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Zusammenfassung

Die Masse der Neutrinos spielt eine wichtige Rolle in Kosmologie, Teilchen- und Astrophysik.
Obwohl Oszillationen zeigten, dass Neutrinos eine Ruhemasse haben, konnte sie bislang nur
bis auf eine Obergrenze von 2 eV/c? [PDG] im Laborexperiment direkt ermittelt werden.
Das Ziel des KArlsruhe TRItium Neutrino Experiments ist die Bestimmung der Neutri-
nomasse anhand des (-Spektrums einer gasférmigen Ts-Quelle mit einer Sensitivitdt von
0,2 eV/c?(90% C.L.) bei einer effektiven Messzeit von 3 Jahren. Dazu wird ein elektrostati-
scher Energiefilter mit hoher Luminositidt durch magnetische Fithrung und hoher Auflésung
aufgrund magnetischer Impulskollimation (MAC-E-Filter) eingesetzt. Die genaue elektri-
sche Potentialdifferenz zwischen Quell- und Analyseort und deren Stabilitit ist eine mafk-
gebliche Komponente der systematischen Unsicherheit, da eine unbekannte Fluktuation o
zu einer Verschiebung der Messgrofe des Neutrinomassenquadrates Am2ct = —202 fiihrt.
Fiir die Vermessung des Endpunktbereichs des Ts-0-Spektrum ist ein Potentialberg von
$®—=-18,6 keV notig. Die zugrundeliegende Spannung muss damit auf 3 ppm frei von Insta-
bilitdten sein, um die Sensitivitdt des KATRIN-Experiments nicht zu gefdhrden.
Erginzend zu einem Prézisionsspannungsteiler [Thu08] wurde im Rahmen dieser Arbeit
eine Kalibrationsquelle aus kondensiertem 83™Kr aufgebaut und getestet. Die Energie der
K-32-Konversionselektronen ist durch die Kerniibergangsenergie und die Bindungsenergie
der Elektronen der K-Schale festgelegt, und von Natur stabil. Alternativ zu Tritiummes-
sungen im Hauptstrahlengang des KATRIN-Experiments und permanent synchron in einem
weiteren MAC-E-Filter (Monitorspektrometer) kann diese Elektronenlinie als Anzeige fiir
die Stabilitédt der HV-Messung und Spektrometerbedingungen dienen.

83mKr ist ein kurzlebiges Gas mit einer Halbwertszeit T1/5=1,83 h. Um damit eine Lang-
zeitliiberwachung zu ermoglichen, wurde das Gas auf ein Graphitplittchen (HOPG) auf-
kondensiert. Durch die Prisenz des Substrats wird die messbare Linienposition der Konver-
sionselektronen verdndert. Einerseits geht die Austrittsarbeit des Substrats ein, andererseits
ordnen sich die Ladungen im Substrat durch die Ladung des Endzustands des Konversions-
prozesses um (Spiegelladung). Dies fiihrt zu einer zusétzlichen Bindungsenergie des 33 Kr+,
welche auf die kinetische Energie der emittierten Elektronen {ibertragen wird. Sowohl die
Austrittsarbeit als auch die Bindungsenergie des Endzustands werden durch die Gegenwart
von Restgas veréndert, welches damit die Hauptursache von Instabilitéiten sind.

Ziel dieser Arbeit war es, eine Filmpréiparationsmethode zu definieren, die eine reprodu-
zierbare Energie der Konversionselektronen zur Folge hat. Dazu wurden drei Methoden
getestet: Reinigen des Substrats mit a) einem Widerstandsheizer, mit b) Laserablation und
c¢) Préparieren einer je frischen Unterlage aus stabilem Krypton. Ohne Ablation ist eine zu-
nehmende Verschmutzung des Substrats aufgetreten, welche die Linienposition verschoben
hat. Mit Ablation wurden 19 Filme {iber die Dauer eines Monats priapariert, welche eine
Stabilitéit von 1 ppm zeigten. Damit und mit der Auswahl der saubersten Filme mit Heizer
gereinigten Substrat konnte eine Drift des Spannungsteilerwertes von 0,61(9) ppm/Monat
nachgewiesen werden.

Das Spektrum der hinreichend starken Konversionslinien von ®3Kr wurde gemessen. Da-
mit konnten die Ubergangsenergien des zweistufigen Relaxationsprozesses von 33 Kr be-
stimmt werden: E. 32=32151,74(35) €V und E, 9=9404,71(35) eV. Dabei zeigte sich, dass
die Bindungsenergie der L;-Schale nicht mit den aktuellsten Literaturwerten {ibereinstimmt
[Dra04]. Weiter konnten die Verhéltnisse der Konversionskoeffizienten abgeschitzt werden.






Abstract

The mass of neutrinos is playing an important role in cosmology, particle and astrophy-
sics. Nevertheless the neutrino mass was yet only directly determined to an upper limit of
2 eV/c? [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 [(-spectrum of a gaseous Ts-source with a sensitivity of
0,2 éV/c?(90% C.L.) with an effective measuring time of 3 years. For that purpose an elec-
trostatic energy filter with high luminosity due to magnetic guidance and high resolution
by magnetic momentum collimation (MAC-E-Filter) is used. The exact electric potential
difference between source and analysing plane and its stability is a crucial component of
the systematic uncertainty, as any unkown fluctuation o leads to a shift of the square of
the neutrino mass Am2¢? = —202. For the measurement of the endpoint region of the
To-(-spectrum a potential well of ®=18,6 keV is needed. The underlying voltage has to be
free of instabilities on 3 ppm not to harm the KATRIN sensitivity.

Complemental to a precision voltage divider [Thu08], a calibration source of condensed
83mKr was built and tested within the frame of this thesis. The energy of the K-32-conversion
electrons is fixed due to the energy of the nuclear transition and the binding energy of the
K-shell electrons and for that reason it is provided with a natural stability. Alternatively to
tritium measurements in the main beamline of the KATRIN experiment and permanently
and synchronously at a another MAC-E-Filter (Monitor Spectrometer) this stable electron
line can be used as an indicator of the stability of the HV-measurement and spectrometer
conditions.

83mKr is a short living gas with a halflife of Ty /,=1,83 h. To allow a long term monitoring
the gas was condensed onto a graphite plate (HOPG). Due to the presence of the substrate
the measured line position of the conversion electrons is changed. On the one hand side
the work function of the substrate enters, on the other hand side the charge distribution in
the substrate reorders itself under the influence of the final state of the conversion process
(mirror charge). This leads to an additional binding energy of the 8™ Kr*  which is trans-
fered to the kinetic energy of the emitted electron. Both the work function and the binding
energy of the final state is modified by the presence of residual gas, which is thereby the
main cause of instabilities.

The aim of this doctoral thesis was to define a film preparation method which leads to a
reproducible energy of the conversion electrons. Therefore three methods were tested: clea-
ning of the substrate with a) a resister by heating, b) by laser ablation and c) preparing
a fresh preplating made of stable krypton. Without ablation an ongoing pollution of the
substrate appeared which shifted the line position. With ablation 19 films were prepared
over the period of one month which showed a stability of 1 ppm. Thereby together with the
selection of the cleanest films whose substrate was cleaned by heating, a longterm drift of
the voltage divider of 0,61(9) ppm/month could be re-proved.

Furthermore the spectrum of the other conversion electron lines of 33™Kr was measured.
So the transition energies of the two-step relaxation process of 33™Kr could be determined:
E, 32=32151,74(35) eV and E, 9=9404,71(35) eV. Thereby it appeared, that the binding
energy of the L;-shell is not in concordance with the most recent publication [Dra04]. Fur-
ther ratios of the conversion coefficients were estimated.
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Kapitel 1

Einleitung

Von keiner Sache der Welt weils man, dass sie winziger wére, als es das Neutrino
ist. Aber dennoch - der Riickschluss, folglich sei das Neutrino irrelevant, ist schlicht-
weg falsch. Gerade ihre Eigenschaften an der Schwelle zur Nichtigkeit, weisen den
Neutrinos eine ausgeprégte Schliisselrolle zu einer Vielzahl von Fragestellungen zu.

Neutrinophysik greift in diesem Sinne weit aus: hin zu gréfsten Distanzen und lidngs-
ten Zeitspannen bis zu den frithesten Momenten des Universums, Prozessen mit
grofsten Energien in der Astrophysik und Szenarios mit schwersten Massen. Die
schiere Anzahl der vorhandenen Neutrinos, deren zarte Kontakteigenschaften und
nicht zuletzt die besondere Aufmerksamkeit, die iiberhaupt zu ihrer Entdeckung
und Erkundung fiihrte, machen sie zu besonderen Elementarteilchen.

Abbildung 1.1: Abbildung der Supernova 1987A im Tarantula Nebel (photogra-
phiert von D.F.Malin, Anglo-Australian Telescope Board, 1987)

Das besondere Verhéltnis von Wechselwirkungsarmut zu Information lisst sich sehr
gut anhand der Sternexplosion SN1987 illustrieren ([Sch97]). Knapp 163000 Licht-
jahre entfernt in der Magellanschen Wolke explodiert vor 1,6 -10° Jahren ein Stern
(Sandulaek SK-69° 202, s. Abb. 1.1). Etwa 10°° MeV Energie wird frei gesetzt. Der
Stern leuchtet fiir mehrere Monate hell auf, bevor er zum Neutronenstern erlischt
oder unter Hinzunahme von Materie der Umgebung eventuell weiter zum Schwarzen
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Loch kollabiert. In dem Moment, wo der Gravitationsdruck beim Kollaps so stark
wird, dass die Elektronen zusammengedriickt werden und dabei deren Fermi-Energie
so weit ansteigt, dass die Reaktion

e +pe—n+r, (1.1)

moglich wird, wird die Elektronenanzahl schlagartig gesenkt, und Neutrinos bre-
chen aus dem Stern hervor. Etwas spiter kommt es zur Neutrinopaarerzeugung aus
Elektron-Positronstofen (90%)

et +e — v, 4D, mitx —e uT (1.2)

beim Abkiihlungsprozess. Nur 0.005 % der Energie werden auf elektromagnetische
Strahlung iibertragen, gerade mal 1 % auf die Bewegung der Sterntriimmer, der
Hauptanteil aber verteilt sich auf die entstehenden Neutrinos.

Von 10'6 ausgesendeten Neutrinos wurden andererseits gerade mal 19 Ereignisse in
den grofen Wasser-Cerenkov-Detektoren Kamiokande in Japan und IMB [Boe92]
(s. Abb. 1.2) nachgewiesen.

L 1 KAMIOKANDE
3
$ab Ok
5 %E I
£ 10
: ! 1
g0
: 5 10 wm(s)
o -
Elﬂ
o
o
H
330-{ IMB
x
oA

Abbildung 1.2: Gemessene Neutrinoereignisse der SN1987. Dargestellt sind
die 8 Ereignisse von IMB und 11 Ereignisse von Kamiokande. [Tots91]

Aber sie erreichten die Erde etwa 3 Stunden eher als das Licht, was an der kurzen
freien Wegliinge der Photonen in der dichten Sternmaterie liegt!, und nach 10-20 s
war das Signal bereits erloschen.

Aus diesem Hauch von Nichts liefs sich einerseits die gesamte abgestrahlte Energie,
d.h. die Bindungsenergie des Neutronensterns sowie dessen Core-Radius und seine

'Dies erklirt auch die die lange Leuchtdauer im optischen Bereich.
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Masse abschétzen, andererseits konnten zahlreiche Aussagen iiber das Neutrino ge-
wonnen werden [Sch97]: Obergrenze der Masse, Untergrenze fiir die Lebensdauer,
Obergrenzen fiir Ladung und magnetisches Moment, schwache Hinweise auf Oszil-
lationen und eine Abschitzung der Anzahl moglicher Neutrinoarten. Die Beobach-
tungen der SN1987 fithrten zur Nobelpreisverleihung an M. Koshiba im Jahr 2002.
Zu all diesen Abschitzungen und Berechnungen war es aber nétig, auf das Neutrino
iiberhaupt aufmerksam geworden zu sein und seine Wechselwirkungseigenschaften
zu verstehen. Ohne ausreichende theoretische und laborexperimentelle Arbeit wére
keine dieser Zahlen glaubwiirdig.

1.1 Massive Neutrinos im Standardmodell

Neutrinos sind eingegliedert in die Leptonenfamilien des Standard Modells der Ele-
mentarteilchen, d.h. sie nehmen nicht teil an der starken Wechselwirkung. Ihnen
konnte keine elektrische Ladung nachgewiesen werden. Im Standardmodell der Ele-
mentarteilchen gruppiert sich zu jedem geladenen linkshéndigen Lepton ein ungela-
denes masseloses Neutrino:

Wie alle Elementarteilchen haben Neutrinos keine entdeckten Anregungszustdnde
und keine messbare rdumliche Ausdehnung.

In der relativistischen Feldtheorie werden Spin 1/2-Teilchen (Fermionen) zunéchst
durch vierkomponentige Dirac-Spinoren beschrieben [Bjo|, die der Dirac-Gleichung
gehorchen. Die vier Komponenten tragen den vier Zustandsmoglichkeiten eines
Dirac-Fermions Rechnung: Teilchen mit Spin up/down und Antiteilchen mit Spin
up/down. Da jeder Neutrinoflavour bislang nur in zwei Zustéinden mit der Helizit#t?
H=-1 (~Neutrino) bzw. +1 (~Antineutrino) aufgetreten ist und masselos behandelt
wurde, war es unter diesen Voraussetzungen moglich im rechnerischen Formalismus
auf die iiberzdhligen Freiheitsgrade zu verzichten und ihn auf eine zweikomponen-
tige Theorie herunterzubrechen (Weyl-Formalismus). Fiir masselose Teilchen sind
die unterschiedlichen Helizitdten nicht durch eine Lorentztransformation ineinander-
iiberfithrbar, so dass links- und rechtshéndige Zusténde voneinander entkoppeln. Die
Helizitéatszustinde masseloser Fermionen sind Figenzustéinde zum Chiralitdtsopera-
tor 4°. Beim Neutrinospinor kann man sich dann also auf Zustéinde einer Chiralitit
einschrinken, so dass ein v immer linkshéndig und ein 7 immer rechtshéndig auftritt.

In der Frage nach der Masse des Neutrinos kam es durch den Nachweis von Flavour-
oszillationen zu einem entscheidenden Umbruch. Um den Charakter von Neutrinos
zu beschreiben, nutzt man folgendes Szenario [Sch85]: Es gibt eine Art Neutrino,
die dadurch festgelegt ist, aus welcher Reaktion sie hervorgeht. Dies definiert den
"schwachen Eigenzustand” des Elektrons, d.h. seinen Flavour |v,)(a = e,u,7). Dieser

"Der Begriff Helitzitit beschreibt die Richtung des Spins beziiglich der Flugrichtung.
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Flavoureigenzustand ist aber nicht gleichzeitig ein Eigenzustand des Massenopera-
tors M. Beide Zustandsbeschreibungen, der Flavoureigenzustand |v,) und der Mas-
seneigenzustand |v;)(i=1,2,3), sind iiber eine unitére Transformation U miteinander
verbunden,

Va) = Z Ugilvi) und (1.3)

i) = > Ullve) = Ulilve), UUT =1 (1.4)

welche im minimalen Fall von drei Masseneigenzustinden und drei Flavoureigenzu-
standen als 3x3 Matrix durch 3 Mischungswinkel und eine Phase beschrieben wird.

Der Massenoperator hingt nicht explizit von der Zeit ab. Die Eigenzustinde zum
Massenoperator sind also stationdre Zustidnde. Diese zeigen im Schrodinger Forma-
lismus folgende zeitliche Entwicklung:

‘Vi(t» = et Vi) (1.5)
mit
E; =4/ 2 4+ m?2 + ? E + ? we > FE (1 6)
. ‘ ms = —_— ) — nn my; =~ .
! pi a4 2p 2F’ p v p

Die relativen Phasen der einzelnen Eigenzusténde der zeitlichen Entwicklung hingen
also vom Unterschied der Masseneigenzustiande ab.

(1) = Unie® ) = UniUe " |ug) (1.7)
i i,0

Welcher Flavourzustand nach Durchlaufen einer Strecke L vorliegt, wird durch die
Ubergangswahrscheinlichkeit P(o — 3;t) = |(v|v(t))|? bestimmt:

2
Pla — pit) =

> Uailljie "t
7

= Y |UaiUfl* +2Re Y UniU;UsUgze " FimFalt (1.9)

7 7>

mit )
Amij £

(Ez — Ej)t ~ 5 E

(1.10)

Wenn man sich zur Veranschaulichung des Sachverhalts auf einen "Zwei-Flavour-
Formalismus” beschréinkt mit zwei Neutrinoarten, einem Mischungswinkel und keiner
komplexen Phase,

cos@ sinf 1z
= . (1.11)

—sinf cos6 2

1%

Q

14

=@
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dann ergibt sich

(1.12)

2
P(ve — vg) = sin?20 <Am £>

4 F

als Wahrscheinlichkeit fiir den Ubergang von einem Flavourzustand in den anderen.
Der Mischungswinkel # und die Massendifferenz Am? diirfen nicht verschwinden,
damit Neutrinooszillationen mdoglich sind. Der Mischungswinkel definiert die Ampli-
tude, die Massendifferenz zusammen mit der Energie und Distanz die Phase.

Wenn Neutrinos Materie variabler Elektronendichte durchqueren, kann zusétzlich
zu den Oszillationen im Vakuum eine materiebedingte resonante Verstirkung der
Oszillationswahrscheinlichkeit hinzukommen (MSW- Effekt) [Sch97].

Gestiitzt wird die Theorie der Neutrino-Oszillationen durch eine Reihe von Messun-
gen

e der atmosphérischen Neutrinos mit Superkamiokande [Ash04]

1,9-1073eV? < Am2,, <3,0-1073eV? (1.13)
5in?204m > 0,9(90%C.L.) (1.14)

in Konsistenz mit den Daten, die mit Beschleunigerneutrinos genommen wur-
den (K2K [Ahn03]), wobei das Vorzeichen der Differenz hier noch unbekannt
ist.

e bei solaren Neutrinos mit SNO [AbhO8], welche den solaren Neutrinofluss

OINS = (5,54705] (stat.) T033 (syst.)) x 10° (1.15)

em?s
in Ubereinstimmung mit dem SSM (Solaren-Standard-Modell) bestimmen konn-

ten. In Kombination mit den Daten, die mit Reaktorneutrinos (KAMLAND
[Ara04]) gewonnen wurden, ergeben sich fiir die Massendifferenz und den Mi-

schungswinkel:
AmZy,, = T,59705 x 1075V (1.16)
Osolar = 34,4it§ (117)

In diesem Fall ist das Vorzeichen der Massendifferenz aus Messungen des MSW-
Effekts bekannt, sodass gilt
mo > my (1.18)

Aus den Neutrinooszillation folgt also, dass mindestens drei Neutrinomasseneigen-
zusténde existieren miissen, von denen mindestens 2 eine Masse m##0 haben. Be-
kannt sind die Massendifferenzen (Am?,, Am2;) und die Mischungswinkel (012, ©23).
Der verbleibende Mischungswinkel ist bislang nur auf eine Obergrenze hin bekannt:
sin?(2013) < 0,2 (90 % C.L.) [Apo03]. Mit dem Folgeexperiment Double-Chooz
[Ard06] wird eine Sensitivitit von sin? ©13<0,03 erwartet.
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Seit durch die Oszillationsexperimente nun also belegt ist, dass es zumindest zwei
Masseneigenzustinde mit einer endlichen Ruhemasse m#0 existieren, ist die Verein-
fachung zu Weylspinoren ausgeschlossen. Die Existenz einer Neutrinomasse fiihrt
dariiberhinaus dazu, dass die Helizitdt nun vom Bezugssystem abhingt. Um nicht-
verschwindende Dirac-Massenterme zu erhalten, werden rechtshindige Neutrinos,
bzw. linkshidndige Antineutrinos sogar notig.

Auf diese Weise eingebettet in den Rahmen des Standardmodells der Elementarteil-
chen nehmen die Neutrinos eine Sonderrolle ein. Mit ihren besonderen Eigenschaften
von elektromagnetischer und starker Ladungsfreiheit und Masse, riitteln sie an der
klaren Trennung zwischen Teilchen und Antiteilchen. Die Frage ist noch nicht ab-
schliessend geklért, ob das Neutrino gleich seinem Antiteilchen ist (Majorananeu-
trino), was ermoglichen wiirde, dass Rechtshéndigkeit und Linkshéandigkeit zwei Zu-
standsformen eines einzigen Teilchens wéren oder ob Neutrino und Antineutrino
unterschiedliche Teilchen (Diracneutrinos) sind, die nur in jeweils einer Form der
Héndigkeit aktiv auftreten? Es konnte also ein einziges Neutrino geben, das in
rechtshandigem oder linkshéndigem Zustand vorkommen kann.

Wiire ein Neutrino tatséichlich ein Majoranazustand, wére ein Ansatz zum Verstind-
nis der grofen Massendiskrepanz zwischen den Neutrinos® und den restlichen Ele-
mentarteilchen iiber den Seesaw-Mechanismus Typ [ gegeben. Diracmassenterme
treten im Standardmodell nach der Form

Hy = my(VV) =mg(Uy + PUg) (¥ + Ug) (1.19)
= my¥r Vg + hk. (1.20)

auf.

Im Falle von Majorananeutrinos, die zwischen Teilchen und Antiteilchen nicht un-
terscheiden, bestehen beide chiralen Zustinde aus einer Uberlagerung von Zustand
und ladungskonjugiertem Zustand [Ber06|:

\IJM7L=\I/L—|-\I/€ (121)
\I/M7R=\I/R+\I/g (122)

Damit gibt es weitere mogliche Massenterme der Form

Hy = my VY + k. (1.23)

Ein U vernichtet ein Antiteilchen und erzeugt ein Teilchen, ein ¥ vernichtet ein
Antiteilchen und erzeugt ein Teilchen. Es werden also Uberginge des Types [ — [
bzw. | — [ erzeugt [Sch97]. Wihrend fiir geladene Diracteilchen dieser Ubergang
von Teilchen zu Antiteilchen und vice versa mit einer Verletzung der Ladung gleich-
kiime und damit verboten ist, ist fiir ladungslose Neutrinos ein solcher Ubergang

Sunter der Voraussetzung, dass die Differenzen der Massen im Verhiltnis zur absoluten Masse
grofs sind
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moglich. Die dabei auftretenden zusétzlichen Massenterme lassen sich kompakt in
der Matrixschreibweise angeben:

- m m A%
AT R f (1.24)
mp  MMR Vg
Die Diagonalisierung dieser Massenmatrix ergibt zwei Eigenzustinde
2
my = —-D (1.25)
MM,R
m2
mo = mypr|1l+ 2D =~ MM,R (1.26)
My R

wobei ma=m s r ein schwerer Eigenzustand in der Gréfsenordnung von mys g = 1015
eV sein kann und m; ein leichter Eigenzustand ist, dessen Masse gerade um das
Verhéltnis von mp zum schweren Eigenzustand mg unterdriickt ist. Die Festlegung
der absoluten Skala der Neutrinomasse und die Ausrichtung der Hierarchie kann
dann dazu fiithren, die enthaltene Diracmasse mp zu identifizieren.

Die einzige bislang bekannte Moglichkeit, die Majorana-Natur des Neutrinos experi-
mentell nachzuweisen, ist der Nachweis eines neutrinolosen doppelten §-Zerfalls. Da-
bei zerfallen zwei gebundene Neutronen gleichzeitig, wihrend die zunéchst erwartete
Emission von zwei identischen Neutrinos ausbleibt. Damit Kerne einen doppelten

€ e

<l
<l

n n

Abbildung 1.3: Eine schematische Darstellung des neutrinolosen doppelten
(-Zerfalls ist hier aufgetragen. Zwei gebundene Neutronen fiihren gleichzeitig einen
schwachen Zerfall aus. Es werden je zwei Protonen und zwei Elektronen freigesetzt.
Das am einen Vertex entstehende 7z muss am zweiten Vertex als vy, zerstort werden,
wenn ein neutrinoloser doppelter (-Zerfall moglich sein soll.

(B-Zerfall machen, muss er zunéchst einmal energetisch erlaubt sein:

m(Z,A) >m(Z + 2, A) (1.27)
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Des weiteren muss der einfache (3-Zerfall verboten sein:

m(Z,A) <m(Z+1,A) (1.28)

Diese Konfiguration kann bei gerade-gerade Kernen aufgrund der Paarenergie auf-
treten. Doppelter 3-Zerfall kann damit bei 0T — 01 Ubergéingen auftreten.

Wenn die Beschreibung der schwachen Wechselwirkung im Standardmodell stimmt,
dann muss an beiden Vertices (s. Abb. 1.3) von der Erzeugung eines rechtshindi-
gen Antineutrinos bzw. der Vernichtung eines linkshéndigen Neutrinos ausgegangen
werden. Wenn es bei Neutrinos keine Unterscheidungsmoglichkeit zwischen Teilchen
und Antiteilchen gibt, ist es folglich auch moglich, dass am einen Vertex ein An-
tineutrino erzeugt wird, welches am zweiten Vertex vernichtet wird und so Netto
kein Neutrino emittiert wird. Die Helizitédtsbilanz kommt fiir die Reaktion allerdings
noch erschwerend hinzu. Ein origindr rechtshindiges Teilchen muss als linkshéandi-
ges Teilchen vernichtet werden. Ein solches Umklappen der Helizitdt ist fiir massive
Teilchen zwar moglich, aber gerade mit der Leichtigkeit der Masse unterdriickt. Die
Halbwertszeit T/, eines neutrinolosen doppelten (-Zerfalls lasst sich angeben zu
[Zub06]:

2
1 _ vy povg2 [ (Mee)
T1/2 =GV |M™| < p— > (1.29)
mit

G%: Phasenraumintegral des Zerfalls,

|M%|: Matrixelement des Kerniibergangs und

der Neutrinomasse (mee):
<mee> - ’Z ‘Uei‘zezmimi (1.30)
i

mit

m;: Masseneigenwerte der Neutrinos,

U: unitdre Transformationsmatrix zwischen Flavoureigenzustinden und Massenei-
genzustianden,

a;: mogliche CP-verletzende Phasen.

Das bislang empfindlichste Experiment zum Nachweis des neutrinolosen doppelten
(-Zerfalls stellt das Heidelberg-Moskau-Experiment dar [Kla01]. Es besteht aus
11 kg hochreinem angereichertem “©Ge, welches gleichzeitig sowohl als Quelle als
auch als Detektor fungiert. Mit diesem Aufbau wurde von 1990-2003 im Gran Sasso
gemessen. Es ergab sich mit 4,2 ¢ fiir die Evidenz des Ov33-Prozesses ein Wert von
[Kla04]:

Ty /o = (0,69 — 4,18) - 10%y (1.31)
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und damit eine Bestimmung der Neutrinomasse von

(Mee) = 0,44705" eV/? (1.32)

Diese Werte wurden nur von einem Teil der urspriinglichen Kollaboration verdffent-
licht [Kla04] und werden iiberdies kontrovers diskutiert. Eine Bestiatigung oder Wi-
derlegung des Ergebnisses auf experimenteller Basis blieb bislang leider aus. Dies ist
insbesondere verwunderlich, da die Sensitivitit des Experiments proportional zu /¢
ansteigt und die Aussagekraft der Messung also durch eine Ausdehnung der Messzeit
erhoht werden hiitte konnen*. Erst mit einer neuen im Aufbau befindlichen Gene-
ration von Experimenten zum neutrinolosen doppelten (-Zerfall (GERDA, Cuore,
Nemo, Exo, Majorana, Sno+, ...) kann es zu einer Klarung der Teilchen-Antiteilchen-
Natur der Neutrinos kommen.

1.2 Neutrinos in der Kosmologie

Im kosmologischen Standardmodell (ACDM) wird nach der ersten Friedmann-Gleichung

kc?
I = > -1 (1.33)

mit:

H: Hubbleparameter=70+ 10km/s/Mpc
k: Kriimmung des Raumes

R: Expansionsfaktor des Universums

die Metrik des Raumes in Beziehung zu der vorhandenen Energiedichte ) gesetzt.
Die Energiedichte Q wird im Verhiltnis zur kritschen Energiedichte g.=5,1 GeV/m?
angegeben® und setzt sich heute im wesentlichen aus zwei Beitrigen zusammen:

Q=Qp+Qy (1.34)

mit:
Qa: Vakuumenergiedichte und
Qar: Materieenergiedichte

Hervorstechend in ihrer Aussagekraft zur Bestimmung dieser Grofen sind die Cha-
rakteristika der Mikrowellenhintergrundstrahlung primordialer kosmischer Photonen.
Es handelt sich um ein fast richtungsunabhéngiges Planckspektrum eines Schwarz-
korperstrahlers bei 2,725 K (s. auch [Cob]).

“Dies gilt natiirlich nur dann, wenn die Linie, die als 0v83 Evidenz identifiziert wurde, kein
Untergrundsignal darstellt, welches gleichermaften mit der Zeit ansteigen wiirde.
®Die kritische Dichte g, ist die Dichte, bei der das Universum mit Q=1 und k=0 flach ist.
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Abbildung 1.4: Anisotropien der kosmischen Hintergrundstrahlung [Dun08]
wurden mit dem WMAP-Sateliten aufgenommen. Hier dargestellt ist das Leistungs-
spektrum der Hintergrundstrahlung in einer Multipolentwicklung. Unter Winkel von
etwa 1 ° zeigt sich der erste Peak, der aus Oszillationen des Baryon-Photon-Fluids her-
rithrt. Seine genaue Position bestimmt die gesamte Energiedichte im Universum und
damit seine flache Geometrie. Seine Hohe definiert den Materieanteil und aus dem
Verhéltnis des zweiten Peaks zum ersten lasst sich der Anteil der Baryonen an der
Materiedichte ablesen.

Anhand von Anisotropien im Bereich von 10 gK (s. Abb.1.4, [Dun08|) ist eine prézise
Bestimmung nahezu aller kosmologischen Parameter moglich. Die Zusammensetzung
der Energiedichten heute ergeben sich zu

QA—0,7420,030
Q27 =0,256-0,030

wobei
Qn = Qepym + QB +Q, (1.35)
mit
Qpas: Dichte dunkle Materie
Qp: Dichte der Baryonen
Q),: Dichte massiver Neutrinos

Sowohl 24 als auch der Grofiteil der Materieenergiedichte €25, konnen bislang nicht
identifiziert werden. Thre Existenz und ihr Ausmaf wird aber ebenfalls von einer
Reihe weiterer astrophysikalischer Messdaten gefordert, deren Ubereinstimmungen
iiberwiltigend ist (s. Abb. 1.5). Die Ergebnisse aus der Messung der kosmologi-
schen Hintergrundstrahlung (CMB) decken sich mit Messungen des Decelleration-
Parameters mit Messungen der Luminositdt und Rotverschiebung der Supernovas
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Abbildung 1.5: Im kosmologischen Konkordanzmodell [Cos] wird die Uberein-
stimmung mehrerer astrophysikalischer Messverfahren zugrunde gelegt. Aufgetragen ist
das Verhéltnis von dunkler Energie zur Materie im Universum. Weiterhin eingetragen
ist die Grenze fiir die verschiedene Geometrieoptionen. Nach aktueller Sachlage ist die
Geometrie flach, d.h. 2=1,02+0,02 und der Einfluss der dunklen Energie so stark, dass
das Universum positiv beschleunigt expandiert.

SN Ia, Messungen von Galaxiencluster, Gravitationslinsen sowie den Messungen zur
Héaufigkeit der leichten Elemente He, Li und D.

Die einzigen bislang identifizierbaren Komponenten der Energiedichte €2 sind der
baryonische Anteil Q5 (= (0,0227340,00062) /h?))% und der Beitrag massiver Neu-
trinos: Bei etwa 1 s (1 MeV) fand die Abkopplung der Neutrinos von den iibrigen
Teilchen statt. Ab diesem Zeitpunkt ist die Expansionrate des Universums, be-
schrieben durch den Hubble-Parameter, grofer als die Wahrscheinlichkeit fiir eine
Neutrinoreaktion mit den verbleibenden Partnern und die Reaktion

et +e v+ T (1.36)

Sh ist der Hubbleparameter in Einheiten von 100 km s~ ' Mpc~!. Damit ist h® ~ 0, 5.
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ist nicht linger im Gleichgewicht. Die Neutrinos bildeten von da ab ein weitestge-
hend unabhiingiges” relativistisches Gas, was sich im folgenden zusammen mit dem
Universum analog zur kosmischen Photonenhintergrundstrahlung ausdehnte und ab-

kiihlte. Seine heutige Temperatur wird auf 3,/ %.TW = 1,95K geschitzt [Rin05] und

ihre Hiufigkeit mit 113/cm? pro Flavour erwartet. Die direkte Messung des kosmo-
logischen Neutrinohintergrundes ist aufgrund des geringen Wirkungsquerschnittes
bislang nicht moglich. Thr Dichtebeitrag lésst sich aber abschétzen zu [Les06]

Ov Zmu'
Q=-—=—=— 1.
Oc 93,14 h%2 eV (1.37)

Unter der Annahme degenerierter Neutrinomassen mit je m,<2,3 eV [Kra03| bedeu-
tet das eine Obergrenze von 14% und mit einer Untergrenze von . m, =50 meV aus
den Oszillationsexperimenten (vgl. mit Glg. (1.14)) bedeutet das eine Untergrenze
von 0,1%8. Die Identitit der dunklen Materie bleibt im Kern also ungeklirt. Trotz
ihrer grofen Anzahl sind die Neutrinos zu leicht um die gesamte nichtbaryonischen
Materie zu bilden.

Die Anzahl von leichten, stabilen und neutralen Teilchen bei z = 1000-3000, wie
Photonen und Neutrinos, beeinflussen zunéchst einmal das Leistungsspektrum der
kosmischen Hintergrundstrahlung. Die Stéirke der Modifikation der Leistungsspek-
tren skaliert mit der Anzahl und der Masse der relativistischen Teilchen.

Im CMB-Spektrum der Temperaturanisotropien verschiebt die Anzahl der Neutrinos
die Peakpositionen (s. Abb. 1.4). Die Position des ersten Peaks testet die Kriimmung
des Universums, bzw. nach der ersten Friedmann-Gleichung (1.33) den Gesamtgehalt
des Universums an Energie, in dem sie das Verhéltnis aus Teilchenhorizont zu Distanz
zur Zeit der Entkopplung bestimmt, aus welcher sich der heutige Sichtwinkel Opcqyte
der groftmoglichen Fluktuationen zur Zeit der Entkopplung ergibt [Gru05]:

2/3,1/3

dec "7 o
1 ~ 1,4 1.38
Distanz dec 3to ( * Z) ’ ( )

Teilchenhorizont 3tgec — t
A(_')heute = ~ =

mit

tgec: Zeitpunkt der Abkopplung des Mikrowellenhintergrundes,
tmr: Zeitpunkt der Materie-Strahlungs-Gleichheit,

z: Rotverschiebung

Dieser Winkel héngt vom Zeitpunkt der Materie-Strahlungs-Gleichheit t,,,. iiber den
Teilchenhorizont ab. Das grofste Volumen, das zum Zeitpunkt der Entstehung des
kosmischen Mikrowellenhintergrundes mit den relativistischen Teilchen in Wechsel-
wirkung gestanden hat, der Teilchenhorizont, héingt ndmlich von dem Expansions-

"Uber den (-Zerfall stehen die v. noch in Kontakt mit den Hadronen, bis die Neutronen zu
Deuterium gebunden werden.

8 Ausgehend von den Ergebnissen des Heidelberg-Moskau-Experiments mit 0,2 eV<m, <0,6eV,
ergibt sich ein Anteil von 1,3%-3,8%.



1.2. Neutrinos in der Kosmologie 13

verhalten des Universums ab

(1.39)

mit
dp(t): Teilchenhorizont und
R(t): Groke des Universums.

Denn das Expansionsverhalten des Universums dndert sich in Abhéngigkeit von der
Zusammensetzung seiner Energiedichte:

e In einem flachen strahlungsdominierten Universum gilt:

Ryga ~ V1t (1.40)

e In einem flachen materiedominierten Universum gilt:

Ry ~ 23 (1.41)

Der Zeitpunkt der Strahlungs-Masse-Gleichheit wird mit der absoluten Massenskala
der Neutrinos variiert, da relativistische Neutrinos dem Strahlungsanteil anstelle dem
Massenanteil zugeschrieben werden miissen [Bas04]”:

+
1+ 2eq. = QCQDMfQQB (1.42)
v v

Zeg. = 31007500 [Bow02] (1.43)

Die Ruhemasse der Neutrinos entscheidet iiber den Zeitpunkt, ab dem die Neutri-
nos nicht mehr strahlungsartig sind und zur kalten Materie gezdhlt werden miissen
[Bas04].

200 - m,,
Zm, R 01V (1.44)
Die Hohe der Peaks in Abb. 1.4 werden ebenfalls durch die Priisenz der Neutrinos
modifiziert. Da die Neutrinos mit ihrer Ruhemasse einen Beitrag zur Materieener-
giedichte liefern, &ndert eine zunehmende Anzahl an Neutrinoarten die Bilanz der
Energiebeitrage. Der Anteil von Qs an der Gesamtenergiedichte lisst sich aus der
Amplitude des ersten Peaks in Abb. 1.4 ablesen.

OMit 2., wird die Rotverschiebung bezeichnet, die dem Zeitpunkt der Materie-Strahlungs-
Gleichheit t,, entspricht
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Dariiberhinaus zeigen kosmische Hintergrundneutrinos Verdnderungen des CMB-
Spektrums bei kleinen Skalen im Bereich der Silkddmpfung, die dadurch entsteht,
dass relativistische Teilchen aus dichten Regionen herausdiffundieren konnen. Leichte
Teilchen haben mit einer grofsen Jeanslénge die Moglichkeit Dichteansammlungen
schneller zu durchqueren, als diese unter der Gravitationswirkung kollabieren kon-
nen. Dies fithrt zur Verhinderung des Kollapses und damit zu einer Unterdriickung
der Strukturbildung auf Skalen kleiner als der Jeanslédnge. Entsprechend ihrer Masse
kann auch den Neutrinos eine Jeansldnge zugeordnet werden.

StkT
A7 = 1.45
7=/ 3Com (1.45)

mit

k: Boltzmannkonstante,

T: Temperatur,

o: Dichte der Materieansammlung,
G: Gravitationskonstante und

m: Masse

Zur Zeit der strahlungsdominierten Epoche betrug der Anteil der Neutrinos an der
Gesamtenergie noch 40%, zur Zeit der Entkopplung des Mikrowellenhintergrundes
immerhin noch 11% [Bas04|. Zur Zeit der Entkopplung des Mikrowellenhintergrun-
des sind die Neutrinos noch stark relativistisch. Folglich ist ihr gravitativer Einfluss
im CMB-Spektrum zu erkennen.

Aus den WMAP-Daten alleine kann damit zusammenfassend die Anzahl der leichten
relativistischen Teilchen bei z=1100 mit >2,3 (90%CL) [Dun08|'® und die Masse
der Neutrinos mit ), m,, = 1,3eV (90%CL) angegeben werden. Damit kann eine
weitere kosmische Hintergrundstrahlung, die mit den Neutrinos identifiziert werden
kann, als nachgewiesen betrachtet werden.

Uber die Modifikationen des kosmischen Photonenspektrums hinaus fithrt die Exis-
tenz massiver Neutrinos zur Verdnderung der Strukturbildung der Materie im Uni-
versum. Neutrinos unterdriicken die Dichtefluktuationen auf Skalen, die kleiner als
ihr Wechselwirkungshorizont zu dem Zeitpunkt sind, an dem sie nicht-relativistisch
werden [Les06]. Die Entwicklung der Materiestruktur wird den mit Galaxiensurveys
(2dF, SDSS), Gravitationslinseneffekten, Galaxienclustern und dem Lyman-a-Forest
gemessen (s. Abb. 1.6). Massive Neutrinos fithren auch hier zu einer Reduktion von
Strukturen auf kleinen Skalen.

L EP-Messungen zur Breite der Z-Zerfalls bestimmen die Anzahl der aktiven Neutrinoflavours
auf 2,984+0,008 (PDG) in Ubereinstimmungen zu Annahmen innerhalb des Standardmodells.
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Abbildung 1.6: Das Leistungspektrum der Materieverteilung wird hier aus
mehreren Messgrofien zusammengesetzt. Eine Abhiingigkeit ~ 1/\? wird erwartet.
Zusétzliches Fehlen von Materieansammlungen auf kleinen Skalen wird als Maf fiir den
Anteil Q, an Qj; angesehen.

In der Kombination beider Leistungsspektren, dem der kosmischen Hintergrund-
strahlung und dem der Materieverteilung, lassen sich engere Grenzen fiir die Summe
der Neutrinomasse erstellen. Die Ergebnisse variieren mit den verwendeten Messda-
ten und Annahmen. Viele der Grofen zeigen eine starke Korrelation zueinander.

Von besonderer Bedeutung ist die Antikorrelation der Summe der Neutrinomassen
und der Zustandsgleichung der dunklen Energie mit dem Parameter w (s. Abb. 1.7).
Mit einer unabhingigen Bestimmung der Neutrinomasse in Laborexperimenten lisst
sich damit umgekehrt der Charakter der dunklen Energie einschrinken. Wiirde das
Laborexperiment KATRIN beispielsweise eine Neutrinomasse oberhalb von 0,2 eV
finden, so wire das ein Zeichen dafiir, dass die dunkle Energie nicht mit einer zeit-
lich und rdumlich konstanten Dichteverteilung unabhéngig von der Ausbreitung des
Universums beschrieben werden kann. Ein konstanter Agingtein-Term entspriche zum
Vergleich einem w=-1.



16 Kapitel 1. Einleitung

'1|8 ] ] ] ] ] ¥ ] ]
Y
- 4 "’ -
< i
'1.6 B A~ CWB4SDSE5+5N-1A N
~ +Heidel berg-Moscow {
i ?

