Werte aus dem Zerfalldes freien Neutrons abgeleitet werden können. Bei übererlaubten Übergängen, d.h.Übergängen in einem Isospinmultiplett, sind die Kernmatrixelemente unabhängigvon der Elektronenenergie E.Tritium als β-Strahler eignet sih aufgrund seiner Eigenshaften besonders gut zurVermessung eines β-Spektrums zur Bestimmung der Neutrinomasse:1Wenn Spin J und Parität des zerfallenden Neutrons sih niht ändert, also ∆J = 0 gilt, unddie Spins der Leptonen zu S = 0 koppeln (L=0 vorausgesetzt), nennt man den Übergang einen'Fermi-Übergang'. Koppelt der Spin der Leptonen aber zu S = 1, ist also ihr Gesamtdrehimpulsauh =1 (wegen L =0), dann nennt man den Übergang einen 'Gamow-Teller (GT) Übergang', unterder Bedingung, dass das Nukleon die gleihe Parität behält.



2.1. Der β-Zerfall und die Neutrinomasse 23Tritium hat mit 18575 eV einen niedrigen Endpunkt für einen β-Strahler. Daraus re-sultiert eine verstärkte relative Zählrate im Endpunktsbereih. Da beim Tritiumzer-fall Mutter- und Tohterkern einander Spiegelkerne sind, der Übergang also in einemIsospinmultiplett statt�ndet, handelt es sih um einen übererlaubten Übergang. Dasführt zu einer geringen Maximalenergie und doh reht kurzen Halbwertszeit von12,3 a. Dadurh ergibt sih eine relativ hohe Zählrate im Verhältnis zur eingesetztenTritiummenge. Dies ist wihtig, um die Streuwahrsheinlihkeit in der Quelle ge-ring zu halten. Streuungen führen zu Energieverlusten oder Rükstreue�ekten undbeeinträhtigen so das gemessene β-Spektrum.Da Tritium (1p,2n) eine sehr einfahe Form der Anbindung eines Neutrons darstellt,ergeben sih gleih mehrere positive E�ekte für das β-Spektrum. Zum einen ergebensih mit Z=1 geringste Energieverluste durh Streuung. Des weiteren resultiert ausder Kombination von Z=2 des Tohterkerns 3He und dem Endpunkt von 18575 eVeine annähernd konstante Fermifunktion von 1,1875. Drittens hat das Tritiummo-lekül und der Tohterzustand eine berehenbare Elektronenhülle. Damit sind diemöglihen angeregten elektronishen Zustände und die jeweiligen Übergangswahr-sheinlihkeiten theoretish zugänglih.Ihr Betrag wurde für den Fall von T2 in [Rob88℄ angegeben mit:
|M |2 = |MF |2 +

(

gA
gV

)2

|MGT |2 (2.4)
gV = gF · cos ΘC (2.5)
|M |2 ≈ 5, 55 (2.6)mit

|MF |2: Fermiübergangsmatrixelement,
|MGT |2: Gamow-Tellerübergangsmatrixelement,
gV : vektorielle Kopplungsstärke,
gA: axiale Kopplungsstärke,
gF : shwahe Kopplungsstärke und
ΘC : Cabbibowinkel.Um zu berüksihtigen, dass beim shwahen Zerfall eines freien Neutrons ein down-quark als shwaher Eigenzustand d' in ein up-quark übergeht, werden Übergängevon d'↔ u mit der Wahrsheinlihkeit |Vdu|2, also dem entsprehenden Eintrag in derCKM-Mishungsmatrix der Quarks, erwartet, wobei ΘC der Cabbibo-Mishungswin-kel ist.

Pd→u ∝ |Vdu|2 ≈ cos2 ΘC ≈ 0, 96 (2.7)Zur Beshreibung werden Rehnungen mit der �sudden approximation� herbeigezo-gen. Ausgangspunkt ist hier die Annahme, dass die Emission des Elektrons shnell im



24 Kapitel 2. Das KATRIN-ExperimentVergleih zu den Relaxationsbewegungen der Hüllenelektronen ist. Die Wellenfunk-tion ϕi der Hülle vor dem Zerfall bleibt also solange gewahrt, dass sih die möglihenEnergieniveaus der Endzustände dem gegenüberstellen lassen. Aus dem Überlappzwishen ϕi zu ϕf lässt sih die Wahrsheinlihkeit für den Übergang Pik→fn ange-ben:
Pik→fn = |〈ϕfn |ϕik〉|2 (2.8)Jeder möglihe Endzustand des Tohtermolekülions und jeder möglihe Anfangszu-stand des zerfallenden Tritiums führt zu einem leiht anderen β-Spektrum. All dieseSpektren müssen mit ihren jeweiligen Wahrsheinlihkeiten Pik→fn gewihtet über-lagert werden, um die Messdaten zu beshreiben.Das veränderte Spektrum ergibt sih dann mit den Anregungsenergien der Elektro-nenhülle nah dem Zerfall Vn und der Variation der Anfangszustände Vk zu:

dṄ

dE
= const · |M |2F (Z + 1, E)p(E + mec

2) · (2.9)
∑

n,k

Pik→fnεk,n

√

ε2
n,k −m2

ν̄e
c4Θ(εn,k −mν̄e

c2) (2.10)
εn,k = E0 − E + (Vk − Vn) (2.11)(2.12)Die Rotations- und Vibrationsanregungen des Endzustands des Tohtermoleküls2aufgrund des Elektronrükstoÿes versetzen den Endpunkt um 1,7 eV und verbrei-tern ihn auf 0,36 eV. Weitere Vershmierungen werden durh Dopplervershiebungenaufgrund der thermishen Bewegung der Kerne möglih.Im Moment des Zerfalls liegt das Neutrino als shwaher Eigenzustand im Elek-tron�avour vor. Eine Bestimmung der Neutrinomasse anhand der Impulsverteilungder emittierten Elektronen bedeutet eine Projektion des Neutrinozustandes auf dieMasse. Die Masse des Neutrinos als Flavoureigenzustand ist damit eine Überlagerungder drei möglihen Masseneigenzustände des Neutrinos mit den jeweiligen Wihtun-gen der Neutrinomishungsmatrix (s. Gleihung (1.4)). Die möglihe kinetisheMaximalenergie der entstehenden Elektronen reduziert sih durh die Masseneigen-werte des entstehenden Neutrinos. Damit ergibt sih das resultierende β-Spektrumin diesem Sinne als eine Summe über die drei Spektren entsprehend der drei Mas-seneigenwerte.Wenn Neutrinos mit nur dem leihtesten Masseeigenzustand und keiner weiteren ki-netishen Energie geboren werden könnten, dann sind diese energetish niht in derLage in der Folge zu oszillieren. Bei geringerer kinetisher Energie der Elektronenalso steigender Energie der Neutrinos, wird das Oszillieren energetish wieder mög-lih. Am obersten Ende des Elektronenspektrums ist aber anzunehmen, dass dieeinzelnen Neutrinomasseneigenzustände ausfrieren. Leider kann die Frage, ob es sol-he niederenergetishe Neutrinos geben kann, die niht oszillieren können, d.h. die2Elektronishe Anregungen können bei geeigneter Wahl des Auswertefensters vernahlässigt wer-den. Gleihes gilt für die Variation der Anfangszustände (s. Abshnitt zur Tritiumquelle).



2.1. Der β-Zerfall und die Neutrinomasse 25nur die Energie der Ruhemasse mi haben, mit KATRIN niht geklärt werden. DieAu�ösung des KATRIN-Experiments reiht niht aus, um die denkbaren Stufen dereinzelnen Masseneigenzustände der Neutrinos zu erkennen. Es wird eine gewihtetequadratishe Neutrinomasse angesetzt:
m2

ν̄e
:=

3
∑

i=1

|Uei|2m2
νi

(2.13)In Abb. 2.1 ist der Endpunktsbereih des β-Zerfalls eines Tritiummoleküls T2 bei18,575 keV zur Vereinfahung ohne Rotations- und Vibrationsanregungen dargestellt.Für mν̄e
c2=0 eV fällt das Spektrum quadratish zum Endpunkt hin ab (s. Glg.(2.3)). Eine von Null vershiedene Masse (hier �ktiv mit 10 eV/2 gerehnet) führtzu einer harakteristishen Krümmung und shlieÿlih zu einem Vershwinden derZählrate bereits bei E0 − E = mν̄e

c2. Auh wenn die Neutrinomasse das Spektrumin jedem Energiebereih beein�usst, ist ihre Signatur, d.h. ihr relativer Anteil an derForm des Spektrums im Endpunktsbereih des β-Spektrums am ausgeprägtesten.
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Abbildung 2.1: Dargestellt ist die Signatur der Neutrinomasse. Knapp un-terhalb des Endpunkts des Spektrums be�ndet sih die höhste Sensitivität auf dieNeutrinomasse.Bei der Betrahtung der experimentellen Signatur der Neutrinomasse kann der Un-tergrund bei der Vermessung des Spektrums niht weiter vernahlässigt werden. DieSignatur wird bei hohen Elektronenenergien durh den Untergrund des Spektro-meters überragt und bei niedrigeren Energien durh die ansteigende Zählrate des
β-Spektrums. Das Optimum ist erreiht [Ott06℄, wenn die gesamte Zählrate geradedas dreifahe der Untergrundzählrate beträgt.Bei der Annahme von 10−2s−1 Untergrundereignissen bei einer Quellstärke von1011 Bq bedeutet dies, dass die Sensitivität etwa 3 eV unterhalb des kinematishenEndpunkts maximal wird. Die Zählrate ist im sensitiven Endpunktbereih aber bei-spielsweise im letzten eV unterhalb des Endpunktes auf 2 ·10−13 der Gesamtzählrate



26 Kapitel 2. Das KATRIN-Experimentabgefallen. Es ist also ein Energiespektrometer erforderlih, das ein extremes Signalzu Untergrundverhältnis von eben dieser Gröÿenordnung 10−13 bieten kann.



2.2. Der KATRIN-Aufbau 272.2 Der KATRIN-AufbauEin ideales Spektrometer zur Bestimmung der Neutrinomasse durh die Kinema-tik des β-Zerfalls würde alle signaltragenden Elektronen verlust- und störungsfreidurh einen Energie�lter auf den Detektor führen und die Untergrundereignisse se-parieren. Mit nur ∼ 10−2 Signalelektronen pro Sekunde bei einer Gesamtzählratevon ∼ 1011 Ereignissen/s aus den Tritiumzerfällen selbst, die hier als Untergrunder-eignisse gewertet werden müssen, ist ein Spektrometer mit hoher Lumininosität undimmenser Untergrundunterdrükung nötig. Da die Neutrinomasse aus der genauenForm des Spektrums im besonders sensitiven Endpunktsbereih ermittelt wird, isteine hohe Au�ösung für Elektronen mit 18,6 keV sowie ein ausgeprägte Stabilitätdes Filters nötig. Ein kurzer Überblik über den Aufbau des KATRIN Experimentswird in Abb. 2.2 gegeben.
(a)

(b)

(c)

(d)

(e)

Abbildung 2.2: Ein Überblik über das KATRIN-Experiment ist hier skizziert.Die Quellsektion ist mit blau markiert (a). Linkerhand in gelb ist die Kalibrations- undMonitorsektion angedeutet. Rehterhand shlieÿt sih die Transport- und Pumpstreke((b),rot) an, die zu dem Spektrometerdublett ((),(d)) führt. Am rehten Ende in grün(e) ist das Detektorsystem dargestellt.2.2.1 Fensterlose gasförmige Tritiumquelle - WGTSBei KATRIN wird im Standardmodus eine fensterlose gasförmige Quelle aus mole-kularem Tritium verwendet ('WGTS': Windowless Gaseous Tritium Soure, s. Abb.2.3). Eine Quelle solhen Typs wurde in Los Alamos [Rob91℄ entwikelt und späterebenfalls im Neutrinomassenspektrometer in Troitsk eingesetzt.Die KATRIN-Quelle be�ndet sih in einem 10 m langen Rohr (Durhmesser d=90mm).Ein magnetishes axiales Führungsfeld von BS=3,6 T leitet die dort entstehendenElektronen innerhalb eines konstanten Flussshlauhs von 191 T·m2 in RihtungSpektrometer und Detektor.Das Tritiumgas wird auf 27 K bei mindestens ±30 mK Stabilität gekühlt. Es wirdmit einer Isotopenreinheit von 95 % über eine Kapillare in das Quellrohr eingelassen.Die Reinheit wird mit Laser-Raman-Spektroskopie überwaht [Le07℄.Die Signalrate S wird bestimmt durh die e�ektive Quellsäulendihte (̺deff ), welheneben der Isotopenreinheit durh inelastishe Streuung limitiert ist. Abhängig vonden maximalen Startwinkeln, mit denen die Elektronen noh durh das Spektrometer
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Abbildung 2.3: Shematish dargestellt ist die fensterlose gasförmige Tri-tiumquelle mit ihren di�erenziellen Pumpstreken DPS1-R und DPS1-F umrandetvom Kalibrations- und Monitorsystem einshlieÿlih der Rükwand (rear system) unddem Transportsystem mit der weiteren di�erentiellen Pumpstreke DPS2-F und derKryopumpsektion CPS-F.transmittiert werden, lässt sih eine Wahrsheinlihkeit P(̺, d,Θmax) dafür angeben,dass ein Elektron die Quelle ohne Streuprozess durhqueren kann. Eine mittlere freieSäulendihte lässt sih aus dem Kehrwert des totalen inelastishen Wirkungsquer-shnitt σinel für Elektronen bei 18,6 keV berehnen. Bei Säulendihten von d → ∞steigt die e�ektiv nutzbare Säulendihte asymptotish nur bis zu einem Maximalwertan. Das Maximum liegt gerade bei der Hälfte der mittleren freien Weglänge (s. auh[Ang04℄). In Abb. 2.4 ist der gewählte Arbeitspunkt des KATRIN-Experiments ein-getragen. Er liegt bei etwa 90% der halben mittleren freien Säulendihte und beläuftsih auf ̺d= 5·1017m−2 und entspriht einer Injektionsrate von 5· 1019 Molekü-len/s. Die Teilhenzahldihte reduziert sih bis zum ersten Pumpstutzen um einenFaktor 20. Bei einer Di�usionszeit von etwa 1 s ergibt sih eine Zerfallswahrshein-lihkeit von 3,6 ·10−9 Zerfälle pro Sekunde für ein Molekül in der WGTS und 1,8
·1011 Zerfällen pro Sekunde im relevanten Flussshlauh.Die WGTS liefert mit der Stabilität der Quellsäulendihte einen relevanten Bei-trag zur systematishen Unsiherheit von KATRIN. Die Säulendihte variiert mitdem Einlassdruk und der Temperatur des Tritiumgases. Für die Sensitivitätsanfor-derungen von KATRIN wird eine Stabilität von ∆̺

̺ =0,1 % gefordert.Einen weiteren möglihen Beitrag zur systematishen Unsiherheit bildet die Gröÿeder Raumladung, die von den primären und sekundären Ladungen aufgebaut wird,die aus Zerfall und Streuungen resultieren. Neben dem direkten Tohtermolekül
(3HeT )+ können ausgehend von diesem noh 3He+, T+, T+

3 und T+
2 und Elektro-nen entstehen. Aus Stöÿen von Elektronen mit T2 entstehen auÿerdem T−-Ionen.Die Hauptbestandteile sind nah Überlegungen zu energieabhängigen Wirkungsquer-shnitten und Dihten T+

3 -Ionen, Elektronen und T−-Ionen. Pro primäres β-Teilhenwerden ≈ 13 Ionen-Elektronpaare unter Vernahlässigung von Ionisationsprozessenzweiter Ordnung erwartet [Nas05℄. Ausgehend von den 1,8·1011 Zerfällen/s entstehenim gesamten Quellvolumen dann etwa 108 Ionen/(m3s). Diese Ladungen könnenauÿer sih gegenseitig zu neutralisieren auh die Quelle per Di�usion verlassen: ent-weder axial entlang des Magnetfelds bis zum Ende der WGTS oder radial, allerdingsum einen Faktor 104 unterdrükt, durh die magnetishe Speiherung. Die Raumla-dung wird so zunähst niht hinreihend abgetragen.
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Abbildung 2.4: Die e�ektive Quellsäulendihte kann aufgrund von Streuungenmaximal die Hälfte der mittleren freien Säulendihte erreihen. Für KATRIN wird beiMaximalstartwinkeln von 51◦ etwa 90% des Maximalwerts erreiht, was zu einer Säu-lendihte von ̺d= 5·1017 Moleküle/m2 führt. Zum Vergleih sind die Arbeitspunktevon den Vorgängerexperimenten aus Mainz und Troitsk eingetragen.Mit einer analytishen Abshätzung mittels:
Φ(r) = Φ(0)− ̺

4ε0
r2 (2.14)ergibt sih ein Potential von 40 V [Glu℄3. Unter dem Ein�uss ihres eigenen Feldeswürden die Ladungen verstärkt radial di�undieren, was die möglihe Höhe des Po-tentials reduziert. In dem generierten Feld können auÿerdem Elektronen gespeihertwerden, die sih akkumulieren und das Raumladungspotential abbauen. Übershüs-sige Elektronen verlassen das System dank der hohen axialen Leitfähigkeit über dieRükwand. Die Ergänzung von Ionen beiderlei Ladung, die auf die Gastemperaturvon 30 K thermalisiert sind, reduziert die Raumladung weiter auf -5meV. Die Raum-ladungen selbst sollten damit also keinen relevanten Ein�uss auf das Startpotentialder Tritiumzerfälle haben [Nas05℄. Durh die hohe axiale Leitfähigkeit der WGTSwird das Potential der Quelle vom Potential der Rükwand bestimmt.Unabhängig davon sind Plasmainstabilitäten vielerlei Art möglih, werden aber imBereih der thermalisierten Elektrontemperaturen erwartet, also mit auf einer Po-tentialvariation von 3 meV abgeshätzt [Nas05℄.Linkerhand in Abb. 2.3 shlieÿt sih das Kalibrations- und Monitorsystem (CMS-R) mit der potentialde�nierenden beweglihen Rükwand an. Austrittsarbeitsverän-derungen aufgrund von Ober�ähene�ekten auf der Rükwand wirken sih direkt als3Genauere numerishe Untersuhungen ergeben 66V



30 Kapitel 2. Das KATRIN-ExperimentPotentialinstabilitäten oder -vershiebungen des Quellpotentials aus. Diese müssenmit einer Genauigkeit von < 60 meV bekannt sein4. Um diesen E�ekt zu minimierenwerden Goldober�ähen mit T > 150 K diskutiert. Alternativ wäre eine kontinuier-lihe Kontrolle der Austrittsarbeit der Rükwand denkbar.Während der Messperioden zur Bestimmung des β-Spektrums wird die Quelle auf30 K stabilisiert. Zu Kalibrationszweken ist aber auh ein Betriebsmodus bei 150 Kgeplant, bei dem dem Tritiumgas 83mKr-Gas zugemisht wird5. Durh eine Vermes-sung der L3-83mKr-Konversionselektronenlinie 30,5 keV mit einer Breite von Γ=1,19eV müssten Potentialvershmierungen innerhalb der WGTS anhand von Positions-vershiebungen und Linienverbreiterungen trotz der zusätzlihen Gauÿvershmierungwegen der erhöhten Temperatur erkennbar sein.Rehterhand der WGTS in Abb. 2.3 shlieÿt sih die Pump- und Transportstrekebeginnend mit einer di�erentiellen Pumpstreke (DPS) an. Der Ionenanteil in derWGTS wird mit zwei FT-ICR-Fallen (Fourier Transform Ion Cylotron Resonane)untersuht, die am Ein- und am Ausgang der DPS-2F platziert werden. Ionen, diein der WGTS entstanden sind, und diese zwar mit dem Gas�uss in Rihtung Pump-und Transportstreke verlassen können, können aber aufgrund des Gasstromes ausder WGTS heraus nah einer möglihen Re�ektion niht wieder in der WGTS eintre-ten. Mit den FT-ICR-Fallen kann man die Menge an (T+
2n+1)-Ionen dann in der DPSbestimmen und aktiv mit zusätzlihen Dipolen reduzieren. ICR-Fallen funktionierennah dem Prinzip von Penningfallen. Ionen werden radial durh das Quellmagnetfeldgespeihert und axial mit elektrostatishen zylindrishen Retardierungselektroden.Die so gefangenen Ionenwolken werden zu Shwingungen angeregt und die resultie-rende Bewegung mit segmentierten Elektroden kapazitativ aufgenommen. Nah einerFourier-Transformation zeigen sih isotopspezi�she Peaks im Frequenzbild. Ein sys-tematishes Herausdriften spezieller Isotope über die E×B-Drift ist mit diesen Fallenebenfalls möglih [Ubi07℄.2.2.2 Pump- und TransportstrekeUm die Untergrundzählrate bei der Messung des β-Spektrums hinreihend klein zuhalten, ist es erforderlih, siher zu verhindern, dass Tritium in die Spektrometergelangt. Um den tritiuminduzierten Teil des Untergrunds auf unter 10−3 Ereig-nisse/s zu halten, darf niht mehr als eine Flussrate von 10−14 mbar l/s Tritium insHauptspektrometer gelangen. 2 mbar l/s Tritium�uss treten aus der WGTS in dasTransportsystem. Die Reduktion um den Faktor 1014 wird über 2 Stufen erreiht:di�erentielle Pumpstreken (DPS I und II) zu beiden Seiten der Quelle und eineKryoadsorptionspumpstreke (CPS) auf dem Weg zu den Spektrometern.Die DPS-Sektionen reduzieren den Fluss insgesamt um einen Faktor 107 durh 6Pumpports an der DPS1-F und 4 Pumpports an der DPS2-F mit je 2000 l/s Pump-leistung. Der zu tilgende Rest�uss nah der DPS von 0,4 ·10−7 mbar l/s wird auf4Eine Begründung dieses Wertes �ndet sih in Kapitel 3.5Auh D2

83mKr-Mishungen werden geplant



2.2. Der KATRIN-Aufbau 31vergoldetem Edelstahl6 mit einer Belegung aus Argon bei 3-4,5 K in der CPS ad-sorbiert. In 60 Tagen Messzyklus sammeln sih dort maximal 6·1018 T2 Moleküle,was weniger als 1 Ci (=37 GBq) ist, an. Wenn mehr als diese Aktivität in derCPS erwartet wird, kann diese über einen Spül- und Heizprozess gereinigt werden (s.TRAP [Ei08℄). Innerhalb der CPS ist auh eine Anshlussstelle für eine kondensierte
83mKr-Quelle und einen Quellmonitordetektor vorgesehen.Das Transportsystem besteht aus zueinander gekippten Modulen (s. Abb. 2.3). Sosoll verhindert werden, dass sih ungeladene Moleküle axial geradlinig zu den Spek-trometern hinbewegen können. Im geknikten System sind mehrere Wandkontaktenötig, um diese Transportsektion zu überwinden. Jeder Wandkontakt steigert dieWahrsheinlihkeit, dass die Moleküle adsorbiert und damit gespeihert werden.Auh das Vorspektrometer spielt eine Rolle als Teil des Vakuumsystems. Mit seinemgroÿen gut gepumpten Volumen kann es Tritium daran hindern, das emp�ndliheHauptspektrometer zu erreihen. Es hat eine Länge von 3,38 m und einen Durh-messer von 1,7 m bei einer Eintrittsö�nung von DN 200CF.Die Zerfallselektronen werden mit einem Feld von 3,6 T aus der Quelle heraustrans-portiert. Es sinkt niht unter 0,3 T an den Pumpports. Das maximale Feld in derTransportstreke ist 5,6 T. Kriterien für die Feldstärken sind Bewahrung der Adia-basie der Bewegung und damit Siherstellung der Transmissionswahrsheinlihkeit,Minimierung der Energieverluste durh Synhrotronstrahlung und die Kompressiondes Flussshlauhs an geometrishen Engpässen.2.2.3 Elektromagnetishe Führung und der Energie�lter2.2.3.1 MAC-E-FilterIn der einfahsten Kon�guration eines MAC-E-Filters ('Magneti Adiabati Colli-mation with Eletrostati Filter', [Pi92a℄) werden zwishen Quelle und Detektorzwei Magnetspulen soweit auseinandergezogen, dass ihr Magnetfeld auf der Spiegel-ahse auf einen Bruhteil seines Maximalwerts absinkt. Im Gegenzug baut man einelektrostatishes Retardierungspotential eU0 mit einer zylindersymmetrishen Elek-trode auf, sodass das Maximum des Potentialberges für die zu spektroskopierendenTeilhen7 mit dem Minimum des Magnetfelds (s. Abb. 2.5) zusammenfällt. DieseFlähe wird im folgenden Analysierebene genannt.Die Elektronen, die im starken Quellmagnetfeld starten, werden aufgrund derLorentzkraft auf Zyklotronbahnen entlang der Magnetfeldlinien geführt und so indas Spektrometer geleitet. Bei ausreihender Longitudinalenergie gelangen sie dannzum Detektor. Entlang dieses Weges steigt das Magnetfeld bis hin zur Mitte desersten Magneten zunähst an. Mit zunehmender Magnetfeldstärke verringert sihder Gyrationsradius und die Shrittweite während einer Umdrehung eines geführten6Die Goldbeshihtung verhindert das Eindi�undieren von Tritium in die Ober�ähe.7Ein MAC-E-Filter funktioniert im Prinzip je nah Vorzeihen der angelegten Spannung mitpositiven und negativen Ladungen. Hier wird im Hinblik auf KATRIN im folgenden nur noh vonElektronen gesprohen werden. Andere geladene Teilhen sind impliziert.
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Abbildung 2.5: Das Prinzip des MAC-E-Filters wird an dieser Skizze veran-shauliht. Zwei Solenoide bauen ein in homogenes zylindersymmetrishes Magnetfeldauf. Quelle und Detektor werden leiht auÿerhalb des Magnetfeldmaximums platziert.Elektronen, die die Quelle unter beliebigen Starrtwinkeln verlassen, werden aufgrundder Lorentzkraft zu Spiralbewegungen um die Magnetfeldlinien gezwungen und so zumDetektor geführt. Während das Magnetfeld von Bmax hin zu BA abnimmt und damitder Elektronenimpuls in Vorwärtsrihtung kollimiert wird, wird von Zylinderelektro-den ein elektrostatisher Potentialberg aufgebaut, den nur die shnellsten Elektronenpassieren können. So funktioniert ein MAC-E-Filter als energetisher Hohpass�lter.Elektrons. Das Verhältnis aus Shrittweite und Magnetfeldänderung ist im gesam-ten MAC-E-Filter so klein, dass die Bewegung adiabatish abläuft. Unter dieserVoraussetzung ist das magnetishe Bahnmoment µ der Elektronen dann eine Er-haltungsgröÿe. In niht relativistisher Näherung, die bei Tritium-β-Spektroskopiegemaht werden darf, gilt:
µ =

E⊥

B
= const (2.15)mitE⊥: Energie der TransversalenergieB: lokales MagnetfeldIm ansteigenden Magnetfeld werden dann bereits die Elektronen mit den steilstenStartwinkeln nah dem Prinzip einer magnetishen Flashe zurükgespiegelt, sodass



2.2. Der KATRIN-Aufbau 33sih ein maximaler Startwinkel Θmax ergibt, über den hinaus die Elektronen nihtmehr transmittiert werden können8. Für die bei KATRIN gewählten Magnetfeldergilt dann:
Θmax = arcsin

(

√

BS

Bmax

)

= 50, 77◦ (2.16)BS= 3,6 T: Magnetfeld an der QuelleBmax= 6 T: maximales MagnetfeldDer akzeptierte Raumwinkel des MAC-E-Filters ergibt sih damit zu:
∆Ω

4π
=

1− cos Θmax

2
(2.17)Im Anshluss fällt das Magnetfeld bis zur Spiegelebene zwishen beiden Magnetenab. Damit wird der Gyrationsradius gröÿer. Die kinetishe Energie wird mit derGradientenkraft

−→
F ∇ =

−→∇(−→µ · −→B ) (2.18)von der Bewegung transversal zum magnetishen Führungsfeld in Longitudinalener-gie überführt. Dies ist gleihbedeutend mit einer Kollimation des Elektronenimpulsesund seiner Parallelisierung mit dem magnetishen Führungsfeld sowie im Idealfall mitdem elektrishen Feld. Da die Adiabasie bei shwäher werdendem Magnetfeld ab-nimmt, wenn die Elektronen niht gleihzeitig an Longitudinalgeshwindigkeit ver-lieren, muss der Anstieg des elektrostatishen Retardierungspotentials wohldosiertwerden, damit es niht einerseits durh zu zeitigen Anstieg zu einer verfrühten Um-kehr oder andererseits durh verspäteten Anstieg zu nihtadiabatisher Bewegungund damit zu Transmissionsverlusten kommt.In der Analysierebene hat die Kollimation des Elektronenimpulses ihr Maximum.Die verbleibende Winkelverteilung und damit die Abweihung von der Rihtung deselektrostatishen Felds de�niert die Au�ösung des Spektrometers:
∆E

E
=

Bmin

Bmax
(2.19)Im Anshluss werden die Elektronen mit ausreihender Longitudinalenergie in derAnalysierebene dann von der Analysierebene weiter zum Detektor hin beshleunigtund dort nahgewiesen. Ein MAC-E-Filter wirkt also wie ein elektrostatisher in-tegrierender Energie-Hohpass�lter. Ein Spektrum wird aufgenommen, indem mandie angelegte Retardierungsspannung U zwishen Quell- und Elektrodenpotentialvariiert.8Das maximale Magnetfeld des gesamten Spektrometer kann auh an anderer Stelle des Wegesder Elektronen eingestellt werden. Bei KATRIN wird dies aus Untergrunderwägungen der Magnetam Ausgang des Hauptspektrometers sein.
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Abbildung 2.6: Die Transmissionsfunktion für eine isotrop abstrahlende Quellewird an dieser Skizze veranshauliht. Exemplarish werden hier die Einstellung fürKATRIN gewählt.Die normierte analytishe Transmissionsfunktion T eines MAC-E-Filters für eineisotrop emittierende Quelle ergibt sih zu:
T (ES , U0) =
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(2.20)mitES : Startenergie der Elektronen undU0: Retardierungsspannung.Der Verlauf der Transmissionsfunktion für eine isotrop emittierende monoenergeti-she Quelle ohne Energieverluste wird in Abb. 2.6 dargestellt. Elektronen mit sehrsteilen Startwinkeln brauhen eine Übershussenergie ES − qU0 entsprehend dergewählten Au�ösung, um den Energie�lter passieren zu können.Das Untergrundsignal im MAC-E-Filter steigt mit der Nähe des Flussshlauhszur Filterelektrode an. Durh ionisierende Strahlung (Höhenstrahlung, radioaktiveStrahlung) werden Elektronen aus der Filterelektrode oder der Tankwand herausge-



2.2. Der KATRIN-Aufbau 35löst. Die Energie dieser Elektronen ist meist kleiner als 150 eV relativ zum Emissions-ort. Zur Minimierung des Untergrunds im MAC-E-Filter hat es sih als wirkungsvollerwiesen, die Filterelektrode möglihst massearm zu wählen [Fla04℄ [Ost02℄. Elek-tronen, die aus dem Filterelektrodenmaterial herausgelöst werden und niht adiaba-tish oder an niht zylindersymmetrishen Orten des Spektrometers in den sensitivenFlussshlauh di�undieren können, der auf den Detektor abgebildet wird, werden mitder Filterspannung beshleunigt. Sie sind nur wenige eV von den Signalelektronenvershoben. Das rührt von der Potentialdi�erenz zwishen Auslöseort in der Elek-trode zu dem e�ektiven abgesenkten Potential auf dem jeweiligen Nahweisradius.Dieser Untershied ist allerdings zu klein, um von einem Elektronendetektor für keV-Elektronen aufgelöst zu werden.Unabhängig von diesem materialinduziertem Untergrund spannt ein MAC-E-Filterimmer elektrostatishe oder elektromagnetishe Fallen auf (s. [Ess04℄ u. [Val09℄).Gespeiherte Ladungen in diesen Fallen führen durh ionisierende Streuungen mitdem verbleibenden Restgas zu erhöhtem Untergrund. Das Design eines MAC-E-Filters muss die Anzahl und Tiefe dieser Fallen minimieren.Ein MAC-E-Filter kann neben dem integrierenden Modus auh in einem Modus,der die Flugzeit der Testladungen berüksihtigt, als di�erentielles Spektrometerarbeiten. Dieses Verfahren ist in [Bon99℄ beshrieben.2.2.3.2 Die KATRIN-SpektrometerDas KATRIN-Spektrometer besteht aus zwei aufeinanderfolgenden MAC-E-Filtern(s. Abb. 2.7). Während der erste, das Vorspektrometer, die Aufgabe eines Vor�ltersübernimmt, wird mit dem zweiten, dem eigentlihen Hauptspektrometer, das β-Spektrum gemessen.
B=3 x10-4 T

B=2 x10-2 T

spectrometer
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Abbildung 2.7: Vor- und Hauptspektrometer des KATRIN-Aufbaus werdenvon den Elektronen naheinander passiert. Das kleinere Vorspektrometer dient zur gro-ben Vor�lterung des Endpunktsbereihs des Tritium-β-Spektrums, während das groÿ-dimensionierte Hauptspektrometer zur exakten Analyse der Spektrums herangezogenwird.



36 Kapitel 2. Das KATRIN-ExperimentVorspektrometer Mit dem Vorspektrometer soll das zu vermessende Spektrumauf seine letzten 300 eV beshränkt werden. Der Fluss der Elektronen ins Hauptspek-trometer soll damit von 1010 Elektronen/s auf etwa 104 Elektronen/s reduziert wer-den9. Elektronen unterhalb dieser Shwelle sind niht relevant für die Bestimmungder Neutrinomasse und bieten die Gefahr von einer Vermehrung der Untergrundzähl-rate im Hauptspektrometer. Primäre Untergrundelektronen des Vorspektrometersmit der Energie des Retardierungspotential werden vom Hauptspektrometer heraus-ge�ltert.Zusätzlih zu den intrinsishen Fallen im MAC-E-Filter bedingt die KonstellationVor- und Hauptspektrometer weitere Fallen zwishen den Spektrometern[Ess04℄ [Val09℄. Lokale Penningfallen für Elektronen und die Möglihkeit zur Ionen-speiherung in Abhängigkeit vom speziellen elektromagnetishen Design des Vor-spektrometers bergen die Möglihkeit zu erhöhtem Untergrund. Die genaue Charak-teristik der Untergrundelektronen im Verhältnis zum Unterdrükungsfaktor durhdie Vor�lterung gibt das Maÿ der E�zienz des Vorspektrometers an.Das KATRIN-Vorspektrometer hat bei einer Länge von 3,38 m einen relativ groÿenDurhmesser von ∅=1,7m. Seine Dimensionen sind vergleihbar mit den Vorgänger-experimenten in Mainz und Troitsk. Es hat mit einem Magnetfeld von 4,5 T in denSolenoiden, das auf ∼20 mT in der Analysierebene herabsinkt, nah Glg. (2.19) eineAu�ösung von mindestens ∆E=83 eV für 18,6 keV Elektronen. Es wurde ein Drukvon p= 10−11mbar erreiht.Trotz grundlegender Di�erenzen zum Hauptspektrometer, wie der Möglihkeit derIonenspeiherung und die geringe Au�ösung, stellt das Vorspektrometer ein Modelldes Hauptspektrometers dar.Hauptspektrometer Das Hauptspektrometer analysiert das β-Spektrum mit ei-ner Au�ösung von ∆E/E = 0, 93 eV für 18,6 keV Elektronen. Am detektorseitigenAusgang des Hauptspektrometers be�ndet sih der Ort mit dem stärksten Magnet-feld von 6T. Der quellseitige Magnet ist gleihzeitig der detektorseitige Magnet desVorspektrometers. Das Magnetfeld im Hauptspektrometer ist damit asymmetrish.Sinnvoll ist diese Verlegung des maximalen Magnetfelds auf die Detektorseite, da-mit magnetish gespeiherte Elektronen ihre Falle vorzugsweise auf der Quellseiteverlassen und so niht direkt zum Untergrund beitragen. Für die korrekten Trans-missionseigenshaften des Spektrometers ist es deshalb nötig, das Magnetfeld gegendiese Asymmetrie in der Analysierebene mit zusätzlihen Luftspulen zu korrigieren.Die Ein�üsse des Erdmagnetfelds in der Analysierebene müssen ebenfalls mit spezi-ellen Luftspulen kompensiert werden.Das Hauptspektrometer hat ein Volumen von 1258 m3, eine Ober�ähe von 605 m2und ein Gewiht von 192 t (Edelstahl 1.4429). Seine Länge beträgt 23,3 m und seinDurhmesser d ≈ 10 m.Die Gröÿe des Hauptspektrometers erklärt sih aus den Anforderungen an Au�ösung,9Von den 1,8 1011 Zerfällen in der WGTS hat nur Hälfte einen Impuls in Rihtung des vorderenHalbraums.



2.2. Der KATRIN-Aufbau 37Luminosität und Adiabasie. Die Luminosität von KATRIN ist ein Produkt ausQuell�ähe S und Spektrometerakzeptanz inklusive der Detektore�zienz ε:
L = S · ∆Ω

4π
· ε (2.21)Niht zu vernahlässigen sind neben den physikalishen Erwägungen zum Experi-ment auh die Transportmöglihkeiten eines solh groÿen Edelstahltanks vom Her-steller in Deggendorf zur Experimentierhalle in Karlsruhe. Für KATRIN bedeutetedie Passage der Shleuse Johenstein auf der Donau letztlih die Begrenzung desDurhmessers auf d=9,8 m (Innendurhmesser) bei einer Wandstärke von 32 mm.Bei KATRIN beträgt L=20 m2. Der Flussshlauh, der durh Quelldurhmesserund Quellmagnetfeld de�niert ist zu 191 T ·m2, spannt sih in der Analysierebenebei der durh die Au�ösung geforderten Magnetfeldreduktion von 6T auf 0,3 mT zueinem Durhmesser von 9 m auf. Transmission, Adiabasie und Anforderungen an dieFeldhomogenitäten relativ zu der Gröÿe der Ortsau�ösung des Detektors de�nierendie Länge [Val04℄.Zur Untergrundreduzierung wird der Restgasdruk in diesem riesigen Volumen mi-nimal gehalten. Es wurde vor dem Einbau der inneren Drahtelektroden ein Drukvon p= 3 · 10−11 mbar nah dem ersten Ausheizprozess erreiht. Die Ausgasrate derSpektrometerwände belief sih auf nur 1·10−12 mbar·ls·m2 .Das Spektrometer wird zur Untergrundreduzierung mit einer doppelten Lage elek-trish getrennter Drähte ausgekleidet. Auf diese Weise wird die Elektrodenmassereduziert, aus der Untergrundelektronen ausgelöst werden können, welhe ungehin-dert in den Flusshlauh der Signalelektronen gelangen könnten. Gleihzeitig könnenElektronen, die aus dem Vollmaterial der Spektrometertanks auf 18,6 kV austreten,mittels eines repulsiven Potentials elektrostatish abgeshirmt werden.Erste Spannungstests des Spektrometerkorpus auf 45 kV wurden erfolgreih durh-geführt.Das Spektrometer trägt mit seinen verbleibenden Feldinhomogenitäten und Trans-missionsverlusten über die Flähe eines Detektorsegments (s. folgenden Abshnitt)zu den systematishen Unsiherheiten bei, deren Ein�uss durh eine exakte Vermes-sung mittels einer isotrop emittierenden Kalibrationsquelle oder Elektronen-Kanonegeklärt werden kann.2.2.4 DetektorDer Detektor wird in einem Feld von 3-5 T eines separaten Detektormagneten plat-ziert. Der Flussshlauh hat hier einen Durhmesser von 9 m. Eine 12-fahe radialeSegmentierung und eine azimutale Aufteilung in 30◦-Shritten der Detektor�äheist vorgesehen. Es ergibt sih damit eine Aufteilung in insgesamt 148 Detektor-segmente. Ein solher als PIN-Diode aufgebauter Multipixel Si-Halbleiterdetektorbe�ndet sih im Bau. Mit der Ortsau�ösung ist es möglih die radiale Verteilung derZählrate zu beobahten und damit Rükshlüsse auf die Quellsäulendihte zu ziehen,



38 Kapitel 2. Das KATRIN-ExperimentFeldinhomogenitäten im Spektrometer zu bestimmen und zu kompensieren, sowiedie Radialsymmetrie des Aufbaus zu überwahen. Überprüfungen der azimutalenAbbildungseigenshaften sind so ebenfalls möglih. Eventuelle Untergrundursahenlassen sih lokalisieren.Der Detektor soll Elektronen in einem Energiebereih von 10 keV - 32 keV nah-weisen können und eine Energieau�ösung von ∆E < 1 keV (FWHM) aufweisen.Er muss Ereignisraten von von 10−3 1
s bei der Messung im Endpunktsbereih desTritium-β-Spektrums bis zu stärkeren Zählraten von Elektronenkanonen und Kali-brationsquellen mit bis zu 105 s−1 nahweisen können.Sein Untergrundsignal soll im Auswertefenster deutlih unter dem des Spektrometersliegen. Dazu wird der Detektor einerseits passiv mit Cu und Pb abgeshirmt, sowieandererseits mit einem aktiven µ-Vetoshild aus Plastikszintillatoren umgeben.Eine weitere Untergrundreduktion lässt sih dadurh erreihen, dass die Elektronenin einem Feld von 6 T auf 30kV nahbeshleunigt werden. Damit verringert sih dermaximale Einfallswinkel von 45◦ und die Rükstreuwahrsheinlihkeit von P=0,33für 20 keV Elektronen. Auÿerdem halbiert sih der Durhmesser der Flussshlauhs.Mit der Anzahl der ausgeleuhteten Pixel halbiert sih auh deren aufsummierter Un-tergrundbeitrag. Zusätzlih ermögliht die Energievershiebung der Signalelektroneneine Separation von β- und γ-Untergrund aus der Detektorumgebung.2.2.5 MonitorspektrometerAls Präzisionsmessung des Endpunktbereihs des Tritium-β-Spektrums ist dasKATRIN-Experiment in besonderem Maÿe auf eine genaue Kontrolle und Überwa-hung der systematishen Unsiherheiten angewiesen (s. a. Kap. 3). Ein wihtigerParameter dabei ist die Stabilität der Retardierungsspannung. Zur Überwahungder Spannungsstabilität zwishen Quellpotential und Retardierungspotential kommtein weiteres Spektrometer unabhängig von der Hauptstrahlführung in WGTS, Vor-und Hauptspektrometer zum Einsatz. Die gleihe Spannung, die an die Retardie-rungselektrode des Hauptspektrometers angelegt wird, wird zusätzlih an die Re-tardierungselektrode dieses weiteren Monitorspektrometers angelegt, welhes konti-nuierlih eine stabile �monoenergetishe� Kalibrationslinie eines driftlosen nuklearenStandards vermisst (s. Abb. 2.8).Die Spannungskontrolle dieser Art bleibt auf die Überwahung der Potentialdi�e-renzen der Ferminiveaus von Quellen und Retardierungselektroden beshränkt. Siestellt damit eine Kontrolle der rein elektronishen Spannungsmessung dar. Rela-tive Veränderungen der elektronishen Struktur der beteiligten Ober�ähen undPotentialveränderung an Kontaktstellen sind so niht überprüfbar. Die KATRIN-Spannungskontrolle bleibt deshalb niht auf die Monitorbeamline beshränkt, auham Hauptspektrometer wird eine Kalibrationsquelle zur Kontrolle eingesetzt.Monitorspektrometer: Das Monitorspektrometer ist ebenfalls ein MAC-E-Filterwie Vor- und Hauptspektrometer. Es ist aus zwei supraleitenden Solenoiden, ei-



2.2. Der KATRIN-Aufbau 39

Abbildung 2.8: Eine shematishe Darstellung der Spannungsüberwahungmit dem Monitorspektrometer wird hier gegeben. Eine gemeinsame Hohspan-nungsversorgung wird mit der Filterelektrode des Hauptspektrometers und der Filter-elektrode des Monitorspektrometers verbunden. Ein Präzisionsspannungsteiler [Thu08℄zusammen mit einem kommerziellen Digitalvoltmeter liest die jeweils gesetzte Span-nung aus. Während am Hauptspektrometer das Tritium-β-Spektrum gemessen wird,wird gleihzeitig amMonitorspektrometer eine stabile monoenergetishe Elektronenlinieeiner Kalibrationsquelle aufgenommen.ner massearmen Retardierungselektrode aus Edelstahldrähten und zusätzlihen Ma-gnetspulen zur Optimierung des Feldes in der Analysierebene aufgebaut.Dieses Spektrometer wurde vor einer Reihe von Umbauten ehemals als Mainzer Neu-trinomassenspektrometer beshrieben in [Kra05℄ verwendet. Veränderungen diesbe-züglih sind:
• 27 Elektrodensystem→ Einelektrodensystem mit zusätzliher Shirmelektrodeaus Drähten [Fla04℄ [Ost02℄
• vier Solenoide → Reduktion auf zwei Solenoide
• Präzisionsspannungsteiler (<1ppm) und HV-Versorgung (10ppm)
• 4,8 eV Au�ösung (bei 18 keV) → 0,9 eV Au�ösung (bei 18 keV)Das Spektrometer wurde dabei einerseits auf eine Minimalausstattung reduziert,andererseits wurde die angestrebte Hauptspektrometerkon�guration mit einer ein-zelnen Drahtelektrode antizipiert. Die Au�ösung des Monitorspektrometers musste



40 Kapitel 2. Das KATRIN-Experimentdazu verfeinert werden. Es ist prinzipiell möglih die Spannungsüberwahung amMonitorspektrometer bei anderer Au�ösung als der des Hauptspektrometers zu be-treiben. Neben der Au�ösung der Hauptspektrometers von 0,9 eV wurden deshalbauh Au�ösungen von 0,68 eV, 1,35 eV und 2 eV jeweils bei 18 keV getestet (s.a.[Thu08℄ und in dieser Arbeit Kapitel 6). Au�ösungen mit ∆E
E >0,9 eV reduzierenaufgrund des kleineren Radius des Flussshlauhs in der Analysierebene Breite undPositionsstreumöglihkeiten einer Kalibrationsquellenlinie (s. Kap. 6, Abshnitt6.4.1) und sind deshalb für Kalibrationszweke zu bevorzugen.HV und Präzisionsspannnungsteiler: Das Konzept für HV-Versorgung undSpannungsteiler geht zurük auf [Thu08℄. Es werden zur Spannungsversorgung kom-merzielle Präzisionsnetzteile mit Reproduzierbarkeiten von 10 ppm eingesetzt. Dadie erreihbare Genauigkeit mit diesen Geräten sowohl zur Spannungsversorgung alsauh zur Spannungsauslese hinter den KATRIN-Anforderungen zurükbleibt, wurdeein Präzisionsspannungsteiler in Zusammenarbeit mit der PTB-Braunshweig gebautund getestet. Dieser weist eine Messungenauigkeit von < 1 ppm und ein monatli-hes Driftverhalten von 0,6 ppm im ersten Jahr auf. Die Spannung wird über einen10 V- bzw. 20 V-Abgri� mit einem Präzisionsvoltmeter ausgelesen. Die niedrigeAuslesespannung ist anfällig gegen kleinere Spannungsshwankungen, bietet aber diehöhste Genauigkeit kommerzieller Voltmeter. Das Voltmeter selbst weist eine Tem-peraturabhängigkeit und ein zeitlihes Driftverhalten auf, weshalb es in regelmäÿigenAbständen mit einer 10 V-Referenzquelle vor Ort kalibriert wird.Kalibrationsquellen: Verbleibende Driften der HV-Messung sind über die ge-samte geplante Messzeit von KATRIN mit 3 Jahren e�ektiver Messzeit in je 2-monatigen Tritiummessperioden zu groÿ. Der resultierende systematishe Fehlerwürde die angestrebte Sensitivität von KATRIN gefährden. Driftfreies Verhalten isthingegen bei nuklearen oder atomaren Übergängen gegeben. Für den Einsatz amMonitorspektrometer wurden und werden vershiedene Quelltypen auf ihre Einsatz-fähigkeit geprüft:1. AmCo-Quelle2. Rb-Festkörperquelle3. Quelle aus kondensiertem 83mKrBei ersterer Quelle wird die Ankopplung an einen natürlihen Standard dadurh er-reiht, dass wohlde�nierte γ-Strahlung aus 241Am mit Eγ=26344,6(2) eVHüllenelektronen aus einer dünnen Co-Ober�ähenshiht als Photoelektronen mitEe−= 18636,6(2)eV [Kas08℄ auslösen. Die entstehenden Photoelektronen konntenaber nur mit einer Ereignisrate von 2 Ereignissen/s, die keinen Energieverlust inder Co-Shiht erlitten, bei einem zweifah höheren Untergrund bedingt durh pri-märe γ's aus 241Am nahgewiesen werden. Die letzteren beiden Quellen basieren aufKonversionselektronen und werden im Kapitel 4 genauer beshrieben.



Kapitel 3. Systematishe Unsiherheit und Stabilitätsüberwahung 41
Kapitel 3Systematishe Unsiherheit undStabilitätsüberwahung desRetardierungspotentials
3.1 Statistishe und systematishe UnsiherheitenDamit die KATRIN-Sensitivität in den Sub-eV-Bereih bis auf mν < 0,2 eV herunter-reihen kann, müssen alle Beiträge zur statistishen und systematishen Unsiherheitder Neutrinomasse zusammen unterhalb dieses Wertes bleiben [Ang04℄.Die statistishe Unsiherheit der Neutrinomassenbestimmung verringert sih mit derBreite des Auswerteintervalls um den Endpunkt des Spektrums (s. Abb. 3.1)[Ang04℄. Wesentlihe Parameter sind die Quellstärke und der Untergrundbeitrag.Berüksihtigt werden muss aber darüberhinaus die Charakteristik der Sensitivitäteines β-Spektrums auf die Neutrinomasse, sodass der Energiebereih mit der höhs-ten Sensitivität auf die Neutrinomasse lange genug gemessen wird.Die Sensitivität ist in der Nähe des Endpunktes E0 dominiert von dem Signal zuUntergrundverhältnis und bei niedrigerer Filterspannung von der annähernden Pa-rabelform des Endes des β-Spektrums. Für eine idealisierte Transmissionsfuntion1gilt[Ott08℄:

r(ε) = s + b (3.1)
≈ A

(

ε3 − 3

2
ε
∑

|Uei|2m2
i

)

+ b (3.2)mits: integrale Signalrate,b: Untergrund
ε: E0 − E undA: e�ektive Amplitude.1d.h.Θ-Sprungfunktion
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Abbildung 3.1: Der statistishe Fehler bei KATRIN [Ang04℄ wird stark be-ein�usst von der Luminosität, dem Untergrundsignal und dem gewählten Energieaus-wertefenster. Hier aufgetragen ist der Verlauf des statistishen Fehlers. Kurve (a)zeigt ein erstes Design mit geringerem Quell- und Spektrometerdurhmesser [Osi01℄,(b) beinhaltet die aktuellen Quell- und Spektrometerdimensionen. Diese Steigerungder Luminosität durh eine gröÿere Tritiumreinheit und zusätzlih einer Vergröÿerungdes Quellvolumens führte zu einer starken Verbesserung der Sensitivität auf die Neutri-nomasse. Bei Kurve () tritt eine Optimierung der Messpunktverteilung hinzu. Kurve(d) veranshauliht den Ein�uss der Untergungzählrate auf die Sensitivität der Neutri-nomasse. Während für die Kurven (a) - () 0,01 s−1 angesetzt wurden, wurde er fürKurve (d) auf ein Zehntel dessen reduziert.Damit ist auh klar, dass bei gegebenem Untergrund und e�ektiver Amplitude eineFilterspannung εopt existiert, bei der die Sensitivität optimal ist:
s(εopt) = 2b (3.3)Durh eine Anpassung der Messpunktverteilung lässt sih eine Optimierung der Sta-tistik erreihen (s. Abb. 3.2). Bevorzugt muss dabei der Bereih mit der gröÿtenSignatur vermessen werden. Zusätzlih wird auh der Bereih oberhalb von E0 ge-messen. Dort erlisht das Signal des β-Spektrums und das Untergrundsignal bleibtzurük, sodass der Untergrund getrennt vermessen werden kann.
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Abbildung 3.2: Die Optimierung der Messpunktverteilung [Ang04℄ ist hierdargestellt. (a) zeigt die Zählratenverteilung des Tritium-β-Spektrums unter der An-nahme eines konstanten Untergrunds von b=10 mHz. Abbildung (b) stellt die opti-mierte Messpunktverteilung für untershiedlihe Auswertefenster dar. Die roten Mar-kierungen ensprehen einem Auswertefenster von 50 eV unter dem Endpunkt, die blauennur einem unteren Intervallteil von 20 eV. Es werden jeweils 3 Jahre e�ektive Messzeitzugrunde gelegt. Kurz unterhalb des Endpunkts (E > 18566 eV, gestrihelte Linie)spielt die Wahl der unteren Intervallgrenze keine Rolle für die Messpunktverteilung. Esgelten für alle die roten Markierungen. Die Optimierung ermögliht eine Steigerungder statistishen Sensitivität auf die Neutrinomasse, setzt aber voraus, dass die ex-perimentellen Parameter insbesondere die Untergrundharakteristik den Erwartungenentsprihen.Bei einem Energieintervall von [E0 − 30eV,E0 + 5eV ] und einer Messdauer von 3Jahren wird dann folgender statistisher Fehler erwartet [Ang04℄:
∆m2

stat = 0, 018eV 2/c4 (3.4)Die Gesamtunsiherheit steigt hingegen aufgrund des systematishen Fehlers mit grö-ÿerer unterer Messintervallgrenze steil an [Ang04℄. Hervorstehend sind die Rotations-und Vibrationsanregungen sowie die ersten elektronishen Anregungszustände des(3HeT)+ - Tohtermoleküls bei 27 eV unterhalb des kinematishen Endpunktes undzusätzlih überlagerten Spektren der Variation der Tritiumanfangszustände.Eine Reihe von Quellen der systematishen Unsiherheit wurden identi�ziert undabgeshätzt (s. [Ang04℄), sodass für die gesamte systematishe Unsiherheit vonKATRIN
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∆m2

syst ≤ 0, 017eV 2/c4 (3.5)erwartet werden kann. Die in Glg. (3.5) angegebene Unsiherheit setzt sih aus meh-reren Beiträgen untershiedliher Ursahen zusammen. Zum jetzigen Zeitpunkt sindzwar Abshätzungen (s. folgende Tab. 3.1 entnommen aus [Ang04℄ Kap. 11, Tab.6, S.217) aber noh keine endgültigen Angaben zur Verteilung der systematishenUnsiherheit auf die einzelnen Ursahen möglih. Als Arbeitshypothese wird diesystematishe Unsiherheit in fünf je gleih starke Unsiherheitsbeiträge aufgeteilt.Jede einzelne Ursahe darf dann beitragen mit:
∆m2

syst,einzel ≤ 0, 0075eV 2/c4 (3.6)Die Hauptursahen der Unsiherheiten lassen sih aufteilen in einen quellabhängigenTeil und einen, der von den Energie�ltereigenshaften des Spektrometers abhängt (s.Tab. 3.1).1. Quellabhängige systematishe Unsiherheiten(a) Der gröÿte Beitrag zur systematishen Unsiherheit kommtvon den verbleibenden Unsiherheiten bezüglih der Quellsäulendihte ̺d(∆m2
syst <0,0067eV2/4). Sie hängt von mehreren miteinander korre-lierten Parametern ab: der Temperatur bzw. der Dihteverteilung imQuellrohr, der Aktivität, der ein- und ausströmende Gasmenge sowie derTritiumreinheit. Die Stabilität der Quellsäulendihte wird deshalb mittelseiner Reihe von Messmethoden überwaht. Aktivitätsmessungen des Tri-tiumspektrums lassen sih 500 V unterhalb von E0 durhführen. Dort istdie Zählrate auf 100 kHz angestiegen und ermögliht eine Aktivitätsbe-stimmung mit einer Genauigkeit von 10−3 innerhalb von 10 s [Ang04℄. Zu-sätzlih überprüft ein Quellmonitordetektor innerhalb der CPS die Quell-säulendihte am Rand des Flussshlauhs. Auh im Kalibrations- undMonitorsystem ist ein weiterer Kontrollmehanismus der Quellzählratevorgesehen. Weiterhin wird die Isotopenzusammensetzung im Tritiumgasmit Laser-Raman-Spektroskopie kontrolliert [Le07℄. Es werden auh re-gelmäÿige Energieverlustmessungen mit einer Elektronenkanone aus derrükseitigen Kalibrations- und Monitorsektion durhgeführt.(b) Beim Tritiumzerfall entstehen Endzustände, die zu Rotationen und Vi-brationen angeregt sind. Diese Anregungen haben eine mittlere Energievon 1,7 eV und eine theoretishe Breite von Γ=0,36 eV. Weiht die Breiteder Endzustandsverteilung in KATRIN um 1% von der erwarteten Breiteab, so führt das zu einer systematishen Vershiebung von ∆m2

syst ≈ 0,006eV2/4.() β-Elektronen, die mit dem Tritiumgas elastish streuen, verlieren im Mit-tel eine kinetishe Energie von 16 meV pro Stoÿ an ihre Stoÿpartner.Es sind maximale Energien von 6,8 eV in Abhängigkeit vom Streuwinkelmöglih. Diese kollisionsabhängige Vershmierung des Spektrums führtzu einem Beitrag zum systematishen Fehler von ∆m2
syst < 0,005 eV2/4



3.1. Statistishe und systematishe Unsiherheiten 451. QuellbedingtUrsahe der syst. Vershiebung avisierte Genauigkeit resultierendesyst. Unsiherheit
σsyst(m

2
ν̄e

)[10−3eV 2](a) Überwahung der Säulendihte:Isotopenreinheit < 2 · 10−3 < 6,7Temperaturstab. < 2 · 10−3Stab. der Aktivität < 2 · 10−3Stab. der T2-Injektion < 2 · 10−3Stab. der T2-Extraktion < 0,06(b) Beshreibung der Breiteder Endzustandsverteilung < 1 % < 6() elast. Streuung (e−- T2) < 5(d) Entfaltung derEnergieverlustfunktion < 6(e) el. Potentialvariationin der WGTS < 10 meV < 0,2(f) T−-Konzentration: n(T−)
n(T2) < 2·10−8 < 0,12. SpektrometerbedingtUrsahe der syst. Vershiebung avisierte Genauigkeit resulierendesyst. Unsiherheit

σsyst(m
2
ν̄e

)[10−3eV 2](a) HV-Variationen ∆HV
HV < 3 ppm < 7,5(b) mag. Feldvariation (WGTS) ∆BS
BS

< 2·10−3 < 2() Steigung in der Untergrundrate < 0,5 mHz
keV < 1,2Summe deridenti�zerten syst. Unsiherheiten σsyst,tot =

√

∑

σ2
syst ≈ 0, 01eV 2Tabelle 3.1: Tabelle der systematishen Unsiherheiten von KATRIN [Ang04℄Diskussion s. Flieÿtext



46 Kapitel 3. Systematishe Unsiherheit und Stabilitätsüberwahung(d) Die Transmissionsfunktion ist in Glg. (2.6) für eine energieverlustfreie iso-trop emittierende Quelle angegeben. Im Falle von Energieverlusten durhStreuprozesse muss die Energieverlustfunktion aus analytish berehenba-rer Transmissionsfunktion und gewonnenen Messdaten entfaltet werden.Grundlage zur Entfaltung der Ansprehfunktion bieten einerseits Modell-rehnungen andererseits Messungen mit einer Elektronenkanone oder Ka-librationsquelle. Unsiherheiten diesbezüglih können mithilfe der Entfal-tung auf ∆m2
syst < 0,006 eV2/4 limitiert werden [Wol08℄.(e) Fluktuationen von Raumladungen und Plasmae�ekte sowie untershied-lihe Austrittsarbeiten innerhalb der WGTS führen zu einer Vershmie-rung des Spektrums und damit zu einer systematishen Vershiebung.Im [Ang04℄ wurde diese Fluktuation mit lediglih 10 mV abgeshätzt.Solh kleine Fluktuationen führen zu einer systematishen Unsiherheitvon ∆m2

syst < 0,0002 eV2/4(f) Neben dem direkten Tohtermolekül (3HeT )+ können ausgehend von die-sem neben Elektronen eine Reihe von Ionen entstehen: 3He+,T+, T+
3und T+

2 . In Stoÿprozessen von Elektronen mit T2 werden zusätzlih T−-Ionen gebildet. Von all diesen führen aber nur die Zerfälle von T− zueiner systematishen Vershiebung der Neutrinomasse, da nur hier derEndpunkt so nah am Endpunkt des T2-Spektrumsendpunkts liegt, dassÜberlagerungen des primären Spektrums durh kein geeignet kleines Ener-giemessfenster minimiert bzw. ausgeshlossen werden können. Bei einerKonzentration von n(T−)
n(T2) < 2 · 10−8, die sih aus Entstehungsrate undSpeiherzeit errehnet, ergibt sih eine systematishe Vershiebung von

∆m2
syst < 0,0001 eV2/4 [Ang04℄.2. Spektrometerbedingte systematishe Unsiherheiten(a) Fluktuationen von Quell- und Retardierungspotential gehen direkt überGleihung (3.8) in eine fälshlihe Vershiebung des Neutrinomassenqua-drats über. Die Forderung von ∆m2

syst < 0,0075 eV2/4 bedeutet eineGenauigkeit der Spannungskontrolle auf 3,3 ppm bei 18,6 keV. Diese Kon-trolle �ndet einmal als elektronishe Präzisionsmessung per Spannungstei-ler und Voltmeter statt. Zusätzlih wird diese Spannungsmessung mittelseines nuklearen bzw. atomaren Übergangs überprüft. Diese Ankopplungan einen natürlihen Standard erfolgt durh eine monoenergetishe Kon-versionselektronenquelle. Die Entwiklung einer solhen Quelle mit einerLangzeitstabilität von einigen Jahren ist Thema dieser Dissertation undwird in den folgenden Kapiteln behandelt.(b) Abweihung von den theoretishen simulierten elektrostatishen und ma-gnetishen Feldern sind möglih und lassen sih weitestgehend mit derOrtsau�ösung des Detektors ausgleihen. Dazu müssen die Abweihungenaber sehr genau bekannt sein. Durh eine Kalibrationsquelle oder Elektro-nenkanone [Val09℄ in der CPS bzw. WGTS kann der Potentialdurhgri�,die Radialsymmetrie des Spektrometers und verbleibende Transmissions-verluste durh nihtadiabatishe Bewegung im Hauptspektrometer ver-



3.1. Statistishe und systematishe Unsiherheiten 47messen werden. So können spektrometerbedingte Ein�üsse auf die Trans-missionsfunktion von den quellabhängigen separiert werden. Das tatsäh-lih anliegende Potential am Tritiumzerfallsort und an der Analysestelleim minimalen Magnetfeld, hängt neben dem angelegten elektrostatishenPotential von den Austrittsarbeiten der umgebenden Elektroden in derAnalysierebene des Spektrometers ab. Diese Potentialshwankungen, dieüber die elektronish messbaren hinausgehen, lassen sih nur mit Kali-brationsquellen in der CPS und WGTS bzw. durh die Kontrolle desEndpunkts E0 beobahten.() Das Untergrundverhalten eines Tritium-β-Spektrums im MAC-E-Filterwird zunähst als konstante, d.h. energieunabhängige Zählrate b ange-nommen, welhe als freier Parameter an die Daten angepasst wird. Wenndas Untergrundverhalten entgegen der Erwartung eine lineare Energieab-hängigkeit zeigen sollte, so kann dadurh die Bestimmung der Neutrino-masse beein�usst werden. Ein solhes Untergrundverhalten würde sihoberhalb des Spektrumendpunktes weiter fortsetzen. Damit ist es dortmöglih, eine eventuelle Steigung im Untergrund zu vermessen. Eine li-neare Komponente im Untergrund wurde mit weniger als 0,5 mHz/keVabgeshätzt und trägt so mit ∆m2
syst < 0,0012 eV2/4 [Ang04℄ zur syste-matishen Unsiherheit bei.Darüberhinaus wird die Energie der Zerfallselektronen über den Dopplere�ekt ver-ändert. Es kommt zu einer Energievershiebung in Abhängigkeit von der Bewegungder zerfallenden T2-Moleküle. Für Tritiummoleküle bei 27 K werden hierbei nurEnergievershiebungen von 2-3 meV erwartet [Ang04℄.Desweiteren muss die Synhrotronstrahlung berüksihtigt werden, die ein Zerfalls-elektron auf seinem Weg zwishen Detektor und Analysierebene abstrahlt. In denhohen magnetishen Feldern, wie sie in der Quelle und dem Transportsystem vorkom-men, führen die Elektronen in Abhängigkeit von ihrer Transversalenergie shnelle Gy-rationsbewegungen aus, die zur Abstrahlung von Energie führen. In niht-relativis-tisher Näherung gilt [Ang04℄:

∆E = 0, 4E⊥B2t (3.7)mitE⊥: kinetishe Energie transveral zu den magnetishen Feldlinien,B: magnetishe Feldstärke in Tesla undt: Zeit in s.Limitiert wird die maximal abgestrahlte Leistung durh den maximal transmittier-ten Startwinkel von 51◦. Die meiste Energie von bis zu 130 meV wird im vorderenBereih des Transportsystems abgestrahlt, während innerhalb der WGTS nur einEnergieverlust von 12 meV abgeshätzt wurde [Ang04℄. Diese Energieveränderungensind zwar reht groÿ, lassen sih aber aufgrund ihrer gut bekannten Eingabeparame-ter (Magnetfeld, Geometrie, T2-Gasdihte in der WGTS) simulieren.