Equation of State w

00 02 04 06 08 10
£m [eV]

Abbildung 1.7: Der Zusammenhang zwischen dunkler Energie und Neutri-
nomasse [Ser07] [Han07] im Vergleich von Laborexperimenten zu kosmologischen
Daten wird in dieser Darstellung veranschaulicht. Es werde die Daten des Heidelberg-
Moskau-Experiments in blau und eine hypothetische Neutrinomasse, eingetragen in
grau, die mit dem KATRIN-Experiment bestimmt werden koénnte, von m,=0,28 eV,
bzw. eine mgg—0,18 eV wie sie mit GERDA bestimmt werden konnte, unter der Vor-
aussetzung, dass Neutrinos Majoranateilchen sind.

1.3 Direkte Neutrinomassenbestimmung anhand der
Kinematik schwacher Zerfille

Neben den Zugingen zur Neutrinomasse iiber kosmologische Beobachtungen oder
dem neutrinolosen doppelten (3-Zerfall bietet die Kinematik schwacher Zerfille die
direkteste und eine weitestgehend modellunabhéngige Methode zur Bestimmung der
Neutrinomasse. Dazu muss das G-Spektrum im hochenergetischen Endpunktsbereich
prézise gemessen werden (s. Kap. 1) [Fer34].

Die Messung des Endpunktbereichs eines Spektrums steht immer in direkter Kon-
kurrenz mit der Untergrundzdhlrate. Die relative Aktivitdt iiber dem Untergrund
im relevanten Endpunktsbereich muss deshalb moglichst grofs sein. Dies geschieht
durch die Wahl eines 3-Strahlers mit méglichst niedrigem Endpunkt. Zwei Elemente
werden untersucht: Tritium und Rhenium.

I187Re ist der S-Strahler mit dem niedrigsten Endpunkt (Eq = 2,47 keV). Dabei weist
er eine lange Halbwertszeit von 4,35-10' Jahren auf. !'®"Re kann damit in einem
Aufbau eingesetzt werden, in dem Quelle und Detektor identisch sind, indem '8"Re
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beinhaltende Kristalle auf 85mK gekiihlt werden und die gesamte fehlende Energie,
die durch das Neutrino fortgetragen wird, kalorimetrisch bestimmt wird [Mar|. Auf
diese Weise wird nicht aufgelost, in welcher Weise die Energie auf die [-Teilchen
und den Tochterzustand des Kerns verteilt ist. In erster Ndherung ist diese Mes-
sung damit unabhéngig von der Endzustandsverteilung der Tochterzustiande. Das
bisher erreichte Ergebnis des Vorlduferexperiments MIBETA und MANU liegt bei
m(re) <15 eV 90 %CL [Mar|). Das angestrebte Sensitivitdtslimit von MARE-I, der
Zusammenfiihrung beider Experimente, liegt bei 2 eV /c?, skaliert aber iiberdem mit
der Anzahl der eingesetzten Kalorimeterkristalle. Damit ist es moglich, eine weitaus
héhere Sensitivitéit zu erreichen, wenn hinreichend viele Kristalle mit gleichen Eigen-
schaften, insbesondere der gleichen Energieauflésung hergestellt werden kénnen.

Tritium-3-Spektren wurden seit den 1940er Jahren mit einer Vielzahl von Expe-
rimenten vermessen. Die sensitivsten Messungen der Neutrinomasse wurden mit
elektromagnetischen Spektrometern des MAC-E-Filter-Typus (s. Kap. 1) erreicht
[Ot£08].

Die Messgrofse ist eine inkohdrente Summe:

mp, = > |Udl?-m}, (1.46)

Sie hebt sich ab, von dem Massenbegriff, der anhand von neutrinolosem doppelten
(B-Zerfall zugénglich ist, da dort eine kohdrente Summe gebildet werden muss, bei
der Phasenfaktoren zu gegenseitigen Ausloschungen fithren kénnen (s. Glg. (1.30)).
Wihrend die Neutrinomasse m,,, die aus der Kinematik schwacher Zerfille ermit-
telt werden konnte, eine eindeutige Aussage iiber die Summe der Masseneigenwerte
>_; m; machen kann'!, bleibt die Information iiber die Neutrinomasse m., auf die
enthaltenen CP-verletzenden Phasen unbestimmt (s. Abb. 1.8).

Der erreichte Wert liegt bei [PDG]

my, < 2eV (95%C.L.) (1.47)

Er fult auf den Ergebnissen zweier Experimente: Der Messung einer schockkonden-
sierten Ta-Quelle in Mainz und einer gasformigen To-Quelle in Troitsk:

Mainz: m7, = —0,6+£2,2+2,1eV?/c* m,, <2,3eV/c* [Kra05] (1.48)
2

Troitsk: m7, = —2,3£2,5+2,0eV?/c* m,, <2,1eV/c? [Lob04] (1.49)
Das Ergebnis des Troitsk-Experiments ist nicht direkt mit dem Ergebnis aus Mainz
zu vergleichen, da zur Auswertung der Daten aus Troitsk eine stufenférmige Anoma-
lie'? in der Nihe des Endpunktes des 3-Spektrums in die Analyse mit eingeflossen
ist. Ohne die Beriicksichtigung dieser Anomalie liegen die Werte fiir m?/e nicht im
physikalisch erlaubten Bereich.

"und damit der kosmologisch relevanten GroRe
12Wenn ein Zihlrateniiberschuss unterhalb des Endpunktes vorliegt, so fiihrt dies zu einer Stufe
im integralen Spektrum.
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Abbildung 1.8: Die Neutrinomassenbegriffe im Zusammenhang mit Ov33-
und (3-Zerfalls-Experimenten [Ott08] unterscheiden sich grundsétzlich voneinan-
der. Die Observable des neutrinolosen doppelten (-Zerfalls (hier mit m.. bezeichnet)
und die direkte Neutrinomassenbestimmung mittels der Kinematik des einfachen -
Zerfalls sind hier gegen die kosmologisch relevante Grofe der Summe iiber die Massen-
eigenzusténde ). m(v;) aufgetragen. Wéhrend sich die Observable des neutrinolosen
doppelten (-Zerfalls m.. als Band abzeichnet, erscheint Masse m(v.) der direkten Mas-
senbestimmung als Linie. Dies ist jeweils fiir die normale Massenhierarchie (links) und
die invertierte Massenhierarchie (rechts) aufgetragen. Die Breite der Observablen m(v.)
ergibt sich aus den noch bestehenden Unsicherheiten der Mischungswinkel, die Breite
der Observablen m,, zusitzlich aus den nicht bekannten Majoranaphasen.

Das KATRIN-Experiment ist ein Aufbau, der die Neutrinomasse aus dem Tritium-(-
Spektrum mithilfe eines MAC-E-Filters und einer gasférmigen molekularen Tritium-
quelle bestimmen soll. Bei drei Jahren effektiver Messzeit wird das KATRIN-Experiment
eine Neutrinomasse von 0,35 eV/c? (0,3 eV/c?) mit 5 ¢ (30) nachweisen kénnen. Im
Falle, dass keine Neutrinomasse entdeckt werden sollte, erlaubt die avisierte Sensitivi-
tat des Experiments eine Bestimmung  einer Obergrenze von

m, < 0,2 eV/c? (90 % C.L.) [Ang04].

Wenn das KATRIN-Experiment zu einer Bestimmung der Neutrinomasse oberhalb
von 0,2 eV/c? kiime, dann wiirde das

e hierarchische Neutrinomassen weitestgehend ausschliefsen, und damit den zuvor
beschriebenen Seesaw Mechanismus Typ I zugunsten eines Seesaw Mechanis-
mus Typ II disfavorisieren,

e Entartungen zwischen verschiedenen kosmologischen Parametern aufbrechen,
so dass beispielsweise der Ansatz einer Beschreibung der dunklen Energie dar-
aus hervorgehen konnte.

e zu einer Bestitigung des Ergebnis des neutrinolosen doppelten (3-Zerfalls fithren
und damit der Majorananatur des Neutrinos Vorschub leisten.



1.8. Direkte Neutrinomassenbestimmung 19

Gliederung der Arbeit

Die vorliegende Arbeit ist wie folgt gegliedert:

e Im anschliefenden Kapitel wird die Bestimmung der Neutrinomasse aus dem
Ta-G-Spektrum erldutert und der Auftbau des KATRIN-Experiments beschrie-
ben.

e Im dritten Kapitel werden die statistischen und systematischen Unsicherheiten
des KATRIN-Experiments besprochen. Wobei insbesondere auf den Einfluss
eines stabilen elektrischen Retardierungspotentials eingegangen wird. Die Auf-
gaben und Moglichkeiten von Kalibrationsquellen in diesem Zusammenhang
werden dargelegt.

e Das vierte Kapitel behandelt die kinetische Energie von kondensierten Kon-
versionselektronen. Griinde fiir Langzeitstabilitdt und mégliche Ursachen fiir
Stabilitdtseinbriiche werden angegeben.

e Das filinfte Kapitel beschreibt den experimentellen Aufbau der hier getesteten
Quelle aus kondensiertem 83™Kr im Detail.

e Im Zentrum des sechsten Kapitels stehen die Messdaten, die mit der kondensier-
ten Kryptonquelle am ehemaligen Mainzer-Neutrinomassenspektrometer hin-
sichtlich der Stabilitdt der K-32-Konversionselektronenenergie genommen wur-
den. Die unterschiedlichen Filmpréaparationsmethoden werden beschrieben.
Einfliisse auf die Stabilitit von seiten der Quelle aber auch von seiten der
Hochspannung und des Spektrometers werden diskutiert.

e Das siebte Kapitel behandelt das Spektrum der 83 Kr-Konversionselektronen-
quelle im Bereich von 7 keV-32keV. Die Verhéltnisse der Konversionskoeffizi-
enten und die jeweiligen Bindungsenergien werden untersucht. Die Kerniiber-
gangsenergien werden daraus berechnet.

e Im abschliefflenden achten Kapitel wird eine Zusammenfassung der Arbeit und
ein Ausblick auf zukiinftige Stabilitédtsiiberwachung mit der Konversionselek-
tronenquelle gegeben.

e Im Anhang finden sich tabellierte Werte zu Bindungsenergien und Kondensa-
tionsbindungsenergien. Daneben wird das Substrat HOPG weitergehend cha-
rakterisiert und Angaben zur Voltmeterkalibration des eingesetzten Prézisions-
digitalvoltmeters gemacht.
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Kapitel 2

Das KATRIN-Experiment

Das Karlsruhe Tritium Neutrino Experiment (KATRIN) ist ein im Aufbau befindli-
ches Laborexperiment zur Bestimmung der Elektronneutrinomasse. Der Aufbau ist
ausgelegt, eine Sensitivitit von 200 meV /c? zu erreichen.

KATRIN besteht aus einer fensterlosen Tritiumgasquelle, einer Transport- und Pump-
strecke, einem zweifachen Elektronenenergiefilter und einem Detektor. In einem drit-
ten Energiefilter gleichen Typs wird die Spannungsiiberwachung an einen nuklearen
Standard angekoppelt, um so die Stabilitdt der Filterspannung zu iiberwachen.

2.1 Der p-Zerfall und die Neutrinomasse

Die Kinematik schwacher Zerfille bietet den direktesten Zugang zur Neutrinomasse.
Die Argumentationskette zur Bestimmung der Neutrinomasse kommt ohne weiter-
gehende Forderungen an die Eigenschaften des Neutrinos aus.

Beim -Zerfall eines nackten Kerns der Kernladungszahl Z und Massenzahl A ver-
teilt sich die freiwerdende Energie auf die Ruhemassen und kinetischen Energien des
entstehenden Tochterkerns, des Elektrons und des Neutrinos:

(Z,A) — (Z+1,A) + e + 7% (2.1)

Die allgemeine Form eines (3-Spektrums lasst sich mit Fermis Goldener Regel ablei-
ten:

dN 27
¥ioh f\MPQ(E,mﬁe) (2.2)

Die Rate der Elektronen N, die im Energieintervall von E bis E + dE emittiert
werden konnen, ist einerseits proportional zum Kernmatrixelement |M|?, welches
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die genaue Dynamik des Zerfalls beschreibt, andererseits zu der Phasenraumdichte p,
die Elektronen und Neutrinos als Fermionen, die dem Pauliprinzip unterliegen, nicht
iiberschreiten konnen.

Die Phasenraumdichte ¢ hingt neben der Energie der Elektronen zusitzlich von der
Neutrinoruhemasse my,_ ab.

o(E,mp,) = F(Z+1, E)p(E+m.c*)(Ey—E) /(B — E)? = m3, 0(Ey—E—-my,c?)

e

(2.3)
Dabei ist
F(Z+1,E): Fermifunktion,
p: Impuls des Elektrons,
m.c?, m,;ecz: Ruheenergie des Elektrons bzw. des Elektronantineutrinos,
Z+1: Ladung des Tochterkerns,
E: kinetische Energie des Elektrons und
Eg: Endpunkt des B-Spektrums, welcher sich nur um die Riickstofenergie

des Kerns vom Q-Wert des Ubergangs unterscheidet.

Das emittierte Elektron wechselwirkt elektrostatisch mit dem entstehenden Tochter-
kern. Diese Einwirkung ist damit abhéngig von der Protonenanzahl des Tochterkerns
(Z=1) und fiihrt zu einer Korrektur in Form der Fermifunktion. Sie ist dem leptoni-
schen Anteil des Ubergangsmatrixelements beigestellt.

Beim Zerfall des Neutrons in ein Proton, Elektron und Antineutrino ist die Anderung
des Gesamtspins A J=0,1. Die Paritit des Nukleons ist erhalten. Die Spins der Lep-
tonen konnen nun entweder zu S=1 oder zu S=0 koppeln. Dadurch ist der 3-Zerfall
im allgemeinen Fall eine Superposition eines Fermi- und Gamow-Teller-Ubergangs.
Das Kernmatrixelement |M|? setzt sich dabei folglich aus beiden Matrixelementen'
mit ihren jeweiligen Kopplungskonstanten zusammen, deren Werte aus dem Zerfall
des freien Neutrons abgeleitet werden konnen. Bei iibererlaubten Ubergingen, d.h.
Ubergiéingen in einem Isospinmultiplett, sind die Kernmatrixelemente unabhingig
von der Elektronenenergie E.

Tritium als [-Strahler eignet sich aufgrund seiner Figenschaften besonders gut zur
Vermessung eines 3-Spektrums zur Bestimmung der Neutrinomasse:

"Wenn Spin J und Paritit des zerfallenden Neutrons sich nicht &ndert, also AJ = 0 gilt, und
die Spins der Leptonen zu S = 0 koppeln (L=0 vorausgesetzt), nennt man den Ubergang einen
"Fermi-Ubergang’. Koppelt der Spin der Leptonen aber zu S = 1, ist also ihr Gesamtdrehimpuls
auch =1 (wegen L =0), dann nennt man den Ubergang einen ’Gamow-Teller (GT) Ubergang’, unter
der Bedingung, dass das Nukleon die gleiche Paritét behalt.
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Tritium hat mit 18575 eV einen niedrigen Endpunkt fiir einen 3-Strahler. Daraus re-
sultiert eine verstirkte relative Zahlrate im Endpunktsbereich. Da beim Tritiumzer-
fall Mutter- und Tochterkern einander Spiegelkerne sind, der Ubergang also in einem
Isospinmultiplett stattfindet, handelt es sich um einen iibererlaubten Ubergang. Das
fithrt zu einer geringen Maximalenergie und doch recht kurzen Halbwertszeit von
12,3 a. Dadurch ergibt sich eine relativ hohe Zahlrate im Verhéltnis zur eingesetzten
Tritiummenge. Dies ist wichtig, um die Streuwahrscheinlichkeit in der Quelle ge-
ring zu halten. Streuungen fiithren zu Energieverlusten oder Riickstreueffekten und
beeintriachtigen so das gemessene (3-Spektrum.

Da Tritium (1p,2n) eine sehr einfache Form der Anbindung eines Neutrons darstellt,
ergeben sich gleich mehrere positive Effekte fiir das 8-Spektrum. Zum einen ergeben
sich mit Z=1 geringste Energieverluste durch Streuung. Des weiteren resultiert aus
der Kombination von Z=2 des Tochterkerns 3He und dem Endpunkt von 18575 eV
eine anndhernd konstante Fermifunktion von 1,1875. Drittens hat das Tritiummo-
lekiil und der Tochterzustand eine berechenbare Elektronenhiille. Damit sind die
moglichen angeregten elektronischen Zustinde und die jeweiligen Ubergangswahr-
scheinlichkeiten theoretisch zuginglich.

Thr Betrag wurde fiir den Fall von Ts in [Rob88| angegeben mit:

2
A
MP = (e () | 24
gv
gy = gr-cosOc¢ (2.5)
IM> ~ 5,55
mit
|Mp|?:  Fermiiibergangsmatrixelement,

|Mgr|*:  Gamow-Telleriibergangsmatrixelement,

gv: vektorielle Kopplungsstéarke,
ga: axiale Kopplungsstirke,

gr: schwache Kopplungsstirke und
Oc: Cabbibowinkel.

Um zu beriicksichtigen, dass beim schwachen Zerfall eines freien Neutrons ein down-
quark als schwacher Eigenzustand d’ in ein up-quark iibergeht, werden Uberginge
von d’ «» u mit der Wahrscheinlichkeit |Vj,|?, also dem entsprechenden Eintrag in der
CKM-Mischungsmatrix der Quarks, erwartet, wobei ©¢ der Cabbibo-Mischungswin-
kel ist.

Py, o ]Vdu\z ~ cos? O¢ ~ 0,96 (2.7)

Zur Beschreibung werden Rechnungen mit der "sudden approximation” herbeigezo-
gen. Ausgangspunkt ist hier die Annahme, dass die Emission des Elektrons schnell im
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Vergleich zu den Relaxationsbewegungen der Hiillenelektronen ist. Die Wellenfunk-
tion ; der Hiille vor dem Zerfall bleibt also solange gewahrt, dass sich die mdglichen
Energieniveaus der Endzustinde dem gegeniiberstellen lassen. Aus dem Uberlapp
zwischen ¢; zu ¢y lisst sich die Wahrscheinlichkeit fiir den Ubergang P, ., ange-
ben:

Pyt = Kepa o) (2.8)

Jeder mogliche Endzustand des Tochtermolekiilions und jeder mégliche Anfangszu-
stand des zerfallenden Tritiums fiithrt zu einem leicht anderen (3-Spektrum. All diese
Spektren miissen mit ihren jeweiligen Wahrscheinlichkeiten P;, _.; gewichtet iiber-
lagert werden, um die Messdaten zu beschreiben.

Das verdnderte Spektrum ergibt sich dann mit den Anregungsenergien der Elektro-
nenhiille nach dem Zerfall V,, und der Variation der Anfangszustinde V}, zu:

dN

E = const - |M[*F(Z + 1, E)p(E + mec?) - (2.9)
Z Pikﬁfnekﬁm /€i7k — m%ec‘l@(emk — mljecz) (210)

n,k
eng = Eo—E+ (Vi —V,) (2.11)
2.12)

Die Rotations- und Vibrationsanregungen des Endzustands des Tochtermolekiils?
aufgrund des Elektronriickstofses versetzen den Endpunkt um 1,7 eV und verbrei-
tern ihn auf 0,36 eV. Weitere Verschmierungen werden durch Dopplerverschiebungen
aufgrund der thermischen Bewegung der Kerne moglich.

Im Moment des Zerfalls liegt das Neutrino als schwacher Eigenzustand im Elek-
tronflavour vor. Eine Bestimmung der Neutrinomasse anhand der Impulsverteilung
der emittierten Elektronen bedeutet eine Projektion des Neutrinozustandes auf die
Masse. Die Masse des Neutrinos als Flavoureigenzustand ist damit eine Uberlagerung
der drei moglichen Masseneigenzustinde des Neutrinos mit den jeweiligen Wichtun-
gen der Neutrinomischungsmatrix (s. Gleichung (1.4)). Die mdgliche kinetische
Maximalenergie der entstehenden Elektronen reduziert sich durch die Masseneigen-
werte des entstehenden Neutrinos. Damit ergibt sich das resultierende [-Spektrum
in diesem Sinne als eine Summe iiber die drei Spektren entsprechend der drei Mas-
seneigenwerte.

Wenn Neutrinos mit nur dem leichtesten Masseeigenzustand und keiner weiteren ki-
netischen Energie geboren werden konnten, dann sind diese energetisch nicht in der
Lage in der Folge zu oszillieren. Bei geringerer kinetischer Energie der Elektronen
also steigender Energie der Neutrinos, wird das Oszillieren energetisch wieder mdog-
lich. Am obersten Ende des Elektronenspektrums ist aber anzunehmen, dass die
einzelnen Neutrinomasseneigenzustéinde ausfrieren. Leider kann die Frage, ob es sol-
che niederenergetische Neutrinos geben kann, die nicht oszillieren kénnen, d.h. die

Elektronische Anregungen koénnen bei geeigneter Wahl des Auswertefensters vernachlissigt wer-
den. Gleiches gilt fiir die Variation der Anfangszustéinde (s. Abschnitt zur Tritiumquelle).
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nur die Energie der Ruhemasse m; haben, mit KATRIN nicht geklirt werden. Die
Auflésung des KATRIN-Experiments reicht nicht aus, um die denkbaren Stufen der
einzelnen Masseneigenzustédnde der Neutrinos zu erkennen. Es wird eine gewichtete
quadratische Neutrinomasse angesetzt:

my =Y |Uei*m2, (2.13)

In Abb. 2.1 ist der Endpunktsbereich des (3-Zerfalls eines Tritiummolekiils 75 bei
18,575 keV zur Vereinfachung ohne Rotations- und Vibrationsanregungen dargestellt.
Fir m,;ec2:0 eV fallt das Spektrum quadratisch zum Endpunkt hin ab (s. Glg.
(2.3)). Eine von Null verschiedene Masse (hier fiktiv mit 10 eV/c? gerechnet) fiihrt
zu einer charakteristischen Kriimmung und schlieflich zu einem Verschwinden der
Zahlrate bereits bei £y — F = m,;ec2. Auch wenn die Neutrinomasse das Spektrum
in jedem Energiebereich beeinflusst, ist ihre Signatur, d.h. ihr relativer Anteil an der
Form des Spektrums im Endpunktsbereich des G-Spektrums am ausgepragtesten.

800 p
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400 -

dN/dE [a.u.]

2
| m,=10eVic
200 m, =0 evic?

100
75
50
25

(dN(0)-dN(10))/dE [a.u.]
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Abbildung 2.1: Dargestellt ist die Signatur der Neutrinomasse. Knapp un-
terhalb des Endpunkts des Spektrums befindet sich die hochste Sensitivitdt auf die
Neutrinomasse.

Bei der Betrachtung der experimentellen Signatur der Neutrinomasse kann der Un-
tergrund bei der Vermessung des Spektrums nicht weiter vernachlassigt werden. Die
Signatur wird bei hohen Elektronenenergien durch den Untergrund des Spektro-
meters iiberragt und bei niedrigeren Energien durch die ansteigende Zihlrate des
B-Spektrums. Das Optimum ist erreicht [Ott06], wenn die gesamte Zihlrate gerade
das dreifache der Untergrundzéhlrate betrigt.

Bei der Annahme von 1072s~! Untergrundereignissen bei einer Quellstirke von
10 Bq bedeutet dies, dass die Sensitivitit etwa 3 eV unterhalb des kinematischen
Endpunkts maximal wird. Die Zdhlrate ist im sensitiven Endpunktbereich aber bei-
spielsweise im letzten eV unterhalb des Endpunktes auf 2- 107! der Gesamtzihlrate
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abgefallen. Es ist also ein Energiespektrometer erforderlich, das ein extremes Signal
zu Untergrundverhiltnis von eben dieser Gréfenordnung 1013 bieten kann.
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2.2 Der KATRIN-Aufbau

Ein ideales Spektrometer zur Bestimmung der Neutrinomasse durch die Kinema-
tik des (-Zerfalls wiirde alle signaltragenden Elektronen verlust- und storungsfrei
durch einen Energiefilter auf den Detektor fithren und die Untergrundereignisse se-
parieren. Mit nur ~ 1072 Signalelektronen pro Sekunde bei einer Gesamtzihlrate
von ~ 10! Ereignissen/s aus den Tritiumzerfillen selbst, die hier als Untergrunder-
eignisse gewertet werden miissen, ist ein Spektrometer mit hoher Lumininositdt und
immenser Untergrundunterdriickung notig. Da die Neutrinomasse aus der genauen
Form des Spektrums im besonders sensitiven Endpunktsbereich ermittelt wird, ist
eine hohe Auflosung fiir Elektronen mit 18,6 keV sowie ein ausgeprigte Stabilitéit
des Filters notig. Ein kurzer Uberblick iiber den Aufbau des KATRIN Experiments
wird in Abb. 2.2 gegeben.

Abbildung 2.2: Ein Uberblick iiber das KATRIN-Experiment ist hier skizziert.
Die Quellsektion ist mit blau markiert (a). Linkerhand in gelb ist die Kalibrations- und
Monitorsektion angedeutet. Rechterhand schliefst sich die Transport- und Pumpstrecke
((b),rot) an, die zu dem Spektrometerdublett ((c),(d)) fiihrt. Am rechten Ende in griin
(e) ist das Detektorsystem dargestellt.

2.2.1 Fensterlose gasformige Tritiumquelle - WGTS

Bei KATRIN wird im Standardmodus eine fensterlose gasformige Quelle aus mole-
kularem Tritium verwendet ("WGTS’: Windowless Gaseous Tritium Source, s. Abb.
2.3). Eine Quelle solchen Typs wurde in Los Alamos [Rob91] entwickelt und spéter
ebenfalls im Neutrinomassenspektrometer in Troitsk eingesetzt.

Die KATRIN-Quelle befindet sich in einem 10 m langen Rohr (Durchmesser d=90mm).
Ein magnetisches axiales Fiithrungsfeld von Bg=3,6 T leitet die dort entstehenden

Elektronen innerhalb eines konstanten Flussschlauchs von 191 T-cm? in Richtung

Spektrometer und Detektor.

Das Tritiumgas wird auf 27 K bei mindestens £30 mK Stabilitdt gekiihlt. Es wird
mit einer Isotopenreinheit von 95 % iiber eine Kapillare in das Quellrohr eingelassen.
Die Reinheit wird mit Laser-Raman-Spektroskopie iiberwacht [Le07].

Die Signalrate S wird bestimmt durch die effektive Quellsdulendichte (od.sy), welche
neben der Isotopenreinheit durch inelastische Streuung limitiert ist. Abhéngig von
den maximalen Startwinkeln, mit denen die Elektronen noch durch das Spektrometer
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REAR WGTS TRANSPORT
) SYSTEM ) SETUP SYSTEM

to Outer Loop

cold valve Beam Monitor

\and CKr-Source

CPS-F

CMS-R DPS1-R WGTS tube DPS1-F

DPS2-F

T, injection

—
to Spectrometers

to Outer Loop Inner Loop to Outer Loop

Abbildung 2.3: Schematisch dargestellt ist die fensterlose gasférmige Tri-
tiumquelle mit ihren differenziellen Pumpstrecken DPS1-R und DPS1-F umrandet
vom Kalibrations- und Monitorsystem einschliefslich der Riickwand (rear system) und
dem Transportsystem mit der weiteren differentiellen Pumpstrecke DPS2-F und der
Kryopumpsektion CPS-F.

transmittiert werden, lisst sich eine Wahrscheinlichkeit P (g, d, ©,,4,) dafiir angeben,
dass ein Elektron die Quelle ohne Streuprozess durchqueren kann. Eine mittlere freie
Sdulendichte ldsst sich aus dem Kehrwert des totalen inelastischen Wirkungsquer-
schnitt o, fiir Elektronen bei 18,6 keV berechnen. Bei Saulendichten von d — oo
steigt die effektiv nutzbare Sédulendichte asymptotisch nur bis zu einem Maximalwert
an. Das Maximum liegt gerade bei der Hélfte der mittleren freien Weglinge (s. auch
[Ang04]). In Abb. 2.4 ist der gewéhlte Arbeitspunkt des KATRIN-Experiments ein-
getragen. Er liegt bei etwa 90% der halben mittleren freien Saulendichte und bel&uft
sich auf pd= 5-10'"cm™2 und entspricht einer Injektionsrate von 5- 10" Molekii-
len/s. Die Teilchenzahldichte reduziert sich bis zum ersten Pumpstutzen um einen
Faktor 20. Bei einer Diffusionszeit von etwa 1 s ergibt sich eine Zerfallswahrschein-
lichkeit von 3,6 -10~° Zerfille pro Sekunde fiir ein Molekiil in der WGTS und 1,8
10" Zerfillen pro Sekunde im relevanten Flussschlauch.

Die WGTS liefert mit der Stabilitdt der Quellsdulendichte einen relevanten Bei-

trag zur systematischen Unsicherheit von KATRIN. Die S&ulendichte variiert mit

dem Einlassdruck und der Temperatur des Tritiumgases. Fiir die Sensitivitdtsanfor-
Ao

derungen von KATRIN wird eine Stabilitdt von ?:0,1 % gefordert.

Einen weiteren moglichen Beitrag zur systematischen Unsicherheit bildet die Grofe
der Raumladung, die von den priméren und sekundéiren Ladungen aufgebaut wird,
die aus Zerfall und Streuungen resultieren. Neben dem direkten Tochtermolekiil
(*HeT)* konnen ausgehend von diesem noch 3He*, T*, T§ und T; und Elektro-
nen entstehen. Aus Stofen von Elektronen mit Ty entstehen auferdem T~ -Ionen.
Die Hauptbestandteile sind nach Uberlegungen zu energieabhingigen Wirkungsquer-
schnitten und Dichten T;-Ionen, Elektronen und T~ -Ionen. Pro priméres g-Teilchen
werden = 13 Ionen-Elektronpaare unter Vernachléssigung von Ionisationsprozessen
zweiter Ordnung erwartet [Nas05]. Ausgehend von den 1,8-10!! Zerfillen /s entstehen
im gesamten Quellvolumen dann etwa 108 Tonen/(cm3s). Diese Ladungen kénnen
aufler sich gegenseitig zu neutralisieren auch die Quelle per Diffusion verlassen: ent-
weder axial entlang des Magnetfelds bis zum Ende der WGTS oder radial, allerdings
um einen Faktor 10* unterdriickt, durch die magnetische Speicherung. Die Raumla-
dung wird so zunéchst nicht hinreichend abgetragen.



2.2. Der KATRIN-Aufbau 29

R
%E 0.8F o
&
0.6F o
0.5F o
o4 ® KATRIN
0.5p # 0 Mainz
0.2 — B Trojtsk
01
0

PR S TR [ TR TR N (N TR S TR N T TR S N SR '
0 200 400 600 800 1000
column desity pd [10'® cm™]

Abbildung 2.4: Die effektive Quellsdulendichte kann aufgrund von Streuungen
maximal die Hélfte der mittleren freien Sdulendichte erreichen. Fiir KATRIN wird bei
Maximalstartwinkeln von 51° etwa 90% des Maximalwerts erreicht, was zu einer Siu-
lendichte von od— 5-10'7 Molekiile/cm? fiihrt. Zum Vergleich sind die Arbeitspunkte
von den Vorgéngerexperimenten aus Mainz und Troitsk eingetragen.

Mit einer analytischen Abschitzung mittels:

o(r) = (0) — éqﬂ (2.14)

ergibt sich ein Potential von 40 V [Glu]®>. Unter dem Einfluss ihres eigenen Feldes
wiirden die Ladungen verstirkt radial diffundieren, was die mogliche Hohe des Po-
tentials reduziert. In dem generierten Feld kénnen aufserdem Elektronen gespeichert
werden, die sich akkumulieren und das Raumladungspotential abbauen. Uberschiis-
sige Elektronen verlassen das System dank der hohen axialen Leitfihigkeit {iber die
Riickwand. Die Ergénzung von Ionen beiderlei Ladung, die auf die Gastemperatur
von 30 K thermalisiert sind, reduziert die Raumladung weiter auf -5meV. Die Raum-
ladungen selbst sollten damit also keinen relevanten Einfluss auf das Startpotential
der Tritiumzerfille haben [Nas05]. Durch die hohe axiale Leitfihigkeit der WGTS
wird das Potential der Quelle vom Potential der Riickwand bestimmt.

Unabhéngig davon sind Plasmainstabilitdten vielerlei Art moglich, werden aber im
Bereich der thermalisierten Elektrontemperaturen erwartet, also mit auf einer Po-
tentialvariation von 3 meV abgeschétzt [Nas05].

Linkerhand in Abb. 2.3 schlieft sich das Kalibrations- und Monitorsystem (CMS-
R) mit der potentialdefinierenden beweglichen Riickwand an. Austrittsarbeitsveran-
derungen aufgrund von Oberflacheneffekten auf der Riickwand wirken sich direkt als

3Genauere numerische Untersuchungen ergeben 66V
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Potentialinstabilitdten oder -verschiebungen des Quellpotentials aus. Diese miissen
mit einer Genauigkeit von < 60 meV bekannt sein*. Um diesen Effekt zu minimieren
werden Goldoberflichen mit T > 150 K diskutiert. Alternativ wére eine kontinuier-
liche Kontrolle der Austrittsarbeit der Riickwand denkbar.

Wiéhrend der Messperioden zur Bestimmung des 3-Spektrums wird die Quelle auf
30 K stabilisiert. Zu Kalibrationszwecken ist aber auch ein Betriebsmodus bei 150 K
geplant, bei dem dem Tritiumgas 3™ Kr-Gas zugemischt wird®. Durch eine Vermes-
sung der L3-33"Kr-Konversionselektronenlinie 30,5 keV mit einer Breite von I'=1,19
eV miissten Potentialverschmierungen innerhalb der WGTS anhand von Positions-
verschiebungen und Linienverbreiterungen trotz der zusétzlichen Gaufsverschmierung
wegen der erhohten Temperatur erkennbar sein.

Rechterhand der WGTS in Abb. 2.3 schliefst sich die Pump- und Transportstrecke
beginnend mit einer differentiellen Pumpstrecke (DPS) an. Der Ionenanteil in der
WGTS wird mit zwei FT-ICR-Fallen (Fourier Transform Ion Cyclotron Resonance)
untersucht, die am Ein- und am Ausgang der DPS-2F platziert werden. Ionen, die
in der WGTS entstanden sind, und diese zwar mit dem Gasfluss in Richtung Pump-
und Transportstrecke verlassen kénnen, kénnen aber aufgrund des Gasstromes aus
der WGTS heraus nach einer méglichen Reflektion nicht wieder in der WGTS eintre-
ten. Mit den FT-ICR-Fallen kann man die Menge an (T3, ;)-Ionen dann in der DPS
bestimmen und aktiv mit zusétzlichen Dipolen reduzieren. ICR-Fallen funktionieren
nach dem Prinzip von Penningfallen. Tonen werden radial durch das Quellmagnetfeld
gespeichert und axial mit elektrostatischen zylindrischen Retardierungselektroden.
Die so gefangenen lonenwolken werden zu Schwingungen angeregt und die resultie-
rende Bewegung mit segmentierten Elektroden kapazitativ aufgenommen. Nach einer
Fourier-Transformation zeigen sich isotopspezifische Peaks im Frequenzbild. Ein sys-
tematisches Herausdriften spezieller Isotope iiber die Ex B-Drift ist mit diesen Fallen
ebenfalls moglich [Ubi07].

2.2.2 Pump- und Transportstrecke

Um die Untergrundzéhlrate bei der Messung des 3-Spektrums hinreichend klein zu
halten, ist es erforderlich, sicher zu verhindern, dass Tritium in die Spektrometer
gelangt. Um den tritiuminduzierten Teil des Untergrunds auf unter 10~3 Ereig-
nisse/s zu halten, darf nicht mehr als eine Flussrate von 10~!4 mbar 1/s Tritium ins
Hauptspektrometer gelangen. 2 mbar 1/s Tritiumfluss treten aus der WGTS in das
Transportsystem. Die Reduktion um den Faktor 10 wird iiber 2 Stufen erreicht:
differentielle Pumpstrecken (DPS I und II) zu beiden Seiten der Quelle und eine
Kryoadsorptionspumpstrecke (CPS) auf dem Weg zu den Spektrometern.

Die DPS-Sektionen reduzieren den Fluss insgesamt um einen Faktor 107 durch 6

Pumpports an der DPS1-F und 4 Pumpports an der DPS2-F mit je 2000 1/s Pump-
leistung. Der zu tilgende Restfluss nach der DPS von 0,4 -10~7 mbar 1/s wird auf

*Eine Begriindung dieses Wertes findet sich in Kapitel 3.
% Auch Dy ®¥™Kr-Mischungen werden geplant
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vergoldetem Edelstahl® mit einer Belegung aus Argon bei 3-4,5 K in der CPS ad-
sorbiert. In 60 Tagen Messzyklus sammeln sich dort maximal 6-10'® Ty Molekiile,
was weniger als 1 Ci (=37 GBq) ist, an. Wenn mehr als diese Aktivitat in der
CPS erwartet wird, kann diese iiber einen Spiil- und Heizprozess gereinigt werden (s.
TRAP [Eic08]). Innerhalb der CPS ist auch eine Anschlussstelle fiir eine kondensierte
83mKr-Quelle und einen Quellmonitordetektor vorgesehen.

Das Transportsystem besteht aus zueinander gekippten Modulen (s. Abb. 2.3). So
soll verhindert werden, dass sich ungeladene Molekiile axial geradlinig zu den Spek-
trometern hinbewegen konnen. Im geknickten System sind mehrere Wandkontakte
notig, um diese Transportsektion zu iiberwinden. Jeder Wandkontakt steigert die
Wahrscheinlichkeit, dass die Molekiile adsorbiert und damit gespeichert werden.

Auch das Vorspektrometer spielt eine Rolle als Teil des Vakuumsystems. Mit seinem
grofken gut gepumpten Volumen kann es Tritium daran hindern, das empfindliche
Hauptspektrometer zu erreichen. Es hat eine Linge von 3,38 m und einen Durch-
messer von 1,7 m bei einer Eintrittséffnung von DN 200CF.

Die Zerfallselektronen werden mit einem Feld von 3,6 T aus der Quelle heraustrans-
portiert. Es sinkt nicht unter 0,3 T an den Pumpports. Das maximale Feld in der
Transportstrecke ist 5,6 T. Kriterien fiir die Feldstdrken sind Bewahrung der Adia-
basie der Bewegung und damit Sicherstellung der Transmissionswahrscheinlichkeit,
Minimierung der Energieverluste durch Synchrotronstrahlung und die Kompression
des Flussschlauchs an geometrischen Engpéssen.

2.2.3 Elektromagnetische Fiihrung und der Energiefilter
2.2.3.1 MAC-E-Filter

In der einfachsten Konfiguration eines MAC-E-Filters ("Magnetic Adiabatic Colli-
mation with Electrostatic Filter’, [Pic92a]) werden zwischen Quelle und Detektor
zwei Magnetspulen soweit auseinandergezogen, dass ihr Magnetfeld auf der Spiegel-
achse auf einen Bruchteil seines Maximalwerts absinkt. Im Gegenzug baut man ein
elektrostatisches Retardierungspotential eUp mit einer zylindersymmetrischen Elek-
trode auf, sodass das Maximum des Potentialberges fiir die zu spektroskopierenden
Teilchen” mit dem Minimum des Magnetfelds (s. Abb. 2.5) zusammenfillt. Diese
Flache wird im folgenden Analysierebene genannt.

Die Elektronen, die im starken Quellmagnetfeld starten, werden aufgrund der
Lorentzkraft auf Zyklotronbahnen entlang der Magnetfeldlinien gefithrt und so in
das Spektrometer geleitet. Bei ausreichender Longitudinalenergie gelangen sie dann
zum Detektor. Entlang dieses Weges steigt das Magnetfeld bis hin zur Mitte des
ersten Magneten zunéchst an. Mit zunehmender Magnetfeldstérke verringert sich
der Gyrationsradius und die Schrittweite wihrend einer Umdrehung eines gefiihrten

®Die Goldbeschichtung verhindert das Eindiffundieren von Tritium in die Oberfliche.

"Ein MAC-E-Filter funktioniert im Prinzip je nach Vorzeichen der angelegten Spannung mit
positiven und negativen Ladungen. Hier wird im Hinblick auf KATRIN im folgenden nur noch von
Elektronen gesprochen werden. Andere geladene Teilchen sind impliziert.



32 Kapitel 2. Das KATRIN-Ezperiment

T, source electrodes detector

(b) p. (without E field)

Abbildung 2.5: Das Prinzip des MAC-E-Filters wird an dieser Skizze veran-
schaulicht. Zwei Solenoide bauen ein in homogenes zylindersymmetrisches Magnetfeld
auf. Quelle und Detektor werden leicht aufierhalb des Magnetfeldmaximums platziert.
Elektronen, die die Quelle unter beliebigen Starrtwinkeln verlassen, werden aufgrund
der Lorentzkraft zu Spiralbewegungen um die Magnetfeldlinien gezwungen und so zum
Detektor gefiihrt. Wihrend das Magnetfeld von B,,,4; hin zu B4 abnimmt und damit
der Elektronenimpuls in Vorwértsrichtung kollimiert wird, wird von Zylinderelektro-
den ein elektrostatischer Potentialberg aufgebaut, den nur die schnellsten Elektronen
passieren konnen. So funktioniert ein MAC-E-Filter als energetischer Hochpassfilter.

Elektrons. Das Verhiltnis aus Schrittweite und Magnetfeldinderung ist im gesam-
ten MAC-E-Filter so klein, dass die Bewegung adiabatisch ablduft. Unter dieser
Voraussetzung ist das magnetische Bahnmoment u der Elektronen dann eine Er-
haltungsgrofe. In nicht relativistischer Ndherung, die bei Tritium-3-Spektroskopie
gemacht werden darf, gilt:

E
W= f = const (2.15)
mit
E,: Energie der Transversalenergie
B:  lokales Magnetfeld

Im ansteigenden Magnetfeld werden dann bereits die Elektronen mit den steilsten
Startwinkeln nach dem Prinzip einer magnetischen Flasche zuriickgespiegelt, sodass
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sich ein maximaler Startwinkel ©,,,, ergibt, iiber den hinaus die Elektronen nicht
mehr transmittiert werden kénnen®. Fiir die bei KATRIN gewihlten Magnetfelder
gilt dann:

max

B
Opmaz = arcsin ( e 5 ) =50, 77° (2.16)

Bs= 3,6 T: Magnetfeld an der Quelle

Biaz= 6 T: maximales Magnetfeld
Der akzeptierte Raumwinkel des MAC-E-Filters ergibt sich damit zu:

AQ 1 —cosOmax
—_— = 2.1

47 2 (2.17)
Im Anschluss fillt das Magnetfeld bis zur Spiegelebene zwischen beiden Magneten

ab. Damit wird der Gyrationsradius grofer. Die kinetische Energie wird mit der
Gradientenkraft

Fy=V (% B) (2.18)

von der Bewegung transversal zum magnetischen Fithrungsfeld in Longitudinalener-
gie iiberfiihrt. Dies ist gleichbedeutend mit einer Kollimation des Elektronenimpulses
und seiner Parallelisierung mit dem magnetischen Fiihrungsfeld sowie im Idealfall mit
dem elektrischen Feld. Da die Adiabasie bei schwicher werdendem Magnetfeld ab-
nimmt, wenn die Elektronen nicht gleichzeitig an Longitudinalgeschwindigkeit ver-
lieren, muss der Anstieg des elektrostatischen Retardierungspotentials wohldosiert
werden, damit es nicht einerseits durch zu zeitigen Anstieg zu einer verfriithten Um-
kehr oder andererseits durch verspiteten Anstieg zu nichtadiabatischer Bewegung
und damit zu Transmissionsverlusten kommt.

In der Analysierebene hat die Kollimation des Elektronenimpulses ihr Maximum.
Die verbleibende Winkelverteilung und damit die Abweichung von der Richtung des
elektrostatischen Felds definiert die Auflésung des Spektrometers:

AE _ Bmin (2.19)
E Bma$

Im Anschluss werden die Elektronen mit ausreichender Longitudinalenergie in der
Analysierebene dann von der Analysierebene weiter zum Detektor hin beschleunigt
und dort nachgewiesen. Ein MAC-E-Filter wirkt also wie ein elektrostatischer in-
tegrierender Energie-Hochpassfilter. Ein Spektrum wird aufgenommen, indem man
die angelegte Retardierungsspannung U zwischen Quell- und Elektrodenpotential
variiert.

®Das maximale Magnetfeld des gesamten Spektrometer kann auch an anderer Stelle des Weges
der Elektronen eingestellt werden. Bei KATRIN wird dies aus Untergrunderwigungen der Magnet
am Ausgang des Hauptspektrometers sein.
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Abbildung 2.6: Die Transmissionsfunktion fiir eine isotrop abstrahlende Quelle
wird an dieser Skizze veranschaulicht. Exemplarisch werden hier die Einstellung fiir
KATRIN gewéhlt.

Die normierte analytische Transmissionsfunktion T eines MAC-E-Filters fiir eine
isotrop emittierende Quelle ergibt sich zu:

0 fir FEg < qUy
1— 17(ESE_‘1UO) gis
T(Es,Up) = ZS = fiir qUp < By < qUyg2mes— (2.20)
17\/ _Zs
1 fiir ES > QUOﬁ

mit
Eg: Startenergie der Elektronen und
Up: Retardierungsspannung.

Der Verlauf der Transmissionsfunktion fiir eine isotrop emittierende monoenergeti-
sche Quelle ohne Energieverluste wird in Abb. 2.6 dargestellt. Elektronen mit sehr
steilen Startwinkeln brauchen eine Uberschussenergie Eg — qUy entsprechend der
gewahlten Auflésung, um den Energiefilter passieren zu konnen.

Das Untergrundsignal im MAC-E-Filter steigt mit der Nédhe des Flussschlauchs
zur Filterelektrode an. Durch ionisierende Strahlung (Hohenstrahlung, radioaktive
Strahlung) werden Elektronen aus der Filterelektrode oder der Tankwand herausge-
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16st. Die Energie dieser Elektronen ist meist kleiner als 150 eV relativ zum Emissions-
ort. Zur Minimierung des Untergrunds im MAC-E-Filter hat es sich als wirkungsvoll
erwiesen, die Filterelektrode moglichst massearm zu wihlen [Fla04] [Ost02]. Elek-
tronen, die aus dem Filterelektrodenmaterial herausgel6st werden und nicht adiaba-
tisch oder an nicht zylindersymmetrischen Orten des Spektrometers in den sensitiven
Flussschlauch diffundieren konnen, der auf den Detektor abgebildet wird, werden mit
der Filterspannung beschleunigt. Sie sind nur wenige eV von den Signalelektronen
verschoben. Das rithrt von der Potentialdifferenz zwischen Ausloseort in der Elek-
trode zu dem effektiven abgesenkten Potential auf dem jeweiligen Nachweisradius.
Dieser Unterschied ist allerdings zu klein, um von einem Elektronendetektor fiir keV-
Elektronen aufgelost zu werden.

Unabhéngig von diesem materialinduziertem Untergrund spannt ein MAC-E-Filter
immer elektrostatische oder elektromagnetische Fallen auf (s. [Ess04] u. [Val09]).
Gespeicherte Ladungen in diesen Fallen fithren durch ionisierende Streuungen mit
dem verbleibenden Restgas zu erhohtem Untergrund. Das Design eines MAC-E-
Filters muss die Anzahl und Tiefe dieser Fallen minimieren.

Ein MAC-E-Filter kann neben dem integrierenden Modus auch in einem Modus,
der die Flugzeit der Testladungen beriicksichtigt, als differentielles Spektrometer
arbeiten. Dieses Verfahren ist in [Bon99] beschrieben.

2.2.3.2 Die KATRIN-Spektrometer

Das KATRIN-Spektrometer besteht aus zwei aufeinanderfolgenden MAC-E-Filtern
(s. Abb. 2.7). Wahrend der erste, das Vorspektrometer, die Aufgabe eines Vorfilters
iibernimmt, wird mit dem zweiten, dem eigentlichen Hauptspektrometer, das (-
Spektrum gemessen.

(b) air coil

(a)
B=2x102T

B=3x10*T
spectrometer

solenoids
B=4.5T

Abbildung 2.7: Vor- und Hauptspektrometer des KATRIN-Aufbaus werden
von den Elektronen nacheinander passiert. Das kleinere Vorspektrometer dient zur gro-
ben Vorfilterung des Endpunktsbereichs des Tritium-3-Spektrums, wihrend das grofs-
dimensionierte Hauptspektrometer zur exakten Analyse der Spektrums herangezogen
wird.
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Vorspektrometer Mit dem Vorspektrometer soll das zu vermessende Spektrum
auf seine letzten 300 eV beschrinkt werden. Der Fluss der Elektronen ins Hauptspek-
trometer soll damit von 100 Elektronen/s auf etwa 10* Elektronen /s reduziert wer-
den®. Elektronen unterhalb dieser Schwelle sind nicht relevant fiir die Bestimmung
der Neutrinomasse und bieten die Gefahr von einer Vermehrung der Untergrundzahl-
rate im Hauptspektrometer. Priméare Untergrundelektronen des Vorspektrometers
mit der Energie des Retardierungspotential werden vom Hauptspektrometer heraus-
gefiltert.

Zusétzlich zu den intringischen Fallen im MAC-E-Filter bedingt die Konstellation
Vor- und Hauptspektrometer weitere Fallen zwischen den Spektrometern
[Ess04] [Val09]. Lokale Penningfallen fiir Elektronen und die Méglichkeit zur Ionen-
speicherung in Abhéngigkeit vom speziellen elektromagnetischen Design des Vor-
spektrometers bergen die Mdoglichkeit zu erhohtem Untergrund. Die genaue Charak-
teristik der Untergrundelektronen im Verhéltnis zum Unterdriickungsfaktor durch
die Vorfilterung gibt das Mafs der Effizienz des Vorspektrometers an.

Das KATRIN-Vorspektrometer hat bei einer Lange von 3,38 m einen relativ grofen
Durchmesser von ()=1,7m. Seine Dimensionen sind vergleichbar mit den Vorgénger-
experimenten in Mainz und Troitsk. Es hat mit einem Magnetfeld von 4,5 T in den
Solenoiden, das auf ~20 mT in der Analysierebene herabsinkt, nach Glg. (2.19) eine
Auflésung von mindestens AE=83 eV fiir 18,6 keV Elektronen. Es wurde ein Druck
von p= 10~ "mbar erreicht.

Trotz grundlegender Differenzen zum Hauptspektrometer, wie der Moglichkeit der
Ionenspeicherung und die geringe Auflésung, stellt das Vorspektrometer ein Modell
des Hauptspektrometers dar.

Hauptspektrometer Das Hauptspektrometer analysiert das §-Spektrum mit ei-
ner Auflosung von AE/E = 0,93 eV fiir 18,6 keV Elektronen. Am detektorseitigen
Ausgang des Hauptspektrometers befindet sich der Ort mit dem stérksten Magnet-
feld von 6T. Der quellseitige Magnet ist gleichzeitig der detektorseitige Magnet des
Vorspektrometers. Das Magnetfeld im Hauptspektrometer ist damit asymmetrisch.
Sinnvoll ist diese Verlegung des maximalen Magnetfelds auf die Detektorseite, da-
mit magnetisch gespeicherte Elektronen ihre Falle vorzugsweise auf der Quellseite
verlassen und so nicht direkt zum Untergrund beitragen. Fiir die korrekten Trans-
missionseigenschaften des Spektrometers ist es deshalb notig, das Magnetfeld gegen
diese Asymmetrie in der Analysierebene mit zusétzlichen Luftspulen zu korrigieren.
Die Einfliisse des Erdmagnetfelds in der Analysierebene miissen ebenfalls mit spezi-
ellen Luftspulen kompensiert werden.

Das Hauptspektrometer hat ein Volumen von 1258 m3, eine Oberfliche von 605 m?
und ein Gewicht von 192 t (Edelstahl 1.4429). Seine Lange betragt 23,3 m und sein
Durchmesser d ~ 10 m.

Die Grofse des Hauptspektrometers erklért sich aus den Anforderungen an Auflésung,

“Von den 1,8 10" Zerfillen in der WGTS hat nur Hilfte einen Tmpuls in Richtung des vorderen
Halbraums.
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Luminositat und Adiabasie. Die Luminositat von KATRIN ist ein Produkt aus
Quellfliche S und Spektrometerakzeptanz inklusive der Detektoreffizienz e:

L=5-22.¢ (2.21)

Nicht zu vernachlédssigen sind neben den physikalischen Erwdgungen zum Experi-
ment auch die Transportmoglichkeiten eines solch grofsen Edelstahltanks vom Her-
steller in Deggendorf zur Experimentierhalle in Karlsruhe. Fiir KATRIN bedeutete
die Passage der Schleuse Jochenstein auf der Donau letztlich die Begrenzung des
Durchmessers auf d=9,8 m (Innendurchmesser) bei einer Wandstérke von 32 mm.

Bei KATRIN betriagt L=20 cm?. Der Flussschlauch, der durch Quelldurchmesser
und Quellmagnetfeld definiert ist zu 191 T-cm?, spannt sich in der Analysierebene
bei der durch die Auflésung geforderten Magnetfeldreduktion von 6T auf 0,3 mT zu
einem Durchmesser von 9 m auf. Transmission, Adiabasie und Anforderungen an die
Feldhomogenitdten relativ zu der Grofe der Ortsauflosung des Detektors definieren
die Lange [Val04].

Zur Untergrundreduzierung wird der Restgasdruck in diesem riesigen Volumen mi-
nimal gehalten. Es wurde vor dem Einbau der inneren Drahtelektroden ein Druck
von p= 3- 10! mbar nach dem ersten Ausheizprozess erreicht. Die Ausgasrate der

Spektrometerwinde belief sich auf nur 1-10~2 %

Das Spektrometer wird zur Untergrundreduzierung mit einer doppelten Lage elek-
trisch getrennter Dréhte ausgekleidet. Auf diese Weise wird die Elektrodenmasse
reduziert, aus der Untergrundelektronen ausgeldst werden kdnnen, welche ungehin-
dert in den Flusschlauch der Signalelektronen gelangen konnten. Gleichzeitig konnen
Elektronen, die aus dem Vollmaterial der Spektrometertanks auf 18,6 kV austreten,
mittels eines repulsiven Potentials elektrostatisch abgeschirmt werden.

Erste Spannungstests des Spektrometerkorpus auf 45 kV wurden erfolgreich durch-
gefiihrt.

Das Spektrometer tragt mit seinen verbleibenden Feldinhomogenititen und Trans-
missionsverlusten iiber die Flidche eines Detektorsegments (s. folgenden Abschnitt)
zu den systematischen Unsicherheiten bei, deren Einfluss durch eine exakte Vermes-
sung mittels einer isotrop emittierenden Kalibrationsquelle oder Elektronen-Kanone
geklédrt werden kann.

2.2.4 Detektor

Der Detektor wird in einem Feld von 3-5 T eines separaten Detektormagneten plat-
ziert. Der Flussschlauch hat hier einen Durchmesser von 9 cm. Eine 12-fache radiale
Segmentierung und eine azimutale Aufteilung in 30°-Schritten der Detektorfliche
ist vorgesehen. Es ergibt sich damit eine Aufteilung in insgesamt 148 Detektor-
segmente. Ein solcher als PIN-Diode aufgebauter Multipixel Si-Halbleiterdetektor
befindet sich im Bau. Mit der Ortsauflésung ist es moglich die radiale Verteilung der
Z&éhlrate zu beobachten und damit Riickschliisse auf die Quellsdulendichte zu ziehen,
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Feldinhomogenitéiten im Spektrometer zu bestimmen und zu kompensieren, sowie
die Radialsymmetrie des Aufbaus zu iiberwachen. Uberpriifungen der azimutalen
Abbildungseigenschaften sind so ebenfalls moglich. Eventuelle Untergrundursachen
lassen sich lokalisieren.

Der Detektor soll Elektronen in einem Energiebereich von 10 keV - 32 keV nach-
weisen konnen und eine Energieauflosung von AE < 1 keV (FWHM) aufweisen.
Er muss Ereignisraten von von 10*3% bei der Messung im Endpunktsbereich des
Tritium-3-Spektrums bis zu stérkeren Zahlraten von Elektronenkanonen und Kali-
brationsquellen mit bis zu 10° s~! nachweisen konnen.

Sein Untergrundsignal soll im Auswertefenster deutlich unter dem des Spektrometers
liegen. Dazu wird der Detektor einerseits passiv mit Cu und Pb abgeschirmt, sowie
andererseits mit einem aktiven p-Vetoschild aus Plastikszintillatoren umgeben.

Eine weitere Untergrundreduktion l&sst sich dadurch erreichen, dass die Elektronen
in einem Feld von 6 T auf 30kV nachbeschleunigt werden. Damit verringert sich der
maximale Einfallswinkel von 45° und die Riickstreuwahrscheinlichkeit von P—0,33
fiir 20 keV Elektronen. Auferdem halbiert sich der Durchmesser der Flussschlauchs.
Mit der Anzahl der ausgeleuchteten Pixel halbiert sich auch deren aufsummierter Un-
tergrundbeitrag. Zusétzlich erméglicht die Energieverschiebung der Signalelektronen
eine Separation von (- und ~-Untergrund aus der Detektorumgebung.

2.2.5 Monitorspektrometer

Als Prézisionsmessung des Endpunktbereichs des Tritium-B-Spektrums ist das
KATRIN-Experiment in besonderem Mafe auf eine genaue Kontrolle und Uberwa-
chung der systematischen Unsicherheiten angewiesen (s. a. Kap. 3). Ein wichtiger
Parameter dabei ist die Stabilitit der Retardierungsspannung. Zur Uberwachung
der Spannungsstabilitit zwischen Quellpotential und Retardierungspotential kommt
ein weiteres Spektrometer unabhéngig von der Hauptstrahlfiihrung in WGTS, Vor-
und Hauptspektrometer zum Einsatz. Die gleiche Spannung, die an die Retardie-
rungselektrode des Hauptspektrometers angelegt wird, wird zusétzlich an die Re-
tardierungselektrode dieses weiteren Monitorspektrometers angelegt, welches konti-
nuierlich eine stabile "monoenergetische” Kalibrationslinie eines driftlosen nuklearen
Standards vermisst (s. Abb. 2.8).

Die Spannungskontrolle dieser Art bleibt auf die Uberwachung der Potentialdiffe-
renzen der Ferminiveaus von Quellen und Retardierungselektroden beschrinkt. Sie
stellt damit eine Kontrolle der rein elektronischen Spannungsmessung dar. Rela-
tive Verdnderungen der elektronischen Struktur der beteiligten Oberflichen und
Potentialverinderung an Kontaktstellen sind so nicht tiberpriifbar. Die KATRIN-
Spannungskontrolle bleibt deshalb nicht auf die Monitorbeamline beschréinkt, auch
am Hauptspektrometer wird eine Kalibrationsquelle zur Kontrolle eingesetzt.

Monitorspektrometer: Das Monitorspektrometer ist ebenfalls ein MAC-E-Filter
wie Vor- und Hauptspektrometer. Es ist aus zwei supraleitenden Solenoiden, ei-
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Abbildung 2.8: Eine schematische Darstellung der Spannungsiiberwachung
mit dem Monitorspektrometer wird hier gegeben. Eine gemeinsame Hochspan-
nungsversorgung wird mit der Filterelektrode des Hauptspektrometers und der Filter-
elektrode des Monitorspektrometers verbunden. Ein Prizisionsspannungsteiler [Thu0§]
zusammen mit einem kommerziellen Digitalvoltmeter liest die jeweils gesetzte Span-
nung aus. Wahrend am Hauptspektrometer das Tritium-G-Spektrum gemessen wird,
wird gleichzeitig am Monitorspektrometer eine stabile monoenergetische Elektronenlinie
einer Kalibrationsquelle aufgenommen.

ner massearmen Retardierungselektrode aus Edelstahldrdhten und zusétzlichen Ma-
gnetspulen zur Optimierung des Feldes in der Analysierebene aufgebaut.

Dieses Spektrometer wurde vor einer Reihe von Umbauten ehemals als Mainzer Neu-
trinomassenspektrometer beschrieben in [Kra05| verwendet. Verdnderungen diesbe-
ziiglich sind:

e 27 Elektrodensystem — Einelektrodensystem mit zusétzlicher Schirmelektrode
aus Dréhten [Fla04] [Ost02]
e vier Solenoide — Reduktion auf zwei Solenoide
e Prizisionsspannungsteiler (< 1ppm) und HV-Versorgung (10ppm)
o 48 eV Auflosung (bei 18 keV) — 0,9 eV Auflosung (bei 18 keV)
Das Spektrometer wurde dabei einerseits auf eine Minimalausstattung reduziert,

andererseits wurde die angestrebte Hauptspektrometerkonfiguration mit einer ein-
zelnen Drahtelektrode antizipiert. Die Auflosung des Monitorspektrometers musste
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dazu verfeinert werden. Es ist prinzipiell moglich die Spannungsiiberwachung am
Monitorspektrometer bei anderer Auflosung als der des Hauptspektrometers zu be-
treiben. Neben der Auflésung der Hauptspektrometers von 0,9 €V wurden deshalb
auch Auflésungen von 0,68 eV, 1,35 eV und 2 eV jeweils bei 18 keV getestet (s.a.
[Thu08] und in dieser Arbeit Kapitel 6). Aufldsungen mit 52>0,9 eV reduzieren
aufgrund des kleineren Radius des Flussschlauchs in der Analysierebene Breite und
Positionsstreumoglichkeiten einer Kalibrationsquellenlinie (s. Kap. 6, Abschnitt
6.4.1) und sind deshalb fiir Kalibrationszwecke zu bevorzugen.

HV und Prizisionsspannnungsteiler: Das Konzept fiir HV-Versorgung und
Spannungsteiler geht zuriick auf [Thu08|. Es werden zur Spannungsversorgung kom-
merzielle Prizisionsnetzteile mit Reproduzierbarkeiten von 10 ppm eingesetzt. Da
die erreichbare Genauigkeit mit diesen Gerdten sowohl zur Spannungsversorgung als
auch zur Spannungsauslese hinter den KATRIN-Anforderungen zuriickbleibt, wurde
ein Prazisionsspannungsteiler in Zusammenarbeit mit der PTB-Braunschweig gebaut
und getestet. Dieser weist eine Messungenauigkeit von < 1 ppm und ein monatli-
ches Driftverhalten von 0,6 ppm im ersten Jahr auf. Die Spannung wird iiber einen
10 V- bzw. 20 V-Abgriff mit einem Prézisionsvoltmeter ausgelesen. Die niedrige
Auslesespannung ist anfiillig gegen kleinere Spannungsschwankungen, bietet aber die
héchste Genauigkeit kommerzieller Voltmeter. Das Voltmeter selbst weist eine Tem-
peraturabhéngigkeit und ein zeitliches Driftverhalten auf, weshalb es in regelméafigen
Abstdnden mit einer 10 V-Referenzquelle vor Ort kalibriert wird.

Kalibrationsquellen: Verbleibende Driften der HV-Messung sind iiber die ge-
samte geplante Messzeit von KATRIN mit 3 Jahren effektiver Messzeit in je 2-
monatigen Tritiummessperioden zu grofs. Der resultierende systematische Fehler
wiirde die angestrebte Sensitivitdt von KATRIN gefihrden. Driftfreies Verhalten ist
hingegen bei nuklearen oder atomaren Ubergiingen gegeben. Fiir den Einsatz am
Monitorspektrometer wurden und werden verschiedene Quelltypen auf ihre Einsatz-
fahigkeit gepriift:

1. AmCo-Quelle
2. Rb-Festkorperquelle

3. Quelle aus kondensiertem 33 Kr

Bei ersterer Quelle wird die Ankopplung an einen natiirlichen Standard dadurch er-
reicht, dass wohldefinierte ~-Strahlung aus *"'Am mit E,—26344,6(2) eV
Hiillenelektronen aus einer diinnen Co-Oberflichenschicht als Photoelektronen mit
E.-= 18636,6(2)eV |[Kas08| auslosen. Die entstehenden Photoelektronen konnten
aber nur mit einer Ereignisrate von 2 Ereignissen/s, die keinen Energieverlust in
der Co-Schicht erlitten, bei einem zweifach hoheren Untergrund bedingt durch pri-
mire v’s aus 24! Am nachgewiesen werden. Die letzteren beiden Quellen basieren auf
Konversionselektronen und werden im Kapitel 4 genauer beschrieben.
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Kapitel 3

Systematische Unsicherheit und
Stabilitatsuberwachung des
Retardierungspotentials

3.1 Statistische und systematische Unsicherheiten

Damit die KATRIN-Sensitivitit in den Sub-eV-Bereich bis auf m,, < 0,2 eV herunter-
reichen kann, miissen alle Beitrége zur statistischen und systematischen Unsicherheit
der Neutrinomasse zusammen unterhalb dieses Wertes bleiben [Ang04].

Die statistische Unsicherheit der Neutrinomassenbestimmung verringert sich mit der
Breite des Auswerteintervalls um den Endpunkt des Spektrums (s. Abb. 3.1)
[Ang04]|. Wesentliche Parameter sind die Quellstirke und der Untergrundbeitrag.
Beriicksichtigt werden muss aber dariiberhinaus die Charakteristik der Sensitivitét
eines [3-Spektrums auf die Neutrinomasse, sodass der Energiebereich mit der héchs-
ten Sensitivitdt auf die Neutrinomasse lange genug gemessen wird.

Die Sensitivitdt ist in der Ndhe des Endpunktes Ey dominiert von dem Signal zu
Untergrundverhéltnis und bei niedrigerer Filterspannung von der ann&hernden Pa-
rabelform des Endes des $-Spektrums. Fiir eine idealisierte Transmissionsfuntion’
gilt[Ott08]:

r(e) = s+b (3.1)
~ A <53 — ;gz \Uei\szZ) +b (3.2)

mit

s: integrale Signalrate,
b: Untergrund

e: Eg — F und

A: effektive Amplitude.

'd.h.©-Sprungfunktion
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Abbildung 3.1: Der statistische Fehler bei KATRIN [Ang04] wird stark be-
einflusst von der Luminositit, dem Untergrundsignal und dem gew&hlten Energieaus-
wertefenster. Hier aufgetragen ist der Verlauf des statistischen Fehlers. Kurve (a)
zeigt ein erstes Design mit geringerem Quell- und Spektrometerdurchmesser [Osi01],
(b) beinhaltet die aktuellen Quell- und Spektrometerdimensionen. Diese Steigerung
der Luminositét durch eine grofere Tritiumreinheit und zusétzlich einer Vergroferung
des Quellvolumens fiihrte zu einer starken Verbesserung der Sensitivitdt auf die Neutri-
nomasse. Bei Kurve (c) tritt eine Optimierung der Messpunktverteilung hinzu. Kurve
(d) veranschaulicht den Einfluss der Untergungzihlrate auf die Sensitivitét der Neutri-
nomasse. Wiihrend fiir die Kurven (a) - (c) 0,01 s™! angesetzt wurden, wurde er fiir
Kurve (d) auf ein Zehntel dessen reduziert.

Damit ist auch klar, dass bei gegebenem Untergrund und effektiver Amplitude eine
Filterspannung e,,; existiert, bei der die Sensitivitit optimal ist:

S(Eopt) = 20 (3.3)

Durch eine Anpassung der Messpunktverteilung l4sst sich eine Optimierung der Sta-
tistik erreichen (s. Abb. 3.2). Bevorzugt muss dabei der Bereich mit der grofiten
Signatur vermessen werden. Zusétzlich wird auch der Bereich oberhalb von Ej ge-
messen. Dort erlischt das Signal des -Spektrums und das Untergrundsignal bleibt
zuriick, sodass der Untergrund getrennt vermessen werden kann.
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Abbildung 3.2: Die Optimierung der Messpunktverteilung [Ang04] ist hier
dargestellt. (a) zeigt die Zahlratenverteilung des Tritium-(3-Spektrums unter der An-
nahme eines konstanten Untergrunds von b=10 mHz. Abbildung (b) stellt die opti-
mierte Messpunktverteilung fiir unterschiedliche Auswertefenster dar. Die roten Mar-
kierungen ensprechen einem Auswertefenster von 50 eV unter dem Endpunkt, die blauen
nur einem unteren Intervallteil von 20 eV. Es werden jeweils 3 Jahre effektive Messzeit
zugrunde gelegt. Kurz unterhalb des Endpunkts (E > 18566 eV, gestrichelte Linie)
spielt die Wahl der unteren Intervallgrenze keine Rolle fiir die Messpunktverteilung. Es
gelten fiir alle die roten Markierungen. Die Optimierung ermdoglicht eine Steigerung
der statistischen Sensitivitit auf die Neutrinomasse, setzt aber voraus, dass die ex-
perimentellen Parameter insbesondere die Untergrundcharakteristik den Erwartungen
entsprichen.

Bei einem Energieintervall von [Ey — 30eV, Ey 4+ 5eV] und einer Messdauer von 3
Jahren wird dann folgender statistischer Fehler erwartet [Ang04]:

Am?,,, = 0,018eV? /¢ (3.4)

sta

Die Gesamtunsicherheit steigt hingegen aufgrund des systematischen Fehlers mit gro-
fserer unterer Messintervallgrenze steil an [Ang04]. Hervorstechend sind die Rotations-
und Vibrationsanregungen sowie die ersten elektronischen Anregungszustéinde des
(®*HeT)* - Tochtermolekiils bei 27 eV unterhalb des kinematischen Endpunktes und
zusdtzlich iiberlagerten Spektren der Variation der Tritiumanfangszustinde.

Eine Reihe von Quellen der systematischen Unsicherheit wurden identifiziert und
abgeschétzt (s. [Ang04]), sodass fiir die gesamte systematische Unsicherheit von
KATRIN
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Am?

syst

<0,017eV?/ct (3.5)

erwartet werden kann. Die in Glg. (3.5) angegebene Unsicherheit setzt sich aus meh-
reren Beitragen unterschiedlicher Ursachen zusammen. Zum jetzigen Zeitpunkt sind
zwar Abschitzungen (s. folgende Tab. 3.1 entnommen aus [Ang04] Kap. 11, Tab.
6, S.217) aber noch keine endgiiltigen Angaben zur Verteilung der systematischen
Unsicherheit auf die einzelnen Ursachen moglich. Als Arbeitshypothese wird die
systematische Unsicherheit in fiinf je gleich starke Unsicherheitsbeitrige aufgeteilt.
Jede einzelne Ursache darf dann beitragen mit:

m <0, e c .
Am? , <0,0075eV? /¢t 3.6

syst,einze

Die Hauptursachen der Unsicherheiten lassen sich aufteilen in einen quellabhéngigen
Teil und einen, der von den Energiefiltereigenschaften des Spektrometers abhéngt (s.
Tab. 3.1).

1. Quellabhingige systematische Unsicherheiten

(a) Der grofte Beitrag zur systematischen  Unsicherheit kommt
von den verbleibenden Unsicherheiten beziiglich der Quellsdulendichte od
(Amgyst <0,0067eV?2/c*). Sie hiingt von mehreren miteinander korre-
lierten Parametern ab: der Temperatur bzw. der Dichteverteilung im
Quellrohr, der Aktivitéit, der ein- und ausstromende Gasmenge sowie der
Tritiumreinheit. Die Stabilitit der Quellsdulendichte wird deshalb mittels
einer Reihe von Messmethoden {iberwacht. Aktivitdtsmessungen des Tri-
tiumspektrums lassen sich 500 V unterhalb von Eg durchfithren. Dort ist
die Zéahlrate auf 100 kHz angestiegen und ermoglicht eine Aktivitédtsbe-
stimmung mit einer Genauigkeit von 10~3 innerhalb von 10 s [Ang04]. Zu-
satzlich iiberpriift ein Quellmonitordetektor innerhalb der CPS die Quell-
sdulendichte am Rand des Flussschlauchs. Auch im Kalibrations- und
Monitorsystem ist ein weiterer Kontrollmechanismus der Quellzéhlrate
vorgesehen. Weiterhin wird die Isotopenzusammensetzung im Tritiumgas
mit Laser-Raman-Spektroskopie kontrolliert [Le07]. Es werden auch re-
gelméfkige Energieverlustmessungen mit einer Elektronenkanone aus der
riickseitigen Kalibrations- und Monitorsektion durchgefiihrt.

(b) Beim Tritiumzerfall entstehen Endzusténde, die zu Rotationen und Vi-
brationen angeregt sind. Diese Anregungen haben eine mittlere Energie
von 1,7 eV und eine theoretische Breite von I'=0,36 eV. Weicht die Breite
der Endzustandsverteilung in KATRIN um 1% von der erwarteten Breite
ab, so fithrt das zu einer systematischen Verschiebung von Amgy o ~ 0,006
eV? /ct,

(¢) B-Elektronen, die mit dem Tritiumgas elastisch streuen, verlieren im Mit-
tel eine kinetische Energie von 16 meV pro Stof an ihre Stofipartner.
Es sind maximale Energien von 6,8 eV in Abhéngigkeit vom Streuwinkel
moglich. Diese kollisionsabhéngige Verschmierung des Spektrums fiihrt
zu einem Beitrag zum systematischen Fehler von Amgyst < 0,005 eV2/ct
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1. Quellbedingt

Ursache der syst. Verschiebung

avisierte Genauigkeit

resultierende
syst. Unsicherheit
Usyst(m%e) [1073eV?]

(a) Uberwachung der Siulendichte:

Isotopenreinheit <2.1073 < 6,7
Temperaturstab. <2.1073
Stab. der Aktivitét <2-1073
Stab. der Ts-Injektion <2.1073
Stab. der To-Extraktion < 0,06
(b) Beschreibung der Breite

der Endzustandsverteilung <1% <6
(c) elast. Streuung (e~ - Ts) <5
(d) Entfaltung der

Energieverlustfunktion <6
(e) el. Potentialvariation

in der WGTS < 10 meV < 0,2
(f) T~-Konzentration: T;L((j;;)) < 21078 < 0,1
2. Spektrometerbedingt
Ursache der syst. Verschiebung avisierte Genauigkeit | resulierende

syst. Unsicherheit
Usyst(m%e) [1073eV?]

AHV

(a) HV-Variationen v~ < 3 ppm <75

b) mag. Feldvariation (WGTS ABs - 9.1073 < 2
Bs

(c) Steigung in der Untergrundrate | < 0,5 4Lz <12

keV

Summe der

identifizerten syst. Unsicherheiten

— 2 ~ 2
Osyst,tot = 4/ Z Osyst =~ 0,01eV

Tabelle 3.1: Tabelle der systematischen Unsicherheiten von KATRIN [Ang04]

Diskussion s. Fliefitext
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Die Transmissionsfunktion ist in Glg. (2.6) fiir eine energieverlustfreie iso-
trop emittierende Quelle angegeben. Im Falle von Energieverlusten durch
Streuprozesse muss die Energieverlustfunktion aus analytisch berechenba-
rer Transmissionsfunktion und gewonnenen Messdaten entfaltet werden.
Grundlage zur Entfaltung der Ansprechfunktion bieten einerseits Modell-
rechnungen andererseits Messungen mit einer Elektronenkanone oder Ka-
librationsquelle. Unsicherheiten diesbeziiglich konnen mithilfe der Entfal-
tung auf Am2 , < 0,006 eV2/c* limitiert werden [Wol08].

SYs
Fluktuationen von Raumladungen und Plasmaeffekte sowie unterschied-
liche Austrittsarbeiten innerhalb der WGTS fiihren zu einer Verschmie-
rung des Spektrums und damit zu einer systematischen Verschiebung.
Im [Ang04] wurde diese Fluktuation mit lediglich 10 mV abgeschétzt.
Solch kleine Fluktuationen fithren zu einer systematischen Unsicherheit
von AmZ, ., < 0,0002 eV2/ct

Neben dem direkten Tochtermolekiil (* HeT')* konnen ausgehend von die-
sem neben Elektronen eine Reihe von Ionen entstehen: 3He® T+, Ty
und TQL. In Stofsprozessen von Elektronen mit Ty werden zuséatzlich T~ -
Ionen gebildet. Von all diesen fiithren aber nur die Zerfille von T~ zu
einer systematischen Verschiebung der Neutrinomasse, da nur hier der
Endpunkt so nah am Endpunkt des Ty-Spektrumsendpunkts liegt, dass
Uberlagerungen des primiren Spektrums durch kein geeignet kleines Ener-
giemessfenster minimiert bzw. ausgeschlossen werden konnen. Bei einer
Konzentration von 2((7;;)) < 21078, die sich aus Entstehungsrate und
Speicherzeit errechnet, ergibt sich eine systematische Verschiebung von
Am?2, ., < 0,0001 eV2/c* [Ang04].

sys

2. Spektrometerbedingte systematische Unsicherheiten

(a)

Fluktuationen von Quell- und Retardierungspotential gehen direkt iiber
Gleichung (3.8) in eine félschliche Verschiebung des Neutrinomassenqua-
drats iiber. Die Forderung von Amzyst < 0,0075 eV2/ct bedeutet eine
Genauigkeit der Spannungskontrolle auf 3,3 ppm bei 18,6 keV. Diese Kon-
trolle findet einmal als elektronische Préizisionsmessung per Spannungstei-
ler und Voltmeter statt. Zusétzlich wird diese Spannungsmessung mittels
eines nuklearen bzw. atomaren Ubergangs iiberpriift. Diese Ankopplung
an einen natiirlichen Standard erfolgt durch eine monoenergetische Kon-
versionselektronenquelle. Die Entwicklung einer solchen Quelle mit einer
Langzeitstabilitdt von einigen Jahren ist Thema dieser Dissertation und
wird in den folgenden Kapiteln behandelt.

Abweichung von den theoretischen simulierten elektrostatischen und ma-
gnetischen Feldern sind moglich und lassen sich weitestgehend mit der
Ortsauflosung des Detektors ausgleichen. Dazu miissen die Abweichungen
aber sehr genau bekannt sein. Durch eine Kalibrationsquelle oder Elektro-
nenkanone [Val09] in der CPS bzw. WGTS kann der Potentialdurchgriff,
die Radialsymmetrie des Spektrometers und verbleibende Transmissions-
verluste durch nichtadiabatische Bewegung im Hauptspektrometer ver-
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messen werden. So kdnnen spektrometerbedingte Einfliisse auf die Trans-
missionsfunktion von den quellabhéngigen separiert werden. Das tatséch-
lich anliegende Potential am Tritiumzerfallsort und an der Analysestelle
im minimalen Magnetfeld, hingt neben dem angelegten elektrostatischen
Potential von den Austrittsarbeiten der umgebenden Elektroden in der
Analysierebene des Spektrometers ab. Diese Potentialschwankungen, die
iiber die elektronisch messbaren hinausgehen, lassen sich nur mit Kali-
brationsquellen in der CPS und WGTS bzw. durch die Kontrolle des
Endpunkts Eg beobachten.

(c) Das Untergrundverhalten eines Tritium-G-Spektrums im MAC-E-Filter
wird zunéchst als konstante, d.h. energieunabhéngige Zahlrate b ange-
nommen, welche als freier Parameter an die Daten angepasst wird. Wenn
das Untergrundverhalten entgegen der Erwartung eine lineare Energieab-
héngigkeit zeigen sollte, so kann dadurch die Bestimmung der Neutrino-
masse beeinflusst werden. Ein solches Untergrundverhalten wiirde sich
oberhalb des Spektrumendpunktes weiter fortsetzen. Damit ist es dort
moglich, eine eventuelle Steigung im Untergrund zu vermessen. Eine li-
neare Komponente im Untergrund wurde mit weniger als 0,5 mHz/keV
abgeschitzt und tragt so mit Amgyst < 0,0012 eV?2/c* [Ang04] zur syste-
matischen Unsicherheit bei.

Dariiberhinaus wird die Energie der Zerfallselektronen iiber den Dopplereffekt ver-
dndert. Es kommt zu einer Energieverschiebung in Abhéngigkeit von der Bewegung
der zerfallenden Tso-Molekiile. Fiir Tritiummolekiile bei 27 K werden hierbei nur
Energieverschiebungen von 2-3 meV erwartet [Ang04].

Desweiteren muss die Synchrotronstrahlung beriicksichtigt werden, die ein Zerfalls-
elektron auf seinem Weg zwischen Detektor und Analysierebene abstrahlt. In den
hohen magnetischen Feldern, wie sie in der Quelle und dem Transportsystem vorkom-
men, fithren die Elektronen in Abhéngigkeit von ihrer Transversalenergie schnelle Gy-
rationsbewegungen aus, die zur Abstrahlung von Energie fiihren. In nicht-relativis-
tischer Naherung gilt [Ang04]:

AE =0,4E, B* (3.7)

mit

E : kinetische Energie transveral zu den magnetischen Feldlinien,
B: magnetische Feldstérke in Tesla und

t: Zeit in s.

Limitiert wird die maximal abgestrahlte Leistung durch den maximal transmittier-
ten Startwinkel von 51°. Die meiste Energie von bis zu 130 meV wird im vorderen
Bereich des Transportsystems abgestrahlt, wihrend innerhalb der WGTS nur ein
Energieverlust von 12 meV abgeschitzt wurde [Ang04]. Diese Energieverinderungen
sind zwar recht grof, lassen sich aber aufgrund ihrer gut bekannten Eingabeparame-
ter (Magnetfeld, Geometrie, To-Gasdichte in der WGTS) simulieren.
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3.1.1 HYV-Stabilitdtsanforderungen

Unerkannte Gauft’sche Fluktuationen in der Retardierungsspannung mit der Breite o
bewirken iiber die Beziehung [Rob88]
Am? = —252 (3.8)

eine unerkannte systematische Verschiebung der Messgréfie des Neutrinomassenqua-
drates und miissen daher entweder vermieden oder zumindest identifiziert werden.

Fiir die Spannungsiiberwachung bedeutet die Forderung Amgyst < 0,0075 eV2/ct
nach Gleichung (3.8) eine Limitierung von unbekannten Fluktuationen auf 61 mV
bei 18 kV. Wiinschenswert wére eine solche Spannungsiiberwachung von 3,3 ppm in
der Tat iiber die gesamte auf drei Jahre angesetzte effektive Messzeit. Geldnge dies,
wire eine beliebige Aufsummierung der Daten zur Bestimmung des Neutrinomas-
senquadrats nicht durch die Spannungskontrolle limitiert. Einzelne Aufnahmen des
(-Spektrums konnten nach Fragen zur Systematik beliebig selektiert und analysiert
werden, um ihren experimentellen Einfluss auf die Neutrinomassenbestimmung zu
quantifizieren.

Im Idealfall, wenn die einzelnen Beitrige zur systematischen Unsicherheit nicht gro-
fser als die Erwartungen (s. Tabelle 3.1) ausfallen, reicht eine Stabilitét iiber einen
einzelnen Tritiummessblock von zwei Monaten aus, um erste Aussagen zur Neu-
trinomasse zu machen. In dieser Zeit werden geniigend Daten gesammelt, um die
Parameter Eg, m2, Untergrundbeitrag und Signalstiirke aus den Daten erfolgreich zu
gewinnen. Aufer der Information von m? enthalten die Daten mit der Bestimmung
des Endpunkts Ey mit einer erwarteten Genauigkeit von 17 meV (20,9 ppm bei 18,6
keV) nach einer Messperiode eine intrinsische Kontrolle der Spannungsstabilitidt. Die
angestrebte Sensitivitdt auf die Neutrinomasse wird dann letztlich iiber Mittelung
der Einzelergebnisse der 2-monatigen Messblocke nach 3 Jahren Messzeit erreicht.