48 Kapitel 3. Systematishe Unsiherheit und Stabilitätsüberwahung3.1.1 HV-StabilitätsanforderungenUnerkannte Gauÿ'she Fluktuationen in der Retardierungsspannung mit der Breite σbewirken über die Beziehung [Rob88℄
∆m2

ν = −2σ2 (3.8)eine unerkannte systematishe Vershiebung der Messgröÿe des Neutrinomassenqua-drates und müssen daher entweder vermieden oder zumindest identi�ziert werden.Für die Spannungsüberwahung bedeutet die Forderung ∆m2
syst < 0,0075 eV2/4nah Gleihung (3.8) eine Limitierung von unbekannten Fluktuationen auf 61 mVbei 18 kV. Wünshenswert wäre eine solhe Spannungsüberwahung von 3,3 ppm inder Tat über die gesamte auf drei Jahre angesetzte e�ektive Messzeit. Gelänge dies,wäre eine beliebige Aufsummierung der Daten zur Bestimmung des Neutrinomas-senquadrats niht durh die Spannungskontrolle limitiert. Einzelne Aufnahmen des

β-Spektrums könnten nah Fragen zur Systematik beliebig selektiert und analysiertwerden, um ihren experimentellen Ein�uss auf die Neutrinomassenbestimmung zuquanti�zieren.Im Idealfall, wenn die einzelnen Beiträge zur systematishen Unsiherheit niht grö-ÿer als die Erwartungen (s. Tabelle 3.1) ausfallen, reiht eine Stabilität über eineneinzelnen Tritiummessblok von zwei Monaten aus, um erste Aussagen zur Neu-trinomasse zu mahen. In dieser Zeit werden genügend Daten gesammelt, um dieParameter E0, m2
ν , Untergrundbeitrag und Signalstärke aus den Daten erfolgreih zugewinnen. Auÿer der Information von m2

ν enthalten die Daten mit der Bestimmungdes Endpunkts E0 mit einer erwarteten Genauigkeit von 17 meV (∼= 0,9 ppm bei 18,6keV) nah einer Messperiode eine intrinsishe Kontrolle der Spannungsstabilität. Dieangestrebte Sensitivität auf die Neutrinomasse wird dann letztlih über Mittelungder Einzelergebnisse der 2-monatigen Messblöke nah 3 Jahren Messzeit erreiht.Neben Langzeitdriften tragen auh hohfrequente Fluktuationen zu Störungen des β-Spektums bei. Restwelligkeiten der Hohspannungsversorgung oder eingekoppeltesRaushen werden von der Kapazität des Spannungsteilers gedämpft, innerhalb derIntegrationszeit (2s) der Digitalvoltmeters gemittelt und bleiben so unentdekbar fürdie Spannungskontrollen mit dem Spannungsteilerkomplex allein. Die HF-Anteile derHohspannung sind über weitere kapazitative Teiler zusätzlih messbar.In [Thu08℄ wurde zusätzlih der Beitrag von möglihen Shwankungen in den Span-nungs�uktuationen (∆σ) abgeleitet:
∆m2 = 4σ∆σ + ∆σ2 (3.9)Tritt eine �monoenergetishe� Kalibrationsquelle zur Stabilitätskontrolle hinzu, sobewirkt das hohfrequente Raushen eine Störung in der Breite der Linie und wirddamit im Prinzip nahweisbar. Der spannungsabhängige Gauÿanteil der Linienbreitesollte damit ebenfalls unter σ=60 meV liegen und seine Shwankungen ∆σ=20 meVniht übershreiten, da sih hierdurh bereits ein Beitrag zur Systematik nah Glg.



3.1. Statistishe und systematishe Unsiherheiten 49(3.9) von 0,004 eV2/4 ergibt. Eine eindeutige Zuordnung der Shwankungsursa-he zur Spannung oder zu Quelleigenshaften ist mit einer einzelnen Quelle undeinem einzelnen Teiler praktish niht möglih. Daneben müsste sih hohfrequentesRaushen als Ungenauigkeit des Endpunkts E0 äuÿern. Amplitude und Frequenzendieser Shwankungen am Hauptspektrometer sind noh niht bekannt. Messungenam Vorspektrometer zur Abshätzung sind geplant.

Abbildung 3.3: Zusammenhang von Q-Wert und der Massendi�erenz
∆(T 3He) [Ott08℄ ist über einfahe Korrekturwerte gegeben. Kennt man die mole-kulare Bindungsenergie von Tritium EB(T2), die die Bindungsenergie von 3He am T+und die Ionisierungsenegie von atomarem Tritium EIon(T ), so lässt sih der Q-Wertfür den Zerfall von molekularem Tritium aus der Massendi�erenz von 3He und Tritiumableiten.Spannungsinstabilitäten können auf zweierlei Weise auftreten: 1) Unsiherheit desAbsolutwerts oder 2) Unsiherheit der relativen Stabilität um einen unbekanntenAbsolutwert. Da bei der Bestimmung des Neutrinomassenquadrates der Endpunktals freier Fitparameter eingeht und die Information in der Steigung und niht in derabsoluten Skala liegt, ist die exakte Kenntnis der absoluten Skala von geringer Re-levanz [Kas04℄. Eine exakte Kenntnis des Absolutwertes birgt aber die Möglihkeiteiner Gegenkontrolle der Summe der systematishen Fehler. Wenn der Wert für E0mit KATRIN exakt bekannt würde, lieÿe er sih mit Ergebnissen zur Massendi�erenzvon atomarem Tritium zu 3He, die mit Penningfallenpräzisionsexperimenten gewon-nen werden können, vergleihen (s. Abb. 3.3). Der Wert für die Massendi�erenz

∆M(T 3He) liegt aktuell bei 18,5898(12) keV [Na06℄. Er erlaubt also bislang nureine grobe Kontrolle des zu erwartenden Endpunkts. Messungen zur Steigerung derGenauigkeit für die Massendi�erenz um mindestens eine Gröÿenordnung be�ndensih am MPI in Heidelberg in der Gruppe von K. Blaum in Planung und Aufbau[Bla04℄, [Bla06℄.Die Stabilität der Hohspannung kann wiederum auf zweierlei Arten beeinträhtigtsein: 1) kurzzeitige Fluktuationen um einen an sih stabilen Wert oder 2) als zeit-



50 Kapitel 3. Systematishe Unsiherheit und Stabilitätsüberwahunglihe Drift des Werts im gröÿeren Zeitfenster. Systematishe Vershiebungen desNeutrinomassenquadrates aufgrund solher HV-Unsiherheiten wurde für KATRINanhand von Simulationen genau untersuht [Ang04℄, [Kas04℄. Es wurden zwei Insta-bilitätsharakteristika angenommen: Zum einen eine gaussförmige Shwankung mitder Breite σ, zum anderen eine unerkannte Vershiebung für 50 % der Zeit. Beides istdargestellt in Abb. 3.4 (a). Man erkennt, dass bei einer tolerierbaren Vershiebungvon ∆m2
syst <0,0075 eV2 eine maximale Gauÿverbreiterung mit σ < 60 meV akzep-tabel ist. Im Falle einer energieabhängigen Verzerrung der Spannungsskala über dasEnergieauswertefenster in Form einer konstanten Steigung mit und ohne Gauÿ'sherVershmierung, ergibt sih eine Anforderung von 10−3 relative Genauigkeit, d.h beieinem Auswertefenster von 40 eV ist eine Genauigkeit von 40 meV erforderlih.
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Abbildung 3.4: Die Abshätzung des Beitrags zur systematishen Unsi-herheit aufgrund von Spannungsabweihungen [Ang04℄, [Kas04℄ wird an dieserSkizze veranshauliht. In (a) wird einerseits eine Gauÿ'she Variation des der Ener-gieskala (rot) und andererseits eine unbemerkte Vershiebung der Skala für 50 % derZeit angenommen und der jeweilige Beitrag zur systematishen Unsiherheit angegeben.Die gestrihelte Linie gibt das avisierte Limit für die systematishe Unsiherheit von
∆m2

ν̄e
= 0, 0075eV 2 an. In (b) wird eine Abweihung von der korrekten Linearität inForm einer zusätzlihen Steigung δ der Kalibration der Spannungsmessung im Auswert-eintervall angenommen. Zum einen wird eine konstante zusätzlihe Steigung (rot) zumanderen eine Gauÿ'she Fluktuation der Steigung (blau) angenommen.

3.1.2 HV-StabilitätskontrolleDie HV-Stabilitätskontrolle des KATRIN-Experiments fuÿt auf ein Zusammenspielpräziser elektronisher Spannungsmessung und Kalibrationsquellen mit natürlihenStandard an untershiedlihen Einsatzorten.



3.1. Statistishe und systematishe Unsiherheiten 513.1.2.1 Messung der Hohspannung mit einer Präzision von 1 ppmPräzisionsmessungen im ppm-Bereih sind für Spannungen im 10 V-20 V-Bereihmit kommerziellen Geräten möglih. Bei KATRIN kommen ein Fluke 8508A- undHP/Agilent 4358A-Voltmeter zum Einsatz. Um das verbleibende zeitlihe Driftver-halten und die Temperaturabhängigkeit der Voltmeter zu kompensieren, werden diesein regelmäÿigen Abständen mit einer 10 V-Referenzquelle Fluke 732A kalibriert2.Für KATRIN wurde ein Präzisionsspannungsteiler für bis zu 35 kV in Zusammen-arbeit mit der PTB Braunshweig gebaut und getestet [Thu08℄. Dieser und einzweiter im Aufbau be�ndliher nahezu baugleiher Spannungsteiler für bis zu 65 kVwerden zur elektronishen Spannungsüberwahung des KATRIN-Experiments ein-gesetzt werden. Die Präzisionsanforderungen sind nah Glg. (3.6) de�niert. Einedetaillierte Beshreibung wird in [Thu08℄ gegeben, hier sollen nur die Ekpunktezusammengefasst werden (s. Abb. 3.5).Der Spannungsteiler besteht aus einer primären Teilerkette unter Stiksto�at-mosphäre mit 100 Präzisionswiderständen von je 1,84 MΩ. Die einzelnen Wider-stände wurden nah ihrer Temperaturabhängigkeit selektiert und Widerstände mitentgegengesetztem Temperaturkoe�zienten gepaart. Bei der Auswahl der Wider-stände waren Aufwärm- und Alterungsverhalten maÿgeblih.Eine sekundäre Teilerkette nivelliert den Potentialabfall entlang eines Widerstands.Fünf Kupferelektroden sind über Hohspannungswiderstände miteinander verbundenund teilen die Primärkette so in vier Etagen auf. Eine tertiäre kapazitative Teilerketteregelt Ein- und Ausshaltvorgänge.Der Messabgri� des Teilers ist so dimensioniert, dass Spannungen von 35 kV in den10 V-Bereih eines kommerziellen Präzisionsvoltmeters heruntergeteilt werden.Das Innere des Spannungsteilers ist mit einer Temperaturstabilisierung auf 0,1 Kversehen.Der Spannungsteiler wurde auf seine Spannungs- und Temperaturabhängigkeit hinuntersuht. Sein Driftverhalten im ersten Jahr wurde an der PTB bestimmt. Dieinsbesondere für die Messungen mit den kondensierten Kryptonquelle relevanten Ek-daten sollen nun noheinmal zusammengefasst werden. Umfassende Informationen�nden sih in [Thu08℄.Es ergibt sih zwishen dem 18.10 und 16.11.2006 ein Maÿstabsfaktor von
M = 1972, 48016(61) : 1 (3.10)und eine relative Standardabweihung und damit eine Reproduzierbarkeit von

σ(M) = 0, 31 ppm (3.11)innerhalb der 27 tägigen Messphase.2Die KATRIN Referenzquelle A wurde im November 2005 bei der PTB Braunshweig amJosephson-Normal auf Uref
10V = 9,999979(10)V kalibriert. Im Jahr 2006 wurde sie erneut kalibriertauf 10,00001678(59). Diese Werte gehen in die Berehnungen der Spannungskorrekturen ein.



52 Kapitel 3. Systematishe Unsiherheit und Stabilitätsüberwahung

Abbildung 3.5: Eine Abbildung des Präzisionsspannungsteilers [Thu08℄ wirdhier gezeigt. Zu sehen sind in (a) die vier Ebenen aus Kupferelektroden. Innen be�ndetsih die Kette der Präzisionswiderstände. Diese Widerstandskette ist der primäre Teiler.Der sekundäre ohmshe Teiler wird aus Hohspannungswiderständen (blau) gebildet,die die Kupferelektroden miteinander verbinden. Die Hohspannungskondensatoren(grün) sind ebenfalls mit den Kupferelektroden verbunden und stellen den kapazitativenTeiler dar. In (b) sind simulierte Äquipotentiallinien um das Elektrodensystem gezeigt.Die oberste Kupferelektrode ist hier auf -40 kV. Jede weitere Elektrode ist um 10 kVpositiver abgestuft. Die Ausbildung eines gleihmäÿigen elektrishen Feldes wird in denunteren beiden Ebenen nur marginal durh Widerstandshalterungen gestört.Der Maÿstabsfaktor unterliegt sowohl einer zeitlihen Drift von
1

M
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∂t
= 0, 604 ppm/Monat. (3.12)als auh einer Spannungsabhängigkeit
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M

∂M

∂U
= 0, 032(6) ppm/keV (3.13)ausgehend von 20 kV als Referenzwert und für einen Spannungsbereih von -8 kVbis -32kV.Die Temperaturabhängigkeit ist auf

1

M

∂M

∂T
= −0, 081(6) ppm/K (3.14)



3.1. Statistishe und systematishe Unsiherheiten 53begrenzt und die Temperatur zusätzlih auf 0,1 K stabilisiert.Diese Ekdaten erfüllen bis auf die zeitlihe Drift die KATRIN-Anforderungen.3.1.2.2 Kalibrationsquellen und ihre EinsatzorteLangzeitdriftverhalten und möglihe Irregulariäten im kürzeren Zeitfenster sind beielektronishen Bauteilen niht grundsätzlih auszushlieÿen. Die Lanzeitdrift desSpannungsteilers wurde in [Thu08℄ auf 0,6 ppm/Monat (s. auh Glg. (3.12)) be-stimmt. Diese Drift ist zu groÿ über die Gesamtmesszeit von KATRIN. Um sienahträglih korrigieren zu können, sind weitere redundante Messungen der Driftnötig. Die KATRIN-Spannungskontrolle wird sih deshalb niht allein auf die elek-tronishe Kontrolle der Retardierungsspannung beshränken, sondern sie wird durhdie Verwendung von Kalibrationsquellen und einen zweiten Spannungsteiler ergänzt.Letztlih muss die Potentialdi�erenz zwishen dem Tritiumzerfallsort zum Zeitpunktdes Zerfalls in der WGTS zum Passageort und -zeitpunkt über die Analysierebeneeingrenzbar bleiben auf die geforderten 3,3 ppm bzw. 60 meV. Überprüfbar wirddies niht mit einer einzelnen Messung, sondern nur mit einer Reihe von Messungenmit untershiedlihen Kalibrationsquellen an mehreren Einsatzorten innerhalb desKATRIN-Experiments.1. 83mKr-Gas als Beimishung in der WGTSDie Potentialvariation in der Quelle lieÿe sih am besten mit einer omnipräsen-ten aber niht interagierenden Beimishung zum gasförmigen Tritium erreihen.Hierfür kommt also im wesentlihen ein inertes Gas in Frage, dessen Wehsel-wirkung auf zusätzlihe Streuungen weitestgehend reduziert bleibt. Hierzukann beigemishtes 83mKr-Gas in der WGTS bei allerdings erhöhter Betriebs-temperatur verwendet werden. Messungen mit einer solhen Kalibrationsquelleim Hauptstrahlengang bedeutet eine so erheblihe Störung des Tritiummessbe-triebs, sodass eine permanente synhrone Überwahung hier niht möglih ist,und so eine exakte Überprüfung der Potentialbedingung in der WGTS also aufMesspausen beshränkt bleibt3.2. Kalibrationsquelle in der CPSMit einer monoenergetishen Quelle mit einer Energie im Endpunktsbereihdes Tritium-β-Spektrums und mit bekannter Winkelverteilung auÿerhalb derWGTS, lässt sih die Transmissionsfunktion des Hauptspektrometers inklusiveihrer Ortsabhängigkeit vermessen. Dies kann mit einer Konversionselektronen-quelle mit Elektronen im 20 keV-Bereih, aber auh mit niederenergetishenPhotoelektronen, die aus metallishem Material auf erhöhtem Potential ausge-löst werden [Val09℄, geshehen. Eine Konversionselektronenquelle mit natürlih3Nur die Variation des Spektrumendpunkts kann über möglihe Fluktuationen in Hauptstrah-lengang während der Tritiummessungen Aufshluss geben.



54 Kapitel 3. Systematishe Unsiherheit und Stabilitätsüberwahungstabilen Elektronenenergien von ≈ 20 keV ist aber gleihzeitig sensitiv auf dieStabilität der Hohspannung und der Ober�äheneigenshaften des Quellsub-strats und der Filterelektroden.Eine radioaktive Quelle in der Hauptstrahlführung des KATRIN-Experimentsmuss allerdings kurze Halbwertszeiten aufweisen, um eine Langzeitkontamina-tion des Hauptspektrometers siher ausshlieÿen zu können. Diese Bedingungist nur mit einer kondensierten 83mKr-Quelle erfüllt, deren Prototyp in dieserDissertation aufgebaut und getestet wurde. Die Anforderungen an die Stabili-tät ist hierbei auf die Zeit zum Ausleuhten aller Detektorpixel gegeben, undskaliert deshalb bei kleiner Quelle mit deren Anzahl und deren noh messbarenEreignisraten von bis zu 105 s−1.3. Kalibrationsquelle in HV-MonitorspektrometerDie angelegte Spannung lässt sih synhron mit Kalibrationsquellen überprü-fen, indem man auÿerhalb der Hauptstrahlführung in einem zweiten Spek-trometer eine Kalibrationsquelle vermisst. Irregularitäten der elektronishenSpannungsmessung fallen hier als Vershiebungen und Vershmierungen derLinienposition heraus. Eine Kalibrationsquelle im Monitorspektrometer mussenergetish stabil sein. Ihre Halbwertszeit darf im Gegensatz zum Einsatzortam Hauptspektrometer lang sein, da geringe Kontaminationen des Monitor-spektrometers akzeptabel sind. Als Kalibrationsquelle besteht hier wieder dieMöglihkeit eine kondensierte 83mKr-Quelle einzusetzen. Daneben ist aber auhdie Verwendung einer Quelle aus dem Rb-Mutterisotop auf Raumtemperaturmit seiner längeren Halbwertszeit (T1/2=86d) einsetzbar.Die Wirkungsweise der vershiedenen Kalibrationsquellen soll jetzt im folgenden er-läutert werden.
• Räumlihe Stabilität im SpektrometerZur Kontrolle von ortsabhängigen Abweihungen des Potentials (s. Abb. 3.6)kann eine Kombination aus 83mKr-Gasquelle in der WGTS und einer bewegli-hen Kalibrationsquelle in der CPS oder Elektronenkanone dienen. Die 83mKr-Gasquelle ist sensitiv auf räumlihe Abweihungen des Quellpotentials undgleihzeitig auf räumlihe Abweihungen im Hauptspektrometer. Eine Kalibra-tionsquelle in der CPS ist nur auf die Abweihungen am Hauptspektrometeremp�ndlih. Ist diese Quelle justierbar, so entfällt jede weitere Abhängigkeitvon den lokalen Quelleigenshaften. Sowohl Abweihungen in der WGTS alsauh im Hauptspektrometer können mittels der Ortsau�ösung des Detektorsund einer entsprehenden Modi�kation der Transmissionsfunktion anhand derDaten von den Kalibrationsquellen korrigiert werden. Diese Kontrolle ist nurin Tritiummesspausen möglih. Einblike während der Tritiummessphasen be-shränken sih auf die Beobahtung des Endpunkts des Tritium-β-Spektrums.
• Zeitlihe Stabilität zwishen den TritiummessphasenZur Kontrolle von zeitlihen Driften zwishen den Tritiummessphasen müssenalle Kalibrationsquellen frei von Instabilitäten sein. Zwishen den Messphasen
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Abbildung 3.6: Ein Flussdiagramm zur Kontrolle der räumlihen Sta-bilität bzw. der Transmissionsfunktion des KATRIN-Aufbaus wird hierdargestellt. Der rehte Arm gilt in dem Fall, wenn das Tritiumsignal frei vonRaushen ist. Im linken Arm wird eine Instabilität der Tritiumdaten angenom-men. Mittels der Kalibrationsquellen, können dann die ortsabhängigen Potential-verhältnisse bestimmt werden und die Transmissionsfunktion angepasst werden.Weitere Erläuterung �nden sih im Flieÿtext.kann 83mKr-Gas dem Tritium in der WGTS beigemisht werden (s. Abb. 3.7).Ist das Konversionselektronensignal stammend aus der WGTS stabil, so wirddavon ausgegangen, dass die Tritiummessdaten frei von zusätzlihen Fluktua-tionen sind. Ist dem niht so, kann das Problem mit den weiteren Kalibrations-quellen identi�ziert werden. Rehter Arm in Abb. 3.7: Wenn das Signal dergasförmigen 83mKr-Quelle in der WGTS Instabilitäten zeigt, dann bedeutetdas, dass die Tritiummessdaten niht frei von Fluktuationen sind4. Eine Kali-4Es wird in diesem Diagramm, hier davon ausgegangen, dass die Stabilität der Kalibrationsquelleselbst hinreihend gesihert ist.
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Abbildung 3.7: Ein Flussdiagramm zur Kontrolle der zeitlihen Sta-bilität des KATRIN-Aufbaus wird hier dargestellt. Der linke Arm gilt in demFall, wenn das Tritiumsignal frei von Fluktuationen ist. Dann ergibt sih dieMöglihkeit die Kalibrationsquellen auf ihre eigene Stabilität hin gegen zu kon-trollieren. Im rehten Arm wird eine Instabilität der Tritiumdaten angenommen.Mittels der Kalibrationsquellen, kann dann nah der Ursahe geforsht und dieseminimiert werden. Weitere Erläuterung �nden sih im Flieÿtext.brationsquelle in der CPS dient dann der Identi�kation der Ursahe der Insta-bilität. Ist ihr Signal stabil, so ist die Instabilität auf die WGTS zurükgeführt,ist es aber ebenfalls instabil, muss von einem Problem im Hauptspektrometerausgegangen werden. Entweder hat sih die Ober�ähe der Filterelektrodenin Reinheit oder Geometrie geändert oder die HV-Messung ist Ursahe für dieStörung5. Eine zusätzlihe Störung in der WGTS kann hier niht ausgeshlos-sen werden und nur bei stabilem Spektrometer untersuht werden. Mit einer5Vorrauss. ist wieder, dass Kalibrationsquelle selber stabil ist.



3.1. Statistishe und systematishe Unsiherheiten 57Kalibrationsquelle im HV-Monitorspektrometer kann ein Problem am Haupt-spektrometer analysiert werden. Zeigt sie ein stabiles Signal, so muss die Ur-sahe an den Filterelektroden im Hauptspektrometer liegen, �uktuiert es abergleihfalls, deutet dies auf ein Problem in der HV-Auslese hin. Fluktuieren dieLinien sowohl am Hauptspektrometer als auh am Monitorspektrometer unddas darüberhinaus auf untershiedlihe Weise, so deutet das auf ein Änderungder Austrittsarbeiten der Quellsubstrate oder Filterelektroden.Linker Arm in Abb. 3.7: Wenn das Signal der gasförmigen 83mKr-Quelle in derWGTS stabil ist, kann zusätzlih mit einer Kalibrationsquelle in der CPS ge-messen werden. Zeigt diese Instabilitäten, bedeutet dies zunähst kein primäresProblem für die Tritiumdaten, zieht aber die Kalibrationsquelle in Zweifel. Istdie Kalibrationsquelle in der CPS ebenfalls stabil, kann eine weitere Quelle imHV-Monitorspektrometer auf ihre Stabilität überprüft werden. Ist sie stabil,so liegt kein Problem mit der Hohspannung vor, zeigt diese Linie eine Ver-shiebung so liegt lediglih ein Problem am Monitorspektrometer6 vor. Damitwird die HV-Kontrolle in Frage gestellt.
• Permanente HV-Kontrolle am MonitorspektrometerIm Gegensatz zu den Unsiherheiten bezüglih der e�ektiven Potentialvertei-lung in WGTS und Hauptspektrometer, die im wesentlihen nur in Tritium-messpausen kontrollierbar sind, kann die angelegte Hohspannung nahezu kon-tinuierlih und damit auh synhron zu den Tritiummessphasen statt�nden.Dazu ist nur in einer Minimalkon�guration eine Kalibrationsquelle am HV-Monitorspektrometer nötig. Im Fall, dass es keine Fluktuationen und Driftengibt, ist dies ausreihend. Sobald solhe aber hinzukommen, kann nur überweitere Gegenkontrollen entshieden werden, wo die Ursahe für die Instabi-lität kommt. Notwendige weitere Redundanzen sind im gröÿeren Zeitfensterder Endpunkt der Tritiumspektrums und die Kalibrationsquellen in der Haupt-strahlführung in WGTS und CPS.Im Rahmen dieser Arbeit sollte die Aufgabe erfüllt werden, eine langzeitstabile Kali-brationsquelle für den Einsatz in CPS und im HV-Monitorspektrometer zu entwikelnund zu testen. Anforderungen an eine solhe Quelle sind:
• ≈18 keV Elektronen mit einer Stabilität von 3 ppm
• kurze Halbwertszeit und LangzeitstabilitätAls nahezu ideale Quelle bietet sih hierfür 83mKr an, welhes Konversionselektro-nen emittiert. Die Anregungsenergie des Kryptonkerns, die zur Emission der Konver-sionselektronen führt, ist eine natürlihe zeitlih niht veränderlihe Gröÿe. Wennauh ihr Absolutwert nur auf 0,5 eV bekannt ist, spielt das für KATRIN keine tra-genden Rolle, da niht eine Absolutkalibration, sondern nur eine Präzisionsmessungzur Bestimmung der Neutrinomasse nötig ist. 83mKr-K-Konversionselektronen liegen6z.B. eine Vershiebung der Austrittsarbeit der Filterelektroden



58 Kapitel 3. Systematishe Unsiherheit und Stabilitätsüberwahungmit 17,8 keV etwas unterhalb des Tritiumendpunktes und zeigen eine Breite von 2,7eV [Cam01℄. Sie einen damit die Forderung nah hoher Energie und hoher Stabilität.
83mKr hat eine kurze Halbwertszeit von 1,83 h. Damit ist einerseits eine dauer-hafte Kontamination der Hauptspektrometers ausgeshlossen, andererseits muss fürdie geforderte Langzeitstabilität eine Prozedur entwikelt werden, bei der 83mKrkontinuierlih nahgespeist und lokal gespeihert wird, ohne die Stabilität der Li-nie zu beeinträhtigen. Ersteres kann im Falle von 83mKr durh die Verwendungdes Mutterisotops 83Rb mit T1/2=86,2 d erfolgen. Die lokale Speiherung wurde indieser Arbeit durh Kondensation bei Tieftemperatur bewerkstelligt. Kondensiertman das Edelgas auf ein Substrat, so kann es durh diesen Prozess aber zu Desta-bilisierungen der Konversionselektronenenergie kommen. Ober�ähen- und Grenz-�äheneigenshaften des Substrats sowie Verunreinigungen durh Adsorbtion undChemisorbtion von Restgas treten als weitere Unsiherheiten hinzu.Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Aufbau entwikelt, an dem vershiedene 83mKr-Filmpräparationen auf HOPG (Highly Oriented Pyrolithi Graphite) auf Stabilitätder K-Konversionselektronen hin untersuht werden konnten.
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Kapitel 4Die Energie derKonversionselektronen
4.1 Konversionselektronen freier AtomeDie Relaxation eines angeregten Kerns kann über Aussendung von γ-Strahlung er-folgen, aber auh über den konkurrierenden Prozess der internen Konversion. Einangeregter Kern hat dabei die Möglihkeit mit seinen Hüllenelektronen elektromag-netish wehselzuwirken. Seine Anregungsenergie wird dabei auf ein oder mehrereHüllenelektronen übertragen, sodass diese den Atomverband verlassen können oderin einen angeregten Zustand übergehen können1.Werden Elektronen aus der Hülle von freien Atomen mit der Konversionsenergie Eγherausgelöst, bleibt ihnen im einfahsten Fall die Übershussenergie zur kinetishenBewegung.

Ekin = Eγ − EV ak
B (4.1)mit

Ekin: kinetishe Energie der Konversionselektronen
Eγ : Kernanregungsenergie
Evak
B : Bindungsenergie bzgl. des VakuumsWerden nur einzelne Hüllenelektronen einer Shale herausgelöst, so sind deren Ener-gien quasimonoenergetish. Die Breite der Linie setzt sih aus den Verbreiterungenaufgrund der untershiedlihen Lebensdauern der beteiligten Niveaus nah der Hei-senberg'shen Unshärferelation zusammen2. Werden bei der Elektronenemissionzusätzlih Hüllenelektronen aus höheren Shalen angeregt (Shake-Up-Prozess) ent-stehen energetish niedrigere aber wieder monoenergetishe Elektronen. Begleitende1Bei höheren Energien bleiben natürlih noh die Zerfallskanäle der Nukleonemission, Elektron-Positronpaarbildung, oder Mehrfahprozesse höherer Ordnung.2In dem Fall von 83mKr bedeutet das eine Linienbreite, gemäÿ der Lebensdauer der Lohzu-stände, die kleiner als 150 ns betragen.



60 Kapitel 4. Die Energie der KonversionselektronenShake-o� Elektronen, also Anregungen ins Kontinuum (Ionisation) führen zu einemkontinuierlihen Energiespektrum. Die Bindungsenergie des Valenzelektrons liegtmit K-Loh noh bei 23,6 eV [Car73℄ und ist damit deutlih getrennt von der Ener-gie bei einfaher Ionisation. Eine systematishe Vermessung des 83mKr-Spektrums�ndet sih bei [Pi92b℄.Die Relaxation des Lohzustandes kann zu Auger-Elektronen führen, wobei ein Hül-lenelektron aus einer äuÿeren Shale zunähst ein Inner-Shalen-Loh au�üllt unddie gewonnene Bindungsenergie einem anderen Hüllenelektron abgibt, welhes in derFolge den Atomverband verlässt. Diese Elektronen sind wieder monoenergetish.Basis der Berehnungen bildet die �Sudden Approximation� Annahme. Bei dieserHerangehensweise wird der Prozess in zwei Stufen zerlegt: 1. Inner-Shalen-Loh-Bildung, 2. resultierende Anregung oder Ionisation der Hüllenelektronen. Die Kon�-guration der Hüllenelektronen hängt unter dieser Annahme also niht von dem Pro-zess der Inner-Shalen-Loh-Bildung ab. In [War91℄ wurde die Gültigkeit der SuddenApproximation, also der Unabhängigkeit des Spektrums von dem Erzeugungsmeha-nismus der Primärionisation, im Falle von Krypton untersuht und bestätigt: DieKrypton-K-Shalenspektren nah Photoionisation entsprehen denen des Konver-sionsprozesses.
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Abbildung 4.1: Das Zerfallsshema von 83mKr ist hier dargestellt. 83mKr entstehtüber Elektroneneinfang des Mutterisotops 83Rb. Der isomere Zustand zerfällt in einemzweistu�gen Prozess. Die Konversionskoe�zienten α sind im Zerfallshema angegeben.Kryptonkonversionselektronen entstehen beim Zerfall von 83mKr in den stabilenGrundzustand. Der isomere Zustand des Kryptons entsteht zu 77,6 % über Elektro-neneinfang aus dem Isotop 83
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4.2. Konversionselektronen gebundener Atome 61[Pi92b℄ und einen Konversionskoe�zienten von α=17 [Rös78℄. Die Halbwertszeit des41,55 keV-Niveaus beträgt 1,83 h, die des 9,4 keV Niveaus nur 154,4 ns [Nu01℄.4.2 Konversionselektronen gebundener Atome
83mKr ist ein kurzlebiges Gas. Um die Energie der entstehenden Konversionselektro-nen zu vermessen, muss entweder eine aufwändige Gasquelle konzipiert werden oderdie Quellatome müssen räumlih �xiert werden. Im Rahmen dieser Arbeit wurdedas Konzept einer kondensierten 83mKr-Quelle auf die Tauglihkeit für eine Kalibra-tionsquelle des KATRIN-Experiments untersuht.Im Experiment kommt es dabei zu Ein�üssen auf die gemessene Elektronenener-gie. Zum einen muss betrahtet werden, wie die Elektronen, an die angelegte Filter-spannung gekoppelt werden, andererseits müssen Änderungen der Bindungszuständezwishen Anfangs- und Endzustand des Konversionsprozesses berüksihtigt werden.4.2.1 KontaktpotentialeSoll ein Elektron aus dem Innern eines Kristalls herausgelöst werden, muss es zu-nähst die Bindungsenergie seines Orbitals bis zur Fermikante und zusätzlih dieAustrittsarbeit des Materials überwinden, um ins Vakuum zu gelangen (s. Abb.4.2).Die zusätzlihe Hürde der Austrittsarbeit entsteht dadurh, dass sih durh die ab-rupte Änderung der Ladungsdihte der Ionenrümpfe an der Ober�ähe die Elektro-nen des Kristalls an diese Ladungsverteilung anpassen. An der Ober�ähe einesMaterials entsteht so ein resultierender Ober�ähendipol. Das elektrostatishe Po-tential für Elektronen weit im Vakuum ist demzufolge gröÿer als tief im Kristall.Die Austrittsarbeit einer Kristallober�ähe ist de�niert als die minimale Energie, diebenötigt wird, um ein Elektron aus dem Bulk heraus in eine makroskopishe Distanzzur Ober�ähe zu bringen. Gemessene Austrittsarbeiten aller Elemente liegen bei
Φ=3,5 ± 1,5 eV [Zan88℄3.Als Kontaktpotential wird die Di�erenz der Austrittsarbeiten zweier Materialien be-zeihnet. Sind zwei untershiedlihe Metalle elektrish leitfähig verbunden, so setztein Elektronen�uss hin zu dem Leiter mit der gröÿeren mittleren Austrittsarbeit ein.So werden die Fermilevel beider Materialien ausgeglihen. Trennt man beide Leiter,so entsteht abhängig von dem Kontaktpotential ein elektrishes Feld zwishen bei-den Ober�ähen, welhes die kinetishe Energie eines Elektrons auf dem Weg voneiner Materialumgebung in die andere beein�usst. Dieser Material- und Ober�ähen-abhängige Term muss bei Präzisionsmessung von Elektronen aus einer adsorbiertenKonversionselektronenquelle mit einem elektrostatishen Filter berüksihtigt wer-den.3Die Austrittsarbeit Φ wird im folgenden nah häu�g anzutre�ender Konvention in eV angegeben,auh wenn der griehishe Buhstabe auf eine Potentialdi�erenz shliessen lassen könnte.
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Φsub = EV ak
B − EF

B (4.2)mitEvakB : Bindungsenergie bis zum Vakuumniveau undEFB : Bindungsenergie bis zum Ferminiveau,selbst lässt sih durh eine elektrostatishe Analyse von Elektronen, die durh Ioni-sation aus dem Substratmaterial entstanden sind, ja auh niht ermitteln [Ege86℄.Wenn die Elektronen aus einem elektrish mit den Filterelektroden verbundenenLeiter herausgelöst würden, so könnten Fluktuationen der Austrittsarbeit dieses lei-tenden Substrats die kinetishe Energie der Elektronen in der Umgebung der Filter-elektroden Ek,filt niht beein�ussen (s. Abb. 4.3). Wie groÿ die Energiedi�erenz biszur Materialgrenze, also die kinetishe Energie nah Verlassen des Materials Ek,sub,ist spielt keine Rolle, sobald das Elektron das Vakuum erreiht hat. Das Elektronbewegt sih in der Folge im Vakuum von der Quellumgebung in die Spektrometer-umgebung mit den Filterelektroden. Die Austrittsarbeit der Filterelektroden Φfiltim Spektrometer modi�ziert das Retardierungspotential aber direkt, da dort die ak-tuelle kinetishe Energie Ek,filt, also die energetishe Di�erenz zur Materialgrenze, inRihtung des angelegtes elektrishen Retardierungsfeldes die endgültige Messgröÿeist. Die kinetishe Energie Ek,filt ergibt sih in diesem Fall zu:
Ek,filt = Eγ −EF

B − Φfilt (4.3)
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Abbildung 4.3: Der Ein�uss der Austrittsarbeiten bei leitender Quelle ist hierdargestellt. Die Ferminiveaus zweier miteinander kontaktierter leitender Materialien,hier von Quelle und Filterelektrode, gleihen sih aneinander an. Im Bild ist in blaudiese Kopplung eingezeihnet. Quellhalter und Filterelektrode sind in der shematishenSkizze geerdet. Elektronen, die aus der Hülle der Quelle mit einer Energie γ ausgelöstwerden, und haben gemäÿ Glg. (4.1) eine kinetishe Energie im Vakuum auÿerhalb derQuelle Ek,sub. Vermisst man ihre Energie elektrostatish mit den Filterelektroden, sospielt aber nur die kinetishe Energie über den Filterelektroden Ek,filt eine Rolle. DieseEnergie wird bei der Filteranalyse mit dem elektrostatishen Potential zur Auslöshunggebraht, und ist so die Messgröÿe.In dieser Arbeit werden aber Elektronen untersuht, die aus einer inneren Shaleeines adsorbierten Kryptonatoms herausgelöst werden. Beim Kontakt von isolieren-dem Edelgas und Graphit kommt es zu keinem ausgleihenden Elektronen�uss, dadie Kryptonelektronen niht frei beweglih sind. Statt einer Nivellierung der Fermi-niveaus kommt es so zu einem Ausgleih der Vakuumniveaus (s. Abb. 4.4). Durhdie Ankopplung über das Vakuumniveau ist die Vermessung der kinetishen Energieionisierter Elektronen aus Edelgasadsorbaten also sehr wohl sensitiv auf die Aus-trittsarbeit des Substrats.4. Die Kopplung von Edelgasadsorbaten an das elektrishePotential des Substrats und die Ein�üsse der Kopplung auf die Bindungsenergiender Edelgashüllenelektronen wurden insbesondere von Wandelt et al. in 80er Jahrenuntersuht und die Ergebnisse wurden in [Ege86℄ zusammengefasst. Dort �nden siheine Reihe von Ergebnissen bezüglih der Austrittsarbeit des Substrats und den Bin-dungsenergien von Innershalenniveaus von Edelgasen. Die Untersuhungen wurdenmit dem 5p1/2 Zustand von Xe auf Pd durhgeführt5. In der Summe der jeweili-gen Austrittsarbeiten ohne Edelgasbelegung bedingt durh untershiedlihe Kristall-orientierungen und den bestimmten Bindungsenergien EFB von kondensiertem Xenonergibt sih beispielsweise für Pd(111), Pd(100), Pd(110) ein annähernd gleiher Wert4s.a. PAX- photoemission from adsorbed xenon [Küp79℄5Es handelt sih hier also um kein wirklihes Innershalenniveau, was aber dennoh einige Ähn-lihkeit mit Innershalenniveaus aufweist.
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Abbildung 4.4: Der Ein�uss der Austrittsarbeit bei isolierendem Adsorbatist hier dargestellt. Im Bild sind Quellhalter und Filterelektrode wieder miteinanderleitend verbunden. Dadurh werden wieder die Ferminiveaus von Quellunterlage undFilterelektrode angeglihen (blau). Das aufkondensierte 83mKr koppelt als Isolator andas Vakuumniveau der Quellunterlage (magenta). Der Referenzwert für die 83mKr-Linien ist damit abhängig von der Austrittsarbeit der Quellunterlage Φsub. Die kineti-she Energie der Elektronen im Vakuum bezüglih des gemeinsamen Ferminiveaus vonQuellhalter und Filterelektrode variiert mit der Austrittsarbeit des Quellhalters. DieElektronen werden im Vakuum über den elektrostatishe Potentialberg im Spektrometergeführt. Wie auh in Abb. 4.3 wird die Elektronenenergie analysiert, indem die kineti-she Energie über den Filterelektroden Ek,filt mit dem angelegten Potential ausgelöshtwird. Die Messung ist wieder sensitiv auf die Austrittsarbeit der Filterelektroden Φfilt.Beide Austrittsarbeiten, die des Quellhalters Φsub und die der Filterelektroden Φfiltmüssen also berüksihtigt werden.von 12,35(12) eV [Ege86℄. Die Austrittsarbeiten der reinen Ober�ähe untersheidensih dagegen um bis zu 0,75 eV voneinander. Damit zeigen sih die Bindungsenergienbis zum Vakuumniveau EvacB eines Edelgases weitestgehend unbeeinträhtigt von denuntershiedlihen Bindungsplätzen. Die zitierten Angaben haben allerdings nur eineGenauigkeit von 120 meV. Für KATRIN bereits emp�ndlihe Vershiebungen, diehier noh im Fehler vershwinden, sind also dennoh möglih.Vershiebungen der Bindungsenergien von Innershalen-Edelgasniveaus zum Fermi-niveau des Substrats lassen sih also auf Veränderungen der Austrittsarbeit zurük-führen. Eine Verkleinerung der Bindungsenergie eines Innershalen-Elektrons relativzum Ferminiveau des Spektrometers, also eine Vergröÿerung der Austrittsarbeit desSubstrats, kommt einer Vergröÿerung der kinetishen Energie von Konversionselek-tronen im Spektrometer gleih.Könnte man neben der Stabilität der Konversionselektronen von 83mKr parallel dieStabilität von Elektronen aus dem Substratmaterial nahweisen, lieÿe sih der Ein-�uss der Austrittsarbeit des Substrats identi�zieren. Die Bindungsenergien von 1sOrbital von Graphit liegen bei 284,7 eV und haben eine Breite von 0,75 eV [Got84℄,und wären also nur mit Röntgenstrahlen anregbar. Für den Nahweis der Elektronen



4.2. Konversionselektronen gebundener Atome 65wäre eine Nahbeshleunigung am Detektor nötig.Die kinetishe Energie der Elektronen aus Glg. (4.1) wird also durh folgendenTerm vom Spektrometeraufbau unter Vernahlässigung jeder Distanzabhängigkeitmodi�ziert:
∆Ekin = −(Φfilt − Φsub) (4.4)Die Filterelektroden bestehen aus Edelstahl. Ihre Austrittsarbeit wird mit Mes-sungen von [Pi92b℄ abgeshätzt. Hier wurde HOPG (Highly Oriented PyrolithiGraphite) als Substrat verwendet. Austrittsarbeiten für HOPG variieren in der Li-teratur [Pel℄ stark: 4,5 eV [Wil℄, 4,65 eV [Sh00℄, 4,8 eV [Shi00℄, 4,4 eV [Ago℄. Eswird der Mittelwert hieraus verwendet.Für die Austrittsarbeiten gilt:

ΦHOPG = (4, 57 ± 0, 16)eV (4.5)
ΦEdelstahl = (4, 4 ± 0, 2)eV [Pi92b] (4.6)Die Di�erenz der Austrittsarbeiten ergibt sih damit zu -0,17(26) eV.Durh die Abhängigkeit der kinetishen Energie der Konversionselektronen im Spek-trometer von der Ober�ähenbesha�enheit des Substrats, müssen sowohl die Ober-�ähenorientierung, -planarität und Belegung mit Koadsorbaten berüksihtigt wer-den. Die Austrittsarbeit wird bei einer Festkörperober�ähe i.a. theoretish in einenOber�ähen- und einen Bulkterm aufgeteilt.

Φ = D − µ (4.7)Wobei µ das hemishe Potential darstellt und D den entgegenwirkenden Beitrageiner Ober�ähendipolshiht. Diese lässt sih mit dem Jellium-Modell dadurh be-shreiben, dass sih frei beweglihe Elektronen so gruppieren, dass sie die abrupteLadungskante der feststehenden Ionenrümpfe an der Ober�ähe ausgleihen und inForm von Friedel-Oszillationen über die Ionenkante hinausragen [Zan88℄. Währendder Bulkterm weitestgehend als konstant angenommen werden kann, ist der Ober-�ähenterm D anfällig für Veränderungen. Bei niht planaren Ober�ähen, d.h. beimonoatomaren Stufen ergibt sih wieder unter der Annahme, dass sih die Elektro-nenwellenfunktionen bis ins Vakuum hin ausdehnen, ein zusätzliher dem Ober�ä-henterm D entgegengesetzter Dipolterm. Bei HOPG führt dieser bei 2-atomigenStufen zu einer Verringerung der Austrittsarbeit von etwa 20 meV [Som99℄.Untershiedlihe Kristallorientierungen führen zu untershiedlihen Austrittsarbeitendes unbelegten Substrats und auh zu untershiedlihen Austrittsarbeitsveränderun-gen durh Ober�ähenbelegungen [Ish91℄. Mit der Verwendung von HOPG wirddiese möglihe Variation der Linienposition weitestgehend eingeshränkt (s.a. imAbshnitt 4.2.3).



66 Kapitel 4. Die Energie der KonversionselektronenAdsorbiert oder hemisorbiert nun ein Gas auf der HOPG-Ober�ähe, treten neueLadungen hinzu, die Ein�uss auf die Dipolstruktur der Ober�ähe nehmen. DieseDipolveränderung kann die Nettoaustrittsarbeit erhöhen oder erniedrigen, indem siedie Ober�ähenelektronen des Substrats von den Ionenrümpfen weg oder auf sie zubewegen. Ausshlaggebend sind letztlih die Polarisierbarkeiten von Kondensat undSubstrat.Die Austrittsarbeit des Substrats kann sowohl durh Adsorbtion von Krypton aufHOPG verändert werden als auh durh die Adsorbtion und Chemisorbtion vonRestgas. Die Austrittsarbeiten von Metallen ändern sih um bis zu 360 meV durhdie Adsorption einer vollen Monolage Krypton [Ish91℄. Die Austrittsarbeitsverän-derungen betragen grob etwa 60 % derer durh die Belegung von Xenon 6. EineMonolage Xe auf Graphit ruft im Gegensatz zur Adsorbtion auf Metallen nur eineAustrittsarbeitsvergröÿerung von 100 meV hervor, für Krypton können also im Ana-logieshluss bis zu
∆ΦKr ≈ 60meV (4.8)erwartet werden7. Für die Konversionselektronen bedeutet das also eine Steigerungder kinetishen Energie im Spektrometer, wenn eine Monolage mit Krypton aufgefülltwird.Aussagen über die Veränderung der Austrittsarbeit durh die Belegung von Restgassind shwieriger zu tre�en. Krypton auf HOPG könnte sih analog zu Xe auf Ni(110)verhalten. Die Austrittsarbeit von Ni(110) wird durh die Belegung einer MonolageXenon um 0,75 eV verkleinert. Treten zusätzlih Lagen von H2O und N2 als Zwi-shenlagen auf, verringert sih die Austrittsarbeit weiter auf 1,1 eV [Ish91℄. H2Ound N2 führen also zu einer Verringerung der Austrittsarbeit um 0,35 eV [Ish91℄,was einer Verringerung der kinetishen Energie der Konversionselektronen im Spek-trometer gleihkommt.In der Literatur �nden sih einige Aussagen zu Reaktionen auf vershiedene Koda-sorbate. Die wihtigsten sollen hier kurz zusammengefasst werden:

• Während Photoelektronenspektroskopie an Graphit mit oder ohne atomaremH eine Austrittsarbeit von 4,5 eV, also keine Modi�kation ergaben, kam es beider Behandlung mit H2-Plasma zu einer Erniedrigung der Austrittsarbeit um400 meV [Ruf04℄. Die H2-Moleküle hemisorbierten mit den sp2-gebundenenC-Atomen. Dies führte zu einer Rehybridisierung. Berehnungen ergaben eineVerringerung der Austrittsarbeit zwishen 0,927 eV - 1,038 eV je nah Bin-dungsplatz [Zha07℄8. Eine Belegung mit H würde also eine Erniedrigung derK-Elektronen hervorrufen.6was auh dem Verhältnis (63 % der Polarisierbarkeiten von Krypton (2,5 ·10−3nm3) und Xenon(4·10−3nm3) entspriht [Ish91℄.7Das Maximum der Veränderung der Austrittsarbeit fällt niht generell mit der Vollbelegungeiner Monolage zusammen. Der Ein�uss mehrerer Adsorbat induzierter Dipole kann zu eine gegen-seitigen Auslöshung führen8Eine Verwendung einer auf HOPG kondensierten 83mKr-Quelle innerhalb der WGTS ist damitausgeshlossen.
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• O hat einen sehr geringen Stikingkoe�zienten auf Graphit. Es würde aber wieauh bei C zu einer Erhöhung der Austrittsarbeit führen [Ben71℄. O2 physisor-biert auf HOPG. Mehrere Monolagen (ML) sind unter 30 K möglih [Ulb02℄.C, O und CO-Belegungen würden in Analogie zu Xe auf Pd zu Austrittsar-beitsvergröÿerung führen. [Ish91℄
• Cx-Hy- Verbindungen führten bei Xe auf Pd zu einer Austrittsarbeitsverringe-rungen. [Ish91℄Koadsorbate mit ihren Ad- und Desorbtionszeiten sind eine zentrale Ursahe für Elek-tronenenergieinstabilitäten, welhe nur durh sehr gute Vakuumbedingungen undReinigungsmehanismen bekämpft werden können.4.2.2 Spiegelladung-RelaxationsshiftBeim Prozess der Elektronenkonversion geht ein neutraler Anfangszustand in einengeladenen Endzustand über. Die Änderung der Bindungsenergien zwishen Anfangs-und Endzustand hat wesentlihen Anteil an der Veränderung der Konversionselek-tronenenergien aus gasförmigen Atomen relativ zu denen aus kondensierten Atomen.