Neben Langzeitdriften tragen auch hochfrequente Fluktuationen zu Stérungen des (-
Spektums bei. Restwelligkeiten der Hochspannungsversorgung oder eingekoppeltes
Rauschen werden von der Kapazitit des Spannungsteilers geddmpft, innerhalb der
Integrationszeit (2s) der Digitalvoltmeters gemittelt und bleiben so unentdeckbar fiir
die Spannungskontrollen mit dem Spannungsteilerkomplex allein. Die HF-Anteile der
Hochspannung sind iiber weitere kapazitative Teiler zusétzlich messbar.

In [Thu08] wurde zusétzlich der Beitrag von moglichen Schwankungen in den Span-
nungsfluktuationen (Aco) abgeleitet:

Am? = 40Ac + Ac? (3.9)

Tritt eine "monoenergetische” Kalibrationsquelle zur Stabilitdtskontrolle hinzu, so
bewirkt das hochfrequente Rauschen eine Stérung in der Breite der Linie und wird
damit im Prinzip nachweisbar. Der spannungsabhéngige Gaufsanteil der Linienbreite
sollte damit ebenfalls unter 0=60 meV liegen und seine Schwankungen Ac=20 meV
nicht {iberschreiten, da sich hierdurch bereits ein Beitrag zur Systematik nach Glg.
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(3.9) von 0,004 eV?/c* ergibt. Eine eindeutige Zuordnung der Schwankungsursa-
che zur Spannung oder zu Quelleigenschaften ist mit einer einzelnen Quelle und
einem einzelnen Teiler praktisch nicht moglich. Daneben miisste sich hochfrequentes
Rauschen als Ungenauigkeit des Endpunkts Eg dufsern. Amplitude und Frequenzen
dieser Schwankungen am Hauptspektrometer sind noch nicht bekannt. Messungen
am Vorspektrometer zur Abschéitzung sind geplant.

T+T

/

Eo(T) = 4.59 eV

T, /

QM)

AM(*He,T) = 18589.8 + 1.2 eV

QT
) Y T+%He +e
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CHeT) +e ¥ / E,(T)=13.60 eV
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Abbildung 3.3: Zusammenhang von Q-Wert und der Massendifferenz
A(T3He) |Ott08] ist iiber einfache Korrekturwerte gegeben. Kennt man die mole-
kulare Bindungsenergie von Tritium Ep(T:), die die Bindungsenergie von 3He am T+
und die Tonisierungsenegie von atomarem Tritium Ej,,(T"), so ldsst sich der Q-Wert
fiir den Zerfall von molekularem Tritium aus der Massendifferenz von ® He und Tritium
ableiten.

Spannungsinstabilitdten konnen auf zweierlei Weise auftreten: 1) Unsicherheit des
Absolutwerts oder 2) Unsicherheit der relativen Stabilitdt um einen unbekannten
Absolutwert. Da bei der Bestimmung des Neutrinomassenquadrates der Endpunkt
als freier Fitparameter eingeht und die Information in der Steigung und nicht in der
absoluten Skala liegt, ist die exakte Kenntnis der absoluten Skala von geringer Re-
levanz [Kas04]. Eine exakte Kenntnis des Absolutwertes birgt aber die Moglichkeit
einer Gegenkontrolle der Summe der systematischen Fehler. Wenn der Wert fiir Eg
mit KATRIN exakt bekannt wiirde, liefe er sich mit Ergebnissen zur Massendifferenz
von atomarem Tritium zu 3He, die mit Penningfallenprizisionsexperimenten gewon-
nen werden konnen, vergleichen (s. Abb. 3.3). Der Wert fiir die Massendifferenz
AM(T3He) liegt aktuell bei 18,5898(12) keV [Na06]. Er erlaubt also bislang nur
eine grobe Kontrolle des zu erwartenden Endpunkts. Messungen zur Steigerung der
Genauigkeit fiir die Massendifferenz um mindestens eine Grofenordnung befinden
sich am MPI in Heidelberg in der Gruppe von K. Blaum in Planung und Aufbau
[Bla04], [Bla06].

Die Stabilitdt der Hochspannung kann wiederum auf zweierlei Arten beeintréichtigt
sein: 1) kurzzeitige Fluktuationen um einen an sich stabilen Wert oder 2) als zeit-
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liche Drift des Werts im groferen Zeitfenster. Systematische Verschiebungen des
Neutrinomassenquadrates aufgrund solcher HV-Unsicherheiten wurde fiir KATRIN
anhand von Simulationen genau untersucht [Ang04], [Kas04]|. Es wurden zwei Insta-
bilitdatscharakteristika angenommen: Zum einen eine gaussformige Schwankung mit
der Breite o, zum anderen eine unerkannte Verschiebung fiir 50 % der Zeit. Beides ist
dargestellt in Abb. 3.4 (a). Man erkennt, dass bei einer tolerierbaren Verschiebung
von Amgyst <0,0075 eV? eine maximale Gaufverbreiterung mit o < 60 meV akzep-
tabel ist. Im Falle einer energieabhéngigen Verzerrung der Spannungsskala iiber das
Energieauswertefenster in Form einer konstanten Steigung mit und ohne Gauft’scher
Verschmierung, ergibt sich eine Anforderung von 1073 relative Genauigkeit, d.h bei
einem Auswertefenster von 40 eV ist eine Genauigkeit von 40 meV erforderlich.
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Abbildung 3.4: Die Abschitzung des Beitrags zur systematischen Unsi-
cherheit aufgrund von Spannungsabweichungen [Ang04], [Kas04] wird an dieser
Skizze veranschaulicht. In (a) wird einerseits eine Gauf’sche Variation des der Ener-
gieskala (rot) und andererseits eine unbemerkte Verschiebung der Skala fiir 50 % der
Zeit angenommen und der jeweilige Beitrag zur systematischen Unsicherheit angegeben.
Die gestrichelte Linie gibt das avisierte Limit fiir die systematische Unsicherheit von
Aml%e = 0,0075¢V? an. In (b) wird eine Abweichung von der korrekten Linearitét in
Form einer zusétzlichen Steigung § der Kalibration der Spannungsmessung im Auswert-
eintervall angenommen. Zum einen wird eine konstante zusétzliche Steigung (rot) zum
anderen eine Gauk’sche Fluktuation der Steigung (blau) angenommen.

3.1.2 HV-Stabilitiatskontrolle

Die HV-Stabilitatskontrolle des KATRIN-Experiments fuit auf ein Zusammenspiel
préziser elektronischer Spannungsmessung und Kalibrationsquellen mit natiirlichen
Standard an unterschiedlichen Einsatzorten.
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3.1.2.1 Messung der Hochspannung mit einer Prizision von 1 ppm

Prézisionsmessungen im ppm-Bereich sind fiir Spannungen im 10 V-20 V-Bereich
mit kommerziellen Gerdten mdoglich. Bei KATRIN kommen ein Fluke 8508A- und
HP /Agilent 4358A-Voltmeter zum Einsatz. Um das verbleibende zeitliche Driftver-
halten und die Temperaturabhéngigkeit der Voltmeter zu kompensieren, werden diese
in regelmifigen Abstinden mit einer 10 V-Referenzquelle Fluke 732A kalibriert?.

Fiir KATRIN wurde ein Prézisionsspannungsteiler fiir bis zu 35 kV in Zusammen-
arbeit mit der PTB Braunschweig gebaut und getestet [Thu08]. Dieser und ein
zweiter im Aufbau befindlicher nahezu baugleicher Spannungsteiler fiir bis zu 65 kV
werden zur elektronischen Spannungsiiberwachung des KATRIN-Experiments ein-
gesetzt werden. Die Prézisionsanforderungen sind nach Glg. (3.6) definiert. Eine
detaillierte Beschreibung wird in [ThuO8] gegeben, hier sollen nur die Eckpunkte
zusammengefasst werden (s. Abb. 3.5).

Der Spannungsteiler besteht aus einer priméren Teilerkette unter Stickstoffat-
mosphére mit 100 Prazisionswiderstdnden von je 1,84 Mf). Die einzelnen Wider-
stinde wurden nach ihrer Temperaturabhingigkeit selektiert und Widersténde mit
entgegengesetztem Temperaturkoeffizienten gepaart. Bei der Auswahl der Wider-
stinde waren Aufwéirm- und Alterungsverhalten mafgeblich.

Eine sekundéare Teilerkette nivelliert den Potentialabfall entlang eines Widerstands.
Fiinf Kupferelektroden sind iiber Hochspannungswiderstdnde miteinander verbunden
und teilen die Primérkette so in vier Etagen auf. Eine tertiéire kapazitative Teilerkette
regelt Ein- und Ausschaltvorgéinge.

Der Messabgriff des Teilers ist so dimensioniert, dass Spannungen von 35 kV in den
10 V-Bereich eines kommerziellen Prézisionsvoltmeters heruntergeteilt werden.

Das Innere des Spannungsteilers ist mit einer Temperaturstabilisierung auf 0,1 K
versehen.

Der Spannungsteiler wurde auf seine Spannungs- und Temperaturabhingigkeit hin
untersucht. Sein Driftverhalten im ersten Jahr wurde an der PTB bestimmt. Die
insbesondere fiir die Messungen mit den kondensierten Kryptonquelle relevanten Eck-
daten sollen nun nocheinmal zusammengefasst werden. Umfassende Informationen

finden sich in [Thu08].
Es ergibt sich zwischen dem 18.10 und 16.11.2006 ein Mafsstabsfaktor von

M =1972,48016(61) : 1 (3.10)

und eine relative Standardabweichung und damit eine Reproduzierbarkeit von
o(M) = 0,31 ppm (3.11)

innerhalb der 27 tdgigen Messphase.

’Die KATRIN Referenzquelle A wurde im November 2005 bei der PTB Braunschweig am
Josephson-Normal auf U/, — 9,999979(10)V kalibriert. Tm Jahr 2006 wurde sie erneut kalibriert
auf 10,00001678(59). Diese Werte gehen in die Berechnungen der Spannungskorrekturen ein.
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Abbildung 3.5: Eine Abbildung des Prézisionsspannungsteilers [Thu08] wird
hier gezeigt. Zu sehen sind in (a) die vier Ebenen aus Kupferelektroden. Innen befindet
sich die Kette der Préazisionswiderstéinde. Diese Widerstandskette ist der primére Teiler.
Der sekundére ohmsche Teiler wird aus Hochspannungswiderstianden (blau) gebildet,
die die Kupferelektroden miteinander verbinden. Die Hochspannungskondensatoren
(griin) sind ebenfalls mit den Kupferelektroden verbunden und stellen den kapazitativen
Teiler dar. In (b) sind simulierte Aquipotentiallinien um das Elektrodensystem gezeigt.
Die oberste Kupferelektrode ist hier auf -40 kV. Jede weitere Elektrode ist um 10 kV
positiver abgestuft. Die Ausbildung eines gleichméfigen elektrischen Feldes wird in den
unteren beiden Ebenen nur marginal durch Widerstandshalterungen gestort.

Der Mafistabsfaktor unterliegt sowohl einer zeitlichen Drift von

1 oM

37 o = 0604 ppm/Monat. (3.12)

als auch einer Spannungsabhéngigkeit

1 oM

17 a0 = 0:032(6) ppm /keV (3.13)

ausgehend von 20 kV als Referenzwert und fiir einen Spannungsbereich von -8 kV
bis -32kV.

Die Temperaturabhéngigkeit ist auf

1 oM
17 o = ~0-081(6) ppm/K (3.14)
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begrenzt und die Temperatur zusétzlich auf 0,1 K stabilisiert.

Diese Eckdaten erfiillen bis auf die zeitliche Drift die KATRIN-Anforderungen.

3.1.2.2 Kalibrationsquellen und ihre Einsatzorte

Langzeitdriftverhalten und mogliche Irregularidten im kiirzeren Zeitfenster sind bei
elektronischen Bauteilen nicht grundsétzlich auszuschliefen. Die Lanzeitdrift des
Spannungsteilers wurde in [Thu08] auf 0,6 ppm/Monat (s. auch Glg. (3.12)) be-
stimmt. Diese Drift ist zu grof iiber die Gesamtmesszeit von KATRIN. Um sie
nachtréglich korrigieren zu koénnen, sind weitere redundante Messungen der Drift
notig. Die KATRIN-Spannungskontrolle wird sich deshalb nicht allein auf die elek-
tronische Kontrolle der Retardierungsspannung beschrianken, sondern sie wird durch
die Verwendung von Kalibrationsquellen und einen zweiten Spannungsteiler ergénzt.

Letztlich muss die Potentialdifferenz zwischen dem Tritiumzerfallsort zum Zeitpunkt
des Zerfalls in der WGTS zum Passageort und -zeitpunkt iiber die Analysierebene
eingrenzbar bleiben auf die geforderten 3,3 ppm bzw. 60 meV. Uberpriifbar wird
dies nicht mit einer einzelnen Messung, sondern nur mit einer Reihe von Messungen
mit unterschiedlichen Kalibrationsquellen an mehreren Einsatzorten innerhalb des
KATRIN-Experiments.

1. 833mKr-Gas als Beimischung in der WGTS

Die Potentialvariation in der Quelle liefse sich am besten mit einer omnipréasen-
ten aber nicht interagierenden Beimischung zum gasférmigen Tritium erreichen.
Hierfiir kommt also im wesentlichen ein inertes Gas in Frage, dessen Wechsel-
wirkung auf zusétzliche Streuungen weitestgehend reduziert bleibt. Hierzu
kann beigemischtes 83 Kr-Gas in der WGTS bei allerdings erhdhter Betriebs-
temperatur verwendet werden. Messungen mit einer solchen Kalibrationsquelle
im Hauptstrahlengang bedeutet eine so erhebliche Stérung des Tritiummessbe-
triebs, sodass eine permanente synchrone Uberwachung hier nicht maglich ist,
und so eine exakte Uberpriifung der Potentialbedingung in der WGTS also auf
Messpausen beschrinkt bleibt?.

2. Kalibrationsquelle in der CPS
Mit einer monoenergetischen Quelle mit einer Energie im Endpunktsbereich
des Tritium-/3-Spektrums und mit bekannter Winkelverteilung aufterhalb der
WGTS, lésst sich die Transmissionsfunktion des Hauptspektrometers inklusive
ihrer Ortsabhingigkeit vermessen. Dies kann mit einer Konversionselektronen-
quelle mit Elektronen im 20 keV-Bereich, aber auch mit niederenergetischen
Photoelektronen, die aus metallischem Material auf erhohtem Potential ausge-
16st werden [Val09], geschehen. Eine Konversionselektronenquelle mit natiirlich

3Nur die Variation des Spektrumendpunkts kann iiber mogliche Fluktuationen in Hauptstrah-
lengang wahrend der Tritiummessungen Aufschluss geben.
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stabilen Elektronenenergien von = 20 keV ist aber gleichzeitig sensitiv auf die
Stabilitdt der Hochspannung und der Oberflécheneigenschaften des Quellsub-
strats und der Filterelektroden.

Eine radioaktive Quelle in der Hauptstrahlfiihrung des KATRIN-Experiments
muss allerdings kurze Halbwertszeiten aufweisen, um eine Langzeitkontamina-
tion des Hauptspektrometers sicher ausschlieffen zu konnen. Diese Bedingung
ist nur mit einer kondensierten 83™Kr-Quelle erfiillt, deren Prototyp in dieser
Dissertation aufgebaut und getestet wurde. Die Anforderungen an die Stabili-
tét ist hierbei auf die Zeit zum Ausleuchten aller Detektorpixel gegeben, und
skaliert deshalb bei kleiner Quelle mit deren Anzahl und deren noch messbaren
Ereignisraten von bis zu 10° s~1.

3. Kalibrationsquelle in HV-Monitorspektrometer

Die angelegte Spannung ldsst sich synchron mit Kalibrationsquellen iiberprii-
fen, indem man aufserhalb der Hauptstrahlfithrung in einem zweiten Spek-
trometer eine Kalibrationsquelle vermisst. Irregularititen der elektronischen
Spannungsmessung fallen hier als Verschiebungen und Verschmierungen der
Linienposition heraus. Eine Kalibrationsquelle im Monitorspektrometer muss
energetisch stabil sein. Thre Halbwertszeit darf im Gegensatz zum Einsatzort
am Hauptspektrometer lang sein, da geringe Kontaminationen des Monitor-
spektrometers akzeptabel sind. Als Kalibrationsquelle besteht hier wieder die
Moglichkeit eine kondensierte 83 Kr-Quelle einzusetzen. Daneben ist aber auch
die Verwendung einer Quelle aus dem Rb-Mutterisotop auf Raumtemperatur
mit seiner ldngeren Halbwertszeit (7} /,=86d) einsetzbar.

Die Wirkungsweise der verschiedenen Kalibrationsquellen soll jetzt im folgenden er-
lautert werden.

e Riumliche Stabilitdt im Spektrometer

Zur Kontrolle von ortsabhiéngigen Abweichungen des Potentials (s. Abb. 3.6)
kann eine Kombination aus ®™Kr-Gasquelle in der WGTS und einer bewegli-
chen Kalibrationsquelle in der CPS oder Elektronenkanone dienen. Die 83 Kr-
Gasquelle ist sensitiv auf rdumliche Abweichungen des Quellpotentials und
gleichzeitig auf rdumliche Abweichungen im Hauptspektrometer. Eine Kalibra-
tionsquelle in der CPS ist nur auf die Abweichungen am Hauptspektrometer
empfindlich. Ist diese Quelle justierbar, so entfillt jede weitere Abhéngigkeit
von den lokalen Quelleigenschaften. Sowohl Abweichungen in der WGTS als
auch im Hauptspektrometer konnen mittels der Ortsauflosung des Detektors
und einer entsprechenden Modifikation der Transmissionsfunktion anhand der
Daten von den Kalibrationsquellen korrigiert werden. Diese Kontrolle ist nur
in Tritiummesspausen maoglich. Einblicke wiahrend der Tritiummessphasen be-
schrinken sich auf die Beobachtung des Endpunkts des Tritium-3-Spektrums.

e Zeitliche Stabilitit zwischen den Tritiummessphasen

Zur Kontrolle von zeitlichen Driften zwischen den Tritiummessphasen miissen
alle Kalibrationsquellen frei von Instabilitéiten sein. Zwischen den Messphasen
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Abbildung 3.6: Ein Flussdiagramm zur Kontrolle der rdumlichen Sta-
bilitdt bzw. der Transmissionsfunktion des KATRIN-Aufbaus wird hier
dargestellt. Der rechte Arm gilt in dem Fall, wenn das Tritiumsignal frei von
Rauschen ist. Im linken Arm wird eine Instabilitdt der Tritiumdaten angenom-
men. Mittels der Kalibrationsquellen, kénnen dann die ortsabhéngigen Potential-
verhéltnisse bestimmt werden und die Transmissionsfunktion angepasst werden.
Weitere Erlduterung finden sich im Fliefstext.

kann #3™Kr-Gas dem Tritium in der WGTS beigemischt werden (s. Abb. 3.7).
Ist das Konversionselektronensignal stammend aus der WGTS stabil, so wird
davon ausgegangen, dass die Tritiummessdaten frei von zusétzlichen Fluktua-
tionen sind. Ist dem nicht so, kann das Problem mit den weiteren Kalibrations-
quellen identifiziert werden. Rechter Arm in Abb. 3.7: Wenn das Signal der
gasformigen 83" Kr-Quelle in der WGTS Instabilitiiten zeigt, dann bedeutet
das, dass die Tritiummessdaten nicht frei von Fluktuationen sind*. Eine Kali-

“Es wird in diesem Diagramm, hier davon ausgegangen, dass die Stabilitit der Kalibrationsquelle

selbst hinreichend gesichert ist.
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Abbildung 3.7: Ein Flussdiagramm zur Kontrolle der zeitlichen Sta-
bilitdt des KATRIN-Aufbaus wird hier dargestellt. Der linke Arm gilt in dem
Fall, wenn das Tritiumsignal frei von Fluktuationen ist. Dann ergibt sich die
Moglichkeit die Kalibrationsquellen auf ihre eigene Stabilitdt hin gegen zu kon-
trollieren. Im rechten Arm wird eine Instabilitit der Tritiumdaten angenommen.
Mittels der Kalibrationsquellen, kann dann nach der Ursache geforscht und diese
minimiert werden. Weitere Erlduterung finden sich im Fliefitext.

brationsquelle in der CPS dient dann der Identifikation der Ursache der Insta-
bilitdt. Ist ihr Signal stabil, so ist die Instabilitdt auf die WGTS zuriickgefiihrt,
ist es aber ebenfalls instabil, muss von einem Problem im Hauptspektrometer
ausgegangen werden. FEntweder hat sich die Oberfliche der Filterelektroden
in Reinheit oder Geometrie gedndert oder die HV-Messung ist Ursache fiir die
Storung®. Eine zusitzliche Stérung in der WGTS kann hier nicht ausgeschlos-
sen werden und nur bei stabilem Spektrometer untersucht werden. Mit einer

SVorrauss. ist wieder, dass Kalibrationsquelle selber stabil ist.
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Kalibrationsquelle im HV-Monitorspektrometer kann ein Problem am Haupt-
spektrometer analysiert werden. Zeigt sie ein stabiles Signal, so muss die Ur-
sache an den Filterelektroden im Hauptspektrometer liegen, fluktuiert es aber
gleichfalls, deutet dies auf ein Problem in der HV-Auslese hin. Fluktuieren die
Linien sowohl am Hauptspektrometer als auch am Monitorspektrometer und
das dariiberhinaus auf unterschiedliche Weise, so deutet das auf ein Anderung
der Austrittsarbeiten der Quellsubstrate oder Filterelektroden.

Linker Arm in Abb. 3.7: Wenn das Signal der gasférmigen 3™ Kr-Quelle in der
WGTS stabil ist, kann zusétzlich mit einer Kalibrationsquelle in der CPS ge-
messen werden. Zeigt diese Instabilitdten, bedeutet dies zunéchst kein priméres
Problem fiir die Tritiumdaten, zieht aber die Kalibrationsquelle in Zweifel. Ist
die Kalibrationsquelle in der CPS ebenfalls stabil, kann eine weitere Quelle im
HV-Monitorspektrometer auf ihre Stabilitéit tiberpriift werden. Ist sie stabil,
so liegt kein Problem mit der Hochspannung vor, zeigt diese Linie eine Ver-
schiebung so liegt lediglich ein Problem am Monitorspektrometer® vor. Damit
wird die HV-Kontrolle in Frage gestellt.

e Permanente HV-Kontrolle am Monitorspektrometer

Im Gegensatz zu den Unsicherheiten beziiglich der effektiven Potentialvertei-
lung in WGTS und Hauptspektrometer, die im wesentlichen nur in Tritium-
messpausen kontrollierbar sind, kann die angelegte Hochspannung nahezu kon-
tinuierlich und damit auch synchron zu den Tritiummessphasen stattfinden.
Dazu ist nur in einer Minimalkonfiguration eine Kalibrationsquelle am HV-
Monitorspektrometer notig. Im Fall, dass es keine Fluktuationen und Driften
gibt, ist dies ausreichend. Sobald solche aber hinzukommen, kann nur {iber
weitere Gegenkontrollen entschieden werden, wo die Ursache fiir die Instabi-
litdt kommt. Notwendige weitere Redundanzen sind im groferen Zeitfenster
der Endpunkt der Tritiumspektrums und die Kalibrationsquellen in der Haupt-
strahlfiihrung in WGTS und CPS.

Im Rahmen dieser Arbeit sollte die Aufgabe erfiillt werden, eine langzeitstabile Kali-
brationsquelle fiir den Einsatz in CPS und im HV-Monitorspektrometer zu entwickeln
und zu testen. Anforderungen an eine solche Quelle sind:

e ~18 keV Elektronen mit einer Stabilitdt von 3 ppm

e kurze Halbwertszeit und Langzeitstabilitat

Als nahezu ideale Quelle bietet sich hierfiir ™ Kr an, welches Konversionselektro-
nen emittiert. Die Anregungsenergie des Kryptonkerns, die zur Emission der Konver-
sionselektronen fiithrt, ist eine natiirliche zeitlich nicht verdnderliche Grofe. Wenn
auch ihr Absolutwert nur auf 0,5 eV bekannt ist, spielt das fiir KATRIN keine tra-
genden Rolle, da nicht eine Absolutkalibration, sondern nur eine Prizisionsmessung
zur Bestimmung der Neutrinomasse notig ist. 83" Kr-K-Konversionselektronen liegen

67.B. eine Verschiebung der Austrittsarbeit der Filterelektroden
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mit 17,8 keV etwas unterhalb des Tritiumendpunktes und zeigen eine Breite von 2,7
eV |[Cam01]. Sie einen damit die Forderung nach hoher Energie und hoher Stabilitét.

83mKr hat eine kurze Halbwertszeit von 1,83 h. Damit ist einerseits eine dauer-
hafte Kontamination der Hauptspektrometers ausgeschlossen, andererseits muss fiir
die geforderte Langzeitstabilitit eine Prozedur entwickelt werden, bei der 83™Kr
kontinuierlich nachgespeist und lokal gespeichert wird, ohne die Stabilitdt der Li-
nie zu beeintriichtigen. FErsteres kann im Falle von ®3™Kr durch die Verwendung
des Mutterisotops 8*Rb mit T, /2=86,2 d erfolgen. Die lokale Speicherung wurde in
dieser Arbeit durch Kondensation bei Tieftemperatur bewerkstelligt. Kondensiert
man das Edelgas auf ein Substrat, so kann es durch diesen Prozess aber zu Desta-
bilisierungen der Konversionselektronenenergie kommen. Oberflichen- und Grenz-
flacheneigenschaften des Substrats sowie Verunreinigungen durch Adsorbtion und
Chemisorbtion von Restgas treten als weitere Unsicherheiten hinzu.

Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Aufbau entwickelt, an dem verschiedene 83 Kr-
Filmpréparationen auf HOPG (Highly Oriented Pyrolithic Graphite) auf Stabilitéat
der K-Konversionselektronen hin untersucht werden konnten.
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Kapitel 4

Die Energie der
Konversionselektronen

4.1 Konversionselektronen freier Atome

Die Relaxation eines angeregten Kerns kann {iber Aussendung von ~-Strahlung er-
folgen, aber auch iiber den konkurrierenden Prozess der internen Konversion. Ein
angeregter Kern hat dabei die Moglichkeit mit seinen Hiillenelektronen elektromag-
netisch wechselzuwirken. Seine Anregungsenergie wird dabei auf ein oder mehrere
Hiillenelektronen iibertragen, sodass diese den Atomverband verlassen kénnen oder

in einen angeregten Zustand iibergehen konnen'.

Werden Elektronen aus der Hiille von freien Atomen mit der Konversionsenergie E,
herausgeldst, bleibt ihnen im einfachsten Fall die Uberschussenergie zur kinetischen
Bewegung.

Ejin = By — B} (4.1)
mit
Ein: kinetische Energie der Konversionselektronen
E,: Kernanregungsenergie
E}_é;’k: Bindungsenergie bzgl. des Vakuums

Werden nur einzelne Hiillenelektronen einer Schale herausgelost, so sind deren Ener-
gien quasimonoenergetisch. Die Breite der Linie setzt sich aus den Verbreiterungen
aufgrund der unterschiedlichen Lebensdauern der beteiligten Niveaus nach der Hei-
senberg’schen Unschirferelation zusammen?. Werden bei der Elektronenemission
zusitzlich Hiillenelektronen aus hoheren Schalen angeregt (Shake-Up-Prozess) ent-

stehen energetisch niedrigere aber wieder monoenergetische Elektronen. Begleitende

'Bei hoheren Energien bleiben natiirlich noch die Zerfallskanile der Nukleonemission, Elektron-
Positronpaarbildung, oder Mehrfachprozesse hoherer Ordnung.

’In dem Fall von %¥™Kr bedeutet das eine Linienbreite, gemif der Lebensdauer der Lochzu-
stidnde, die kleiner als 150 ns betragen.
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Shake-off Elektronen, also Anregungen ins Kontinuum (Tonisation) fithren zu einem
kontinuierlichen Energiespektrum. Die Bindungsenergie des Valenzelektrons liegt
mit K-Loch noch bei 23,6 eV [Car73] und ist damit deutlich getrennt von der Ener-
gie bei einfacher Ionisation. Eine systematische Vermessung des 83™Kr-Spektrums
findet sich bei [Pic92b].

Die Relaxation des Lochzustandes kann zu Auger-Elektronen fithren, wobei ein Hiil-
lenelektron aus einer duferen Schale zunéchst ein Inner-Schalen-Loch auffiillt und
die gewonnene Bindungsenergie einem anderen Hiillenelektron abgibt, welches in der
Folge den Atomverband verlésst. Diese Elektronen sind wieder monoenergetisch.

Basis der Berechnungen bildet die "Sudden Approximation” Annahme. Bei dieser
Herangehensweise wird der Prozess in zwei Stufen zerlegt: 1. Inner-Schalen-Loch-
Bildung, 2. resultierende Anregung oder Ionisation der Hiillenelektronen. Die Konfi-
guration der Hiillenelektronen hiingt unter dieser Annahme also nicht von dem Pro-
zess der Inner-Schalen-Loch-Bildung ab. In [War91| wurde die Giiltigkeit der Sudden
Approximation, also der Unabhéngigkeit des Spektrums von dem Erzeugungsmecha-
nismus der Primérionisation, im Falle von Krypton untersucht und bestétigt: Die
Krypton-K-Schalenspektren nach Photoionisation entsprechen denen des Konver-
sionsprozesses.

83
|=5/2— Rb

EC:T12=86,2d
83m 1/2

1=1/2- Kr
T1/2=1,83h
a =2011
E=32,1517(5) keV
I=7/2+
T2 =154,4 ns
a=17
83 —
E=9.4 keV
1=9/2+ Kr

Abbildung 4.1: Das Zerfallsschema von 83™Kr ist hier dargestellt. 33 Kr entsteht
iiber Elektroneneinfang des Mutterisotops 3Rb. Der isomere Zustand zerfillt in einem
zweistufigen Prozess. Die Konversionskoeffizienten « sind im Zerfallschema angegeben.

Kryptonkonversionselektronen entstehen beim Zerfall von 83™Kr in den stabilen
Grundzustand. Der isomere Zustand des Kryptons entsteht zu 77,6 % iiber Elektro-
neneinfang aus dem Isotop §2Rb. Die Abbildung 4.1 zeigt das Zerfallsschema. Der
isomere Kryptonzustand liegt bei 41,5 keV. Der Zerfall in den Grundzustand fin-
det iiber ein Zwischenniveau bei 9,4 keV statt. Der erste Ubergang von I:%f nach

I:%jL hat eine Zerfallssenergie von 32,1517(5) keV [Ven06] und einen Konversions-
koeffizienten von a=2011[R6s78], der zweite von I:%Jr nach I:%+ von 9,4059(8)keV
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[Pic92b] und einen Konversionskoeffizienten von a=17 [R6s78|. Die Halbwertszeit des
41,55 keV-Niveaus betrigt 1,83 h, die des 9,4 keV Niveaus nur 154,4 ns [Nuc01].

4.2 Konversionselektronen gebundener Atome

83mKr ist ein kurzlebiges Gas. Um die Energie der entstehenden Konversionselektro-
nen zu vermessen, muss entweder eine aufwiandige Gasquelle konzipiert werden oder
die Quellatome miissen rdumlich fixiert werden. Im Rahmen dieser Arbeit wurde
das Konzept einer kondensierten 33" Kr-Quelle auf die Tauglichkeit fiir eine Kalibra-
tionsquelle des KATRIN-Experiments untersucht.

Im Experiment kommt es dabei zu Einfliilssen auf die gemessene Elektronenener-
gie. Zum einen muss betrachtet werden, wie die Elektronen, an die angelegte Filter-
spannung gekoppelt werden, andererseits miissen Anderungen der Bindungszustinde
zwischen Anfangs- und Endzustand des Konversionsprozesses beriicksichtigt werden.

4.2.1 Kontaktpotentiale

Soll ein Elektron aus dem Innern eines Kristalls herausgelost werden, muss es zu-
néchst die Bindungsenergie seines Orbitals bis zur Fermikante und zusétzlich die

Austrittsarbeit des Materials {iberwinden, um ins Vakuum zu gelangen (s. Abb.
4.2).

Die zuséatzliche Hiirde der Austrittsarbeit entsteht dadurch, dass sich durch die ab-
rupte Anderung der Ladungsdichte der Ionenriimpfe an der Oberfliche die Elektro-
nen des Kristalls an diese Ladungsverteilung anpassen. An der Oberfliche eines
Materials entsteht so ein resultierender Oberflichendipol. Das elektrostatische Po-
tential fiir Elektronen weit im Vakuum ist demzufolge gréfer als tief im Kristall.
Die Austrittsarbeit einer Kristalloberfliche ist definiert als die minimale Energie, die
bendtigt wird, um ein Elektron aus dem Bulk heraus in eine makroskopische Distanz
zur Oberfliche zu bringen. Gemessene Austrittsarbeiten aller Elemente liegen bei
®=3,5 + 1,5 eV [Zan88]>.

Als Kontaktpotential wird die Differenz der Austrittsarbeiten zweier Materialien be-
zeichnet. Sind zwei unterschiedliche Metalle elektrisch leitfihig verbunden, so setzt
ein Elektronenfluss hin zu dem Leiter mit der groferen mittleren Austrittsarbeit ein.
So werden die Fermilevel beider Materialien ausgeglichen. Trennt man beide Leiter,
so entsteht abhingig von dem Kontaktpotential ein elektrisches Feld zwischen bei-
den Oberflichen, welches die kinetische Energie eines Elektrons auf dem Weg von
einer Materialumgebung in die andere beeinflusst. Dieser Material- und Oberfléchen-
abhéngige Term muss bei Prazisionsmessung von Elektronen aus einer adsorbierten
Konversionselektronenquelle mit einem elektrostatischen Filter beriicksichtigt wer-
den.

®*Die Austrittsarbeit ® wird im folgenden nach hiufig anzutreffender Konvention in €V angegeben,
auch wenn der griechische Buchstabe auf eine Potentialdifferenz schliessen lassen kdnnte.
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Abbildung 4.2: Die Austrittsarbeit ist die Differenz der Energieschwelle, die ein
Elektron iiberwinden muss, um den Materialverband zu verlassen, d.h. zu der Energie-
schwelle, die es vom Ferminiveau trennt.

Man koénnte annehmen, dass die Austrittsarbeit des Quellsubstrats ®g,;, keinen Ein-
fluss auf die gemessene Elektronenenergie nimmt. Die Austrittsarbeit des Substrats

Do = B} — EE (4.2)

mit
E%‘lk: Bindungsenergie bis zum Vakuumniveau und
EL: Bindungsenergie bis zum Ferminiveau,

selbst ldsst sich durch eine elektrostatische Analyse von Elektronen, die durch Ioni-
sation aus dem Substratmaterial entstanden sind, ja auch nicht ermitteln [Ege86].
Wenn die Elektronen aus einem elektrisch mit den Filterelektroden verbundenen
Leiter herausgeldst wiirden, so kdnnten Fluktuationen der Austrittsarbeit dieses lei-
tenden Substrats die kinetische Energie der Elektronen in der Umgebung der Filter-
elektroden Ej, ;4 nicht beeinflussen (s. Abb. 4.3). Wie grof die Energiedifferenz bis
zur Materialgrenze, also die kinetische Energie nach Verlassen des Materials Ej, g,
ist spielt keine Rolle, sobald das Elektron das Vakuum erreicht hat. Das Elektron
bewegt sich in der Folge im Vakuum von der Quellumgebung in die Spektrometer-
umgebung mit den Filterelektroden. Die Austrittsarbeit der Filterelektroden ® p;;
im Spektrometer modifiziert das Retardierungspotential aber direkt, da dort die ak-
tuelle kinetische Energie Ej, t;;;, also die energetische Differenz zur Materialgrenze, in
Richtung des angelegtes elektrischen Retardierungsfeldes die endgiiltige Messgrofe
ist. Die kinetische Energie Ej r;; ergibt sich in diesem Fall zu:

Epjin = Ey — Ef — Oy (4.3)
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Abbildung 4.3: Der Einfluss der Austrittsarbeiten bei leitender Quelle ist hier
dargestellt. Die Ferminiveaus zweier miteinander kontaktierter leitender Materialien,
hier von Quelle und Filterelektrode, gleichen sich aneinander an. Im Bild ist in blau
diese Kopplung eingezeichnet. Quellhalter und Filterelektrode sind in der schematischen
Skizze geerdet. Elektronen, die aus der Hiille der Quelle mit einer Energie v ausgelost
werden, und haben geméf Glg. (4.1) eine kinetische Energie im Vakuum auferhalb der
Quelle Ej syp. Vermisst man ihre Energie elektrostatisch mit den Filterelektroden, so
spielt aber nur die kinetische Energie iiber den Filterelektroden Ey, r4; eine Rolle. Diese
Energie wird bei der Filteranalyse mit dem elektrostatischen Potential zur Ausléschung
gebracht, und ist so die Messgrofe.

In dieser Arbeit werden aber Elektronen untersucht, die aus einer inneren Schale
eines adsorbierten Kryptonatoms herausgelost werden. Beim Kontakt von isolieren-
dem Edelgas und Graphit kommt es zu keinem ausgleichenden Elektronenfluss, da
die Kryptonelektronen nicht frei beweglich sind. Statt einer Nivellierung der Fermi-
niveaus kommt es so zu einem Ausgleich der Vakuumniveaus (s. Abb. 4.4). Durch
die Ankopplung iiber das Vakuumniveau ist die Vermessung der kinetischen Energie
ionisierter Elektronen aus Edelgasadsorbaten also sehr wohl sensitiv auf die Aus-
trittsarbeit des Substrats.. Die Kopplung von Edelgasadsorbaten an das elektrische
Potential des Substrats und die Einfliisse der Kopplung auf die Bindungsenergien
der Edelgashiillenelektronen wurden insbesondere von Wandelt et al. in 80er Jahren
untersucht und die Ergebnisse wurden in [Ege86| zusammengefasst. Dort finden sich
eine Reihe von Ergebnissen beziiglich der Austrittsarbeit des Substrats und den Bin-
dungsenergien von Innerschalenniveaus von Edelgasen. Die Untersuchungen wurden
mit dem 5p;/ Zustand von Xe auf Pd durchgefiihrt®. In der Summe der jeweili-
gen Austrittsarbeiten ohne Edelgasbelegung bedingt durch unterschiedliche Kristall-
orientierungen und den bestimmten Bindungsenergien Eg von kondensiertem Xenon
ergibt sich beispielsweise fiir Pd(111), Pd(100), Pd(110) ein ann&hernd gleicher Wert

“s.a. PAX- photoemission from adsorbed xenon [Kiip79]
®Es handelt sich hier also um kein wirkliches Innerschalenniveau, was aber dennoch einige Ahn-
lichkeit mit Innerschalenniveaus aufweist.
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Abbildung 4.4: Der Einfluss der Austrittsarbeit bei isolierendem Adsorbat
ist hier dargestellt. Im Bild sind Quellhalter und Filterelektrode wieder miteinander
leitend verbunden. Dadurch werden wieder die Ferminiveaus von Quellunterlage und
Filterelektrode angeglichen (blau). Das aufkondensierte 3™ Kr koppelt als Isolator an
das Vakuumniveau der Quellunterlage (magenta). Der Referenzwert fiir die 83" Kr-
Linien ist damit abhéngig von der Austrittsarbeit der Quellunterlage ®,;. Die kineti-
sche Energie der Elektronen im Vakuum beziiglich des gemeinsamen Ferminiveaus von
Quellhalter und Filterelektrode variiert mit der Austrittsarbeit des Quellhalters. Die
Elektronen werden im Vakuum iiber den elektrostatische Potentialberg im Spektrometer
gefithrt. Wie auch in Abb. 4.3 wird die Elektronenenergie analysiert, indem die kineti-
sche Energie iiber den Filterelektroden Ej, f;;; mit dem angelegten Potential ausgel6scht
wird. Die Messung ist wieder sensitiv auf die Austrittsarbeit der Filterelektroden ® f;;.
Beide Austrittsarbeiten, die des Quellhalters ®g,;, und die der Filterelektroden @ f;
miissen also beriicksichtigt werden.

von 12,35(12) eV [Ege86|. Die Austrittsarbeiten der reinen Oberfléche unterscheiden
sich dagegen um bis zu 0,75 eV voneinander. Damit zeigen sich die Bindungsenergien
bis zum Vakuumniveau E% eines Edelgases weitestgehend unbeeintrichtigt von den
unterschiedlichen Bindungsplétzen. Die zitierten Angaben haben allerdings nur eine
Genauigkeit von 120 meV. Fiir KATRIN bereits empfindliche Verschiebungen, die
hier noch im Fehler verschwinden, sind also dennoch moglich.

Verschiebungen der Bindungsenergien von Innerschalen-Edelgasniveaus zum Fermi-
niveau des Substrats lassen sich also auf Verdnderungen der Austrittsarbeit zuriick-
fithren. Eine Verkleinerung der Bindungsenergie eines Innerschalen-Elektrons relativ
zum Ferminiveau des Spektrometers, also eine Vergroferung der Austrittsarbeit des
Substrats, kommt einer Vergréferung der kinetischen Energie von Konversionselek-
tronen im Spektrometer gleich.

Konnte man neben der Stabilitit der Konversionselektronen von 83Kr parallel die
Stabilitdt von Elektronen aus dem Substratmaterial nachweisen, liefe sich der Ein-
fluss der Austrittsarbeit des Substrats identifizieren. Die Bindungsenergien von 1s
Orbital von Graphit liegen bei 284,7 eV und haben eine Breite von 0,75 eV [Got84],
und wéren also nur mit Rontgenstrahlen anregbar. Fiir den Nachweis der Elektronen
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ware eine Nachbeschleunigung am Detektor notig.