Ekin,gas − Ekin,kond = ∆Eini −∆Efin (4.9)Die Veränderungen ∆Eini und ∆Efin sind niht nur relativ zwishen Adsorbat undGas zu sehen, sondern auh relativ zueinander. Beim ungeladenen Anfangszustandtritt im Vergleih zum Gas beispielsweise die Bindungsenergie der Adsorption inForm von Van-der-Waals-Kräften hinzu. Der Endzustand ist aber auh weiterhinan das Substrat gebunden, sodass sih diesbezüglih kein weiterer Nettoenergietermergibt. Dies geshieht nur dann, wenn sih die Bindungsenergie durh den Konver-sionsprozess ändert. Die Bindungen an das Substrat werden im nähsten Abshnittnoh genauer erläutert. Bei Krypton ähnlih wie bei Xenon ist zu erwarten, dass dieInnershalenniveaus bei Physisorption auÿerhalb der Dipolshiht liegen. Für dieseShalen ist kein Ladungsaustaush zu erwarten.Der Anfangszustandsbeitrag, d.h. in diesem Fall die möglihe Änderung der Bin-dungsenergie vor und nah der Elektronemission wird im folgenden also abgeshätztmit (s. Abshnitt 4.2.3):
∆Eini ≤ 30meV (4.10)



68 Kapitel 4. Die Energie der KonversionselektronenDie e�ektive Ladung des Endzustands (Lohzustand) wird durh einen weiteren Bin-dungsterm berüksihtigt. Im klassishen Bild baut eine Ladung gegenüber einerleitenden Ober�ähe per In�uenz oder Polarisation eine Spiegelladung auf [Zan88℄:
V (z) = −

(

ε− 1

ε + 1

)

e2

4z
(4.11)mitz: Abstand zur Spiegel�ähe und

ε: Dielektrizitätskonstante.Wenn der Endzustand stärker als der Anfangszustand gebunden ist, so muss dieseBindungsenergie, die nur beim Adsorbat und niht beim Gas auftritt, den emittiertenKonversionselektronen mitgegeben werden, d.h. also die resultierenden Konversion-elektronen nehmen an Energie zu.Für die Gröÿe der zu erwartenden Vershiebung spielt neben der Polarisierbarkeit derAbstand zum Substrat eine wesentlihe Rolle. Mit gröÿerem Abstand müsste nihtnur die Vershiebung selbst kleiner werden, sondern zusätzlih die Sensitivität aufdie Abstände vom Substrat reduziert werden. Allein aus Erwägungen zur Spiegella-dung würde man also für eine möglihst stabile Linienposition die Adsorbat-Substrat-Distanz groÿ halten, z.B. durh eine Zwishenshiht mit geringer Polarisierbarkeit.Die Spiegelladung kann generell niht nur gegenüber dem Substrat ausgebildet wer-den, sondern auh zu Atomnahbarn in der gleihen Ebene oder darüber.Ändert sih die Valenzshale durh den Zerfall und damit die hemishen Eigen-shaften des Atoms, kann es sein, dass die Relaxationsenergie der Austrittsarbeitund Spiegelladungsenergie sih dem nun ähnelnden Element angleihen.4.2.3 Bindungsenergien von 83mKr an HOPGGraphit besteht aus übereinandergelagerten Shihten aus Sehseken, die nur durhshwahe van-der-Waals Kräfte gebunden sind. Durh die shwahe Bindung zwi-shen den Shihten ist Graphit entlang der Ebenen leiht spaltbar. In der Ebenekommt es zu drei stark lokalisierten Bindungen durh die sp2-Hybridisierung. Dasvierte Valenzelektron be�ndet sih in delokalisierten Molekülorbitalen, die als pz-Orbitale senkreht aus der Ebene herausragen. Innerhalb der Ebene ist der Bin-dungsabstand gegenüber der C-C Einfahbindung um 10 % verkürzt auf 1,4 Å. DieGitterkonstante innerhalb einer Ebene beträgt 2.46 Å. Die Shihtstruktur des Gra-phits ist in Abb. 4.5 dargestellt. Die einzelnen Shihten haben einen Abstand von3.354 Å [Kur99℄.Vor dem Einbau in die Vakuumapparatur werden die obersten Lagen des HOPGmithilfe eines Klebstreifens abgetrennt. Das Resultat ist danah eine Ober�ähe mit0,2-0,3 nm groÿen atomaren Stufen neben Stufen von mehreren Dutzenden Atomla-gen.
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Abbildung 4.5: Kristallstruktur von Graphit ist aus Shihten aus Sehsekenaufgebaut, die einen Abstand von 3,35 Å zueinander haben. Zwei nähste Nahbaratomehaben einen Abstand von 1,42 Å.Wenn ein neutrales Edelgasatom auf einem HOPG kondensiert geht es keine he-mishen Bindungen ein, sondern bildet nur Van-der-Waals-Bindungen aus. Die La-dungen von Kondensat und Substrat formen sih unter Fluktuationen zu Dipolen.Diese Dipole werden von ihrer Bildladung angezogen. Bei sehr kleinen Abständenkommt es zur Abstoÿung von Adsorbat und Substrat aufgrund der Überlagerung derElektronwellenfunktionen. Formal lässt sih die Adsorbtionsbindung also mit einemLennard-Jones-Potential beshreiben.Eine alternative theoretishe Herangehensweise bietet der Dihtefunktionalformalis-mus. Hierbei wird das System mittels einer Dihteverteilung n(r) der Elektronenbeshrieben. Als weiteren Shritt wird die Lokale-Dihte-Approximation hinzuge-nommen, bei der in�nitesimale inhomogene Dihteverteilungen mit in�nitesimalenhomogenen Dihteverteilungen gleihgesetzt werden.Für das Jellium Modell werden nun die diskreten Ionenrümpfe durh eine gleihför-mige positive Ladung mit der Dihte des räumlihen gemittelten Ionenladungsdihteersetzt.Die räumlihe Verteilung der Adsorbtion von Krypton auf Graphit konnte experi-mentell bestimmt werden [Bru07℄: Krypton bildet auf der Basalebene von Graphiteine √3 ×
√

3 30◦-Struktur. Dies ist bei geringer Bedekung eine kommensurableBelegung des Graphits. Bei stärkerer Belegung kommt es zum Übergang zu einer in-kommensurablen Bedekung und die Abstände der Kryptonatome nähern sih ihrenBulkabständen [Gur88℄. Zunähst können sih die Kryptonatome in kommensura-blen Domänen mit abgrenzenden inkommensurablen Wänden gruppieren, die Anzahlder Wände nimmt dann mit dem Druk bzw. der Bedekung zu [Zan88℄.Krypton bevorzugt bei der Adsorption auf Graphit die Talmulden vor den"top "- Positionen, d.h. es kondensiert bevorzugt über dem Zentrum des Carbonhe-xagons [Bru07℄. Edelgase bevorzugen auf Graphit Positionen mit vielen Nahbario-nen [Die04℄. Die Distanz zur Graphitober�ähe wird mit 3,35 Å angegeben, wobeidie LDA-Funktionalberehnungen die Experimente bestätigen [Bru07℄. Energetishliegt der Untershied zwishen Top- und Talmuldenposition bei 8 meV. Di�usionentlang der Ober�ähe und damit Übergänge von kommensurabler Phase nah in-



70 Kapitel 4. Die Energie der Konversionselektronenkommensurabler Phase ist also auh bei niedrigen Temperaturen leiht möglih. EineVershiebung der Linienposition um 8 meV wäre niht kritish für KATRIN. Die Bin-dungsenergien bei Adsorption über dem Wabenzentrum des Graphits ergeben 160meV [Che03℄. Da die Kryptonatome vor und nah dem Zerfall am Substrat gebundenbleiben, kann diese Energie die Konversionselektronenenergie niht verändern.

Abbildung 4.6: STM-Aufnahmen von a) HOPG und b)Krypton auf HOPG mithoher Dihte in inkommensurabler Phase [Mat02℄.Welhe Bindungsplätze im Falle von Defektstellen die einfallenden Kryptonatomeeinnehmen, kann man aus den Erkenntnissen zum Au�rierverhalten von Xenon aufPd(810) ableiten [Zan88℄. Pd(810) zeihnet sih dadurh aus, dass seine Ober�äheeine terrassenförmige Struktur aufweist. Es bieten sih für das Kondensat also sowohlBindungsplätze am Fuÿ der Stufe als auh auf den Plateaus an. Die Adsorbtion vonMonolagen von Xenon auf Pd(810) funktioniert in zwei getrennten Shritten. Zu-nähst werden die Plätze am Fuÿ der Stufen besetzt. An diesen Orten wird dasKondensat gleih auf zwei Seiten von der Ober�ähe angezogen. Eine höhere Bin-dungsenergie liegt vor. Bei geringen Xe-Gasdrüken (≈ 1−10 Torr) werden auh nurdiese Stellen besetzt. Bei höheren Drüken werden dann die Plateauplätze besetzt.Wenn die Stufenfuÿpunkte besetzt werden, ändert sih die Austrittsarbeit doppelt sostark, als wenn die Plateauplätze besetzt werden. Das bedeutet, dass an den hohenKoordinationsstellen stärkere Dipolmomente durh die Adsorbtion induziert werden.Im Laufe der Zeit müsste die Veränderung der Austrittsarbeiten kleiner werden, wennnämlih die Nishenplätze besetzt sind und nur die Plateaus besetzt werden. Diesgilt aber nur bei Filmen, in denen sih die Edelgasatome gut genug bewegen können.Wenn also die Kryptonatome zunähst die Fuÿpunkte von Stufen besiedeln und dannanshliessend die Plateauplätze, würde sih die Energie der Konversionselektronenim Laufe der Zeit um min. 20 meV vershieben, Werden alle Plätze gleiherma-ÿen besiedelt, käme es zu einer konstanten Verbreiterung von min. 20 meV, da dieAustrittsarbeiten in Substratnishen um 20 meV verringert ist [Som99℄9.9Über Austrittsarbeitsarbeitsveränderungen bei Belegung eines Nishenplatzes von HOPG durh



4.3. Au�rierbedingung 714.3 Au�rierbedingungDie Au�rierbedingungen können die Morphologie der entstehenden Krypton�lme be-ein�ussen. Da Krypton niht nur in Form einer Submonolage 83mKr zum Einsatzkommt, sondern auh dikere Filme als Unterlage zur Verringerung der Spiegelladungpräpariert wurden, ist es wihtig zu wissen, wie man die Struktur dieses Substrat-komplexes aus Graphit und Krypton beein�ussen kann.Einkomponentige Edelgassysteme kristallisieren in einer f- oder hp-Struktur oderMishungen aus beiden [Mur80℄. Bei Kristallisation aus der Gasphase wird das f-Gitter bevorzugt [Cur65℄. Tempern kann zu einem Übergang in die hp-Phase führen[Mey64℄.

Abbildung 4.7: Der Ein�uss von Tempern auf die Filmstruktur wird hiermittels Röntgenbeugungsanaylse beobahtet. Die (111)-Re�ektion zeigt eine deutliheReaktion auf die Temperaturerhöhung. Quadrate entsprehen der Kondensationstempe-ratur von a. 5K, Dreieke dem ersten Annealingshritt von 30 K und die umgedrehtenDreieke einer Annealingtemperatur von 50 K. Der dargstellte Peak vershmälert sihmit steigender Temperatur und sein Maximum vershiebt sih hin zu kleineren Win-keln. Dies wird als ein Anwahsen der Kristallite und Ansteigen der Gitterkonstantengedeutet [Men91℄.Bei der abshrekenden Kondensation eines Films aus der Gasphase auf ein Sub-strat �ndet sih das System niht im thermodynamishen Gleihgewihtszustand.Durh eine hinreihend geringe Substrattemperatur wird der Sättigungsdampfdruk
p0 soweit herabgesetzt, dass die Gasphase in übersättigter Form vorliegt. So wirdein Filmwahstum auÿerhalb eines Gleihgewihtszustandes erzwungen. Die Mo-bilität der Atome ist bei diesen tiefen Temperaturen stark eingeshränkt, so dassder Ungleihgewihtszustand nur verzögert relaxieren kann. Abshrekend konden-sierte dike Edelgas�lme (≈ 5K) auf einem Shwingquartz zeigten eine polykristallineKrypton konnten keine Daten gefunden werden.



72 Kapitel 4. Die Energie der Konversionselektronenf-Struktur [Men91℄ mit geringerem Gitterabstand als Bulkmaterial. Substrattem-peraturerhöhungen führen zu Umstrukturierungen des Edelgas�lms (s. Abb. 4.7).Bei 30 K ist der Relaxationsprozess zwar möglih aber noh stark unterdrükt. In[Mei01℄ zeigten sih Reaktionen eines diken Krypton�lms auf Temperprozesse. DieDihte des Films nimmt bei Annealing auf 33 K zu, erreiht aber noh niht dieGleihgewihtswerte (s. Abb. 4.8).

Abbildung 4.8: Tempern von Krypton�lmen führt zu Veränderungen der Dihtedes Films. Aufgetragen sind die Filmdike h, Dihte ̺, und elastishe Konstanten 11und 44. Bei Temperaturen bis 30 K sinkt die Filmdike, obwohl keine Desorbtionstattfand. Die Dihte steigt an. Es zeigte sih in [Mei01℄ bei Tempershritten vondiken Krypton�lmen bei 21K und bei 33 K, dass zwar einige Umstrukturierung hinzum Gleihgewihtszustand stattfanden, die Bulk-Werte (in Klammern angegeben) abernoh niht erreiht sind.Die Mikrostruktur des abshrekend kondensierten Films hängt aber niht nur vonder Substrattemperatur ab. Auh andere Präparationsparameter wie Sauberkeit derOber�ähe, kinetishe Energie der einfallenden Teilhen, Einfallswinkel und Rate derkondensierenden Teilhen bestimmen die Filmstruktur (s. Abb. 4.9, [Hei02℄).Die kompaktesten Filme mit der geringsten Ober�ähe müssten nah [Zho97℄ beigeringem Einfallswinkel kondensieren. Steilere Einfallswinkel führen zu grössererOber�ähenrauhigkeit.Je kleiner die kinetishe Energie der einfallenden Teilhen ist, desto gröÿer ihre Weh-selwirkung mit bereits kondensierten Teilhen. Die Wehselwirkung lenkt die Tra-jektorien so um, dass mehr Fehlstellen entstehen.Da die Kryptonatome einen bedekenden Gleihgewihtszustand anstreben, sheintes ratsam, die Temperatur der Kondensation möglihst hoh zu halten, um die Kryp-tonatome möglihst bald im Gleihgewihtszustand zu kondensieren. Die Tempera-tur muss aber klein genug gewählt werden, um die Desorption hinreihend gering zuhalten. Die Mengen an 83mKr , die bei der hier vorgestellten kondensierten 83mKr-Quelle verwendet wurden, sind so klein, dass es keine Übersättigung der Gasphasebei erhöhten Temperaturen geben kann. Die Alternative wäre die Quelle so kalt
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Abbildung 4.9: Ein�uss der Bedingungen der Filmpräparation auf die Film-struktur. aus [Hei02℄zu halten, dass der shokkondensierte Zustand niht relaxieren kann. Sehr tiefeTemperaturen fördern aber die Kondensation von Restgas insbesondere von H2 undführen damit verstärkt zu Verunreinigungen.Zwar bedingt eine niedrige Gastemperatur der Kryptonatome Fehlstellen im Gitter,andererseits wird die Gastemperatur über die Temperatur der zuführenden Kapillaregeregelt (s. Kap. 5). Die Kapillare wirkt andererseits als Kühlfalle bei hinreihendniedriger Temperatur. Die Temperatur der Kapillare wurde deshalb so eingestellt,dass die Kapillare als Kühlfalle z.B. für H2O funktionieren kann, die Kryptonatomeaber gerade noh niht auf den Kapillarwänden ausfrieren.Der Einfallswinkel wird dadurh limitiert, dass das Kapillarende auf kleinem Raumniht zwishen Quellaktivität und Detektor gebraht werden darf (s. Abshnitt zumexperimentellen Aufbau). Ein zu groÿer Abstand von Kapillarende zum Substrathätte den Raumwinkel zur Bedekung des Substrats zudem deutlih reduziert. AlsKompromiss wurde ein Winkel von etwa 45◦ eingestellt.Die Krypton�lme, die für diese Arbeit präpariert wurden, wurden bei 13-30 K undRestgasdrüken von 10−8 mbar bis 10−10 mbar aufgefroren. Die verwendete Mengean 83mKr-Gas war limitiert durh die benutzten Aktivitäten sowie das Emanations-verhalten des Rubidiums. Nur Submonolagen an 83mKr konnten aufgefroren wer-den10. Temperaturen höher als 28 K konnten niht eingesetzt werden, da hier dieDesorbtion die Zählrate zu stark reduziert hätte (s. Abb. 6.24). Man muss alsodavon ausgehen, dass die dünnen Submonolagen-83mKr-Filme in Analogie zu dikenFilmen keine vollständige Relaxation in den Gleihgewihtszustand bei diesen Tem-peraturen erfahren haben.Die dikeren Krypton�lme, die als Unterlage für 83mKr-Filme präpariert wurden,10Krypton hat eine hp-Monolagendihte von 7,2 ·1014 Atome/m2 [Ish91℄



74 Kapitel 4. Die Energie der Konversionselektronenhatten also auh eine polykristalline Form, deren Dihte mit stärkerer Übersättigungder Gasphase und höheren Substrattemperaturen noh gesteigert werden könnte.
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Kapitel 5Experimenteller Aufbau einerQuelle aus kondensiertem Krypton
5.1 Aufbau

Abbildung 5.1: Der Gesamtaufbau der kondensierten 83mKr-Quelle wird hierim Labor in Münster gezeigt. Zu sehen ist links ein Teil des Ellipsometrie-Aufbausmit Präparationskammer, daran anshlieÿend der Transportbalg und Isolator. Hinterden Gas�ashen mit He, Kr und Ne be�ndet sih der Kaltkopf. An der rehten Seiteverdekt ein Teil der Datenaufnahme und Systemkontrolle das dahinterliegende Gasein-lasssystem.Der Aufbau der kondensierten 83mKr-Quelle (s. Abb. 5.1) gliedert sih in drei Ab-shnitte: das Gaseinlasssystem, das Kryosystem mit Substrat und der Optikaufbau



76Kapitel 5. Experimenteller Aufbau einer Quelle aus kondensiertem Kryptonzur Analyse mit Ellipsometrie und zur Substratreinigung durh Ablation. Die ge-samte Vakuumapparatur ist aus UHV-kompatiblen Teilen aufgebaut. Es handelt sihniht um einen ausnahmslos einheitlihen Aufbau für alle hier präsentierten Messun-gen. Mehrere Komponenten wurden im Laufe der Messungen umgebaut:
• Das Gaseinlasssystem wurde zweifah modi�ziert während dieser Messungen.
• Die thermishe Ankopplung der Kapillare zur Kryptonzufuhr am Strahlungs-shild wurde ebenfalls umgebaut.
• Die Geometrie des Kapillarendes wurde vereinfaht.
• Der optishe Zugang zum Substrat wurde vergröÿert.5.2 GaseinlasssystemZum Bereitstellen, Kontrollieren und Dosieren sauberer Gase, d.h. von 83mKr, aberauh niht radioaktivem Krypton und Helium, wurde ein Gaseinlasssystem (s. Abb.5.2) entwikelt [Pra05℄. Es shlieÿt ein Reservoir an Rubidium hergestellt am BonnerZyklotron [Ras08℄ ein, aus dem das 83mKr-Gas entsteht. Das entstehende 83mKr wirdüber eine gekühlte Kapillare (80-120 K) zum Substrat gelassen. Durh den Einsatzvon UHV-kompatiblen Komponenten und Pumpen wird eine zusätzlihe Verunreini-gung durh die Umgebung minimiert.Das Gaseinlasssystem (s. Abb. 5.2) beinhaltet ein Monitorvolumen zur Überwa-hung der Reinheit der eingesetzten Gase. An dieses Monitorvolumen shlieÿt sihein etwa dreimal gröÿeres Volumen mit SAES-Gettermaterial an. An beiden Volu-mina sind Drukmessröhren angebraht: eine Pfei�er Fullrange Messröhre PKR 251(von 10−2 bis 5·10−9 mbar) und ein Leybold Baratronmessgerät für den Drukbereih10−2 mbar > p > 10 mbar. Das Gaseinlasssystem wird mit einer Turbopumpe mit 70l/s Pumpleistung vorgepumpt und dann mit einer Ionengetterpumpe weiter evaku-iert. Zusätzlih pumpt eingebrahtes SAES-Gettermaterial durhgängig mit. Drükevon p=10−9 mbar entsprehend des Anzeigenlimits der Drukmessröhre wurden er-reiht. In [Pra05℄ wurde mit einem Massen�lter zunähst überprüft, dass keine Di�u-sion von Brom, Rubidium oder Rubidiumbromid statt�ndet und damit die Reinheitdes 83mKr-Gases belegt.Daneben kann in demMonitorvolumen Helium als Spülgas gespeihert und mit 83mKrvermisht werden. Das Spülgas sollte eingesetzt werden, um die Transportgeshwin-digkeit der geringen Mengen 83mKr vom Rubidiumbehälter zum Substrat zu erhöhen.Ohne Spülgas können sih die Kryptonatome nur in molekularem Fluss zum Substratbewegen. Auÿerdem müsste sih mit dem Spülgas der Einfallswinkel auf das Sub-strat und damit die Filmmorphologie leiht beein�ussen lassen. Helium bietet dieMöglihkeit in die Präparation des Films einzugreifen ohne weitere Spuren zu hin-terlassen, da es selbst bei 15-30 K niht aufkondensieren kann. Spülen mit Heliumerhöhte aber weder die Zählrate merklih, noh waren signi�kante Auswirkungen auf
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Abbildung 5.2: Das Gaseinlasssystem I [Pra05℄, [Hil07℄ wie es in den Messblöken2006 eingesetzt wurde, zeigt einen Anshluss für 83mKr , ein Monitorvolumen zur Ana-lyse und Speiherung der Gase sowie die Anshlüsse für Helium, Krypton und Argonoder Neon. Zur Analyse der Gase wurde ein Massen�lter und zwei Drukmessröhreneingesetzt, wovon eine ein Baratron ist und damit gasartunabhängig funktioniert.die Linienposition zu bemerken, sodass auf diese Option nah dem Umbau verzihtetwurde.Um Filme mit einer Unterlage aus stabilem Krypton zu kondensieren, ist es wei-terhin nötig, dass im Gaseinlasssystem geringe Mengen an stabilem Krypton miteinem Druk von ≈ 1 mbar im Monitorvolumen gespeihert und wohldosiert abgege-ben werden können. Im Monitorvolumen kann stabiles Krypton gespeihert werden.Über ein Labview-gesteuertes Dosierventil kann die Menge an weitergeleitetem Kryp-ton geregelt werden. Es wurde dabei mit geringen Ventilö�nungseinstellungen undlangen Ö�nungszeiten relativ zur Regelzeit des Ventils gearbeitet.Über dasselbe Ventil kann der 83Rb-Behälter mit dem Kryosystem verbunden wer-den. Mit 83mKr wurde auf zweierlei Arten gearbeitet. Zunähst wurde 83mKr imRb-Behälter gesammelt und nah a. 3 h für kurze Zeit zum Substrat weitergeleitet.Später wurde im wesentlihen mit kontinuierlih o�enem Ventil gearbeitet, sodassdas Kryptonansammeln direkt auf dem Substrat beim Kondensationsprozess statt-fand. Damit konnte die e�ektive Halbwertszeit der Quelle an die des MutterisotopsRb angeglihen werden (s. Kapitel 6).Den gröÿten Teil der Wegstreke wird das Gas in einer Edelstahlkapillare (Innen-durhmesser ⊘=3mm) auf a. 100 K geführt. An dieser Kühlfalle friert RestgasH2O siher aus. Die Kapillare ist über Edelstahlstege an das Strahlungsshild, d.hdie ersten Stufe des Kaltkopfes, angekoppelt ist. Eine parallel geführte Koaxial-heizung dient zur genaueren Temperaturregelung. Die Kapillare ist damit Teil des
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5.3. Kryosystem 795.3 Kryosystem
Das Kryosystem beinhaltet den sensiblen Substratbereih (s. Abb. 5.4). Hier wirddas 83mKr-Gas auf das HOPG-Substrat aufgefroren. Es herrshen höhste Anforde-rungen an das Vakuumsystem. Das Substrat wird auf einer Temperatur zwishen20 K und 30 K gehalten. Um die Adsorbtion von Restgas zu minimieren, ist esmit einer Kupferkappe umgeben, welhe selbst eine etwas niedrigere Temperatur von15 K - 20 K hat. Das Substrat und seine Kühlkappe werden mit der zweiten Stufedes Kaltkopfs gekühlt. Beide sind umgeben von dem Strahlungsshild auf etwa 60K, welhes mit der ersten Stufe des Kaltkopfs gekühlt wird. Für den optishen Zu-gang für Ellipsometrie und Ablation sind Löher in die Kappen gebohrt. Ebensosind Löher an der Stirnseite angebraht, wodurh die Elektronen entlang des Fluss-sshlauhs zum Spektrometer geführt werden.
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Abbildung 5.4: Das HOPG-Substrat bildet das Herzstük des Aufbaus. Hierist ein Shnittbild durh den Substratbereih dargestellt. Es ist umgeben von einerKühlkappe aus Kupfer und einem Strahlungsshild ebenfalls aus Kupfer. Über einEdelstahlstük mit geringerer thermisher Leitfähigkeit als Kupfer wird das Substratthermish leiht isoliert gegenüber dem Strahlungsshild. Das 83mKr-Gas wird überdie Kapillare zugeführt. Im letzten Messblok 2007 bestand die Gasdüse, wie hiereingezeihnet, aus einem gebogenen Kapillarendstük.



80Kapitel 5. Experimenteller Aufbau einer Quelle aus kondensiertem Krypton5.3.1 KältemashineZur Erzeugung der tiefen Temperaturen wird eine zweistu�ge Gi�ord-MMahon-Kältemashine (RDK 408D) der Firma Sumitomo eingesetzt. Die erste Stufe hateine Kühlleistung von 34 W bei 40 K und wird hier zur Kühlung des Shildes gegendie Raumtemperaturstrahlung eingesetzt. Die zweite Stufe hat eine Kühlleistung von1 W bei 4 K, womit der Substratbereih gekühlt wird. Sie besteht aus einem Zylin-der mit zwei Volumina, getrennt durh einen Kolben, einem Regenerator mit groÿerWärmekapazität und groÿer Wärmeaustaush�ähe sowie einem räumlih getrenn-ten Kompressor, dessen Hoh- und Niederdrukseite über zwei Ventile ans Systemgekoppelt sind.Das Gi�ord-MMahon-Kühlverfahren zeihnet sih dadurh aus, dass auÿer einemlangsam beweglihen Verdrängerkolben keine beweglihen Teile bei tiefen Tempera-turen eingesetzt werden. Der Verdrängerkolben bewegt sih in einer Frequenz von1 Hz, wobei bei jedem Stoÿ die Kaltkop�ähe einen Amplitudenhub von a. 50 µmerfährt. Dadurh, dass Kompressor und Kaltkopf räumlih voneinander getrenntsind, werden weitere Vibrationen abgefangen.Als Kältemittel agiert Helium in einem geshlossenen Kreislauf, so dass keine we-sentlihen Kältemittelverluste auftreten und kaum Helium nahgefüllt werden muss.Durh die zweistu�ge Mashine stehen zwei Kühl�ähen zur Verfügung, wovon diewärmere zur Kühlung eines Strahlungsshildes eingesetzt wird.5.3.2 Thermishe AnkopplungZur Kondensation von 83mKr werden nur Temperaturen von 25 K - 30 K benötigt,welhe deutlih über den erreihbaren 3,5 K - 4 K des Kaltkopfes liegen. Das Substratsoll aus vakuumtehnishen Gründen von einer Kühlfalle auf möglihst niedrigererTemperatur umgeben sein, deshalb muss ein möglihst guter Wärmetransport zwi-shen Substratbereih und Kaltkopf gewährleistet werden. Zusätzlihe Wärmeein-träge durh Halterung und elektrishe Zuführungen wurden reduziert. Das Substratmuss von einer Analyse- und Reinigungsposition, die einen optishen Zugang erfor-dert, in die Messposition innnerhalb der Bohrung des Supraleiters gebraht werden.Aus diesen Gründen muss das Substrat und seine umgebende Kühlfalle über eineStreke von etwa 1 m gekühlt werden.Die anfallende Wärmelast setzt sih neben dem beabsihtigten Wärmeeintrag übereine Substratheizung im wesentlihen aus der Wärmestrahlung der umgebenden Ap-paratur und der Wärmeleitung über Halterung und elektrishen Mess- und Heizlei-tungen zusammen.



5.3. Kryosystem 81Nah dem Stefan-Boltzmann-Gesetz [Hae81℄
Q̇R = fekAkσ(T 4

W − T 4
k ) (5.1)mit

Q̇R: absorbierte Strahlungsleistung der Behälterwand,ek: Emissivität der Kryo�ähe,Ak: Kryo�ähe,
σ: Stefan-Boltzmann-Konstante = 5,67 ·10−8 W

m2·K4 ,Tw: Temperatur der Behälterwand,Tk: Temperatur der Kryo�ähe undf: Geometrie und Emissivitätsabhängigkeit:
f =

[

1 + Akek(e
−1
w − 1)/Aw

]−1 (5.2)mitew: Emissivität der Behälterwand undAw: Flähe der Behälterwandberehnet sih der Leistungseintrag aufgrund von Wärmestrahlung unter der Be-dingung Aw�Ak und einer Emissivität von ek= 0,5 zu 230 W m2. Für mehanishpoliertes Kupfer bei 4 K [Hae81℄ beträgt ε= 0,015, shwarz oxidiertes Kupfer zeigtbei Raumtemperatur eine um einen Faktor 26 erhöhte Emissivität als poliertes Kup-fer bei Raumtemperatur. Die Emmissivität wird hier mit ε=0,5 abgeshätzt. Aufeinen Stab mit Länge l=1,2 m und mit einem Durhmesser ⊘=2m beträgt dieeinfallende Wärmestrahlung also P=17 W. Dieser Wärmeeintrag der umgebendenApparatur auf Raumtemperatur wird mit einem Strahlungsshild gröÿtenteils abge-fangen, welhes bei 60 K nur noh 0,2 % dieser Wärmeleistung, d.h. 34 mW, auf dieSubstrathalterstange abgeben kann.Die Wärmelast durh die Halterung erfolgt über Wärmeleitung:
Q̇L =

A

L

∫ T1

T2

λdT (5.3)mit
Q̇L: Wärmeeintrag durh Wärmeleitung,A: Quershnitts�ähe des Leiters,L: Länge des Leiters und
λ: Wärmeleitfähigkeit1.Die innere kalte Stange, an die der Substrathalter und die umgebende Kühlfalleangeshlossen sind, liegt auf 6 angespitzten Edelstahlshrauben (M3), die mit demStrahlungsshild verbunden sind. Der Abstand zwishen der inneren kalten Stangeund dem Strahlungsshildrohr ist 5 mm. Das Wärmeleitungsintegral für Edelstahl1Werte für das Integral wurden aus [Hae81℄ entnommen



82Kapitel 5. Experimenteller Aufbau einer Quelle aus kondensiertem Kryptonvon 60 K auf 4 K liegt bei 0,198 kW
m . Damit ergeben sih maximal 1,7 W Konduk-tionsheizleistung.Weitere Wärmeeinträge erfolgen durh die elektrishen Zuleitungen für Heizer undTemperatursensoren. Zur kalten Stufe führen 8 Leitungen für Sensoren und 4 Lei-tungen für einen Heizer, der im Falle eines Defekts des Substrat-Temperatursensorsdiesen ersetzen kann. Die Kabel bestehen aus Cu-Innenleitern. Bei einem Durh-messer von 0,3 mm und einer Länge von a. 1 m werden nah Gleihung (5.3) undmit einem Wärmeleitungsintegral von 58,7 kW/m für Kupfer zwishen 60 K und4 K Q̇L,kabel=200 mW Wärmeeintrag erwartet. Die Anzahl der Leitungen (N=12)lieÿe sih bei Bedarf durh eine sinnvolle Mehrfahnutzung der Zuleitungen nohreduzieren.Das Substrat wird mittels eines Widerstandsheizers bei Temperaturen zwishen25 K - 30 K gehalten und soll von einer Kühlfalle auf höhstens 15 K umgeben sein.Dazu wird der Substrathalter thermish bewusst shleht über ein Edelstahlstükmit einem Durhmesser von 19 mm und einer freien Länge von 4,3 m angekoppelt.Ein solhes Edelstahlstük kann eine Wärmeleistung von 257 mW zwishen 30 K und15 K ableiten. Diese nötige elektrish zuführbare Heizleistung wird ergänzt durhdie 130 mW, die über die 8 elektrishen Zuführungen2 hinzukommen. ZusätzliheRaumstrahlung wird hier vernahlässigt. Zum Abdampfen von Krypton von derSubstrat�ähe sind Temperaturen von a. 60 K nötig. Hierzu wird die Heizleistungvon etwa 1,24 W abzüglih des Wärmeeintrags der Zuleitungen benötigt.Diese Heizleistungen sind gut erreihbar mit dem Substratheizer. Es handelt sihhierbei um TVO-Widerstände. Diese Widerstände (JINR, Dubna) bestehen ausAl2O3. Sie haben einen Messbereih von 3,5 K bis Raumtemperatur. Die Abkür-zung TVO bedeutet übersetzt aus dem Russishen: �thermisher Widerstand, was-serbeständig, drukfest�. Die Sensoren wurden jeweils mittels thermish leitendenUHV-Kleber eingeklebt.Die gaszuführende Kapillare wurde mehanish über Edelstahlstege an das Strah-lungsshild angeshweisst, sodass hier Temperaturen bis in den Raumtemperaturbe-reih hinein hin möglih waren. I. a. reiht aber eine Temperatur um die 120 K, umden Zu�uss an 83mKr niht zusätzlih zu reduzieren [Hil07℄.

24 der 12 elektrishen Zuleitungen führen nur umgebenden Kühlfalle.



5.3. Kryosystem 835.3.3 GasdüseDie Geometrie von Gasdüse, Substrat und umgebender Kühlfalle soll vielen, teilswidersprühlihen Anforderungen gereht werden. Ihre Verwirklihung muss immereinen Kompromiss darstellen.Einerseits soll Restgas vom Substrat abgeshirmt werden. In diesem Fall würde mandas Substrat mit einer Kappe auf weniger als T=15 K umgeben, um auh H2 dortauszufrieren und vom Substrat fern zu halten. Gleihzeitig muss aber 83mKr übereine 1 m lange Kapillare siher zugeführt werden. Hierzu würde man wiederum,das Substrat mit einer hinreihend warmen und kleinen Haube umgeben, um dasAusfrieren von 83mKr auf die Substrat�ähe zu beshränken. Die 83mKr-Atome sol-

Abbildung 5.5: Die Gasdüse und Substrat 2006 besteht aus einer ringförmigenDüse, die das Substrat umgibt. Auf der im Bald abgewendeten Seite ist eine kleine Nutin den Ring eingebraht, durh die das Gas austreten kann.len die Substrat�ähe möglihst gleihmäÿig bedeken. Die Substratumgebung sollaber kein 83mKr festhalten. Um dieser Anforderung nahzukommen, würde mandas Ende der Kapillare möglihst nah an das Substrat heranbringen. Die entste-henden Konversionselektronen müssen entlang des magnetishen Flussshlauhs insSpektrometer geführt werden. Das Kapillarende darf also diesen Flussshlauh nihtabdeken. Um bei gröÿerer Distanz zum Substrat den 83mKr -Gaskegel möglihstwenig divergent zu halten, ist es sinnvoll das Kapillarende als langen Kamin zu for-men. Letzteres ist wiederum limitiert durh den Innendurhmesser (d=66 mm) desRohres im Magneten des MAC-E-Filters an der Messposition.Es wurden zwei vershiedene Gasdüsen eingesetzt. Während der Messungen 2006wurde eine ringförmige Düse mit einer shmalen Nut in das Ende der Edelstahlka-pillare gestekt (s. Abb. 5.5). Durh die Ringform sollte das Gas um das Substrat



84Kapitel 5. Experimenteller Aufbau einer Quelle aus kondensiertem Kryptonherumgeführt werden. Die Abdekung des Ringes sollte als Praller die Einfallswinkelauf das Substrat formen.

Abbildung 5.6: Für die Gasdüse und Substrat 2007 wurde die Ö�nung der Düsevergröÿert und auf die Ringform verzihtet. Diese Maÿnahmen wurden getro�en, umZählratenverluste zu vermeiden.In den Messungen 2007 wurde diese Gasdüse entfernt und ein Kapillarende aus ei-nem kurzen Kupferröhrhen gebogen. Es wurde kein Praller eingebaut, um denZählratenverlust zu minimieren (s. Abb. 5.6).Im Anshluss zu den hier vorgestellten Messungen wurde die Geometrie der Gasdüseund der umgebenden kalten Cu-Hauben weiter modi�ziert, um die Zählratenausbeutezu erhöhen [Smo08℄.



5.4. Mehanik 855.4 MehanikDer Aufbau wurde so konstruiert, dass das Substrat einen Hub von a. 74 müberwinden kann, da es in der hinteren Position ellipsometrish analysiert und mitdem Ablationslaser gereinigt werden und in einer vorderen Position im Spektrometerplatziert werden kann. Eine sensible Justage am Analyse- und Messort ist in die-sen Stadium des Quellaufbaus noh niht vorgesehen. Bei solh langen Fahrwegenbleiben Bodenunebenheiten und Dejustagen niht ohne Auswirkungen.Besondere Rüksiht wurde auf die mehanishen Stöÿe des Kaltkopfs genommen.Um die Stöÿe des Verdrängerkolbens, die mit einer Frequenz von ≈ 1 Hz auftretenund einen Hub von 50 µm am Ende des Kaltkopfs hervorrufen, niht auf das Sub-strat über den Verlängerungsarm zu übertragen, wurde das Substrat und die Ver-längerungsstangen auf ein Edelstahlstützrohr mit separatem Gestell abgelegt. DieVakuumkammer, die das Stützrohr mit Substrat trug, wurde über einem Membran-balg mit der Kammer verbunden, an der der Kaltkopf montiert war (s. Abb. 5.8).Im Innern wurden Verlängerungsrohr und Substrat mit �exiblen Kupferlitzen zumKaltkopf hin thermish angekoppelt (s. Abb. 5.7 und Abb. 5.9).

Abbildung 5.7: Zur Vibrationsdämfpung der Tieftemperaturkomponentenwurde die substrattragende kalte Kupferstange über ein dikes Band aus �exibler Kup-ferlitze mit der zweiten Stufe des Kaltkopfs verbunden. Ebenso wurde der Wärmekon-takt für das Strahlungsshildrohr an die erste Stufe des Kaltkopfs hergestellt. Beidesist in rot einskizziert. Eine Abbildung der Bänder �ndet sih in Abb. 5.9.Es wurde auÿerdem berüksihtigt, dass das kondensierte 83mKr mit dem Substratauf bis zu 1 kV Potential gelegt werden kann, um die K-Konversionselektronenenergiender Tritiumendpunktsenergie anzupassen. Dazu wurden der Kaltkopf mit dem Sub-strat und das Gaseinlasssystem elektrish isoliert aufgehängt. In [Smo08℄ wurde das
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Abbildung 5.8: Die Vibrationsdämfpung der Vakuumapparatur geshieht mit-hilfe von Membranbälgen. Auf der mittleren Platte (2) ist ein Kreuzstük montiert, andem fest das Edelstahlstützrohr befestigt ist, das das Strahlungsshildrohr und dassubstrattragenden Kupferverlängerungsrohr trägt. Mit der Justage dieser Platte kanndas Substrat bewegt werden. Der Kaltkopf ist an Platte (1) angeshraubt. ZwishenKaltkopf und Kreuzstük be�ndet sih ein Membranbalg zur Stoÿdämpfung. Auf dergegenübeliegenden Seite des Kreuzstüks ist wieder ein Membranbalg angebraht, des-sen Abshluss�ansh mit Platte (3) verbunden ist. Platte (1) und Platte (3) teilen sihein gemeinsames Gestell. Dieses Gestell vibriert mit der Frequenz des Kaltkopfkolbens.Platte (2) mit der Verbindung zum Substrat wird über ein separates Gestell auf demLaborboden abgestützt.
System shlieÿlih zu ersten Tests auf Hohspannung gebraht.
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Abbildung 5.9: Zur vibrationsarmen Wärmekopplung wurde eine breite �exibleKupferlitze eingesetzt.5.5 OptikDer Aufbau der kondensierten Kryptonquelle beinhaltet optishe Komponenten. Mit-tels Ellipsometrie wird der Zustand von Substrat und Adsorbat optish überwaht.Ablation dient als einer der Reinigungsmehanismen für das Substrat. Beide Laser-systeme sollen im folgenden beshrieben werden.5.5.1 EllipsometrieEllipsometrie ist ein optishes Verfahren zur Analyse der Belegung einer Ober�ä-he [Azz77℄. Es lässt sih damit einerseits die Dike kondensierter Filme messen,andererseits auh die Reinheit eines unbelegten Substrats überprüfen. Messgröÿeder Ellipsometrie, die Rükshlüsse auf eine mittlere Belegungsdike zulässt, ist dieÄnderung der Polarisation bei Re�ektion.Fällt ein Lihtstrahl auf eine Grenz�ähe zweier Medien, so wirkt die Re�exion unter-shiedlih auf die senkreht (s) und parallel (p) zur Einfallsebene polarisierten Teiledes Strahls: Ein linear polarisierter Strahl ist i. a. im Anshluss elliptish polarisiert,ein elliptish polarisierter Strahl lässt sih unter dem entsprehenden Winkel linearpolarisieren (�Brewsterwinkel�). Das Verhalten von p- und s-Wellen wird mit denFresnelshen Formeln beshrieben. Tritt ein weiteres Medium in Form von einemBelag der Ober�ähe hinzu (s. Abb. 5.10), müssen möglihe Re�exionen zwishenGrenz�ähen und Phasenversätze der so entstehenden Teilstrahlen durh den jewei-ligen Ganguntershied in der Dekshiht berüksihtigt werden. Der re�ektierte
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Abbildung 5.10: Ein dreishihtiges System, zusammengesetzt aus Vakuum, Filmund Substrat, wird der Ellipsometrie als Modell zugrunde gelegt. Die jeweiligen Ober-�ähen werden als glatt angesehen. Ein einfallender Lihtstrahl wird an der Grenz�ähezwishen Film und Vakuum zu einem Anteil von r01 re�ektiert und teils in das Filmme-dium gebrohen (t01). Tri�t er dann auf die Grenz�ähe zwishen Film und Substrat,wird wieder ein Teil mit r12 re�ektiert und t12 transmittiert. Der re�ektierte Strahl wirdnun an der Grenz�ähe Film/Vakuum den Film verlassen oder wieder zurük in Rih-tung Substrat re�ektiert und so über weitere Re�ektionen und Transmissionen eineVielzahl an austretenden Teilstrahlen erzeugen. Jeder dieser Teilstrahlen zeigt einenharakteristishen Ganguntershied im Polarisationszustand s=nδ. Dieser Gangunter-shied ergibt sih aus der Weglänge im Filmmedium und damit aus der Dike des Films.Gemessen wird die Polarisation der Summe über alle entstehenden Teilstrahlen. DieInterferenz aus allen Teilstrahlen beinhaltet so die Information über die Dike des Films.Strahl ist dann eine Vielfahinterferenz aus der Summe der einzelnen re�ektiertenTeilstrahlen.Zur Untersuhung der Polarisationsänderung betrahtet man nun die Re�exionsko-e�zienten Rp des p-polarisierten Lihts und Rs des s-polarisierten Lihts:
Ri = r01,i +

t01,it10,ir12,ie
−i2δ

1− r10,ir12,ie−i2δ
(5.4)miti=s,p,

δ: Ganguntershied,rxy: Re�exionskoe�zienten nah Fresnel undtxy: Transmissionskoe�zienten nah Fresnel



5.5. Optik 89Mit den Beziehungen
r10 = −r01 (5.5)

t10t01 = 1− r2
01 (5.6)wird dies vereinfaht zu:

Ri =
r01,i + r12,ie

−i2δ

1 + r01,ir12,ie−i2δ
(5.7)

δ = 2π
d

λ

√

N2
1 −N2

0 sin2 Φ0 (5.8)mit:
λ: Wellenlänge des Lihts,N0,N1: Brehungsindies von Film (1) und Umgebung (0),
Φ0: Einfallswinkel undd: Dike des FilmsDie Brehungsindies berüksihtigen i.a. Absorbtion und Polarisation und sinddamit komplexe Gröÿen:

N1,0 = n1,0 + ik1,0 (5.9)Das Verhältnis beider Re�exionskoe�zienten ergibt sih zu [Azz77℄:
̺ =

Rp

Rs
=

r01p + r12pe
−i2δ

1 + r01pr12pe−i2δ
· 1 + r01sr12se

−i2δ

r01s + r12se−i2δ
(5.10)Dieses Verhältnis lässt sih als komplexe Zahl parametrisieren:

̺ =
Rp

Rs
= tan Ψei∆ (5.11)Zur Vermessung dieser Zahl wurde hier ein Aufbau zur Nullellipsometrie in derPCSA-Anordnung eingesetzt (s. Abb. 5.11). Das Prinzip des Aufbaus beruht dar-auf, dass Polarisator und Compensator (λ/4-Plätthen) so eingestellt werden können,dass das Liht bei der Re�exion an der Probe linear polarisiert wird und mit demAnalysator ausgelösht werden kann. Genauer wurde hier ein Verfahren gewählt, beidem die shnelle Ahse des Compensators (C) auf einen Winkel von ±π/4 zur Ein-fallsebene festgelegt wird. Polarisator (P)- und Analysatorstellung (A) beshreibendann die Gröÿe ̺ vollständig:̺

= ∓ tan Ae∓i2(P−π/4) (5.12)
C = ±π

4
(5.13)
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Abbildung 5.11: Der Ellipsometeraufbau wie er hier verwendet wurde wird alsNullellipsometer bezeihnet. Er besteht aus einer Lihtquelle L, einem Compensator C( = λ /4 Plätthen), einem Polarisator P, einem Analysator A und einem DetektorD. Der Polarisator wird bei �xiertem Compensator so variiert, dass der Lihtstrahldurh die Vilefahinterferenz an Film-Substratkomplex (S) linear polarisiert wird. Die-ser linear polarisierte Strahl kann dann mit dem Polarisator zur Auslöshung gebrahtwerden.Je zwei Werte Paare (P,A) können die Lihtintensität zur Auslöshung bringen. JedeStellung von P und A gilt auÿerdem natürlih modulo π.
(P ′, A′) = (P +

1

2
π, π −A) (5.14)Man kann diese doppelte Messbarkeit der Gröÿe ̺ im Prinzip zu einer Zweizonen-mittelung nutzen [Azz77℄. Im hiesigen Aufbau ist das aber mit groÿen mehanishenFahrstreken der Polarisations�lter verbunden, welhe dann aufgrund einer fehleran-fälligen Mehanik zusätzlihe erheblihe Unsiherheiten bringen.Die Messunsiherheit eines Ellipsometriewinkels ist

∆P = 0, 04◦, (5.15)im Falle, dass die Quelle niht bewegt wurde. Da bei der Ellipsometrie die Di�e-renz zweier Winkel betrahtet wird, erhöht sih der Fehler auf 0,06◦ pro Winkelän-derung. Eine Messung im Submonolagenbereih (<0,131◦) ist zwar grob möglih,bleibt aber bei weitem hinter der geringen 83mKr-Einsatzmenge zurük. Wenn dieQuelle aber zwishenzeitlih bei der Ablation (s. Abshn. 5.5.2) oder den 83mKr-Konversionselektronenmessungen verfahren wurde, reduziert sih die Genauigkeit auf
∆P = 0, 1◦. (5.16)



5.5. Optik 91Wurde niht notiert, ob die Ellipsometrieposition in Vorwärts- oder in Rükwärtsrih-tung angesteuert wurde, reduziert sih die Genauigkeit um einen weiteren Faktor 2.
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Abbildung 5.12: Eine Referenzellipse mit 83mKr wurde aufgenommen. Aufge-tragen sind die Veränderungen des Polarisator- und des Analysatorwinkels bezüglih desStartwertes durh sukzessives Au�rieren von Krypton im Grundzustand. Die Kreuzemarkieren die Messwerte. Die shwarze Linie markiert die Eingabewerte der letztenIteration, die rote Linie das Fitergebnis (s. Flieÿtext).Es kann sukzessive Gas auf dem Substrat aufkondensiert werden und zu jeder Shiht-dikenänderung je mindestens ein Wertepaar (A,P) bestimmt werden. Aus dem Ver-lauf der Paarung lassen sih die Gröÿen der Brehungsindies N0, N1 und N2, dieWellenlänge des einfallenden Lihts, der Einfallswinkel und die Shihtdike ableiten.Diese Shihtdikenbestimmung wurde zur Vermessung der Dike von Preplating�l-men genutzt.Der Ellipsometrieaufbau ist shematish in Abb. 5.13 dargestellt. Eine Photographiedes optishen Eingangsbereihs ist in Abb. 5.14 zusehen. Das Liht eines He-Ne-Lasers wird zunähst mit einem Neutraldihte�lter abgeshwäht. Dann wird derLihtstrahl durh einen Polarisations�lter und ein λ/4-Plätthen gelenkt. Diese sindso eingestellt, dass die Winkelabhängigkeit der Polarisation des Strahls minimiertwird. Es folgt der Polarisator, welher, über einen Shrittmotor betrieben, Shrittevon 0,02◦ fahren kann, und der Compensator dessen shnelle Ahse fest um π/4von der Einfallsebene verdreht ist. Ein Klappspiegel, der den Ablationslaserstrahleinkoppeln kann, ist aus dem Lihtweg geklappt. Ein teildurhlässiger Spiegel hätte
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Abbildung 5.13: Der Ellipsometrieaufbau, wie er in diesen Messungen eingesetztwurde, ist hier shematish aufgezeihnet. Die Lihtquelle wird aus einem He-Ne-Lasers(L:HeNe), einem Neutraldihte�lter (F), einem Polarisations�lter (P) und einem λ/4-Plätthen (L/4) gebildet. Anshlieÿend folgen Polarisator und Compensator der El-lipsometrie. Ein Klappspiegel, der zur Einkopplung des Ablationslaserlihts benötigtwird, ist aus dem Lihtweg geklappt. Durh ein bedampftes Vakuumfenster (hier nihteingezeihnet) wird der Strahl auf das Substrat (Sub) gelenkt. Nah der Re�ektion trittder Strahl wieder durh ein bedampftes Fenster aus der Vakuumapparatur aus. Er wirdshlieÿlih durh den Analysator (A) zur Intensitätsmesseinheit geführt. Diese bestehtaus einem Lihtleiter (LL), einem Rot�lter (RF) und einem Photomultiplier (PM). DerAblationslaser (L:NdYAG) ist während dieser Zeit ausgeshaltet. Wäre er dennoh an,so würde sein Lihtstrahl über zwei dielektrishe Spiegel (Sp, und KSp) auf eine de�-nierte Flähe geleitet, die durh die Laserleistung niht zerstört werden kann und dieweitere Re�ektion ausshlieÿt.durh doppelbrehende Eigenshaften, das Ellipsometriesignal verfremden können.Fenster der Vakuumapparatur wurden bedampft, so wurde im Bereih von 632 nmdes He-Ne-Laserlihts die Abhängigkeit der Re�exion- und Transmission von derPolarisation des Lihtstrahl weiter reduziert. Nah der Re�ektion am Substrat untereinem Einfallswinkel von ≈ 60◦ tritt der Strahl durh ein wiederum bedampftesVakuumfenster aus der UHV-Kammer aus. Mit dem anshlieÿenden Analysatorwird die Intensität minimiert. Gemessen wird die Intensität shlieÿlih mit einemPhotomultiplier.Zu jeder Messphase wurden Referenzdaten für die Ellipsometrie mit niht radioak-tivem Krypton erstellt (s. Abb. 5.12). Zur Ermittelung der Parameter wurde einiteratives Verfahren gewählt. Erst werden die Messpunkte nähstgelegenen Punktenauf einer theoretishen Kurve aus Startwerten zugeordnet, und so die erste Abshät-zung der Diken ermittelt. Dann wird die theoretishe Kurve an die Messwerteangepasst und wieder die zugehörigen Diken ermittelt. Dieser Prozess wird ite-rativ wiederholt, bis keine wesentlihe Verbesserung des χ2-Wertes mehr auftritt.Es ergaben sih beispielsweise für die zweite Hälfte der Messphase 2006 bei einen



5.5. Optik 93nihtreduzierten χ2= 273 und 29 (A,P)-Paaren folgende Werte3:
Φ0 = 60, 12◦ ± 0, 02◦ (5.17)

Re(N1) = 1, 2707 ± 0, 0003 (5.18)
Im(N1) = 0, 0370 ± 0, 0004 (5.19)
Re(N2) = 2, 647 ± 0, 004 (5.20)
Im(N2) = −0, 938 ± 0, 003 (5.21)Ausgehend von den (A,P)-Paaren ergeben sih beim Fit Unsiherheiten aller Para-meter. Bei der Bestimmung der Dike gehen all diese Unsiherheiten mit ein, dabei veränderten Parametern eine andere Dike resultiert. Eine Abshätzung des Ein-�usses der Unsiherheiten der einzelnen Parameter auf die Unsiherheit in der Dikewird dadurh errehnet, indem ein Parameter im Rahmen seiner Unsiherheit va-riiert wird und alle anderen konstant gehalten werden. Die jeweilige Veränderungder Dike wird als Unsiherheit der Dike bezüglih des variierten Parameters an-gegeben. Der Ein�uss der Parameter ist selbst zusätzlih abhängig von der Dike.Unterhalb von 1000 Å ergeben sih folgende Obergrenzen für die Einzelfehler ausden Unsiherheiten der Parameter:

∆d∆Φ < ±0, 7Å (5.22)
∆d∆N1 < ±4, 8Å (5.23)
∆d∆N2 < ±1Å (5.24)
∆d∆P < ±1, 8Å (5.25)Bei kleinen Diken bis etwa 320 Å dominiert der Fehler von ∆d∆P=1,5 Å, dann steigtdie Unsiherheit in Abhängigkeit von der Unsiherheit von N1 stark an. Bei groÿenDiken von etwa 2000 Å überwiegt dieser Ein�uss von ∆d∆N1=9,5 Å shliesslihgänzlih.Der Gesamtfehler für Diken bis etwa 1000 Å ergibt sih aus quadratisher Additionzu:

∆dtot < 5, 7Å (5.26)Ellipsometriemessung sind in ihrer räumlihen Ausdehnung auf die Gröÿe des La-serspots beshränkt. Die erhaltene Gröÿe ist immer nur ein Mittelwert über dieabgetastete Flähe.Im Submonolagenbereih ist das beshriebene Modell begrenzt gültig. Bei sehr dün-nen Shihten ist der Polarisator weit sensitiver als der Analysator, sodass auf dieVariation des Analysators verzihtet werden kann. Nah [Dig77℄ ergibt sih unterAnnahme eines mikroskopishen Modells für eine √3 ×
√

3 Monolage Krypton auf3Die Di�erenz des χ2 zum letzten Iterationsshritt betrug 5.



94Kapitel 5. Experimenteller Aufbau einer Quelle aus kondensiertem KryptonGraphit mit dem Brehungsindex nc= 2,73 -i 1,4 bei λ=6328 Å und einem Einfalls-winkel von 60◦ eine Veränderung von ∆ um 0,262◦, d.h eine Veränderung von P um0,131◦ (s. auh [Vol89℄).Jede Belegung des Substrats auh durh Restgas oder Zerstörung durh Ablationführt bei hinreihender Gröÿe zu einer Veränderung des Paares (A,P). Dadurh wirdeine Kontrolle der Reinheit des Substrats möglih. Eine Bedekung mit einer Mo-nolage Deuterium zum Vergleih bedeutet eine Veränderung von 0,07◦ ([Prz95℄).Erst ab einer Bedekung von 1,2 ML wird die Ellipsometrie sensitiv auf Restgas.Veränderungen der Linienposition von adsorbierten 83mKr werden aber bereits beiSubmonolagen von Wassersto� erwartet. Linienpositionsveränderungen sind alsomöglih, ohne dass eine Änderung der Ellipsometriedaten aufgenommen werden. ImFalle einer fortlaufenden Vershmutzung kann die Restgasadsorbtion anhand vonEllipsometriedaten aber aufgedekt werden.5.5.2 AblationZur Reinigung des Substrats von Restgas und Krypton wurde ein Ablationslasereingesetzt. Diese Reinigungsmethode ergänzt die andere Reinigungsmethode durheinen Widerstandsheizer, der den gesamten Substratbereih heizen kann. Der Vorteilder Ablationsreinigung insbesondere im Zusammenhang mit HOPG liegt darin, dassnur die Ober�ähe kurzzeitig geheizt und gereinigt wird, die vom Laserstrahl unmit-telbar getro�en wird. Damit sind auf kleinstem Raum hohe Temperaturen möglih.Das Substrat kann so gereinigt werden, ohne Restgas aus den umgebenden Ober�ä-hen zu lösen oder auh ohne den Kleber, mit dem das Substrat an seinem Halterbefestigt ist, zu belasten. Bei Ablationsreinigungen besteht allerdings die Gefahr,dass das Substrat zerstört werden kann, weshalb die minimal notwendige Intensitäteingesetzt werden sollte.Zur Ablation wurde ein gepulster frequenzverdoppelter NdYAG mit einer maximalenPulsleistung von 2J in 4,5 ns eingesetzt. Das Strahlpro�l wurde mit einem Linsenar-ray im Abstand von 8 m zur Laseraustrittö�nung homogenisiert. Im Abstand vona. 1,2 m wurde der Strahl nah zweimaligem Umlenken durh dielektrishe Hohleis-tungsspiegel durh eine Apertur mit einem Durhmesser von a. d = 1 m gelenktund mit einem bolometrishen Powermeter vermessen, bevor der Strahl dann aufdas Substrat weitergeleitet wurde, welhes in einem Abstand von etwa 20 m stand.Die gemessenen, zeitlih gemittelten Leistungen4 betrugen zwishen 100 mW und300 mW/1m2. Am Substrat kam nah weiterer Divergenz höhstens die Hälfte desLihtspots an, der Rest wurde vom Strahlungsshild ausgeblendet. 100 mW/1m2entsprehen bei einer Repetitionsrate von 10 Hz jeweils 10 mJ im Puls der Länge5 ns, d.h einer Leistung von 2 MW/1m2 im Puls. Ab dieser Leistungsshwelle wareine Reaktion des Ellipsometriesignals zu beobahten. Mikroskopaufnahmen nahder Messreihe haben keine Zerstörungsanzeihen des Graphits gezeigt. Auh [Vol89℄wiesen auf eine Zerstörshwelle über 25 mJ/1mm in 3 ns bei ZYA-Graphit hin, so4Zu Testzweken wurden bis zu 700 mW auf das Substrat weitergelenkt. Es wurden mit demMikroskop keine groben Shäden entdekt.
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Abbildung 5.14: Der Optikaufbau auf Seiten des einfallenden Lihts ist hier pho-tographiert. Auf der oberen Shiene sieht man die Komponenten der Ellipsometrie: 1)He-Ne-Laser, 2) Neutraldihte�lter, 3) Polarisator, 4) λ/4-Plätthen, 5) Polarisator und6) Compensator. Der Ablationslaser (a) be�ndet sih auf der unteren Shiene. 8 m vorihm ist der Homogenisierer (b) in die Mikrobankkomponenten eingebaut. Am Ende derShiene wird der Strahl über einen dielektrishen Hohleistungsspiegel () in Rihtungder Ellipsometrieshiene gelenkt. Auf dieser steht ein Klappspiegel (d), der entwederden Ablationsstrahl zum Substrat hin einkoppeln kann, oder den Lihtweg für die Ellip-sometrie freihalten kann. Zwishen Klappspiegel und Fenster der Vakuumapparatur isteine Blende (e) eingebraht, die die Re�exionen der Spiegelränder ausblendet. Hinterder Appertur be�ndet sih eine Halterung, in die der bolometrishe Leistungsmesser(f) vor jedem Ablationsvorgang eingestekt wurde, um die aktuelle Laserleistung zubestimmen und im Bedarfsfall zu regulieren.dass eine Zerstörung niht zu erwarten war.Die Leistung wurde über die Abstände von Homogenisierer, Laser und Substrat ge-regelt, indem die Divergenz des Strahls ab dem Homogenisierer genutzt wurde. Dielaserinterne Möglihkeit der Leistungsreduzierung durh die Variation der Q-Swith-Flash-Lamp-Delay-Zeit wurde nah Möglihkeit umgangen. Die QS-FL-Delay-Zeitwurde auf 295 µs belassen, was der maximalen Laserleistung entspriht. So solltendie Shwankungen der Leistung der einzelnen Pulse insbesondere hin zu höherenLeistungen limitiert werden, um eine Zerstörung der Graphitober�ähe zu verhin-
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Abbildung 5.15: Der Ablationsaufbau, wie er in diesen Messungen eingesetztwurde, ist hier shematish aufgezeihnet. Der Ablationslaserstrahl wird in einem Ab-stand von 8 m zur Lihtsaustrittsö�nung des Lasergehäuses durh einen Homogenisie-rer gelenkt. Dann wird der Strahl mittels eines dielektrishen Spiegels (Sp) und einemKlappspiegel (KSp) eingekoppelt. Vor jeder Ablation wurde die Laserleistung nah derPassage einer Blende (B) mit einem Leistungsmessgerät (POW) gemessen. Das Leis-tungsmessgerät wurde dann aus dem Strahlengang entfernt und das Ablationsliht zumSubstrat gelassen. Der Analysator (A) und der Photomultiplier (PM) wurden durheine doppelte Abdekung vor am Substrat re�ektierten Liht geshützt. Die Kompo-nenten der Ellipsometrie entsprehen denen aus Abb. 5.13.dern.Durh Beshuss mit gepulstem intensivem Laserliht können Adsorbate thermishvom Substrat abgelöst werden5. Der Vorteil dieser Reinigungsmethode gerade aufeinem niht isotrop wärmeleitendem Substrat liegt darin, dass nur die Ober�ähe desSubstrats geheizt werden kann, ohne weitere Adsorbate aus umliegenden Ober�ähenzu lösen, wie es beispielsweise durh Heizen des gesamten Substrathalters geshieht.Es können sehr hohe Temperaturen erreiht werden. Die Gefahr der Zerstörung desSubstrats ist gegeben.Über einen Klappspiegel lässt sih der Ablationslaserstrahl in das System einkoppeln(s. Abb. 5.15). Der Homogenisierer ebnet die Gauÿ'förmige Intensitätsverteilung desLaserstrahl mithilfe einer Vielzahl von Mikrolinsen. Der Lihtstrahl wird dadurhzunähst gebündelt. Im Fokus dieses Strahls kann es zu Zerstörungen kommen.Der anshlieÿende Einkoppelspiegel darf also erst hinter diesem Fokus eingebrahtwerden. Auÿerdem wird der Strahl durh den Homogenisierer bei gröÿerer Distanzdivergent und bestimmt damit die Pulsleistung am Substrat.Zur Justage wird der He-Ne-Laserstrahl als Hilfsmittel genutzt. Dessen Intensitätkann hinreihend gedrosselt werden, damit die Position des Laserspots auf dem Sub-5Bei gröÿerer Laser�uenz tritt eine Vielzahl von Phänomenen hinzu: Neutrale und shwahgeladene Gase können erzeugt werden bis hin zu heiÿen Plasmen. Ebenso können Shmelzprozessesowie Druk und Shokwellen erzeugt werden [Mau04℄.



5.5. Optik 97strat mit dem Auge überprüft werden kann. Der eingekoppelte Ablationslaserstrahlwird zunähst mit dem He-Ne-Laserstrahl der Ellipsometrie mithilfe eines weiterenSpiegels zur Verlängerung des Lihtweges hinreihend überlagert. Dieser weitereSpiegel ersetzt in Abb. 5.15 die Blende und das Leistungsmessgerät. Zusätzlih wirdüberprüft, ob am Ausgangsfenster noh re�ektiertes Liht des Ablationslasers aus-tritt. Dann kann davon ausgegangen werden, dass der Ablationsstrahl, das Substratsiher tri�t.Da pyrolythishes Graphit kein isotropes Wärmeleitungsverhalten zeigt, ist die Aus-breitung der erzeugten Wärme stark rihtungsabhängig. Die Heizzone bleibt aufeine kleine Eindringtiefe entlang der Flähennormalen beshränkt. An der Stelle desSubstrattemperatursensors war ein Temperaturanstieg von < 1 K zu beobahten,wohingegen bei belegtem Substrat die Drukanzeige der Extraktorröhre mit Aus-shlägen von etwa 1 ·10−9 mbar bei einem Basisdruk von 2-3 ·10−10 mbar reagierte.Es wurden Messungen gemaht, bei denen das Substrat vollständig ausgeleuhtetwerden konnte und solhe mit einem auf etwa 2-3 mm Durhmesser reduziertenoptishen Zugang6. Es zeigte sih in beiden Fällen eine sofortige Erhöhung derLinienlage nah erster Anwendung der Ablation. Die Wärmeausbreitung entlang derOber�ähe muss also hier dazu geführt haben, dass die gesamte relevante Substrat-ober�ähe hinreihend aufgeheizt wurde.Das Substrat wurde im Standardverfahren mit Ablationsshüssen bei komplettemoptishen Zugang zum Substrat über die Dauer von 3 Min. mit ≈10 mJ/m2 proPuls (5ns) gereinigt. Während der Laserstrahl niht bewegt wurde, wurde das Sub-strat vor und zurük bewegt. Das Substrat wurde mehrfah angehalten, sodass dieRänder und die Substratmitte für die Dauer je einer Minute bestrahlt werden konn-ten. Das Bewegen des Lihtspots über das Substrat hinweg sollte verhindern, dassbestimmte Orte auf dem Substrat immer nur Intensitätsminima der Restwelligkeitdes Laserspots sahen. Zur Homogenisierung des ursprünglihen Laserintensitätspro-�ls wurde ein Mikrolinsenarray eingesetzt. Dieses spaltet den Lihstrahl in vieleTeilstrahlen auf. Im einfahsten Fall und zum Ausleuhten gröÿerer Flähen wirdein nihtabbildender Homogenisierer, der neben dem Linsenarray aus einer bündeln-den Einzellinse besteht, verwendet. In der Brennebene der Linse ergibt sih dann einhomogen ausgeleuhtetes Feld. Hier wurde auf die bündelnde Linse verzihtet. DerLihtstrahl war am Substrat deutlih aufgeweitet und in der Leistung hinreihend re-duziert, dass der Strahl niht zusätzlih ge�ltert werden musste, um Zerstörungen amSubstrat zuverhindern. Die Dauer bzw. die hohe Anzahl der Ablationsshüsse solltebewirken, dass sih gelöstes Restgas von anderen Wänden wie dem Strahlungsshildniht auf das Substrat absetzen.
6Hierzu ist die Statistik aber gering. Es wurden nur zwei Filme auf diese Weise präpariert.
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Kapitel 6
Messungen am MainzerNeutrinomassenspektrometer
Eine kondensierte 83mKr-Quelle kann, wie shon in Kapitel 2 und 3 erwähnt, ver-shiedene Fragestellungen im Rahmen des KATRIN-Experiments klären helfen.1. Vermessung der Transmissionsfunktion des Hauptspektrometers.Dazu ist eine groÿ�ähige oder verfahrbare Quelle mit kurzer Halbwertszeit,starker Zählrate (kHz) und hinreihender Kurzzeitstabilität auf Stunden- bzw.Tagesbasis erwünsht.2. Permanente synhrone Kontrolle der HV-Messung mit dem Präzi-sionsspannungsteiler und -digitalvoltmeter.Dazu ist ebenfalls eine Quelle mit starker Zählrate und einer Stabilität aufTagesbasis nötig.3. Langzeitkontrolle der Spannungsteilerdrift von 0,6 ppm/Monat.Bei gleihbleibender Drift kann hier eine lange Zeitahse die Genauigkeit derStabilitätsüberwahung steigern. Wünshenswert wären zumindest Aussagenzur Drift über die Dauer einer Messperiode von a. 2 Monaten. Von derSpannungsmessung wird in diesem Zeitfenster eine Vershiebung von 24 meVerwartet. Eine für die Bestimmung der Neutrinomasse kritishe Vershiebungvon 3 ppm, also 60 meV, werden erst nah 5 Monaten erwartet. Wünshenswertist es ferner, die Stabilität über die gesamte Messzeit von KATRIN (3 Jahree�ektive Messzeit) zu überwahen.Besondere Shwierigkeiten bei einer Monitorquelle aus 83mKr sind einerseits ihrekurze Halbwertszeit von 1,83 h und andererseits die hohen Stabilitätsanforderungvon 3 ppm bei 18 keV, d.h. 60 meV, zur Erreihung der angestrebten Sensitivitätauf die Neutrinomasse.



100 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometer6.1 Experimenteller Aufbau in MainzDie hier vorgestellten Messungen fanden am Mainzer Neutrinomassenspektrometerstatt, das in [Kra05℄ beshrieben ist. Der Spektrometertank hat bei einem Durhmes-ser von d=1 m eine Länge von 4,02 m (Abstand der Magnetfeldmaxima). Zwishen2002-4 wurde nah Beendigung der Neutrinomassenmessungen zu Untergrundtest-zweken im Hinblik auf KATRIN die Vielzahl der verwendeten Elektroden durh einEinelektrodensystem ersetzt und diese Elektrode mit massearmen dünnen Drähtenausgekleidet [Fla04℄.

Abbildung 6.1: Die Magnetfeldkon�guration des Mainzer Neutrinomassen-spektrometers [Thu08℄ ergab eine Spektrometerau�ösung von 0,92 eV für 17,8 keVElektronen bei einem Magnetfeldverhältnis von 19463:1. In der Analysierebene ergabsih ein Magnetfeld von Bana=Bz=0=3,09·10−4 T. Das maximale Magnetfeld im Sole-noiden B betrug 6,01 T. Die eingezeihneten Flussshlauhgrenzen entsprehen den vierDetektorsegmenten. Der Detektor befand sih bei z= 2,3 m bei einem Magnetfeld von(BD=0,35 T). Ausgewertet wurde der in grün eingezeihnete Teil des Flussshlauhszur Linienpositionsbestimmung. Zu Analysezweken wurden aber auh die Ereignissein Detektorsegment 2 und 3 verwendet.Während für die Neutrinomassenmessungen eine Au�ösung von 4,8 eV bei 18 keVeingestellt war, wurde für den Gebrauh als KATRIN-Monitorspektrometer die Auf-lösung auf 0,9 eV gebraht. Im MAC-E-Filter ist die Au�ösung mit Gleihung (2.19)durh das Magnetfeldverhältis Bmin
Bmax

bei gleiher Elektronenenergie gegeben. DieVerfeinerung der Au�ösung geshieht nun dadurh, dass die Solenoide einserseits mit3,3 mal stärkerem Strom betrieben werden, andererseits Korrekturspulen verwendetwerden, die die Analysierebene umfassen und deren Feld dem der supraleitenden So-lenoiden entgegen gerihtet sind. In Abb. 6.1 ist die magnetishe Kon�guration dergröÿtenteils verwendeten Kon�guration dargestellt. Genaue Darstellungen aller ver-



6.1. Experimenteller Aufbau in Mainz 101wendeten Magnetfeldkon�gurationen aus Solenoiden und Zusatzspulen �nden sih in[Thu08℄. Im Jahr 2007 wurde nur mit der dort als Mainz-06-Kon�guration bezeihne-ten und hier dargestellten Au�ösung gearbeitet, mit dem einzigen Untershied, dassdie Quelle aus mehanishen Gründen in einem shwäheren Magnetfeld von 0,77 Tanstelle von 4,19 T platziert wurde. Das Abbild der Quelle in der Analysierebenewird dadurh kleiner. Die Detektorposition wurde so gewählt, dass mit der QuelleDetektorsegment 1 und -segment 2 ausgeleuhtet wurden.Es wurden drei vershiedene Quell�lmpräparationsmethoden ausprobiert:
• Substratreinigung mittels eines Widerstandheizers
• Substratreinigung mittels Ablation
• Filme mit einer Unterlage aus stabilem Krypton



102 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometer6.2 Durhführung der Messungen6.2.1 MessablaufDie Spektrometerspannung wurde möglihst frühzeitig in den jeweiligen Messbe-reih gefahren. Da der Spannungsteiler aber keinen signi�kanten Einlaufe�ekt zeigte[Thu08℄, wurden niht immer die empfohlenen 3 h Einlaufzeit des HV-Netzteils ab-gewartet.Jeder Reinigungsprozess wurde mit Ellipsometriemesswerten des zunähst vershmutz-ten und dann gereinigten Substrats überwaht. Sobald 83mKr über die Kapillare zumSubstrat eingeleitet wurde, wurde das Substrat aus der Präparationskammer in dieMessposition im Spektrometer gebraht und die Messung gestartet. Drüke im Gas-einlasssystem, dem Kryobereih und später auh am Spektrometer wurden konti-nuierlih überwaht und mitgeshrieben. Ebenso wurden die Temperaturwerte allereingesetzten Sensoren im PC über das erweiterte Labview-Programm [Pra05℄ gespei-hert.Zur Steuerung der Hohspannung und der Koordination der Datenaufnahme wurdedas Programm �STEUER� ([Bar91℄ und [Bar97℄) verwendet, welhes vor Messbeginnan die neuen HV-Netzteile und das Digitalvoltmeter angepasst wurde. Auÿerdemwird zur Aufnahme eines 83mKr-Spektrums, im Gegensatz zu den Neutrinomassen-messungen, niht mehr die Quellspannung sondern die Retardierungsspannung anden Elektroden variiert. In einer Parameterdatei werden die einzelnen Spannungs-stufen mit den jeweiligen Messzeiten eingespeist. Das Steuerprogramm setzt diejeweiligen Spannungswerte und wartet bis eine ausreihende Stabilisierung erreihtist. Dann wird die Spannung (Uini) am Voltmeter ausgelesen. Im Anshluss wirddie Zählrate über eine de�nierte Zeitdauer aufgenommen. Abshlieÿend wird dieSpannung am Voltmeter (Ufin) ein weiteres mal ausgelesen. Diese zweimalige Span-nungsauslese ermögliht es, gröÿere Spannungsshwankungen während der Datenauf-nahme zu entdeken. Zur Auswertung wird der Mittelwert aus beiden Messwertenverwendet.Das Datenaufnahmesystem ist in Abb. 6.2 dargestellt. Von einem ladungsemp�ndli-hen Vorverstärker (PA) werden die Pulse im Detektor verstärkt und anshlieÿend ineinem Hauptverstärker (MA) umgeformt und weiter verstärkt. Von dort werden siezum Analog-Digital-Wandler (ADC) in einem CAMAC-Bussystem weitergegeben.Ereignisse, die mit t < 10 µs aufeinander folgen, erzeugen im Hauptverstärker einPUR-Signal (�pile up rejet�) und verhindern die Aufnahme des Ereignisses, welhesvom Haupverstärker fälshliherweise niht zeitlih getrennt sondern als Summensi-gnal ausgegeben werden würde. Die PUR-Ereignisse werden im CAMAC-Zähler Nr.1 aufgezeihnet. Zur Zeitmessung mit 10 µs Genauigkeit kann ein 100 kHz-Zähler(Saler) eingesetzt werden, welher mit dem CAMAC-Zähler Nr. 3 aufgenommenwird. Da die Zählrate bei diesen Messungen unterhalb von 500 Hz blieb, wurdeteilweise auf diese sehr genaue Zeitmessung verzihtet und mit der Computeruhr desSteuerrehners ausgewertet. Ein weiterer CAMAC-Zähler zur Messung von Di�e-renzzeiten zwishen zwei Ereignissen (Zähler Nr. 2) wurde hier niht ausgewertet.Über den Steuerrehner wird zur Aktivierung und Deaktivierung ein �Gate�-Signal
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Abbildung 6.2: Das Datenaufnahmesystem [Bor00℄ [Thu08℄ ist hier shematishdargestellt. Die Elektronik aus Vor- und Hauptverstärker (PA und MA) ist fün�ahidentish aufgebaut, hier aber nur einmal dargestellt. Ausgewertet wurden währenddieser Arbeit nur maximal 3 Segmente. Abkürzungen: PA: ladungsemp�ndliher Vor-verstärker [Sh90℄, MA: Spektroskopiehauptverstärker (Fa. Silena, Modelle 7612 und7614), ADC: Vierfah CAMAC-ADC(Fa. EG u. G Orte, Modell 413), DVM: Präzi-sionsdigitalvoltmeter(Fa. Fluke, Modell 8508)an die Zähler gesendet, so dass sie nur innerhalb der Messzeit arbeiten. Der Steu-errehner liest nah jedem Messpunkt die Zähler aus, stellt sie graphish dar undspeihert sie ab.6.2.2 DatenauswertungDie Energieverteilung der Konversionselektronen wird entweder durh eine reine Lo-rentzkurve
Sl(E,E0,Γl) =

1

π

1
2Γl

1
4Γ2

l + (E − E0)2
(6.1)



104 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometeroder, im Falle eines zusätzlihen Gauÿanteils,
Sg(E,E0,Γg) =

1√
2πΓg

exp
−

(E−E0)2

2Γ2
g (6.2)durh ein Voigtpro�l beshrieben:

Sv(E,E0,Γl,Γg) =

∫

Sg(τ,E0,Γg)Sl(E − τ,E0,Γl)dτ (6.3)Ein MAC-E-Filter hat ein Transmissionsverhalten gemäÿ Gleihung (2.20) und ar-beitet als integrierender Hohpass�lter. Für Konversionselektronen mit einer Ener-gieverteilung einer gewissen Breite bedeutet das, dass der höherenergetishe Teil derElektronen bereits voll transmittiert werden kann, während der niederenergetishereTeil vom Transmissionsverhalten des Spektrometers reduziert wird. Die Rehnerzeitfür den Fit reduziert sih deutlih, wenn der voll transmittierte Teil der Elektronenals analytishe Formel eingesetzt werden kann. Im Falle einer Voigtkurve wurdenihtsdestotrotz numerish integriert, im Falle der Lorentzkurve wurde die analyti-she Form für E-E0>∆E eingesetzt:
∫ ∞

E
Sl(E

′, E0,Γl)dE′ =
1

2
− 1

π
tan−1

[

E − E0
1
2Γl

] (6.4)Beim Integral über den niederenergetishen Teil der Elektronenlinie muss die Trans-missionsfunktion berüksihtigt werden. Dies geshieht in Form einer Faltung derLinienform mit der Transmissionsfunktion (s. Glg. (2.20)). Mit zusätzliher Berük-sihtigung eines konstanten Untergundbeitrages (B) und der Amplitude der Linie(A) ergibt sih folgende Form für die theoretishe Form des Spektrums:
f(E) = A · Si(E,E0,Γi)⊗ T (E,U0) + B (6.5)mit i∈ {l, v} für Lorentz- oder Voigtverteilungen.Das elektrishe und magnetishe Feld im Spektrometer ist in der Analysierebene ra-dial inhomogen. Deshalb wurden beide Feldverläufe numerish mit dem Programmelmain. und magmain. von F. Glük (beshrieben in [Val04℄) berehnet und werdenin der Anpassungsroutine berüksihtigt. Um insbesondere dem Potentialdurhgri�in der Analysierebene Rehnung zu tragen, wird die ausgelesene Spannung für jedenPotentialshritt auf den Wert bei r=0 m normiert und zusätzlih in radialen Shrit-ten von ∆r=1 m die Transmissionsfunktion radial gewihtet. Damit ergibt sih einemittlere Transmission 〈T (E,U0)〉, die an Stelle der Transmissionsfunktion T(E,U0)in Gleihung (6.5) tritt.
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Abbildung 6.3: Ein ADC-Rohdatenspektrum [Thu08℄ ist hier exemplarish dar-gestellt. Während der 40 s Messzeit wurde dieses ADC-Spektrum in voller Transmissionaufgenommen. Bei Kanal 294 sieht man den Peak der K-Konversionselektronenmit 17,8keV, um Kanal 1038 be�ndet sih das Signal des zusätzlih eingekoppelten elektroni-shen Pulsers. Die Ergebnisse von Gauss-Anpassungen an die Verteilungen sind in derAbbildung mit angegeben. Der K-Konversionselektronenpeak zeigt einen Übershussan Elektronen auf der niederenergetishen Flanke, welher der Rükstreuung und denerhöhten Energieverlusten in der Totshiht des Detektors zugeshrieben wird, und beider Auswertung ausgeklammert wurde. Wenige Ereignisse der höherenergetishen L-,M- und N-Konversionselektronen zeihnen sih um Kanal 500 ab. Das zu erwartendeelektronishe Raushen ist bei Kanal 180 abgeshnitten. Zur Auswertung wurden indiesem Fall das Integral der Signalelektronen zwishen Kanal 250 und 340 herangezo-gen.6.2.3 RohdatenbearbeitungFür jeden Spannungssetzwert wird je ein Rohdatenspektrum in jedem Detektor-segment in Form von Energiehistogrammen aufgenommen (s. Abb. 6.3). ZurBestimmung der Position der Konversionselektronenlinien wurde das innerste De-tektorsegment ausgewertet. Wenn die äuÿeren Detektorsegmente aktiv waren, sokonnten sie zur Kontrolle der Justage des Aufbaus verwendet werden. Da die Si-gnallinie eindeutig zuzuordnen war, wurde eine Energieeihung des Detektors nihtdurhgeführt. Das Auswerteenergiefenster wurde deshalb immer wieder manuell fürjede ADC-Messserie angepasst. Ein Pulser wurde während der Messungen mit 20Hz eingesetzt, mit dem Totzeitkorrekturen oder die Kontrolle über zusätzlihes reinelektronishes Raushen möglih sind.Innerhalb des Auswerteenergiefensters werden alle Ereignisse bei gleihem Span-nungssetzwert aufsummiert. Es ergibt sih ein integriertes Spektrum der zu ver-messenden Linie (s. Abb. 6.4). Jede einzelne Messung der Linie besteht aus Folgenvon zunähst abfallenden und dann ansteigenden Spannungsbeträgen, sodass dasSpektrometer zunähst die Linie sperrt, dann sukzessive transmittiert und wiedersperrt. Zur weiteren Auswertung wird diese doppelte Analyse des Spektrums kom-



106 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometerbiniert, indem die Mittelwerte über die Spannungsmesswerte für die jeweils gleihenSpannungssetzwerte und die Zählraten berehnet werden. Dies dient zur Zählra-tenkorrektur in erster Näherung, da die Filme i.a. keine stabile Amplitude haben:Entweder steigt die Zählrate stark an bis sie ihr Gleihgewiht im Mutter-Tohter-Zerfallsprozess erreiht hat, oder sie klingt langsam mit der Halbwertszeit von 83Rboder 83mKr ab. Ersteres gilt, wenn kontinuierlih 83mKr nahgeliefert wird, letzteresgilt, wenn die Zufuhr von 83mKr gestoppt wurde.
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Abbildung 6.4: Ein integriertes 83mKr-Spektrum ist hier exemplarish darge-stellt. Zu jedem Spannungssetzwert werden die Ereignisse im Energieauswertefensteraufsummiert und auf die jeweilige Messzeit normiert. Diese Rate wird dann gegen denmittleren Spannungswert aufgetragen. Eine einzelne Messung beginnt mit einem Span-nungswert, bei dem das Spektrometer keine K-Elektronen transmittiert. Sukzessivewird der Spannungswert in 0,5 V Shritten erniedrigt bis das Spektrometer die Linievoll transmittiert (rot). Anshlieÿend wird der Spannungswert wieder in 0,5 V Shrittenerhöht bis das Spektrometer die Linie wieder vollkommen sperrt (blau). Diese auf- undabwärts gerihtete Analyse des Spektrums wird zur weiteren Auswertung kombiniert,in dem die Mittelwerte für Spannung und Zählrate bestimmt werden.An diese gemittelten Daten werden dann die theoretishen Kurven, beshrieben inGleihung (6.5), mit der in Root implementierten Fitroutine TMinuit angepasst.Exemplarish ist eine solhe Anpassung in Abb. 6.5 dargestellt.Die Spannungsauslese muss einigen Korrekturen unterzogen werden. Gemessen wirddie mit dem Spannungsteiler heruntergeteilte Filterspannung im 10-20 V - Bereihdes Präzisionsdigitalvoltmeters. Der Maÿstabsfaktor M des Spannungsteilers, dieKorrektur des Voltmetermessbereihs K (s. Anhang) und die Nullpunktsvershie-
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Abbildung 6.5: Ein K-32-Konversionselektronen�t ist hier exemplarish dar-gestellt. In blau sind die Zählraten bei den vershiedenen Retardierungsspannungeneingetragen. Die angepasste Kurve einer gefalteten Lorentzkurve ist in rot eingezeih-net. Die gestrihelte Linie ist eine Darstellung der entfalteten Lorentzkurve.bung Uoffset sowie der Potentialdurhgri� des Spektrometers und Veränderung derErdfeldkompensationsfelder (s. auh Abshnitt 6.4) müssen berüksihtigt werden.Aus dem gemessenen Spannungswert Umess ergibt sih der korrigierte Spannungswertausgehend von [Thu08℄ nah der Formel:
Ukorr = (Umess−Uoffset)·K ·M(1+

1

M

∂M

∂U
(M ·Umess−20kV ))− 1

q
∂Eshift−

1

q
∂EErdf.(6.6)mit:K = Korrekturterm aus der Kalibration des Voltmetersmit der 10V-ReferenzquelleM = Maÿstabsfaktor, in diesem Kapitel verwendet: 1 : 1972,4645

U
M

∂M
∂U = Spannungsabhängigkeit des Maÿstabsfaktors

≈ +0,5 ppm (L,M,N-Linien des 32 keV Übergangs),bzw, -0,3 ppm (9keV-Linien)
1
q∂Eshift = Potentialdurhhang in der Analysierebene auf der Symmetrieahse
1
q∂EErdf. = Abshätzung der Änderung des e�ektiven Potentialsdurh die Erdfeldkorrekturspulen



108 Kapitel 6. Messungen am Mainzer NeutrinomassenspektrometerDie absolute Spannungsabhängigkeit des Maÿstabsfaktors ∂M∂U , die in Gleihung (6.6)angegeben ist, wird angegeben ausgehend von einer Referenzspannung von -20 kV.Liegen die Spannungen in diesem Bereih, wie das bei den K-Konversionselektronender Fall ist, muss dieser Term niht weiter berüksihtigt werden. Bei Angaben zurrelativen und absoluten Position aller anderen Konversionslinien (s. Kapitel 7) darfdieser Term allerdings niht ignoriert werden.Die zeitlihe Drift des Maÿstabsfaktors des Spannungsteilers ∂M
∂t nah Glg. (3.12)soll mit den Messungen der 83mKr-Quelle kontrolliert werden. Sie wird deshalb inden Angaben zur Stabilität der Linienposition explizit niht miteingerehnet. Ohnediese Korrektur wird also eine zeitlihe Drift hin zu vermeintlih geringeren Elek-tronenenergien erwartet, die sih auf eben diese zeitlihe Drift des Spannungsteilerszurükführen lässt. Bei Angaben zu absoluten Positionen der Linien des Spektrumsder Konversionselektronen von 83mKr (s. Kapitel 7) wird die zeitlihe Drift als lineareExtrapolation der in Glg. (3.12) [Thu08℄ angegebenen Drift allerdings miteingereh-net.Beshränkt man sih auf die Kontrolle der Spannungsstabilität der K-Linie reduziertsih Gleihung (6.6) zu

Ukorr,red1 = (Umess − Uoffset) ·K ·M +
1

q
∂Eshift +

1

q
∂EErdf. (6.7)Verändert man die Erdfeldkompensations-Spulenströme und die Justage der Quellewährend der Messungen niht, so kann auh auf die letzten beiden Terme aus Glei-hung (6.7) verzihtet werden.

Ukorr,red2 = (Umess − Uoffset) ·K ·M (6.8)Der Fehler der Spannungsmessung ergibt sih unter Berüksihtigung aller Korrek-turen nah [Thu08℄ zu:
∆Ukorr
Ukorr

=
√

〈σU 〉2 + 〈σUoffset〉2 + (∆δEshift
)2 + (∆M )2 + (∆∂M/∂U )2 + ∆2

Erdfeld(6.9)mit:
〈σU 〉 : gemittelte Standardabweihung über alle Spannungsmessungen= 〈σUmess〉 ·K ·M=1,2 ppm
〈σUoffset〉 = 0,6 ppm
∆δEshift

· U mit je 5% des Potentialdurhhangs
∆M = 1,8 ppm
∆∂M/∂U · U = 0,006*δU
∆Erdfeld = 2 ppm



6.2. Durhführung der Messungen 109Um Absolutangaben über die Kernanregungsenergie mahen zu können bzw. Ver-gleihe mit den Konversionselektronenenergien aus gasförmigen 83mKr anstellen zukönnen, muss die Ankopplung der Konversionselektronen an das Spektrometer be-rüksihtigt werden. Dies bedeutet einerseits die Einbindung die Austrittsarbeitenvon Substrat und Filterelektrode (s. Glg. (4.6)) sowie die Bindungsenergien des
83mKr ans Substrat (≈ Spiegelladungsbindung) vor und nah dem Konversionspro-zess. Die Messgröÿe, die kinetishe Energie der Elektronen, setzt sih im MAC-E-Filter, zusammenfassend aus Kapitel 4, aus mehreren Termen zusammen:

EKin = EΓ + EΓ,rckst − Evak
b,ads. −Ee,rckst − q∆U (6.10)

∆U = (Φfilt − Φsub) + qUkorr (6.11)Die Energie, die benötigt wird, um ein Elektron aus einer inneren Shale eines ad-sorbierten Atoms heraus ins Vakuumniveau zu heben, gleiht nur in erster Näherungder, die bei einem freien Gasatom nötig wäre. Der Anfangs- und der Endzustand desZerfalls liegen durh die Gegenwart des Substrats auf anderen Potentialen als es beieinem freien Atom der Fall ist. Bei elektrish neutralen Anfangszuständen reduziertsih die Energievershiebung zwishen freiem Atom und kondensiertem Atom auf diezusätzlihe Bindung des geladenen Endzustandes an das Substrat. Dieser Term wirdmit dem Modell der Spiegelladung abgeshätzt:
Evak
b,ads. = Evak

b,gas. + ∆Evak,i
b,ads. −∆Evak,f

b,ads. (6.12)
∆Evak,i

b,ads. ≈ Econd (6.13)
∆Evak,f

b,ads. ≈ Espiegel + Econd (6.14)mit:
Evak
b,ads. = Bindungsenergie bis zu Vakuumniveau des adsorbierten Atoms

Evak
b,gas. = Bindungsenergie bis zu Vakuumniveau des freien Atoms

∆Evak,i
b,ads. = Änderung der Bindungsenergie des Anfangszustandsdurh die Kondensation

∆Evak,f
b,ads. = Änderung der Bindungsenergie des Endzustandsdurh die Kondensation

Espiegel = Spiegelladungsbindungsenergie=1,74(23) eV (s. Abshnitt 6.3.4.3)
Econd = Bindungsenergie des kondensierten Zustandes O(100meV) (s. Anh.)Die dominierenden Unsiherheiten zur Bestimmung eines Absolutwertes sind die Un-siherheiten in der Austrittsarbeitsdi�erenz von 270 meV und die Unsiherheit in derGröÿe der Spiegelladung von 230 meV. Gibt man aber nur Untershiede in den Bin-dungsenergien an, reduziert sih der Fehler im wesentlihen auf den der Spannung



110 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometerund der Unsiherheit in der Linie, da die Austrittsarbeit und die Spiegelladung fürnahezu alle Shalen annähernd gleih sein sollte. Insbesondere bei der Kontrolle derzeitlihen Stabilität der K-Linie erübrigen sih diese Vergleihswerte.Zur Überwahung der zeitlihen Drift des Maÿstabsfaktors M können eine Reihevon Positions- und Fehlerangaben gemaht werden, um die Stabilität der Quelle zuharakterisieren. Die im folgenden benutzten Linienpositions- und Fehlerangabensollen hier zusammengefasst werden.
• Ekin,fit, ∆Ekin,fit und 〈∆Ekin,fit〉Jedes Abtasten der Linie führt zu einem integrierten Spektrum wie inAbb. 6.5. Bei der Anpassung der jeweiligen theoretishen Linienform ergibtsih eine Retardierungsspannung U0, die der Linienposition entspriht, und einedazugehörige primäre Unsiherheit ∆U0, die mit einer TMinuit-Fit-Routine er-stellt wird. Der erhaltene Spannungswert U0 wird nah

Ekin,fit = q · (U0 − Uoffset) ·M ·K (6.15)in eine kinetishen Linienenergie Ekin,fit mit der Unsiherheit
∆Ekin,fit = q ·∆U0 (6.16)umgerehnet, wobei für M ein konstanter Wert von 1972,4645 eingesetzt wurde.Der zeitabhängige K-Wert wurde mit den 10V-Kalibrationen des Voltmeterserstellt (s. Anhang).Für mehrere Sans kann man den Mittelwert der einzelnen Unsiherheiten an-geben:

〈∆Ekin,fit〉 =

Nf
∑

i=1
∆Ekin,fit,i

Ni
(6.17)

• Ekin,prep, ∆Ekin,prep, σEkin,prep
und σEkin,prepAlle Fitergebnisse zu je einer Filmpräparation, also beispielsweise eines Abla-tionsvorganges, eines Preplatings oder einer Reinigung des Substrats durh denWiderstandsheizer, können mit ihren Fehlern gewihtet zu ihrem Mittelwertzusammengefasst werden

Ekin,prep = 〈Ekin,fiti〉 (6.18)
=

∑

i
(Ekin,fiti · ωfit,i)

Ωfit
(6.19)

ωfit,i =
1

∆E2
kin,fiti

(6.20)
Ωfit =

∑

i

ωfit,i (6.21)



6.2. Durhführung der Messungen 111und haben den Fehler des gewihteten Mittelwerts
∆Ekin,prep =

1
√

Ωfit

(6.22)Durh das Zusammenfassen mehrerer Aufnahmen wird der statistishe Fehlerzunehmend reduziert mit
∆Ekin,prep =

∆Ekin,fit
√

Nf

(6.23)reduziert, wobei Nf die Anzahl der einzelnen Spektrumsaufnahmen ist.Die einzelnen Ekin,fiti können untershiedlih stark streuen. Um diesem mög-lihen Beitrag zur Instabilität der Linienposition Rehnung zu tragen, wird dieStandardabweihung der Verteilung der Ekin,fiti :
σEkin,prep

=

√

√

√

√

√

√

Nf
∑

i=1
(Ekin,fiti − Ekin,fit)2

Nf
(6.24)angegeben, wobei hier der ungewihtete Mittelwert Ekin,fit eingesetzt wurde.Will man das Streuverhalten einer ganzen Präparationsmethode harakterisie-ren kann man auh den Mittelwert der Streuungen σEkin,prep

angeben. Dies istein Ausdruk für Instabilitäten die über die statistishe Unsiherheit hinaus-gehen:
σEkin,prep

=

∑

i
σEkin,prep,i

N
(6.25)

• Ekin,meth, ∆Ekin,meth und σEkin,methAlle Filmpräparationen, die nah jeweils einer Methode innerhalb einer Mess-periode gemaht wurden, also z.B. alle Ablations�lme aus dem Frühjahr 2007,können wiederum zu ihrem gewihteten Mittelwert
Ekin,meth = 〈Ekin,prepi

〉 (6.26)
=

∑

i
(Ekin,prepi

· ωprep,i)

Ωprep
(6.27)

ωprep,i =
1

∆E2
kin,prepi

(6.28)
Ωprep =

∑

i

ωprep,i (6.29)zusammengefasst werden.



112 Kapitel 6. Messungen am Mainzer NeutrinomassenspektrometerEs ergibt sih wieder einerseits der Fehler des gewihteten Mittelwerts,
∆Ekin,meth =

1
√

Ωprep

(6.30)wobei die Anzahl der Präparationen den statistishen Fehler gemäÿ 1/√Nsenkt, und andererseits die Streuung der Verteilung der Ekin,prepi
, welhe mit

σEmeth
=

√

√

√

√

√

√

Np
∑

i=1
(Ekin,prepi

− Ekin,prep)2

Np
(6.31)angegeben wird, wobei Np die Anzahl der Filmpräparationen mit der jeweiligenMethode innerhalb der Messperiode ist.Die gemessenen Shwankungen und Unsiherheiten in der Linienposition setzen sihzusammen aus der Präzision der Hohspannungsmessung q∆Ukorr (s. 6.9), unidenti-�zierten Shwankungen ∆Ekin,stab und der statistishen Unsiherheit∆Ekin,stat ausdem TMinuit-Fit:

∆Ekin =
√

(q∆Ukorr)2 + ∆E2
kin,stab + ∆E2

kin,stat (6.32)



6.3. Filmpräparationsmethoden 1136.3 Filmpräparationsmethoden6.3.1 Kontinuierlihes Au�rieren nah einer Substratreinigung mitAblation6.3.1.1 HalbwertszeitDie sehr kurze Halbwertszeit von 83mKr widerspriht zunähst einer Stabilitätskon-trolle der Retardierungsspannung, sei es nun auf der Zeitbasis eines Tritiumruns von2 Monaten oder der KATRIN-Gesamtlaufzeit von 3 Jahre e�ektiver Messzeit. Esbieten sih drei Möglihkeiten zur Lösung an:1. Verwendung des Rb-Mutterisotops mit einer Halbwertszeit von86 Tagen selbst direkt im Strahlengang der Monitorbeamline [Zbo10℄. 83Rbwird dazu auf ein Substrat (Al, HOPG) in einer sehr dünnen Shiht aufge-dampft oder darin mit geringer Energie implantiert, um Energieverluste durhStreuungen zu minimieren. Vorteile dieses Quelltypus ist der einfahe Aufbaubei Raumtemperatur. Es liegt aber eine niht geringe Shwierigkeit in demZurükhalten der entstehenden 83mKr-Atome vor. Die Langzeitstabilität derK-Konversionselektronenenergie wird untersuht [Zbo10℄.2. Aufkondensieren der 83mKr-Atome. Durh jeden Kondensationsvorgangwird jeweils eine neue Quelle präpariert. Nur wenn eine exakt reproduzierbareMethode der Filmpräparation gefunden wird, so dass sih die Linienpositonenvon Filmpräparation zu Filmpräparation niht mehr als zulässig voneinanderuntersheiden und insbesondere keine zeitlihen Driften der Linienpositionenauftreten, kann die Langzeitstabilität der Spannung über die gesamte Messzeitvon KATRIN auf diese Weise überprüft werden. Die Halbwertszeit einer Quellehängt dann von der Halbwertszeit des Mutterisotops 83Rb ab.3. Kontinuierlihes Au�rieren der 83mKr-Atome. Wenn die Zufuhr von
83mKr nah der Kondensation einer gewissen Menge niht gestoppt wird, son-dern kontinuierlih weiter aufgefroren wird, bedeutet das ebenfalls ein Ankop-peln an die Halbwertszeit der Mutterisotops 83Rb. Auf diese Weise ist auf-grund von Restgasein�üssen aber niht zu erwarten, dass die Linienpositionzeitlih unbegrenzt stabil bleibt. Es ist aber damit möglih das Zeitfensterund damit die statistishe Genauigkeit auszuweiten, in dem ohne weitere In-tervention durh eine Reingigung kontinuierlih gemessen werden kann. InAbshnitt 6.3.1.2 wird gezeigt, dass mit einer solhen Quelle eine hinreihendstabile Linienposition für die Dauer einer Wohe gegeben ist.Vom 6.4.2007 - 13.4.2007 wurde nah einer einzelnen Quellpräparation mit Abla-tionsreinigung bei weiterem kontinuierlihen Au�rieren eine Quelle auf ihre Akti-vität und Stabilität hin beobahtet. Zu dieser Messung lagen sehr stabile Bedin-gung für Temperatur und Druk ( p = 7·10−10 mbar im Kryovolumen auÿerhalbder Kühlkappen bis 2·10−10 mbar im Spektrometertank) vor. Anhand der Menge



114 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometerdes aufgefrorenen Restgases innerhalb der Wohe Messzeit, welhe mittels Ellipso-metrie1 bestimmt wurde, lässt sih nah der Faustformel aus [Wu89℄
p0 · tmono = 1s · 3, 6 · 10−6 mbar = const (6.33)mit tmono: Zeit zur Belegung einer Monolageder Druk im kalten Substratvolumen abshätzen zu2:

pSubstrat = p0
tmono

8, 6 Tage/2, 6 ≈ 1 · 10−11 mbar (6.34)7 1/2 Stunden nah der Präparation begann bei diesem Film das wiederholte Abtas-ten der Verteilung der K-Konversionselektronen. Die davor vorausgehende Sammel-zeit von 83mKr betrug 25 Minuten. Erst 26 h nah der Filmpräparation hat die Quelleihre maximale Zählrate erreiht und klingt im Anshluss mit der Halbwertszeit desRubidiummutterisotops ab (s. Abb. 6.6).
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Abbildung 6.6: Die Amplitudenentwiklung einer einzigen Quellpräparationwurde über die Dauer einer Wohe untersuht. Aufgetragen ist die Amplitude der K-Konversionselektronenlinie gegen die Zeit mit willkürlihem Startzeitpunkt. Die Zählra-tenentwiklung klingt mit der Halbwertszeit des Mutterisotops Rb ab. Als �rote Linie�ist der Fit nah Formel 6.35 eingezeihnet (s. a. Flieÿtext). Die Aktivität vom letztenMessblok ist leiht abgesenkt.Die Zeitentwiklung der Aktivität beim Mutter-Tohter-Zerfall ergibt sih nah fol-gender Formel, wenn man die Transportzeit von etwa 10 Minuten durh die Kapillarevernahlässigt:
AKr(t) = AKr0e

−λKrt + R · λKr
λKr − λRb

ARb0(e
−λRbt − e−λKrt) (6.35)1∆P = 0, 18(10)◦

∧
=2,6 Monolagen Deuterium in 8 Tagen.2Grob vereinfahend wurde hier angenommen, dass das Restgas gleihmäÿig au�riert.



6.3. Filmpräparationsmethoden 115mit R: Reduktionsfaktor (s. folgende Au�istung).Ein Fit ergab eine 83mKr-Lebensdauer von 1,88 h und eine Rb-Lebensdauer von83,8 Tagen. Damit ist die Lebensdauer der kondensierten Kalibrationsquelle indie des Mutterisotops überführt worden3. Es ergibt sih eine 83mKr-Zählrate von457 Bq. Um die E�zienz der kondensierten Quelle anzugeben, muss noh der Reduk-tionsfaktor R angegeben werden:
R = BR · E · Tr ·K(T,p) ·KK · ∆Ω(Bstart)

4π
· D · B · ε ·∆ADC (6.36)mit:

• BR: Verzweigungsverhältnis, a. 75 % der Rubidiumatome erreihen den rele-vanten 83mKr-Zustand
• E: 83mKr-Emanation, etwa 20 % des 83mKr-Gases verlässt nah [Hil07℄ das Rb.
• Tr: Verlust auf der Transportstreke, nur a. 90 % des Gases zerfallen nihtauf der 10 minütigen Transportstreke in der Kapillare
• K(T): Kondensationswahrsheinlihkeit in Abhängigkeit von der Substrattem-peratur und dem Dampfdruk, 90 % frieren bei 28 K auf
• KK: Konversionskoe�zient für K-Konversion: 25 % von 83mKr generiert K-Konversionselektronen
• ∆Ω

4π : akzeptierter Raumwinkel (s. Glg. (2.17)), 3 % liegt bei Bstart=0,7 T undBmax=6,0 T an der Quelle vor
• D: Ausleuhtung von Detektorsegment 1: etwa 90-95 % werden mit Detektor-segment 1 gemessen, da 5-10 % bereits mit Segment 2 detektiert werden
• B: Kapillare als Hindernis im Flussshlauh, bis zu 30 % Abdekung des Quell-spots könnte durh die Kapillardüse stattgefunden haben. Dieser Anteil isteine grobe obere Abshätzung.
• ε: Detektore�zienz 90%
• ∆ ADC: Wahl der Auswertekanäle der ADC-Rohdaten, a. 90%3Lässt man den letzten Messblok bei der Analyse weg, verbessert sih das χ2 sehr. Die Halb-wertszeiten wahsen aber an auf 2,25(6) h für 83mKr und 120(1)d für 83Rb. Eine einfahe Erklärungfür das verstärkte Absinken der Zählrate könnte ein zwishenzeitlihes Shlieÿen des Zufuhrventilssein, welhes aber niht protokolliert wurde. Ein weiterer Untershied liegt in der unteren Ener-gieshwelle des ADC. Beim letzten Messblok vom 15.4. wurde mehr Raushen des Detektorsmitgeshrieben. Die Pulserereignisse zeigten aber keine Minderung. Eine Shwankung im Emana-tionsverhalten von 83mKr ist niht auszushliessen.



116 Kapitel 6. Messungen am Mainzer NeutrinomassenspektrometerAusgehend von einer 12 MBq [Ras℄ starken Quelle am Tag der Lieferung, dem20.11.06, bleiben 795 Bq 83mKr-Aktivität in der K-Konversionslinie zur Zeit der Mes-sung. Mit 457 Bq tatsählih gemessener Zählrate liegt also etwa 57 % der möglihenAktivität vor. Die Unsiherheit dieser Angabe wird dominiert von der Unsiherheitim 83mKr-Emanationsverhalten ∆E, welhes siher um einen Faktor 2 von Quelle zuQuelle shwankt4, und der Abdekung des Quellspots durh die Kapillare B5.6.3.1.2 Stabilität der Elektronenenergie bei einer Wohe kontinuierli-hem Au�rieren - 2007Die Quelle wurde über den gesamten Zeitraum vom 6.4. - 13.4. mehanish nihtbewegt, so dass zur relativen Stabilität in diesem Zeitraum kein relativer Justagefeh-ler hinzukommt. Andererseits konnte auf diese Weise auh keine Ellipsometriekon-trollmessung während der Liniensans vorgenommen werden. Der Polarisatorwin-kel änderte sih von vor der Messung zu nah der Messung um 0,18(10)◦, was derGröÿenordnung einer Kryptonmonolage entsprehen würde. Dieser Zuwahs kannniht dem 83mKr alleine zugeordnet werden, dem bei 9 Tagen Kr-Aktivität von450 Bq und 3 % akzeptiertem Raumwinkel nur etwa 6·1010 Atome entsprehen wür-den. Wenn man annimmt, dass sih die Atome auf einem Radius von 1,5 mm vertei-len, handelt es sih also um etwa 1/1000 einer Monolage. Es muss also angenommenwerden, dass sih Restgas auf dem Substrat mit 2-3 Monolagen in der Zeit abgesetzthat.Die Energie der K-Konversionselektronen beim Fit mit einer Lorentzkurve(s. Gleihung (6.5)) mit freier Linienbreite shwankt um einen Mittelwert vonEkin,prep=17826,289(3) eV (s. Abb. 6.7)6. Die Streuung der Einzelmessungen umdas Positionsmittel jedes Messbloks ohne Wihtung liegt bei σEkin,prep
=19 meV.Jede einzelne Spektrumsaufnahme dauerte a. 20 Minuten.Die Linien�ts hatten im gewihteten Mittel eine Breite von Γl=2,692(4) eV. DieVerteilung der Linienbreiten hat eine Standardabweihung von 62 meV um den un-gewihteten Mittelwert. Die Shwankung der ge�tteten Breiten ist damit sehr kleinund ohne wesentlihen Ein�uss auf die Linienposition.Fixiert man die Linienbreite auf 2,7 eV, so ist der gewihtete Mittelwert der Po-sition Ekin,prep=17826,281(1) eV 7. Auh die Mittelungen über Unterblöke von je500 Minuten zeigen eine Linienpositionsverteilung mit einer Standardabweihungvon 13 meV (s. Abb 6.8). Die Linienpositionen vom ersten Tag der Messung wei-hen zwar signi�kant von denen der nahfolgenden Zeit mit stabilerer Amplitude ab,4Eine genauere Bestimmung dieser Unsiherheit hiervon wird in [Zbo10℄ erwartet.5Bei Erhitzen auf etwa 200◦ zeigte sih nah diesen Messungen, dass die Emanation von 83mKraus dem Rubidiumreservoir um eine knappe Gröÿenordnung gesteigert werden konnte. Damit steigtdie Zählrate der K-Konversionselektronen gleihsam um denselben Faktor. Genaue Angaben unddie Messergebnisse werden in [Zbo10℄ disuktiert werden.6Dieser Wert entspriht Ekin,prep nah Gleihung (6.21) und die Angabe der Unsiherheit inKlammern entspriht ∆Ekin,prep nah Gleihung (6.22). Es wurde nah einem χ2-Test mit 5%Wahrsheinlihkeit bei 24 Freiheitsgraden aus den Primär�ts Ekin,fit ausgewählt.7Die Fehlerangabe entspriht ∆Ekin,prep (s. Glg. (6.22)).
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ZeitAbbildung 6.7: Die Energie der K-Konversionselektronen shwankt um einenMittelwert von Ekin,prep=17826,289(3) eV bei einem Fit mit frei gelassener Linien-breite der Lorentzkurve. Im nihtgewihteten Mittel variieren die einzelnen Sans um
σEkin,prep

=19 meV um das Mittel. Hier sind 236 Up/Down-Sans der Linienpositionsdargestellt.die Shwankung ist für die Stabilitätsanforderungen von KATRIN aber ausreihendklein.In der zweiten Wohenhälfte (ab der a. 4000. Minute) ist ein leihtes Ansteigen derLinienposition zu erkennen8.Folgende Veränderungen könnten zu einer Vershiebung der Elektronenenergie füh-ren.
• Spiegelladungse�ekte durh Restgasadsorbtion mit dem Substrat könn-ten die Linienposition erniedrigen. Später aufgefrorenes 83mKr würde bei kon-tinuierlihem Aufdampfen auf einem immer dikeren Preplating aus Restgasau�rieren. Der Abstand zum leitenden Substrat nimmt damit zu und die Spie-gelladungsbindung des Endzustands ab. Die Gröÿe der Vershiebung hängtvon der Polarisierbarkeit des Restgases ab. Die Vershiebung wäre der Aufge-tretenen also entgegengesetzt, solange das Restgas weniger leitend bzw. pola-risierbar als das Substrat ist.8Es wurden innerhalb dieser Wohe keine weiteren 10V-Kalibrationen des Fluke-Voltmeters vor-genommen.
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Zeit in MinAbbildung 6.8: Die Energie der K32-Elektronen einer einzigen Quellpräpa-ration gebinnt zu 500 Minuten zeigt eine Shwankung zunähst zu niedrigeren,dann zu höheren Energien hin. Das Verhalten ist niht dominiert von einer Tag-Nahtkorrelation. Bis zur etwa 6000. Minute war Wohenende/Feiertag. Für dieseDarstellung wurde die Linienbreite auf 2,7 eV �xiert.
• Benahbarte Kryptonatome würden eine Energiesteigerung zur Folge ha-ben, da sie polarisierbares Medium in direktem Kontakt darstellen, und somitder Endzustand aufgrund seiner Ladung stärker gebunden werden kann.
• Restgaskoadsorbate und deren Veränderung der Austrittsarbeit desHOPG's könnten die Linienlage untershiedlih beein�ussen (s. Abshnitt4.2.1). H und Cx-Hx als Ko-Adsorbate müssten eine Energieverringerung be-deuten. O und C-Belegungen könnten eine Energiesteigerung bedeuten [Ish91℄.Man kann das Verhalten der Linienstabilität dieses einen Films mit ausgedehnterKondensations- und Messphase über die Dauer einer Wohe mit dem Verhaltender übrigen Ablations�lme vergleihen, um der Frage nahzugehen, ob die langeKondensationszeit die Linienstabilität beeinträhtigt. Im Falle, dass die Reinigungalso mittels Ablation erfolgte, blieb bei allen Filmen die Standardabweihung vomjeweiligen Mittelwert unter σEkin,prep

< 60 meV mit einem Mittelwert von
σEkin,prep

=27 meV und einer Verteilungsbreite von 12 meV (s. a. kleine Kreuzein Abb. 6.12 abzulesen an der rehten Ordinate). Die vorgestellte Messung über dieDauer einer Wohe stellt mit 19 meV (freie Breite), 17 meV (feste Breite) also einenFilm mit einem Standardstreuverhalten dar.Die gemessenen Shwankungen liegen innerhalb der KATRIN-Anforderungen. Unter



6.3. Filmpräparationsmethoden 119gegebenen Temperatur- (TSub=29(2)K) und Drukbedingungen (p=2-7·10−10 mbar)ist also eine Wohe kontinuierlihes Au�rieren von 83mKr eine möglihe Präpara-tionsmethode, bei der die Stabilitätsbedinungen für KATRIN erfüllt sind. Ohneweitere Reinigung blieb die Quelle auf dieser Zeitskala stabil. Diese Präparati-onsmethode ist insbesondere als Methode zur direkten Vermessung der Transmis-sionsfunktion des Hauptspektrometers anwendbar. Zur Erhöhung der Geshwin-digkeit der einzelnen Spektrumsaufnahmen können sowohl eine optimierte Mess-punktwahl und als auh eine Zählratenerhöhung durh eine Steigerung des Krypton-Emanationsverhaltens durh Tempern des Rubidiums, durh Optimierung der Geo-metrie des Kapillarendes und des Substrats [Smo08℄ sowie Erhöhung der verwende-ten 83Rb-Aktivität oder des 83mKr-Ertrags bei gleiher 83Rb-Aktivität bei anderem
83Rb-Produktionsprozess angeführt werden.6.3.1.3 Linienbreiten und -positionskorrelationDie natürlihe Linienbreite der 32-K-Konversionselektronen geht erst aus der Ent-faltung mit der Transmissionsfunktion des MAC-E-Filters hervor. Variationen dergemessenen Linienbreite können deshalb sowohl in der Quelle als auh im Spek-trometer begründet sein: Auf der einen Seite könnten möglihe Abweihungen derLinienbreite durh die hemishe Umgebung der Quelle hervorgerufen werden, z.B.durh einer zusätzlihe Variation der Linienposition, die sih auf die Breite überträgt,auf der anderen Seite könnten Fluktuationen der HV die Breite der Linie beein�us-sen. Darüberhinaus kann die relative Justage der Quelle zum Spektrometer ebenfallsdie Linienbreite verändern, da die Elektronen die Analysierebene an anderer Stellepassieren.Betrahtet man die Fitergebnisse von Lorentzbreite und Position, so ist durhaus eineleihte Korrelation zu erkennen (s. Abb. 6.9). Die Ausprägung dieser Korrelationhängt u.a. von der Au�ösung des Spektrometers ab, je höher die Au�ösung um sostärker die Korrelation. Bei einer Au�ösung von ∆E

E · Ekin=0,9 eV bei Ekin=18 keVergibt der Fit eine Steigung von
∆E

∆Γl
= 13(4) meV/0,1 eV (6.37)Die Fehler der Linienbreite beim Fixieren der Linienbreite liegen i.a. im Mittel bei60 meV also deutlih unter 0,1 eV. Mehr als ein Fehler von 13 meV werden also fürdie Positionsbestimmung niht erwartet.Im Falle von Fits mit �xierter Linienbreite auf 2,7 eV [Cam01℄ ergab sih ein Wert von17826,281(1) eV unter Berüksihtigung der Voltmeterkalibration. Der Untershiedder Fitposition zwishen dem Fit freier Breite und dem �xierter Breite auf 2,7 eVlag bei 8 meV.Es ist praktish niht zu entsheiden, ob eine Positionsveränderung der Linie auf eineBreitenveränderung der Linie durh Quellveränderungen oder aufgrund von Verän-derungen am Spektrometer und seiner HV zurükzuführen ist. Wenn die Linienposi-tion aber stabil bleibt, ist es irrelevant, welhe Linienbreite den Fits zugrunde gelegt



120 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometerwerden, solange man diese Breite niht noh zusätzlih variiert, und so unentdekteE�ekte kompensiert. Daneben darf die Breite natürlih den χ2-Wert der Fits niht zustark beeinträhtigen. Zur Kontrolle der Linienpositionsstabilität wurde die Breiteim Folgenden auf den Mittelwert der Fits freier Breite �xiert.Ob die Stabilität der Linienposition über- oder untershätzt wird, wenn die Linien-breite �xiert wird, hängt von der Ursahe der Breiten- und Positionsvariation ab.Überlagert sih ein weiterer E�ekt, wie beispielsweise bei Dejustage der Quelle, wel-he sowohl die gemessene Breite als auh die Position der K32-Elektronen beein�uÿt,und zwar so dass die Energie der Elektronen kleiner wird (weiter auÿen im Spektro-meter geführt) und gleihzeitig die Linie verbreitert wird, dann verringert der Fitmit fester Breite den möglihen Hub der Linienposition. Dies wurde bei Messungenmit absihtliher Dejustage beobahtet (s. a. Abshnitt zur Dejustage). Wird mitgröÿerer Linienbreite die Linienposition auh gröÿer, müsste der Hub mit festgesetz-ter Breite gröÿer sein als der mit freier Breite. Das Festsetzen der Breite beim Fitist also niht ganz ohne Auswirkung auf die Stabilität der Linienposition. Es han-delt sih aber nur um einen E�ekt von 13(4) meV bei 0,1 eV Breitenvariation. I.a.liegt die Breitenvariation aber bei 60 meV, ihre E�ekte sind also unerheblih für dieSpannungskontrolle auf 3 ppm. Für die Aussagen die Stabilität betre�end wurde dieBreite im folgenden auf den Mittelwert 〈Γl〉=2,7 eV �xiert, der sih aus allen Fitsmit freier Lorentzbreite von den Ablations�lmen bei 0,92 eV Au�ösung (bei 18 keV)ergab und in Übereinstimmung mit [Cam01℄ ist.

Abbildung 6.9: Die Ergebnisse der Fits zu Position und Breite der Linie sindkorreliert. Dargestellt sind hier die Messwerte der zuvor (s. Abb. 6.7) präsentiertenMessung, bei der für eine Wohe 83mKr kontinuierlih aufkondensiert wurde: je gröÿerdie Breite um so niedriger die Linienposition. Ein Geraden�t ergab eine Steigung von13(4) meV/0,1 eV Breitenvariation. Bei einer Untershätzung der Linienbreite von 0,1eV kommt es zu einer Übershätzung der Linienposition von 13 meV.



6.3. Filmpräparationsmethoden 1216.3.1.4 Gaussverbreiterung der LinieUm die Ein�üsse von gaussförmigen Vershmierungen der Linie zu beobahten, wurdeein Voigtpro�l an die Daten ge�ttet. Der Gaussanteil der Linie ist klar mit demLorentzanteil (s. Abb. 6.10) korreliert.
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Abbildung 6.10: Die Gaussbreite in Abhängigkeit von der Lorentzbreiteist hier aufgetragen (rot). Zusätzlih sind die erhaltenen χ2 der Fits auf der zweitenOrdinate aufgetragen (blau).Hält man den Lorentzanteil der Linie fest auf 2,7 eV (s. Abb. 6.11), kann mannah zeitlihen Entwiklungen des Gaussanteils suhen. Der gaussförmige Anteilder Linienbreite shwankt unter diesen Bedingungen um einen Mittelwert von (0,57
±0,17) eV.Gaussvershmierungen der Linie können mehrere Ursahen haben. Von seiten derQuelle sind folgende Gründe denkbar:
• Die 83mKr -Atome lagern sih in untershiedlihen Abständen zum Substratan und erfahren so untershiedlihe Spiegelladungen. Würde viel wenig po-larisierendes Restgas aufgefroren, so dass die Distanz zur leitenden Unterlagebei kontinuierliher Kondensation zunimmt, müsste die Shwankung aufgrundder Spiegelladung abnehmen, wie auh die Linienlage in Abhängigkeit von derPolarisierbarkeit des Restgases. Im Laufe der Messung würde man also eineAbnahme des Gaussanteils erwarten.
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ZeitAbbildung 6.11: Die Gaussbreite im Verlauf der Messung, in der eine Wo-he kontinuierlih 83mKr aufkondensiert wurde, zeigt keinen Trend. Die Lorenzbreitewurde festgelegt auf 2,7 eV für die Fits. Man sieht also keine Zunahme an möglihenKoadsorbatvermishungen, Spiegelladungstermen und Bindungsplatzwehseln.
• Ionenrümpfe nah dem Zerfall bewegen sih beim Zerfall auf eine andere Bin-dungsstelle. Die Bindungsenergiedi�erenzen zwishen den einzelnen Kr-GraphitBindungsplätzen bewegt sih unterhalb von 10 meV (s. Kapitel 4). Tritt Rest-gas mit dazu können sih diese Di�erenzen natürlih ändern.
• Wenn sih eine Restgasmishung als Koadsorbate zu den 83mKr -Atomen hinzu-gesellt, ändert sih die Austrittsarbeit. Bereihe eingeteilt in reines Kr-Graphit,Kr-Graphit-Restgas, Kr-Restgas könnten drei vershiedene Gaussshwankungs-harakteristika aufzeigen. Es könnten sih also drei voneinander abgehobenezeitlihe Bereihe ergeben.
• Das Substrat bietet durh seine Restrauhigkeit per se shon untershiedliheAustrittsarbeiten an. Dies läuft bei Monolagenstufen auf Shwankungen im 20meV (s. Abshnitte 4) Bereih hinaus, was wieder um einen Faktor 25 zu kleinist, um den Gaussanteil zu erklären.Quellunabhängige Shwankungen lassen sih ebenfalls benennen:
• Von Seiten des Spektrometers gehen eventuell annäherungsweise gaussartigeShwankung durh Shwingungen in der HV ein, die von der HV-Messungzeitlih niht aufgelöst werden. Da nur vor und nah jedem Messpunkt die



6.3. Filmpräparationsmethoden 123Spannung mit dem Spannungsteiler ermittelt wurde. Die Repetitionsrate die-ser Messung bleibt auh in Zukunft limitiert auf die Integrationszeit des Volt-meters von 2s. Die eingesetzten HV-Versorgungen haben eine Restwelligkeitvon 20 mVSS bzw. 50 mVSS [Thu08℄. Dies stellt keinen erheblihen Anteil dergefundenen Fluktuation dar.Der Potentialdurhgri� in der Analysierebene von 371 meV wird in der Fitrou-tine berüksihtigt. Bei untershiedlihe Radien in Shritten von 1 m werdenuntershiedlihe Abweihungen vom Potentialwert auf der Symmetrieahse be-rehnet. Für jeden Radius ergibt sih damit eine leiht andere Transmissions-funktion. Die integrale Transmissionsfunktion erfährt somit eine Verbreiterungaufgrund des Potentialdurhgri�s. Der Potentialdurhgri� im ersten Detektor-segment beträgt < 90 meV.
• Auh sind Variationen der Magnetfelder der Zusatzspulen und Erdfeldkorrek-turspulen sowie der Ein�uss benahbarter Labors mit starken Magneten denk-bar. Letzteres wurde untersuht und gab im Mainzer Labor keinen Ein�uss.Variationen der Erdfeldkorrekturspulen-Ströme werden während einer einzel-nen Messung siher im Rahmen von 1A, d.h 8 µT im relevanten Flussshlauh-bereih sein. Eine Vershiebung der Linienposition wird aufgrunddessen nihterwartet.
• Eine weitere Unbekannte ist die Austrittsarbeit der Retardierungselektroden.Die Austrittsarbeit von Edelstahl ist nur auf 200 meV bekannt [Pi90℄, wasaber im wesentlihen auf die Unde�niertheit von Edelstahl, dessen Ober�ä-henrauhigkeit und -belegung zurükführbar ist. Der erwartungsgemäÿ stabileeingelaufene Zustand des Spektrometervakuums, lässt wenig zeitlihe Shwan-kungen erwarten.Es ist keine zeitlihe Entwiklung der Linienposition innerhalb einer Wohe Mess-zeit nah nur einer einzelnen Ablationspräparation zu beobahten. UntershiedliheBindungsenergien ( < 30 meV9) bleiben hinter möglihen Veränderung aufgrund vonSpiegelladungse�ekten ( < 230 meV10) zurük, sowie der möglihen Verbreiterungdurh den Potentialdurhhang in der Analysierebene( ≈ 100 meV)11. In der quadra-tishen Summe ergäben sih Gaussbreiten von maximal 250 meV.