Die kinetische Energie der Elektronen aus Glg. (4.1) wird also durch folgenden
Term vom Spektrometeraufbau unter Vernachlissigung jeder Distanzabhéngigkeit
modifiziert:

AEkm = _((I)filt - (bsub) (44)

Die Filterelektroden bestehen aus Edelstahl. Thre Austrittsarbeit wird mit Mes-
sungen von [Pic92b| abgeschétzt. Hier wurde HOPG (Highly Oriented Pyrolithic
Graphite) als Substrat verwendet. Austrittsarbeiten fiir HOPG variieren in der Li-
teratur [Pel| stark: 4,5 eV [Wil], 4,65 eV [Sch00], 4,8 eV [Shi00], 4,4 eV [Ago]. Es
wird der Mittelwert hieraus verwendet.

Fiir die Austrittsarbeiten gilt:

dropa = (4,57 +£0,16)eV (4.5)
CI)E'delstahl = (4, 4+ 07 2)€V[P1C92b]

Die Differenz der Austrittsarbeiten ergibt sich damit zu -0,17(26) eV.

Durch die Abhéngigkeit der kinetischen Energie der Konversionselektronen im Spek-
trometer von der Oberflichenbeschaffenheit des Substrats, miissen sowohl die Ober-
flichenorientierung, -planaritdt und Belegung mit Koadsorbaten beriicksichtigt wer-
den. Die Austrittsarbeit wird bei einer Festkorperoberfliche i.a. theoretisch in einen
Oberflachen- und einen Bulkterm aufgeteilt.

®=D-p (4.7)

Wobei 1 das chemische Potential darstellt und D den entgegenwirkenden Beitrag
einer Oberflichendipolschicht. Diese lidsst sich mit dem Jellium-Modell dadurch be-
schreiben, dass sich frei bewegliche Elektronen so gruppieren, dass sie die abrupte
Ladungskante der feststehenden ITonenriimpfe an der Oberfliche ausgleichen und in
Form von Friedel-Oszillationen iiber die Ionenkante hinausragen [Zan88|. Wiahrend
der Bulkterm weitestgehend als konstant angenommen werden kann, ist der Ober-
flichenterm D anfillig fiir Verdnderungen. Bei nicht planaren Oberflichen, d.h. bei
monoatomaren Stufen ergibt sich wieder unter der Annahme, dass sich die Elektro-
nenwellenfunktionen bis ins Vakuum hin ausdehnen, ein zusétzlicher dem Oberfla-
chenterm D entgegengesetzter Dipolterm. Bei HOPG fiihrt dieser bei 2-atomigen
Stufen zu einer Verringerung der Austrittsarbeit von etwa 20 meV [Som99].

Unterschiedliche Kristallorientierungen fithren zu unterschiedlichen Austrittsarbeiten
des unbelegten Substrats und auch zu unterschiedlichen Austrittsarbeitsverdnderun-
gen durch Oberflichenbelegungen [Ish91]. Mit der Verwendung von HOPG wird
diese mogliche Variation der Linienposition weitestgehend eingeschriankt (s.a. im
Abschnitt 4.2.3).
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Adsorbiert oder chemisorbiert nun ein Gas auf der HOPG-Oberflache, treten neue
Ladungen hinzu, die Einfluss auf die Dipolstruktur der Oberfliche nehmen. Diese
Dipolverdnderung kann die Nettoaustrittsarbeit erhéhen oder erniedrigen, indem sie
die Oberflichenelektronen des Substrats von den lonenriimpfen weg oder auf sie zu
bewegen. Ausschlaggebend sind letztlich die Polarisierbarkeiten von Kondensat und
Substrat.

Die Austrittsarbeit des Substrats kann sowohl durch Adsorbtion von Krypton auf
HOPG verédndert werden als auch durch die Adsorbtion und Chemisorbtion von
Restgas. Die Austrittsarbeiten von Metallen dndern sich um bis zu 360 meV durch
die Adsorption einer vollen Monolage Krypton [Ish91]. Die Austrittsarbeitsveran-
derungen betragen grob etwa 60 % derer durch die Belegung von Xenon °. Eine
Monolage Xe auf Graphit ruft im Gegensatz zur Adsorbtion auf Metallen nur eine
Austrittsarbeitsvergroferung von 100 meV hervor, fiir Krypton kénnen also im Ana-
logieschluss bis zu

A, ~ 60meV (4.8)

erwartet werden”. Fiir die Konversionselektronen bedeutet das also eine Steigerung
der kinetischen Energie im Spektrometer, wenn eine Monolage mit Krypton aufgefiillt
wird.

Aussagen tiber die Verinderung der Austrittsarbeit durch die Belegung von Restgas
sind schwieriger zu treffen. Krypton auf HOPG kénnte sich analog zu Xe auf Ni(110)
verhalten. Die Austrittsarbeit von Ni(110) wird durch die Belegung einer Monolage
Xenon um 0,75 eV verkleinert. Treten zusitzlich Lagen von HoO und Ny als Zwi-
schenlagen auf, verringert sich die Austrittsarbeit weiter auf 1,1 eV [Ish91]. HyO
und Ny fithren also zu einer Verringerung der Austrittsarbeit um 0,35 €V [Ish91],
was einer Verringerung der kinetischen Energie der Konversionselektronen im Spek-
trometer gleichkommt.

In der Literatur finden sich einige Aussagen zu Reaktionen auf verschiedene Koda-
sorbate. Die wichtigsten sollen hier kurz zusammengefasst werden:

e Wihrend Photoelektronenspektroskopie an Graphit mit oder ohne atomarem
H eine Austrittsarbeit von 4,5 eV, also keine Modifikation ergaben, kam es bei
der Behandlung mit He-Plasma zu einer Erniedrigung der Austrittsarbeit um
400 meV [Ruf04]. Die Hy-Molekiile chemisorbierten mit den sp2-gebundenen
C-Atomen. Dies fithrte zu einer Rehybridisierung. Berechnungen ergaben eine
Verringerung der Austrittsarbeit zwischen 0,927 eV - 1,038 eV je nach Bin-
dungsplatz [Zha07|®. Eine Belegung mit H wiirde also eine Erniedrigung der
K-Elektronen hervorrufen.

Swas auch dem Verhiltnis (63 % der Polarisierbarkeiten von Krypton (2,5 -10 *nm?) und Xenon
(4-1073*nm?) entspricht [Ish91].

"Das Maximum der Verinderung der Austrittsarbeit fillt nicht generell mit der Vollbelegung
einer Monolage zusammen. Der Einfluss mehrerer Adsorbat induzierter Dipole kann zu eine gegen-
seitigen Ausloschung fithren

8Eine Verwendung einer auf HOPG kondensierten *™ Kr-Quelle innerhalb der WGTS ist damit
ausgeschlossen.
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e O hat einen sehr geringen Stickingkoeffizienten auf Graphit. Es wiirde aber wie
auch bei C zu einer Erhéhung der Austrittsarbeit fithren [Ben71]. Og physisor-
biert auf HOPG. Mehrere Monolagen (ML) sind unter 30 K moglich [Ulb02].
C, O und CO-Belegungen wiirden in Analogie zu Xe auf Pd zu Austrittsar-
beitsvergrofserung fiithren. [Ish9l]

o C,-Hy- Verbindungen fiihrten bei Xe auf Pd zu einer Austrittsarbeitsverringe-
rungen. [Ish9l]

Koadsorbate mit ihren Ad- und Desorbtionszeiten sind eine zentrale Ursache fiir Elek-
tronenenergieinstabilitdten, welche nur durch sehr gute Vakuumbedingungen und
Reinigungsmechanismen bekdmpft werden kénnen.

4.2.2 Spiegelladung-Relaxationsshift

Beim Prozess der Elektronenkonversion geht ein neutraler Anfangszustand in einen
geladenen Endzustand iiber. Die Anderung der Bindungsenergien zwischen Anfangs-
und Endzustand hat wesentlichen Anteil an der Verdnderung der Konversionselek-
tronenenergien aus gasformigen Atomen relativ zu denen aus kondensierten Atomen.

Ekin,gas - Ekin,kond = AE@m - AEj]”m (49)

Die Verdnderungen AFE;,; und AEy;, sind nicht nur relativ zwischen Adsorbat und
Gas zu sehen, sondern auch relativ zueinander. Beim ungeladenen Anfangszustand
tritt im Vergleich zum Gas beispielsweise die Bindungsenergie der Adsorption in
Form von Van-der-Waals-Kréften hinzu. Der Endzustand ist aber auch weiterhin
an das Substrat gebunden, sodass sich diesbeziiglich kein weiterer Nettoenergieterm
ergibt. Dies geschieht nur dann, wenn sich die Bindungsenergie durch den Konver-
sionsprozess dndert. Die Bindungen an das Substrat werden im n#chsten Abschnitt
noch genauer erldutert. Bei Krypton &hnlich wie bei Xenon ist zu erwarten, dass die
Innerschalenniveaus bei Physisorption aufterhalb der Dipolschicht liegen. Fiir diese
Schalen ist kein Ladungsaustausch zu erwarten.

Der Anfangszustandsbeitrag, d.h. in diesem Fall die mégliche Anderung der Bin-
dungsenergie vor und nach der Elektronemission wird im folgenden also abgeschétzt
mit (s. Abschnitt 4.2.3):
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Die effektive Ladung des Endzustands (Lochzustand) wird durch einen weiteren Bin-
dungsterm beriicksichtigt. Im klassischen Bild baut eine Ladung gegeniiber einer
leitenden Oberfliche per Influenz oder Polarisation eine Spiegelladung auf [Zan88]:

vg):-(ili)ié (4.11)

mit
z: Abstand zur Spiegelfliche und
e: Dielektrizitdtskonstante.

Wenn der Endzustand stérker als der Anfangszustand gebunden ist, so muss diese
Bindungsenergie, die nur beim Adsorbat und nicht beim Gas auftritt, den emittierten
Konversionselektronen mitgegeben werden, d.h. also die resultierenden Konversion-
elektronen nehmen an Energie zu.

Fiir die Grofe der zu erwartenden Verschiebung spielt neben der Polarisierbarkeit der
Abstand zum Substrat eine wesentliche Rolle. Mit groferem Abstand miisste nicht
nur die Verschiebung selbst kleiner werden, sondern zusétzlich die Sensitivitit auf
die Absténde vom Substrat reduziert werden. Allein aus Erwigungen zur Spiegella-
dung wiirde man also fiir eine mdoglichst stabile Linienposition die Adsorbat-Substrat-
Distanz grofs halten, z.B. durch eine Zwischenschicht mit geringer Polarisierbarkeit.

Die Spiegelladung kann generell nicht nur gegeniiber dem Substrat ausgebildet wer-
den, sondern auch zu Atomnachbarn in der gleichen Ebene oder dariiber.

Andert sich die Valenzschale durch den Zerfall und damit die chemischen Eigen-
schaften des Atoms, kann es sein, dass die Relaxationsenergie der Austrittsarbeit
und Spiegelladungsenergie sich dem nun dhnelnden Element angleichen.

4.2.3 Bindungsenergien von 83™Kr an HOPG

Graphit besteht aus {ibereinandergelagerten Schichten aus Sechsecken, die nur durch
schwache van-der-Waals Kréfte gebunden sind. Durch die schwache Bindung zwi-
schen den Schichten ist Graphit entlang der Ebenen leicht spaltbar. In der Ebene
kommt es zu drei stark lokalisierten Bindungen durch die sp?-Hybridisierung. Das
vierte Valenzelektron befindet sich in delokalisierten Molekiilorbitalen, die als pz-
Orbitale senkrecht aus der Ebene herausragen. Innerhalb der Ebene ist der Bin-
dungsabstand gegeniiber der C-C Einfachbindung um 10 % verkiirzt auf 1,4 A. Die
Gitterkonstante innerhalb einer Ebene betriigt 2.46 A. Die Schichtstruktur des Gra-
phits ist in Abb. 4.5 dargestellt. Die einzelnen Schichten haben einen Abstand von
3.354 A [Kur99).

Vor dem Einbau in die Vakuumapparatur werden die obersten Lagen des HOPG
mithilfe eines Klebstreifens abgetrennt. Das Resultat ist danach eine Oberfliche mit
0,2-0,3 nm grofsen atomaren Stufen neben Stufen von mehreren Dutzenden Atomla-
gen.
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Abbildung 4.5: Kristallstruktur von Graphit ist aus Schichten aus Sechsecken
aufgebaut, die einen Abstand von 3,35 A zueinander haben. Zwei niichste Nachbaratome
haben einen Abstand von 1,42 A.

Wenn ein neutrales Edelgasatom auf einem HOPG kondensiert geht es keine che-
mischen Bindungen ein, sondern bildet nur Van-der-Waals-Bindungen aus. Die La-
dungen von Kondensat und Substrat formen sich unter Fluktuationen zu Dipolen.
Diese Dipole werden von ihrer Bildladung angezogen. Bei sehr kleinen Abstdnden
kommt es zur Abstofung von Adsorbat und Substrat aufgrund der Uberlagerung der
Elektronwellenfunktionen. Formal lésst sich die Adsorbtionsbindung also mit einem
Lennard-Jones-Potential beschreiben.

Eine alternative theoretische Herangehensweise bietet der Dichtefunktionalformalis-
mus. Hierbei wird das System mittels einer Dichteverteilung n(r) der Elektronen
beschrieben. Als weiteren Schritt wird die Lokale-Dichte-Approximation hinzuge-
nommen, bei der infinitesimale inhomogene Dichteverteilungen mit infinitesimalen
homogenen Dichteverteilungen gleichgesetzt werden.

Fiir das Jellium Modell werden nun die diskreten lonenriimpfe durch eine gleichfor-
mige positive Ladung mit der Dichte des rdumlichen gemittelten Tonenladungsdichte
ersetzt.

Die rdumliche Verteilung der Adsorbtion von Krypton auf Graphit konnte experi-
mentell bestimmt werden [Bru07|: Krypton bildet auf der Basalebene von Graphit
eine v/3 x /3 30°-Struktur. Dies ist bei geringer Bedeckung eine kommensurable
Belegung des Graphits. Bei stirkerer Belegung kommt es zum Ubergang zu einer in-
kommensurablen Bedeckung und die Abstéinde der Kryptonatome ndhern sich ihren
Bulkabsténden [Gur88|. Zunéchst konnen sich die Kryptonatome in kommensura-
blen Doménen mit abgrenzenden inkommensurablen Wénden gruppieren, die Anzahl
der Wénde nimmt dann mit dem Druck bzw. der Bedeckung zu [Zan88|.

Krypton bevorzugt bei der Adsorption auf Graphit die Talmulden vor den
"top "- Positionen, d.h. es kondensiert bevorzugt iiber dem Zentrum des Carbonhe-
xagons [Bru07]. Edelgase bevorzugen auf Graphit Positionen mit vielen Nachbario-
nen [Die04]. Die Distanz zur Graphitoberfliche wird mit 3,35 A angegeben, wobei
die LDA-Funktionalberechnungen die Experimente bestitigen [Bru07]. Energetisch
liegt der Unterschied zwischen Top- und Talmuldenposition bei 8 meV. Diffusion
entlang der Oberfliche und damit Uberginge von kommensurabler Phase nach in-
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kommensurabler Phase ist also auch bei niedrigen Temperaturen leicht méglich. Eine
Verschiebung der Linienposition um 8 meV wire nicht kritisch fiir KATRIN. Die Bin-
dungsenergien bei Adsorption iiber dem Wabenzentrum des Graphits ergeben 160
meV [Che03|. Da die Kryptonatome vor und nach dem Zerfall am Substrat gebunden
bleiben, kann diese Energie die Konversionselektronenenergie nicht verandern.

Abbildung 4.6: STM-Aufnahmen von a) HOPG und b)Krypton auf HOPG mit
hoher Dichte in inkommensurabler Phase [Mat02].

Welche Bindungsplidtze im Falle von Defektstellen die einfallenden Kryptonatome
einnehmen, kann man aus den Erkenntnissen zum Auffrierverhalten von Xenon auf
Pd(810) ableiten [Zan88|. Pd(810) zeichnet sich dadurch aus, dass seine Oberflache
eine terrassenformige Struktur aufweist. Es bieten sich fiir das Kondensat also sowohl
Bindungsplétze am Fufs der Stufe als auch auf den Plateaus an. Die Adsorbtion von
Monolagen von Xenon auf Pd(810) funktioniert in zwei getrennten Schritten. Zu-
néchst werden die Pldtze am Fuf der Stufen besetzt. An diesen Orten wird das
Kondensat gleich auf zwei Seiten von der Oberfliche angezogen. Eine héhere Bin-
dungsenergie liegt vor. Bei geringen Xe-Gasdriicken (=~ 17!° Torr) werden auch nur
diese Stellen besetzt. Bei hoheren Driicken werden dann die Plateauplidtze besetzt.
Wenn die Stufenfufpunkte besetzt werden, dndert sich die Austrittsarbeit doppelt so
stark, als wenn die Plateaupldtze besetzt werden. Das bedeutet, dass an den hohen
Koordinationsstellen stéirkere Dipolmomente durch die Adsorbtion induziert werden.
Im Laufe der Zeit miisste die Verdnderung der Austrittsarbeiten kleiner werden, wenn
namlich die Nischenpldtze besetzt sind und nur die Plateaus besetzt werden. Dies
gilt aber nur bei Filmen, in denen sich die Edelgasatome gut genug bewegen konnen.
Wenn also die Kryptonatome zunéchst die Fupunkte von Stufen besiedeln und dann
anschliessend die Plateauplitze, wiirde sich die Energie der Konversionselektronen
im Laufe der Zeit um min. 20 meV verschieben, Werden alle Plitze gleicherma-
Ken besiedelt, kiime es zu einer konstanten Verbreiterung von min. 20 meV, da die
Austrittsarbeiten in Substratnischen um 20 meV verringert ist [Som99]°.

9Uber Austrittsarbeitsarbeitsverinderungen bei Belegung eines Nischenplatzes von HOPG durch
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4.3 Auffrierbedingung

Die Auffrierbedingungen kénnen die Morphologie der entstehenden Kryptonfilme be-
einflussen. Da Krypton nicht nur in Form einer Submonolage ®3Kr zum Einsatz
kommt, sondern auch dickere Filme als Unterlage zur Verringerung der Spiegelladung
prapariert wurden, ist es wichtig zu wissen, wie man die Struktur dieses Substrat-
komplexes aus Graphit und Krypton beeinflussen kann.

Einkomponentige Edelgassysteme kristallisieren in einer fcc- oder hep-Struktur oder
Mischungen aus beiden [Mur80]. Bei Kristallisation aus der Gasphase wird das fcc-
Gitter bevorzugt [Cur65|. Tempern kann zu einem Ubergang in die hep-Phase fiihren
[Mey64].

600 T T

i
H

E £ 5 1
v S 600+ 4 1
= z J
& 400 £ wo g &
S g
: i ——
= 2770 i
&
<
Sawp o
(1111 [002] [022] (1131{222]
20 30 40 50 60

28

Abbildung 4.7: Der Einfluss von Tempern auf die Filmstruktur wird hier
mittels Rontgenbeugungsanaylse beobachtet. Die (111)-Reflektion zeigt eine deutliche
Reaktion auf die Temperaturerhohung. Quadrate entsprechen der Kondensationstempe-
ratur von ca. 5K, Dreiecke dem ersten Annealingschritt von 30 K und die umgedrehten
Dreiecke einer Annealingtemperatur von 50 K. Der dargstellte Peak verschmalert sich
mit steigender Temperatur und sein Maximum verschiebt sich hin zu kleineren Win-
keln. Dies wird als ein Anwachsen der Kristallite und Ansteigen der Gitterkonstanten
gedeutet, [Men91].

Bei der abschreckenden Kondensation eines Films aus der Gasphase auf ein Sub-
strat findet sich das System nicht im thermodynamischen Gleichgewichtszustand.
Durch eine hinreichend geringe Substrattemperatur wird der Sattigungsdampfdruck
po soweit herabgesetzt, dass die Gasphase in iibersdttigter Form vorliegt. So wird
ein Filmwachstum auferhalb eines Gleichgewichtszustandes erzwungen. Die Mo-
bilitét der Atome ist bei diesen tiefen Temperaturen stark eingeschrinkt, so dass
der Ungleichgewichtszustand nur verzogert relaxieren kann. Abschreckend konden-
sierte dicke Edelgasfilme (~ 5K) auf einem Schwingquartz zeigten eine polykristalline

Krypton konnten keine Daten gefunden werden.
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fece-Struktur [Men91| mit geringerem Gitterabstand als Bulkmaterial. Substrattem-
peraturerh6hungen fithren zu Umstrukturierungen des Edelgasfilms (s. Abb. 4.7).
Bei 30 K ist der Relaxationsprozess zwar moglich aber noch stark unterdriickt. In
[Mei01] zeigten sich Reaktionen eines dicken Kryptonfilms auf Temperprozesse. Die
Dichte des Films nimmt bei Annealing auf 33 K zu, erreicht aber noch nicht die
Gleichgewichtswerte (s. Abb. 4.8).
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Abbildung 4.8: Tempern von Kryptonfilmen fiihrt zu Verdnderungen der Dichte
des Films. Aufgetragen sind die Filmdicke h, Dichte g, und elastische Konstanten c11
und cyq. Bei Temperaturen bis 30 K sinkt die Filmdicke, obwohl keine Desorbtion
stattfand. Die Dichte steigt an. Es zeigte sich in [Mei01] bei Temperschritten von
dicken Kryptonfilmen bei 21K und bei 33 K, dass zwar einige Umstrukturierung hin
zum Gleichgewichtszustand stattfanden, die Bulk-Werte (in Klammern angegeben) aber
noch nicht erreicht sind.

Die Mikrostruktur des abschreckend kondensierten Films hingt aber nicht nur von
der Substrattemperatur ab. Auch andere Priaparationsparameter wie Sauberkeit der
Oberfliche, kinetische Energie der einfallenden Teilchen, Einfallswinkel und Rate der
kondensierenden Teilchen bestimmen die Filmstruktur (s. Abb. 4.9, [Hei02]).

Die kompaktesten Filme mit der geringsten Oberfliche miissten nach [Zho97] bei
geringem Einfallswinkel kondensieren. Steilere Einfallswinkel fithren zu grosserer
Oberflachenrauhigkeit.

Je kleiner die kinetische Energie der einfallenden Teilchen ist, desto gréfer ihre Wech-
selwirkung mit bereits kondensierten Teilchen. Die Wechselwirkung lenkt die Tra-
jektorien so um, dass mehr Fehlstellen entstehen.

Da die Kryptonatome einen bedeckenden Gleichgewichtszustand anstreben, scheint
es ratsam, die Temperatur der Kondensation méglichst hoch zu halten, um die Kryp-
tonatome moglichst bald im Gleichgewichtszustand zu kondensieren. Die Tempera-
tur muss aber klein genug gewéhlt werden, um die Desorption hinreichend gering zu
halten. Die Mengen an %3 Kr , die bei der hier vorgestellten kondensierten 33 Kr-
Quelle verwendet wurden, sind so klein, dass es keine Ubersiittigung der Gasphase
bei erhohten Temperaturen geben kann. Die Alternative wire die Quelle so kalt
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Substrattemperatur: Teilchenenergie: Einfallswinkel:
(E,,=05eV;0=07 (T = 100K ; @ =0 (T =100K; E,,, =05eV)
T; =100 K E.,.=01eV G =35°
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Abbildung 4.9: Einfluss der Bedingungen der Filmpriparation auf die Film-
struktur. aus [Hei02]

zu halten, dass der schockkondensierte Zustand nicht relaxieren kann. Sehr tiefe
Temperaturen fordern aber die Kondensation von Restgas insbesondere von Hy und
fithren damit verstirkt zu Verunreinigungen.

Zwar bedingt eine niedrige Gastemperatur der Kryptonatome Fehlstellen im Gitter,
andererseits wird die Gastemperatur iiber die Temperatur der zufiihrenden Kapillare
geregelt (s. Kap. 5). Die Kapillare wirkt andererseits als Kiihlfalle bei hinreichend
niedriger Temperatur. Die Temperatur der Kapillare wurde deshalb so eingestellt,
dass die Kapillare als Kiihlfalle z.B. fiir HoO funktionieren kann, die Kryptonatome
aber gerade noch nicht auf den Kapillarwédnden ausfrieren.

Der Einfallswinkel wird dadurch limitiert, dass das Kapillarende auf kleinem Raum
nicht zwischen Quellaktivitat und Detektor gebracht werden darf (s. Abschnitt zum
experimentellen Aufbau). Ein zu grofer Abstand von Kapillarende zum Substrat
hétte den Raumwinkel zur Bedeckung des Substrats zudem deutlich reduziert. Als
Kompromiss wurde ein Winkel von etwa 45° eingestellt.

Die Kryptonfilme, die fiir diese Arbeit pripariert wurden, wurden bei 13-30 K und
Restgasdriicken von 10~® mbar bis 107!? mbar aufgefroren. Die verwendete Menge
an 83mKr-Gas war limitiert durch die benutzten Aktivititen sowie das Emanations-
verhalten des Rubidiums. Nur Submonolagen an ®3™Kr konnten aufgefroren wer-
den'®. Temperaturen hoher als 28 K konnten nicht eingesetzt werden, da hier die
Desorbtion die Zéhlrate zu stark reduziert hatte (s. Abb. 6.24). Man muss also
davon ausgehen, dass die diinnen Submonolagen-*"Kr-Filme in Analogie zu dicken
Filmen keine vollstdndige Relaxation in den Gleichgewichtszustand bei diesen Tem-
peraturen erfahren haben.

Die dickeren Kryptonfilme, die als Unterlage fiir 83™Kr-Filme pripariert wurden,

'9Krypton hat eine hcp-Monolagendichte von 7,2 -10** Atome/cm? [Ish91]
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hatten also auch eine polykristalline Form, deren Dichte mit stirkerer Ubersittigung
der Gasphase und hoheren Substrattemperaturen noch gesteigert werden konnte.
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Kapitel 5

Experimenteller Aufbau einer
Quelle aus kondensiertem Krypton

5.1 Aufbau

Abbildung 5.1: Der Gesamtaufbau der kondensierten 83™Kr-Quelle wird hier
im Labor in Miinster gezeigt. Zu sehen ist links ein Teil des Ellipsometrie-Aufbaus
mit Priparationskammer, daran anschliefsend der Transportbalg und Isolator. Hinter
den Gasflaschen mit He, Kr und Ne befindet sich der Kaltkopf. An der rechten Seite
verdeckt ein Teil der Datenaufnahme und Systemkontrolle das dahinterliegende Gasein-
lasssystem.

Der Aufbau der kondensierten 33™Kr-Quelle (s. Abb. 5.1) gliedert sich in drei Ab-
schnitte: das Gaseinlasssystem, das Kryosystem mit Substrat und der Optikaufbau
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zur Analyse mit Ellipsometrie und zur Substratreinigung durch Ablation. Die ge-
samte Vakuumapparatur ist aus UHV-kompatiblen Teilen aufgebaut. Es handelt sich
nicht um einen ausnahmeslos einheitlichen Aufbau fiir alle hier prasentierten Messun-
gen. Mehrere Komponenten wurden im Laufe der Messungen umgebaut:

Das Gaseinlasssystem wurde zweifach modifiziert wihrend dieser Messungen.

Die thermische Ankopplung der Kapillare zur Kryptonzufuhr am Strahlungs-
schild wurde ebenfalls umgebaut.

Die Geometrie des Kapillarendes wurde vereinfacht.

Der optische Zugang zum Substrat wurde vergrofert.

5.2 Gaseinlasssystem

Zum Bereitstellen, Kontrollieren und Dosieren sauberer Gase, d.h. von 83™Kr, aber
auch nicht radioaktivem Krypton und Helium, wurde ein Gaseinlasssystem (s. Abb.
5.2) entwickelt [Pra05]. Es schlieft ein Reservoir an Rubidium hergestellt am Bonner
Zyklotron [Ras08] ein, aus dem das 33 Kr-Gas entsteht. Das entstehende 83" Kr wird
iiber eine gekiihlte Kapillare (80-120 K) zum Substrat gelassen. Durch den Einsatz
von UHV-kompatiblen Komponenten und Pumpen wird eine zusétzliche Verunreini-
gung durch die Umgebung minimiert.

Das Gaseinlasssystem (s. Abb. 5.2) beinhaltet ein Monitorvolumen zur Uberwa-
chung der Reinheit der eingesetzten Gase. An dieses Monitorvolumen schliefst sich
ein etwa dreimal groferes Volumen mit SAES-Gettermaterial an. An beiden Volu-
mina sind Druckmessrohren angebracht: eine Pfeiffer Fullrange Messrohre PKR. 251
(von 10~2 bis 5-10~? mbar) und ein Leybold Baratronmessgerit fiir den Druckbereich
1072 mbar > p > 10 mbar. Das Gaseinlasssystem wird mit einer Turbopumpe mit 70
1/s Pumpleistung vorgepumpt und dann mit einer Ionengetterpumpe weiter evaku-
iert. Zusétzlich pumpt eingebrachtes SAES-Gettermaterial durchgéngig mit. Driicke
von p—10~Y mbar entsprechend des Anzeigenlimits der Druckmessrohre wurden er-
reicht. In [Pra05] wurde mit einem Massenfilter zunéchst iiberpriift, dass keine Diffu-
sion von Brom, Rubidium oder Rubidiumbromid stattfindet und damit die Reinheit
des 83 Kr-Gases belegt.

Daneben kann in dem Monitorvolumen Helium als Spiilgas gespeichert und mit 83" Kr
vermischt werden. Das Spiilgas sollte eingesetzt werden, um die Transportgeschwin-
digkeit der geringen Mengen 83™Kr vom Rubidiumbehilter zum Substrat zu erhohen.
Ohne Spiilgas konnen sich die Kryptonatome nur in molekularem Fluss zum Substrat
bewegen. Auferdem miisste sich mit dem Spiilgas der Einfallswinkel auf das Sub-
strat und damit die Filmmorphologie leicht beeinflussen lassen. Helium bietet die
Méglichkeit in die Praparation des Films einzugreifen ohne weitere Spuren zu hin-
terlassen, da es selbst bei 15-30 K nicht aufkondensieren kann. Spiilen mit Helium
erhohte aber weder die Zahlrate merklich, noch waren signifikante Auswirkungen auf
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Abbildung 5.2: Das Gaseinlasssystem I [Pra05], [Hil07] wie es in den Messblécken
2006 eingesetzt wurde, zeigt einen Anschluss fiir 3™Kr , ein Monitorvolumen zur Ana-
lyse und Speicherung der Gase sowie die Anschliisse fiir Helium, Krypton und Argon
oder Neon. Zur Analyse der Gase wurde ein Massenfilter und zwei Druckmessréhren
eingesetzt, wovon eine ein Baratron ist und damit gasartunabhingig funktioniert.

—@ Baratron

die Linienposition zu bemerken, sodass auf diese Option nach dem Umbau verzichtet
wurde.

Um Filme mit einer Unterlage aus stabilem Krypton zu kondensieren, ist es wei-
terhin notig, dass im Gaseinlasssystem geringe Mengen an stabilem Krypton mit
einem Druck von &~ 1 mbar im Monitorvolumen gespeichert und wohldosiert abgege-
ben werden kénnen. Im Monitorvolumen kann stabiles Krypton gespeichert werden.
Uber ein Labview-gesteuertes Dosierventil kann die Menge an weitergeleitetem Kryp-
ton geregelt werden. Es wurde dabei mit geringen Ventiloffnungseinstellungen und
langen Offnungszeiten relativ zur Regelzeit des Ventils gearbeitet.

Uber dasselbe Ventil kann der 83Rb-Behilter mit dem Kryosystem verbunden wer-
den. Mit 83mKr wurde auf zweierlei Arten gearbeitet. Zunichst wurde 83Kr im
Rb-Behilter gesammelt und nach ca. 3 h fiir kurze Zeit zum Substrat weitergeleitet.
Spater wurde im wesentlichen mit kontinuierlich offenem Ventil gearbeitet, sodass
das Kryptonansammeln direkt auf dem Substrat beim Kondensationsprozess statt-
fand. Damit konnte die effektive Halbwertszeit der Quelle an die des Mutterisotops
Rb angeglichen werden (s. Kapitel 6).

Den grofiten Teil der Wegstrecke wird das Gas in einer Edelstahlkapillare (Innen-
durchmesser @=3mm) auf ca. 100 K gefiihrt. An dieser Kiihlfalle friert Restgas
H5O sicher aus. Die Kapillare ist iiber Edelstahlstege an das Strahlungsschild, d.h
die ersten Stufe des Kaltkopfes, angekoppelt ist. Eine parallel gefiihrte Koaxial-
heizung dient zur genaueren Temperaturregelung. Die Kapillare ist damit Teil des
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Abbildung 5.3: Das Gaseinlasssystem II wie es in den Messblocken 2007 ein-
gesetzt wurde, basiert im wesentlichen auf dem Gaseinlasssystem zuvor. Hier ist es
zusétzlich moéglich den Bereich der Gaszufuhr vor den Gasflaschen zu pumpen ohne das
Gettervolumen mit zu pumpen. Das automatische Ventil zwischen Monitorvolumen und
Turbopumpe wurde duch ein manuell betriebenes Ventil ersetzt. Dadurch ist es moglich
das Monitorvolumen freizupumpen ohne die Turbopumpe ausschalten zu miissen.

Vor den Messungen 2007 wurde das Gaseinlasssystem modifiziert (s. Abb. 5.3), um
besser pumpen und schneller Filme préparieren zu konnen. Die Pumpleistung an
den Gasflaschen wurde erhoht, in dem CF-16 Wellbélge die Kapillare (Durchmesser
d=6mm) zwischen den Gasflaschen und dem Gettervolumen ersetzten. Es ist im
modifizierten Gaseinlasssystem ferner moglich, diesen Bereich zu pumpen, ohne das
Gettervolumen mitpumpen zu miissen, wie es zuvor notig war. Auferdem ist es mog-
lich, stabiles Krypton in das Monitorvolumen zu befiillen, withrend 83 Kr weiterhin
zum Substrat geleitet werden kann, was die Messeffizienz steigern konnte.
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5.3 Kryosystem

Das Kryosystem beinhaltet den sensiblen Substratbereich (s. Abb. 5.4). Hier wird
das 3mKr-Gas auf das HOPG-Substrat aufgefroren. Es herrschen héchste Anforde-
rungen an das Vakuumsystem. Das Substrat wird auf einer Temperatur zwischen
20 K und 30 K gehalten. Um die Adsorbtion von Restgas zu minimieren, ist es
mit einer Kupferkappe umgeben, welche selbst eine etwas niedrigere Temperatur von
15 K - 20 K hat. Das Substrat und seine Kiihlkappe werden mit der zweiten Stufe
des Kaltkopfs gekiihlt. Beide sind umgeben von dem Strahlungsschild auf etwa 60
K, welches mit der ersten Stufe des Kaltkopfs gekiihlt wird. Fiir den optischen Zu-
gang fiir Ellipsometrie und Ablation sind Loécher in die Kappen gebohrt. Ebenso
sind Locher an der Stirnseite angebracht, wodurch die Elektronen entlang des Fluss-
sschlauchs zum Spektrometer gefithrt werden.

) Strahlungs—
Substrat Kihlkappe schild

opt. Zugang

Offnung fir
Flussschlauc

Abbildung 5.4: Das HOPG-Substrat bildet das Herzstiick des Aufbaus. Hier
ist ein Schnittbild durch den Substratbereich dargestellt. Es ist umgeben von einer
Kiihlkappe aus Kupfer und einem Strahlungsschild ebenfalls aus Kupfer. Uber ein
Edelstahlstiick mit geringerer thermischer Leitfahigkeit als Kupfer wird das Substrat
thermisch leicht isoliert gegeniiber dem Strahlungsschild. Das 8*™Kr-Gas wird iiber
die Kapillare zugefiihrt. Im letzten Messblock 2007 bestand die Gasdiise, wie hier
eingezeichnet, aus einem gebogenen Kapillarendstiick.
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5.3.1 Kaltemaschine

Zur Erzeugung der tiefen Temperaturen wird eine zweistufige Gifford-McMahon-
Kéltemaschine (RDK 408D) der Firma Sumitomo eingesetzt. Die erste Stufe hat
eine Kiihlleistung von 34 W bei 40 K und wird hier zur Kiihlung des Schildes gegen
die Raumtemperaturstrahlung eingesetzt. Die zweite Stufe hat eine Kiihlleistung von
1 W bei 4 K, womit der Substratbereich gekiihlt wird. Sie besteht aus einem Zylin-
der mit zwei Volumina, getrennt durch einen Kolben, einem Regenerator mit grofer
Wirmekapazitdt und grofser Wérmeaustauschfliche sowie einem rdumlich getrenn-
ten Kompressor, dessen Hoch- und Niederdruckseite iiber zwei Ventile ans System
gekoppelt sind.

Das Gifford-McMahon-Kiihlverfahren zeichnet sich dadurch aus, dass aufter einem
langsam beweglichen Verdringerkolben keine beweglichen Teile bei tiefen Tempera-
turen eingesetzt werden. Der Verdriangerkolben bewegt sich in einer Frequenz von
1 Hz, wobei bei jedem Stofs die Kaltkopfiliche einen Amplitudenhub von ca. 50 um
erfahrt. Dadurch, dass Kompressor und Kaltkopf rdumlich voneinander getrennt
sind, werden weitere Vibrationen abgefangen.

Als Kaltemittel agiert Helium in einem geschlossenen Kreislauf, so dass keine we-
sentlichen Kéltemittelverluste auftreten und kaum Helium nachgefiillt werden muss.

Durch die zweistufige Maschine stehen zwei Kiihlflichen zur Verfiigung, wovon die
wirmere zur Kiithlung eines Strahlungsschildes eingesetzt wird.

5.3.2 Thermische Ankopplung

Zur Kondensation von ®3™Kr werden nur Temperaturen von 25 K - 30 K benétigt,
welche deutlich iiber den erreichbaren 3,5 K - 4 K des Kaltkopfes liegen. Das Substrat
soll aus vakuumtechnischen Griinden von einer Kiihlfalle auf mdoglichst niedrigerer
Temperatur umgeben sein, deshalb muss ein moglichst guter Warmetransport zwi-
schen Substratbereich und Kaltkopf gewidhrleistet werden. Zusétzliche Wiarmeein-
trage durch Halterung und elektrische Zufithrungen wurden reduziert. Das Substrat
muss von einer Analyse- und Reinigungsposition, die einen optischen Zugang erfor-
dert, in die Messposition innnerhalb der Bohrung des Supraleiters gebracht werden.
Aus diesen Griinden muss das Substrat und seine umgebende Kiihlfalle iiber eine
Strecke von etwa 1 m gekiihlt werden.

Die anfallende Warmelast setzt sich neben dem beabsichtigten Wirmeeintrag iiber
eine Substratheizung im wesentlichen aus der Warmestrahlung der umgebenden Ap-
paratur und der Wirmeleitung iiber Halterung und elektrischen Mess- und Heizlei-
tungen zusammen.
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Nach dem Stefan-Boltzmann-Gesetz [Hae81]

Qr = fexAro(Tyy — Ty) (5.1)

mit

Qr: absorbierte Strahlungsleistung der Behélterwand,
er: Emissivitdt der Kryofliche,

Ay: Kryoflache,

o: Stefan-Boltzmann-Konstante = 5,67 -10*8%,
Ty: Temperatur der Behéilterwand,

Tg: Temperatur der Kryofliche und

f: Geometrie und Emissivitdtsabhingigkeit:

1

f= [1 + Akek(e;l — 1)/Aw]7 (5.2)

mit
€. Emissivitidt der Behilterwand und
A,,: Flache der Behilterwand

berechnet sich der Leistungseintrag aufgrund von Warmestrahlung unter der Be-
dingung A,» Ay und einer Emissivitit von ez— 0,5 zu 230 W m?. Fiir mechanisch
poliertes Kupfer bei 4 K [Hae81] betrigt e= 0,015, schwarz oxidiertes Kupfer zeigt
bei Raumtemperatur eine um einen Faktor 26 erhohte Emissivitit als poliertes Kup-
fer bei Raumtemperatur. Die Emmissivitdt wird hier mit e=0,5 abgeschétzt. Auf
einen Stab mit Linge 1=1,2 m und mit einem Durchmesser ©@=2cm betrigt die
einfallende Warmestrahlung also P=17 W. Dieser Warmeeintrag der umgebenden
Apparatur auf Raumtemperatur wird mit einem Strahlungsschild groftenteils abge-
fangen, welches bei 60 K nur noch 0,2 % dieser Wiarmeleistung, d.h. 34 mW, auf die
Substrathalterstange abgeben kann.

Die Wérmelast durch die Halterung erfolgt {iber Warmeleitung:

A

. T
QL= Z/TQ AdT (5.3)

mit

Qr: Wirmeeintrag durch Wirmeleitung,
A: Querschnittsfliche des Leiters,

L: Lénge des Leiters und

A: Wirmeleitfihigkeit!.

Die innere kalte Stange, an die der Substrathalter und die umgebende Kiihlfalle
angeschlossen sind, liegt auf 6 angespitzten Edelstahlschrauben (M3), die mit dem
Strahlungsschild verbunden sind. Der Abstand zwischen der inneren kalten Stange
und dem Strahlungsschildrohr ist 5 mm. Das Wirmeleitungsintegral fiir Edelstahl

'Werte fiir das Integral wurden aus [Hae81] entnommen
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von 60 K auf 4 K liegt bei 0,198 kWW Damit ergeben sich maximal 1,7 W Konduk-
tionsheizleistung.

Weitere Warmeeintrage erfolgen durch die elektrischen Zuleitungen fiir Heizer und
Temperatursensoren. Zur kalten Stufe fithren 8 Leitungen fiir Sensoren und 4 Lei-
tungen fiir einen Heizer, der im Falle eines Defekts des Substrat-Temperatursensors
diesen ersetzen kann. Die Kabel bestehen aus Cu-Innenleitern. Bei einem Durch-
messer von 0,3 mm und einer Lange von ca. 1 m werden nach Gleichung (5.3) und
mit einem Wérmeleitungsintegral von 58,7 kW /m fiir Kupfer zwischen 60 K und
4 K QLkabel:ZOO mW Wirmeeintrag erwartet. Die Anzahl der Leitungen (N=12)
liefse sich bei Bedarf durch eine sinnvolle Mehrfachnutzung der Zuleitungen noch
reduzieren.

Das Substrat wird mittels eines Widerstandsheizers bei Temperaturen zwischen
25 K - 30 K gehalten und soll von einer Kiihlfalle auf hochstens 15 K umgeben sein.
Dazu wird der Substrathalter thermisch bewusst schlecht iiber ein Edelstahlstiick
mit einem Durchmesser von 19 mm und einer freien Linge von 4,3 cm angekoppelt.
Ein solches Edelstahlstiick kann eine Wérmeleistung von 257 mW zwischen 30 K und
15 K ableiten. Diese notige elektrisch zufiihrbare Heizleistung wird ergédnzt durch
die 130 mW, die iiber die 8 elektrischen Zufiihrungen? hinzukommen. Zusitzliche
Raumstrahlung wird hier vernachlissigt. Zum Abdampfen von Krypton von der
Substratflache sind Temperaturen von ca. 60 K notig. Hierzu wird die Heizleistung
von etwa 1,24 W abziiglich des Warmeeintrags der Zuleitungen benotigt.

Diese Heizleistungen sind gut erreichbar mit dem Substratheizer. Es handelt sich
hierbei um TVO-Widerstinde. Diese Widerstinde (JINR, Dubna) bestehen aus
AlyO3. Sie haben einen Messbereich von 3,5 K bis Raumtemperatur. Die Abkiir-
zung TVO bedeutet iibersetzt aus dem Russischen: "thermischer Widerstand, was-
serbestindig, druckfest”. Die Sensoren wurden jeweils mittels thermisch leitenden
UHV-Kleber eingeklebt.

Die gaszufiihrende Kapillare wurde mechanisch iiber Edelstahlstege an das Strah-
lungsschild angeschweisst, sodass hier Temperaturen bis in den Raumtemperaturbe-
reich hinein hin méglich waren. I. a. reicht aber eine Temperatur um die 120 K, um
den Zufluss an 83 Kr nicht zusétzlich zu reduzieren [Hil07].

4 der 12 elektrischen Zuleitungen fithren nur umgebenden Kiihlfalle.
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5.3.3 (Gasdiise

Die Geometrie von Gasdiise, Substrat und umgebender Kiihlfalle soll vielen, teils
widerspriichlichen Anforderungen gerecht werden. Thre Verwirklichung muss immer
einen Kompromiss darstellen.

Einerseits soll Restgas vom Substrat abgeschirmt werden. In diesem Fall wiirde man
das Substrat mit einer Kappe auf weniger als T=15 K umgeben, um auch Hy dort
auszufrieren und vom Substrat fern zu halten. Gleichzeitig muss aber 33™Kr iiber
eine 1 m lange Kapillare sicher zugefithrt werden. Hierzu wiirde man wiederum,
das Substrat mit einer hinreichend warmen und kleinen Haube umgeben, um das
Ausfrieren von 83™Kr auf die Substratfliche zu beschrinken. Die 3™ Kr-Atome sol-

Abbildung 5.5: Die Gasdiise und Substrat 2006 besteht aus einer ringformigen
Diise, die das Substrat umgibt. Auf der im Bald abgewendeten Seite ist eine kleine Nut
in den Ring eingebracht, durch die das Gas austreten kann.

len die Substratfiiche moglichst gleichméfig bedecken. Die Substratumgebung soll
aber kein 83Kr festhalten. Um dieser Anforderung nachzukommen, wiirde man
das Ende der Kapillare moglichst nah an das Substrat heranbringen. Die entste-
henden Konversionselektronen miissen entlang des magnetischen Flussschlauchs ins
Spektrometer gefithrt werden. Das Kapillarende darf also diesen Flussschlauch nicht
abdecken. Um bei gréferer Distanz zum Substrat den 83™Kr -Gaskegel moglichst
wenig divergent zu halten, ist es sinnvoll das Kapillarende als langen Kamin zu for-
men. Letzteres ist wiederum limitiert durch den Innendurchmesser (d=66 mm) des
Rohres im Magneten des MAC-E-Filters an der Messposition.

Es wurden zwei verschiedene Gasdiisen eingesetzt. Wihrend der Messungen 2006
wurde eine ringformige Diise mit einer schmalen Nut in das Ende der Edelstahlka-
pillare gesteckt (s. Abb. 5.5). Durch die Ringform sollte das Gas um das Substrat
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herumgefiihrt werden. Die Abdeckung des Ringes sollte als Praller die Einfallswinkel
auf das Substrat formen.

Abbildung 5.6: Fiir die Gasdiise und Substrat 2007 wurde die Offnung der Diise
vergrofert und auf die Ringform verzichtet. Diese Mafnahmen wurden getroffen, um
Zahlratenverluste zu vermeiden.

In den Messungen 2007 wurde diese Gasdiise entfernt und ein Kapillarende aus ei-
nem kurzen Kupferrohrchen gebogen. Es wurde kein Praller eingebaut, um den
Zahlratenverlust zu minimieren (s. Abb. 5.6).

Im Anschluss zu den hier vorgestellten Messungen wurde die Geometrie der Gasdiise
und der umgebenden kalten Cu-Hauben weiter modifiziert, um die Zihlratenausbeute
zu erhohen [Smo08|.
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5.4 Mechanik

Der Aufbau wurde so konstruiert, dass das Substrat einen Hub von ca. 74 cm
iiberwinden kann, da es in der hinteren Position ellipsometrisch analysiert und mit
dem Ablationslaser gereinigt werden und in einer vorderen Position im Spektrometer
platziert werden kann. FEine sensible Justage am Analyse- und Messort ist in die-
sen Stadium des Quellaufbaus noch nicht vorgesehen. Bei solch langen Fahrwegen
bleiben Bodenunebenheiten und Dejustagen nicht ohne Auswirkungen.

Besondere Riicksicht wurde auf die mechanischen Stofe des Kaltkopfs genommen.
Um die Stofe des Verdriangerkolbens, die mit einer Frequenz von ~ 1 Hz auftreten
und einen Hub von 50 um am Ende des Kaltkopfs hervorrufen, nicht auf das Sub-
strat iiber den Verldngerungsarm zu iibertragen, wurde das Substrat und die Ver-
lingerungsstangen auf ein Edelstahlstiitzrohr mit separatem Gestell abgelegt. Die
Vakuumkammer, die das Stiitzrohr mit Substrat trug, wurde iiber einem Membran-
balg mit der Kammer verbunden, an der der Kaltkopf montiert war (s. Abb. 5.8).
Im Innern wurden Verldngerungsrohr und Substrat mit flexiblen Kupferlitzen zum
Kaltkopf hin thermisch angekoppelt (s. Abb. 5.7 und Abb. 5.9).

Abbildung 5.7: Zur Vibrationsdimfpung der Tieftemperaturkomponenten
wurde die substrattragende kalte Kupferstange iiber ein dickes Band aus flexibler Kup-
ferlitze mit der zweiten Stufe des Kaltkopfs verbunden. Ebenso wurde der Warmekon-
takt fiir das Strahlungsschildrohr an die erste Stufe des Kaltkopfs hergestellt. Beides
ist in rot einskizziert. Eine Abbildung der Bénder findet sich in Abb. 5.9.

Es wurde aukerdem beriicksichtigt, dass das kondensierte 3™Kr mit dem Substrat
auf bis zu 1 kV Potential gelegt werden kann, um die K-Konversionselektronenenergien
der Tritiumendpunktsenergie anzupassen. Dazu wurden der Kaltkopf mit dem Sub-
strat und das Gaseinlasssystem elektrisch isoliert aufgehéngt. In [Smo08] wurde das
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Abbildung 5.8: Die Vibrationsddmfpung der Vakuumapparatur geschieht mit-
hilfe von Membranbélgen. Auf der mittleren Platte (2) ist ein Kreuzstiick montiert, an
dem fest das Edelstahlstiitzrohr befestigt ist, das das Strahlungsschildrohr und das
substrattragenden Kupferverlingerungsrohr tragt. Mit der Justage dieser Platte kann
das Substrat bewegt werden. Der Kaltkopf ist an Platte (1) angeschraubt. Zwischen
Kaltkopf und Kreuzstiick befindet sich ein Membranbalg zur Stofiddmpfung. Auf der
gegeniibeliegenden Seite des Kreuzstiicks ist wieder ein Membranbalg angebracht, des-
sen Abschlussflansch mit Platte (3) verbunden ist. Platte (1) und Platte (3) teilen sich
ein gemeinsames Gestell. Dieses Gestell vibriert mit der Frequenz des Kaltkoptkolbens.
Platte (2) mit der Verbindung zum Substrat wird {iber ein separates Gestell auf dem
Laborboden abgestiitzt.

System schlieflich zu ersten Tests auf Hochspannung gebracht.
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Abbildung 5.9: Zur vibrationsarmen Wirmekopplung wurde eine breite flexible
Kupferlitze eingesetzt.

5.5 Optik

Der Aufbau der kondensierten Kryptonquelle beinhaltet optische Komponenten. Mit-
tels Ellipsometrie wird der Zustand von Substrat und Adsorbat optisch iiberwacht.
Ablation dient als einer der Reinigungsmechanismen fiir das Substrat. Beide Laser-
systeme sollen im folgenden beschrieben werden.

5.5.1 Ellipsometrie

Ellipsometrie ist ein optisches Verfahren zur Analyse der Belegung einer Oberfla-
che [Azz77|. Es ldsst sich damit einerseits die Dicke kondensierter Filme messen,
andererseits auch die Reinheit eines unbelegten Substrats tiberpriifen. Messgrofe
der Ellipsometrie, die Riickschliisse auf eine mittlere Belegungsdicke zulésst, ist die
Anderung der Polarisation bei Reflektion.

Fillt ein Lichtstrahl auf eine Grenzfliche zweier Medien, so wirkt die Reflexion unter-
schiedlich auf die senkrecht (s) und parallel (p) zur Einfallsebene polarisierten Teile
des Strahls: Ein linear polarisierter Strahl ist i. a. im Anschluss elliptisch polarisiert,
ein elliptisch polarisierter Strahl ldsst sich unter dem entsprechenden Winkel linear
polarisieren ("Brewsterwinkel”). Das Verhalten von p- und s-Wellen wird mit den
Fresnelschen Formeln beschrieben. Tritt ein weiteres Medium in Form von einem
Belag der Oberfliche hinzu (s. Abb. 5.10), miissen mogliche Reflexionen zwischen
Grenzflichen und Phasenversitze der so entstehenden Teilstrahlen durch den jewei-
ligen Gangunterschied in der Deckschicht beriicksichtigt werden. Der reflektierte
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ambient (0)

film (1)

substrate (2)

Abbildung 5.10: Ein dreischichtiges System, zusammengesetzt aus Vakuum, Film
und Substrat, wird der Ellipsometrie als Modell zugrunde gelegt. Die jeweiligen Ober-
flichen werden als glatt angesehen. Ein einfallender Lichtstrahl wird an der Grenzfliche
zwischen Film und Vakuum zu einem Anteil von rg; reflektiert und teils in das Filmme-
dium gebrochen (to1). Trifft er dann auf die Grenzflache zwischen Film und Substrat,
wird wieder ein Teil mit rq5 reflektiert und t1o transmittiert. Der reflektierte Strahl wird
nun an der Grenzfliche Film/Vakuum den Film verlassen oder wieder zuriick in Rich-
tung Substrat reflektiert und so iiber weitere Reflektionen und Transmissionen eine
Vielzahl an austretenden Teilstrahlen erzeugen. Jeder dieser Teilstrahlen zeigt einen
charakteristischen Gangunterschied im Polarisationszustand s=nd. Dieser Gangunter-
schied ergibt sich aus der Weglénge im Filmmedium und damit aus der Dicke des Films.
Gemessen wird die Polarisation der Summe iiber alle entstehenden Teilstrahlen. Die
Interferenz aus allen Teilstrahlen beinhaltet so die Information iiber die Dicke des Films.

Strahl ist dann eine Vielfachinterferenz aus der Summe der einzelnen reflektierten
Teilstrahlen.

Zur Untersuchung der Polarisationsinderung betrachtet man nun die Reflexionsko-
effizienten R, des p-polarisierten Lichts und R, des s-polarisierten Lichts:

—i26
to1,it10,iT12,i€ "

1 —ryg,ir12,56 720

Ri =ro1,; + (5.4)
mit

1=s,p,

0: Gangunterschied,

rzy: Reflexionskoeffizienten nach Fresnel und

tyzy: Transmissionskoeffizienten nach Fresnel
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Mit den Beziehungen

r10 = —7T01 (5.5)
tiotor = 1 — 1) (5.6)

wird dies vereinfacht zu:

120

To1,i + T12,i€"
R;, = —55
1+ 7rp1ir12,i67"

d .
5= 27TX\/N12 — NZsin? @, (5.8)

mit:

A: Wellenlénge des Lichts,

No,Np: Brechungsindices von Film (1) und Umgebung (0),
®(: Einfallswinkel und

d: Dicke des Films

Die Brechungsindices beriicksichtigen i.a. Absorbtion und Polarisation und sind
damit komplexe Grofen:
Ny =ni10+ikip (5.9)

Das Verhiltnis beider Reflexionskoeffizienten ergibt sich zu [Azz77]:

—i26 —i26
o= Ry roip +7r13pe” ™ 14 ro1sr1256”" (5.10)
Ry 14roiprizpe 0 rors + rizse ™2

Dieses Verhiltnis lasst sich als komplexe Zahl parametrisieren:

R .
0= Fp = tan Ue'® (5.11)
S

Zur Vermessung dieser Zahl wurde hier ein Aufbau zur Nullellipsometrie in der
PCSA-Anordnung eingesetzt (s. Abb. 5.11). Das Prinzip des Aufbaus beruht dar-
auf, dass Polarisator und Compensator (A/4-Plittchen) so eingestellt werden kénnen,
dass das Licht bei der Reflexion an der Probe linear polarisiert wird und mit dem
Analysator ausgeldscht werden kann. Genauer wurde hier ein Verfahren gewahlt, bei
dem die schnelle Achse des Compensators (C) auf einen Winkel von +7/4 zur Ein-
fallsebene festgelegt wird. Polarisator (P)- und Analysatorstellung (A) beschreiben
dann die Grofe g vollsténdig:

0 = Ttan AeT2—m/4) (5.12)

T
= 4+ 1
0 (5.13)
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Abbildung 5.11: Der Ellipsometeraufbau wie er hier verwendet wurde wird als
Nullellipsometer bezeichnet. Er besteht aus einer Lichtquelle L, einem Compensator C
( = X\ /4 Plittchen), einem Polarisator P, einem Analysator A und einem Detektor
D. Der Polarisator wird bei fixiertem Compensator so variiert, dass der Lichtstrahl
durch die Vilefachinterferenz an Film-Substratkomplex (S) linear polarisiert wird. Die-
ser linear polarisierte Strahl kann dann mit dem Polarisator zur Ausléschung gebracht
werden.

Je zwei Werte Paare (P,A) konnen die Lichtintensitit zur Ausloschung bringen. Jede
Stellung von P und A gilt aufferdem natiirlich modulo 7.

(P A) = (P + %77, - A) (5.14)

Man kann diese doppelte Messbarkeit der Grofe g im Prinzip zu einer Zweizonen-
mittelung nutzen [Azz77|. Im hiesigen Aufbau ist das aber mit grofsen mechanischen
Fahrstrecken der Polarisationsfilter verbunden, welche dann aufgrund einer fehleran-
falligen Mechanik zusétzliche erhebliche Unsicherheiten bringen.

Die Messunsicherheit eines Ellipsometriewinkels ist

AP =0,04°, (5.15)

im Falle, dass die Quelle nicht bewegt wurde. Da bei der Ellipsometrie die Diffe-
renz zweier Winkel betrachtet wird, erhdht sich der Fehler auf 0,06° pro Winkelén-
derung. Eine Messung im Submonolagenbereich (<0,131°) ist zwar grob moglich,
bleibt aber bei weitem hinter der geringen 83™Kr-Einsatzmenge zuriick. Wenn die
Quelle aber zwischenzeitlich bei der Ablation (s. Abschn. 5.5.2) oder den 83"Kr-
Konversionselektronenmessungen verfahren wurde, reduziert sich die Genauigkeit auf

AP =0,1°. (5.16)
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Waurde nicht notiert, ob die Ellipsometrieposition in Vorwérts- oder in Riickwértsrich-
tung angesteuert wurde, reduziert sich die Genauigkeit um einen weiteren Faktor 2.

40
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0 10 20 30 40
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Abbildung 5.12: Eine Referenzellipse mit 33™Kr wurde aufgenommen. Aufge-
tragen sind die Verdnderungen des Polarisator- und des Analysatorwinkels beziiglich des
Startwertes durch sukzessives Auffrieren von Krypton im Grundzustand. Die Kreuze
markieren die Messwerte. Die schwarze Linie markiert die Eingabewerte der letzten
Tteration, die rote Linie das Fitergebnis (s. Flieftext).

Es kann sukzessive Gas auf dem Substrat aufkondensiert werden und zu jeder Schicht-
dickenidnderung je mindestens ein Wertepaar (A,P) bestimmt werden. Aus dem Ver-
lauf der Paarung lassen sich die Grofen der Brechungsindices Ng, N; und Ng, die
Wellenléinge des einfallenden Lichts, der Einfallswinkel und die Schichtdicke ableiten.
Diese Schichtdickenbestimmung wurde zur Vermessung der Dicke von Preplatingfil-
men genutzt.

Der Ellipsometrieaufbau ist schematisch in Abb. 5.13 dargestellt. Eine Photographie
des optischen Eingangsbereichs ist in Abb. 5.14 zusehen. Das Licht eines He-Ne-
Lasers wird zunéchst mit einem Neutraldichtefilter abgeschwicht. Dann wird der
Lichtstrahl durch einen Polarisationsfilter und ein A/4-Pléttchen gelenkt. Diese sind
so eingestellt, dass die Winkelabhéingigkeit der Polarisation des Strahls minimiert
wird. Es folgt der Polarisator, welcher, iiber einen Schrittmotor betrieben, Schritte
von 0,02° fahren kann, und der Compensator dessen schnelle Achse fest um /4
von der Einfallsebene verdreht ist. Ein Klappspiegel, der den Ablationslaserstrahl
einkoppeln kann, ist aus dem Lichtweg geklappt. Ein teildurchléssiger Spiegel hétte
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L:NdYAG
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Abbildung 5.13: Der Ellipsometrieaufbau, wie er in diesen Messungen eingesetzt
wurde, ist hier schematisch aufgezeichnet. Die Lichtquelle wird aus einem He-Ne-Lasers
(L:HeNe), einem Neutraldichtefilter (F), einem Polarisationsfilter (P) und einem \/4-
Plattchen (L/4) gebildet. Anschliefend folgen Polarisator und Compensator der El-
lipsometrie. Ein Klappspiegel, der zur Einkopplung des Ablationslaserlichts bendtigt
wird, ist aus dem Lichtweg geklappt. Durch ein bedampftes Vakuumfenster (hier nicht
eingezeichnet) wird der Strahl auf das Substrat (Sub) gelenkt. Nach der Reflektion tritt
der Strahl wieder durch ein bedampftes Fenster aus der Vakuumapparatur aus. Er wird
schlieflich durch den Analysator (A) zur Intensitéitsmesseinheit gefiihrt. Diese besteht
aus einem Lichtleiter (LL), einem Rotfilter (RF) und einem Photomultiplier (PM). Der
Ablationslaser (L:NdYAG) ist wéhrend dieser Zeit ausgeschaltet. Wére er dennoch an,
so wiirde sein Lichtstrahl {iber zwei dielektrische Spiegel (Sp, und KSp) auf eine defi-
nierte Flache geleitet, die durch die Laserleistung nicht zerstort werden kann und die
weitere Reflektion ausschliefst.

durch doppelbrechende Eigenschaften, das Ellipsometriesignal verfremden kdnnen.
Fenster der Vakuumapparatur wurden bedampft, so wurde im Bereich von 632 nm
des He-Ne-Laserlichts die Abhéngigkeit der Reflexion- und Transmission von der
Polarisation des Lichtstrahl weiter reduziert. Nach der Reflektion am Substrat unter
einem Einfallswinkel von ~ 60° tritt der Strahl durch ein wiederum bedampftes
Vakuumfenster aus der UHV-Kammer aus. Mit dem anschliefenden Analysator
wird die Intensitdt minimiert. Gemessen wird die Intensitét schliefslich mit einem
Photomultiplier.

Zu jeder Messphase wurden Referenzdaten fiir die Ellipsometrie mit nicht radioak-
tivem Krypton erstellt (s. Abb. 5.12). Zur Ermittelung der Parameter wurde ein
iteratives Verfahren gewdhlt. Erst werden die Messpunkte néchstgelegenen Punkten
auf einer theoretischen Kurve aus Startwerten zugeordnet, und so die erste Abschét-
zung der Dicken ermittelt. Dann wird die theoretische Kurve an die Messwerte
angepasst und wieder die zugehodrigen Dicken ermittelt. Dieser Prozess wird ite-
rativ wiederholt, bis keine wesentliche Verbesserung des y?-Wertes mehr auftritt.
Es ergaben sich beispielsweise fiir die zweite Hélfte der Messphase 2006 bei einen
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nichtreduzierten x?= 273 und 29 (A,P)-Paaren folgende Werte?:

®, = 60,12°+0,02° (5.17)
Re(N1) = 1,2707 40,0003 (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 sich beim Fit Unsicherheiten aller Para-
meter. Bei der Bestimmung der Dicke gehen all diese Unsicherheiten mit ein, da
bei veréinderten Parametern eine andere Dicke resultiert. Eine Abschitzung des Ein-
flusses der Unsicherheiten der einzelnen Parameter auf die Unsicherheit in der Dicke
wird dadurch errechnet, indem ein Parameter im Rahmen seiner Unsicherheit va-
rilert wird und alle anderen konstant gehalten werden. Die jeweilige Verdnderung
der Dicke wird als Unsicherheit der Dicke beziiglich des variierten Parameters an-
gegeben. Der Einfluss der Parameter ist selbst zusétzlich abhéngig von der Dicke.
Unterhalb von 1000 A ergeben sich folgende Obergrenzen fiir die Einzelfehler aus
den Unsicherheiten der Parameter:

Adpe < =+0,7A (5.22)
Adan, < +4,8A (5.23)
Aday, < =1A (5.24)
Adap < +1,8A (5.25)

Bei kleinen Dicken bis etwa 320 A dominiert der Fehler von Adap=1.5 A, dann steigt
die Unsicherheit in Abhéngigkeit von der Unsicherheit von N stark an. Bei grofen
Dicken von etwa 2000 A iiberwiegt dieser Einfluss von Adan,=9,5 A schliesslich
génzlich.

Der Gesamtfehler fiir Dicken bis etwa 1000 A ergibt sich aus quadratischer Addition
zZUu:

Adyy < 5,TA (5.26)

Ellipsometriemessung sind in ihrer rdumlichen Ausdehnung auf die Grofe des La-
serspots beschrankt. Die erhaltene Grofe ist immer nur ein Mittelwert {iber die
abgetastete Fléache.

Im Submonolagenbereich ist das beschriebene Modell begrenzt giiltig. Bei sehr diin-
nen Schichten ist der Polarisator weit sensitiver als der Analysator, sodass auf die
Variation des Analysators verzichtet werden kann. Nach [Dig77] ergibt sich unter
Annahme eines mikroskopischen Modells fiir eine v/3 x /3 Monolage Krypton auf

®Die Differenz des x? zum letzten Iterationsschritt betrug 5.
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Graphit mit dem Brechungsindex n.= 2,73 -i 1,4 bei A=6328 A und einem Einfalls-
winkel von 60° eine Verédnderung von A um 0,262°, d.h eine Verdnderung von P um
0,131° (s. auch [Vol89]).

Jede Belegung des Substrats auch durch Restgas oder Zerstorung durch Ablation
fithrt bei hinreichender Grofe zu einer Verdnderung des Paares (A,P). Dadurch wird
eine Kontrolle der Reinheit des Substrats moglich. Eine Bedeckung mit einer Mo-
nolage Deuterium zum Vergleich bedeutet eine Verdnderung von 0,07° (|[Prz95]).
Erst ab einer Bedeckung von 1,2 ML wird die Ellipsometrie sensitiv auf Restgas.
Verdinderungen der Linienposition von adsorbierten 83Kr werden aber bereits bei
Submonolagen von Wasserstoff erwartet. Linienpositionsverinderungen sind also
moglich, ohne dass eine Anderung der Ellipsometriedaten aufgenommen werden. Im
Falle einer fortlaufenden Verschmutzung kann die Restgasadsorbtion anhand von
Ellipsometriedaten aber aufgedeckt werden.

5.5.2 Ablation

Zur Reinigung des Substrats von Restgas und Krypton wurde ein Ablationslaser
eingesetzt. Diese Reinigungsmethode erginzt die andere Reinigungsmethode durch
einen Widerstandsheizer, der den gesamten Substratbereich heizen kann. Der Vorteil
der Ablationsreinigung insbesondere im Zusammenhang mit HOPG liegt darin, dass
nur die Oberfliche kurzzeitig geheizt und gereinigt wird, die vom Laserstrahl unmit-
telbar getroffen wird. Damit sind auf kleinstem Raum hohe Temperaturen moglich.
Das Substrat kann so gereinigt werden, ohne Restgas aus den umgebenden Oberfla-
chen zu 16sen oder auch ohne den Kleber, mit dem das Substrat an seinem Halter
befestigt ist, zu belasten. Bei Ablationsreinigungen besteht allerdings die Gefahr,
dass das Substrat zerstort werden kann, weshalb die minimal notwendige Intensitét
eingesetzt werden sollte.

Zur Ablation wurde ein gepulster frequenzverdoppelter NdYAG mit einer maximalen
Pulsleistung von 2J in 4,5 ns eingesetzt. Das Strahlprofil wurde mit einem Linsenar-
ray im Abstand von 8 cm zur Laseraustrittoffnung homogenisiert. Im Abstand von
ca. 1,2 m wurde der Strahl nach zweimaligem Umlenken durch dielektrische Hochleis-
tungsspiegel durch eine Apertur mit einem Durchmesser von ca. d = 1 ¢m gelenkt
und mit einem bolometrischen Powermeter vermessen, bevor der Strahl dann auf
das Substrat weitergeleitet wurde, welches in einem Abstand von etwa 20 cm stand.
Die gemessenen, zeitlich gemittelten Leistungen® betrugen zwischen 100 mW und
300 mW /lem?. Am Substrat kam nach weiterer Divergenz hochstens die Hilfte des
Lichtspots an, der Rest wurde vom Strahlungsschild ausgeblendet. 100 mW/lcm?
entsprechen bei einer Repetitionsrate von 10 Hz jeweils 10 mJ im Puls der Linge
5 ns, d.h einer Leistung von 2 MW /lem? im Puls. Ab dieser Leistungsschwelle war
eine Reaktion des Ellipsometriesignals zu beobachten. Mikroskopaufnahmen nach
der Messreihe haben keine Zerstérungsanzeichen des Graphits gezeigt. Auch [Vol89]
wiesen auf eine Zerstorschwelle iiber 25 mJ/Ilmm in 3 ns bei ZYA-Graphit hin, so

4Zu Testzwecken wurden bis zu 700 mW auf das Substrat weitergelenkt. Es wurden mit dem
Mikroskop keine groben Schiden entdeckt.
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Abbildung 5.14: Der Optikaufbau auf Seiten des einfallenden Lichts ist hier pho-
tographiert. Auf der oberen Schiene sieht man die Komponenten der Ellipsometrie: 1)
He-Ne-Laser, 2) Neutraldichtefilter, 3) Polarisator, 4) A/4-Plattchen, 5) Polarisator und
6) Compensator. Der Ablationslaser (a) befindet sich auf der unteren Schiene. 8 cm vor
ihm ist der Homogenisierer (b) in die Mikrobankkomponenten eingebaut. Am Ende der
Schiene wird der Strahl {iber einen dielektrischen Hochleistungsspiegel (c) in Richtung
der Ellipsometrieschiene gelenkt. Auf dieser steht ein Klappspiegel (d), der entweder
den Ablationsstrahl zum Substrat hin einkoppeln kann, oder den Lichtweg fiir die Ellip-
sometrie freihalten kann. Zwischen Klappspiegel und Fenster der Vakuumapparatur ist
eine Blende (e) eingebracht, die die Reflexionen der Spiegelrdnder ausblendet. Hinter
der Appertur befindet sich eine Halterung, in die der bolometrische Leistungsmesser
(f) vor jedem Ablationsvorgang eingesteckt wurde, um die aktuelle Laserleistung zu
bestimmen und im Bedarfsfall zu regulieren.

dass eine Zerstorung nicht zu erwarten war.

Die Leistung wurde iiber die Abstinde von Homogenisierer, Laser und Substrat ge-
regelt, indem die Divergenz des Strahls ab dem Homogenisierer genutzt wurde. Die
laserinterne Moglichkeit der Leistungsreduzierung durch die Variation der Q-Switch-
Flash-Lamp-Delay-Zeit wurde nach Mdglichkeit umgangen. Die QS-FL-Delay-Zeit
wurde auf 295 us belassen, was der maximalen Laserleistung entspricht. So sollten
die Schwankungen der Leistung der einzelnen Pulse insbesondere hin zu hoheren
Leistungen limitiert werden, um eine Zerstorung der Graphitoberfliche zu verhin-
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Abbildung 5.15: Der Ablationsaufbau, wie er in diesen Messungen eingesetzt
wurde, ist hier schematisch aufgezeichnet. Der Ablationslaserstrahl wird in einem Ab-
stand von 8 cm zur Lichtsaustrittsoffnung des Lasergehiuses durch einen Homogenisie-
rer gelenkt. Dann wird der Strahl mittels eines dielektrischen Spiegels (Sp) und einem
Klappspiegel (KSp) eingekoppelt. Vor jeder Ablation wurde die Laserleistung nach der
Passage einer Blende (B) mit einem Leistungsmessgerit (POW) gemessen. Das Leis-
tungsmessgerit wurde dann aus dem Strahlengang entfernt und das Ablationslicht zum
Substrat gelassen. Der Analysator (A) und der Photomultiplier (PM) wurden durch
eine doppelte Abdeckung vor am Substrat reflektierten Licht geschiitzt. Die Kompo-
nenten der Ellipsometrie entsprechen denen aus Abb. 5.13.

dern.

Durch Beschuss mit gepulstem intensivem Laserlicht kénnen Adsorbate thermisch
vom Substrat abgelost werden®. Der Vorteil dieser Reinigungsmethode gerade auf
einem nicht isotrop wiarmeleitendem Substrat liegt darin, dass nur die Oberfliche des
Substrats geheizt werden kann, ohne weitere Adsorbate aus umliegenden Oberfléchen
zu l6sen, wie es beispielsweise durch Heizen des gesamten Substrathalters geschieht.
Es konnen sehr hohe Temperaturen erreicht werden. Die Gefahr der Zerstérung des
Substrats ist gegeben.

Uber einen Klappspiegel lisst sich der Ablationslaserstrahl in das System einkoppeln
(s. Abb. 5.15). Der Homogenisierer ebnet die Gauf’formige Intensitétsverteilung des
Laserstrahl mithilfe einer Vielzahl von Mikrolinsen. Der Lichtstrahl wird dadurch
zunichst gebiindelt. Im Fokus dieses Strahls kann es zu Zerstérungen kommen.
Der anschliefende Einkoppelspiegel darf also erst hinter diesem Fokus eingebracht
werden. Auferdem wird der Strahl durch den Homogenisierer bei groferer Distanz
divergent und bestimmt damit die Pulsleistung am Substrat.

Zur Justage wird der He-Ne-Laserstrahl als Hilfsmittel genutzt. Dessen Intensitét
kann hinreichend gedrosselt werden, damit die Position des Laserspots auf dem Sub-

"Bei grokerer Laserfluenz tritt eine Vielzahl von Phinomenen hinzu: Neutrale und schwach
geladene Gase konnen erzeugt werden bis hin zu heiffen Plasmen. Ebenso kénnen Schmelzprozesse
sowie Druck und Schockwellen erzeugt werden [Mau04].
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strat mit dem Auge iiberpriift werden kann. Der eingekoppelte Ablationslaserstrahl
wird zunéchst mit dem He-Ne-Laserstrahl der Ellipsometrie mithilfe eines weiteren
Spiegels zur Verlingerung des Lichtweges hinreichend iiberlagert. Dieser weitere
Spiegel ersetzt in Abb. 5.15 die Blende und das Leistungsmessgerit. Zusétzlich wird
iiberpriift, ob am Ausgangsfenster noch reflektiertes Licht des Ablationslasers aus-
tritt. Dann kann davon ausgegangen werden, dass der Ablationsstrahl, das Substrat
sicher trifft.

Da pyrolythisches Graphit kein isotropes Warmeleitungsverhalten zeigt, ist die Aus-
breitung der erzeugten Wérme stark richtungsabhéngig. Die Heizzone bleibt auf
eine kleine Eindringtiefe entlang der Fléchennormalen beschrinkt. An der Stelle des
Substrattemperatursensors war ein Temperaturanstieg von < 1 K zu beobachten,
wohingegen bei belegtem Substrat die Druckanzeige der Extraktorrdhre mit Aus-
schligen von etwa 1-10~% mbar bei einem Basisdruck von 2-3 -10719 mbar reagierte.

Es wurden Messungen gemacht, bei denen das Substrat vollstdndig ausgeleuchtet
werden konnte und solche mit einem auf etwa 2-3 mm Durchmesser reduzierten
optischen Zugang®. Es zeigte sich in beiden Fillen eine sofortige Erhohung der
Linienlage nach erster Anwendung der Ablation. Die Warmeausbreitung entlang der
Oberfliche muss also hier dazu gefiihrt haben, dass die gesamte relevante Substrat-
oberfliche hinreichend aufgeheizt wurde.

Das Substrat wurde im Standardverfahren mit Ablationsschiissen bei komplettem
optischen Zugang zum Substrat iiber die Dauer von 3 Min. mit ~10 mJ/cm? pro
Puls (5ns) gereinigt. Wiahrend der Laserstrahl nicht bewegt wurde, wurde das Sub-
strat vor und zuriick bewegt. Das Substrat wurde mehrfach angehalten, sodass die
Rénder und die Substratmitte fiir die Dauer je einer Minute bestrahlt werden konn-
ten. Das Bewegen des Lichtspots liber das Substrat hinweg sollte verhindern, dass
bestimmte Orte auf dem Substrat immer nur Intensitdtsminima der Restwelligkeit
des Laserspots sahen. Zur Homogenisierung des urspriinglichen Laserintensitétspro-
fils wurde ein Mikrolinsenarray eingesetzt. Dieses spaltet den Lichstrahl in viele
Teilstrahlen auf. Im einfachsten Fall und zum Ausleuchten griéferer Flachen wird
ein nichtabbildender Homogenisierer, der neben dem Linsenarray aus einer biindeln-
den Einzellinse besteht, verwendet. In der Brennebene der Linse ergibt sich dann ein
homogen ausgeleuchtetes Feld. Hier wurde auf die biindelnde Linse verzichtet. Der
Lichtstrahl war am Substrat deutlich aufgeweitet und in der Leistung hinreichend re-
duziert, dass der Strahl nicht zusétzlich gefiltert werden musste, um Zerstérungen am
Substrat zuverhindern. Die Dauer bzw. die hohe Anzahl der Ablationsschiisse sollte
bewirken, dass sich gelostes Restgas von anderen Wéanden wie dem Strahlungsschild
nicht auf das Substrat absetzen.

®Hierzu ist die Statistik aber gering. Es wurden nur zwei Filme auf diese Weise priipariert.
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Kapitel 6

Messungen am Mainzer
Neutrinomassenspektrometer

Eine kondensierte 33 Kr-Quelle kann, wie schon in Kapitel 2 und 3 erwihnt, ver-

schiedene Fragestellungen im Rahmen des KATRIN-Experiments kldren helfen.

1. Vermessung der Transmissionsfunktion des Hauptspektrometers.

Dazu ist eine grofflichige oder verfahrbare Quelle mit kurzer Halbwertszeit,
starker Zahlrate (kHz) und hinreichender Kurzzeitstabilitit auf Stunden- bzw.

Tagesbasis erwiinscht.

2. Permanente synchrone Kontrolle der HV-Messung mit dem Prizi-

sionsspannungsteiler und -digitalvoltmeter.

Dazu ist ebenfalls eine Quelle mit starker Z&hlrate und einer Stabilitdt auf

Tagesbasis notig.

3. Langzeitkontrolle der Spannungsteilerdrift von 0,6 ppm/Monat.

Bei gleichbleibender Drift kann hier eine lange Zeitachse die Genauigkeit der
Stabilitatsiiberwachung steigern. Wiinschenswert wiren zumindest Aussagen
zur Drift {iber die Dauer einer Messperiode von ca. 2 Monaten. Von der
Spannungsmessung wird in diesem Zeitfenster eine Verschiebung von 24 meV
erwartet. Eine fiir die Bestimmung der Neutrinomasse kritische Verschiebung
von 3 ppm, also 60 meV, werden erst nach 5 Monaten erwartet. Wiinschenswert

ist es ferner, die Stabilitat iiber die gesamte Messzeit von KATRIN (3 Jahre

effektive Messzeit) zu iiberwachen.

Besondere Schwierigkeiten bei einer Monitorquelle aus ®3™Kr sind einerseits ihre

kurze Halbwertszeit von 1,83 h und andererseits die hohen Stabilitétsanforderung
von 3 ppm bei 18 keV, d.h. 60 meV, zur Erreichung der angestrebten Sensitivitét

auf die Neutrinomasse.
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6.1 Experimenteller Aufbau in Mainz

Die hier vorgestellten Messungen fanden am Mainzer Neutrinomassenspektrometer
statt, das in [Kra05| beschrieben ist. Der Spektrometertank hat bei einem Durchmes-
ser von d=1 m eine Linge von 4,02 m (Abstand der Magnetfeldmaxima). Zwischen
2002-4 wurde nach Beendigung der Neutrinomassenmessungen zu Untergrundtest-
zwecken im Hinblick auf KATRIN die Vielzahl der verwendeten Elektroden durch ein
Einelektrodensystem ersetzt und diese Elektrode mit massearmen diinnen Drahten
ausgekleidet [Fla04].

a8 | r(m) -19A -8.8A -19A

LS 4

-0.6 = . det. segment 1 detector at z=2.3 m
o e det. segment 2
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Abbildung 6.1: Die Magnetfeldkonfiguration des Mainzer Neutrinomassen-
spektrometers [Thu08] ergab eine Spektrometerauflosung von 0,92 eV fiir 17,8 keV
Elektronen bei einem Magnetfeldverhéltnis von 19463:1. In der Analysierebene ergab
sich ein Magnetfeld von By, =B.—0=3,09-10~* T. Das maximale Magnetfeld im Sole-
noiden B betrug 6,01 T. Die eingezeichneten Flussschlauchgrenzen entsprechen den vier
Detektorsegmenten. Der Detektor befand sich bei z= 2,3 m bei einem Magnetfeld von
(Bp—=0,35 T). Ausgewertet wurde der in griin eingezeichnete Teil des Flussschlauchs
zur Linienpositionsbestimmung. Zu Analysezwecken wurden aber auch die Ereignisse
in Detektorsegment 2 und 3 verwendet.

Wihrend fiir die Neutrinomassenmessungen eine Auflésung von 4,8 eV bei 18 keV
eingestellt war, wurde fiir den Gebrauch als KATRIN-Monitorspektrometer die Auf-
16sung auf 0,9 eV gebracht. Im MAC-E-Filter ist die Auflésung mit Gleichung (2.19)
durch das Magnetfeldverhéltis g:m bei gleicher Elektronenenergie gegeben. Die
Verfeinerung der Auflosung geschieht nun dadurch, dass die Solenoide einserseits mit
3,3 mal stirkerem Strom betrieben werden, andererseits Korrekturspulen verwendet
werden, die die Analysierebene umfassen und deren Feld dem der supraleitenden So-
lenoiden entgegen gerichtet sind. In Abb. 6.1 ist die magnetische Konfiguration der
groftenteils verwendeten Konfiguration dargestellt. Genaue Darstellungen aller ver-
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wendeten Magnetfeldkonfigurationen aus Solenoiden und Zusatzspulen finden sich in
[Thu08|. Im Jahr 2007 wurde nur mit der dort als Mainz-06-Konfiguration bezeichne-
ten und hier dargestellten Auflésung gearbeitet, mit dem einzigen Unterschied, dass
die Quelle aus mechanischen Griinden in einem schwicheren Magnetfeld von 0,77 T
anstelle von 4,19 T platziert wurde. Das Abbild der Quelle in der Analysierebene
wird dadurch kleiner. Die Detektorposition wurde so gewéhlt, dass mit der Quelle
Detektorsegment 1 und -segment 2 ausgeleuchtet wurden.

Es wurden drei verschiedene Quellfilmpraparationsmethoden ausprobiert:

e Substratreinigung mittels eines Widerstandheizers
e Substratreinigung mittels Ablation

e Filme mit einer Unterlage aus stabilem Krypton
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6.2 Durchfithrung der Messungen

6.2.1 Messablauf

Die Spektrometerspannung wurde moglichst frithzeitig in den jeweiligen Messbe-
reich gefahren. Da der Spannungsteiler aber keinen signifikanten Einlaufeffekt zeigte
[Thu08], wurden nicht immer die empfohlenen 3 h Einlaufzeit des HV-Netzteils ab-
gewartet.

Jeder Reinigungsprozess wurde mit Ellipsometriemesswerten des zunéchst verschmutz-
ten und dann gereinigten Substrats iiberwacht. Sobald 33Kz iiber die Kapillare zum
Substrat eingeleitet wurde, wurde das Substrat aus der Priparationskammer in die
Messposition im Spektrometer gebracht und die Messung gestartet. Driicke im Gas-
einlasssystem, dem Kryobereich und spéter auch am Spektrometer wurden konti-
nuierlich iiberwacht und mitgeschrieben. Ebenso wurden die Temperaturwerte aller
eingesetzten Sensoren im PC iiber das erweiterte Labview-Programm [Pra05| gespei-
chert.