9Dieser Wert wird aufgrund der vershiedene Bindungsplätze von Krypton auf HOPG angenom-men.10s. Abshnitt 6.3.4.311Dieser Wert ergibt sih aus Berehnungen des elektrostatishen Potenialbergs in der Analysiere-bene.
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ZeitAbbildung 6.12: Die Linienposition nah Ablationsreinigung ist hier aufge-tragen als Mittelwerte der einzelnen Filmpräparationen Ekin,prep. Durh die farbliheMarkierungen in rot, blau und magenta, wird die Messphase in Untergruppen aufge-teilt. Die Linienpositionen zeigen zunähst ein weitestgehend stabiles Band (rot). Am21.4 und 25.4 zeigen sih starke Ausreisser (blau), die sih mit der HV in Verbindungbringen lassen (s. weiter unten). Insgesamt zeigt sih ein leihter Trend zu höherenElektronenenergien. Die letzten Messungen aus dem Juni '07 zeigen ebenfalls erhöhteInstabilitäten (magenta). Bei deren Betrahtung müssen aber sowohl Dejustagefehler(s. weiter unten) und Änderungen der Erdfeldkompensationseinstellungen, als auherhöhte Shwankungen des Voltmeters, dass ein Reset erfahren musste, berüksihtigtwerden. Auf der zweiten Ordinate in shwarz ist die niht gewihtete mittlere Streuungder einzelnen Sans σEprep
zu diesem Mittelwert aufgetragen, um das Kurzzeitverhaltenvon San zu San nah einer Präparation zu illustrieren.Die 83mKr-Filme, für die das Substrat vor Kondensationsbeginn mit Ablationspul-sen (s. Abshnitt 5.5.2) gereinigt wurde, zeigten mit σEmeth

=17 meV (≈ 1 ppm)die gröÿte Stabilität der Linienposition der 32-K-Konversionselektronen und erfül-len damit die Minimalanforderung von einer Stabilität von < 3 ppm zur Erreihungder KATRIN-Sensitivität. Zwar konnte diese Stabilität niht bei allen gemessenenFilmen mit dieser Präparationsmethode erreiht werden, sie konnte aber über einenzusammenhängenden Messblok von 38 Tage nahgewiesen werden (s. rote Mess-punkte in Abb. 6.12). Zur permanenten Überprüfung der Spannungsstabilität amMonitorspektrometer bzw. der zeitlih limitierten Kontrolle der Spannungsstabilitätzusammen mit möglihen Austrittsarbeitsveränderungen der Spektrometerelektro-



6.3. Filmpräparationsmethoden 125den am Hauptspektrometer sollten die Filme nah dieser Methode präpariert werden.Die getesteten Ablations�lme 2007 zeigten zunähst ein reht stabiles Energieband(rot in Abb. 6.12). Es shlieÿt sih ein Blok mit starker Abweihung hin zu niedri-gerer Linienposition an (blau in Abb. 6.12). Diese Vershiebungen werden im Unter-kapitel HV-Instabilitäten behandelt. Ein letzter Messblok (magenta in Abb. 6.12)shlieÿt die Messungen zur Ablation 2007 ab. Im folgenden sollen nun alle genom-menen Daten diskutiert werden. Dabei werden zunähst die Daten des Messbloksmit stabiler Elektronenenergie (rot in Abb. 6.12) harakterisiert und anshlieÿenddie Instabilitäten der anderen Messblöke weitestgehend identi�ziert.6.3.2.1 Stabilität Linie nah Substratreinigung mit AblationZur Angabe der Linienposition und Stabilität werden nur die roten Messpunkte ausAbb. 6.12 herangezogen. Es handelt sih hierbei um 609 Sans mit 19 Ablations-prozessen.Mit einer Genauigkeit von 〈Ekin,fit〉=25(10) meV wird der Wert eines einzelnen Sansangegeben. Dies ist der Fall bei einer Gleihgewihtszählrate von 450 s−1 und einerSandauer von etwa 20 Minuten. Die Linien wurden mit 0,5 V Shritten abgetastetund einem Energiefenster von 17819 eV - 17835 eV ausgewertet.Bei Zusammenfassung zu je einer Filmpräparation shwanken die einzelnen Sans imMittel mit σkin,prep=27(12) meV um den Mittelwert. Dieser Wert ist kaum gröÿer alsdie statistishe Genauigkeit der einzelnen Sans (〈Ekin,fit〉=25(10) meV). MögliheInstabilitäten sind hier also von der statistishen Unsiherheit noh verdekt.Die erhaltenen Mittelwerte zu je einer Quellpräparation können nun miteinander ver-glihen werden. Ein gemeinsamer niht gewihteter Mittelwert aller Ablations�lmeliegt bei Ekin,meth=17826,256 eV. Seine statistishe Unsiherheit liegt bei 1 meV. Dieeinzelnen Quellpräparationen mit Ekin,prep,i stellen eine Verteilung mit einer Breitevon σEmeth
=17 meV, um diesen gemeinsamen Mittelwert dar.Die Mittelwerte über die Filme shwanken zueinander weniger als die Einzelmessun-gen. Würde durh die zeitlihe Entwiklung (z.B. Restgasansammlung) oder erneutePräparation keine weitere Störung der Linienlage auftreten, müssten die Di�eren-zen der Mittelwerte bei zunehmender Bündelung gemäÿ 1/√N geringer werden. Zuje einer Quellpräparation gebündelte Filme lassen sih mit a. 5 meV Genauigkeitangeben12. Die Variation der Linienposition von 17 meV ist dann stärker als nurstatistishe Fluktuation.Bildet man den gewihteten Mittelwert aus allen Sans, so erhält manEkin,meth,gew=17826,274 eV mit einem statistishen Fehler von 1 meV. Die Linienla-gen der einzelnen Quellpräparationen variieren dann mit 25 meV um diesen Wert miteiner Standardabweihung von 12 meV. Durh den Messwert der Wohenmessung,der statistish sehr genau bekannt ist, wird die Gesamtaussage zur Linienposition12Dies ist die statistishe Genauigkeit die erreiht werden kann, wenn die Daten über 8 h Messzeitaufsummiert werden. Innerhalb dieses Zeitfensters ergaben Anpassungen einer Konstanten an dieLinienpositionen χ2 in der Nähe von 1.



126 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometeraber stark verändert. Um diese Verfälshung zu umgehen, lässt sih der ungewih-tete Mittelwert von Ekin,meth,ungew=17826,256 eV angeben.Wie oben erwähnt, gibt es eine Ursahe der Instabilität der Linie auf einem 17 meV- Level. Zusammenfassungen von a. 15 Sans über 8 h Stunden ergaben akzeptable
χ2 -Werte für einen Konstanten-Fit und reduzieren den Fitfehler eines Einzelsans(25 meV) auf seinen √N -Anteil, d.h. auf 5-6 meV. Innerhalb von 8 h ohne weitereBehandlung ist ein Film auf 5-6 meV stabil. Bereits innerhalb einer Quellpräparationtreten aber auf längerer Zeitahse als 8 h Shwankungen dieser auf 5 meV statistishbekannten Linienposition von σkin,prep=14 meV auf13. Da diese Shwankungen imMessverlauf nah einer Ablation auftreten, also niht nur der Mittelwert der Abla-tions�lme zueinander shwankt, kann die Ursahe der Shwankung niht alleine dieAblation sein. Es ist aber im Hinblik auf die verbleibende Abhängigkeit der Li-nienposition von der Laserleistung bei der Ablation davon auszugehen, dass durhVariation der Laserleistung bzw. des Reinigungszustands des Substrats eine Shwan-kung in vergleihbarer Gröÿenordnung auftritt (s. folgende Abshnitte). Bei einerAkzeptanzshwelle von 5% für die χ2-Wahrsheinlihkeit und einer ungewihtetenMittelung, d.h. einem Mittelwert von 17826,256 eV ist nur eine zusätzlihe Shwan-kung von 10 meV zur χ2-Minimierung nötig, um die Daten mit einem Konstanten�tverträglih zu mahen.Um zu verhindern, dass die starke Gewihtung der einzelnen statistish sehr genaubekannten Wohenmessung, die Aussage zur Linienposition nah Ablation über dieMaÿen de�niert, ist die Angabe des ungewihteten Mittelwertes von 17826,256 eVmit der Streuung von 17 meV die verlässlihste Angabe für die Ablations�lme von200714.

13Dieser Wert bezieht sih auf die Streuung der Messwerte, die in Abb. 6.8 aufgetragen sind14Für eine stärkere Betonung der Wohenmessung würde sprehen, dass es sih hierbei um densaubersten Substratzustand des Messreihe handelte. Für einen Langzeitvergleih ist aber ein mäÿiggereinigtes Substrat angemessener. Es wurden im ersten Jahr nur wenige Ablationen durhgeführt.Für eine Bestimmung der Spiegelladungskorrektur bzw. den Energiewert des 32 keV Übergangs,könnte man den gewihteten Mittelwert bevorzugen.



6.3. Filmpräparationsmethoden 127Anzahl der Filme Anzahl der Sans19 609Ekin,meth: 〈Ekin,fit〉: σEkin,meth
: max. BeitragPosition mittl. Fehler Streuung um die der Ablationeines Sans Position Ekin,meth d. Filmeungew. 17826,256(1)a eV 25(10) meV 17 meV <17 meVgew. 17826,274(1) eV 25(10) meV 25 meV <25 meVaBei einem statistishen Fehler von 25 meV und 609 Messungen ergibt sih ein statistisherGesamtfehler von 1 meV. Damit könnte man die verbleibende Shwankung der Ablation bzw. demVakuum anlasten.Tabelle 6.1: mittlere Linienposition der Filme mit ablationsgereinigtem Substrat6.3.2.2 Ein�uss des Ablationsprozesses auf die LinienpositionBei genauerer Betrahtung fällt im sehr stabilen Anfangsblok (rot in Abb. 6.12) be-reits ein temporär leiht ansteigendes Energieverhalten auf, das sih zu dem zeitlihin zwei Blöke aufspaltet (s. Abb. 6.13). Zwar wurde vor jeder hier aufgetragenenMessung ein Ablationsprozess durhgeführt, aber zwishenzeitlih wurde auh einBlok von Filmen mit nur Heizerreinigungen ohne Ablation präpariert, d.h. ein Er-hitzen des gesamten Substratbereihs auf a. 55 K. Dadurh werden die Messungenzur Ablation in zwei Blöke aufgespalten. Jeder dieser Blöke zeigt eine Energie-steigerung mit der Zeit und mit der Anzahl der Ablationsshüsse nah der letztenHeizung.Es stellt sih die Frage, ob die Ablationsshüsse das Substrat irreversibel modi�zieren.Der zweite Blok setzt in der Folge wieder bei tieferer Energie an. Die Vershiebungder Energie durh Ablationsshüsse ist also reversibel durh Heizergebrauh und esmuss eher von einer zusätzlihen Reinigung durh die Ablation und Vershmutzungdurh die Heizung ausgegangen werden, als von einer irreversiblen Zerstörung. Wieauh im Abshnitt 6.3.3.3 gezeigt werden wird, entsprehen höhere Linienpositionensaubereren Substraten.Die positive Vershiebung zwishen April zu Juni (s. Abb. 6.14) kann niht durheine groÿe Anzahl weiterer Ablationsshüsse hervorgerufen sein, da in der Zwishen-zeit praktish keine Ablation stattfand und die angewendeten Laserleistungen im Juniunter 200 mW lagen. Es handelt sih bei der Erhöhung der Linienposition im Junialso niht um eine Folge der Ablation. Restgasein�üsse zeigten in vorrauslaufendenMessungen immer eine Linienpositionserniedrigung, sodass die Linienerhöhung nihtmit einer Substratvershmutzung in Verbindung gebraht wird. Eine genaue Ursa-he der höheren Linienpositionen im Juni kann hier niht gegeben werden. Dazu wardie Messphase zu kurz. Allerdings wird im folgenden auf einige Indizien verwiesenwerden.
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ZeitAbbildung 6.13: Die Mittelwerte der Linienpositionen vershiedener 83mKr-Filme nah Ablation sind hier aufgetragen. Die Präparationen mit Ablation fanden inzwei zeitlihen Blöken vom 12.3.07-16.3.07 und vom 22.3.07-25.3.07 statt. Beide Blökezeigen ein ansteigendes und annähernd saturierendes Verhalten der Linienpositionen.Vor beiden Messblöken wurden eine Reihe von Heizerreinigungen durhgeführt. In derZeit vom 25.3.07 bis zum Beginn der Wohenmessung am 7.4.07 wurde der Substrathei-zer allerdings nur zum Stabilisieren der Substrattemperatur und niht zum Wegheizenvon 83mKr , d.h. 55 K benutzt. Der Wert von 17826,281 eV der Wohenmessung passtgut als Saturierungswert in das Gesamtbild.6.3.2.3 Ein�uss der Laserleistung bei der AblationEs stellt sih natürlih die Frage, ob die verbleibende Vershiebung der Linienpo-sition mit der Laserleistung der Ablation korreliert ist. Es wurden Laserleistungenan der Messposition des Powermeters zwishen 130 und 320 mW verwendet. Unter100 mW zeigte sih keine Reaktion des Ellipsometriesignals. In der Abbildung 6.15sieht man eine Abhängigkeit der Linienposition von der Laserleistung, wenn mandie fünf höhsten Linienpositionen (magenta in der Abb. 6.15) ausklammert, dieallesamt von den letzten beiden Junitagen stammen. Anhand dieser Darstellungemp�ehlt es sih entweder eine Mindestleistung von 220 mW für die Laserleistungeinzufordern oder zumindest die Leistung auf Shwankungen von etwa 20 mW ein-zushränken15, um eine weitere Stabilisierung der Linienposition zu erreihen.15Dies bedeutet eine Kontrolle der Leistung vor jeder Anwendung und gegebenenfalls ein Nah-justieren der Leistung
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ZeitAbbildung 6.14: Die Linienpositionen nah Ablationsreinigung im Mittelnah einer Präparation (〈Ekin,prep,i〉) zeigen im März/April zeigen eine einheitliheLinienposition, 17826,274(1;26) eV im gewihteten Mittel. Im Juni spannt sih einweiteres Energiefeld auf. Zu berüksihtigen ist, dass für die ersten beiden Messwertedie Voltmeterkalibration falsh sein kann, da das Voltmeter danah in Fehlerbetriebging und neu gestartet werden musste. Im Mittel ergibt sih für die Messungen im Juni17826,362(4;31) eV, bzw. 17826,336(6;26) eV wenn man sih auf die letzten drei Punktebeshränkt. Auÿerdem könnte noh ein Dejustagefehler bestanden haben.Ein weiteres Maÿ für die Auswirkung der Ablation auf die Substrateigenshaftenist der Polarisatorwert der Ellipsometriemessungen des frish ablatierten Substrats.In Abb. 6.16 ist die Abhängigkeit der Polarisatorstellung von der Laserleistungaufgetragen. Auh in den Polarisatorstellungen sieht man ein Shwellenverhalten beietwa 220 mW.Die Polarisatorstellung nimmt im Laufe der Zeit ab (s. Abb. 6.17). Das entsprihteinem zunehmend sauberer werdenden Substrat16. Ein saubereres Substrat gingeunter der Annahme von einem gröÿeren Spiegelladungse�ekt ohne Berüksihtigungder Polarisierbarkeit des Restgases einher mit einer Linienpositionserhöhung.Dieser Trend ist den Messungen mit Heizerreinigung ohne Ablation wie in Abb. 6.32entgegengesetzt 17. Dort führte eine Vershmutzung der Substrats, zu einer Erniedri-16Eine Veränderung von 0,3(1)◦ würden 4(1) ML H2, bzw. 15 Å Dike entsprehen. Verände-rungen von 3-4 ML H2 plan aufgefroren die Kryptonatome um 10 Å vom Substrat entfernen. Diezuerwartende Spiegelladungsveränderung wäre deutlih gröÿer als die gemessene Linienvershie-bung. Der Spiegelladungsreduktionsfaktor für Dielektrika ergibt sih für Wassersto� zu 0,08 bei
ε=1,18. Linienvershiebung von der Gröÿenordnung von 0,08· 3,6eV

12,6
=24 meV wären zu erwarten.17Die Vorzeihen haben sih zwishen beiden Messungen geändert, Polarisator wurde um 180◦
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Laserleistung in mWAbbildung 6.15: Die Linienposition nah Ablation zeigt eine Abhängigkeit derLinienposition. Es ist eine kleine Absenkung unterhalb von 220 mW zu erkennen.Dargestellt ist jeweils der Mittelwert jeder einzelnen Filmpräparation.gung der Linienposition. Die Ablation konnte also die zunehmenden Vershmutzungbekannt aus vorausgehenden Messungen stoppen.Mit der Abnahme der Polarisatorstellung geht eine Erhöhung der Energie der K-32-Elektronen einher18 (s. Abb. 6.17).Die Analysatorstellung variiert um geshätzte 0,1◦ (s. Abb 6.19). Diese Variation istniht auf eine Dikenveränderung zurükzuführen, da der Analysator kaum diken-abhängig ist im Monolagenbereih. Veränderungen in der Polarisatorstellung sinddenkbar im Zusammenhang mit einer Änderung der Einfallswinkel oder thermishenVeränderungen der optishen Komponenten. Die Polarisatorstellung kann also kaumgenauer als die Variation der Analysatorstellung angegeben werden. Deshalb wirddie Variation der Analysatorstellung als Fehlerabshätzung der Polarisatorstellungverwendet.Die Ellipsometriedaten wurden vor und nah der Messung aufgenommen. Die Verän-derung des Polarisatorwertes während der Messung gibt das Maÿ der Vershmutzungdes Substrats während der Messung an. Wenn während der Messung viel Restgasaufgefroren wäre, würde das die Linienposition beein�ussen. Die Daten vom 24./25.4.und aus dem Juni zeigen aber kein auÿerordentlihes Dikenwahstum im Vergleihzu den restlihen Daten.gedreht.18wenn man wieder die Juni-Messungen(magenta) separat betrahtet
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Laserleistung in mWAbbildung 6.16: Die Polarisatorstellung in Abhängigkeit von der Laser-leistung zeigt ebenfalls einen Trend. Insbesondere wenn man die Juni-Messungen(Magenta) und die Messungen mit HV-Instabilitäten(blau) separat betrahtet. Das Ver-hältnis von Polarisatorstellung und Ablationsleistung bleibt unbeeinträhtigt von denHV-Instabilitäten. Die besondere Stellung beider zueinander hängt damit zusammen,dass das Substrat zu diesem Zeitpunkt am saubersten war (kleinste Polarisatorstellung)und es damit unerheblih ist, wie stark die erneute Ablationsreinigungsleistung ist.Ein Dikenwahstum mit Änderung des Polarisatorwinkels von a. +0,2 ◦ (≈2 MLKrypton-Äquivalent, 2-3 ML H2), fand dank des guten Drukes sehr selten statt.Die drei Filme mit den stärksten Vershmutzung waren entweder nah einer WoheMesszeit aufgenommen oder mit einem sehr niedrigen Startwert für die Polarisator-stellung. Bei herrshendem Druk kann also nur ansatzweise und bei sehr langerMesszeit von einer Wohe von einer Vershmutzung des Substrates im Rahmen derMessgenauigkeit der Ellipsometrie überhaupt gesprohen werden. Auswirkungen ei-ner Substratvershmutzung durh ein für die Ellipsometrie niht sihtbare Bedekungauf die Linienposition sind natürlih möglih.Messblok - Juni 2007 Die Messungen aus dem Juni liegen in der Linienposi-tion sehr hoh, zeigen aber andererseits mit einem Polarisatorwinkel von 11,8◦ einmäÿig sauberes bis sauberes Substrat im Vergleih zu den restlihen Ablations�lmenan. Die Linienpositionen der Junimessungen kann niht in Einklang mit den Ellip-sometriedaten gebraht werden, d.h. es ist niht wahrsheinlih, dass die Linienpo-sitionsvershiebung auf ein verändertes oder vershmutztes Substrat zurükzuführenist.
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Abbildung 6.17: Die Linienposition und der Polarisatorwert sind hier gegendie Zeit aufgetragen. Im Gegensatz zum Analysatorwert ist der Polarisatorsatorwertauh auf sehr dünne Shihtdikenveränderung sensitiv. 0,12(1) Grad Untershied ent-spriht etwa einer Monolage Krypton [Vol89℄. Die Polarisatorstellung nimmt im Laufeder Zeit ab, was einem saubereren Substrat entsprehen würde. Zu Berüksihtigen isthier noh, dass die sehr kleinen Polarisatorstellungen direkt nah dem Ersetzen des Mo-torriemens auftraten, mit anshlieÿender Neujustierung des Quellshlittens. Bei diesenUmbauarbeiten ist eine Krafteinwirkung auh auf den Optiktish niht zu umgehen.Die hinzu höheren Energien vershobene Linienposition in Juni kann niht ershöp-fend geklärt werden, da hier niht genug Daten vorliegen. Die Messungen dientenzur Überprüfung, ob die Positionserniedrigung vom 26.4.07 von einer irreversiblenZerstörung des Substrats hervorgerufen sein könnten. Dies ist niht der Fall. DiePolarisatorstartwerte stützen die Aussage.In allen Betrahtungen zur Ellipsometrie und Ablationsleistungen stehen die Mes-sungen aus dem Juni heraus. Sie zeigen trotz ihrer exponierten Position einen Pola-risatorwert entsprehend eines mäÿig sauberen Substrats, wie es auh der Erwartungentsprehen würde, wenn noh niht viele Ablationsshüsse nah dem Kaltfahren oderHeizen angewendet wurden. Sie erfuhren keine auÿerordentlih hohe Laserablations-leistung (<200 mW). Die vorliegenden Daten zeigen Indizien für eine HV-Instabilität(s. folgender Abshnitt). Andererseits ist eine Veränderung der radialen Verteilungder Zählrate und ein anderes Transmissionsverhalten zu vermerken (s. Abshnitt6.4.4), was mit Änderungen der Erdfeldkompensationsfelder19 , und/oder einer De-justage der Quelle möglih wäre (s. Abshn. Spektrometerabhängigkeiten).19Es wurde ein neues Netzteil eingesetzt.
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Abbildung 6.18: Die Polarisatorstellung in Abhängigkeit von der Linienposi-tion nah Ablation zeigt ebenfalls einen deutlihen Zusammenhang. Die �störenden�Messwerte mit hohen Linienpositionen wurden 2 Monate später im Juni genommen undweisen wieder auf die Dejustage der Quelle oder einen anderweitigen Grund an diesenMesstagen hin. Messungenauigkeiten des Polarisatorwertes liegen bei 0,1◦.6.3.2.4 Absenkung der Energiemesswerte durh Instabilitäten der Hoh-spannungEs gab an den letzten beiden Aprilmesstagen deutlihe Ausreiÿer hin zu niedrigererEnergie (blau in Abb. 6.12) im Anshluss an den Messblok mit stabiler Linienlage.Diese versetzten Linienpositionen können in Zusammenhang mit der HV-Messunggebraht werden. Zunähst wird aber untersuht, ob es Hinweise an der Quelle gibt,für die Besonderheit der Messungen an diesem Tag.Die Messungen vom 26.4.07 fanden nah einer über Naht laufenden Substratheizung(T≈ 55K ) statt. Ein solhes Dauerheizen wurde zu keiner Zeit vorher angewendet.Die Ellipsometriedaten zeigen aber nah der Ablation eine Polarisatorstellung, dieeinem sehr sauberen Substrat entsprehen würde. Die Veränderung des Polarisa-torwinkels nah der Ablation war mit 0,02◦ weit kleiner als der Fehler. Auh dieVershmutzungszunahme im Laufe der Messung lag mit 0,04◦ unterhalb des Fehlersbei bewegter Quelle.Die Messungen vom 26.4. weisen das sauberste Substrat dieses Messbloks aufgrundihrer Polarisatorstartwerte auf und dennoh eine Absenkung der Linienposition. Esist aber niht rihtig zu folgern, dass die Linienposition sih bei zu geringen Po-larisatorstellungen hin zu niedrigeren Position vershiebt, die im vorangegangenen
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Abbildung 6.19: Die Linienposition und der Analysatorwert sind hier gegendie Zeit aufgetragen. Der Analysatorwert ist für sehr dünne Shihtdikenveränderungkaum sensitiv. Die Variationen des Analysatorwertes sind also eher auf Veränderungendes Einfallswinkels (Dejustageproblem). Oder thermishe Veränderungen der optishenKomponenten zurükzuführen.Abshnitt erwähnte Wohenmessung zeigt ebenfalls ein Polarisatorwert von 11,52◦.Die sehr starke Absenkung der Elektronenenergie am 26.4. ist niht in den Ellipso-metriedaten wiederzu�nden.Das Spektrometervakuum war während der Naht vor den Messungen an das Quell-vakuum angeshlossen. Das aufgefrorene Ar-Restgasgemish20, das sih zuvor imSubstratbereih befand, wurde versehentlih ins Spektrometer hineingeheizt. DieDrukerhöhung dort kann aber kaum zu einer messbaren Veränderung der Austritts-arbeit der Retardierungselektroden auf Raumtemperatur geführt haben. Auh lieÿsih ein solhes Szenario niht im Juni 2007 nahstellen, wohl aber eine wenn auhdeutlih geringere Erniedrigung der Linienposition durh längeres Heizen des Sub-strats auf 55 K.Auh Preplating-Filme von mehreren ML am gleihen Tag zeigten eine gleihsamvershobene Linienposition.Abweihungen aufgrund der elektromagnetishen Kon�guration des Spektrometerssind ebenfalls denkbar. Allerdings wih das Magnetfeld im Labor in der Nähe derAnalysierebene nur um 7 mG von vorigen Messungen ab. Auh das messbare Vakuumim Kryobereih der Quelle war unverändert.20Zwishenzeitlih wurde mit Argon als Preplatingmaterial gearbeitet.
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Delta P in οAbbildung 6.20: Linienposition in Abhängigkeit von der Veränderung desPolarisatorwinkel vor und nah der Messung zeigt den Grad der Vershmut-zung durh Restgas und 83mKr an. Die Filme mit sehr hoher(Juni) und sehr niedri-ger(24./25.4) Elektronenenergie zeigen kein exponiertes Dikenwahstum während derMessung.Die Absenkung von insgesamt einem halben Volt lässt sih auh niht mit Dejustageerklären, der gesamte Potentialdurhhang in der Analysierebene hat nur 371 mV. Dadie Daten aus Segment 1 des Detektors ausgewertet wurden, beshränkt dies denPotentialdruhgri� weiter auf 108 mV bei zentriertem Detektor.Der Gaussanteil des Linien�ts ist weder auÿerordentlih groÿ noh klein.Trägt man aber die Spannungswerte auf, die der Spannungsteiler im Verlauf dergesamten Messphase bei jeweils gleihem Befehl an die Spannungsversorgung gemes-sen hatte - hier wurde willkürlih 17827000 mV gewählt - so zeigt sih ein au�älligesVerhalten (s. Abb. 6.21). Zu sehen sein sollte hier lediglih die Stabilität derSpannungsversorgung. Einshaltvorgänge bzw. Wehsel des HV-Bereih führen wieerwartet zu Shwankung in den Messwerten. Von rigiden Regimewehseln einmal ab-gesehen, zeigt sih hier die Reproduzierbarkeit der Spannungsversorgung, die auhnah Herstellerangaben bei 10ppm (≈ 200mV) liegt. Im Laufe der Zeit stabilisierensih die groben Abweihungen bedingt durh Sprünge im 10 kV Bereih, während derLiniensans, die im gleihen HV-Bereih bleiben. Diese Shwankungen sind erwartetund stellen als solhes kein Problem für die Messung der 83mKr-Linie dar, weil derSpannungsteiler diese Abweihungen mit 1 ppm Genauigkeit detektiert und dieseSpannungsteilerwerte zur Analyse verwendet werden.
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Abbildung 6.21: HV-Instabilitäten sind in den Messungen vom letzten April-tag aufgetreten. Aufgetragen ist der mit dem Spannungsteiler/Voltmeter gemesseneWert, bei jeweils demselben Spannungsversorgungsbefehl �17827000�. Während sih imVorfeld zwar gröbere Shwankungen der Spannungsversorgung zeigten, die vom Span-nungsteiler gemessen wurden und damit niht zu einer Vershiebung der Linienpositionführten, so waren diese Vershiebungen aber immer mit dem Trend der Stabilisierungversehen. Grobe Shwankungen waren E�ekte von Wehseln des HV-Bereihs oder vonAbshaltvorgängen. Am letzten Aprilmesstag liegt aber ein anderes Verhalten vor. DieHV sheint sih zunehmend zu destabilisieren und bewegt sih insgesamt um etwa 20-30ppm versetzt. Die 10 V-Kalibration des Voltmeters ist an dieser Stelle niht miteinge-rehnet.Am letzten Apriltag verhält es sih nun anders. Das Niveau ist zu Beginn um etwa20-30 ppm am Fluke Voltmeter vershoben und destabilisiert sih im Laufe der Zeitzunehmend. Umgerehnet auf den K-Linienbereih bedeutet das einen Versatz vonetwa 400 meV.Auf Seiten der Spannungsversorgung wurde besondere Aufmerksamkeit daraufge-setzt, dass keine starken Einlaufverhalten dominieren. Die Spannungsversorgungwurde bereits am Abend vor den Messungen auf den 18 keV-Bereih gestellt. Essollten also keine Spannungssprünge von mehr als 10 ppm zu sehen sein, da ja derSpannungswert niht grob verstellt wird. Während den einzelnen Sans wird dieserWert zwar ständig umgesetzt aber niht aus dem Spannungsbereih heraus. Ausden Messungen im Mai 2006 ist bekannt, dass ein rigider Wehsel zwishen denSpannungsbereihen Sprünge von 100 mV in den Spannungswerten hervorruft. DieVeränderung der Spannungswerte um 20-30 ppm wie in Abb. 6.21 sind also zu groÿ



6.3. Filmpräparationsmethoden 137für die Herstellerangaben und Erfahrungswerte des HCP - Netzteils.Die 10V-Kalibration des Flukevoltmeters durhgeführt nah der Vorgabe beshriebenin [Thu08℄ ergab keine auÿerordentlihen Abweihungen. Selbst die Shwankungen,die im wesentlihen aus der Temperaturabhängigkeit des Flukevoltmeters hervorge-hen, beliefen sih über 300 Tage im Jahr 2006 nur auf etwa 2 ppm.Möglih wären noh eine Lokerung der Erdungs- und Potentialkabel der Quelleinheitbzw. der Spektrometererde oder auh der Erdverbindung zwishen Spannungsteilerund Voltmeter. Unter der Bedingung, dass das Erdpotential der Messung nihtgenau de�niert ist, würde der Spannungsteiler falshe Spannungen ans Voltmeterliefern. Wenn die Konversionselektronenenergien gleihzeitig selbst niht shwanken,so würden sie gerade den Sprung der Teilerspannung mitmahen. Es ist plausibleranzunehmen, dass die Spannungsauslese Irregularitäten zeigt, als davon auszugehen,dass sowohl Spannungsversorgung und die Konversionselektronenenergie gleihzei-tig einen Sprung mahen. Es wird an dieser Stelle deutlih, dass eine ershöpfendeSpannungskontrolle niht ohne Redundanzen auskommt. Mit einer parallelen Span-nungsüberwahungsmessung mit einem zweiten Quelltypus, lieÿen sih Zweifel aneinem Messfehler der Spannung weiter verhärten oder widerlegen.Als weiteren Hinweis auf Irregularitäten der HV-Versorgung oder -auslese, könnendie Spannungsmesswerte von vor der Messung der Zählrate (Uini) und nah derMessung der Zählrate (Ufin) (s. a. 6.2.1) hinzugezogen werden. Beide Messwertesollten im regulären Messbetrieb kaum voneinander abweihen. Dies ist aber indiesem Messzeitraum niht der Fall. Die Abweihungen der Spannung von vor zunah der Messung shwanken deutlih verstärkt (s. Abb. 6.22). Die aufgetragenenDaten gehören zu einer Messung eines Films mit Krypton als Preplating, der imAnshluss an die Ablations�lme am 26.4.07 aufgenommen wurde. Die Linienpositiondieser Filme ist gleihsam vershoben. Die Abweihungen können niht das Grosder Vershiebung erklären, sie weisen aber sehr wohl auf eine Unregelmäÿigkeit derHohspannung hin.Ein ähnlihes Verhalten konnte auh in den Daten vom Mai 2006 und anderen Quell-präparationsmethoden entdekt werden: Sprünge der Linienposition um 200 meVhinzu positiveren Energien als auh 100 meV hinzu niedrigeren Energien im Gleih-takt mit Sprüngen in der Spannungsauslese (s. a. Abb. 6.36).An dieser Stelle zeigt sih, dass die kondensierte 83mKr-Quelle bzw. jede andere kon-tinuierlih gemessene Eihquelle hinreihender Kurzzeitstabilität niht nur wihtigsein kann, um die Langzeitdriften des Spannungsteilers auszumessen, sondern auhim Kurzzeitfenster eine unabhängige Kontrolle wihtig und möglih ist. Shwankun-gen, die unter den optimal abgeshirmten und kontaktierten Bedingungen im PTB-Kalibrationslabor niht auftreten können, sind im �normalen� Labor ohne weitereVorsiht gut möglih. Diese Daten zeigen allerdings auh, dass eine Messung einerKalibrationsquelle am Hauptspektrometer sih von denen einer Messung am Mo-nitorspektrometer in Abhängigkeit von induzierten Potentialen auf den Erdleiternuntersheiden könnte. Eine Spannungskontrolle am Hauptspektrometer ist zusätz-lih nötig.
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Abbildung 6.22: HV-Instabilitäten, d.h. die Abweihungen zwishen vor der Mes-sung und nah der Messung sind hier für zwei Liniensans aufgetragen: einen aus demzeitlihen Bereih als die Linienposition ebenfalls stabil war, und einen aus dem Bereihmit niedriger Linienposition.6.3.2.5 Fazit zu den Filmen mit AblationsreinigungFilme mit kondensiertem 83mKr auf HOPG können so präpariert werden, dass dieEnergie der 32-K-Konversionselektronen auf 17 meV von Film zu Film stabil bleibt.Dazu müssen eine Reihe von Bedingungen erfüllt sein.
• Minimierung der HV-BereihswehselDie Hohspannung sollte stabil im Messbereih eingeregelt sein, sodass starkeWehsel des HV-Bereihs keine Irregularitäten hervorrufen können. Eine Kon-trolle mögliher Spannungsauslesefehler ist nur dann ansatzweise möglih, wenndie Spannungsversorgung niht mehr von ihrem Einlaufverhalten dominiert ist.
• Überwahung der Abweihungen der SpannungsmesswerteDie Spannungswerte von vor der Zählratenbestimmung zu nah der Zählra-tenbestimmung sollten keine groÿen Abweihungen voneinander aufzeigen (s.Abb. 6.22 ). Durh eine kontinuierlihe Spannungsauslese kann diese Kontroll-möglihkeit noh weiter verfeinert werden
• Polarisatormesswerte.Die Ellipsometriemesswerte für die Polarisatorstellung vor der Messung sollten
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Abbildung 6.23: HV-Instabilitäten zeigen sih klar für die am 26. April gemes-senen stark vershobenen Linienpositionen (blau). Es zeigt sih aber auh, dass dieeine vorhergehende weniger abgesenkten Linienposition andere Gründe hatte. Die JuniMessungen (Magenta) liegen ebenfalls auf der Ahse, die durh die Aprilmessungenangedeutet werden. Eine eindeutige Zuweisung in diesem Fall ist aber niht möglih.sih niht um mehr als 0,3◦ voneinander untersheiden. Damit ist eine gleih-bleibende Reinheit des Substrats und damit eine Stabilität der Linienpositionaufgrund von Restgas auf etwa 24 meV eingeshränkt. Das bedeutet auh, dassvor der ersten Messung das Substrat mit Ablationsshüssen gereinigt werdenmuss, um verbleibende Restgasbedekungen siher zu lösen.
• TemperaturstabilisierungDie Temperaturen von Substrat, Kapillare und Kühlkappe waren während dervorgestellten Messungen mit stabiler Linienposition stabil. Die Ablationsreini-gung minimierte das erwärmte Volumen. Damit wird die Menge an Restgas indem Halbraum über dem Substrat reduziert.
• SubstrattemperaturDie Substrattemperatur lag bei den vorgestellten Messungen bei 26-27 K. Die-ser Wert sollte niht untershritten werden, wie im folgenden Abshnitt erläu-tert wird.
• Justage der QuelleDie Justage der Quelle muss bei kleinem Quelldurhmesser exakt reprodu-zierbar sein, sonst treten Vershiebungen der Linienpositionen aufgrund desPotentialdurhgri�es im Spektrometer auf (s. Abshnitt 6.4.1).
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• ErdfeldkompensationsfelderDie eingesetzten Erdfeldkompensationsfelder wurden im Verlauf dieser Messun-gen zur Ablation niht variiert. Eine Änderung der Erdfeldkompensation, bzw.starke Fluktuationen des Erdmagnetfeldes können die Linienposition ebenfallsbeein�ussen (s. Abshnitt 6.4.2). Dazu ist es angebraht, das Magnetfeld inder Spektrometerumgebung kontinuierlih zu überwahen.
• TransmissionsverhaltenNur Filme mit identishem Transmissionsverhalten können sinnvoll miteinan-der verglihen werden. (s. Abshnitt 6.4.1.1). Treten verzögerte Transmis-sionen der Elektronen auf, ist das ein Hinweis auf Dejustage, Änderung Erd-magnetfeldes, oder zunehmende Energieverluste aufgrund von Streuungen, diedann auftreten, wenn eine hinreihend dike Shiht von Restgas auf die 83mKr-Atome aufkondensiert wurden.



6.3. Filmpräparationsmethoden 1416.3.3 Reinigung mit SubstratheizerFür eine Reihe von Messungen wurde ein TVO-Widerstandsheizer zur Reinigungdes Substrats von 83mKr verwendet. Dies stellt eine einfahe und kostengünstigeAlternative zur aufwendigen Ablationsreinigung des Substrats dar. Leider konntemit dem Substratheizer alleine niht die Stabilität wie mit Ablationsreinigungenerreiht werden.6.3.3.1 Desorbtionsverhalten von 83mKr auf HOPG unter den Messbe-dingungenDie Kenntnis des Desorbtionsverhaltens von 83mKr von dem HOPG-Substrat imgegebenen Druk- und Temperaturbereih ist nötig, um einerseits eine Substrattem-peratur als sinnvollen Arbeitspunkt wählen zu können, andererseits um zu wissen,bei welher Substrattemperatur kein Krypton mehr auf den Substrat sein sollte.Deshalb wurde das Desorptionsverhalten von 83mKr von dem HOPG-Substrat nahseiner Temperaturabhängigkeit in einer kleinen Messeinheit vorerst überprüft. Aus-serhalb der kalten Substrathauben lag ein Druk von a. 1·10−9 mbar vor. Zunähstwurde die Kapillarheizung ausgeshaltet, um den weiteren 83mKr-Zulauf zu reduzie-ren, dann die Substratheizung im 10 Minutentakt erhöht. Die Zählrate wurde etwa5 Min. nah der jeweiligen Heizleistungserhöhung gemessen, als eine Stabilisierungder Temperatur erreiht war (s. Abb. 6.24). Diese Messung bildet die Grundlagefür die gewählte Temperatur des Substrats während der Messungen21, die reht hohliegen sollte, um niht unnötig Restgas aufzufrieren, bei der aber noh niht zuviel
83mKr desorbiert, was die Zählrate weiter verringern würde. Die Einstellung deszweiten aufgetragenen Punktes bei 27 K wurde im folgenden als Arbeitspunkt be-nutzt. Zur Reinigung wurde 2007 die Heizleistung des letzten aufgetragenen Punktesverwendet22. Die Zählrate war hier auf 1 % der maximalen Zählrate gesunken. DieSublimationstemperatur von Krypton bei einem Druk 10−6 mbar liegt bei 42 K([Mei01℄, [Cra77℄). Dieses Verhalten ist auh in Abb. 6.24 zu sehen und bestätigtdie Temperaturkalibration des Substratsensors.Der Widerstandsheizer wurde mit thermish-leitendem, aber elektrishe isolierendenEpoxydkleber (Epo-Tek E20) in den Edelstahlteil des Substrathalters bei etwa 70-90◦C eingeklebt. Die Messung der Temperatur fand mit einem weiteren kalibriertenebenfalls eingeklebten TVO-Widerstand23 statt.21Auh während der Filme, für die das Substrat zuvor mittels Ablation gereinigt wurde wie auhbei Preplating�lmen.222006 wurde auh bis zu 100 K geheizt23Die Kalibration hat in ihrer Genauigkeit sehr wahrsheinlih eingebüÿt, da auh dieser Sensoreingeklebt wurde. Des weiteren wurde der Sensor niht mit exakt 10 µA wie es in der Kalibrations-tabelle angegeben war, betrieben, was zu einem O�set von etwa -2 K führte, um den das Substratfür kälter gemessen wurde als es bei genau 10 µA anzeigen würde.
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Abbildung 6.24: Dargestellt ist das Desorbtionsverhalten von 83mKr auf HOPGin Abhängigkeit von der Substrattemperatur bei etwa 1 ·10−9 mbar. Bei etwa 27 K istnoh das Gros der Zählrate erhalten. Dieser Wert wurde als Arbeitspunkt gesetzt. Bei55 K wurde das Substrat bei den Messungen in 2007 von 83mKr gereinigt.6.3.3.2 Beshreibung einer �Standardreinigung� mit dem Substratheizer2007 wurde das Substrat mit a. 700 mW geheizt, bis sih die Substrattemperaturnah a. 10 Min. auf etwa 55 K stabilisiert hatte. Wenn Krypton auf dem Substratvor der Reinigung ausreihend vorhanden war, so konnte der Reinigungsprozess auhmittels der shnell steigenden Intensität des Ellipsometriesignals beobahtet werden.Nah wenigen Minuten wurde die Heizung wieder auf 80 mW heruntergeregelt. Mitdieser Heizleistung wurde eine Temperatur von 26-27 K am Substrathalter nahge-wiesen, bei der die 83mKr-Filme dann kondensiert und gemessen wurden. 2006 wur-den auh höhere Heizleistungen zur Reinigung eingesetzt, die die Substrattemperaturauf über 100 K brahten. Die Substrattemperatur während der Kryptonmessungenlag zu Beginn der Messphase 2006 bei 15-20 K.Der 83mKr-Einlass wurde gestartet, nahdem das Substrat wieder auf mindestens30 K heruntergekühlt war24.24Die Temperatur am 83mKr kann zu diesem Zeitpunkt noh leiht höher gelegen haben, da derSensor im Edelstahlteil eingelebt war und niht direkt an der Graphitober�ähe messen kann.



6.3. Filmpräparationsmethoden 1436.3.3.3 Stabilität der Linie nah Substratreinigung mittels HeizersStabilität der Linie nah Substratreinigung mittels Heizers - 1,35 eV Auf-lösung 02/2006: Dieser Messblok stellt den ersten mit der kondensierten 83mKr-Quelle am Mainzer Neutrinomassenspektrometer dar. Zunähst wurde das 83mKrnur vor den Aufnahmen der Linienspektren aufgefroren. Während der Aufnahmenblieb das Ventil zum Rb-Behälter geshlossen. Dadurh ist die Statistik der einzel-nen Messungen im Vergleih zu den Quellen mit kontinuierlihem Au�rieren deutlihreduziert. Bei diesem Messblok wurde die Kapillarheizung für jeden 83mKr-Einlassein- und während der Messungen wieder ausgeshaltet. Das Substrat wurde aufTemperaturen von etwa 95 K zur Reinigung gebraht. Der höhste Druk bei frisheingeshalteten Heizungen lag um die 7-8 ·10−8 mbar und �el um etwa eine Gröÿen-ordnung während der Messung.
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Abbildung 6.25: Die Linienposition in der Messphase 1 in 2006 (1,35 eVAu�ösung bei 17,8 keV) zeigt sheinbar zwei Elektronenergiebänder, die niht inzeitlihem Zusammenhang stehen. In dieser Darstellung �nden sih die Mittelwerte dereinzelnen Sans zu je einer Quellpräparation(Ekin,prep,i) sowie die Standardabweihun-gen (σEkin,prep).Es ergibt sih eine Streuung von σEprep=75 meV der Positionen der einzelnen Filmezueinander. Diese Aufspaltung in höher oder niederenergetisher, ist unabhängig vonden Ellipsometriestart- oder endwerten, der Vershmutzung während der Messungabzulesen aus der Veränderung des Polarisatorwinkels von vor zu nah der Mes-sung, dem Druk im Kryobereih, der Kapillartemperatur oder ob mit He gespültwurde oder niht. Man sieht lediglih einen relativ starken Grad der Vershmut-



144 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometerzung bei dem letzten Film im Verlauf der Messung. Es zeigte sih allerdings eineSubstrattemperaturabhängigkeit der Linienposition (s. Abb. 6.26), die sih gutmit Kondensation von H2 in Verbindung bringen lässt. Bei 10−9 mbar friert H2ab einer Temperatur von 15 K auf. Im Vergleih zu späteren Messpunkten müs-sen hier die höhsten Linienpositionen bei der höhsten Substrattemperatur gewähltwerden, da später bei höheren Substrattemperaturen gemessen wurde, wo die H2-Kondensation unterdrükt ist. Ein konstantes Anheben der Substrattemperatur kurzunter die Desorbtionsshwelle von 83mKr ist positionsstabilisierend. Die theoretisheH2-Kondensation als Funktion der Temperatur ergibt sih im Monolagenbereih nahder Langmuir-Adsorbtionsisotherme und im Falle der Adsorbtion vieler Lagen nahder Brunauer-Emmett-Teller-Isotherme [Wu89℄.
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Substrattemperatur in KAbbildung 6.26: Die Linienposition in der Messphase 1 bei 1,35 eV Au�ö-sung zeigt eine Abhängigkeit von der Substrattemperatur beim Au�rieren. Der Sprungliegt um die 15 K. Diese Temperatur ermögliht das Au�rieren von H2. Eine geringeBelegung mit H2 hat eine Verringerung der Austrittsarbeit zur Folge, ist aber nohniht sihtbar für die Ellipsometriedaten.Die angegebene Linienposition wurde mit einer festen Linienbreite von 2,81 eV an-ge�ttet, welhes dem Mittelwert der Linienbreite bei freiem Fit bei dieser Au�ösungentspriht. Die Linienbreite wird im Vergleih zu den Messungen 2007 also um 110meV übershätzt. Die Linienposition erhält dadurh nah Abb. 6.9 eine Vershie-bung von -13 meV. Im Langzeitvergleih würde damit die Liniendrift um diesen Wertkünstlih verringert.



6.3. Filmpräparationsmethoden 145Anzahl der Filme Anzahl der Sans3 6Ekin,meth: 〈Ekin,fit〉: σEkin,meth
: max. BeitragPosition mittl. Fehler Streuung um die der Heizungeines Sans(Shwankung) Position Ekin,meth d. Filme17826,422(17) eV 43(6) meV 23 meV <14 meVaaBei 23 meV resultierender Shwankung bestehen bei 6 Sans à 43 meV Genauigkeit zu 18 meVstatistishe Shwankung und 14 meV Shwankungen anderer Ursahe.Für 17826,422 eV ergibt sih für einen Konstanten�t ein nihtreduziertes χ2=1,29,welhes eine Wahrsheinlihkeit von 53 % hat.



146 Kapitel 6. Messungen am Mainzer NeutrinomassenspektrometerStabilität der Linie nah Substratreinigung mittels Heizers - 0,68 eV Auf-lösung 02/2006: Die nun gewählte Au�ösung von 0,68 eV überstrapaziert dasSpektrometer leiht. Früh einsetzende Transmissionsverluste lassen die Fits nur mitsehr knappem unteren Energieauswertelimit von 17823 eV zu (s. Abb. 6.27). Den-noh lässt sih der E�ekt aus der vorausgehenden Messphase wieder�nden: eineAbhängigkeit von der Substrattemperatur (s. Abb. 6.29).
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Abbildung 6.27: Die Erhöhung der Au�ösung von 1,35 eV auf 0,68 eV bei17,8 keV verändert das aufgenommene Spektrum. Zur Illustration sind hier zwei Spek-trumsaufnahmen gezeigt, wovon eine bei 1,35 eV Au�ösung und eine bei 0,68 eV Auf-lösung gemaht wurde. Es zeigt sih eine Zunahme an Transmissionsverlusten durhdie gesteigerte Au�ösung. Zur Minimierung des Ein�usses auf die Linienposition wurdedas Auswertefenster für die 0,68 eV Messungen auf 17823 eV gesetzt.Die Temperaturangaben in dieser Messperiode sind ungenauer, da zwar teils konti-nuierlih aufgefroren wurde, die Temperatur aber niht kontinuierlih mitgeshrie-ben wurde. Die angegebenen Temperaturwerte können sih also während der Mes-sung weiter verändert haben. Die geheizten Filme lagen bei Substrattemperatu-ren knapp unter 30 K. Ihre Elektronenenergien haben eine mittlere Energie von17826,450(16;55) eV (s. Abb. 6.28)25, was noh verträglih mit den Messungen beimoderaterer Au�ösung (=17826,422(17;43) eV) ist.Die Daten wurden mit einer festen Breite von 2,85 eV ge�ttet. Eine künstliheVerringerung der Position um 20 meV kann angenommen werden. Es werden nur dieFilme mit Substrattemperaturen über 20 K ein.25(Fehler des gewihteten Mittelwerts, Fehler eines Sans)
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Abbildung 6.28: Die Linienposition in der Messphase 1 bei 0,68 eV Auf-lösung zeigt wie auh shon die vorausgehenden Messungen bei 1,35 eV Au�ösungeine starke Streuung. Diesem ist nun aber auh andeutungsweise eine zeitlihe Driftüberlagert hin zu niedrigeren Energien.Anzahl der Filme Anzahl der Sans3 12Ekin,meth: 〈Ekin,fit〉: σEkin,meth
: max. BeitragPosition mittl. Fehler Streuung um die der Heizungeines Sans(Shwankung) Position Ekin,meth d. Filme17826,450(16) eV 55(6) meV 49 meV <46 meVFür 17826,450 eV ergibt sih für einen Konstanten�t ein nihtreduziertes χ2=6,18,welhes nur eine Wahrsheinlihkeit von 5 % hat.



148 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometer

17.826200

17.826250

17.826300

17.826350

17.826400

17.826450

17.826500

17.826550

 12  14  16  18  20  22  24  26  28  30
 0

 10

 20

 30

 40

 50

 60

 70

 80
Li

ni
en

po
si

tio
n 

in
 k

eV

S
ta

nd
ar

da
bw

ei
ch

un
g 

in
 m

eV

Substrattemperatur in K

Position
Streuung

Abbildung 6.29: Die Linienposition in der Messphase 1 in 2006 bei 0,68eV Au�ösung zeigt wieder eine deutlihe Abhängigkeit von der Substrattemperatur.Ein zusätzlihes Heizen des Substrats führt zu einer Stabilisation der Linie bei höherenEnergien. Der Messwert bei 13 K kommt von einem Film mit kontinuierlihem Auf-frieren, wobei nah einigen Stunden der Temperaturwert notiert wurde. Es ist also gutmöglih, das zu Beginn der Messung, als eine groÿe Anfangsmenge Krypton vorlag, dieTemperatur wärmer war. Die starke Shwankung zeigt die Instabilität der Linienlageauf wahrsheinlih rauher, wahsender H2-Unterlage, wie sie bei Temperaturen unter15 K zu erwarten ist. Der Messwert bei 29 K stellt einen Film nah ersten Prepla-ting Versuhen bei 50 K dar. Bei dieser Temperatur bleibt Krypton noh niht haften,deshalb wurde der Film als ein Film ohne Zwishenshiht gewertet.Stabilität der Linie nah Substratreinigung mittels Heizers - 0,9 eV Auf-lösung - 02-03/2006: Es gab eine abshlieÿende sehr kurze Messphase bei 0,9 eVAu�ösung bevor das Spektrometer modi�ziert wurde. Die Sans waren gröÿtenteilssehr kurz und in groben Shritten von 1 eV gehalten. Während eine Temperaturoberhalb von 25 K eingestellt wurde, war der Substratheizer in dieser Zeit allerdingsniht mehr voll funktionsfähig, d.h. eine Temperatur von 95 K konnte niht mehrerreiht werden. Fits unter gleihen Bedingungen ergeben ein shlehteres χ2. Diemittlere Linienposition beläuft sih auf 17826,327(10;48)eV (s. Abb. 6.30), was nihtmehr verträglih ist mit den vorausgehenden Messphasen.Bei diesen Messwerten muss man aber die Beobahtungen der Ellipsometriestart-werte hinzuziehen. Es wurde im Verlauf des Februars eine zunehmende Veränderungdes Substrats festgestellt wie shon in [Thu08℄ und [Hil07℄ berihtet. Die Elektronen-energie sinkt im Laufe der Zeit von 1 1/2 Monaten, während die Veränderung derPolarisatorstellung demgegenüber ansteigt, also auf eine Vershmutzung des Sub-
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Abbildung 6.30: Die Linienposition in der Messphase 1 bei 0,9 eV Au�ösungliegt im Mittel nur bei 17826,327(10;48) eV. Insbesondere der letzte Messpunkt liegtdeutlih bei niedrigerer Energie.strats hinweist. Es muss also angenommen werden, dass eine Restgaskomponenteim gröÿeren Zeitfenster zu einer Reduzierung der Elektronenenergie führte. Die ver-antwortlihe Restgaskomponente löst sih niht bei Temperaturen bis 100 K. Einmögliher Kandidat wäre H2O, welhes sih erst in der Nähe der Raumtemperaturlösen kann. Diese These wird gestützt von der Tatsahe, dass direkt nah Mess-beginn der folgenden Messphase, nahdem die Apparatur Raumtemperatur für einegeraume Weile erlangt hatte, die Linienposition sih wieder an altbekannter �hoher�Position befand (s. Abshnitt 6.3.3.3).Anzahl der Filme Anzahl der Sans3 23Ekin,meth: 〈Ekin,fit〉: σEkin,meth
: max. BeitragPosition mittl. Fehler Streuung um die der Heizungeines Sans(Shwankung) Position Ekin,meth d. Filme17826,327(10) eV 48(2) meV 44 meV <43 meVFür 17826,327 eV ergibt sih ein nihtreduziertes χ2=13,9 für einen Konstanten�t,



150 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometerwelhes nur eine Wahrsheinlihkeit von 0,1% hat. Eine zusätzlihe Shwankung von20 meV hebt die Wahrsheinlihkeit für den χ2 über 5%.Überblik Messphase Winter 2006: Betrahtet man die erste Messphase imWinter 2006, so fällt auf, dass die Ellipsometriewerte, die bei frish gereinigtemSubstrat aufgenommen wurden, niht konstant waren (s. Abb. 6.32). Vielmehrzeigt sih eine stetige Abnahme des Polarisatorwertes, was in dieser Messphase derZunahme eines Belages auf dem Substrat entspriht. Nimmt man die Messdaten zurLinienposition der K-32-konversionselektronen mit hinzu, so fällt ein Absinken derLinienposition mit der Zeit auf (s. Abb. 6.31).Linienposition und Substratvershmutzung sind korreliert (s. Abb. 6.33). Hat sihder Polarisatorstartwert zu stark geändert, so ändert sih ebenfalls die Linienposition.Beshränkt man also die Messungen auf solhe mit einer Polarisatorstellung vongröÿer als 340,2◦ und einer Substrattemperatur von mehr als 17 K, dann ergibt sihein Mittelwert von 17826,437(11;51) eV für die Messungen vom Februar 2006. Nahzwei Wohen ist also bei einem Druk von mehreren 10−9 mbar und kurzzeitig bis zueiner Gröÿenordnung mehr das Substrat zu stark vershmutzt und muss neu gereinigtwerden, beispielsweise durh Ausshalten des Kaltkopfes und stärkerem Heizen desSubstrats oder durh Ablation.
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Abbildung 6.31: Dargestellt sind die Ellipsometriewerte und Linienposi-tionen gegen die Zeit von allem Heizergereinigten Filmen aus der ersten Messphase01-03/2006. Linienposition und Polarisatorwinkel weisen starke Veränderungen auf.