Zur Steuerung der Hochspannung und der Koordination der Datenaufnahme wurde
das Programm "STEUER” (|Bar91] und [Bar97]) verwendet, welches vor Messbeginn
an die neuen HV-Netzteile und das Digitalvoltmeter angepasst wurde. Auferdem
wird zur Aufnahme eines 3 Kr-Spektrums, im Gegensatz zu den Neutrinomassen-
messungen, nicht mehr die Quellspannung sondern die Retardierungsspannung an
den Elektroden variiert. In einer Parameterdatei werden die einzelnen Spannungs-
stufen mit den jeweiligen Messzeiten eingespeist. Das Steuerprogramm setzt die
jeweiligen Spannungswerte und wartet bis eine ausreichende Stabilisierung erreicht
ist. Dann wird die Spannung (U;,;) am Voltmeter ausgelesen. Im Anschluss wird
die Zéahlrate iiber eine definierte Zeitdauer aufgenommen. Abschliefsend wird die
Spannung am Voltmeter (Uy;,) ein weiteres mal ausgelesen. Diese zweimalige Span-
nungsauslese ermdglicht es, grofere Spannungsschwankungen wihrend der Datenauf-
nahme zu entdecken. Zur Auswertung wird der Mittelwert aus beiden Messwerten
verwendet.

Das Datenaufnahmesystem ist in Abb. 6.2 dargestellt. Von einem ladungsempfindli-
chen Vorverstirker (PA) werden die Pulse im Detektor verstiarkt und anschliefend in
einem Hauptverstiarker (MA) umgeformt und weiter verstérkt. Von dort werden sie
zum Analog-Digital-Wandler (ADC) in einem CAMAC-Bussystem weitergegeben.
Ereignisse, die mit t < 10 ps aufeinander folgen, erzeugen im Hauptverstéirker ein
PUR-Signal ("pile up reject”) und verhindern die Aufnahme des Ereignisses, welches
vom Haupverstirker filschlicherweise nicht zeitlich getrennt sondern als Summensi-
gnal ausgegeben werden wiirde. Die PUR-Ereignisse werden im CAMAC-Zahler Nr.
1 aufgezeichnet. Zur Zeitmessung mit 10 ps Genauigkeit kann ein 100 kHz-Z&hler
(Scaler) eingesetzt werden, welcher mit dem CAMAC-Zéhler Nr. 3 aufgenommen
wird. Da die Zéhlrate bei diesen Messungen unterhalb von 500 Hz blieb, wurde
teilweise auf diese sehr genaue Zeitmessung verzichtet und mit der Computeruhr des
Steuerrechners ausgewertet. Ein weiterer CAMAC-Z&hler zur Messung von Diffe-
renzzeiten zwischen zwei Ereignissen (Zahler Nr. 2) wurde hier nicht ausgewertet.
Uber den Steuerrechner wird zur Aktivierung und Deaktivierung ein "Gate’-Signal
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Abbildung 6.2: Das Datenaufnahmesystem [Bor00] [Thu08] ist hier schematisch
dargestellt. Die Elektronik aus Vor- und Hauptverstiarker (PA und MA) ist fiinffach
identisch aufgebaut, hier aber nur einmal dargestellt. Ausgewertet wurden wihrend
dieser Arbeit nur maximal 3 Segmente. Abkiirzungen: PA: ladungsempfindlicher Vor-
verstirker [Sch90], MA: Spektroskopiehauptverstirker (Fa. Silena, Modelle 7612 und
7614), ADC: Vierfach CAMAC-ADC(Fa. EG u. G Ortec, Modell 413), DVM: Prizi-
sionsdigitalvoltmeter(Fa. Fluke, Modell 8508)

an die Zéhler gesendet, so dass sie nur innerhalb der Messzeit arbeiten. Der Steu-
errechner liest nach jedem Messpunkt die Zahler aus, stellt sie graphisch dar und

speichert sie ab.

6.2.2 Datenauswertung

Die Energieverteilung der Konversionselektronen wird entweder durch eine reine Lo-

rentzkurve

1
SiI(E, Ey,T') = -

(6.1)
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oder, im Falle eines zusitzlichen Gaufanteils,

1 _ (BE-Ep)?

Sg(E, Ey, I'g) = Jonr, P 2rg (6.2)
g

durch ein Voigtprofil beschrieben:

So(E, B, I, Ty) = /Sg(T7 Eo,Tg)Si(E — 7, Eo, I')dr (6.3)

Ein MAC-E-Filter hat ein Transmissionsverhalten geméf Gleichung (2.20) und ar-
beitet als integrierender Hochpassfilter. Fiir Konversionselektronen mit einer Ener-
gieverteilung einer gewissen Breite bedeutet das, dass der hoherenergetische Teil der
Elektronen bereits voll transmittiert werden kann, wihrend der niederenergetischere
Teil vom Transmissionsverhalten des Spektrometers reduziert wird. Die Rechnerzeit
fiir den Fit reduziert sich deutlich, wenn der voll transmittierte Teil der Elektronen
als analytische Formel eingesetzt werden kann. Im Falle einer Voigtkurve wurde
nichtsdestotrotz numerisch integriert, im Falle der Lorentzkurve wurde die analyti-
sche Form fiir E-Eg>AE eingesetzt:

00 , ) 1 1 .
SUE', By, T))dE' = 5 — —tan
E

s

E—E,
3L

(6.4)

Beim Integral iiber den niederenergetischen Teil der Elektronenlinie muss die Trans-
missionsfunktion beriicksichtigt werden. Dies geschieht in Form einer Faltung der
Linienform mit der Transmissionsfunktion (s. Glg. (2.20)). Mit zusétzlicher Beriick-
sichtigung eines konstanten Untergundbeitrages (B) und der Amplitude der Linie
(A) ergibt sich folgende Form fiir die theoretische Form des Spektrums:

[(E)=A-S,(E, Ey,T;) @T(E,Uy) + B (6.5)
mit i€ {/,v} fiir Lorentz- oder Voigtverteilungen.

Das elektrische und magnetische Feld im Spektrometer ist in der Analysierebene ra-
dial inhomogen. Deshalb wurden beide Feldverldufe numerisch mit dem Programm
elmain.c und magmain.c von F. Gliick (beschrieben in [Val04]) berechnet und werden
in der Anpassungsroutine beriicksichtigt. Um insbesondere dem Potentialdurchgriff
in der Analysierebene Rechnung zu tragen, wird die ausgelesene Spannung fiir jeden
Potentialschritt auf den Wert bei r=0 cm normiert und zusétzlich in radialen Schrit-
ten von Ar=1 cm die Transmissionsfunktion radial gewichtet. Damit ergibt sich eine
mittlere Transmission (T'(E,Up)), die an Stelle der Transmissionsfunktion T(E, Up)
in Gleichung (6.5) tritt.
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Abbildung 6.3: Ein ADC-Rohdatenspektrum [Thu08] ist hier exemplarisch dar-
gestellt. Wéhrend der 40 s Messzeit wurde dieses ADC-Spektrum in voller Transmission
aufgenommen. Bei Kanal 294 sieht man den Peak der K-Konversionselektronen mit 17,8
keV, um Kanal 1038 befindet sich das Signal des zusétzlich eingekoppelten elektroni-
schen Pulsers. Die Ergebnisse von Gauss-Anpassungen an die Verteilungen sind in der
Abbildung mit angegeben. Der K-Konversionselektronenpeak zeigt einen Uberschuss
an Elektronen auf der niederenergetischen Flanke, welcher der Riickstreuung und den
erhohten Energieverlusten in der Totschicht des Detektors zugeschrieben wird, und bei
der Auswertung ausgeklammert wurde. Wenige Ereignisse der héherenergetischen L-,
M- und N-Konversionselektronen zeichnen sich um Kanal 500 ab. Das zu erwartende
elektronische Rauschen ist bei Kanal 180 abgeschnitten. Zur Auswertung wurden in
diesem Fall das Integral der Signalelektronen zwischen Kanal 250 und 340 herangezo-
gen.

6.2.3 Rohdatenbearbeitung

Fiir jeden Spannungssetzwert wird je ein Rohdatenspektrum in jedem Detektor-
segment in Form von Energiehistogrammen aufgenommen (s. Abb. 6.3). Zur
Bestimmung der Position der Konversionselektronenlinien wurde das innerste De-
tektorsegment ausgewertet. Wenn die dufseren Detektorsegmente aktiv waren, so
konnten sie zur Kontrolle der Justage des Aufbaus verwendet werden. Da die Si-
gnallinie eindeutig zuzuordnen war, wurde eine Energieeichung des Detektors nicht
durchgefiihrt. Das Auswerteenergiefenster wurde deshalb immer wieder manuell fiir
jede ADC-Messserie angepasst. Ein Pulser wurde wihrend der Messungen mit 20
Hz eingesetzt, mit dem Totzeitkorrekturen oder die Kontrolle iiber zusétzliches rein
elektronisches Rauschen mdoglich sind.

Innerhalb des Auswerteenergiefensters werden alle Ereignisse bei gleichem Span-
nungssetzwert aufsummiert. Es ergibt sich ein integriertes Spektrum der zu ver-
messenden Linie (s. Abb. 6.4). Jede einzelne Messung der Linie besteht aus Folgen
von zunichst abfallenden und dann ansteigenden Spannungsbetrigen, sodass das
Spektrometer zunéchst die Linie sperrt, dann sukzessive transmittiert und wieder
sperrt. Zur weiteren Auswertung wird diese doppelte Analyse des Spektrums kom-
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biniert, indem die Mittelwerte iiber die Spannungsmesswerte fiir die jeweils gleichen
Spannungssetzwerte und die Zdhlraten berechnet werden. Dies dient zur Zahlra-
tenkorrektur in erster Ndherung, da die Filme i.a. keine stabile Amplitude haben:
Entweder steigt die Zdhlrate stark an bis sie ihr Gleichgewicht im Mutter-Tochter-
Zerfallsprozess erreicht hat, oder sie klingt langsam mit der Halbwertszeit von 3Rb
oder ®3™Kr ab. Ersteres gilt, wenn kontinuierlich 3 Kr nachgeliefert wird, letzteres
gilt, wenn die Zufuhr von 83™Kr gestoppt wurde.

450 T T T T T T T T

400

350

300

250

200

Zahlrate in 1/s

150

100 f

50

Start

0 1 1 1 1 1 1 1 1
-17834 -17832 -17830 -17828 -17826 -17824 -17822 -17820 -17818 -17816

Umess iV

Abbildung 6.4: Ein integriertes 833™Kr-Spektrum ist hier exemplarisch darge-
stellt. Zu jedem Spannungssetzwert werden die Ereignisse im Energieauswertefenster
aufsummiert und auf die jeweilige Messzeit normiert. Diese Rate wird dann gegen den
mittleren Spannungswert aufgetragen. Eine einzelne Messung beginnt mit einem Span-
nungswert, bei dem das Spektrometer keine K-Elektronen transmittiert. Sukzessive
wird der Spannungswert, in 0,5 V Schritten erniedrigt bis das Spektrometer die Linie
voll transmittiert (rot). Anschliefend wird der Spannungswert wieder in 0,5 V Schritten
erhoht bis das Spektrometer die Linie wieder vollkommen sperrt (blau). Diese auf- und
abwarts gerichtete Analyse des Spektrums wird zur weiteren Auswertung kombiniert,
in dem die Mittelwerte fiir Spannung und Zahlrate bestimmt werden.

An diese gemittelten Daten werden dann die theoretischen Kurven, beschrieben in
Gleichung (6.5), mit der in Root implementierten Fitroutine TMinuit angepasst.
Exemplarisch ist eine solche Anpassung in Abb. 6.5 dargestellt.

Die Spannungsauslese muss einigen Korrekturen unterzogen werden. Gemessen wird
die mit dem Spannungsteiler heruntergeteilte Filterspannung im 10-20 V - Bereich
des Prézisionsdigitalvoltmeters. Der Mafistabsfaktor M des Spannungsteilers, die
Korrektur des Voltmetermessbereichs K (s. Anhang) und die Nullpunktsverschie-
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Abbildung 6.5: Ein K-32-Konversionselektronenfit ist hier exemplarisch dar-
gestellt. In blau sind die Z&hlraten bei den verschiedenen Retardierungsspannungen
eingetragen. Die angepasste Kurve einer gefalteten Lorentzkurve ist in rot eingezeich-
net. Die gestrichelte Linie ist eine Darstellung der entfalteten Lorentzkurve.

bung U,y rser sowie der Potentialdurchgriff des Spektrometers und Verdnderung der
Erdfeldkompensationsfelder (s. auch Abschnitt 6.4) miissen beriicksichtigt werden.
Aus dem gemessenen Spannungswert U, ergibt sich der korrigierte Spannungswert
ausgehend von [Thu08| nach der Formel:

1 oM 1 1
Ukorr = (Umess — offset) KM(1+ M W (M Umess _QOkV)) - gaEshift - gaEErdf.
(6.6)
mit:
K = Korrekturterm aus der Kalibration des Voltmeters
mit der 10V-Referenzquelle
M = Mafstabsfaktor, in diesem Kapitel verwendet: 1 : 1972,4645
%%—]\g = Spannungsabhéngigkeit des Mafstabsfaktors
~ 10,5 ppm (L,M,N-Linien des 32 keV Ubergangs),
bzw, -0,3 ppm (9keV-Linien)
%BESM st = Potentialdurchhang in der Analysierebene auf der Symmetrieachse
%8E praf.  — Abschiitzung der Anderung des effektiven Potentials

durch die Erdfeldkorrekturspulen
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Die absolute Spannungsabhéngigkeit des Mafstabsfaktors %—]\(j[, die in Gleichung (6.6)
angegeben ist, wird angegeben ausgehend von einer Referenzspannung von -20 kV.
Liegen die Spannungen in diesem Bereich, wie das bei den K-Konversionselektronen
der Fall ist, muss dieser Term nicht weiter beriicksichtigt werden. Bei Angaben zur
relativen und absoluten Position aller anderen Konversionslinien (s. Kapitel 7) darf
dieser Term allerdings nicht ignoriert werden.

Die zeitliche Drift des Mafsstabsfaktors des Spannungsteilers %—Af nach Glg. (3.12)
soll mit den Messungen der 83" Kr-Quelle kontrolliert werden. Sie wird deshalb in
den Angaben zur Stabilitdt der Linienposition explizit nicht miteingerechnet. Ohne
diese Korrektur wird also eine zeitliche Drift hin zu vermeintlich geringeren Elek-
tronenenergien erwartet, die sich auf eben diese zeitliche Drift des Spannungsteilers
zuriickfithren ldsst. Bei Angaben zu absoluten Positionen der Linien des Spektrums
der Konversionselektronen von 83™Kr (s. Kapitel 7) wird die zeitliche Drift als lineare
Extrapolation der in Glg. (3.12) [Thu08] angegebenen Drift allerdings miteingerech-
net.

Beschrinkt man sich auf die Kontrolle der Spannungsstabilitéit der K-Linie reduziert

sich Gleichung (6.6) zu

1 1
Ukorr,redl = (Umess - Uoffset) K- M+ 56Eshift + gaEErdf. (67)

Verdndert man die Erdfeldkompensations-Spulenstrome und die Justage der Quelle
wahrend der Messungen nicht, so kann auch auf die letzten beiden Terme aus Glei-
chung (6.7) verzichtet werden.

Ukorr,red2 = (Umess - Uoffset) K- M (68)

Der Fehler der Spannungsmessung ergibt sich unter Beriicksichtigung aller Korrek-
turen nach [Thu08| zu:

AU,
% = \/(UU>2 +(ovorfset)? + (DsEg5,)? + (Anr)? + (Dorrjov)* + Aaperd
orr
(6.9)
mit
(o) :  gemittelte Standardabweichung iiber alle Spannungsmessungen
= (OUpess) - K - M=1,2 ppm
<JU0ffset> - 076 ppm
AsE g U mit je 5% des Potentialdurchhangs
Ap = 1,8 ppm
A@M/@U -U - 0,006*6U

AErdfeld = 2 ppm
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Um Absolutangaben iiber die Kernanregungsenergie machen zu kénnen bzw. Ver-
gleiche mit den Konversionselektronenenergien aus gasférmigen 83Kr anstellen zu
kénnen, muss die Ankopplung der Konversionselektronen an das Spektrometer be-
riicksichtigt werden. Dies bedeutet einerseits die Einbindung die Austrittsarbeiten
von Substrat und Filterelektrode (s. Glg. (4.6)) sowie die Bindungsenergien des
83mKr ans Substrat (=~ Spiegelladungsbindung) vor und nach dem Konversionspro-
zess. Die Messgrofe, die kinetische Energie der Elektronen, setzt sich im MAC-E-
Filter, zusammenfassend aus Kapitel 4, aus mehreren Termen zusammen:

EKin = EF + EF,rckst - Egzlfis, - Ee,rckst - qAU (610)
AU = ((I)filt - (I)sub) + qUgorr (6.11)

Die Energie, die benotigt wird, um ein Elektron aus einer inneren Schale eines ad-
sorbierten Atoms heraus ins Vakuumniveau zu heben, gleicht nur in erster Ndherung
der, die bei einem freien Gasatom notig wire. Der Anfangs- und der Endzustand des
Zerfalls liegen durch die Gegenwart des Substrats auf anderen Potentialen als es bei
einem freien Atom der Fall ist. Bei elektrisch neutralen Anfangszustinden reduziert
sich die Energieverschiebung zwischen freiem Atom und kondensiertem Atom auf die
zusétzliche Bindung des geladenen Endzustandes an das Substrat. Dieser Term wird
mit dem Modell der Spiegelladung abgeschitzt:

By, = Bige, +ABjai — A (6.12)
AE;’Z’%_ ~ Foond (6.13)
ABST ~ Eiegel + Eeond (6.14)
mit:
Eg’:fl’jls_ = Bindungsenergie bis zu Vakuumniveau des adsorbierten Atoms
E;’,‘;]Zs_ = Bindungsenergie bis zu Vakuumniveau des freien Atoms
AEZZZ’;_ — Anderung der Bindungsenergie des Anfangszustands
durch die Kondensation
AE;”ZZ’,! — Anderung der Bindungsenergie des Endzustands
durch die Kondensation
Egpieget = Spiegelladungsbindungsenergie=1,74(23) eV (s. Abschnitt 6.3.4.3)
Econd = Bindungsenergie des kondensierten Zustandes O(100meV) (s. Anh.)

Die dominierenden Unsicherheiten zur Bestimmung eines Absolutwertes sind die Un-
sicherheiten in der Austrittsarbeitsdifferenz von 270 meV und die Unsicherheit in der
Grofe der Spiegelladung von 230 meV. Gibt man aber nur Unterschiede in den Bin-
dungsenergien an, reduziert sich der Fehler im wesentlichen auf den der Spannung
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und der Unsicherheit in der Linie, da die Austrittsarbeit und die Spiegelladung fiir
nahezu alle Schalen annéhernd gleich sein sollte. Insbesondere bei der Kontrolle der
zeitlichen Stabilitéit der K-Linie eriibrigen sich diese Vergleichswerte.

Zur Uberwachung der zeitlichen Drift des Mafistabsfaktors M kiénnen eine Reihe
von Positions- und Fehlerangaben gemacht werden, um die Stabilitdt der Quelle zu
charakterisieren. Die im folgenden benutzten Linienpositions- und Fehlerangaben
sollen hier zusammengefasst werden.

o Eyinfity AEyina¢ und (AEyy t)

Jedes Abtasten der Linie fithrt zu einem integrierten Spektrum wie in
Abb. 6.5. Bei der Anpassung der jeweiligen theoretischen Linienform ergibt
sich eine Retardierungsspannung Uy, die der Linienposition entspricht, und eine
dazugehdrige primére Unsicherheit AUy, die mit einer TMinuit-Fit-Routine er-
stellt wird. Der erhaltene Spannungswert Uy wird nach

Ein it = q- (Uo — Usfpser) - M - K (6.15)

in eine kinetischen Linienenergie Eg;, r;; mit der Unsicherheit
AFEgin,fit = q - AUy (6.16)

umgerechnet, wobei fiir M ein konstanter Wert von 1972,4645 eingesetzt wurde.
Der zeitabhéngige K-Wert wurde mit den 10V-Kalibrationen des Voltmeters
erstellt (s. Anhang).

Fiir mehrere Scans kann man den Mittelwert der einzelnen Unsicherheiten an-
geben:

Ny
> AEyin fit,i

(AEyin,fit) = = (6.17)

N;

b Ekinvprep’ AEkin,prep, UEkirl,prep und EEkin,prep

Alle Fitergebnisse zu je einer Filmpraparation, also beispielsweise eines Abla-
tionsvorganges, eines Preplatings oder einer Reinigung des Substrats durch den
Widerstandsheizer, kdnnen mit ihren Fehlern gewichtet zu ihrem Mittelwert
zusammengefasst werden

Ekin,prep = <Ekzn,fztl> (618)
Z (Ekin,fiti 'wfit,i)
= - 6.19
o (6.19)
S (6.20)
Wi s = )
it AE]%Z’IL fit;

int == wait,i (621)
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und haben den Fehler des gewichteten Mittelwerts

1
AEkin,prep = (622)

it

Durch das Zusammenfassen mehrerer Aufnahmen wird der statistische Fehler
zunehmend reduziert mit
AFEin, it

/Ny

reduziert, wobei N; die Anzahl der einzelnen Spektrumsaufnahmen ist.

AEkin,prep = (623)

Die einzelnen Eg;y, iz, konnen unterschiedlich stark streuen. Um diesem mog-
lichen Beitrag zur Instabilitdt der Linienposition Rechnung zu tragen, wird die
Standardabweichung der Verteilung der Eg;p, rit,:

N _
> (Brin,fit, — Erin, fit)?
=
UEkin,prep = : Nf (624)

angegeben, wobei hier der ungewichtete Mittelwert Ekm, it eingesetzt wurde.

Will man das Streuverhalten einer ganzen Priaparationsmethode charakterisie-
ren kann man auch den Mittelwert der Streuungen op,,, . angeben. Dies ist
ein Ausdruck fiir Instabilititen die iiber die statistische Unsicherheit hinaus-
gehen:
Z O Eyin,prep,i
= (6.25)

UEk:in,prep N

Exinmethy AEkin meth und g, .o

Alle Filmpréparationen, die nach jeweils einer Methode innerhalb einer Mess-
periode gemacht wurden, also z.B. alle Ablationsfilme aus dem Friihjahr 2007,
kénnen wiederum zu ihrem gewichteten Mittelwert

Ekin,meth - <Ekin,prepi> (626)
Z (Ekin,prepi : Wprep,i)
- (6.27)
1
Wprep,i = A zm’prepi (6.28)
Qprep = prrep,i (629)
7

zusammengefasst werden.
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Es ergibt sich wieder einerseits der Fehler des gewichteten Mittelwerts,

1
AEkin,meth = (630)

vV Qprep

wobei die Anzahl der Préparationen den statistischen Fehler gemdf 1/v/ N
senkt, und andererseits die Streuung der Verteilung der Eg;p prep,, welche mit

Np .
Z (Ekin,prepi - Ejkin,prep)2

i=1
UEmeth = Np (63]‘)

angegeben wird, wobei IV, die Anzahl der Filmpraparationen mit der jeweiligen
Methode innerhalb der Messperiode ist.

Die gemessenen Schwankungen und Unsicherheiten in der Linienposition setzen sich
zusammen aus der Prézision der Hochspannungsmessung ¢AUgq, (s. 6.9), unidenti-
fizierten Schwankungen AFEjy;, sqp und der statistischen UnsicherheitAEy;, sqr aus
dem TMinuit-Fit:

ABin = \/(@AUkory)? + MBS, o+ AFR (6.32)

in,stat
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6.3 Filmpriaparationsmethoden

6.3.1 Kontinuierliches Auffrieren nach einer Substratreinigung mit
Ablation

6.3.1.1 Halbwertszeit

Die sehr kurze Halbwertszeit von ®3™Kr widerspricht zunichst einer Stabilitéitskon-
trolle der Retardierungsspannung, sei es nun auf der Zeitbasis eines Tritiumruns von
2 Monaten oder der KATRIN-Gesamtlaufzeit von 3 Jahre effektiver Messzeit. Es
bieten sich drei Moglichkeiten zur Losung an:

1. Verwendung des Rb-Mutterisotops mit einer Halbwertszeit von
86 Tagen selbst direkt im Strahlengang der Monitorbeamline [Zbo10]. ®Rb
wird dazu auf ein Substrat (Al, HOPG) in einer sehr diinnen Schicht aufge-
dampft oder darin mit geringer Energie implantiert, um Energieverluste durch
Streuungen zu minimieren. Vorteile dieses Quelltypus ist der einfache Aufbau
bei Raumtemperatur. Es liegt aber eine nicht geringe Schwierigkeit in dem
Zuriickhalten der entstehenden 83™Kr-Atome vor. Die Langzeitstabilitit der
K-Konversionselektronenenergie wird untersucht [Zbo10].

2. Aufkondensieren der 33™Kr-Atome. Durch jeden Kondensationsvorgang
wird jeweils eine neue Quelle prapariert. Nur wenn eine exakt reproduzierbare
Methode der Filmpréparation gefunden wird, so dass sich die Linienpositonen
von Filmpréparation zu Filmpréiparation nicht mehr als zuléssig voneinander
unterscheiden und insbesondere keine zeitlichen Driften der Linienpositionen
auftreten, kann die Langzeitstabilitét der Spannung iiber die gesamte Messzeit
von KATRIN auf diese Weise iiberpriift werden. Die Halbwertszeit einer Quelle
hingt dann von der Halbwertszeit des Mutterisotops ®3Rb ab.

3. Kontinuierliches Auffrieren der 83™Kr-Atome. Wenn die Zufuhr von
83mKr nach der Kondensation einer gewissen Menge nicht gestoppt wird, son-
dern kontinuierlich weiter aufgefroren wird, bedeutet das ebenfalls ein Ankop-
peln an die Halbwertszeit der Mutterisotops 83Rb. Auf diese Weise ist auf-
grund von Restgaseinfliissen aber nicht zu erwarten, dass die Linienposition
zeitlich unbegrenzt stabil bleibt. Es ist aber damit moglich das Zeitfenster
und damit die statistische Genauigkeit auszuweiten, in dem ohne weitere In-
tervention durch eine Reingigung kontinuierlich gemessen werden kann. In
Abschnitt 6.3.1.2 wird gezeigt, dass mit einer solchen Quelle eine hinreichend
stabile Linienposition fiir die Dauer einer Woche gegeben ist.

Vom 6.4.2007 - 13.4.2007 wurde nach einer einzelnen Quellpraparation mit Abla-
tionsreinigung bei weiterem kontinuierlichen Auffrieren eine Quelle auf ihre Akti-
vitdt und Stabilitdt hin beobachtet. Zu dieser Messung lagen sehr stabile Bedin-
gung fiir Temperatur und Druck ( p — 7-107'° mbar im Kryovolumen auferhalb
der Kiihlkappen bis 2-107!% mbar im Spektrometertank) vor. Anhand der Menge
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des aufgefrorenen Restgases innerhalb der Woche Messzeit, welche mittels Ellipso-
metrie! bestimmt wurde, liisst sich nach der Faustformel aus [Wu89)]

D0 - tmono = 1+ 3,6 - 1078 mbar = const (6.33)

mit tmeno: Zeit zur Belegung einer Monolage

der Druck im kalten Substratvolumen abschitzen zu?:

tmono —11
=pp—————~1-10 b 6.34
PSubstrat p08, 6 Tage/Q, 6 mbar ( )

7 1/2 Stunden nach der Priaparation begann bei diesem Film das wiederholte Abtas-
ten der Verteilung der K-Konversionselektronen. Die davor vorausgehende Sammel-
zeit von 83M™Kr betrug 25 Minuten. Erst 26 h nach der Filmpriparation hat die Quelle

ihre maximale Zahlrate erreicht und klingt im Anschluss mit der Halbwertszeit des
Rubidiummutterisotops ab (s. Abb. 6.6).
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Abbildung 6.6: Die Amplitudenentwicklung einer einzigen Quellpriparation
wurde iiber die Dauer einer Woche untersucht. Aufgetragen ist die Amplitude der K-
Konversionselektronenlinie gegen die Zeit mit willkiirlichem Startzeitpunkt. Die Z&hlra-
tenentwicklung klingt mit der Halbwertszeit des Mutterisotops Rb ab. Als "rote Linie”
ist der Fit nach Formel 6.35 eingezeichnet (s. a. Flieftext). Die Aktivitit vom letzten
Messblock ist leicht abgesenkt.

Die Zeitentwicklung der Aktivitdit beim Mutter-Tochter-Zerfall ergibt sich nach fol-
gender Formel, wenn man die Transportzeit von etwa 10 Minuten durch die Kapillare
vernachlassigt:

AKr _ _
— T Aot — e (6.35)

Apr(t) = Aproe 6t + R
Kr(t) Kr0€ + Ner — M

AP =0,18(10)° £2,6 Monolagen Deuterium in 8 Tagen.
“Grob vereinfachend wurde hier angenommen, dass das Restgas gleichmiRig auffriert.
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mit R: Reduktionsfaktor (s. folgende Auflistung).

Ein Fit ergab eine 83 Kr-Lebensdauer von 1,88 h und eine Rb-Lebensdauer von
83,8 Tagen. Damit ist die Lebensdauer der kondensierten Kalibrationsquelle in
die des Mutterisotops iiberfiihrt worden®. Es ergibt sich eine ®3™Kr-Zihlrate von
457 Bq. Um die Effizienz der kondensierten Quelle anzugeben, muss noch der Reduk-
tionsfaktor R angegeben werden:

. AQ(Bstaurt )

R=BR-E-Tr-K(T,p)-KK
47

D -B-e- AADC (6.36)

mit:

e BR: Verzweigungsverhiltnis, ca. 75 % der Rubidiumatome erreichen den rele-
vanten 83" Kr-Zustand

e E: 83mKr-Emanation, etwa 20 % des ®3™Kr-Gases verlisst nach [Hil07] das Rb.

e Tr: Verlust auf der Transportstrecke, nur ca. 90 % des Gases zerfallen nicht
auf der 10 miniitigen Transportstrecke in der Kapillare

e K(T): Kondensationswahrscheinlichkeit in Abhéngigkeit von der Substrattem-
peratur und dem Dampfdruck, 90 % frieren bei 28 K auf

e KK: Konversionskoeffizient fiir K-Konversion: 25 % von 33™Kr generiert K-
Konversionselektronen

° %—753: akzeptierter Raumwinkel (s. Glg. (2.17)), 3 % liegt bei Bgjars=0,7 T und
Bmax=6,0 T an der Quelle vor

e D: Ausleuchtung von Detektorsegment 1: etwa 90-95 % werden mit Detektor-
segment 1 gemessen, da 5-10 % bereits mit Segment 2 detektiert werden

e B: Kapillare als Hindernis im Flussschlauch, bis zu 30 % Abdeckung des Quell-
spots konnte durch die Kapillardiise stattgefunden haben. Dieser Anteil ist
eine grobe obere Abschétzung.

e &: Detektoreffizienz 90%

e A ADC: Wahl der Auswertekanile der ADC-Rohdaten, ca. 90%

3Lasst man den letzten Messblock bei der Analyse weg, verbessert sich das x? sehr. Die Halb-
wertszeiten wachsen aber an auf 2,25(6) h fiir %™ Kr und 120(1)d fiir **Rb. Eine einfache Erklirung
fiir das verstirkte Absinken der Zdhlrate konnte ein zwischenzeitliches Schliefen des Zufuhrventils
sein, welches aber nicht protokolliert wurde. Ein weiterer Unterschied liegt in der unteren Ener-
gieschwelle des ADC. Beim letzten Messblock vom 15.4. wurde mehr Rauschen des Detektors
mitgeschrieben. Die Pulserereignisse zeigten aber keine Minderung. Eine Schwankung im Emana-
tionsverhalten von 3™ Kr ist nicht auszuschliessen.
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Ausgehend von einer 12 MBq [Ras| starken Quelle am Tag der Lieferung, dem
20.11.06, bleiben 795 Bq 83mKr-Aktivitit in der K-Konversionslinie zur Zeit der Mes-
sung. Mit 457 Bq tatsachlich gemessener Zahlrate liegt also etwa 57 % der moglichen
Aktivitdt vor. Die Unsicherheit dieser Angabe wird dominiert von der Unsicherheit
im 83™Kr-Emanationsverhalten AE, welches sicher um einen Faktor 2 von Quelle zu
Quelle schwankt*, und der Abdeckung des Quellspots durch die Kapillare B.

6.3.1.2 Stabilitit der Elektronenenergie bei einer Woche kontinuierli-
chem Auffrieren - 2007

Die Quelle wurde iiber den gesamten Zeitraum vom 6.4. - 13.4. mechanisch nicht
bewegt, so dass zur relativen Stabilitit in diesem Zeitraum kein relativer Justagefeh-
ler hinzukommt. Andererseits konnte auf diese Weise auch keine Ellipsometriekon-
trollmessung wéhrend der Linienscans vorgenommen werden. Der Polarisatorwin-
kel dnderte sich von vor der Messung zu nach der Messung um 0,18(10)°, was der
Grofsenordnung einer Kryptonmonolage entsprechen wiirde. Dieser Zuwachs kann
nicht dem 83"Kr alleine zugeordnet werden, dem bei 9 Tagen Kr-Aktivitit von
450 Bq und 3 % akzeptiertem Raumwinkel nur etwa 6-10'° Atome entsprechen wiir-
den. Wenn man annimmt, dass sich die Atome auf einem Radius von 1,5 mm vertei-
len, handelt es sich also um etwa 1,/1000 einer Monolage. Es muss also angenommen
werden, dass sich Restgas auf dem Substrat mit 2-3 Monolagen in der Zeit abgesetzt
hat.

Die Energie der K-Konversionselektronen beim Fit mit einer Lorentzkurve
(s. Gleichung (6.5)) mit freier Linienbreite schwankt um einen Mittelwert von
Ekin,prep—17826,289(3) eV (s. Abb. 6.7)5. Die Streuung der Einzelmessungen um
das Positionsmittel jedes Messblocks ohne Wichtung liegt bei op,,, . =19 meV.
Jede einzelne Spektrumsaufnahme dauerte ca. 20 Minuten.

Die Linienfits hatten im gewichteten Mittel eine Breite von I';=2,692(4) eV. Die
Verteilung der Linienbreiten hat eine Standardabweichung von 62 meV um den un-
gewichteten Mittelwert. Die Schwankung der gefitteten Breiten ist damit sehr klein
und ohne wesentlichen Einfluss auf die Linienposition.

Fixiert man die Linienbreite auf 2,7 eV, so ist der gewichtete Mittelwert der Po-
sition Egip prep=17826,281(1) eV 7. Auch die Mittelungen iiber Unterblocke von je
500 Minuten zeigen eine Linienpositionsverteilung mit einer Standardabweichung
von 13 meV (s. Abb 6.8). Die Linienpositionen vom ersten Tag der Messung wei-
chen zwar signifikant von denen der nachfolgenden Zeit mit stabilerer Amplitude ab,

“Eine genauere Bestimmung dieser Unsicherheit hiervon wird in [Zbo10]| erwartet.

®Bei Erhitzen auf etwa 200° zeigte sich nach diesen Messungen, dass die Emanation von **™Kr
aus dem Rubidiumreservoir um eine knappe Gréfenordnung gesteigert werden konnte. Damit steigt
die Zahlrate der K-Konversionselektronen gleichsam um denselben Faktor. Genaue Angaben und
die Messergebnisse werden in [Zbo10] disuktiert werden.

®Dieser Wert entspricht Ejin prep nach Gleichung (6.21) und die Angabe der Unsicherheit in
Klammern entspricht AEgin prep nach Gleichung (6.22). Es wurde nach einem y2-Test mit 5%
Wahrscheinlichkeit bei 24 Freiheitsgraden aus den Primérfits Erin, ri¢ ausgewdhlt.

"Die Fehlerangabe entspricht A Egin prep (5. Glg. (6.22)).
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Abbildung 6.7: Die Energie der K-Konversionselektronen schwankt um einen
Mittelwert von Epgipn prep=17826,289(3) €V bei einem Fit mit frei gelassener Linien-
breite der Lorentzkurve. Im nichtgewichteten Mittel variieren die einzelnen Scans um
OEpin prep— 19 meV um das Mittel. Hier sind 236 Up/Down-Scans der Linienpositions
dargestellt.

die Schwankung ist fiir die Stabilitdtsanforderungen von KATRIN aber ausreichend
klein.

In der zweiten Wochenhilfte (ab der ca. 4000. Minute) ist ein leichtes Ansteigen der
8

Linienposition zu erkennen®.
Folgende Verdnderungen konnten zu einer Verschiebung der Elektronenenergie fiih-
ren.

e Spiegelladungseffekte durch Restgasadsorbtion mit dem Substrat konn-
ten die Linienposition erniedrigen. Spiter aufgefrorenes 3™ Kr wiirde bei kon-
tinuierlichem Aufdampfen auf einem immer dickeren Preplating aus Restgas
auffrieren. Der Abstand zum leitenden Substrat nimmt damit zu und die Spie-
gelladungsbindung des Endzustands ab. Die Grofe der Verschiebung hingt
von der Polarisierbarkeit des Restgases ab. Die Verschiebung wire der Aufge-
tretenen also entgegengesetzt, solange das Restgas weniger leitend bzw. pola-
risierbar als das Substrat ist.

8Es wurden innerhalb dieser Woche keine weiteren 10V-Kalibrationen des Fluke-Voltmeters vor-
genommen.



118 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometer

17.826320 . . . . .
17.826310 | .
>
(]
4
= 17.826300 | } |
o }
o
S 17.826290 | } } §
2
2
S 17.826280 } } §
£
[0
W 17826270 | } } } } §
Al
(90]
e
17.826260 |- } k -
17.826250 ' ' ' ' '
0 2000 4000 6000 8000 10000 12000

Zeit in Min

Abbildung 6.8: Die Energie der K32-Elektronen einer einzigen Quellpripa-
ration gebinnt zu 500 Minuten zeigt eine Schwankung zunichst zu niedrigeren,
dann zu hoheren Energien hin. Das Verhalten ist nicht dominiert von einer Tag-
Nachtkorrelation. Bis zur etwa 6000. Minute war Wochenende/Feiertag. Fiir diese
Darstellung wurde die Linienbreite auf 2,7 eV fixiert.

e Benachbarte Kryptonatome wiirden eine Energiesteigerung zur Folge ha-
ben, da sie polarisierbares Medium in direktem Kontakt darstellen, und somit
der Endzustand aufgrund seiner Ladung stdrker gebunden werden kann.

¢ Restgaskoadsorbate und deren Veridnderung der Austrittsarbeit des
HOPG:?’s konnten die Linienlage unterschiedlich beeinflussen (s. Abschnitt
4.2.1). H und C,-H, als Ko-Adsorbate miissten eine Energieverringerung be-
deuten. O und C-Belegungen konnten eine Energiesteigerung bedeuten [Ish91].

Man kann das Verhalten der Linienstabilitdt dieses einen Films mit ausgedehnter
Kondensations- und Messphase iiber die Dauer einer Woche mit dem Verhalten
der iibrigen Ablationsfilme vergleichen, um der Frage nachzugehen, ob die lange
Kondensationszeit die Linienstabilitdt beeintréchtigt. Im Falle, dass die Reinigung
also mittels Ablation erfolgte, blieb bei allen Filmen die Standardabweichung vom
Jeweiligen Mittelwert unter op,,, . < 60 meV mit einem Mittelwert von
T Ejyin prep—27 meV und einer Verteilungsbreite von 12 meV (s. a. kleine Kreuze
in Abb. 6.12 abzulesen an der rechten Ordinate). Die vorgestellte Messung iiber die
Dauer einer Woche stellt mit 19 meV (freie Breite), 17 meV (feste Breite) also einen
Film mit einem Standardstreuverhalten dar.

Die gemessenen Schwankungen liegen innerhalb der KATRIN-Anforderungen. Unter
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gegebenen Temperatur- (Tg,;,=29(2)K) und Druckbedingungen (p=2-7-10~1 mbar)
ist also eine Woche kontinuierliches Auffrieren von 33Kr eine mogliche Priipara-
tionsmethode, bei der die Stabilitdtsbedinungen fiir KATRIN erfiillt sind. Ohne
weitere Reinigung blieb die Quelle auf dieser Zeitskala stabil. Diese Priparati-
onsmethode ist insbesondere als Methode zur direkten Vermessung der Transmis-
sionsfunktion des Hauptspektrometers anwendbar. Zur Erhohung der Geschwin-
digkeit der einzelnen Spektrumsaufnahmen kénnen sowohl eine optimierte Mess-
punktwahl und als auch eine Z#hlratenerh6hung durch eine Steigerung des Krypton-
Emanationsverhaltens durch Tempern des Rubidiums, durch Optimierung der Geo-
metrie des Kapillarendes und des Substrats [Smo08] sowie Erh6hung der verwende-
ten 83Rb-Aktivitit oder des 83 Kr-Ertrags bei gleicher 83Rb-Aktivitit bei anderem
83Rb-Produktionsprozess angefiihrt werden.

6.3.1.3 Linienbreiten und -positionskorrelation

Die natiirliche Linienbreite der 32-K-Konversionselektronen geht erst aus der Ent-
faltung mit der Transmissionsfunktion des MAC-E-Filters hervor. Variationen der
gemessenen Linienbreite konnen deshalb sowohl in der Quelle als auch im Spek-
trometer begriindet sein: Auf der einen Seite kénnten mdogliche Abweichungen der
Linienbreite durch die chemische Umgebung der Quelle hervorgerufen werden, z.B.
durch einer zusétzliche Variation der Linienposition, die sich auf die Breite iibertrigt,
auf der anderen Seite konnten Fluktuationen der HV die Breite der Linie beeinflus-
sen. Dariiberhinaus kann die relative Justage der Quelle zum Spektrometer ebenfalls
die Linienbreite verindern, da die Elektronen die Analysierebene an anderer Stelle
passieren.