6.3. Filmpräparationsmethoden 151

 198

 198.5

 199

 199.5

 200

 0  5  10  15  20  25  30
 338

 338.5

 339

 339.5

 340

 340.5

 341

 341.5
an

al
yz

er
 a

ng
le

 [°
]

po
la

riz
er

 a
ng

le
 [°

]

time [days since Feb. 1, 2006]

malfunction of
substrate heater

analyzer angle values
linear fit to ana. values: slope = -0.001(2)°/day

polarizer angle values
linear fit to pol. values: slope = -0.034(2)°/day

Abbildung 6.32: Die Ellipsometriewerte bei �sauberem� Substrat [Hil07℄ wei-sen das Substrat als gar niht so sauber wie erwartet aus. Jedem Messpunkt muss etwaein Fehler für die Absolutposition von 0,1◦ hinzugegeben werden. Man sieht, dass dieFehlfunktion des Heizers keinen Ein�uss auf den Trend der Messwerte hat. Das Hei-zen auf 100 K reiht also auh niht aus, um die zunehmende Substratveränderung zustoppen. Anzahl der Filme Anzahl der Sans6 18Ekin,meth: 〈Ekin,fit〉: σEkin,meth
: max. BeitragPosition mittl. Fehler Streuung um die der Heizungeines Sans(Shwankung) Position Ekin,meth d. Filme17826,437(11) eV 51 meV 33 meV <31 meVFür 17826,437 eV ergibt sih ein nihtreduziertes χ2=8,35 für einen Konstanten�t,welhes nur eine Wahrsheinlihkeit von 14% hat.
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Polarisatorwinkel in GradAbbildung 6.33: Aufgetragen sind die Linienpositionen gegen die Polarisa-torstartwerte von den Messungen der ersten Messphase Jan-März 2006, wobei hierdie Filme mit niedriger Substrattemperatur ausgespart wurden. Vershmutzung desSubstrats und Linienposition im Laufe von 1 1/2 Monaten sind klar korreliert.Stabilität der Linie nah Substratreingung mittels Heizers - 0,9eV Auf-lösung - 05/2006: In dieser Messphase wurde mit einem shlehten Druk imDetektorvakuum gemessen. Ein Druk von 10−6 mbar im Detektorvakuum26 konnteniht untershritten werden. Das bedeutete eine Vershlehterung des Vakuums imSpektrometer um a. eine Gröÿenordnung auf den unteren 10−9 mbar Bereih. AmQuellvakuum lag ein Druk von 6-7 ·10−9 mbar vor, der durhaus noh vergleihbarwar mit den Bedingungen im Februar dank der Pumpleistung des Spektrometer-tanks. Zusätzlih konnte in dieser Messphase der Substratheizer das Substrat nihtmehr auf die nötigen 50 K bringen, um die 83mKr-Aktivität zu entfernen. Folglihwurden wenige Filme mit langer Messzeit bearbeitet. Auh wurde nah der ver-missten Zählrate gesuht [Hil07℄, [Smo08℄. Als einzige Reinigungsmethode wurde einAusshalten des Kaltkopfes über die Wohenenden praktiziert27 .In Abb. 6.35 sieht man die Messungen der heizergereinigten Filme aus dem Mai 2006.Zunähst liegt die Elektronenenergie auf erwartet hohem Niveau von 17826,397(8,22)eV. Dieser Wert, der -40(33) meV kleiner ist als der Mittelwert der Messwertebei einer Au�ösung von 1,35 eV und 0,68 eV, entspriht nominell der erwarteten262 Gröÿenordnungen shlehter als zuvor27Die Dauer eines Wohenendes reiht aber niht aus, um die Temperatur des Substrats ohneweitere Heizung siher über den Gefrierpunkt zu heben, weshalb der Verbleib von H2O niht geklärtwerden kann.
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Abbildung 6.34: Die Linienposition unter shlehten Vakuumbedingungenzeigt besonders starke Shwankungen. Zunähst beginnt die Elektronenenergie bei be-kannt hohem Wert 17826,396 eV. Vor dem nähsten Messpunkt wurde das Substratauf 15 K abgekühlt und shlehtem Druk im Spektrometer ausgesetzt zur Suhe nahZählrate. Zusätzlih wurde kurze Zeit zuvor die Kapillare auf 73 K hohgeheizt, nah-dem sie die Naht zuvor bei 55 K gestanden und 83mKr und Restgas sih dort hatsammeln können. Die Reaktion der Elektronenenergie ist drastish. Eine Vershiebungum 278 meV hin zu niedrigerer Energie. Zwei Filme fallen aufgrund ihrer starken Stan-dardabweihung auf. Ein Hub dieser Gröÿe ist auh aus den Februarmessungen beinihtgeheiztem und geheiztem Substrat bekannt (s. Abb. 6.29).Drift der HV-Messung von -30 meV (0,6 ppm über 2,5 Monate). Aus diesen Mes-sungen und den vorgestellten Auswahlkriterien würde man ein Driftverhalten von0,9(7)ppm/Monat angeben.Diese Messphase war aber insgesamt geprägt von niht guten Bedingungen für einestabile Linienlage. Solh �shlehte� Bedingungen helfen aber abzushätzen, wiederen Auswirkungen auf die Linienposition der K-32-Konversionselektronen sind.Bereits der nähste Film vom 23.5. weiht um 280 meV von diesem ab. Das lässt sihaber durh die provoziert shlehten Vakuumbedingungen von 10−8 mbar im Spek-trometer beim Kaltfahren zusammen mit einem niht geheizten Substrat T ≤ 15 Kerklären. Auh im Februar zeigten niht geheizte Filme shon eine Vershiebung um-160 meV (s. Abb. 6.25).Der nähste Messwert beginnend in der Naht zum 30.5. weist Unstimmigkeitenin der HV-Messung auf (s. Abb. 6.36). Trägt man den vom Voltmeter gemessenenWert bei immer dem gleihen Befehl an die Spannungsversorgung auf wie auh shon
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Abbildung 6.35: Die Messphase im Mai 2006 ist von einer Reihe von Instabi-litäten geprägt. Einige können der HV-Messung zugeordnet werden(um den 30.5. s.nähste Abb.). Direkt im Anshluss ist eine extrem niedrige Linienposition zu sehen, diesih nah wenigen Messpunkten wieder nah oben korrigiert. Au�ällig hier ist wiederdie Reaktion des Spannungsversorgungs-Teiler Komplexes. Ein gleiher Befehl führt zueinem Sprung in der Linienposition wie auh in den 2007er Daten nur in umgekehrterSprungrihtung. Selbst wenn man die Messungen zwishen dem 22.5.06 und dem 6.6.06ausklammert ist eine Drift hinzu niedrigeren Energien zu erkennen mit einem Hub vonetwa -100 meV.für Abb. 6.36 und shaut gleihzeitig nah der Linienposition, so ist ein gleihzeitigerSprung gleiher Gröÿe und Rihtung von Elektronenenergie und Teilermesswert zuerkennen. Das würde wieder genau dann passieren, wenn der Teiler die Spannungfalsh misst. Am 25.5. wurden die Spannungsversorgungsgeräte ausgetausht. Esliegt der Verdaht nahe, dass bei diesem Wehsel die Erdleitungsverbindungen ver-shlehtert wurden. Eine weitere Shwahstelle ist siher das Umstöpseln der Kabelam Voltmeter zur regelmäÿigen Kalibration. Shwankungen beispielsweise auf derErdleitung des bereits heruntergeteilten Spannungssignals würden sih am emp�nd-lihsten bemerkbar mahen.Auÿerdem wurden dem System rigide Wehsel des HV-Bereihs abverlangt. Da-durh werden die vollen 10 ppm Reproduzierbarkeit der Spannungsversorgung aus-geshöpft. Eine Untersuhung der Linienposition auf Unstimmigkeiten in der Span-nungsversorgung kleiner als 10 ppm (≈ 200 meV) ist dadurh ohne weitere Red-undanz wie eine zweite Eihquelle oder einer Approximation von E0 aus dem T-β-Spektrum niht möglih. Aus diesem Grund werden diese und die anshlieÿenden
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Abbildung 6.36: Ein Sprung in der Elektronenenergie und ein gleihzeitigerSprung in der Spannungsskala ist zu zwei Zeitpunkten der Messungen aufgetreten.Hier ist der Sprung in den Messdaten von 2006 zu sehen. Man sieht an der linken Ordi-nate die Spannungsmesswerte, die vom Spannungsteiler und und dem Fluke-Voltmeterausgelesenen wurde, wenn jeweils der gleihe Befehl an die Spannungsversorgung ge-shikt wurde. Für die Darstellung hier wurden die Messwerte durh das Teilerverhält-nis 1:1972,4645 dividiert. Auf der zweiten Ahse sind die ge�tteten Linienpositionenaufgetragen. Auh hier ist das gleihe Teilerverhältnis eingerehnet. Es liegt nahe, an-zunehmen, dass die Spannungsmessung die tatsählihen Werte verfälsht. Der Sprungvon ≈17 ppm ist zu groÿ für die Spezi�kationen von Versorgung und Voltmeter28.Messungen niht weiter für den Langzeitvergleih hinzugezogen.Der nähste Messpunkt wurde aufgenommen, nahdem die Kapillarheizung bis zuihrem Limit ausgereizt wurde. Das bedeutet einen starken Eingri� in das lokale Va-kuum über dem Substrat. Zusammen mit den generell mäÿigen Vakuumbedingungzu dieser Zeit ist ein Absinken der Elektronenenergie einzusehen. Au�ällig ist auhdie grosse Standardabweihung der einzelnen Messpunkte vom Mittelwert der ein-zelnen Filmpräparationen. Die Mittelungen über Hin- und Rüklauf des Sans sindfraglih29.Ab dem 22.6.06 wurden nur noh K-32-Sans durhgeführt. Die Spannungsversor-gung stand ab hier also niht unter der besonderen Belastung von wehselnden Be-lastungen im 10 keV, 20 keV und oder 20 keV und 30 keV Bereih wie im Zeitraum29Bei Quellen mit stabilisierten Aktivität, also nah mehreren Stunden Kondensation ist es mög-lih Hin- und Rüklauf separat zu betrahten und auf die Zählratenkorrektur zu verzihten, bei denvorliegenden Filmen ist das aber noh niht der Fall gewesen.



156 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometervom 19.5. bis zum 20.6.06. Die Voltmeterauslese bei jeweils dem gleihen Befehlan die Spannungsversorgung shwankt niht mehr mit ± 10 ppm, sondern zeigt nurgleihmäÿige Driftverhalten (s. Abb. 6.38 u. Abb. 6.37).Die verbleibenden Filme zeigen eine leiht abgesenkte Elektronenenergie von17826,351(8;34) eV und 17826,300(10;28) eV, also 50 meV und 100 meV tiefer als zuBeginn der Messphase. Dieses Absenken der Linienposition ist aus der ersten Mess-phase 2006 bekannt, und kann mit einer Vershmutzung des Substrats in Verindunggebraht werden. Am Ende der Messphase wurden erste Ablationstests durhgeführt.Die Linienposition der K-32-Elektronen sprang infolgedessen hoh auf 17826,445(21)eV. Aus diesen Gründen wird zum Langzeitvergleih nur die erste Filmpräparationvom 18.5.06 herangezogen.
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timeAbbildung 6.37: Die Di�erenz der Spannungsauslese bei gleihen Span-nungsversorgungsbefehlen zwishen zwei Sans zeigt klar stabile Bereihe,in denen kein rigider Spannungsbereihswehsel durhgeführt wurde und Sprüngevon ≈ ± 10 ppm verzeihnet wurden, was im Rahmen der Reproduzierbarkeit derSpannungsversorgung liegt.
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Abbildung 6.38: Die Spannungsauslesewerte aus dem Mai 2006 mit demHCP-Netzteil zeigen aufgrund der rigiden Spannungsbereihswehsel kein leiht zukontrollierendes Bild. Variationen der Quelle bis zu 200 mV können niht von Span-nungsauslesefehlern untershieden werden.Anzahl der Filme Anzahl der Sans1 7Ekin,meth: 〈Ekin,fit〉: σEkin,meth
: max. BeitragPosition mittl. Fehler Streuung um die der Heizungeines Sans Position Ekin,meth d. Filme17826,397(8) eV 22 meV - meV -



158 Kapitel 6. Messungen am Mainzer NeutrinomassenspektrometerStabilität der Linie nah Substratreinigung mittels Heizers - 03/2007: DieMessphase begann niht direkt nah dem Kaltfahren des Kaltkopfes. Dem erstenaufgetragenen Film dieser Messperiode ging u.a. die Aufnahme einer Referenzellipsevoraus. Die Anfangsbedingung waren also siherlih niht optimal sauber.Das Substrat wurde zu dieser Zeit noh niht aktiv auf 28 K geheizt. Für ein Aus-frieren von H2 ist aber bei den 2007er Messungen ohne Preplating weniger Gefahrgegeben, da das Substrat thermish shlehter an den Kaltkopf angekoppelt war,sodass die tiefste erreihbare Temperatur bei etwa 22 K lag. Zusätzlih war derRestgasdruk um eine Gröÿenordnung niedriger.
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Abbildung 6.39: Dargestellt ist die Linienstabilität nah Substratheizunghier aufgetragen im Mittel der einzelnen Sans pro Quellpräparation mit Voltmeterka-librationskorrektur. Dazu ist die Standardabweihung der einzelnen Sans mit ange-geben, die alle im verträglihen Bereih liegen und niht deutlih shlehter sind alsdie nah Ablationsreinigung. Au�ällig ist der Messwert vom 7.3., sowie das Absinkenim Laufe der Zeit. Vor den letzten 6 Messpunkten fanden Ablationen statt mit deut-lih höheren Elektronenenergien als Resultat. Die letzten drei Messpunkte wurden imWehsel mit Preplating�lmen aufgenommen.Die Linienposition zeigt eine gröÿere Shwankung (≈ 200 meV) als der stabile Bereihder Ablations�lme und auh als die heizergereinigten Filme aus dem Vorjahr (s. Abb.6.39). Insbesondere ist ein Sprung vor (rosa) und nah (rot) dem 9.3.07 zu sehen alsauh eine Drift hin zu geringeren Elektronenergien mit der Zeit.



6.3. Filmpräparationsmethoden 159Am 9.3. kam es zu mehreren Ereignissen nahezu gleihzeitig:
• Zum einen geshah eine Teilbelüftung des Spektrometers durh einen Strom-ausfall an den Turbopumpen. Der Drukanstieg im Spektrometer wird auf min.10−6 mbar abshätzt. Während des Drukanstiegs war das Quellvakuum vomSpektrometervakuum entkoppelt, so dass dort keine Veränderung des Substratsund damit der Linienposition zu erwarten ist.
• Auÿerdem gab es Probleme mit dem Quellshlitten, der sih auf den Führungs-shienen verkeilt hatte.
• Shlieÿlih wurden die Erdfeldkompensationsspulen einen Tag vorher auf dasSignal/Untergrund-Verhältnis optimiert. Die Auswirkungen der Veränderungder Erdfeldkompensationsfelder werden in Abshnitt 6.4.2 diskutiert. DiesesEreignis fällt für die heizergereinigten Filme und solhe mit Preplating zu-sammen mit den anderen genannten Ereignissen, sodass eine Zuordnung vonUrsahe und Wirkung shwierig ist. Auf ablationsgereinigten Substraten gibtes aber Filme mit einheitlihen Erdfeldkompensationsfeldern und nur Verände-rungen von Justage und Drukanstieg. Der Ein�uss einer veränderten Quellpo-sition wird in Abshnitt 6.4.1 diskutiert. Ihre Position blieb unter Drukanstiegund ähnliher Justage stabil. Im Abshnitt �Spektrometerabhängigkeiten� wirddas Gros der Vershiebung auf die Erdfeldkompensationsfeldveränderungen zu-rükgeführt.Die Bewertung dieser Daten wird also durh diese koinzidenten Ereignisse ershwert.Au�ällig in den Daten ist niht nur die Diskrepanz der Elektronenenergien vor (rosa)dem 9.3. und danah (rot), sondern auh shon zwishen der dritten und den erstenbeiden Quellpräparationen in Abb. 6.39. Die Auslenkung der dritten Quelle wird inAbshnitt Spektrometerabhängigkeiten auf einen Dejustagee�ekt zurükgeführt.Die mittlere Position der ersten beiden Filmen liegt bei 17826,296(10;21)eV, die dritteQuellpräparation im Mittel bei 17826,371(5;22)eV, die mittlere Position nah dem9.3.07 bei 17826,220(1;21) eV.Mit dem Einsatz des Heizers und damit einer kurzzeitigen Temperaturdestabilisie-rung des Substratbereihs geht eine Absenkung der Linienposition einher. Auh inden Messungen von Juni zeigt der Einsatz des Substratheizers eine Verringerung derLinienposition (s. Abb. 6.13)30. Es ist denkbar, dass das Anheizen des gesamtenSubstratkopfes inklusive Kleber und Lötzinns 31 adsorbiertes Restgas gelöst und aufdas Substrat umgelagert haben könnte. Auh wäre es denkbar, dass der Widerstandlokal noh wärmer ist und es so zum Ausgasen des Klebers oder Widerstandsver-kapselung kommen konnte und so weitere Koadsorbate möglih werden. In keinerMessung dieser Messphase führte die Substratheizung allerdings zu einer Erhöhungdes Polarisatorwinkels, also zu keiner der Ellipsometrie zugänglihen Substratver-shmutzung.30Dies gilt natürlih nur, wenn sih an dieser Stelle niht eine weitere Drift wie beispielsweise eineDrift der Hohspannung überlagert.312007 wurden beim Umbau die Zuleitungen von Temperatursensor von Substrat, Kapillarendeund Substratheizer gelötet.
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Abbildung 6.40: Die Linienposition in Abhängigkeitder Anzahl von Substratheizungen ohne vorherige Ab-lation zeigt eine deutlihe Depression bei steigender Heiz-anzahl. Die drei höhsten Linienposition passen niht in den abwärtsgerihtetenTrend. Sie sind alle aus der Zeit vor dem 8.3..Betrahtet man die Polarisatorstellungen vor den jeweiligen Messpositionen zeigt sihkein so einheitlihes Bild wie in den 2006er Februardaten oder den Ablationsdatenvon 2007 (s. Abb. 6.18), wo mit sinkender Linienposition der Polarisatorwinkel grös-sere Vershmutzung anzeigte. Um ein ähnlihes Verhalten in den HeizergereinigtenFilmen zu erkennen, müsste man die Messungen in zwei Blöke aufteilen: die vor dem9.3. und die danah. Die danah zeigen wieder ein Absinken der Elektronenenergiemit ansteigender Polarisatorstellung.
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Abbildung 6.41: Die Linienposition in Abhängigkeit von der Polarisatorstel-lung zeigt keinen eindeutigen Zusammenhang. Trennt man aber wieder die 3 höhstenLinienpositionen von den restlihen, die vor dem Sprung stattfanden und gröÿere De-justageprobleme beinhalteten, so kann man bei den verbleibenden vier Messungen denTrend der Positionserhöhung bei kleinerer Polarisatorstellung erkennen.



162 Kapitel 6. Messungen am Mainzer NeutrinomassenspektrometerAnzahl der Filme Anzahl der Sansvor 9.3. 2 49.3. separat 1 18nah 9.3. 6 73Ekin,meth: 〈Ekin,fit〉: σEkin,meth
: max. BeitragPosition mittl. Fehler Streuung um die der Ablationeines Sans Position Ekin,meth d. Filmevor 9.3. 17826,296(10) eV 21(2) meV - a3 separat 17826,359(22) eV 22(4) meV - -alle vor 9.3. 17826,347(5) 22(3) mev 37 meV 37 meVnah 9.3. 17826,220(2) eV 21(6) meV 33 meV 33 meValle 17826,226(1) eV 21(4) meV 63 meV 63 meVaNimmt man einen gemeinsamen ungewihteten Mittelwert für die Zeit vor dem 9.3. mit17826,317(5)an. Dann shwanken die drei Filme im Mittel 28(12) meV um diesen Wert. So bleiben28 meV Shwankung zusätzlih zur statistishen Unsiherheit.



6.3. Filmpräparationsmethoden 1636.3.4 Filme auf einer Kryptonunterlage - PreplatingEs wurde angenommen, dass sih wenige Monolagen Krypton als Zwishenshihtzwishen dem HOPG-Substrat und dem 83mKr positiv auf die Stabilität der K-32-Elektronenenergie auswirken würden, da mit der frish präparierten Unterlage einreproduzierbar sauberes Substrat erreihbar wäre.Zusätzlih müsste sih die Energie der K-32-Elektronen stark verändern in Abhän-gigkeit von der Distanz des Ionenendzustands zum Substrat. Der mit der Distanzshwindende Spiegelladungsterm (s. Glg. (6.3.4.3)) müsste die gemessene Energiemit zunehmender Dike heruntersetzen und gleihzeitig nivellieren.Eine merklihe Anzahl von Kryptonnahbaratomen in der Filmebene stellen ebenfallspolarisierbares Medium dar, zu dem eine Spiegelladung aufgebaut werden kann, wasdie Elektronenenergie im Gegenzug aber wieder etwas heraufsetzen kann und bis zurvollständigen Bedekung je einer ML zur Sättigung führen müsste.Auÿerdem kann die Belegung des Substrats mit Krypton natürlih zu einer Verän-derung der Austrittsarbeit des HOPGs führen (s. Glg. (4.8)). In Analogie zu Xezu einer Verringerung der Austrittsarbeit, einer Absenkung des Vakuumniveaus am
83mKr-Ort, also einer Verringerung der gemessenen Elektronenenergie [Ish91℄.Restgas kann ein deutlih verändertes Au�rierverhalten bei Krypton anstelle vonHOPG als Substrat haben und so die Linienlage mit anderer Temperaturabhängigkeitvershieben. Gerade Edelgase sind als Kryoadsorptionshilfen bekannt.Es ist auh niht siher auszushlieÿen, dass ein unbelegtes HOPG-Substrat eventuellnie vorgelegen hat, und die heizergereinigten Filme in Wahrheit zunähst auh shon�Preplating-Filme mit Restgas� darstellen. Ein reguläres Ausheizen des Substratsauf mehrere 100◦C ist niht möglih, da der thermish angekoppelte Kaltkopf nihtgeheizt werden darf32. Damit sind zunähst Restlagen von Wassersto� zu erwarten.Sporadish durhgeführte Ablationen des Substrats führen aber sehr wohl zu einerReinigung und Reinhaltung des Substrats (s. Abshnitt 6.12). Dies lässt sih damitbelegen, dass die Linienposition von Filmen mit ablationsgereinigtem Substrat keinezeitlihe Drift hin zu kleineren Energien zeigen, Filme, die aber niht mit Ablationgereinigt wurden, dies sehr wohl zeigten (s. Abshnitt 6.3.3.3). Da die 2006 aufgetre-tene Drift niht bis zu einer Sättigung des Wertes verfolgt wurde, kann der Endpunktder maximalen Linienpositionsvershiebung nur shleht abgeshätzt werden. Auhist der Anfangspunkt ohne Ablationsreinigung niht klar de�niert. In Abshnitt 6.46werden Filme gezeigt, die mit einem frish präparierten Substrat, d.h. einem Pre-plating aus Krypton, starten und dann shnell an Energie verlieren. Dieser Prozesswurde bis zu Sättigung verfolgt. Es �ndet niht mehr als eine Vershiebung von 300meV statt. Damit kann abgeshätzt werden, dass die möglihe Vershmutzung einesablatierten Filmes nur einen E�ekt auf die Linienposition haben kann, die kleiner als300 meV ist.32Genaue Temperaturlimits werden vom Hersteller niht angegeben. Das Ausheizen der Vaku-umapparatur wurde wurde so ausgelegt, dass der Kaltkopf niht wärmer als 50◦C wurde.



164 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometer6.3.4.1 Stabilität der Linie bei 83mKr-Filmen auf eine Kryptonunterlage
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Abbildung 6.42: Die ersten Preplating�lme zeigen eine sehr hohe Linienposition.Der zweite gemessene Preplating�lm zeigt auÿerordentlih energiereihe Elektronen.Dieser Film zeihnet sih sonst durh keine Besonderheiten aus: Substrattemperatur,Ellipsometriewerte vor dem Preplating und während der Messung oder Dike der Un-terlage.Stabilität der Linie bei 83mKr-Filmen auf eine Kryptonunterlage - 0,68 eV02/2006: Das Plateau der Preplating�lme mit einer Zwishenshiht unter 70 Åliegt im Mittel bei 17826,498(10;49) eV, was 48(19;67) meV höher liegt als die Filmeohne Kryptonzwishenshiht (s. Abb. 6.42). Hält man sih die starke Streuungvon 49 meV der einzelnen Sans der Preplating�lme allein und die Streuung derFilme zueinander von 53 meV gegenüber ihrem Mittelwert vor Augen und die geringeAnzahl an Sans pro Filmpräparation sind die Positionen miteinander verträglih.Es fällt auf, dass bei dünnen Zwishenshihten bis 70 Å (≈ 20 ML) keine starkeDikenabhängigkeit gemessen wurde (s. Abb. 6.43).
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Abbildung 6.43: Bereits die Dikenabhängigkeit der ersten Preplating�lmezeigt überrashenderweise kein ausgeprägtes Verhalten.Anzahl der Filme Anzahl der Sans10 23Ekin,meth: 〈Ekin,fit〉: σEkin,meth
: max. BeitragPosition mittl. Fehler Streuung um die der Ablationeines Sans Position Ekin,meth d. Filme17826,498(10) eV 49(14) meV 53 meV <52 meVFür den Wert Ekin,meth=17826,498 eV ergibt sih ein nihtreduziertes χ2=14,8 füreinen Konstanten�t, welhes unter der Annahme einer weiteren Fluktuation von 30meV eine Wahrsheinlihkeit von 10% hat.Stabilität der Linie bei Filmen auf eine Kryptonunterlage - 0,9 eV 02/2006:Auh bei der mittleren Au�ösung von 0,9 eV des ersten Messblokes 2006 wurdenebenfalls Preplating�lme präpariert. Ihre mittlere Position lag bei 17826,360(14,22)eV (s. Abb. 6.44).Die Linienposition liegt um 138(17) meV tiefer als im Messblok mit der Au�ösungvon 0,68 eV. Die Energie ist also in vergleihbarem Maÿe abgesunken wie die Energie



166 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometerder Filme ohne Zwishenshiht Krypton, die auf die zunehmende Vershmutzungdes Substrates zurükgeführt wurde, d.h., dass die frishe Präparation der Unter-lage mit stabilem Krypton keine zusätzlihe Stabilisierung herbeiführt. Wenn dasSubstrat mit Restgas belegt ist, so verändert sih das Vakuumniveau der Ober�ä-he bezüglih des Ferminiveaus also des e�ektiven Retardierungspotentials. Daraufkondensiertes 83mKr koppelt mit seinem Vakuumniveau an dieses Vakuumniveau, obnun mit stabilem Krypton als Mittler oder ohne.
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Abbildung 6.44: Die ersten Preplating�lme bei 0,9 eV Au�ösung zeigen eben-falls ein Absinken der Elektronenenergie von 138(17) meV gegenüber den Messungenbei einer Au�ösung von 0,68 eV (s. Abb. 6.42). Dieses Absinken zeihnets sih auhinnerhalb der Heizergereinigten Filme beim Übergang von 0,68 eV Au�ösung zu 0,9 eVAu�ösung mit einer Änderung von 123(19) meV ab. Es hat einen eindeutigen zeitlihenZusammenhang, welher einher geht mit den Polarisatorstartwerten.



6.3. Filmpräparationsmethoden 167Anzahl der Filme Anzahl der Sans3 8Ekin,meth: 〈Ekin,fit〉: σEkin,meth
: max. BeitragPosition mittl. Fehler Streuung um die der Ablationeines Sans Position Ekin,meth d. Filme17826,360(14) eV 41(7) meV 39 meV <37 meVFür 17826,360 eV ergibt sih ein nihtreduziertes χ2=5,12 für einen Konstanten�t,was eine Wahrsheinlihkeit von 7% hat.Stabilität der Linie bei Filmen auf eine Kryptonunterlage - 2007: DieElektronenenergien teilen sih wieder wie bei den heizergereinigten Filmen ohne Pre-plating in zwei Plateaus auf.
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Abbildung 6.45: Kontinuierlih aufgedampfte Preplating�lme bei 3 · 10
−10mbar zeigen keine solh starke Zeitabhängigkeit wie in den Messungen bei shlehteremDruk aus dem Vorjahr. Man sieht aber zwei deutlihe Niveaus wie auh bei den Heizergereinigten Filmen. Hierbei handelt es sih insgesamt um ähnlihe Filmdiken alleunter 50 Å. Der letzte angegebene Film wurde sowohl geheizt als auh ablatiert. SeinePosition liegt leiht erhöht.



168 Kapitel 6. Messungen am Mainzer NeutrinomassenspektrometerEines vor dem 8.3. und eines nah dem 8.3. (s. Abshnitt Spektrometerabhängigkei-ten). Zunähst ergibt sih eine Linienposition von 17826,294(2;22) eV. Dann springtdie Linie auf 17826,321(2;10) eV. Danah sinkt die gemessene Elektronenenergie abauf 17826,178(1;24) eV (s. Abb.6.45).Diese Quellpräparationsmethode ist aufgrund ihrer stärkeren Shwankungen zwi-shen den Sans und dieser vorprogrammierten Absenkung der Linie niht gut ge-eignet, Charakteristika des Hauptspektrometers zu überwahen, aber dennoh ein-setzbar als Langzeitstabilitätskontrolle am Monitorspektrometer.Für 17826,178 eV ergibt sih ein nihtreduziertes χ2=13,43 für einen Konstanten�t,wenn man eine weitere Shwankung von 30 meV annimmt. Das χ2 hat dann eineWahrsheinlihkeit von 10% hat.Nimmt man keine Unterteilung der Daten vor, so tritt eine zusätzlihe Fluktuationder Gröÿe 76 meV hinzu. Nimmt man an, dass 30 meV den Shwankungen derPreplating�lme entspriht, muss dieser anderen Streuursahe 70 meV zu lasten gelegtwerden. Diese 70 meV lassen sih mit der Änderung der Erdfeldkompensationsspulenin Zusammenhang bringen.Anzahl der Filme Anzahl der Sans3 371 39 81Ekin,meth: 〈Ekin,fit〉: σEkin,meth
: max. BeitragPosition mittl. Fehler Streuung um die der Ablationeines Sans Position Ekin,meth d. Filme1.-3. Film 17826,294(4) eV 22(5) meV - -4.Film 17826,321(2) eV 10(12) meV - -1.-4. Film 17826,305(1) eV 21(6) meV 14 meV < 14 meV5.-14. Film 17826,178(1) eV 24(5) meV 31 meV < 31 meValle 17826,222(1) 23(5)meV 76 meV <76 meV



6.3. Filmpräparationsmethoden 1696.3.4.2 Drukabhängigkeit der Preplating�lmep = 10-8 mbar: Bei sehr shlehtem Druk in der Substratumgebung auÿerhalbder Substratkühlkappen von wenigen 10−8 mbar sinkt die Elektronenenergie derKonversionselektronen um mindestens 200-300 meV mit der Zeit ab (s. Abb. 6.46).Filme ohne Preplatingshiht zeigen kein solhes Verhalten bei erhöhter Temperatur(≈28K). Dieses Absinken steht in klarem Zusammenhang mit der groÿen Anzahl anRestgasatomen.In der Messphase Mai und Juni 2006 wurden die Preplating�lme in mehreren La-gen präpariert, d.h. zunähst wurde ein Film ohne Zwishenshiht ausgemessen(17826,299(10)eV), dann eine Lage stabiles Krypton darüber gedekt und wieder die
83mKr- Zufuhr gestartet. Das wurde dann wiederholt, so dass die Abfolge: abgeklun-genes 83mKr - 70 Å stabiles Krypton- abgeklungenes 83mKr - 70 Å abgeklungenes
83mKr - 70 Å stabiles Krypton unter der letzten Shiht 83mKr als Substrat vorlag.Man sieht in Abb. 6.46 klar drei Energieniveaus, die nah einer gewissen Stabili-sierungszeit angesteuert werden. Es handelt sih auh bei längeren Messzeiten umeine Stabilisierung und keine Shwankung. Die gemessene stabilisierte Energie derElektronen sinkt mit der Dike der Unterlage ab.Eine Veränderung der Austrittsarbeit des Graphits ist nah der ersten Krypton-shiht weitestgehend ausgeshlossen, da das Substrat ja abgedekt ist. Die Spie-gelladungsshift bezüglih des Substrats ist ausgeshlossen, da sih mit jeder neuenShiht eine �Erholung� der Depression zeigt, die nähste Reihe Messpunkte be-ginnt wieder auf höherem Niveau als die letzte endete. Zunehmende polarisierbareNahbarn könnten eine weitere Spiegelladungsshift in der Ebene aufbauen, die dieLinienposition mit der Zeit aber hin zu höheren Energien antreiben müsste, in derNähe der Vollbedekung einer ML aber zunehmend weniger.Ein ähnliher E�ekt trat niht auf bei Filmen ohne Kryptonzwishenshiht. Daslässt sih damit erklären das H2 auf blankem HOPG einen shlehteren Stiking-koe�zienten bei gleiher Temperatur aufweist als auf der Edelgasunterlage. DieserE�ekt ist bekannt von Kryosorptionspumpen, bei denen Edelgasbelegung zur Stei-gerung der Pumpleistung eingesetzt werden.Eine Mittelwertbildung ist hier niht mehr sinnvoll. Kontinuierlih aufgedampfte
83mKr-Filme mit einem Preplating aus stabilem Krypton bieten keine Grundlage füreine Filmpräparation in Hinblik auf eine stabile Elektronenenergie, wenn der Drukin der Kaltkopfumgebung im unteren 10−8 mbar Bereih liegt. Es bliebe nur dieMöglihkeit sih auf ein kleines Zeitfenster nah dem Au�rierbeginn zu konzentrieren.Hier fehlt allerdings die statistishe Signi�kanz.
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Abbildung 6.46: Kontinuierlih aufgedampfte Preplating�lme bei 10-8 mbarausserhalb der Substratkühlkappen taugen niht mehr verlässlih zur stabilen Filmprä-paration. Bereits in den ersten Stunden sinkt die Elektronenenergie um 200-300 meV.Es wurden etwa 70 Å dike Kryptonunterlagen aufgefroren, dann 83mKr darüber wiedereine 70 Å Dike Pu�ershiht Krypton und dann 83mKr darüber und noheinmal. Mansieht jedesmal ein �Erholen� der Linienlage hinzu höheren Energien und ein sofortigesAbsinken.p = 10−9 mbar: In einer sehr kurzen Messphase im Februar 2007 wurde ebenfallsein Preplating�lm präpariert. Er zeigt das gleihe Verhalten wie die kontinuierlihaufgedampften Preplating�lme aus dem Mai des Vorjahres, obwohl der Druk zudieser Zeit um eine Gröÿenordnung auf 10−9 mbar ausserhalb der Kühlkappen desSubstrats verbessert wurde (s. Abb. 6.47).p = 3 · 10−10 mbar: Die 2007er Preplating-Daten dünnerer Filme zwishen a.25 Å und 50 Å zeigen in ihrem Kurzzeitverhalten nah Au�rierbeginn keine starkeAbsenkung der Elektronenenergien mehr (s. Abb. 6.48). Diese Messungen fandenbei einem 2 Gröÿenordnungen besseren Vakuum als im Mai 2006 statt. Kontinuier-lih aufgedampfte Preplating�lme sind also doh generell möglih. Es ist aber zuerwarten, dass sie im Langzeitverhalten das Absenken der Elektronenenergien einenFaktor 100 langsamer als im Vorjahr reproduzieren werden. Ein stabiler Film übereine Wohe Messzeit ist also niht zu erwarten.
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ZeitAbbildung 6.47: Kontinuierlih aufgedampfte Preplating�lme bei 10-9 mbartaugen ebenfalls niht mehr verlässlih zur stabilen Filmpräparation. Bereits in denersten Stunden sinkt die Elektronenenergie wieder - wenn auh langsamer als bei 10−8mbar - stark ab. Die Substrattemperatur lag bei etwa 23 K.6.3.4.3 Abhängigkeit der Linienposition von der Dike des PreplatingsLadungen werden von einer Ober�ähe mit dielektrisher Konstante ε durh dieklassishe Spiegelladung ([Zan88℄) angezogen:
V (z) = −ε− 1

ε + 1

e2

4z
= −ε− 1

ε + 1

3, 6eV

z
, z in Å (6.38)Obwohl HOPG als Halbleiter klassi�ziert wird, hat das Material freie Ladungsträgerund damit metallishe Eigenshaften. Darüberhinaus ist HOPG ein stark aniso-tropes Medium. Seine Polarisierbarkeit wird in [Ni87℄ für den normal und senk-reht zur Ober�ähe der Basalebene angegeben. Der Mittelwert aus beiden wird mit

α=1,61 Å3 angegeben. Das molare Volumen von Graphit beträgt 5,27 m3mol . Mit derClausius-Mosotti-Gleihung
ε− 1

ε + 2
=

4π

3
α

NA

Vmol
(6.39)mitNA: Avogadrozahl undVmol: molares Volumen
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timeAbbildung 6.48: Kontinuierlih aufgedampfte Preplating�lme bei 3 · 10
−10mbar zeigen keine solh starke Zeitabhängigkeit wie in den Messungen bei shlehteremDruk aus dem Vorjahr.kann daraus die Dielektrizitätskonstante ε bestimmt werden:

εHOPG = 10, 92 (6.40)Der Abstand eines Kryptonatoms vom Wabenzentrum der Graphitunterlage liegtbei 3,46 Å [Che03℄. Als Abstand zur Spiegelebene wurde hier der halbe Abstandzwishen 83mKr und dem HOPG eingesetzt33. Damit ergibt sih für die Spiegella-dungsvershiebung von
∆Vtheo = +1, 72+0,31

−0,76eV (6.41)für ein zerfallendes 83mKr-Atom auf einer HOPG-Ober�ähe, wenn man als Fehler-grenzen die Untershiede in der Polarisierbarkeit aufgrund der Anisotropie von HOPGzugrunde legt. Da die Genauigkeit dieses Wertes durh die Anisotropie und speziellenLeitereigenshaften von Graphit sehr groÿ sind, werden darüberhinaus die experimen-tellen Werte von [Man85℄ hinzugezogen. Dort wurde einerseits direkt die Änderung33In [App72℄ wird angegeben, dass für z der Abstand D-d eingesetzt wird. D ergibt sih aus demKristallradius des Adsorbats Krypton. Damit ist D=4,26/2 Å. d ist abhängig vom Wigner-Seitz-Radius des Substrats, welher ein Ausdruk der dritten Wurzel der Dihte des Subtrats ist. DerWigner-Seitz-Radius für Kupfer beträgt rs= 1,41 [Cit74℄ und der Wert für d liegt bei 0,68 Å. Diedritte Wurzel des Verhältnisses der Dihte von Graphit zu Kupfer ist ( 2,2
8,92

)1/3 = 0, 6. Damit ergibtsih ein d für Graphit von 0,4 Å und damit z=2,13Å-0,4Å=1,73Å. Dieser Wert enspriht der Hälfteder angegebenen Distanz der 83mKr-Atome über dem Carbon-Hexagon.
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Abbildung 6.49: Dikenabhängigkeit der Preplating�lme 2007 beshränktauf dünnere Zwishenshihten zeigen eine Abnahme der Linienposition mit zu-nehmender Dike der Zwishenshiht. Das erwartete Absinken der Elektronenenergiemit zunehmendem Abstand fällt deutlih geringer aus als erwartet.der Bindungsenergien Krypton durh die Adsorbtion auf Graphit gemessen,
∆EB = 1, 9 ± 0, 2eV (6.42)andererseits auh die Änderung von Augerelektronen gemessen,
∆EK = 4, 73 ± 0, 2eV (6.43)welhe einer dreifahen Spiegelladungsveshiebung entsprehen. Der Mittelwert unddie Standardabweihung von beiden beträgt:

∆Eexp = 1, 74eV ± 0, 23eV (6.44)Dieser Wert ist in guter Übereinstimmung mit Glg. (6.41) und wird in Kapitel 7 ein-gesetzt und dort durh einen Vergleih mit der extern bestimmten Übergangsenergie[Ven06℄ weitestgehend bestätigt.Die Polarisierbarkeit von Krypton ist α=2,5 Å3 und das molare Volumen 29,68 m3.Mit Glg. (6.39) ergibt sih eine Dielektrizitätskonstante von 1,80. Der Abstand liegtbei 4,26 Å. Damit ergibt sih eine Spiegelladungsvershiebung von +0,48 eV für einzerfallendes 83mKr-Atom auf einer reinen Kryptonunterlage.



174 Kapitel 6. Messungen am Mainzer NeutrinomassenspektrometerWenn sih also der Endzustand von Krypton auf Graphit zu Krypton auf Kryptonvershiebt, so lieÿe die Spiegelladung eine Vershiebung von 1,24 eV hin zu niedri-geren Energien erwarten. Ein Absinken dieser Energie wäre bereits bei Diken bis30 Å vollzogen. Wie in Abb. 6.49 zu sehen ist, wurde aber nur ein Absinken vongrob 150 meV gegenüber dem Wert des saubersten Films mit ablationsgereinigtemSubstrat gemessen.Daher muss davon ausgegangen werden, dass diese Situation niht vorlag. Bei einemRandwertproblem bei Anwesenheit von Dielektrika wie in [Por78℄ beshrieben, kanndie Arbeit W die verrihtet werden muss, um eine Ladung q aus dem Unendlihenin ein Dielektrikum mit ε1 im Abstand d zu einer Grenz�ähe zu einem weiterenDieelektrikum mit ε2 zu platzieren, durh
W =

1

8πε0

ε1 − ε2

ε1 + ε2

q2

2z
(6.45)angegeben werden. Wenn ε2 > ε1 ist, dann gilt dass die Testladung q angezogen wird.Ohne umgebendes Krypton, d.h. für ε1=1 geht die Glg. (6.45) in Glg. (6.38) über.Die prinzipielle Abhängigkeit vom Abstand z der Ladung zur Spiegelebene ändertsih durh die Gegenwart des Dielektrikums aber niht, so dass das aufgetreteneVerhalten damit auh niht erklärt werden kann.Hinzu kommt aber, dass die zerfallenden 83mKr-Atome niht nur mit der Unter-lage wehselwirken, sondern dass im Falle eines Films mit Preplating auh Nahbar-Krypton-Atome innerhalb der Ober�ähenshiht hinzutreten, die wiederum zur An-bindung des geladenen Endzustands führen. Ausserdem kommt hinzu, dass nihtexperimentell geklärt werden konnte, ob die Filme epitaktish, d.h. Lage für Lage,wie hier angenommen, oder eher stohastish, was wahrsheinliher ist, aufgefrorenwurden. Damit könnten zusätzlih Bindungsenergien zu weiteren Kryptonnahba-ratomen aufgebaut werden und somit die Bindungsenergie der 83mKr-Atome mitPreplating steigern. Die resultierende Energievershiebung könnte man näherungs-weise mit der Polarisationsvershiebung beshreiben. Man kann diese innerhalb vonKrypton in Analogie zu CS2, wie in [Sza87℄ beshrieben, unter der Annahme, dasssih die Kristallgitter niht stark voneinander untersheiden, ausrehnen. Für diePolarisationsvershiebung gilt:

∆Vpol ∝ −
1

2

α

R4
l

(6.46)mit:
α: Polarisierbarkeit und
Rl= Distanz zwishen den Molekülen.Ferner gilt:

r =
∆Vpol,CS2

∆Vpol,Kr
=

αCS2

R4
l,CS2
αKr

R4
l,Kr

(6.47)



6.3. Filmpräparationsmethoden 175In [Sza87℄ �nden sih folgende Angaben:
∆Vpol,CS2 = 3, 6 eV (6.48)

αCS2 = 9, 1 · 10−40 Cm2V (6.49)
= 54 a.u. mit (6.50)

1a.u. = 1, 6488 · 10−40 Fm2 (6.51)
Rl = 8, 5 bohr (6.52)

= 4, 50 Å mit (6.53)
1 bohr = 5, 29 · 10−11 m (6.54)Für Krypton gilt [Ish91℄34:
αKr = 2, 5 · 10−3 nm3 (6.55)

= 2, 78 · 10−40Cm2V (6.56)
= 16, 87 a.u. (6.57)und

Rl = 4, 26 Å (6.58)
= 8, 05 bohr (6.59)Mit Glg. (6.47) ergibt sih:

Vpol,Kr =
3, 6eV

r
= 1, 4 eV (6.60)Der Fehler dieser Gröÿe wird grob mit 10% abgeshätzt. Die Änderung der Linienpo-sition zwishen der Linienposition eines auf reinem HOPG zerfallendem 83mKr-Atomund der eines 83mKr-Atoms, welhes eingebettet in eine Matrix von Krypton ist, istdamit stark reduziert und mit den gemessenen Daten verträglih. Sie beträgt nur:

∆E = 340± 270 meV (6.61)[Man85℄ berihten von einer Positionsvershiebung für Krypton in der Bulk-Umgebungvon (1,21 ±0,2) eV. Damit wäre eine Vershiebung von
∆Eexp = 0, 53 ± 0, 3 meV (6.62)zu erwarten35.34αcm3 = 106

4πε0
= 8, 987 · 1015 V m

As35Ein genereller Untershied zwishen den Werten aus [Man85℄ und den hier genommen Daten



176 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometer6.4 SpektrometerabhängigkeitenSowohl Filme mit blankem Substrat als auh Filme mit einer Zwishenshiht Kryp-ton zeigten ein unruhigeres Verhalten 2007 als es aus den 2006er Daten zu erwartenwäre. Die Breite der Verteilung der Preplating�lme vergröÿert sih von 31 meV(2006) auf 76 meV (2007) und die der Heizer gereinigten Substrate verbreitert sihvon 37 meV (2006) auf 63 meV (2007), wenn man keine weiteren Auswahlregeln fürdie 2007er Daten annimmt.
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Abbildung 6.50: Die Messdaten von 2007 werden auh vom Spektrometer beein-�usst. Eingezeihnet sind hier der Zeitpunkt der Umstellung der Erdfeldkompensationund des Vakuumeinbruhs. Kurz vor dem Vakuumeinbruh fand die Verkeilung desQuellshlittens statt.Zwei wesentlihe Spektrometer abhängige Eingri�e in die Linienpositionsstabilitätsind zu erwarten: Änderung der Erdfeldkompensationsspulenströme und eine rela-tive Dejustage der Quelle im Flussshlauh. Beides fand während der Messungen2007 statt (s. Abb. 6.50). Ein Vakuumeinbruh im Spektrometer stellt eine dritteMöglihkeit zur Modi�kation der Linienposition dar, die ebenfalls unabhängig vonder Quelle und deren Präparation ist. In diese Au�istung gehören auh die HV-Instabilitäten wie sie in den vorangegangenen Abshnitten aufgeführt wurden.ist siherlih, dass hier nur mit Submonolagen von 83mKr gearbeitet wurde, während in [Man85℄siher mit vollständigen Monolagen gearbeitet wurde. Daneben kann es leihte Untershiede imRestgasverhalten geben. Dies kann sih wieder auf die Austrittsarbeit und die Bindungsenergien,die bezüglih der Nahbaratome innerhalb der Monolage aufgebaut werden kann, auswirken.



6.4. Spektrometerabhängigkeiten 177Die spektrometerabhängigen Instabilitäten sollen nun diskutiert (s. Abshnitt 6.4.1und 6.4.2) und anshlieÿend auf die vorliegenden Daten angewendet werden (s. Ab-shnitt 6.4.4). Es wird dabei gezeigt werden, dass aus der Änderung der Erdfeldkom-pensationseinstellungen und der Dejustage von Quelle und Detektor, Änderungender Linienposition in einer für KATRIN relevanten Gröÿe möglih sind, diese sihdarüberhinaus aber auh an anderer Stelle in den Daten bemerkbar mahen. Es wer-den damit weitere Ausshlusskriterien zur Vergleihbarkeit der einzelnen Messungengegeben. Ein weiterer Beitrag kann der Ein�uss der Austrittsarbeit der Spektrome-terelektroden sein, welher in Abshnitt 6.4.3 diskutiert wird.
6.4.1 Dejustage6.4.1.1 Kriterien zur Positionsbestimmung aus den DatenIm Juni 2007 wurde eine kurze Messreihe durhgeführt, bei der die Position derQuelle im Flussshlauh absihtlih variiert wurde. Die Variation entsprah einerVerkippung von 0,12◦ und -0,23◦, was wiederum einer Vershiebung der Quellpositionum weniger als +2 mm und -4 mm entspriht. Eine solhe Verkippung wurde alsmaximal möglihe unentdekte Verkippung während der Messungen abgeshätzt.

Spektrometer1,6

3,5

2,4

Abbildung 6.51: Die Variation der Quellposition ist hier symbolish dargestellt.Die Position (1,6) entspriht der bislang für zentral gehaltenen Messposition. Währenddie eine Seite des Quellshlittens (in Draufsiht die rehte Seite) �x gehalten wurde, derAbstand der anderen Seite vom Spektrometer am Gestell um -4 mm und um +2mmvariiert. Jede Position wurde zweimal angefahren.
Geometrishe Abbildungseigenshaften: Zum Überblik darüber, welher Ein-�uss auf die Linienposition bei Verkippung zu erwarten ist, werden hier die geometri-shen Abbildungseigenshaften aufgeführt. Das Quellsubstrat ist 10 ×10 mm groÿ.Der Detektor ist konzentrish kreisförmig unterteilt. Jede einzelne Flähe hat eineGröÿe von 1 m2. Drei Detektorsegmente wurden ausgelesen.



178 Kapitel 6. Messungen am Mainzer NeutrinomassenspektrometerOrt Quelle Analysierebene DetektorMagnetfeld 0,766 T 3,09 G 0,35 TRadius Radius (Potentialdip) RadiusSegment 1 3,8 mm 19 m (108 mV) 5,6 mmSegment 2 5,4 mm 27 m (80 mV) 7,9 mmSegment 3 6,6 mm 33 m (88 mV) 9,8 mmBei optimaler Erdfeldzentrierung wird bis zu einem Radius an der Quellposition von3,8 mm auf Detektorsegment 1 abgebildet36, bis zu einem Radius von 5,4 mm aufDetektorsegment 2, da das Magnetfeldverhältnis am Ort des Detektors zum Ort derQuelle 0,46 ist. Vershiebt man die Quelle um 4 mm radial aus dem Zentrum, dannvershiebt man das Zentrum der Quelle gerade von Segment 1 in Segment 2. Einesolhe Vershiebung würde sih also niht nur in der Linienposition, sondern auh inden Zählratenverhältnissen von Segment 2 zu Segment 1 erkennen lassen.In der Analysierebene bedeutet es, dass der Flussshlauh, der auf Segment 1 abge-bildet wird, einen Potentialdurhgri� der Breite von 108 mV(r=19m) überstreiht.Sofern also der Elektronen�uss von der Quelle mit Segment 1 beobahtet wird, kanneine Quelle maximal eine Variation von 108 meV aufgrund von Dejustage aufwei-sen, wenn der Detektor niht gleihzeitig auh bewegt bzw. dezentral angebrahtwurde. Wenn der Detektor aber bereits beispielsweise um 2 mm aus der Mittellageausgelenkt wird, so blikt Segment 1 in Rihtung der Auslenkung in der Analysiere-bene statt bis auf r=19m(108 mV) bis auf r=26 m, was einen rihtungsabhängigenJustagefehler von 188 meV ermöglihen würde!Bei zentral angebrahter Quelle und Detektor und aktuellen positionsabhängigemMagnetfeldverhältnissen wird die gesamte HOPG-Substrat�ähe auf Segment 1 und2 des Detektors abgebildet. Segment 3 sieht nur Untergrund. Bei einem homogen be-legten Substrat wäre ein Zählratenverhältnis zwishen erstem und zweitem Segmentvon 1:1 zuerwarten. Au�ällig ist in den Messdaten, dass die Zählratenverhältnissevon Segment 2/Segment 1 unter 15 % liegen. Das Substrat wird also ganz und garniht gleihmäÿig bedekt. Damit wird das System zusätzlih durh das Zählraten-verhältnis von Segment 2 zu Segment 1 sensitiv auf die Quellposition und damit aufLinienpositionsvershiebungen37 .Bei einer Vershiebung von 4 mm würde eine Quelle mit 5 mm Radius, was ei-nem vollbedekten Substrat entsprehen würde38, in der Analysierebene den vollenPotentialdip ausleuhten, was eine gesamte Potentialvershmierung von 371 mV be-deutet39. Bei Analyse von nur Segment 1 gilt natürlih weiterhin eine maximale36Dies ist natürlih nur so, wenn der Detektor optimal justiert ist.37Wäre das Substrat homogen und ganz bedekt, wäre die Sensitivität stark eingeshränkt, ande-rerseits wäre auh eine Linienpositionsvershiebung niht mehr möglih sondern nur eine Verbrei-terung der Linie um den überstrihenen Potentialberg.38Tatsählih ist die Substratform quadratish. Die Bedekung ist aber niht homogen. Es kannvon einer radialen Bedekung ausgegangen werden.39Am Detektor würden Segment 1-3 ausgeleuhtet. Eine Potentialvershmierung von 276 mVwären zu sehen, da auh Segment 3 nur bis r=33 m in der Analysierebene shaut.



6.4. Spektrometerabhängigkeiten 179Variation von 108 meV. Das Zählratenverhältnis von Segment 2 zu Segment 1 würdesih nur wenig ändern. Von der Gesamtzählrate dürften aber nur maximal 73 %erhalten sein, der Rest wird radial weiter auÿen am Detektor vorbei abgebildet.Trotzdem ändert sih das e�ektive mittlere Potential und damit die Linienposition.Ein Detektor mit azimutaler Au�ösung würde hier helfen.Eine punktförmige Quelle würde bei 4 mm Vershiebung auÿerhalb des Zentrumsden Potentialdip radial weiter auÿen an 118 mV höherer Stelle passieren und dabeieine entsprehend niedrigere Linienposition ergeben.Zusammenfassend lässt sih sagen, dass bei zentral justiertem Detektor eine Potenti-alvershiebung durh räumlihe Dejustage kleiner als 108 mV sein muss, insofern nurSegment 1 zur Auswertung herangezogen wird. Bei einer Dejustage des Detektorssteigt dieser Wert rihtungsabhängig an. Eine Abshätzung der Dejustage ist beikleiner Quellgröÿe bzw. entsprehendem Magnetfeldverhältnis anhand des Ampli-tudenverhältnisses von Segment 2/Segment 1 (im Extremfall auh im Verhältnis zuSegment 3) annähernd möglih.Quellposition, -gröÿe und Potentialdurhgri�: Da der Potentialdurhgri� aufder Zylindersymmetrieahse des Spektrometers sein Minimum hat, ist hier mit denhöhsten Messwerten für die Linienposition zu rehnen. Stellung 1 wurde bislang fürdie zentrale Position gehalten. Ein Blik in Tab. 6.4.1.1, bzw. auf Abb. 6.52 zeigt,dass das niht stimmen kann. Trägt man die gemessene Elektronenenergie gegendie jeweilige Dejustage auf, dann fällt auf, dass die vermeintlihe zentrale Positionniht die höhste Elektronenenergie hat. Hierfür wurden nur die Daten ausgewertet,die mit dem Detektorsegment 1 genommen wurden. Die höhste Elektronenenergiewurde bei Position 3 bzw. 5 gemessen.Stellung Position(Seg.1)a Rate(Seg.1)b Rate(Seg.2) Amp(Seg.2)
Amp(Seg.1)17826,xxx eV3 471(18) 173(1) 1/s 12(1) 1/s 0,069(5)1 390(17) 203(1) 1/s 15(1) 1/s 0,074(5)2 319(18) 183(1) 1/s 34(1) 1/s 0,186(5)aDiese Werte sind niht mit der Voltmeterkalibration und dem Teilerverhältnis korrigiert, da sienur relativ zueinander betrahtet werden und an einem Tag aufgenommen wurdenbDie Auswertegrenzen lagen bei 17819 eV - 17835 eV. Die Linienbreite wurde �xiert auf 2,7 eV.Ohne sonstige Änderungen40 kommt es zu einem Hub von 152(25) meV, der imRahmen seiner Fehler mit dem Vollausshöpfen des Flussshlauhes im ersten De-tektorsegment (108 mV) niht mehr zu erklären ist.40keine neue Quellpräparation, keine Erdfeldkompensationsspulenstromänderung, kein Vor- undZurükfahren der Quelle, keine Änderung des Vakuums
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StellungAbbildung 6.52: Die Positionsveränderung durh Dejustage maht eine ein-deutige Aussage über den Passageort des Potentialdips in der Analysierebene. Je näherdem Minimum des Potentialdips um so höher die bestimmte Linienposition. Stellung3 muss eindeutig als zentralste Position angenommen werden. Jede Position wurdezweimal angefahren. Es handelt sih niht um eine rein zeitlihe Drift.Die Gesamtzählrate aus Segment 1 und 2 liegt für die dezentralen Einstellungenbei 218 s−1. Für die Einstellung mit der höhsten Linienposition, der mutmaÿlihzentralsten, ist die Gesamtzählrate leiht abgesenkt auf 185 s−1. Shaut man indie Rohdaten der Sans (s. Abb. 6.54) mit dem ersten Detektorsegment, fällt auf,dass die Zählrate bei Stellung 3, der wahrsheinlih zentralsten Position, untershätztwurde. Eine genaue Ursahe für die verstärkten Transmissionsverluste konnte bislangniht gefunden werden. Möglihe Ursahen sind Magnetfeldinhomogenitäten, undEin�üsse auf die Radialsymmetrie des Systems. Der Quell�ek ist also hinreihendklein, damit bei der vorgenommenen Auslenkung kein Zählratenverlust auftritt.Amplitudenverhältnisse (Seg.2/Seg.1) von 7 %- 18% belegen, dass der Quell�ek imKern einen Radius kleiner als 3,8 mm hat. Damit wird es möglih die Quellpositionam Amplitudenverhältnis (Seg.2/Seg.1) zu kontrollieren.Ohne eine zusätzlihe Dejustage des Detektors lässt sih die Gröÿe der Linienver-shiebung aus Geometrieargumenten niht verstehen. Die Quelle muss mindestensso ausgedehnt wie der Kapillarkupferaufsatzdurhmesser (4mm) abzüglih der Verde-kung des Flussshlauhs durh denselbigen sein. Aus Fotos lässt sih rekonstruieren,dass etwa 30 % des Substrats in direkter Linie zum Detektor abgedekt wurden und



6.4. Spektrometerabhängigkeiten 181sih das auf eine Mindestgrösse von einem Quellspot von 1,5 mm Radius41 übertra-gen lässt. Wenn sih der Quellspot am Rande zu Segment 2 befand mit eben demAbstand seiner Breite, dann hätte er die Analysierebene bei einem Radius von 11m und nur 38 mV überqueren müssen. Das passt niht zu den Messwerten. Nurwenn der Detektor um 2,4 mm dejustiert wäre, dann würde Segment 1 auf einenRadius von 27 m in der Analysierebene bliken können. Wenn das Zentrum derQuelle nun bei r=4 mm saÿ und eine Spotgröÿe von min r=1,5 mm angenommenwird, dann könnte praktish die gleihe Zählrate in Segment 1 einfallen, während dasAnalysierpotential um bis zu 188 mV shwankt42.
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ältnis Segment2/Segment1AmplitudenverhAbbildung 6.53: Der Ein�uss der Dejustage auf Position und Amplituden-verhältnis ist eindeutig: je mehr Elektronen auf Segment 2 abgebildet werden, um soniedriger ist die bestimmte Linienposition.Position und Amplitudenverhältnis: An den Verhältnissen der Amplitudender Segmente 2 zu 1 zeigt sih eine klare Abhängigkeit (s. Abb 6.53): je höher dieLinienposition, um so weniger relativen Anteil im zweiten Segment. Wobei für dieEinstellung 3 (zentralste Position) die Amplitude von Segment 1 noh zusätzlih un-tershätzt wurde. Es kommt bei Einstellung 3 zu 15 % weniger Gesamtamplitude, da41rmax=3,8 mm42Eine Dejustage des Detektors bezüglih des Potentialminimums in der Analysierebene könnteeinen weiteren kleinen Betrag zur Zählratenverringerung bei zentraler Passage der Elektronen durhdas Potentialminimum in der Analysierebene hergeben. Eine zentral positionierte Quelle mit einerAusdehnung von r=1,5 mm hat am Detektor einen maximalen Radius von 2,2 mm. Wenn mandie Detektor�ähe von Segment 1 mit r=5,6 mm um 2,4 mm vershiebt, blikt der Detektor immernoh auf die �ganze� Quelle. Die Reduktion hier ist also sehr gering.



182 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometerdiese Kurven unter einem zusätzlihen Elektronenverlust an der niederenergetishenFlanke leiden.Lediglih 5 ◦/◦◦ Vergröÿerung im Amplitudenverhältnis von Segment 2 zu Segment1 bedeuten bereits ein Absinken der Linienposition um 81 meV. Diese Angabenbeziehen sih nur auf die gewählten Erdfeldkompensationseinstellungen.Eine weitere Bestätigung der Dejustagereihenfolge �ndet man auh in dem Signal inDetektorsegment 3 (s. Abb. 6.54): Bei Einstellung 2 konnte dort sogar ein Signalmit 10 s−1 aufgenommen werden, bei Einstellung 1 ist ein Signal den Daten kaumzu entnehmen. Bei Einstellung 3 ist keine Abweihung von einer Konstanten zuerkennen.Wenn man davon ausgeht, dass die Quellposition 1 der Quellposition der Messungenaus März und April desselben Jahres entspriht, dann wäre die bestimmte Elektro-nenenergie um a. 54(30) meV (∧=2,7 ppm) zu tief gemessen43.Für die Kontrolle der Hohspannung kann dieser Fehler an mehreren Stellen verbes-sert werden: Ermöglihung einer mehanishe Justage der Quelle und deren Über-wahung, geringere Spektrometerau�ösung, was die möglihe Potentialvershmierungreduzieren würde, Reduzierung des Potentialdurhgri�s, Detektorposition weiter vonder Analysierebene rüken, kleinere Detektor�ähe nutzen ...Position und Breite: Betrahtet man die Rohdaten (s. Abb. 6.3) so fallen meh-rere Dinge auf: Die Zählrate von Stellung 1 liegt deutlih über der von Stellung 2 undStellung 3. Transmissionsverluste an der niederenergetishen Flanke des Spektrumsnehmen von Stellung 2 (stärkste Auslenkung) über Stellung 1 (mittlere Auslenkung)zu Stellung 3 (geringste Auslenkung) hin zu. Diese Transmissionsverluste haben un-tershiedlihe Linienbreiten beim Fit zur Folge. Es soll nun geklärt werden, ob dieLinienerhöhung von Stg. 3 gegenüber Stg. 1 allein aus dieser zusätzlihen �Ände-rung� der Linienbreite hervorgeht. Auÿerdem sollen die Daten hier als Beispiel dafürdienen, dass die Fixierung der Linienbreiten beim Fit niht automatish dazu führt,dass Instabilitäten maximal in die Stabilität der Linienposition projeziert werden.Fittet man die Daten mit einer Lorentzkurve freier Breite, so ergibt sih eine Steigungvon -55(8) meV bei 0,1 eV Variation in der Breite (s. Abb. 6.55). Die Erhöhungder Linienposition geht einher mit einer shmäleren Linie. Die zentralste Positionhat im Mittel eine Breite von 2,5 eV, die Position mit mittlerer Auslenkung hat einemittlere Breite von 2,7 eV und die dezentralste Position hat eine Breite von 2,8 eV.Es lassen sih nun die Di�erenzen der Linienpositionen bei einem Fit mit freier Breiteund einem mit einer festgesetzten Breite auf 2,7 eV bilden. Durh eine Fixierungder Breite auf einen Werte von 2,7 eV ergibt sih eine Erhöhung der Linienpositionvon Stellung 2 (+15 meV) und eine Erniedrigung von Stellung 3 um -24 meV. Durhdie Fixierung der Linienbreite wird der maximale Hub um 39 meV reduziert. Hiersollte gezeigt werden, dass das Fixieren der Linienbreite niht unbedingt bedeutet,dass damit der gröÿtmöglihe Hub in der Linienposition angegeben wird.43Zur genauen Aussage ist es aber nötig die Erdfeldkorrekturfelder zusätzlih zu berüksihtigen,s. Abshnitt �Erdfeldkompensationsfelder�
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Abbildung 6.54: Die Rohdaten von Segment 1, 2 und 3 unter Dejustagesind hier aufgetragen. Die Rohdaten für Segment 1 zeigen ein au�älliges Verhalten.Während Stellung 1 (mittel) die gröÿte Amplitude zeigt, bleiben Stellung 2 (dezentral)und 3 (zentral) dahinter zurük. Die Transmissionsverluste an der niederenergetishenFlanke des Spektrums nehmen von Stellung 3 über Stellung 1 zu Stellung 2 hin ab.
Die Linienpositionserhöhung von Stellung 3 ist niht allein dadurh bedingt, dass dieBreite der Linie aufgrund von Transmissionsverlusten 0,2 eV vershmälert gegenüberder von Stellung 1 ersheint. Es wäre nah Abb. 6.9 eine Positionserhöhung beieiner Vershmälerung um 0,2 eV Positionserhöhung von 26 meV beim Fit mit freierBreite relativ zum Fit fester Breite (2,7 eV) zu erwarten. 24 meV Positionserhöhungkonnten gemessen werden. Insgesamt tritt aber eine viel gröÿere Positionserhöhungvon 108 meV(Pos(Stg.3)-Pos(Stg.1), freie Breite) auf. Die Vershiebung der Linien-position lässt sih also aus einer Variation der Shwankung der Linienbreite alleinniht erklären, wohl aber der Untershied zwishen Fit mit freier Breite und demmit fester Breite. Eine Untershätzung der Breite erhöht die Linienposition eineÜbershätzung der Linienbreite erniedrigt sie um 14 meV/0,1 eV Variation. Manerkennt also eine e�ektive Steigung wie auh shon bei der niht bewegten Quelleder Wohenmessung (s. Abb. 6.9).
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Abbildung 6.55: Der Fit mit freier Breite für Detektorsegment 1 bei Dejus-tage zeigt eine klare Korrelation je kleiner die Linienposition umso gröÿer die Breite.Bei 0,1 eV Variation der Linienbreite resultiert eine Vershiebung von 55(9) meV in derLinienposition. Die Variation der Breite ist niht die alleinige Ursahe der Vershie-bung. Aufgetragen sind hier jeweils die drei einzelnen Spektrumsaufnahmen zu denEinstellungen 1, 2 und 3Stellung Breite in eV Position in meV Di�erenz zum Fit mit 2,7 eV3 2,5(1) 495 +241 2,7(1) 387 -32 2,8(1) 304 -15Position und Transmissionsverluste: Die Fits an die Daten zeigen groÿen χ2-werte. Diese rühren von Verlusten an der niederenergetishen Flanke des Elektronen-peaks. Dies wird i.a. mit Transmissionsverlusten in Verbindung gebraht. Transmis-sionsverluste treten gehäuft auf bei kleinen Krümmungsradien der Elektronenbahnenund shwahen Magnetfeldern, also shlehten Bedingungen für die Adiabasie der Be-wegung, sowie Störungen der Radialsymmetrie des Spektrometers [Thu08℄. Da dieTransmissionsverluste mit der Dejustage skalieren, können sie zur Überprüfung derQuelljustage herangezogen werden.Für Abb. 6.56 wurde ein Energiefenster von 17814 eV-17817 eV an der niederenerge-tishen Flanke gewählt. Über dieses Energiefenster wurde die Di�erenz der Zählratenzwishen Fit, der keine Transmissionsverluste kennt, und tatsählihen gemessenen



6.4. Spektrometerabhängigkeiten 185Zählraten gemittelt und shlieÿlih zur Normierung durh die Amplitude des Fits di-vidiert. Diese Gröÿe im folgenden Res-Wert genannt, zeigt eine klare Korrelation zuden Messwerten. Der Res-Wert wird mit sinkender Energie kleiner. Eine Erklärungfür dieses Verhalten konnte leider niht gefunden werden.Wenn sih die Veränderung der Quellposition als Transmissionsverlust bemerkbarmaht so kann der Res-Wert dazu genutzt werden, die Stabilität der Justage derQuelle gegenüber dem Spektrometer zu überprüfen. Da andererseits aber auh Be-dekungen der Quelle mit Restgas zu Transmissionsverlusten an der niederenergeti-shen Flanke führen, ist dies keine eindeutige Kontrolle. Positionsvershiebungen, dieaber mit einer Veränderung der niederenergetishen Flanke korreliert sind, sind zurÜberprüfung der Spannungsstabilität zweifelhaft. Für den Betrieb einer Eihquelleam Monitorspektrometer sollte man die niederenergetishe Flanke des Spektrumsmitmessen.
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Abbildung 6.56: Der Res-Wert und die Linienlage zeigt einen klaren Zusam-menhang. Mit einer Steigung von 12 meV/0,01 Res-Wert nimmt die Linienpositionab. Eine Dejustage führt also in der vorliegenden Kon�guration zu einer Abnahme derTransmissionsverluste.



186 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometer6.4.2 ErdfeldkompensationIm Spektrometer werden senkreht zur Spektrometerahse auftretende Magnetfelderdurh vier Luftspulen kompensiert. Es sollen damit die Ein�üsse von Erdmagnetfeldund Störungen aus der Laborumgebung reduziert werden. Es wurden 2007 zweiEinstellungen für die sogenannten Erdfeldkompensationsspulen benutzt: die erstemit I1=45 A und I2=20 A wurde zu Beginn der Messreihe eingesetzt, die zweitemit I1=70 A und I2=15 A wurde ab dem 8.3.07 genutzt. Die erste Einstellung wardieselbe Einstellung wie in den Messungen von 2006. Die Änderung am 7.3. dienteder Optimierung vom Zählrate zu Untergrundverhältnis in Segment 1. Die Di�erenzvon Signal zu Untergrund stieg von 345 s−1 auf 439 s−1. Im weiteren Verlauf alsoab dem 8.3.07 wurde diese neue Einstellung verwendet.Zu einem späteren Zeitpunkt wurde ein direkter Vergleih der beiden Einstellungenin einer kurzen Messreihe untersuht, bei der im Wehsel die beiden Einstellungeingeregelt wurden.Wenn man mit dem Erdfeldkorrekturfeld in das System eingreift, dann wird zumeinen die Position des Flussshlauhs bezüglih des Potentialminimums in der Ana-lysierebene variiert, zum anderen auh seine Ausrihtung bzgl. der elektrishen Feld-linien am Analysierpunkt. Durh die zusätzlihe Verkippung kann dann zusätzliheine vermeintlihe Energieänderung der Konversionselektronen auftreten.Bei I = 10 A wird ein transversales Magnetfeld von 0,08 G für r < 25m erwartet[Bor00℄. Bei 70 A wären das 0,56 G, bei 45 A wären das 0,36 G, also eine Veränderungvon 0,2 G bei einem Feld von 3,09 G, was einer maximalen relativen Änderung 3,4◦entspriht. Nur eine Verkippung von 0,17◦ bzgl. des elektrishen Feldes ist nötig,um eine Vershiebung von 80 meV zu erreihen44.Eine Veränderung der Erdfeldkompensationsspulenströme hat einen direkten Ein�ussauf das Amplitudenverhältnis von Segment 2 zu Segment 1 (s. Abb. 6.57). Mansieht also, dass die Veränderung der Erdfeldkorrektur niht nur den Flussshlauh inder Analysierebene verändern kann, sondern auh die Abbildungseigenshaften desSpektrometers verändert. Mit der Einstellung 2 (70 A/15 A) wird das Abbild derQuelle also auf den Detektor ausgerihtet.Zeitlih koinzident mit einer Änderung der Erdfeldspulen am 8.3.07 ist ein Sprungin den Preplating�lmen von -127(32) meV. Ein Sprung in den Heizergereinigten�l-men: -127(47) meV (mit 3. Quelle). Shlieÿt man die dritte gemessene Quelle ausGründen der Justage aus, dann ergibt sih nur ein Hub von -76(47) meV Ablati-ons�lme wurden erst nah der Änderung der Erdfeldkompensationsspulen gemessen.Aus diesem Zeitfenster ist also kein Vergleih gegeben. Zu einem späteren Zeitpunktwurden die Erdfeldspulenstromänderungen bei Ablations�lmen getestet. Die unge-wihtete Standardabweihung aller Ablations�lme bis Ostern beträgt 21 meV. Hierergibt sih ein Sprung von -42(21) meV. Mit oben angegebener Wihtung ergibt sih-75(16) meV. Die Wihtung führt zu einer leihten Bevorzugung der Ablations�lme.44Zum Vergleih hat das Erdmagnetfeld Werte von 44 und 20 µT respektive der Rihtung. EineVeränderung von 24 µT ist also ganz erheblih und geht über eine Kompensation des Erdfeldshinaus.
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Abbildung 6.57: Die radiale Verteilung der Signalelektronen nah Verände-rung der Erdfeldspulen von 45/20 A auf 70/15 A zeigt eine klare Auswirkung aufdas Amplitudenverhältnis von Segment 2 zu Segment 1. Dargestellt sind drei Filme.Der erste und letzte entspriht den Einstellungen vor dem 8.3.07(45A,20A) und dermittlere denen danah(70A,15A).Shlieÿt man wieder die 3. Quelle der Heizer gereinigten Substrate aus, reduziertsih die Vershiebung auf 69(16) meV.Es ist niht möglih, statistish signi�kant zu untersheiden, auf was die Energie-absenkung zurükzuführen ist, eine Spektrometer bedingte Depression der Elektro-nenenergie ist aber eindeutig zu erkennen. Deshalb wird der Wert -69(16) meV alsKorrekturterm beim Übergang zwishen den Einstellungen 45 A/20 A nah 70 A/15A, Vakuumeinbruh und Justageproblem und damit im Vergleih zwishen den Da-ten von 2006 zu 2007 hinzugezogen. Die Unsiherheit in diesem Wert wird aber um34 meV45 angehoben, damit ergibt sih dann ein Korrekturwert von -69(38) meVEine Reduzierung der Linienposition allein durh die Änderung der Erdfeldkompen-sation würde dafür sprehen, dass die Elektronen den Flussshlauh radial weiterauÿen durhlaufen haben, wenn man annimmt, dass die Positionserniedrigung alleindurh den Potentialdip ausgelöst wird. Andererseits votiert die Reduzierung desZählratenanteils in Segment 2 zu Segment 1 für eine zunehmende Optimierung derAbbildung des Flussshlauhs auf den Detektor. Wenn dieser zentral angebraht ist,so würde das auh eine Optimierung des Flussshlauhs auf die Spektrometerahsebedeuten. Beide Aussagen widersprehen sih zunähst. Nur wenn man entweder an-45=Di�erenz aus dem Hub bei Heizer gereinigten Substraten und dem bei ablatierten.



188 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometernimmt, dass der Detektor dezentral angebraht ist, kann beides miteinander gehen46oder wenn man die Verkippung der magnetishen zu elektrishen Felder in der Ana-lysierebene als Hauptursahe für die Energiereduktion annimmt, sind beide E�ektegleihzeitig möglih. Letzteres tritt insbesondere dann auf, wenn die Quelle nihtzentral angebraht ist. Eine Optimierung des Signal zu Raushverhältnisses durhdie Erdfeldkompensation muss dann eine Veränderung des Winkels zwishen magne-tishem und elektrishen Feld. In der Analysierebene resultiert daraus eine andereLinienposition, auÿerhalb der Analyisierebene kann es zur Änderung der Transmis-sionseigenshaften kommen.6.4.2.1 Zusammenfassung zu den beshriebenen Spektrometerabhängig-keitenEine Änderung der Position der Quelle und des Detektors sowie eine Änderungder Ströme in den Erdfeldkompensationsspulen beeinträhtigen die Linienpositions-bestimmung jeder Kalibrationsquelle. Da Quellposition und die Ströme der Erd-feldkompensationsspulen während der Messungen niht konstant gehalten wurden,musste untersuht werden, welhe Ein�üsse diese Parameter auf die Linienpositionhaben. Es wurde versuht zu zeigen, wo sih eine Änderung dieser Parameter ananderer Stelle in den Daten zeigen.Dejustage bei gleiher Erdfeldkompensationseinstellung
• Je höher die gemessene Linienposition, um so kleiner ist der Radius, bei demder Potentialberg in der Analysierebene überwunden wird.
• Eine relative Dejustage der Quelle ist an einer Änderung des Zählratenverhält-nisses von Segment 2 zu Segment 1 zu erkennen
• Je höher die Linienposition ist, um so shmaler ist die Linienbreite bei einemFit mit freigelassener Lorentzbreite.
• Je höher die Linienposition, d.h. je zentraler die Passage der Elektronen inder Analysierebene, um so stärkere Transmissionsverluste traten an der niede-renergetishen Flanke der Linie auf.ErdfeldkompensationÄndert man die Erdfeldkompensationseinstellung können zwei E�ekte auftreten: a)der Flussshlauh wird an anderer radialer Stelle über den Potentialberg in der Ana-lysierebene gelenkt und b) die Rihtung des Flussshlauhs wird gegen die Rihtungdes analysierenden elektrishen Feldes verkippt. Die Änderung der Erdfeldkompen-sationseinstellung, die während der Messungen 2007 gemaht wurden, ändern mitder Position des Flussshlauhes auh das Zählratenverhältnis von Segment 1 zuSegment 2. Der Flussshlauh wird bei der Änderung der Einstellung 1 zur Einstel-lung 2 zentraler auf den Detektor gelenkt. Die gemessene Linienpositionen von allen46Der vermessene Hub bei den Dejustagemessung sprah ebenfalls für eine Dejustage des Detek-tors.



6.4. Spektrometerabhängigkeiten 189Filmpräparationsmethoden steigen unter dieser Änderung aber niht an, sondern siesinken ab. Dies kann dann verstanden werden, wenn der Detektor niht zentral ange-braht ist oder wenn die zusätzlihe Verkippung der elektrishen und magnetishenFelder die Linienpositionsmessung so beein�ussen, dass die Linienposition sinkt. DerMittelwert aus allen Präparationsmethoden liegt bei -69 (38) meV.6.4.3 Austrittsarbeit der FilterelektrodenPrinzipiell ist es möglih, dass die Austrittsarbeit der Filterelektroden niht nurmaterialabhängig variiert, sondern auh im Laufe der Zeit Veränderungen aufweist.Relevant für die Austrittsarbeit auÿer der Materialzusammensetzung und Orientie-rung der Ober�ähendipole ist die Belegung der Ober�ähe mit Restgas. Es istalso zu erwarten, dass die gemessene Elektronenenergie abhängig vom vorauslau-fenden Reinigungsprozess und der Zeit ist, die seit dem verstrihen ist. Im Falleder Kryptonmessungen von 2006 und 2007 wurde kein Ausheizen des Spektrometersdurhgeführt. Der Druk im Spektrometer lag bis auf den einen Vakuumeinbruham 9.3. immer unterhalb 10−8, meistens aber unterhalb 10−9 mbar. Es ist also zuerwarten, dass sih auf die lange Zeit von mehr als 2 Jahren ein Gleihgewihtszu-stand an den Ober�ähen eingestellt hat, der niht der sauberst möglihe direkt nahdem Ausheizen ist. Ein kurzer niht zu groÿer Vakuumeinbruh sollte also keinenrelevanten E�ekt auf die Austrittsarbeit haben.Während diesen Messungen kam es kurz nah Änderung der Erdfeldkompensation zueinem Vakuumeinbruh auf mindestens 10−6 mbar. Der Ein�uss dieses Vakuumein-bruhs soll nun ansatzsweise analysiert werden. Die teilweise synhrone Erdfeldkom-pensationsänderung ershwert klare Aussagen. Es werden Heizer gereinigte Filmeund Preplating�lme, die sowohl eine Änderung der Erdfeldkompensation als auhden Vakuumeinbruh erfahren haben, verglihen mit Ablations�lmen zu späteremZeitpunkt, bei denen nur die Erdfeldkompensation verändert wurde. Der Unter-shied zwishen den Sprüngen in den Preplating�lmen und den HeizergereinigtenFilmen auf der einen Seite zu Beginn der Messphase zu dem Sprung in den Abla-tions�lmen zu späterer Zeit, legt die Vermutung nahe, dass der VakuumeinbruhEin�uss auf die Linienposition genommen hat. In den Ablations�lmen, die vor undnah den letztgenannten Vorfällen gemessen wurden zeigte sih keine Verringerungder Elektronenenergie (+20(21)meV). Andererseits muss man aber zusätzlih be-rüksihtigen, dass die Energie der Ablations�lme mit der Zeit und der Reinheit desSubstrats ansteigt und hier bei 17826,281(21) eV sättigt, was 61(43) meV über demMittel der Heizer gereinigten Substrate und 103(37) meV über dem Mittel der Prepla-ting�lme liegt. Im kurzen Messfenster vor den Änderungen der Erdfeldkompensationund genannten Vorfällen liegt die Energie der Ablations�lme aber 57(43) meV un-ter den der anderen Präparationsmethoden. Es könnte also sein, dass ein Sprungin den Ablations�lmen von einer Drift in den Ablations�lmen verwisht wird. Fürdie Austrittsarbeitsveränderung blieben damit die Di�erenzen zwishen der Ände-rung der Erdfeldspulen in den Ablations�lmen und den Änderungen in den anderenPräparationsmethoden von 34(51)47 also eine Obergrenze von 86 meV als shwaheAbshätzung.47Mit der dritten Heizerquelle: 85(51) meV. Diese Mittelung wird disfavorisiert, da hier eine



190 Kapitel 6. Messungen am Mainzer NeutrinomassenspektrometerDas Mainzer Neutrinomassenspektrometer zu dieser Zeit befand sih während derMessungen in einem relativ günstigen Zustand zur Überwahung der Retardierungs-spannung. Shwankungen und Einlaufverhalten gerade untershiedliher Edelstahl-materialien sind aber niht auszushlieÿen.Für die KATRIN-Stabilitätsüberwahung ist also eine zusätzlihe Überprüfung derRetardierungsspannung in der Hauptbeamline sinnvoll, sowie zumindest eine mögli-he weitere Redundanz durh die Endpunktsbestimmung des Tritiumspektrums.

starke Dejustage der Quelle vorlag(s. Abshnitt zur Dejustage).



6.4. Spektrometerabhängigkeiten 1916.4.4 Anwendung der Kriterien auf die Messdaten von 20076.4.4.1 Ablations�lmeDie angegebenen Ablations�lme aus dem Jahr 2007 wurden bei immer gleihen Erd-feldkompensationsströmen gemessen, sodass hier keine Modi�kation der Daten rela-tiv zueinander zu erwarten ist48. Mehanishe Dejustagen traten hingegen auf.
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Abbildung 6.58: Das Zählratenverhältnis von Segment 2 zu Segment 1 derablatierten Filme ist hier aufgetragen zusammen mit den bestimmten mittleren Li-nienpositionen der Fits.Zur Überwahung der Dejustage wird das Amplitudenverhältnis von Segment 2 zuSegment 1 herbeigezogen. Je gröÿer dies bei gleiher Erdfeldkompensation ist, umso niedriger müsste die vermeintlihe Elektronenenergie ausfallen. Das Amplitu-denverhältnis von Segment 2 zu Segment 1 nimmt zunähst mit der Zeit ab. DieElektronen nutzen also zunehmend einen zentraleren Flussshlauh, damit muss sihdie Linienposition synhron erhöhen (s. Abb. 6.58).Im Juni ist aber sowohl das Verhältnis von Segment 2/Segment 1 als auh dieLinienposition relativ erhöht. Aus einer reinen Dejustage lässt sih diese Liniener-höhung im Juni also niht erklären49.Vergleiht man die Spektren der Filme während der Messperiode 2007, fällt auf,dass die niederenergetishe Flanke des Elektronenpeaks untershiedlih gut zu denFitkurven passt. Im Abshnitt 6.4.1.1 wurde ein Zusammenhang von Transmis-sionsverlusten an der niederenergetishen Flanke des Spektrums mit einer Dejustage48Die Messungen aus dem Juni untersheiden sih nur insofern, dass hier ein anderes Netzteil fürden Spulenstrom der 70 A Spule verwendet wurde. Eine Änderung des Kompensationsfeld hierdurhwird niht erwartet.49Es lässt sih an dieser Stelle mutmaÿen, dass im Juni ein verändertes Zusammenspiel vonErdfeldkompensation und Quellposition vorlag. Sowohl die relative Signalrate in Seg 2 also auhdie zunehmende Transmissionsverluste geben dazu Anlass.



192 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometergezeigt. In Abb. 6.59 ist die Di�erenz der Messwerte zur ermittelten Fitkurve imMittel im Energieintervall 17814 eV bis 178217 eV normiert mit der jeweiligen Amp-litude aufgetragen. Trägt man diese Werte der ablatierten Filme gegen die Zeit auf,so fällt auf, dass die Daten von Juni 2007 um a. 0,02 erhöhte Res-Werte aufweisen.Das bedeutet, dass die Linienform an der niederenergetishen Flanke shlehter mitdem Modell hier übereinstimmt, dass keine Transmissionsverluste annimmt.
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Abbildung 6.59: Die Fitabweihung der ablatierten Filme an der niederener-getishen Flanke heben die Daten aus dem Juni mit höheren Fitabweihungen hervor.Ein direkter Vergleih der Elektronenenergien ist hier also beeinträhtigt. Eine Ver-gröÿerung der Transmissionsverluste um 0,02 ausgedrükt im Res-Wert, entsprihteiner Vershiebung der Linienposition um 24 meV. Transmissionsverluste an derniederenergetishe Flanke des Spektrums können aber auh durh Energieverlusteaufgrund von Streuungen der Elektronen an einer Dekshiht aus Restgas hervor-gerufen werden. Das Einbrehen der Transmission ist auÿerdem abhängig von derErdfeldkompensation. Es ist also zweifelhaft die Korrektur von 24 meV auf die Da-ten anzuwenden. Vielmehr bietet der Res-Wert hier die Möglihkeit eines weiterenAusshlusskriteriums.Wenn also Res-Wert und das Amplitudenverhältnis von Segment 2 zu Segment 1niht miteinander übereinstimmt, kann niht davon ausgegangen werden, dass dieLinienposition davon unbeeinträhtigt bleibt. Eine Vershiebung der Linienpositionwäre dann kein siheres Veto für die HV-Stabilität. Res-Wert und Amplitudenver-hältnis hängen von der Justage und der Erdfeldkompensationseinstellung. Um dieSiherheit der HV-Überwahung zu verbessern, müssen diese Parameter zusätzlihüberwaht werden.



6.4. Spektrometerabhängigkeiten 1936.4.4.2 Heizergereinigte FilmeDie heizergereinigten Filme wurden bei beiden Erdfeldkorrekturkon�gurationen ein-gesetzt. Dejustage ist ebenfalls insbesondere bis zum 8.3.07 zu erwarten50.Hervorstehend ist die Messung vom 7.3.07. Um 63 meV höher als die vorausge-hende Messung liegt die Linienposition liegt bei 17826,359(22)eV . Gleihzeitig istder relative Anteil der Zählrate in Segment 2 zu Segment 1 um 5 % abgesenkt, waseiner zunehmend zentraleren Passage der Elektronen an der Analysierebene also ei-ner Positionserhöhung entspriht. Diese Messung wurde kurz vor dem Verkeilen desQuellshlittens gemaht. Man kann damit aus dem Zählratenverhältnis von Segment2 zu Segment 1 shlieÿen, dass diese Quelle stark dejustiert war.Nah der Erdfeldkompensationsänderung sinkt der Anteil in Segment 2 erwartungs-gemäÿ stark ab, da der Flussshlauh auf den Detektor zentriert wurde. Vergleihezur Dejustage sind nur sinnvoll bei unveränderter Erdfeldkompensation.
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Abbildung 6.60: Das Segment 2 zu Segment 1 Verhältnis der Amplitude derHeizergereinigten Filme zeigt einen deutlihen Einshnitt nah dem 8.3.. Ein solhesVerhalten ist ebenfalls in der Testmessreihe zur Erdfeldkompensation mit Ablations�l-men gemessen worden. Innerhalb einer Erdfeldkon�guration treten Shwankungen derLinienposition und der Amplitudenverhältnisse aus. Sinkt der Anteil in Segment 2,steigt die gemessene Linienposition an.Leider ist ein Vergleih der Res-Werte wie im vorangegangenen Kapitel hier nihtüber die gesamte Messperiode in gleihem Maÿe nötig. Da sih die Transmissionsei-50Am 8.3. fand ein mehanishes Neujustieren des Quellshlittens nah einem Verkeilen statt.



194 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometergenshaften des Spektrometers mit den Erdfeldspuleneinstellungen geändert habenund niht der vorab angegebene Zusammenhang für die Res-Werte und die Linien-position gegeben ist. Die Res-Werte sind dennoh erstellt worden und in Abb. 6.61aufgetragen. Sie weihen niht von denen der Ablations�lme ab. Man kann darausshlieÿen, dass sih die Flähenbedekung bei beiden Präparationsmethoden nihtuntersheiden.Die Betrahtung der zusätzlihen Kontrollparameter des Spektrometers, Erdfeldkom-pensation und Justage, führt in diesem Fall zum Ausshluss der Messung von 7.3.07bei der Stabilitätsüberwahung.
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Abbildung 6.61: Der Res-Wert der Heizer gereinigten Filme 2007 zeigt keinedeutlihe Abweihungen von -0,04. Die Heizer gereinigten Filme bleiben deshalb ver-gleihbar mit den Ablations�lmen.



6.4. Spektrometerabhängigkeiten 1956.4.4.3 PreplatingPreplating�lme zeigen ein analoges Verhalten zu den heizergereinigten Filmen.Auh das Amplitudenverhältnis von Segment 2 zu Segment 1 bei Preplating�lmenzeigt einen starken Sprung nah dem 8.3. synhron zu einem Sprung in der Linien-position (s. Abb. 6.62).
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Abbildung 6.62: Segment 2 zu Segment 1 Verhältnis der Preplating Filmezeigt wie die Heizer gereinigten Filme eine starke Reduktion beim Wehsel der Erdfeld-kon�guration.Die Res-Werte spiegeln ebenfalls die Änderung der Erdfeldspulenströme wieder.Grös-sere Dejustagen innerhalb einer Erdfeldkon�guration traten niht auf, sodass alleFilme miteinander verglihen werden können.Die letzte Messung vor dem 8.3. wurde direkt im Anshluss an die stark dejustierteHeizer gereinigte Quelle gemessen. Die Dejustage ist niht gleihstark ausgeprägt wieim Falle der heizergereinigten Filme. Das ist aber auh niht weiter verwunderlih,da der Quellshlitten zur Filmpräparation zwishenzeitlih bewegt wurde.



196 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometer
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Abbildung 6.63: Der Res-Wert der Preplating�lme 2007 zeigt keine deutliheAbweihungen von -0,04. Die Heizer gereinigten Filme bleiben deshalb vergleihbarmit den Ablations�lmen. Die Veränderung der Erdfeldspulen ist aber auh in den Res-Werten zu erkennen.6.5 Stabilität im LangzeitverhaltenDie Spannungsüberwahung der KATRIN-Retardierungsspannung sieht als erstenShritt eine HV-Versorgung mit einer Reproduzierbarkeit von 10 ppm und eine Drift-verhalten von 2ppm/8h (bzw. 5ppm/8h) vor. Dieser �grobe� Rahmen wird von einemPräzisionsspannungsteiler überwaht, der eine Langzeitdrift von 0,6 ppm/Monat imÜbergang von 2005 zu 2006, eine Reproduzierbarkeit von 0,3 ppm innerhalb ei-nes Monats und eine relative Standardabweihung von 0,3 ppm (2006) und 0,55ppm(2005) aufwies. Wenn sih keine Kurzzeitshwankungen einstellen, wie beispielsweisein den aufgeführten Daten zum Thema HV-Instabilitäten, gilt es, das Driftverhaltendes Spannungsteilers zu überwahen. Bei einem Driftverhalten von 0,6 ppm/Monatist nah 5 Monaten eine Veränderung des Messwertes von 3 ppm, also dem Limit fürdie systematishen Unsiherheit der Spannungsüberwahung erreiht.Die Au�ösung eines zeitlih konstanten Driftverhaltens steigt mit der Länge des zeit-lihen Messfensters. Je mehr die Kalibrationslinie �uktuiert, desto länger muss dieseZeitahse gewählt werden, bei der die Drift überprüft werden kann. Sollte sih dieEnergieinstabilität im Langzeitversuh auf die Shwankungen der Ablations�lme zu-einander reduzieren, d.h. auf ein σ= 17 meV (1 ppm), so steigt Au�ösung mit jedemMonat m dann mit ∆Pos
σ = 0,6 ppm ·m

1 ppm = 0, 6 · m, also gerade proportional zu der



6.5. Stabilität im Langzeitverhalten 197Anzahl der verstrihenen Monate. Nah 2 Monaten berühren sih die Messwertealso gerade noh mit ihren Fehlerbalken. Häu�ger die Stabilität zu überprüfen istalso bei dieser Stabilität der Kalibrationslinie niht sinnvoll. 2 Monate ensprehengrob der Dauer eines Tritiummessruns. Zur Kontrolle einer konstanten elektroni-shen Drift bringt ein synhrones Messen einer Kalibrationslinie keine Verbesserungin einem Zeitfenster, welhes kleiner als 2 Monate ist. Bei einer Abweihung voneinem linearen Verhalten der Drift hingegen, wird eine synhrone Messung wihtig.Eine Fluktuation könnte ab 1,5 ppm mit einer Kalibrationsquelle innerhalb einesTritiummessruns aufgedekt werden.Zur Überprüfung der Langzeitdrift des Spannungsteilers fanden vier Messperiodenam Mainzer Neutrinomassenspektrometer statt:
• Phase I : Februar/März 2006
• Phase II: Mai 2006
• Phase III: Jan/Feb. 2007
• Phase IV: März/April + Juni 2007Aus diesen Messphasen sollen nun Aussagen über das Langzeitdriftverhalten des HV-Systems gewonnen werden. Eine Überprüfung einer Langzeitdrift und ein gleihzei-tiges Prototyptesten mit vershiedenen Einstellungen sind allerdings an sih kontra-produktiv.Für ideal stabile Bedingungen würde man versuhen, ein kontinuierlihes Vakuumvon weniger als 5·10−10 mbar (∧=10−11 mbar über dem Substrat) auÿerhalb des Kühl-�ngers zu erreihen. Man würde auh die Temperaturen für die Messbedingungenmöglihst stabil halten: Substrattemperatur ≈ 28 K, Kühlkappentemperatur ≈ 16K und Kapillartemperatur ≈ 100 K sollten niht untershritten werden, um keineGase zu speihern, und auh niht sporadish übershritten werden, wobei jedesmaldie Restgaszusammensetzung und -menge gestört werden kann.Man muss sih entsheiden zwishen der Reduktion auf eine Quellpräparationsme-thode, oder dem Vorteil der Nutzung der Redundanz aus mehreren Präparationsme-thoden, die aber den Nahteil zusätzliher Instabilitäten mit sih führen: bei Heizergereinigten Filmen bleibt die Temperatur des Substratbereihs niht konstant, beiPreplating-Filmen wird die Substratumgebung mit zusätzliher Gasmenge belastet.Diese Messungen votieren für einen alleinigen Gebrauh von ablationsgereinigtenSubstraten ohne Krypton-Zwishenshiht.Die Positionierung der Quelle muss genauer bekannt, leihter und exakter modi�zier-bar sein als während dieser Messungen. Ein Vorshlag zur kapazitativen Bestimmungder Position wurde gemaht [Jb℄, bzw. eine Benutzung einer hinreihend kleinenBlende im Falle des Monitorspektrometers. Am allerbesten wäre es, die Bewegungder Quelle ganz zu unterbinden, wenn es möglih wäre, einen optishen Zugang zumSubstrat für Ellipsometrie und Ablation bei hinreihend groÿem Magnetfeld zu er-reihen. Ansonsten könnte man das Monitorspektrometer regelmäÿig mit der Quelledurhsannen, um so jeweils das Positionsmaximum zu bestimmen.



198 Kapitel 6. Messungen am Mainzer NeutrinomassenspektrometerEine Modi�kation der Magnetfeldkon�guration würde man natürlih niht vorneh-men und bestehende Felder mit Magnetfeldsonden und an ihren Spulenströmen über-wahen.Rigide Spannungsbereihswehsel würde man in einer Phase der Überwahung derStabilität der K32-Konversionselektronen umgehen. Andererseits ist es aber überausratsam weitere Informationen über den Zustand von Quelle und Teilerverhältnis ausanderen Linien des 83mKr-Spektrums zu gewinnen (s. a. Ausblik). Hier muss einausgewogenes Verhältnis beider sih widersprehender Forderungen gefunden werden.Unter Aussparung einer zweiten Spannungsüberwahungsmethode, wie sie durheinen zweiten Spannungsteiler oder eine zweite Kalibrationsquelle gegeben wären,ist die Zuweisung einer Fluktuation auf den Verursaher shwierig.Es konnten in den vorausgehenden Kapiteln einige Fluktuationsursahen auÿerhalbder Quelle an Nebenersheinungen festgemaht werden:
• Dejustage führt zu einer Veränderung des Zählratenverhältnisses der Detektor-segmente 1 und 2
• Veränderung der Erdfeldkon�gurationsspulen verändert ebenfalls das Zählra-tenverhältnis der Detektorsegmente 1 zu 2. Eine zusätzlihe Verkippung derelektrishen und magnetishen Felder in der Analysierebene werden möglih.
• Messfehler des Spannungsteilers korrelieren mit Positionssprüngen der Konver-sionslinien, die weit über die Spezi�kationen der Spannungsversorgung hinaus-gehen.Es ist wohl möglih E�ekte, die niht von der Quelle herrühren, aufzuzeigen, sienahträglih aus den Daten zu korrigieren, ist aber shwierig.Auh die Präparationstehnik wurde variiert. In der ersten Messphase wurde einezuvor gesammelte Menge 83mKr auf einmal ins System eingelassen und die Zufuhrim Anshluss gestoppt. In späteren Phasen wurde diese Zufuhr niht unterbrohenund ein kontinuierlihes Au�rieren von 83mKr praktiziert und auf diese Weise diestatistishe Genauigkeit gesteigert.Die Messphasen waren geprägt von untershiedlihen Fragestellungen: Transmissi-onsfunktion (s. [Thu08℄), Spannungsabhängigkeit des HV-Teilers, Erhöhung der Auf-lösung des Spektrometers, Suhe nah Zählrate51, vershiedene Substratreinigungs-tehniken, untershiedlihe Vakuumbedingungen, untershiedlihe Substrattempera-turen, Änderung der Kapillardüse und Dejustage der Quelle im Flussshlauh.Will man also einen Langzeittest der Drift des Spannungsteilers bzw. der Linienpo-sition mit den bisherigen Daten anführen, muss klar sein, dass die Werte hinter denMöglihkeiten des Teiler-Kalibrationsquellenkonzepts zurükbleiben.51Diese wurde im Anshluss an diese Messungen in Münster erfolgreih fortgeführt [Hil07℄,[Smo08℄ [Zbo10℄ und dabei auf eine mangelnde 83mKr-Emanation des Rubidiums zurükgeführt.



6.5. Stabilität im Langzeitverhalten 199Alle Filmtypen zeigen nihtsdestotrotz ein Absenken der Linienposition, d.h. siedeuten auf ein Ansteigen der Teilerwertes (s. Abb. 6.64). In der Abbildung 6.64 er-gab ein Geraden�t eine zeitlihe Drift von 17(2) meV/Monat, d.h. 0,95 ppm/Monat.Wendet man die Erdfeldkorrektur mit an, so ergibt sih eine mittlere Drift von 12meV/Monat (0,67 ppm/Monat). Jede Filmpräparationsmethode im Einzelnen zeigtein leiht untershiedlihes Verhalten. Welhe Driften sih aus der einzelnen Prä-parationsmethoden ergeben, soll im folgenden erst einzeln dargelegt werden, zumAbshluss wird dann noheinmal ein gemeinsamer Mittelwert angegeben.
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Abbildung 6.64: Der Jahresüberblik aller Filme zeigt eine deutlihe Vershie-bung der Linienposition zu niedrigeren Position. Der eingzeihnete Geraden�t ergabeine zeitlihe Drift von 17(2) meV/Monat (0,95 ppm/Monat).



200 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometer6.5.1 AblationDie zeitlihe Entwiklung der Ablations�lme zeigt eine deutlihe Abnahme der ge-messenen Elektronenenergie (s. Abb. 6.65): von 17826,445(21) eV vom Juli 200652hinzu 17826,256(5)eV im April 2007. Ihre Di�erenzen werden tabellarish aufgetra-gen. Dazu kommt eine Erdfeldkompensationsshift von +69(38) meV für die 2007erApril Daten.
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Abbildung 6.65: Die zeitlihe Entwiklung der Ablations�lme zeigt eine deut-lihe Abnahme der gemessenen Elektronenenergie: von 17826,445(17) meV vom Juli2006 hinzu 17826,256(1) Juni 2007. Es wurde alle gemessenen Filme berüksihtigt un-ter Ausshluss der Daten mit HV-Instabilitäten. Dargestellt sind die Fehler, die sih fürdie Mittelwerte der einzelnen Filme ergeben. Diese untersheiden sih von den Fehlern,die für die Berehnungen der Driften angenommen wurden.Es ergibt sih also eine zeitlihe Drift des Spannungsteilers von 0, 7±0, 3 ppm/Monataus den Ablations�lmen. Die Unsiherheit dieser Gröÿe ist einerseits dominiert vonder geringen Anzahl an Messungen 2006, andererseits von der zusätzlihen Verän-derung durh die Erdfeldkompensationsänderung. Unberüksihtigt blieb ein mög-liher relativer Justagefehler zwishen 2006 und jedem der beiden Messwerte aus2007. Nimmt man eine weitere Unsiherheit hierfür an von 50 meV erhöht sih dieFehlerangabe auf 0,4 ppm an.Würde man mit einer Quelle von 17 meV Stabilität 20 Filme präparieren, was in-nerhalb einer Wohe gut möglih ist, und vermessen, erhielte man eine statistishe52nur eine gemessene Quelle, es wird deshalb eine Unsiherheit in der Gröÿe der Fluktuationsbreiteder 2007er Daten angenommen.



6.5. Stabilität im Langzeitverhalten 201Zeit Position Diff.zuPos.(Juli06)
Zeitintervall

a mit Erdfeldkorrektur -69(38) meVin eV in meV
Monat ; ppm

Monat in meV
Monat ; ppm

MonatJuli 2006 17826,445(17)b / /April 2007 17826,256(1) 21(8);1,2(4) 13(5);0,7(3)aWenn keine Erdfeldkorrektur angewendet wird, so muss eine Unsiherheit diesbezüglih einge-hen. Diese Unsiherheit wird hier mit 69 meV angesetzt.bDer Fehler wurde hier aus den Daten von 2007 abgeshätzt, da 2006 nur ein vergleihbarer Filmmittels Ablation präpariert wurde.Genauigkeit von 4 meV auf die Linienposition. Eine Drift von 0,6 ppm/Monat würdeinnerhalb von zwei Wohen einer Vershiebung von 5 meV entsprehen. Nah 2 Mo-naten ein Signal mit 5,6 σ Abstand ergeben. Der Teilerwert wäre dann erst soweitgedriftet, dass dies 21 meV entsprehen würde.Zur Spannungsüberwahung bei KATRIN würde man also versuhen, während derTritiumruns etwa wöhentlih einen Ablations�lm zu präparieren und damit dieKurzzeit�uktuationen überwahen und dann während der Messpausen etwa 20 Filmepräparieren, um die Langzeitdrift zu protokollieren.6.5.2 Heizergereinigte FilmeAus den Heizer gereinigten Filmen werden nur die Filme ausgewertet, deren Sub-strattemperatur gröÿer als 17 K war53, bzw. deren Vershmutzungszustand seit demKaltfahren laut Ellipsometrie niht mehr als ∆=1◦ in der Polarisatorstellung be-trägt. Ferner wurden die Filme aus dem Mai 2006 ausgeshlossen, die während denrigiden Spannungsbereihswehseln gemaht wurden, da hier keine Kontrolle überSpannungssprünge möglih ist, als auh solhe mit entdekten HV-Auslesesprüngen.Auh Quellen mit sehr shlehtem Vakuum oder mit stark geheizter Kapillare wurdenniht berüksihtigt. Bei den Daten von 2007 wurde nur die eine stark dejustierteQuelle ausgeshlossen (a. Abb. 6.66). Die Daten vor und nah der Umstellung derErdfeldkompensationsfelder werden getrennt betrahtet.Es ergeben sih also folgende Driften:Im Mittel ergibt sih mit Erdfeldkorrekturen 0,6(1) ppm/Monat und ohne Erdfeld-korrektur 0,8(2) ppm/Monat für die Heizer gereinigten Filme.
53Für zukünftige Messungen ist es siher sinnvoll, eine höhere Substrattemperatur von a. 25 Kzu fordern.



202 Kapitel 6. Messungen am Mainzer NeutrinomassenspektrometerZeit Position Diff.zuPos.(Feb06)
Zeitintervall mit Erdfeldkorr.in eV in meV
Monat ; in ppm

Monat in meV
Monat ; in ppm

MonatFebruar 2006 17826,437(11) /Mai 2006 (2,5 Monate) 17826,397(33)a 16(31);0,9(17) /März1 2007 (13 Monate) 17826,296(23) b 11(6);0,6(3) /März2 2007 (13 Monate) 17826,220(2) 17(5);1,0(3) 11(3);0,6(2)aDa hier wieder nur eine Filmpräparation eingeht, entspriht der Fehler den Shwankungen vonFilm zu Film σEmeth
aus der ersten Messphase 2006.bHier wird der die Unsiherheit wieder ausgehend von 33 meV Unsiherheit angegeben, wobeidie statistishe Genauigkeit um 1/√2 verbessert wird, da hier zwei Filme präpariert wurden.Zeit Position Diff.zuPos.(Mai06)

Zeitintervall mit Erdfeldkorr. 69(38) meVin eV in meV
Monat ; in ppm

Monat in meV
Monat ; in ppm

MonatMärz1 2007 (10 Monate) 17826,296(23) 10(8);0,6(4) /März2 2007 (10 Monate) 17826,220(2) 18(8);1,0(5) 11(5);0,6(3)
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Abbildung 6.66: Der Jahresüberblik der heizergereinigten Substrate zeigteine deutlihe Vershiebung der Linienposition.



6.5. Stabilität im Langzeitverhalten 2036.5.3 Preplating FilmeDie Preplating�lme lassen ebenfalls auf ein Ansteigen des Teilerwertes shlieÿen. Eswurden wieder nur die Filme mit einer Substratvershmutzung von weniger als 70Å berüksihtigt. Es wurde kein Film aus dem Mai/Juni 2006 miteingeshlossen, daPreplating�lme bei diesem Druk bereits über wenige Stunden niht stabil sind (s.Abb. 6.67).
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Abbildung 6.67: Der Jahresüberblik der Filme mit Kryptonzwishenshihtzeigt ebenfalls eine deutlihe Vershiebung der Linienposition.Zeit Position Diff.zuPos.(Feb06)
Zeitintervall mit Erdfeldkorr. 68(38) meVin eV in meV
Monat ; in ppm

Monat in meV
Monat ; in ppm

MonatFebruar 2006 17826,498(10) / /März1 2007 (13 Monate) 17826,294(18)a 16(6);0,9(3) /März2 2007 (13 Monate) 17826,178(1) 25(5);1,4(3) 19(3);1,1(2)aHier wird als Fehler wieder von einer Streuung der Preplating�lme um 31 meV ausgegangen.Die Unsiherheit bei drei Filmen errehnet sih dann nah 31√
3
meVImMittel ergibt sih 1,0(2) ppm/Monat mit Erdfeldkorrektur bzw. 1,2(2) ppm/Monatohne Erdfeldkorrektur.



204 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometer6.5.4 Bestimmung der zeitlihen Drift des TeilerwertesEs ergeben sih mit Erdfeldkorrektur folgende Driften:Präparationsmethode Drift in ppm/Monat Unsiherheit in ppm/MonatPreplating 1,0 0,2Heizer 0,6 0,1Ablation 0,7 0,3Preplating�lme haben bei kontinuierliher Kondensation die Tendenz mehr Restgaszu adsorbieren. Damit wird ihre Linienposition reduziert. Da 2006 die Kondensationniht kontinuierlih durhgeführt wurde und 2007 hingegen doh, ist verständlih,dass die resultierenden Abshätzung der Drift gröÿer ausfällt.Die Ablations�lme wurden nur 2007 sehr genau mit höhster Stabilität vermessen.Die Daten aus 2006 sind aber mit leiht anderer Apparatur vorgenommen worden.Insbesondere der optishe Zugang für die Ablation hatte sih verändert.Die Heizer gereinigten Filme wurden sowohl 2006 als auh 2007 häu�g gemessen,sodass hier sogar zwei Messperioden mit langem zeitlihen Abstand verglihen werdenkönnen, wobei einshränkend zu bemerken ist, dass aus der ersten Messphase imWinter 2006 nur die saubersten Filme ausgewählt wurden und aus der Mai/2006-Messphase wieder nur eine Präparation gewertet wurde. Im Jahr 2007 wurden dieseFilme im Wehsel mit Ablations�lmen präpariert. Dadurh entsteht eine Kopplungan die Ablations�lme.Aus genannten Gründen werden die Ergebnisse der Preplating�lme bei der Angabeder Drift des Teilerwertes ausgeshlossen.Bildet man den mit den jeweiligen Fehlern gewihteten Mittelwert aus den Datenaus Tabelle 6.5.4 unter Ausshluss der Preplating�lme so erhält man:
1

M

∂M

∂t
= 0, 61 ± 0, 09

ppmmonat (6.63)Dieser Wert kann nun mit der Teilerdrift von 2005 auf 2006 von 0,6 ppm/Monatverglihen werden. Es ist also anzunehmen, dass sih das Driftverhalten des Span-nungsteilers auh im zweiten Jahr niht stark geändert hat. Es sei aber daraufhinge-wiesen, dass beide Angaben lineare Interpolationen über 1 Jahr sind, die Linearitätdes Driftverhaltens ist damit niht belegt. Das wird erst bei kontinuierliher Span-nungskontrolle möglih.



Kapitel 7. Das Konversionselektronenspektrum von 83mKr 205
Kapitel 7DasKonversionselektronenspektrumvon adsobiertem 83mKrDas Spektrum der Konversionselektronen von adsorbiertem 83mKr auf HOPG wurdeaufgenommen. Dabei wurden sowohl die Konversionselektronen resultierend ausdem E3-Übergang (EΓ= 32151,7(5) [Ven06℄) als auh aus dem M1/E2-Übergang(EΓ=9400(10) eV [Kol72℄, bzw. 9405,9(8) eV [Pi92b℄) untersuht.Im folgenden werden zunähst die Ergebnisse der Anpassungen an die Daten tabel-larish angegeben: Amplitude, Linienbreite, Untergrund und die Position der Liniezunähst als unkorrigierter E0-Wert (entsprehend der Gleihung (6.5)). Im Flieÿ-text werden dann die Positionsangaben nah Gleihung (6.6) korrigiert. Abshlie-ÿend werden Vergleihswerte zu gasförmigem 83mKr angegeben, für die die Termeder Austrittsarbeits- und Spiegelladungskorrektur hinzukommmen.Es können zwei Angaben zur Linienposition gemaht werden: Die eine beeinhal-tet alle Korrekturen, die nötig sind um die Energie der Konversionselektronen vonadsorbiertem 83mKr zu beshreiben:

Ekin,ads = q(Umess − Uoffset) ·K ·M(1 +
1

M

∂M

∂U
(M · Umess − 20kV ))

−∂Eshift + ∂EErdf. (7.1)oder man kann im Hinblik auf einen Vergleih der Γ-Energie des Kernübergangs dieweiteren Terme der Austrittsarbeitsdi�erenz und der Spiegelladung miteinrehnen
Ekin,gas = Ekin,ads,spec + Erec,e − Erec,Γ − Espiegel + ∆Φ (7.2)mitErec,e: Rükstoÿenergie bei der Elektronenemission,EΓ: Rükstoÿenergie beim Kernübergang,



206 Kapitel 7. Das Konversionselektronenspektrum von 83mKrEspiegel=(1,74 ± 0,23) eV und
∆Φ=(-0,17±0,26)eVDie entsprehende γ-Energie ergibt sih dann in der Summe mit der Bindungsenergieder jeweiligen Shale:

Eγ = Ekin,gas + Ebin (7.3)Der Teilerwert M des Spannungsteilers wurde nah den bei der PTB gemessenenDriftwerten [Thu08℄ auf 1972,48669 im April 2007 bestimmt.Der Korrekturterm K ergibt sih aus etwa wöhentlihen Kalibrationen des Voltme-ters. Die erhaltenen Daten sind im Abshnitt 9.1 des Anhangs angegeben. Für denMesszeitraum des Spektrums ergibt sih dieser zu 0,9999984(1). Die Nullpunktsver-shiebung liegt bei 0,00000045 V. Das Einrehnen des letzteren Wertes verändert dieMessgröÿe um weniger als 0,9 meV und ist damit zu vernahlässigen.Der mittlere Potentialdurhhang des Spektrometers variiert von 156 meV (9LI) bis668 meV(32N2/3) je nah angelegter Spannung. Eine tabellierte Au�istung �ndetsih im Anhang (s. Tab. 9.4). Der Fehler wird mit 5 % abgeshätzt, was im höhstenFall 33 meV sind1. Auh die Elektronrükstoÿenergien variieren mit den Energiender Konversionselektronen zwishen 49 meV und 210 meV je nah Elektronenenergieund �nden sih ebenfalls tabelliert im Anhang.Die Γ-Rükstoÿenergien von 7 meV und 2 meV respektive werden berüksihtigt,können aber bei dieser Betrahtung vernahlässigt werden.Ausgehend von der Vershiebung der K-Linie unter Änderung der Erdfeldkorrektur-felder und den Messungen zur Variation der Quellposition wird ein Justage- undErdfeldkorrekturfehler mit (3,5±2) ppm abgeshätzt. Die Erdfeldkorrekturspulenkönnen durh Verkippung des magnetishen Feldes bezüglih des elektrishen Feldesdie Linienposition nur erniedrigen niht erhöhen.Die Austrittsarbeiten sind in Geihung (4.6) gegeben. Die Di�erenz der Austrittsar-beiten ergibt sih damit zu -0,17(26) eV.Die zuerwartende Spiegelladungsshift wurde nah Gleihung (6.38) bestimmt undliegt bei 1,74(23) eV für innere Shalen (s. a. Glg. (6.44)).Die dominierenden Unsiherheiten zur Bestimmung eines Absolutwertes zum Ver-gleih mit gasförmigem 83mKr sind die Unsiherheiten in der Austrittsarbeitsdi�e-renz von 260 meV und die Unsiherheit in der Gröÿe der Spiegelladung von 230 meV.Hinzu kommt die statistishe Genauigkeit des jeweilligen Fits und die Stabilitätsab-shätzung aus der K-32-Linie von 1 ppm.Gibt man also nur Untershiede in den Bindungsenergien an, reduziert sih der Fehlerauf den der Spannung und der Unsiherheit in der Linie, da die Austrittsarbeit unddie Spiegelladung für nahezu alle Shalen in erster Näherung gleih sein sollte. Bei1Durh eine zusätzlihe magnelnde Justage kann diese Unsiherheit natürlih ansteigen. Für diehier aber auh betrahteten Energiedi�erenzen spielt diese Unsiherheit aber keine Rolle, da für dasGros der hier vorgestellten Linien die Quelle niht bewegt wurde.



207genauerer Betrahtung ist eine Änderung der Spiegelladung in Abhängigkeit derGeometrie der Shale, aus der das Elektron herausgeshlagen wurde, zu erwarten.Dies gilt insbesondere für die Valenzshale [Kai80℄.Die Linienaufnahmen der Linien: LI -9, LII -9, LIII -9, MI1-9, MII2-9, MIII -9, NI -9,NII -9, NIII-9, LII -32, LIII -32 und der NI -32 wurden mit derselben niht bewegtenQuelle gemaht, mit der auh die K-32-Linie im Wehsel über die Dauer einer Wo-he gemessen wurde (s. Abshnitt 6.3.1.2). Die Linienaufnahmen der MII-32 undMIII -32 wurde mit einer separaten Quellpräparation zeitlih vor der erwähnten Wo-henmessung gemaht. Eine weitere Messung der NII/NIII-32 wurde ebenfalls miteiner separaten Quelle gemessen. Damit wurde das Spektrum zu einem Zeitpunktgemessen, in dem die Stabilität der Quelle durh die Stabilität der K-Linie belegtist. Desweiteren ist die Amplitude bis auf den radioaktiven Zerfall des Mutteriso-tops 83Rb stabil. Damit sind Vergleihe der einzelnen Intensitäten gut möglih underlauben Rükshlüsse auf die Verhältnisse der Konversionskoe�zienten von 83mKr .



208 Kapitel 7. Das Konversionselektronenspektrum von 83mKr7.1 Der 9.4 keV-Übergang7.1.1 Das Spektrum der Konversionselektronen des 9 keV-ÜbergangsDie LI -9-Linie wurde als einzige Linie mit einem Voigtpro�l ange�ttet (s.Abb. 7.1). Eine reine Lorentzform kann diese Daten im Gegensatz zu den übri-gen niht gut genug beshreiben (χ2/dof=3,29). Dies liegt daran, dass diese Liniemit 7,5 keV in der Nähe der Nahweisgrenze des Si-Detektors liegt und dort dasRaushen bereits sehr ausgeprägt ist. Nihtsdestotrotz konnte die Linie mit einemzusätzlihen Gaussanteil gut beshrieben werden. Die Elekronen wurden für dieseMessung niht wie in [Pi92b℄ durh ein zusätzlihes Potential an der Quelle be-shleunigt. Ein wesentliher Untershied zu den Ergebnissen von [Pi92b℄ ist dieerheblih geringere Breite der Linie von 3,72(19) eV. Dieser neue Wert ist aber inguter Übereinstimmung mit [Cam01℄.Die MII-9- und MIII-9-Linien wurden mit zwei Lorentzpro�len gleihzeitig gemein-sam ange�ttet (s. Abb. 7.1). Da die MII -9-Linie energetish sehr nahe an derMIII -9-Linie liegt, wurde Alternativ die MII -9-Linie mit einem zusätzlihen linearenUntergrund ge�ttet, der die Transmissionsverluste der MIII-9-Linie annähern soll (s.Abb. 7.1).
Ekin,ads = (9184, 353 ± 0, 148fit ± 0, 017stab ± 0, 031∆Ukorr

)eV (7.4)
Ekin,gas = (9182, 503 ± 0, 152vorige ± 0, 35spiegel,ϕ)eV (7.5)Die Linienposition liegt damit um -267 meV bei niedrigerer Energie mit einem

χ2/dof=26,63
25−3=1,21. Für die Breite der Linie ergab dieser Fit 1,0(3) eV.Es ist bekannt, dass die NII-9- und NIII-9-Linien nur 650 meV voneinander ent-fernt liegen [Moo58℄. Ihre Formen entsprehen bei gasförmigem Krypton annäherndDeltadistributionen, da die Löher in den Valenzshalen niht von anderen Hüllen-elektronen aufgefüllt werden können2. Lässt man also zwei Deltadistributionen zuund �xiert die Amplitude der höherenergetishen Linie, während die Amplitude derniederenergetisheren Linie(NII) relativ dazu freigelassen wurde, sowie den Abstandbeider zueienander auf 0,65 eV so ergeben sih die in Tabelle 7.1 angegebenen Fit-werte.

2Durh den Kontakt zum Substrat im Falle von adsorbiertem Krypton treten allerdings weitereFüllmehanismen hinzu, die dann zu einer messbaren Linienbreite führen können.



7.1.Der9.4keV-Übergang
209

Niveau Amplitude Position σl Untergrund Eads in eV χ2/dofin 1/s in eV in eV in 1/s Egasin eV2s1/2 112 ±1.0 7481.108 ±0.035 3.72 ± 0.19 ∗ 19.9±0.3 7481,050 ±0, 034fit ± 0, 017stab ± 0, 026∆Ukorr

32,81
27−5= 1,49LI 7479,187 ±0, 046vorige ± 0, 35spiegel,ϕ2p1/2 13.2 ± 0.4 7674.702 ± 0.056 1.29 ± 0.14 20.3 ± 0.1 7674,646 ±0, 055fit ± 0, 017stab ± 0, 027∆Ukorr

29,27
27−4=1,27LII 7672,784 ±0, 063vorige ± 0, 35spiegel,ϕ2p3/2 10,4 ± 0,2 7727,452 ± 0,063 1,58±0,16 15,1 ± 0,1 7727,397 ±0, 063fit ± 0, 017stab ± 0, 027∆Ukorr

30,12
35−4=0,97LIII 7725,536 ±0, 71vorige ± 0, 35spiegel,ϕ3s1/2 105.9 ± 0.6 9113,540 ±0,034 3,123 ± 0,004 167,2 ± 0,3 9113,472 ±0, 034fit ± 0, 017stab ± 0, 031∆Ukorr

32,44
35−4=1,05MI 9111,621 ±0, 049vorige ± 0, 35spiegel,ϕ3p1/2 2.8 ± 0.3 9184.687 ± 0.148 0.63 ± 0.39 6,2 ± 0.2 9184,620 ±0, 148fit ± 0, 017stab ± 0, 031∆Ukorr

26,70
39−7= 0,83M∗∗

II 9182,770±0, 152vorige ± 0, 35spiegel,ϕ3p3/2 2.8 ± 0.2 9192.292 ± 0.142 1.1 ± 0.4 3.41 ± 0.08 9192,225±0, 139fit ± 0, 017stab ± 0, 031∆Ukorr

26,70
39−7= 0,83MIII 9190,375±0, 144vorige ± 0, 35spiegel,ϕ4s1/2 6.3 ± 0.2 9378.982 ± 0,006 0,288 ±0,093 19,8 ± 0,1 9378,910 ±0, 006fit ± 0, 017stab ± 0, 032∆Ukorr

46,72
44−4= 1,2NI 9377,061 ±0, 046vorige ± 0, 35spiegel,ϕ4p1/2 0,44±0,12 9391,472± 0,126 0∗∗∗ 19,4± 0,4 9391,400±0, 179fit ± 0, 017stab ± 0, 032∆Ukorr

30,83
44−3 = 0,75NII 9389,551±0, 183vorige ± 0, 35spiegel,ϕ)4p3/2 0,4 fest 9392,122 ± 0,126 0∗∗∗ 19,0±0,1 9392,050 ±0, 179fit ± 0, 017stab ± 0, 032∆Ukorr

30,83
44−3 = 0,75NIII 9390,201±0, 183vorige ± 0, 35spiegel,ϕTabelle 7.1:

∗: Hier wurde ein Voigtpro�l ange�ttet. Der Gaussanteil der Breite betrug: (1.381 ± 0.141)eV.

∗∗: Hier wurde alternativ ein Fit mit einem linearen Untergrund ange�ttet, der die ausklingende Amplitude der MIII-Linie simulieren sollte.

∗∗∗: Hier wurde eine δ-Distribution angenommen.
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Abbildung 7.1: Das gemessene Spektrum des M1/E2-Überganges ist hieraufgetragen. Es wurden nur die Rohdaten ohne weitere Korrekturen hierfür verwendet.Bei den N2/N3-Linien wurden zur Darstellung der Position shmale Lorentzkurveneingezeihnet. Die Daten wurden aber mit Deltadstributionen angepasst.



7.1. Der 9.4 keV-Übergang 2117.1.2 Bestimmung 9.4 keV ÜbergangsenergieNah Glg. (7.3) lässt sih aus dem gemessenen Spektrum der Konversionselektronendie γ-Energie des zugrundeliegenden M1/E2-Kernübergangs bestimmen. Zunähstwird überprüft, ob es niveauabhängige Linienpositionsvershiebungen durh die Ad-sorbtion gibt. Dazu werden alle bekannten linienabhängigen Korrekturterme einge-rehnet und die Bindungsenergien für gasförmiges 83mKr aufaddiert. Die Korrekturder Spiegelladung und der Austrittsarbeitsdi�erenz wird also zunähst niht ergänzt.Zur Bestimmung der Übergangsenergie Eγ müssen die Rükstoÿterme aber zusätzlihberüksihtigt werden.
Eγ,ads = Ekin,ads,rec + Ebin,gas (7.6)

Ekin,ads,rec = Ekin,ads + Erec,e −Erec,γ (7.7)Diese Werte3 werden in Tabelle 7.2 zusammengetragen. Der Wert Eγ,ads kann nohniht direkt verglihen werden mit der Kernübergangsenergie.Niveau Ekin,ads,rec ∆Ekin,ads,rec Ebin,lit ∆Ebin,lit Eγ,ads ∆Eγ,adsin eV in eV in eV in eV in eV in eVLI 7481,097 0,046 1921,400 0,800 9402,497 0,801LI 7481,097 0,046 1924,600 0,300 9405,697 0,304LII 7674,694 0,063 1731,910 0,030 9406,604 0,070LIII 7727,446 0,071 1679,210 0,030 9406,656 0,077MI 9113,531 0,049 292,800 0,300 9406,331 0,304MII 9184,680 0,152 222,300 0,100 9406,980 0,182M∗
II 9184,412 0,152 222,300 0,100 9406,713 0,182MIII 9192,285 0,144 214,350 0,090 9406,635 0,170NI 9378,970 0,046 27,400 0,200 9406,989 0,205NII 9391,339 0,183 14,650 0,000 9406,111 0,183NIII 9392,111 0,183 14,000 0,000 9406,713 0,183Tabelle 7.2: Tabelle der kondensierten Konversionselektronenenergien undBindungsenergien des 9keV-Übergangs

∗: bezeihnet der Fit mit linearem Untergrundterm3Eine vollständigere Au�istung der Literaturbindungsenergien mit Referenzen be�ndet sih imAnhang.



212 Kapitel 7. Das Konversionselektronenspektrum von 83mKrDie Literaturwerte bzgl. der Bindungsenergie der LI variieren stark (s. [Sie69℄ und[Dra04℄). Mit den vorliegenden Daten kann der Wert EBin,LI=1924,6(3) aus [Dra04℄siher ausgeshlossen werden4.Der Mittelwert für die Energie des 9keV-Kernübergangs noh ohne die Spiegelladungs-und Austrittsarbeitskorrektur ergibt sih zu
Eγ,ads,9 = (9406, 623 ± 0, 047)eV (7.8)mit einem χ2/dof=4,13

5−1=1,08, wenn man nur über die L- und M-Linien5 mittelt (s.Abb. 7.2). Eine Datenanpassung mit einer Konstanten ist also möglih. Damitist keine niveauabhängige Abweihung der Linienposition im Untershied zu dengleihen Linien bei gasförmigem 83mKr aufgetreten. Die zusätzlihen Korrekturterme(Spiegelladung und Austrittsarbeitskorrektur) können also bei dieser Genauigkeit derMessung für beide Shalen gleihermaÿen angewendet werden.Mit diesem Wert lässt sih die LI -Bindungsenergie angeben:
EBin,LI = 9406, 627(47) − 7481, 097(46)eV (7.9)

= 1925, 53 ± 0, 065 ± 0, 34eV (7.10)Aus den Di�erenzen der MI -9 zu MII-9 und MIII-9 einerseits und der Di�erenzder K-32 zu den LII -32 und LIII -32 lässt sih die Unsiherheit durh eine mögliheShalenabhängigkeit auf 0,34 eV abshätzen.Mit Glg. (7.8) und zusätzliher Spiegelladungskorrektur und Austrittsarbeitskorrek-tur ergibt sih für den Kernübergang:
Eγ,9 = (9404, 71 ± 0, 35)eV (7.11)Dieser Wert kann nun mit den Werten 9400(10) eV[Kol72℄ und 9405,9(8) eV [Pi92b℄verglihen werden. Eine separate Bestimmung der Energie dieses Kernübergangsanalog zur Bestimmung Energie des 32-keV-Übergangs [Ven06℄ ist aktuell in Arbeit[Ven08℄.Eine weitere Bestimmung der 9 keV-Übergangsenergie unabhängig von den gemah-ten Korrekturen zu Austrittsarbeit und Spiegelladung sind möglih, indem man sieausgehend von [Ven06℄ und der hier bestimmten Energiedi�erenz zwishen 32 keV-und 9 keV-Übergang ableitet. Diese Rehnungen �nden sih im Abshnitt 7.2.2 imAnshluss an die Dokumentation der Bestimmung der Energie des 32 keV-Übergangs.Die NI -9, NII -9 und NIII-9-Linien ergeben im Mittel Eγ,9-Werte von (0,48± 0,12) eVweniger als die anderen gemessenen Linien. Bei einer Reduktion der Spiegelladungum 80 % für die Valenzshalen NII und NIII wie in [Kai80℄ würden die N-Linien um0,33 eV relativ zu den anderen Linien vershoben und damit näher an die übrigenLinien heranreihen.4Die Autoren von [Dra04℄ räumen selbst Zweifel an dem experimentellen Wert ein [Dra08℄.5Es wurde der mit ∗ bezeihnete Wert benutzt.
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NiveauAbbildung 7.2: Stabilität der 9 keV Übergangsenergie zeigt eine deutlihe Ab-weihung für die Energie die LI -9 Linie, wenn (a) der Wert 1921,4 aus [Dra04℄ benutztwird. Unter Verwendung des älteren Wertes aus [Sie69℄ (b) verringert sih die Abwei-hung vom Mittelwert der übrigen Linien. Klammert man den ersten Wert aus undbildet das gewihtete Mittel über die Daten der L- und M-Linien, so ergibt sih einWert von (9406,62±0,05) eV, welher hier in dunkelblau mit hellblauen Fehlerbalkeneingezeihnet ist.



214 Kapitel 7. Das Konversionselektronenspektrum von 83mKr7.2 Der 32 keV-Übergang7.2.1 Das Spektrum der Konversionselektronen des 32 keV-ÜbergangsNahezu alle Linien dieses E3-Übergangs6 mit Energien oberhalb von 30 kV konntenmit einem Voigtpro�l am besten beshrieben werden. Dies erklärt sih mit demzunehmenden Raushen der Hohspannung in diesem Bereih.Die MII -32- und MIII-32-Linien wurden zunähst mit zwei Voigtpro�len gemeinsamange�ttet (s. Abb. 7.3). Da die MII-Linie energetish aber sehr nahe an der MIII-Linie liegt, wurde Alternativ die MII-Linie wieder wie auh shon Abshnitt 7.1.1mit einem zusätzlihen linearen Untergrund angepasst, der die Transmissionsverlusteder MIII-Linie annähern soll (s. Abb. 7.3).
Ekin,ads = 31930, 898 ± 0, 017fit ± 0, 017stab ± 0, 334∆Ukorr

eV (7.12)
Ekin,gas = 31929, 190 ± 0, 335vorige ± 0, 35spiegel,ϕ) (7.13)Die Breite der Linie lag damit bei 1,7(1) eV.Die NII-32- und NIII-32-Linien müssten zunähst mit zwei Deltadistributionen, d.h.der reinen Transmissionsfunktion ange�ttet werden. Das Signal der Linien ist aberverrausht. Deshalb wurden zunähst zwei Gausskurven mit festem bekanntem Ab-stand ange�ttet. Deren Breiten lagen aber in der Gröÿenordnung des Abstands derbeiden Linien, sodass nur der Fit einer einzelnen gemeinsamen Gausskurve sinnvollist (s. Abb. 7.3).

6In [Ram06℄ wird eine geringe Beimishung eines M4-Übergangs mit einem Anteil von
δ2=1,4(37) ·10−4 erwähnt, die in [Nu01℄ unerwähnt bleibt und hier deshalb auh niht weiterberüksihtigt wird.
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Abbildung 7.3: Das gemessene Spektrum des E3-Übergang ist hier aufgetragen.Es wurden nur die Rohdaten ohne weitere Korrekturen hierfür verwendet.



216
Kapitel7.D

asKonversio
nselektronens

pektrumvon
83m Kr Niveau Amplitude Position σl σg Eads in eV χ2/dofin 1/s in eV in eV in eV Egasin eV1s1/2 440 ±15 17826,309±0,001 2,70±0,06 17826,181±0,001fit±0,017stab±0,057∆Ukorr

30,06
24−4=1,25K 17824,381±0,059vorige±0,35spiegel,ϕ2p1/2 353 ± 3 30421,856 ± 0,020 1,165 ±0,069 30421,639 ±0, 018fit ± 0, 017stab ± 0, 094∆Ukorr

19,33
23−4=1,02LII 30419,921 ±0, 097vorige ± 0, 35spiegel,ϕ)2p3/2 587 ± 2 30474,575 ±0,006 1,108 ± 0,013 0,388 ± 0,0001 30474,357 ±0, 006fit ± 0, 017stab ± 0, 094∆Ukorr

21,99
26−5= 1,05LIII 30472,639 ±0, 096vorige ± 0, 35spiegel,ϕ3p1/2 58,6 ± 0,5 31931,274 ± 0,006 1,230 ±0,061 0,403± 0,027 31931,046 ±0, 006fit ± 0, 017stab ± 0, 334∆Ukorr

46,10
50−8=1,10MII 31929,338±0, 335vorige ± 0, 35spiegel,ϕ)3p3/2 105 ± 0,3 31938,960 ±0,006 1,322±0,018 0,403± 0,027 31938,731±0, 006fit ± 0, 017stab ± 0, 334∆Ukorr

46,10
50−8=1,10MIII 31937,023±0, 335vorige ± 0, 35spiegel,ϕ)4s1/2 0,8 ± 0,4 32124,625 ± 0,963 0,4±fest 32124,176 ±0, 963fit ± 0, 017stab ± 0, 099∆Ukorr

11,21
14−4= 1,12NI 32122,688 ±0, 968vorige ± 0, 35spiegel,ϕ)4p 224 ± 1 32139,377 ± 0,010 0,608±0,013 32139,147±0, 010fit ± 0, 017stab ± 0, 099∆Ukorr

27,95
22−4= 1,55NII/III 32136,750±0, 101vorige ± 0, 35spiegel,ϕ)Tabelle 7.3



7.2. Der 32 keV-Übergang 2177.2.2 Bestimmung der 32 keV-ÜbergangsenergieZunähst wird auh hier, wie shon in Abshnitt 7.1.2, überprüft, ob niveauabhängigeLinienpositionsvershiebungen durh die Adsorbtion auftraten. Dazu wird wieder derWert von Eγ,ads (s. Glg. (7.7)) bestimmt.Niveau Ekin,ads,rec ∆Ekin,ads,rec Ebin,lit ∆Ebin,lit Eγ,ads ∆Eγ,adsin eV in meV in eV in meV in eV in meVK 17826,291 59 14327,26 40 32153,55 71LII 30421,831 97 1731,91 30 32153,74 102LIII 30474,549 96 1679,21 30 32153,76 101MII 31931,248 335 222,2 100 32153,45 350MIII 31938,933 335 214,35 90 32153,28 347NII/III 32139,350 101 14,08 32153,43 101Tabelle 7.4: Tabelle der Konversionselektronen und Bindungsenergien des 32keV-ÜbergangsDer Mittelwert für die Energie des Eγ,ads des Übergangs noh ohne der Spiegelladungs-und Austrittsarbeitskorrektur ergibt sih zu
Eγ,ads,32 = 32153, 65 ± 0, 05eV (7.14)mit einem χ2/dof=3,92

3−1=1,96, wenn man nur über die K-, L und M-Linien mittelt(s. Abb. 7.3). Auh hier ergibt sih also wieder die Möglihkeit, die inneren Shalen(K, L und M) bzgl. weiterer Korrekturterme, die den Untershied zwishen gasför-migem und adsorbiertem 83mKr ausgleihen, gleih zu behandeln7. Mit zusätzliherSpiegelladungs- und Austrittsarbeitskorrektur ergibt sih
Eγ,32 = 32151, 74 ± 0, 35eV (7.15)Dieser Wert kann mit dem Wert von 32151,7(5) eV [Ven06℄ verglihen werden. Eszeigt sih das beide Werte in guter Übereinstimmung sind. Dies bestätigt die ange-wendeten Korrekturen bezüglih der Austrittsarbeit und der Spiegelladung.7Die hier angegebenen Daten für die M-Linien wurden niht mit derselben Quellpräparationgemessen wie die anderen angegeben Linien. Ein Vergleih einer K-Linienposition, die mit dergleihen Quelle wie die M-Linien gemessen wurde, zeigte nur eine Abweihung von 1 meV gegenüberder K-Linie, die mit der Quelle gemessen wurde, mit der die übrigen Linien gemessen wurden. DieM-Linien wurden aber fälshliherweise mit einem zusätzlihen Teilerverhältnis, welhes im Fluke-Voltmeter eingespeihert war, gemessen. Der genaue Wert konnte im Nahhinein niht eindeutigermittelt werden und erklärt den stark vergröÿerten Fehler in der Positionsangabe.



218 Kapitel 7. Das Konversionselektronenspektrum von 83mKrDie Valenzshalen NII/NIII ergeben einen Wert von 32153,4(1) eV ohne Austrittsarbeits-und Spiegelladungskorrektur. Dieser Wert liegt etwas niedriger als der, der sih ausden Konversionselektronen der Shalen K, L und M ergibt. In [Kai80℄ und [Pi92b℄wurde eine Reduktion der Spiegelladung für die Valenzshale auf nur 80% ange-nommen. Wendet man also nur 80% der Spiegelladungskorrektur auf die NII/NIII-Shalen an, so ergibt sih eine Erhöhung der γ-Energie, die aus den N-Linien be-stimmt würden, um eben (0,33±0,2) eV.
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NiveauAbbildung 7.4: Die Stabilität des 32 keV Übergangsenergie ist hier aufgetra-gen. Austrittsarbeitskorrektur und Spiegelladungsterm sind niht miteingerehnet. Dieeingetragende Linie entspriht dem gewihteten Mittel über die K-, L- und M-Linien.7.2.3 Die Di�erenz der ÜbergangsenergienWenn man möglihe shalenabhängige Untershiede der Bindungsenergien für die in-neren Shalen K, L und M vernahlässigt, dann kann man die Di�erenz der Energiender beiden Kernübergänge aufgrund der vorliegenden Daten (s. Glg. (7.8) und Glg.(7.14)) angeben zu:
Eγ,32 − Eγ,9 = 22747, 027 ± 0, 069eV (7.16)



7.3. Breiten der Konversionselektronenlinien 219Unabhängig von hier angeführten Korrekturen der Spiegelladung und Austrittsarbeitlässt sih damit ausgehend von [Ven06℄ die Energie Eγ des zweiten Kernübergangsangeben zu:
Eγ,9 = 32151, 7(5) eV − 22747, 03(7) eV (7.17)

= 9404, 7(5) eV (7.18)Zusätzlih kann man die Di�erenz der beiden Kernübergänge auh durh den direktenVergleih der Energie der Konversionselektronen nah Shalen getrennt angeben (s.Tab. 7.5).Orbital Ekin,ads,rec,32 ∆Ekin,ads,rec,32 Ekin,ads,rec,9 ∆Ekin,ads,rec,9 Di�erenzin eV in meV in eV in meV in eVLII 7674,694 63 30421,831 97 22747,137± 0,116LIII 7727,446 71 30474,549 96 22747,103± 0,119Tabelle 7.5: Eine Tabelle der Di�erenz der Energie der Kernübergänge füreinzelne Orbitale ist hier angegeben.Der Mittelwert aus beiden aus Tab. 7.5 ergibt in Übereinstimmung mit Glg. (7.16):
∆Eγ = 22747, 121 ± 0, 083eV (7.19)Die Energie des M1/E2-Übergangs beläuft sih damit auf:

Eγ,9 = 32151, 7(5) − 22747, 121(83)eV (7.20)
= 9404, 6(5)eV (7.21)7.3 Breiten der KonversionselektronenlinienIn [Cam01℄ werden die in der folgenden Tabelle (7.6) aufgelisteten theoretishenBreiten der Konversionslinien angegeben. Die Breite der Linie ist bedingt durh dieRate des Füllens des entstandenen Lohs. Strahlungs-, Auger- und Costers-Kronig-Übergänge (Übergänge innerhalb derselben Hauptshale) werden als möglihe Füll-prozesse angenommen. Die Breiten deken sih mit den theoretishen Annahmen imRahmen ihrer Unsiherheiten. Ausnahmen stellen ansatzweise die MII-Linien dar,die sih auf dem Sokel der höherenergetishen MIII-Linie im integrierenden Spek-trometer be�nden. Läÿt man einen linearen Untergrundanteil im Fit zu, um demTransmissionsverlustspektrum der MIII-Linie gereht zu werden, erhält man eineBreite von 1,7± 0,14 eV für den 32 keV Übergang und 1,0±0,3 eV für den 9 keV-Übergang, im Mittel also (1,57 ± 0,13) eV, was sih mit den theoretishen Wertendekt.



220 Kapitel 7. Das Konversionselektronenspektrum von 83mKrName Breite in eV Breite in eV mittlere Breite in eV Breite in eV(32keV) (9keV) diese Arbeit aus Ref.[Cam01℄K 2,70±0,06 2,70±0,06 2,71±0,27LI 3,72±0,19 3,72±0,19 3,75±0,94LII 1,03±0,07 1,29±0,14 1,08±0,06 1,25±0,38LIII 1,086±0,019 1,58±0,16 1,1±0,02 1,19±0,36MI 3,12±0,004 3,12±0,004 3,5±0,35MII∗ 1,230±0,061 0,63±0,38 1,57±0,13 1,6±0,16MIII 1,322±0,018 1,11±0,36 1,28 ±0,02 1,1 ±0,11NI 0,29±0,09 0,29±0,09 0,4 ±0,04Tabelle 7.6: Die Breiten der Konversionselektronenlinien sind hier für beideÜbergänge getrennt angegeben. Daraus wurde ein gemeinsamer Mittelwert berehnet(zu dem mit ∗ markierten Wert s.a. Flieÿtext).7.4 Relative Intensitäten KonversionselektronenlinienDa die vorgestellten Messungen zum Spektrum der Konversionselektronen im Groÿ-teil mit einer Quelle nah einer einzelnen Quellpräparation durhgeführt wurden8,ist es möglih die relative Stärke der einzelnen Linien miteinander zu vergleihen.Dabei muss erwähnt werden, dass die hier aufgeführten Intensitäten nur den Beträ-gen der jeweiligen Hauptlinien entnommen sind und weitere Beiträge der shake-upund shake-o� Prozesse unberüksihtigt bleiben.Der 32 keV-Übergang ist ein reiner E3 Übergang9 mit einem Konversionskoe�zientenfür die Summe der Elektronenlinien von
α(32keV ) =

Ie
Eγ |32

= 2035 (7.22)Der 9 keV-Übergang ist eine Kombination aus einem M1- und einem E2-Übergang.Bei Übergängen mit gemishter Multipolarität wird das Mishungsverhältnis mit δangegeben, wobei theoretish gilt:
α(9keV ) =

α(M1) + δ2α(E2)

1 + δ2
(7.23)Für den hier vorliegenden Fall gilt [Nu01℄:

δ = 0, 0129(3) (7.24)8Au�istung am Beginn dieses Kapitels9In [Ram06℄ wird dieser Übergang als eine Mishung aus E3 und M4 Übergang behandelt, wobeiein δ2=1,410−4 angegeben wird.



7.4. Relative Intensitäten Konversionselektronenlinien 221angegeben, und einem Konversionskoe�zient [Nu01℄ für die Summe der Elektro-nenlinien von
α(9keV ) =

Ie
Iγ |9

= 17, 09(5) (7.25)Die Unsiherheiten der gemessenen Intensitäten des E3-Übergangs dieser Arbeit wer-den aufgrund leiht veränderter Auswertefenster und abklingender Amplitude überdie Dauer einer Wohe auf 10 % abgeshätzt. Die Unsiherheiten des zweiten Über-ganges (M1/E2) sind stärker aufgrund des Detektorraushens. Es werden hierfürebenfalls zunähst 10% angesetzt. Dem Detektorraushen wird hier zusätzlih durheine paushale Unsiherheit von 5 1/s Rehnung getragen Die Amplitudenverhält-nisse der Übergänge werden mit den Konversionskoe�zienten aus [Rös78℄ verglihen,indem die Linien einmal auf die Intensität der LI -Linie und das andere Mal auf dieIntensität des K-Linie normiert werden. Die einzelnen Werte der Konversionskoe�-zienten für die einzelnen Shalen sind aus [Rös78℄ entnommen und in den Tabellen7.4 und 7.4 angegeben.Name mitt. rel. Intensität rel. Intensität rel. Intensität Konversionskoe�.in s−110 bzgl. LI-Linie bzgl. L1-Linie [Rös78℄ aus Ref.[Rös78℄LI 112±14 1 1 11,9±0,6LII 13±5 0,12±0,05 0,113±0,008 1,35±0,07LIII 10±5 0,09±0,05 0,087±0,006 1,04±0,05MI 106±12 0,95±0,16 0,17±0,01 1,98±0,1MII 3±5 0,03±0,05 0,018±0,001 0,22±0,01MIII 3±5 0,03±0,05 0,014±0,001 0,168±0,008MIV 3·10−4± 2·10−5 0,003±0,0002MV 2·10−4±2·10−4 0,003±0,0002NI 6±5 0,056±0,05 0,020±0,001 0,25±0,01NII 2±5 0,01±0,05 0,0017± 1·10−4 0,020±0,001NIII 1±5 0,004±0,05 0,0012± 1·10−4 0,015±0,001NII/NIII 2±5 0,02±0,05 0,0042± 1·10−4 0,035±0,001gesamt 256±23 2,3±0,4 1,4±0,1 16,99±0,85Weitere Werte für Amplitudenverhältnisse innerhalb des 32keV-Überganges sind inTabelle 7.7 eingetragen, die des 9 keV-Überganges �nden sih in Tabelle 7.8. Siekönnen mit den experimentellen Werten aus [Kol72℄ und den theoretishen nah[Rös78℄ verglihen werden. Insbesondere für das Verhältnis M23
M1 ergibt sih hier trotz



222 Kapitel 7. Das Konversionselektronenspektrum von 83mKrder groben Fehlerabshätzung ein Wert in deutlih besserer Übereinstimmmung mitden theoretish Berehnungen als in [Kol72℄.Name mitt. rel. Intensität rel. Intensität rel. Intensität Konversionskoe�.in s−1 bzgl. K-Linie bzgl. K-Linie[Rös78℄ aus Ref.[Rös78℄K 440±44 1 1 476±24LI 0,067±0,003 31,7±1,6LII 353±35 0,8 ±0,1 1,04±0,08 494±25LIII 587±59 1,3±0,2 1,6±0,2 765±38MI 0,011±0,001 5,2±0,3MII 59±6 (0,13±0,02) 0,177±0,009 84±4MIII 105±11 (0,24±0,03) 0,273±0,014 130±7NII/NIII (19) 0,04±0,01 0,04±0,001 19,1±1gesamt 1563± 82 3,5±0,4 4,2±0,9 2011±101Name Amplitudenverhältnisse bei E3 theo. Werte aus [Ram06℄ exp. Werte ausRHFSa BTNTRb RNIT  [Kol72℄K/L 0,47±0,06 0,3950 0,3727 0,3863 0,36(1)LII/LIII 0,60±0,01 0,6391 0,6381 0,6383 0,77(3)L/M 4,7±0,6 5,908 5,926 5,946 5,6(1)N/M 0,11±0,01 ... 0,0734 0,0733 0,087(6)aRelativistishe Hartree-Fok MethodebDira-Fok-Methode: Austaushterme der Wehselwirkung zwishen den gebundenen Elektro-nen und zwishen den gebundenen Elektronen und dem emittierten Elektron sind berüksihtigt,das entstehende Loh bleibt aber unberüksihtigt.wie BTNR, aber mit zusätzliher Berüksihtigung des ShalenlohsTabelle 7.7: Amplitudenverhältnisses beim 32 keV-ÜbergangName Amplitudenverhältnisse bei M1/E2 Werte aus [Kol72℄ Werte nah [Rös78℄
M23
M1

0,06±0,07 2,19±0,013 0,196±0,012
N
M 0,08±0,08 0,163±0,024 0,120±0,007Tabelle 7.8: Amplitudenverhältnisses beim 9 keV-Übergang



Kapitel 8. Zusammenfassung und Ausblik 223
Kapitel 8Zusammenfassung und AusblikNeutrinos nehmen aufgrund ihrer speziellen Eigenshaften eine Sonderrolle unterden Elementarteilhen ein: Ihre Wehselwirkungsfähigkeit ist extrem gering, ihreAnzahl aber groÿ, sie sind frei von elektromagnetisher Ladung und haben eine sokleine Ruhemasse, dass diese lange Zeit mit Masselosigkeit gleihgesetzt wurde. Fürwehselwirkungsarme Teilhen sind gröÿte Distanzen und Energiedihten noh trans-parent. Damit sind Neutrinos optimale Sonden zur Erörterung astrophysikalisherFragestellungen. Sehr leihte Teilhen beein�ussen darüberhinaus die Strukturbil-dung im Universum, bei der sie als heisse dunkle Materie zur Reduktion kleinererMaterieballungen führen und so die Entwiklung der Struktur des Universums vonder Zeit der Entkopplung des kosmishen Mikrowellenhintergrundes bis zur heuti-gen Galaxienverteilung mit erklären helfen. Daneben erlaubt ihre elektromagneti-she Ladungsfreiheit, dass die Untersheidung zwishen Teilhen und Antiteilhenbei Neutrinos als einzigen Elementarteilhen redundant sein könnte. Gerade dieabsolute Massenskala des Neutrinos kann dabei als Shlüssel zur Erweiterung desStandardmodells angesehen werden.Das KATRIN (KArlsruhe TRItium Neutrino)-Experiment wird die Neutrinomasseanhand des Tritium-β-Zerfalls erforshen. Dazu wird wie auh bei den direkten Vor-gängerexperimenten in Mainz und in Troitsk ein MAC-E-Filter eingesetzt. Dies istein elektrostatisher Energie�lter, bei dem zusätzlih ein inhomogenes Magnetfeldeingesetzt wird, um den Elektronenimplus an der Filtershwelle zu kollimieren undden Elektronen�uss von der Quelle zum Detektor zu leiten. Basierend auf den Er-fahrungen und Erkenntnissen aus Mainz und Troitsk wird eine Sensitivität auf dieNeutrinomasse von 0,2 eV angestrebt. Um dieses Ziel zu erreihen, ist es nötig,nahezu jeden experimentellen Parameter deutlih gegenüber den Vorgängerexperi-menten zu verbessern und so die systematishen Unsiherheiten zu begrenzen.Ein wesentliher Beitrag zur systematishen Unsiherheit des KATRIN-Experimentsist die Stabilität der Hohspannung, die das Niveau des Analysierpotentials desKATRIN-Hauptspektrometers de�niert. Bei gleihmäÿiger Verteilung der systemati-shen Unsiherheiten auf die vershiedenen erwarteten und identi�zierten Ursahen,ergibt sih als Anforderung an die Stabilität der Hohspannung ein Grenzwert von60 meV. Das enspriht bei 18 keV (≈Endpunkt des Tritium-β-Spektrums) einer Prä-zision von 3ppm.



224 Kapitel 8. Zusammenfassung und AusblikDie Hohspannung wird zunähst von einem Präzisionsspannungsteiler [Thu08℄ über-waht. Ein solh aufwendiges Präzisionsexperiment wie KATRIN kann aber nihtauskommen, ohne eine so wihtige Messgröÿe wie die Gröÿe des Analysierpotentialsmit Redundanz zu bestimmen. Eine Langzeitstabilität über mehrere Jahre Messzeitim ppm Bereih kann bei keinem Präzisionshohspannungsteiler vorrausgesetzt wer-den. Ein geringes wenn auh relevantes zeitlihes Driftverhalten von 0,6 ppm/Monatwurde bei dem verwendeten Spannungsteiler im ersten Jahr nah seiner Fertigstellungmit Präzisionsmessungen bei der PTB-Braunshweig nahgewiesen. Darüberhinausist weder belegt, ob dieses Driftverhalten linear mit der Zeit ist, noh ob kurzzeitigeIrregularitäten zu erwarten sind. Deshalb muss die Stabilität des Spannungsteilerszusätzlih überwaht werden.Um Driften der Hohspannungsmessung in Abhängigkeit von der Zeit zu identi�-zieren, werden bei KATRIN Kalibrationsquellen eingesetzt, deren Stabilität daherrührt, dass die Energie der emittierten Elektronen an einen atomaren und/oder nu-klearen Übergang gekoppelt ist. Das kann in Form von Photoelektronen aber auhin Form von Konversionselektronen geshehen. Diese Kalibrationsquellen werden al-ternativ zur Tritiumquelle an das Hauptspektrometer und permanent synhron anein zweites Spektrometer (Monitorspektrometer) mit identisher Hohspannung an-geshlossen und dort ausgemessen. Das zeitlihe Verhalten dieser an sih stabilenQuellen kann dann zur Anzeige der Drift der Hohspannungsmessung genutzt wer-den.Hier wurde eine Kalibrationselektronenquelle aufgebaut und getestet, die auf einemKonversionsprozess beruht und die so ihre Stabilität aus der Anregungsenergie einesnuklearen isomeren Übergangs in den Grundzustand und der elektrishen Bindungs-energie des emittierten Hüllenelektrons bezieht. K-32-Konversionselektronen von
83mKr haben eine Energie von 17,83 keV und eine Breite von 2,7 eV. Damit sindsie bestens geeignet, die Hohspannung zu kontrollieren, die für die Messung desEndpunktbereihs des Tritium-β-Spektrums nötig ist.Die Halbwertszeit von 83mKr beträgt nur 1,83 h. Damit kann keine dauerhafte Kon-tamination des Spektrometers durh unbeabsihtigtes Handeln herbeigeführt wer-den. Die im Rahmen dieser Arbeit aufgebaute kondensierte 83mKr-Quelle kanndamit niht nur im Monitorspektrometer sondern auh im Hauptstrahlengang desKATRIN-Aufbaus eingesetzt werden.Die kurze Halbwertszeit und darüberhinaus die Flühtigkeit des Edelgases maht esandererseits aber nötig, die 83mKr-Atome zu lokalisieren. Im Rahmen dieser Dis-sertation wurde dazu eine Quelle aufgebaut, bei der 83mKr auf eine Graphitunter-lage des Typs HOPG (Highly Oriented Pyrolithi Graphite) aufkondensiert wurde,und am Mainzer Neutrinomassenspektrometer zusammen mit dem neuen KATRIN-Spannungsteiler auf ihrer beider Stabilität hin getestet wurde. Die besondere Shwie-rigkeit bei einer kondensierten 83mKr-Quelle ist einerseits die Reproduzierbarkeit dereinzelnen Filmpräparationen, die die Stabilität der K-32-Konversionselektronen ge-währleisten muss, andererseits das shwer aufzulösende Problem, wie im Falle eineraufgetretenen Instabilität darüber zu urteilen ist, was die Ursahe der Instabilitätwar, wenn Kalibrationsquelle und Messgerät gleihzeitig ohne sihere externe Refe-renz vorliegen.



225Von seiten der Quelle sind folgende Ursahen für eine Instabilität zu erwarten: ImLaufe der Zeit können sih die Austrittsarbeit des Substrats und die Bindungsener-gien, insbesondere die des geladenen Endzustands des Konversionsprozesses, ändern.Beides geshieht im wesentlihen durh die Präsenz von Fremdmaterial, d.h. im we-sentlihen durh die Adsorbtion von Restgas. Deshalb wurde ein Vakuumsystem mitp ≈ 1 · 10−11 mbar über einem HOPG-Substrat aufgebaut, welhes mittels Laserab-lation vor jeder Filmpräparation gereinigt wurde. Damit konnte eine Stabilisierungder Substratbelegung erreiht werden, die mit Ellipsometrie überwaht wurde. DieTemperatur des Substrats wurde bis kurz unter die Desorbtionsshwelle von 83mKrgebraht als Kompromiss zwishen dem Erhalt von Zählrate und der Minimierungvon Restgasadsorbtion.Eine Überwahung der Stabilität der Retardierungsspannung des KATRIN-Spektro-meters fuÿt aber niht alleine auf eine stabile Kalibrationsquelle und eine stabileSpannungsmessung. Ebenso wihtig sind die Bedingungen der Spektrometer. DieEin�üsse des Erdmagnetfeldes, bzw. dessen Korrekturen durh magnetishe Quer-felder, die Justage der Quelle und des Detektors im Spektrometer sowie mögliheVeränderungen der Austrittsarbeit der Filterelektroden können die gemessene Elek-tronenenergie einer an sih stabilen Kalibrationsquelle oder Hohspannungsmessungmodi�zieren.Eine Zuweisung der Ursahe der Instabilität auf Quelländerungen, Spektrometermo-di�kationen oder Hohspannungs�uktuationen oder -driften, ist nur durh Redun-danzen, d.h. weitere Kalibrationsquellen und zusätzlihe Spannungsteiler, möglih.Darüberhinaus können Instabilitäten auh aus den gewonnen und gewinnbaren Da-ten direkt extrahiert werden:
• Quelländerungen können mittels Ellipsometrie direkt überwaht werden, Kon-versionselektronen aus der Valenzshale können Aufshluss über die hemisheUmgebung geben, Auger-Elektronen Auskunft über die Bindungsenergie desgeladenen Endzustands.
• Die Spektrometereigenshaften können durh Überwahung der Spulenströme,Messungen des Erdmagnetfeldes und mehanishe Positionierung von Quelleund Detektor präzise de�niert und stabilisiert werden. Änderungen der Aus-trittsarbeit des Spektrometers müssten separat überwaht werden.
• Unsiherheiten in der Hohspannung können minimiert werden, indem dieHohspannungsversorgung niht während ihrer Einlaufzeit benutzt wird undauh die Stabilität niht durh rigide Wehsel des Spannungsbereihes belastetwird. Hinweise auf Instabilitäten können aus den Abweihungen der einzelnenSpannungsmesswerte abgeleitet werden. Darüberhinaus wäre es möglih, dieSpannung mit einem zweiten Spannungsteiler zu kontrollieren [Ho08℄. Selbstdiese redundante Messung bleibt aber unemp�ndlih auf möglihe Ein�üsse derVerkabelung und Kontakte.Auÿer den intrinsishen Kontrollen der drei Standbeine (Hohspannung, Spektro-meter und Kalibrationsquelle(n)) können diese Komponenten sih nur gegenseitig



226 Kapitel 8. Zusammenfassung und Ausbliküberwahen. Nur wenn sih aus dem korrekten Zusammenspiel eine stabile Linien-position oder zumindest eine identi�zerte und harakterisierte Variation der Linien-position der Kalibrationselektronen ergibt, können die Daten zur Bestimmung derNeutrinomasse genutzt werden.Zur Herstellung möglihst stabiler reproduzierbarer Quellbedingungen wurden dreiFilmpräparationsmethoden getestet.
• Reinigung des Substrats mit Laserablation
• Reinigung des Substrats durh Heizen des Substratbereihes mit einem Wider-standsheizer
• Aufkondensieren einer Unterlage aus stabilem Krypton unter die zerfallenden

83mKr-Atome (Preplating)Zur Kontrolle der Langzeitdrift des Teilerwertes des Spannungsteilers kann aufgrundder Daten dieser Arbeit die Filmpräparationsmethode vorgeshlagen werden, bei derdas HOPG-Substrat mittels Laserablation gereinigt und 83mKr kontinuierlih überdie Dauer einer Wohe aufkondensiert wurde und der Substratzustand mittels Ellip-sometrie überwaht wurde. 19 Filme, die auf diese Weise präpariert wurden, zeigteneine Verteilung der mittleren Linienposition mit einer Breite von 17 meV (∧=1 ppm)widerspruhsfrei über die Dauer von 38 Tagen. Bei Filmen, die nah diesem Mess-blok auf gleihe Weise präpariert wurden und niht die gleihe Präzision erreih-ten, konnte auf Unstimmigkeiten von Hohspannung und Spektrometereigenshaftenhingewiesen werden. Die zeitlihe Drift des Spannungsteilerwertes wurde mit diesen
83mKr-Messungen auf 0,61(9) ppm/Monat bestimmt, wobei ein zeitliher Hebelarmvon einem Jahr benutzt wurde.Filme, die zur Reinigung mit dem Widerstandsheizer nur auf bis zu 100 K gebrahtwurden, zeigten eine zunehmende Vershmutzung des Substrats, welhe gleihzeitigzu einer Vershiebung der Kalibrationslinie führte. Wenn zudem eine Unterlage ausstabilem Krypton präpariert wurde, so wurde dieses Verhalten verstärkt, da konden-sierte Edelgase die Adsorbtion von Restgas zusätzlih befördern. Dieses Verhaltenist bekannt und wird bei Kryoadsorbtionspumpen tehnish eingesetzt.Die Kontrolle der Langzeitdrift erlaubt nur ein minimales Driftverhalten, eine man-gelnde Kurzzeitstabilität in Form einer breiten ebenmäÿigen Fluktuation kann übereine hinreihend groÿe Zeitahse ausgeglihen werden. Wesentlih strenger sind dieAnforderungen an eine Kalibrationsquelle, wenn sie die Kurzzeit�uktuationen inner-halb einer Tritiummessphase aufzeigen soll. Hierfür ist eine Quelle mit einer hinrei-hend shmalen Breite der Verteilung der Linienpositionen nötig, um Fluktuationenoder Abweihung von der Linearität der Drift des Teilerwertes auf 3 ppm genaunahweisen zu können. Die Verteilung der einzelnen Spektrumsaufnahmen nah ei-ner Filmpräparation hatte im Mittel eine Standardabweihung von (27 ± 12) meV(∧=1,5 ppm)1. Eine möglihe Fluktuation über die Dauer einer Spektrumsaufnahmevon 20 Minuten von 3 ppm könnte dann mit 2 σ detektiert werden.1Dieser Wert entspriht der statistishen Unsiherheit der einzelnen Messungen. Bei bessererStatistik pro Messpunkt, was im hiesigen Fall nur über ein längeres Messzeitfenster erreiht werden



227Zusammenfassend zeigten die hier vorgestellten Messungen, dass mit einer kon-densierten 83mKr-Kalibrationsquelle die Stabilität der Retardierungsspannungsmes-sung mit dem Präzisionsspannungsteiler des KATRIN-Experiments am Monitorspek-trometer sowohl auf eine Langzeitdrift als auh auf kurzzeitige Fluktuationen mitder nötigen Genauigkeit überwaht werden kann. Darüber hinaus ist eine Kon-trolle der Stabilität des e�ektiven Analysierpotentials des Hauptspektrometers in-klusive dessen Austrittsarbeit mit einer kondensierten 83mKr-Quelle im KATRIN-Hauptstrahlengang in Tritiummesspausen möglih.Neben den Messungen der K-32-Konversionselektronen wurden auh die übrigenKonversionselektronenlinien gemessen, die eine ausreihende Intensität haben. Da-mit wurde die Kontrolle der Spannungsmessung auf den Bereih von 7 kV bis 31 kVerweitert. Diese Messungen wurden gröÿtenteils mit einer Quellpräparation durh-geführt, wobei alternierend die Stabilität der Quelle mit der Position der K-32-Konversionselektronen auf σ = 17 meV überprüft wurde.Unter Hinzunahme von Literaturwerten der Bindungsenergien der einzelnen Sha-len, konnte überprüft werden, ob sih die Energien der Konversionselektronen durhdie Adsorbtion zueinander untershiedlih verändern. Mit Ausnahme der Valenz-shalen, deren Konversionselektronen eine leiht geringere Energie aufwiesen, zeigtesih keine signi�kante relative Vershiebung für die K-, L- und M- Shalen. Damitkonnten ausgehend von diesen Shalen die Energien des Kernübergangs bestimmtwerden. Dies geshah einmal durh eine zusätzlihe Abshätzung der Ein�üsse vonAustrittsarbeitsdi�erenzen zwishen Substrat und Filterelektrode und der zusätz-lihen Bindungsenergie des geladenen Endzustands des Konversionsprozesses. DieEγ,32-Messung ist in genauer Übereinstimmung mit der genauesten aktuellen Eγ,32-Messung: 32151,7(5) eV[Ven06℄. Die Bestimmung der Energie Eγ,9 ist in Einklangmit älteren Messungen: 9405,9(8) eV [Pi92b℄ und 9400(10) [Kol72℄. Eine genauereBestimmung dieses Wertes in Analogie zu [Ven06℄ ist in Vorbereitung [Ven08℄
Eγ,32 = 32151, 74(35)eV (8.1)
Eγ,9 = 9404, 71(35)eV (8.2)Alternativ dazu konnte die Übergangsenergie der zweiten Relaxationsstufe ausgehendvon der extern bestimmten Übergangsenergie des ersten Übergangs 32151,7(5) eV[Ven06℄ über die Di�erenz der Bindungsenergien bestimmt werden.

Eγ,9 = 32151, 7(5)eV − 22747, 03(7)eV (8.3)
= 9404, 7(5)eV (8.4)Ferner konnten die Bindungsenergien der einzelnen Shalen überprüft werden. Ge-rade bei den Werten zur Bindungsenergie der LI -Shale gibt es sehr untershiedlihekonnte, ergaben sih für eine Messung mit kontinuierliher Kondensation über den Zeitraum einerWohe eine Breite der statistish auf 5 meV bekannten Linienspektren von nur 14 meV(∧=0,8 ppm).Damit wäre die Stabilität auf die Präzision der Spannungsmessung von 1 ppm zurükgeführt.



228 Kapitel 8. Zusammenfassung und AusblikLiteraturwerte. Für diese Bindungsenergie ergab sih ein von den Literaturwerten[Dra04℄ abweihendes Bild, sodass der neuere Wert ausgeshlossen werden kann.
Ebin,LI

= 9406, 627(47)eV − 7481, 097(46)eV (8.5)
= 1925, 53(36)eV (8.6)Zusätzlih konnten die Intensitäten der einzelnen Hauptlinien unter Ausshluss derNebenlinien von shake-up/o�-Elektronen miteinander verglihen werden, und so Aus-sagen über die Verhältnisse der Konversionkoe�zienten gewonnen werden.Abshlieÿend sollen neben der shon diskutierten apparativen Verbesserung zur Stei-gerung der Stabilität der 83mKr-Quelle auh noh weitere physikalishe Messungenvorgeshlagen werden, die für die Überprüfung der Stabilität der Quelle genutzt wer-den können:KLL-Auger-Peak Jede Augerlinie im Anshluss an eine K-Konversionsemmission,stellt einen Übergang von einfah geladenem Anfangszustand zu einem zweifah ge-ladenen Endzustand dar. Damit müsste sih darin der in Kapitel 4 beshriebeneSpiegelladungse�ekt dreimal stärker bemerkbar mahen (s. a. [Man85℄). Einegleihzeitige oder zeitnahe Überprüfung von K-Linie und KLL-Auger-Peak könnteeine Shwankung der Linienposition aufgrund einer Änderung des Substrats auf-deken. Shwankt die Augerlinie niht dreimal stärker als die K-Linie, und bleibtdie Energiedistanz stattdessen zwishen beiden konstant, kann die Spiegelladung alsGrund für die Shwankung ausgeshlossen werden.Valenzshale Das Kryptonspektrum zeigt zwei sehr nah benahbarte (∆E=0,65eV) Valenzshalenlinien. Bei direkter Nahbarshaft von Kryptonatomen, zeigte siheine deutlihe Verbreiterung dieser Linien, was auf eine Bänderbildung hinweisenkönnte. Wenn die hemishe Umgebung auf die innere K-Shale einwirken kann, somüsste sie das verstärkt bei der N-Shale tun. Eine Überwahung von Position undBreite der N-Linien könnte Aufshluss über die Konstanz der hemishen Umgebunggeben.Austrittsarbeit der Retardierungselektroden Im Vorfeld der KATRIN-Messungen sollte geklärt werden, welhen Ein�uss ein Vakuumeinbruh auf die Aus-trittsarbeit der Spektrometerelektroden haben kann. Eine gezielte Belüftung oderein gezieltes Einlassen ausgewählter Gase würde helfen, die Instabilitäten aufgrundder Austrittsarbeit der Spektrometerelektroden abzushätzen. Ergänzend wäre eineMessung mit Photoelektronen aus einem metallishen Quellmaterial in der Lage, dieAustrittsarbeit der Filterelektrode unabhängig von der Austrittsarbeit des Quell-materials zu messen. Bei Graphit liegt die Bindungsenergie der 1 s Shale aberbei etwa 290 eV, was den Einsatz einer Röntgenquelle erforderlih mahen würde.Zwar können Austrittsarbeit und Hohspannung mit einer 83mKr-Quelle gemeinsamuntersuht werden, Änderungen der Austrittsarbeit müssen aber an sih niht mit



229Elektronen mit einer Energie entsprehend dem Endpunktsbereihs des Tritium-β-Spektrums überwaht werden, sondern können auh mit niederenergetishen Elek-tronen, welhe mit einem nahbeshleunigenden Detektor, wie er bei KATRIN zuEinsatz kommen soll, nahgewiesen werden. Darüberhinaus können stabile Kali-brationsquellen, die mit dem Hauptspektrometer gemessen werden, mit ebensolhenverglihen werden, die am Monitorspektrometer gemessen werden. Treten keine re-lativen Vershiebungen auf, so kann davon ausgegangen werden, dass sih die Aus-trittsarbeiten niht relativ zueinander verändert haben.
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Kapitel 9. Anhang 231
Kapitel 9Anhang
9.1 VoltmeterkalibrationEs wurde eine regelmäÿige Kalibration des Flukevoltmeters an der Fluke 732A-Referenzspannungsquelle durhgeführt. Die 10 V-Ausgabewerte sowie die Nullpunkts-vershiebung wurde wie in [Thu08℄ beshrieben bestimmt und daraus ein Korrektur-faktor K berehnet. Das Digitalvoltmeter zeigt eine zeitlihe Drift (laut Datenblatt:1,4 ppm/90 Tage). In [Thu08℄ wurden die daraus resultierenden Korrekturfaktorenmit

f(x) = a + b ∗ x

a = 0.999999722(53)

b = −5.98(36) · 10−9 Tag−1 (9.1)bestimmt, wobei x=0 für den 16. Dezember 2005 gesetzt wurde. Diese Kalibrations-kurve wird zur Korrektur der hier dargestellten Messungen aus dem entsprehendenZeitbereih zugrundegelegt. Die 10 V-Referenzspannungsquelle wurde am 21.11.06bei der PTB nahkalibriert. Der 10 V-Referenzwert beträgt 10,00001678(59) V.Für die Messungen aus dem Jahr 2007 gelten folgenden Korrekturfaktoren:Für den Zeitraum vom 7.3. bis zum 21.3. gilt also:
f(x) = a + b ∗ x

a = 0.99999925(9)

b = −3(1) · 10−8 Tag−1 (9.2)Für den Zeitraum vom 21.3. bis zum 12.6. gilt:
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Abbildung 9.1: Die Voltmeterkalibration von 2007 ist davon gezeihnet, dassdas Voltmeter zweimal aussetzte. Dies geshah am 15. Tag und am 98. Tag. DieKorrekturfaktoren werden also in zwei Teilkurven zerlegt entsprehend der Zeitfenster.
f(x) = a + b ∗ x

a = 0.99999881(9)

b = −1.15(12) · 10−8 Tag−1 (9.3)Für 2007 ergibt sih also zunähst eine Korrektur um 0,8 ppm. Im zweiten Zeitfenstertrat aber eine erheblihe Veränderung der Korrektur um 2 ppm auf.Die extrapolierten Driften des Voltmeters liegen damit zwishen 1-4 ppm/Jahr.Für die Messungen im Februar 2007 wurde eine separate 10 V Kalibration durhge-führt. Es gilt der Korrekturfaktor
K = 0.9999988 ± 1, 05 · 10−7 (9.4)



9.2. Tabelle der Positionen der einzelnen Messphasen 2339.2 Tabelle der Positionen der einzelnen MessphasenDie Positionen in nahfolgender Tabelle sind jeweils als Position - 17826 eV in meVangegeben. Die Fehler sind an erster Stelle der Fehler des Fits eines einzelnen Sans,an zweiter Stelle der statistishe Fehler abhängig von der Anzahl der Sans und andritter Stelle die Breite der Verteilung der Linienlage der einzelnen Präparationenum deren Mittelwert.Messperiode Heizer Preplating AblationFeb. 06/1,35 422(43;17;23) / /Feb. 06/0,68 450(55;16;49) 498(49;10;53) /Feb. 06/0,9 327(48;10;44) 360(41;14;39) /Mai 06/0,9 397(22;8;?) / /Jul. 06/0,9 / / 445(43;11;?)Mär1. 07/0,9 296(21;10;?) 294(22;4;?) /Mär2. 07/0,9 220(21;2;33) 178(24;1;31) 256(25;1;21)274(25;1;17)



234 Kapitel 9. Anhang9.3 Bindungsenergie für KryptonIn der Literatur �nden sih Bindungsenergien bzgl. des Vakuumnivieaus von gasför-migem Krypton: Niveau Name EV
B,gas in eV Breite Γ in eV1s1/2 K 14327,2(8) [Bre80℄ 2,26 [Bam72℄14327,26(4) [Dra04℄ 2,9 [Pi90℄2,83(12) [Pi90℄2s1/2 L1 1924,6(8)[Sie69℄ 71921,4(3)[Dra04℄ 5,30(4) [Pi90℄2p1/2 L2 1727,2(6) [Kra65℄ 2,05 [Bam72℄1727,2(5) [Bea67℄ 1,84(5) [Pi90℄1730.9(5) [Sie69℄1731.91(3) [Dra04℄2p3/2 L3 1674,8(6)[Kra65℄ 1,95 [Bam72℄1674.9(5) [Bea67℄ 1,40(2) [Pi90℄1678,4(5) [Sie69℄1679,21(3) [Dra04℄1680,45(3)3s1/2 M1 292,8(3) [Sie69℄ 4,27(5) [Pi90℄3p1/2 M2 222,5 [Ohn78℄ 1,97 [Ohn78℄221,8 [Sve78℄ 1,80 [Sve78℄222,2(2) [Sie69℄ 1,99(32) [Pi90℄222,3(1)3p3/2 M3 214,6 [Ohn78℄ 1,5 [Ohn78℄214,2 [Sve78℄ 1,48 [Sve78℄214,4(2) [Sie69℄ 1,66(8) [Pi90℄214,35(9)4s1/2 N1 27,51 [Moo58℄ 0,19(4) [Pi90℄27,4(2) [Sie69℄4p1/2 N2 14,65 [Moo58℄4p3/2 N3 14,00 [Moo58℄N2/3 14,08 [Sie69℄ 0,59(4)[Pi90℄Tabelle 9.1: Tabelle der Literaturwerte zu den Bindungsenergien in Kryptonsind hier aufgetragen.



9.4. Potentialdurhgri� und Rükstoÿterme 2359.4 Potentialdurhgri� und RükstoÿtermeLinie Potentialdurhgri� Elektronenrükstoÿin meV in meV9L1 156 499L2 156 509L3 156 519M1 187 619M2 187 629M3 187 629N1 195 639N2/N3 195 6332K 371 11732L2 632 19932L3 633 20932M2 663 20932M3 664 21032N1 668 21032N2/3 668 210Die Unsiherheit in der Angabe des Potentialdurhgri�s wird mit 5 % abgeshätzt.9.5 HOPG-EigenshaftenBei 500◦C beginnt HOPG an Luft zu brennen, unter Vakuum erhöht sih dieseShwelle um ein 5-fahes. Die thermishe Leitfähigkeit von Graphit ist niht iso-trop. Innerhalb der Sehsringebene beträgt sie 1800 W/C◦ in der dazu senkrehtenRihtung nur 8-10 W/C◦.Die Dihte beträgt 2.27 g/m−3.Nah Herstellerangaben ist die Seite von HOPG, die unebener aussieht, tatsählihdie ebenere und sollte dem Detektor zugewandt sein.Es wurden zwei Qualitäten verwendet. In den Messungen von 2006 handelt essih um Graphit der Herstellerqualitätsangabe SPI-2: Es hat eine Mosaizität von0,8◦ ± 0, 2◦. Die Körnung liegt zwishen 0,5 mm und 1 mm. In den Messungen von



236 Kapitel 9. Anhang2007 wurd HOPG des Qualität SPI-1 eingesetzt. SPI-1 kommt ZYA-Graphit sehrnahe. Es hat eine Mosaizität von 0,4 ◦ ± 0, 1◦. Die Körnungsgröÿe beträgt zwishen3 mm bis 10 mm. Diese Art Graphit weist die höhste Ordnung auf9.6 KondensationsbindungenEdelgase sind kugelsymmetrish, hemish weitgehend inert und ihre Wehselwir-kung lassen sih damit theoretish gut beshreiben. Krypton bildet mit HOPG einenphysisorbierten Film, d.h. die Kryptonmoleküle gehen keine hemishe Bindung mitdem Substrat ein. Die Bindung des Films an das Substrat geshieht über lang-reihweitige Van-der-Waals-Kräfte. Es entstehen durh Fluktuationen der an sihsphärish-symmetrishen Ladungsverteilung neutraler Atome Dipolmomente, welhemiteinander wehselwirken können. Die Wehselwirkung dieser isotrop miteinanderwehselwirkender Atome lässt sih durh das Lennard-Jones Potential beshreiben.
Φ(r) = 4ε

[

σ

r

12
− σ

r

6
] (9.5)mit

σ : Gleihgewihtsabstand bei Φ(r0) = 0
ε : MuldentiefeZur Berüksihtigung der Grenz�ähe zwishen HOPG und Krypton kann man ein3-9 Potential hinzuziehen[Fle98℄:
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] (9.6)wobei gilt:
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√

5
rSA (9.8)

rSA und εSA sind die Lennard-Jones-Parameter für die Wehselwirkung zwisheneinem Adsorbat und einem Substratmolekül. nS ist die Teilhendihte des SubstratsDie Integration von Glg. (9.5) über den Halbraum des Substrats führt zu dem 3-9Potential:
V (z) =

4C3
3

27D2z9
− C3

z3
(9.9)



9.6. Kondensationsbindungen 237Ein Koe�zientenvergleih liefert:
Φmin = D (9.10)
zmin =

3

√

2

3

C3

D
(9.11)Für die Wehselwirkungen mit einem Graphitsubstrat ergeben sih [Vid83℄:Element C3[K Å3] D [K℄Krypton 20083 1178Die Bindungsenergien liegen also im Bereih von 100 meV [Che93b℄:Element ε/kB [K] σ [Å℄Krypton 199,9 4,01Für die Masse m, die Potentialteife ε und Abstand σ �ndet man auh [Put95℄:Element m [amu℄ σ [Å℄ 4 ε[meV℄Krypton 83,8 3,64 17,1oder [Pol64℄, [Sil80℄ :Element m [amu℄ σ [Å℄ 4 ε/kB [K℄Krypton 83,8 3,59 159,4
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