Betrachtet man die Fitergebnisse von Lorentzbreite und Position, so ist durchaus eine
leichte Korrelation zu erkennen (s. Abb. 6.9). Die Ausprigung dieser Korrelation
héngt u.a. von der Auflésung des Spektrometers ab, je hoher die Auflésung um so
stirker die Korrelation. Bei einer Auflésung von A—EE - Frin=0,9 eV bei Ey;,—18 keV
ergibt der Fit eine Steigung von

AFE
N 13(4) meV/0,1 eV (6.37)
Die Fehler der Linienbreite beim Fixieren der Linienbreite liegen i.a. im Mittel bei
60 meV also deutlich unter 0,1 eV. Mehr als ein Fehler von 13 meV werden also fiir
die Positionsbestimmung nicht erwartet.

Im Falle von Fits mit fixierter Linienbreite auf 2,7 eV [Cam01] ergab sich ein Wert von
17826,281(1) eV unter Beriicksichtigung der Voltmeterkalibration. Der Unterschied
der Fitposition zwischen dem Fit freier Breite und dem fixierter Breite auf 2,7 eV
lag bei 8 meV.

Es ist praktisch nicht zu entscheiden, ob eine Positionsverdnderung der Linie auf eine
Breitenverinderung der Linie durch Quellverdnderungen oder aufgrund von Verén-
derungen am Spektrometer und seiner HV zuriickzufiihren ist. Wenn die Linienposi-
tion aber stabil bleibt, ist es irrelevant, welche Linienbreite den Fits zugrunde gelegt
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werden, solange man diese Breite nicht noch zusédtzlich variiert, und so unentdeckte
Effekte kompensiert. Daneben darf die Breite natiirlich den y2-Wert der Fits nicht zu
stark beeintréchtigen. Zur Kontrolle der Linienpositionsstabilitdt wurde die Breite
im Folgenden auf den Mittelwert der Fits freier Breite fixiert.

Ob die Stabilitdt der Linienposition iiber- oder unterschitzt wird, wenn die Linien-
breite fixiert wird, hingt von der Ursache der Breiten- und Positionsvariation ab.
Uberlagert sich ein weiterer Effekt, wie beispielsweise bei Dejustage der Quelle, wel-
che sowohl die gemessene Breite als auch die Position der K32-Elektronen beeinflufit,
und zwar so dass die Energie der Elektronen kleiner wird (weiter aufen im Spektro-
meter gefiithrt) und gleichzeitig die Linie verbreitert wird, dann verringert der Fit
mit fester Breite den moglichen Hub der Linienposition. Dies wurde bei Messungen
mit absichtlicher Dejustage beobachtet (s. a. Abschnitt zur Dejustage). Wird mit
grofkerer Linienbreite die Linienposition auch grofier, miisste der Hub mit festgesetz-
ter Breite grofler sein als der mit freier Breite. Das Festsetzen der Breite beim Fit
ist also nicht ganz ohne Auswirkung auf die Stabilitdt der Linienposition. Es han-
delt sich aber nur um einen Effekt von 13(4) meV bei 0,1 eV Breitenvariation. La.
liegt die Breitenvariation aber bei 60 meV, ihre Effekte sind also unerheblich fiir die
Spannungskontrolle auf 3 ppm. Fiir die Aussagen die Stabilitéit betreffend wurde die
Breite im folgenden auf den Mittelwert (I';)=2,7 eV fixiert, der sich aus allen Fits
mit freier Lorentzbreite von den Ablationsfilmen bei 0,92 €V Auflosung (bei 18 keV)
ergab und in Ubereinstimmung mit [Cam01] ist.
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Abbildung 6.9: Die Ergebnisse der Fits zu Position und Breite der Linie sind
korreliert. Dargestellt sind hier die Messwerte der zuvor (s. Abb. 6.7) présentierten
Messung, bei der fiir eine Woche 83™Kr kontinuierlich aufkondensiert wurde: je grofer
die Breite um so niedriger die Linienposition. Ein Geradenfit ergab eine Steigung von
13(4) meV /0,1 eV Breitenvariation. Bei einer Unterschétzung der Linienbreite von 0,1
eV kommt es zu einer Uberschéitzung der Linienposition von 13 meV.
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6.3.1.4 Gaussverbreiterung der Linie

Um die Einfliisse von gaussformigen Verschmierungen der Linie zu beobachten, wurde
ein Voigtprofil an die Daten gefittet. Der Gaussanteil der Linie ist klar mit dem
Lorentzanteil (s. Abb. 6.10) korreliert.
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Abbildung 6.10: Die Gaussbreite in Abhingigkeit von der Lorentzbreite
ist hier aufgetragen (rot). Zusitzlich sind die erhaltenen y? der Fits auf der zweiten
Ordinate aufgetragen (blau).

Hélt man den Lorentzanteil der Linie fest auf 2,7 eV (s. Abb. 6.11), kann man
nach zeitlichen Entwicklungen des Gaussanteils suchen. Der gaussformige Anteil

der Linienbreite schwankt unter diesen Bedingungen um einen Mittelwert von (0,57
+0,17) eV.

Gaussverschmierungen der Linie konnen mehrere Ursachen haben. Von seiten der
Quelle sind folgende Griinde denkbar:

e Die ®3™Kr -Atome lagern sich in unterschiedlichen Abstinden zum Substrat
an und erfahren so unterschiedliche Spiegelladungen. Wiirde viel wenig po-
larisierendes Restgas aufgefroren, so dass die Distanz zur leitenden Unterlage
bei kontinuierlicher Kondensation zunimmt, miisste die Schwankung aufgrund
der Spiegelladung abnehmen, wie auch die Linienlage in Abhéngigkeit von der
Polarisierbarkeit des Restgases. Im Laufe der Messung wiirde man also eine
Abnahme des Gaussanteils erwarten.
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Abbildung 6.11: Die Gaussbreite im Verlauf der Messung, in der eine Wo-
che kontinuierlich 33™Kr aufkondensiert wurde, zeigt keinen Trend. Die Lorenzbreite
wurde festgelegt auf 2,7 eV fiir die Fits. Man sieht also keine Zunahme an moglichen
Koadsorbatvermischungen, Spiegelladungstermen und Bindungsplatzwechseln.

e Jonenriimpfe nach dem Zerfall bewegen sich beim Zerfall auf eine andere Bin-
dungsstelle. Die Bindungsenergiedifferenzen zwischen den einzelnen Kr-Graphit
Bindungsplédtzen bewegt sich unterhalb von 10 meV (s. Kapitel 4). Tritt Rest-
gas mit dazu konnen sich diese Differenzen natiirlich &ndern.

e Wenn sich eine Restgasmischung als Koadsorbate zu den 83™Kr -Atomen hinzu-
gesellt, &ndert sich die Austrittsarbeit. Bereiche eingeteilt in reines Kr-Graphit,
Kr-Graphit-Restgas, Kr-Restgas kénnten drei verschiedene Gaussschwankungs-
charakteristika aufzeigen. Es konnten sich also drei voneinander abgehobene
zeitliche Bereiche ergeben.

e Das Substrat bietet durch seine Restrauhigkeit per se schon unterschiedliche
Austrittsarbeiten an. Dies lduft bei Monolagenstufen auf Schwankungen im 20
meV (s. Abschnitte 4) Bereich hinaus, was wieder um einen Faktor 25 zu klein
ist, um den Gaussanteil zu erkléren.

Quellunabhéngige Schwankungen lassen sich ebenfalls benennen:

e Von Seiten des Spektrometers gehen eventuell anndherungsweise gaussartige
Schwankung durch Schwingungen in der HV ein, die von der HV-Messung
zeitlich nicht aufgelést werden. Da nur vor und nach jedem Messpunkt die
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Spannung mit dem Spannungsteiler ermittelt wurde. Die Repetitionsrate die-
ser Messung bleibt auch in Zukunft limitiert auf die Integrationszeit des Volt-
meters von 2s. Die eingesetzten HV-Versorgungen haben eine Restwelligkeit
von 20 mVgg bzw. 50 mVgg [Thu08|. Dies stellt keinen erheblichen Anteil der
gefundenen Fluktuation dar.

Der Potentialdurchgriff in der Analysierebene von 371 meV wird in der Fitrou-
tine beriicksichtigt. Bei unterschiedliche Radien in Schritten von 1 cm werden
unterschiedliche Abweichungen vom Potentialwert auf der Symmetrieachse be-
rechnet. Fiir jeden Radius ergibt sich damit eine leicht andere Transmissions-
funktion. Die integrale Transmissionsfunktion erfihrt somit eine Verbreiterung
aufgrund des Potentialdurchgriffs. Der Potentialdurchgriff im ersten Detektor-
segment betrigt < 90 meV.

Auch sind Variationen der Magnetfelder der Zusatzspulen und Erdfeldkorrek-
turspulen sowie der Einfluss benachbarter Labors mit starken Magneten denk-
bar. Letzteres wurde untersucht und gab im Mainzer Labor keinen Einfluss.
Variationen der Erdfeldkorrekturspulen-Strome werden wéihrend einer einzel-
nen Messung sicher im Rahmen von 1A, d.h 8 4T im relevanten Flussschlauch-
bereich sein. Eine Verschiebung der Linienposition wird aufgrunddessen nicht
erwartet.

Eine weitere Unbekannte ist die Austrittsarbeit der Retardierungselektroden.
Die Austrittsarbeit von Edelstahl ist nur auf 200 meV bekannt [Pic90], was
aber im wesentlichen auf die Undefiniertheit von Edelstahl, dessen Oberfla-
chenrauhigkeit und -belegung zuriickfithrbar ist. Der erwartungsgeméfs stabile
eingelaufene Zustand des Spektrometervakuums, ldsst wenig zeitliche Schwan-
kungen erwarten.

Es ist keine zeitliche Entwicklung der Linienposition innerhalb einer Woche Mess-
zeit nach nur einer einzelnen Ablationspréiparation zu beobachten. Unterschiedliche
Bindungsenergien ( < 30 meV?) bleiben hinter méglichen Verinderung aufgrund von
Spiegelladungseffekten ( < 230 meV'%) zuriick, sowie der mdglichen Verbreiterung
durch den Potentialdurchhang in der Analysierebene( ~ 100 meV)!!. In der quadra-
tischen Summe ergiben sich Gaussbreiten von maximal 250 meV.

“Dieser Wert wird aufgrund der verschiedene Bindungsplitze von Krypton auf HOPG angenom-

men.

IOS.

Abschnitt 6.3.4.3

UDjeser Wert ergibt sich aus Berechnungen des elektrostatischen Potenialbergs in der Analysiere-

bene.
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Abbildung 6.12: Die Linienposition nach Ablationsreinigung ist hier aufge-
tragen als Mittelwerte der einzelnen Filmpraparationen Ej, prep. Durch die farbliche
Markierungen in rot, blau und magenta, wird die Messphase in Untergruppen aufge-
teilt. Die Linienpositionen zeigen zunichst ein weitestgehend stabiles Band (rot). Am
21.4 und 25.4 zeigen sich starke Ausreisser (blau), die sich mit der HV in Verbindung
bringen lassen (s. weiter unten). Insgesamt zeigt sich ein leichter Trend zu hoheren
Elektronenenergien. Die letzten Messungen aus dem Juni '07 zeigen ebenfalls erhohte
Instabilitdten (magenta). Bei deren Betrachtung miissen aber sowohl Dejustagefehler
(s. weiter unten) und Anderungen der Erdfeldkompensationseinstellungen, als auch
erhohte Schwankungen des Voltmeters, dass ein Reset erfahren musste, beriicksichtigt
werden. Auf der zweiten Ordinate in schwarz ist die nicht gewichtete mittlere Streuung
der einzelnen Scans og,,., zu diesem Mittelwert aufgetragen, um das Kurzzeitverhalten
von Scan zu Scan nach einer Priparation zu illustrieren.

Die 83mKr-Filme, fiir die das Substrat vor Kondensationsbeginn mit Ablationspul-
sen (s. Abschnitt 5.5.2) gereinigt wurde, zeigten mit op__, —17 meV (= 1 ppm)
die grofte Stabilitdt der Linienposition der 32-K-Konversionselektronen und erfiil-
len damit die Minimalanforderung von einer Stabilitdt von < 3 ppm zur Erreichung
der KATRIN-Sensitivitidt. Zwar konnte diese Stabilitét nicht bei allen gemessenen
Filmen mit dieser Priparationsmethode erreicht werden, sie konnte aber iiber einen
zusammenhéngenden Messblock von 38 Tage nachgewiesen werden (s. rote Mess-
punkte in Abb. 6.12). Zur permanenten Uberpriifung der Spannungsstabilitit am
Monitorspektrometer bzw. der zeitlich limitierten Kontrolle der Spannungsstabilitét
zusammen mit moglichen Austrittsarbeitsverdnderungen der Spektrometerelektro-
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den am Hauptspektrometer sollten die Filme nach dieser Methode prapariert werden.

Die getesteten Ablationsfilme 2007 zeigten zunichst ein recht stabiles Energieband
(rot in Abb. 6.12). Es schliefst sich ein Block mit starker Abweichung hin zu niedri-
gerer Linienposition an (blau in Abb. 6.12). Diese Verschiebungen werden im Unter-
kapitel HV-Instabilitdten behandelt. Ein letzter Messblock (magenta in Abb. 6.12)
schliefst die Messungen zur Ablation 2007 ab. Im folgenden sollen nun alle genom-
menen Daten diskutiert werden. Dabei werden zunéchst die Daten des Messblocks
mit stabiler Elektronenenergie (rot in Abb. 6.12) charakterisiert und anschliefend
die Instabilitdten der anderen Messblocke weitestgehend identifiziert.

6.3.2.1 Stabilitit Linie nach Substratreinigung mit Ablation

Zur Angabe der Linienposition und Stabilitdt werden nur die roten Messpunkte aus
Abb. 6.12 herangezogen. Es handelt sich hierbei um 609 Scans mit 19 Ablations-
prozessen.

Mit einer Genauigkeit von (Ejp, i) =25(10) meV wird der Wert eines einzelnen Scans
angegeben. Dies ist der Fall bei einer Gleichgewichtszihlrate von 450 s~ und einer
Scandauer von etwa 20 Minuten. Die Linien wurden mit 0,5 V Schritten abgetastet
und einem Energiefenster von 17819 eV - 17835 eV ausgewertet.

Bei Zusammenfassung zu je einer Filmpraparation schwanken die einzelnen Scans im
Mittel mit ogin prep=27(12) meV um den Mittelwert. Dieser Wert ist kaum gréfer als
die statistische Genauigkeit der einzelnen Scans ({Ejn, fir)=25(10) meV). Mogliche
Instabilitdten sind hier also von der statistischen Unsicherheit noch verdeckt.

Die erhaltenen Mittelwerte zu je einer Quellpréparation kénnen nun miteinander ver-
glichen werden. Ein gemeinsamer nicht gewichteter Mittelwert aller Ablationsfilme
liegt bei Fipn metn=17826,256 eV. Seine statistische Unsicherheit liegt bei 1 meV. Die
einzelnen Quellpriparationen mit Eg;y, prepq stellen eine Verteilung mit einer Breite
von o ., =17 meV, um diesen gemeinsamen Mittelwert dar.

meth

Die Mittelwerte iiber die Filme schwanken zueinander weniger als die Einzelmessun-
gen. Wiirde durch die zeitliche Entwicklung (z.B. Restgasansammlung) oder erneute
Préparation keine weitere Storung der Linienlage auftreten, miissten die Differen-
zen der Mittelwerte bei zunehmender Biindelung gemafs 1/ V/N geringer werden. Zu
je einer Quellpraparation gebiindelte Filme lassen sich mit ca. 5 meV Genauigkeit
angeben'2. Die Variation der Linienposition von 17 meV ist dann stirker als nur
statistische Fluktuation.

Bildet man den gewichteten Mittelwert aus allen Scans, so erhdlt man
Epin,meth,gew=17826,274 €V mit einem statistischen Fehler von 1 meV. Die Linienla-
gen der einzelnen Quellpriparationen variieren dann mit 25 meV um diesen Wert mit
einer Standardabweichung von 12 meV. Durch den Messwert der Wochenmessung,
der statistisch sehr genau bekannt ist, wird die Gesamtaussage zur Linienposition

2Dies ist die statistische Genauigkeit die erreicht werden kann, wenn die Daten iiber 8 h Messzeit
aufsummiert werden. Innerhalb dieses Zeitfensters ergaben Anpassungen einer Konstanten an die
Linienpositionen x? in der Nihe von 1.
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aber stark verdndert. Um diese Verfilschung zu umgehen, lisst sich der ungewich-
tete Mittelwert von Eg, meth,ungew=17826,256 eV angeben.

Wie oben erwihnt, gibt es eine Ursache der Instabilitit der Linie auf einem 17 meV
- Level. Zusammenfassungen von ca. 15 Scans iiber 8 h Stunden ergaben akzeptable
x? -Werte fiir einen Konstanten-Fit und reduzieren den Fitfehler eines Einzelscans
(25 meV) auf seinen v/N -Anteil, d.h. auf 5-6 meV. Innerhalb von 8 h ohne weitere
Behandlung ist ein Film auf 5-6 meV stabil. Bereits innerhalb einer Quellpraparation
treten aber auf léngerer Zeitachse als 8 h Schwankungen dieser auf 5 meV statistisch
bekannten Linienposition von oy prep—14 meV auf'®. Da diese Schwankungen im
Messverlauf nach einer Ablation auftreten, also nicht nur der Mittelwert der Abla-
tionsfilme zueinander schwankt, kann die Ursache der Schwankung nicht alleine die
Ablation sein. Es ist aber im Hinblick auf die verbleibende Abh#ngigkeit der Li-
nienposition von der Laserleistung bei der Ablation davon auszugehen, dass durch
Variation der Laserleistung bzw. des Reinigungszustands des Substrats eine Schwan-
kung in vergleichbarer Grofenordnung auftritt (s. folgende Abschnitte). Bei einer
Akzeptanzschwelle von 5% fiir die y2-Wahrscheinlichkeit und einer ungewichteten
Mittelung, d.h. einem Mittelwert von 17826,256 eV ist nur eine zuséitzliche Schwan-
kung von 10 meV zur x?-Minimierung nétig, um die Daten mit einem Konstantenfit
vertriglich zu machen.

Um zu verhindern, dass die starke Gewichtung der einzelnen statistisch sehr genau
bekannten Wochenmessung, die Aussage zur Linienposition nach Ablation {iber die
Mafen definiert, ist die Angabe des ungewichteten Mittelwertes von 17826,256 eV
mit der Streuung von 17 meV die verlédsslichste Angabe fiir die Ablationsfilme von
200714

3Dieser Wert bezieht sich auf die Streuung der Messwerte, die in Abb. 6.8 aufgetragen sind

Y“Piir eine stirkere Betonung der Wochenmessung wiirde sprechen, dass es sich hierbei um den
saubersten Substratzustand des Messreihe handelte. Fiir einen Langzeitvergleich ist aber ein mafig
gereinigtes Substrat angemessener. Es wurden im ersten Jahr nur wenige Ablationen durchgefiihrt.
Fiir eine Bestimmung der Spiegelladungskorrektur bzw. den Energiewert des 32 keV Ubergangs,
konnte man den gewichteten Mittelwert bevorzugen.
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Anzahl der Filme | Anzahl der Scans

19 609
Ekin,meth: (Ekin, fit): O Bpinmeth max. Beitrag
Position mittl. Fehler | Streuung um die der Ablation

eines Scans Position Egy, metn, d. Filme

ungew. | 17826,256(1)% eV | 25(10) meV | 17 meV <17 meV

gew. | 17826,274(1) eV | 25(10) meV | 25 meV <25 meV

“Bei einem statistischen Fehler von 25 meV und 609 Messungen ergibt sich ein statistischer
Gesamtfehler von 1 meV. Damit kénnte man die verbleibende Schwankung der Ablation bzw. dem
Vakuum anlasten.

Tabelle 6.1: mittlere Linienposition der Filme mit ablationsgereinigtem Substrat

6.3.2.2 Einfluss des Ablationsprozesses auf die Linienposition

Bei genauerer Betrachtung fillt im sehr stabilen Anfangsblock (rot in Abb. 6.12) be-
reits ein temporir leicht ansteigendes Energieverhalten auf, das sich zu dem zeitlich
in zwei Blocke aufspaltet (s. Abb. 6.13). Zwar wurde vor jeder hier aufgetragenen
Messung ein Ablationsprozess durchgefiihrt, aber zwischenzeitlich wurde auch ein
Block von Filmen mit nur Heizerreinigungen ohne Ablation prapariert, d.h. ein Er-
hitzen des gesamten Substratbereichs auf ca. 55 K. Dadurch werden die Messungen
zur Ablation in zwei Blocke aufgespalten. Jeder dieser Blocke zeigt eine Energie-
steigerung mit der Zeit und mit der Anzahl der Ablationsschiisse nach der letzten
Heizung.

Es stellt sich die Frage, ob die Ablationsschiisse das Substrat irreversibel modifizieren.
Der zweite Block setzt in der Folge wieder bei tieferer Energie an. Die Verschiebung
der Energie durch Ablationsschiisse ist also reversibel durch Heizergebrauch und es
muss eher von einer zusétzlichen Reinigung durch die Ablation und Verschmutzung
durch die Heizung ausgegangen werden, als von einer irreversiblen Zerstérung. Wie
auch im Abschnitt 6.3.3.3 gezeigt werden wird, entsprechen héhere Linienpositionen
saubereren Substraten.

Die positive Verschiebung zwischen April zu Juni (s. Abb. 6.14) kann nicht durch
eine grofte Anzahl weiterer Ablationsschiisse hervorgerufen sein, da in der Zwischen-
zeit praktisch keine Ablation stattfand und die angewendeten Laserleistungen im Juni
unter 200 mW lagen. Es handelt sich bei der Erhohung der Linienposition im Juni
also nicht um eine Folge der Ablation. Restgaseinfliisse zeigten in vorrauslaufenden
Messungen immer eine Linienpositionserniedrigung, sodass die Linienerh6hung nicht
mit einer Substratverschmutzung in Verbindung gebracht wird. Eine genaue Ursa-
che der hoheren Linienpositionen im Juni kann hier nicht gegeben werden. Dazu war
die Messphase zu kurz. Allerdings wird im folgenden auf einige Indizien verwiesen
werden.
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Abbildung 6.13: Die Mittelwerte der Linienpositionen verschiedener 83™Kr-
Filme nach Ablation sind hier aufgetragen. Die Praparationen mit Ablation fanden in
zwei zeitlichen Blocken vom 12.3.07-16.3.07 und vom 22.3.07-25.3.07 statt. Beide Blocke
zeigen ein ansteigendes und anndhernd saturierendes Verhalten der Linienpositionen.
Vor beiden Messblocken wurden eine Reihe von Heizerreinigungen durchgefiihrt. In der
Zeit vom 25.3.07 bis zum Beginn der Wochenmessung am 7.4.07 wurde der Substrathei-
zer allerdings nur zum Stabilisieren der Substrattemperatur und nicht zum Wegheizen
von 33™Kr | d.h. 55 K benutzt. Der Wert von 17826,281 eV der Wochenmessung passt
gut als Saturierungswert in das Gesamtbild.

6.3.2.3 Einfluss der Laserleistung bei der Ablation

Es stellt sich natiirlich die Frage, ob die verbleibende Verschiebung der Linienpo-
sition mit der Laserleistung der Ablation korreliert ist. Es wurden Laserleistungen
an der Messposition des Powermeters zwischen 130 und 320 mW verwendet. Unter
100 mW zeigte sich keine Reaktion des Ellipsometriesignals. In der Abbildung 6.15
sieht man eine Abhéngigkeit der Linienposition von der Laserleistung, wenn man
die fiinf hochsten Linienpositionen (magenta in der Abb. 6.15) ausklammert, die
allesamt von den letzten beiden Junitagen stammen. Anhand dieser Darstellung
empfiehlt es sich entweder eine Mindestleistung von 220 mW fiir die Laserleistung
einzufordern oder zumindest die Leistung auf Schwankungen von etwa 20 mW ein-
zuschriinken'®, um eine weitere Stabilisierung der Linienposition zu erreichen.

5Dies bedeutet eine Kontrolle der Leistung vor jeder Anwendung und gegebenenfalls ein Nach-
justieren der Leistung
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Abbildung 6.14: Die Linienpositionen nach Ablationsreinigung im Mittel
nach einer Préparation ((Ekin prep,i)) zeigen im Mérz/April zeigen eine einheitliche
Linienposition, 17826,274(1;26) eV im gewichteten Mittel. Im Juni spannt sich ein
weiteres Energiefeld auf. Zu beriicksichtigen ist, dass fiir die ersten beiden Messwerte
die Voltmeterkalibration falsch sein kann, da das Voltmeter danach in Fehlerbetrieb
ging und neu gestartet werden musste. Im Mittel ergibt sich fiir die Messungen im Juni
17826,362(4;31) eV, bzw. 17826,336(6;26) €V wenn man sich auf die letzten drei Punkte
beschrankt. Auferdem kénnte noch ein Dejustagefehler bestanden haben.

Ein weiteres Mak fiir die Auswirkung der Ablation auf die Substrateigenschaften
ist der Polarisatorwert der Ellipsometriemessungen des frisch ablatierten Substrats.
In Abb. 6.16 ist die Abhingigkeit der Polarisatorstellung von der Laserleistung
aufgetragen. Auch in den Polarisatorstellungen sieht man ein Schwellenverhalten bei
etwa 220 mW.

Die Polarisatorstellung nimmt im Laufe der Zeit ab (s. Abb. 6.17). Das entspricht
einem zunehmend sauberer werdenden Substrat'®. Ein saubereres Substrat ginge
unter der Annahme von einem groferen Spiegelladungseffekt ohne Beriicksichtigung
der Polarisierbarkeit des Restgases einher mit einer Linienpositionserhhung.

Dieser Trend ist den Messungen mit Heizerreinigung ohne Ablation wie in Abb. 6.32
entgegengesetzt 1. Dort fithrte eine Verschmutzung der Substrats, zu einer Erniedri-

'®Eine Veranderung von 0,3(1)° wiirden 4(1) ML Ha, bzw. 15 A Dicke entsprechen. Verinde-
rungen von 3-4 ML Hj plan aufgefroren die Kryptonatome um 10 A vom Substrat entfernen. Die
zuerwartende Spiegelladungsverdnderung wire deutlich grofer als die gemessene Linienverschie-
bung. Der Spiegelladungsreduktionsfaktor fiir Dielektrika ergibt sich fiir Wasserstoff zu 0,08 bei
€=1,18. Linienverschiebung von der Gréfenordnung von 0,08- Sig‘fé/ =24 meV wiren zu erwarten.

'"Die Vorzeichen haben sich zwischen beiden Messungen geindert, Polarisator wurde um 180°
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Abbildung 6.15: Die Linienposition nach Ablation zeigt eine Abhingigkeit der
Linienposition. Es ist eine kleine Absenkung unterhalb von 220 mW zu erkennen.
Dargestellt ist jeweils der Mittelwert jeder einzelnen Filmpriparation.

gung der Linienposition. Die Ablation konnte also die zunehmenden Verschmutzung
bekannt aus vorausgehenden Messungen stoppen.

Mit der Abnahme der Polarisatorstellung geht eine Erhéhung der Energie der K-32-
Elektronen einher'® (s. Abb. 6.17).

Die Analysatorstellung variiert um geschétzte 0,1° (s. Abb 6.19). Diese Variation ist
nicht auf eine Dickenverdnderung zuriickzufiihren, da der Analysator kaum dicken-
abhéngig ist im Monolagenbereich. Verdnderungen in der Polarisatorstellung sind
denkbar im Zusammenhang mit einer Anderung der Einfallswinkel oder thermischen
Veranderungen der optischen Komponenten. Die Polarisatorstellung kann also kaum
genauer als die Variation der Analysatorstellung angegeben werden. Deshalb wird
die Variation der Analysatorstellung als Fehlerabschéitzung der Polarisatorstellung
verwendet.

Die Ellipsometriedaten wurden vor und nach der Messung aufgenommen. Die Verén-
derung des Polarisatorwertes wihrend der Messung gibt das Maf der Verschmutzung
des Substrats wihrend der Messung an. Wenn wéhrend der Messung viel Restgas
aufgefroren wire, wiirde das die Linienposition beeinflussen. Die Daten vom 24./25 4.
und aus dem Juni zeigen aber kein auferordentliches Dickenwachstum im Vergleich
zu den restlichen Daten.

gedreht.
18wenn man wieder die Juni-Messungen(magenta) separat betrachtet
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Abbildung 6.16: Die Polarisatorstellung in Abhingigkeit von der Laser-
leistung zeigt ebenfalls einen Trend. Insbesondere wenn man die Juni-Messungen
(Magenta) und die Messungen mit HV-Instabilititen(blau) separat betrachtet. Das Ver-
héltnis von Polarisatorstellung und Ablationsleistung bleibt unbeeintrichtigt von den
HV-Instabilitdten. Die besondere Stellung beider zueinander hingt damit zusammen,
dass das Substrat zu diesem Zeitpunkt am saubersten war (kleinste Polarisatorstellung)
und es damit unerheblich ist, wie stark die erneute Ablationsreinigungsleistung ist.

Ein Dickenwachstum mit Anderung des Polarisatorwinkels von ca. +0,2 ° (=2 ML
Krypton-Aquivalent, 2-3 ML H,), fand dank des guten Druckes sehr selten statt.
Die drei Filme mit den stdrksten Verschmutzung waren entweder nach einer Woche
Messzeit aufgenommen oder mit einem sehr niedrigen Startwert fiir die Polarisator-
stellung. Bei herrschendem Druck kann also nur ansatzweise und bei sehr langer
Messzeit von einer Woche von einer Verschmutzung des Substrates im Rahmen der
Messgenauigkeit der Ellipsometrie {iberhaupt gesprochen werden. Auswirkungen ei-
ner Substratverschmutzung durch ein fiir die Ellipsometrie nicht sichtbare Bedeckung
auf die Linienposition sind natiirlich moglich.

Messblock - Juni 2007 Die Messungen aus dem Juni liegen in der Linienposi-
tion sehr hoch, zeigen aber andererseits mit einem Polarisatorwinkel von 11,8° ein
méfig sauberes bis sauberes Substrat im Vergleich zu den restlichen Ablationsfilmen
an. Die Linienpositionen der Junimessungen kann nicht in Einklang mit den Ellip-
sometriedaten gebracht werden, d.h. es ist nicht wahrscheinlich, dass die Linienpo-
sitionsverschiebung auf ein verdndertes oder verschmutztes Substrat zuriickzufithren
ist.
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Abbildung 6.17: Die Linienposition und der Polarisatorwert sind hier gegen
die Zeit aufgetragen. Im Gegensatz zum Analysatorwert ist der Polarisatorsatorwert
auch auf sehr diinne Schichtdickenverinderung sensitiv. 0,12(1) Grad Unterschied ent-
spricht etwa einer Monolage Krypton [Vol89]. Die Polarisatorstellung nimmt im Laufe
der Zeit ab, was einem saubereren Substrat entsprechen wiirde. Zu Beriicksichtigen ist
hier noch, dass die sehr kleinen Polarisatorstellungen direkt nach dem Ersetzen des Mo-
torriemens auftraten, mit anschliefender Neujustierung des Quellschlittens. Bei diesen
Umbauarbeiten ist eine Krafteinwirkung auch auf den Optiktisch nicht zu umgehen.

Die hinzu hoheren Energien verschobene Linienposition in Juni kann nicht erschop-
fend geklart werden, da hier nicht genug Daten vorliegen. Die Messungen dienten
zur Uberpriifung, ob die Positionserniedrigung vom 26.4.07 von einer irreversiblen
Zerstorung des Substrats hervorgerufen sein kénnten. Dies ist nicht der Fall. Die
Polarisatorstartwerte stiitzen die Aussage.

In allen Betrachtungen zur Ellipsometrie und Ablationsleistungen stechen die Mes-
sungen aus dem Juni heraus. Sie zeigen trotz ihrer exponierten Position einen Pola-
risatorwert entsprechend eines méfig sauberen Substrats, wie es auch der Erwartung
entsprechen wiirde, wenn noch nicht viele Ablationsschiisse nach dem Kaltfahren oder
Heizen angewendet wurden. Sie erfuhren keine aufserordentlich hohe Laserablations-
leistung (<200 mW). Die vorliegenden Daten zeigen Indizien fiir eine HV-Instabilitét
(s. folgender Abschnitt). Andererseits ist eine Verdnderung der radialen Verteilung
der Zahlrate und ein anderes Transmissionsverhalten zu vermerken (s. Abschnitt
6.4.4), was mit Anderungen der Erdfeldkompensationsfelder'?, und/oder einer De-
justage der Quelle moglich wire (s. Abschn. Spektrometerabhéngigkeiten).

9Es wurde ein neues Netzteil eingesetzt.
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Abbildung 6.18: Die Polarisatorstellung in Abhéngigkeit von der Linienposi-
tion nach Ablation zeigt ebenfalls einen deutlichen Zusammenhang. Die "storenden”
Messwerte mit hohen Linienpositionen wurden 2 Monate spéter im Juni genommen und
weisen wieder auf die Dejustage der Quelle oder einen anderweitigen Grund an diesen
Messtagen hin. Messungenauigkeiten des Polarisatorwertes liegen bei 0,1°.

6.3.2.4 Absenkung der Energiemesswerte durch Instabilititen der Hoch-
spannung

Es gab an den letzten beiden Aprilmesstagen deutliche Ausreifser hin zu niedrigerer
Energie (blau in Abb. 6.12) im Anschluss an den Messblock mit stabiler Linienlage.
Diese versetzten Linienpositionen konnen in Zusammenhang mit der HV-Messung
gebracht werden. Zunéchst wird aber untersucht, ob es Hinweise an der Quelle gibt,
fiir die Besonderheit der Messungen an diesem Tag.

Die Messungen vom 26.4.07 fanden nach einer iiber Nacht laufenden Substratheizung
(T~ 55K ) statt. Ein solches Dauerheizen wurde zu keiner Zeit vorher angewendet.
Die Ellipsometriedaten zeigen aber nach der Ablation eine Polarisatorstellung, die
einem sehr sauberen Substrat entsprechen wiirde. Die Verdnderung des Polarisa-
torwinkels nach der Ablation war mit 0,02° weit kleiner als der Fehler. Auch die
Verschmutzungszunahme im Laufe der Messung lag mit 0,04° unterhalb des Fehlers
bei bewegter Quelle.

Die Messungen vom 26.4. weisen das sauberste Substrat dieses Messblocks aufgrund
ihrer Polarisatorstartwerte auf und dennoch eine Absenkung der Linienposition. Es
ist aber nicht richtig zu folgern, dass die Linienposition sich bei zu geringen Po-
larisatorstellungen hin zu niedrigeren Position verschiebt, die im vorangegangenen
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Abbildung 6.19: Die Linienposition und der Analysatorwert sind hier gegen
die Zeit aufgetragen. Der Analysatorwert ist fiir sehr diinne Schichtdickenverdnderung
kaum sensitiv. Die Variationen des Analysatorwertes sind also eher auf Verédnderungen
des Einfallswinkels (Dejustageproblem). Oder thermische Verdnderungen der optischen
Komponenten zuriickzufiihren.

Abschnitt erwihnte Wochenmessung zeigt ebenfalls ein Polarisatorwert von 11,52°.
Die sehr starke Absenkung der Elektronenenergie am 26.4. ist nicht in den Ellipso-
metriedaten wiederzufinden.

Das Spektrometervakuum war wihrend der Nacht vor den Messungen an das Quell-
vakuum angeschlossen. Das aufgefrorene Ar-Restgasgemisch?’, das sich zuvor im
Substratbereich befand, wurde versehentlich ins Spektrometer hineingeheizt. Die
Druckerh6hung dort kann aber kaum zu einer messbaren Verdnderung der Austritts-
arbeit der Retardierungselektroden auf Raumtemperatur gefithrt haben. Auch lieff
sich ein solches Szenario nicht im Juni 2007 nachstellen, wohl aber eine wenn auch
deutlich geringere Erniedrigung der Linienposition durch ldngeres Heizen des Sub-
strats auf 55 K.

Auch Preplating-Filme von mehreren ML am gleichen Tag zeigten eine gleichsam
verschobene Linienposition.

Abweichungen aufgrund der elektromagnetischen Konfiguration des Spektrometers
sind ebenfalls denkbar. Allerdings wich das Magnetfeld im Labor in der N#he der
Analysierebene nur um 7 mG von vorigen Messungen ab. Auch das messbare Vakuum
im Kryobereich der Quelle war unverdndert.

207wischenzeitlich wurde mit Argon als Preplatingmaterial gearbeitet.
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Abbildung 6.20: Linienposition in Abhéingigkeit von der Verdnderung des
Polarisatorwinkel vor und nach der Messung 7zeigt den Grad der Verschmut-
zung durch Restgas und 83™Kr an. Die Filme mit sehr hoher(Juni) und sehr niedri-
ger(24./25.4) Elektronenenergie zeigen kein exponiertes Dickenwachstum wihrend der
Messung.

Die Absenkung von insgesamt einem halben Volt ldsst sich auch nicht mit Dejustage
erkldren, der gesamte Potentialdurchhang in der Analysierebene hat nur 371 mV. Da
die Daten aus Segment 1 des Detektors ausgewertet wurden, beschrinkt dies den
Potentialdruchgriff weiter auf 108 mV bei zentriertem Detektor.

Der Gaussanteil des Linienfits ist weder auferordentlich grofs noch klein.

Trigt man aber die Spannungswerte auf, die der Spannungsteiler im Verlauf der
gesamten Messphase bei jeweils gleichem Befehl an die Spannungsversorgung gemes-
sen hatte - hier wurde willkiirlich 17827000 mV gewdhlt - so zeigt sich ein auffilliges
Verhalten (s. Abb. 6.21). Zu sehen sein sollte hier lediglich die Stabilitdt der
Spannungsversorgung. Einschaltvorgénge bzw. Wechsel des HV-Bereich fithren wie
erwartet zu Schwankung in den Messwerten. Von rigiden Regimewechseln einmal ab-
gesehen, zeigt sich hier die Reproduzierbarkeit der Spannungsversorgung, die auch
nach Herstellerangaben bei 10ppm (= 200mV) liegt. Im Laufe der Zeit stabilisieren
sich die groben Abweichungen bedingt durch Spriinge im 10 kV Bereich, wihrend der
Linienscans, die im gleichen HV-Bereich bleiben. Diese Schwankungen sind erwartet
und stellen als solches kein Problem fiir die Messung der 83™Kr-Linie dar, weil der
Spannungsteiler diese Abweichungen mit 1 ppm Genauigkeit detektiert und diese
Spannungsteilerwerte zur Analyse verwendet werden.
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Abbildung 6.21: HV-Instabilitdten sind in den Messungen vom letzten April-
tag aufgetreten. Aufgetragen ist der mit dem Spannungsteiler/Voltmeter gemessene
Wert, bei jeweils demselben Spannungsversorgungsbefehl 717827000”. Wihrend sich im
Vorfeld zwar grobere Schwankungen der Spannungsversorgung zeigten, die vom Span-
nungsteiler gemessen wurden und damit nicht zu einer Verschiebung der Linienposition
fiihrten, so waren diese Verschiebungen aber immer mit dem Trend der Stabilisierung
versehen. Grobe Schwankungen waren Effekte von Wechseln des HV-Bereichs oder von
Abschaltvorgingen. Am letzten Aprilmesstag liegt aber ein anderes Verhalten vor. Die
HV scheint sich zunehmend zu destabilisieren und bewegt sich insgesamt um etwa 20-30
ppm versetzt. Die 10 V-Kalibration des Voltmeters ist an dieser Stelle nicht miteinge-
rechnet.

Am letzten Apriltag verhélt es sich nun anders. Das Niveau ist zu Beginn um etwa
20-30 ppm am Fluke Voltmeter verschoben und destabilisiert sich im Laufe der Zeit
zunehmend. Umgerechnet auf den K-Linienbereich bedeutet das einen Versatz von
etwa 400 meV.

Auf Seiten der Spannungsversorgung wurde besondere Aufmerksamkeit daraufge-
setzt, dass keine starken Einlaufverhalten dominieren. Die Spannungsversorgung
wurde bereits am Abend vor den Messungen auf den 18 keV-Bereich gestellt. Es
sollten also keine Spannungsspriinge von mehr als 10 ppm zu sehen sein, da ja der
Spannungswert nicht grob verstellt wird. Wahrend den einzelnen Scans wird dieser
Wert zwar stédndig umgesetzt aber nicht aus dem Spannungsbereich heraus. Aus
den Messungen im Mai 2006 ist bekannt, dass ein rigider Wechsel zwischen den
Spannungsbereichen Spriinge von 100 mV in den Spannungswerten hervorruft. Die
Verénderung der Spannungswerte um 20-30 ppm wie in Abb. 6.21 sind also zu grofs
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fiir die Herstellerangaben und Erfahrungswerte des HCP - Netzteils.

Die 10V-Kalibration des Flukevoltmeters durchgefiihrt nach der Vorgabe beschrieben
in [Thu08| ergab keine auferordentlichen Abweichungen. Selbst die Schwankungen,
die im wesentlichen aus der Temperaturabhéngigkeit des Flukevoltmeters hervorge-
hen, beliefen sich iiber 300 Tage im Jahr 2006 nur auf etwa 2 ppm.

Moglich wiren noch eine Lockerung der Erdungs- und Potentialkabel der Quelleinheit
bzw. der Spektrometererde oder auch der Erdverbindung zwischen Spannungsteiler
und Voltmeter. Unter der Bedingung, dass das Erdpotential der Messung nicht
genau definiert ist, wiirde der Spannungsteiler falsche Spannungen ans Voltmeter
liefern. Wenn die Konversionselektronenenergien gleichzeitig selbst nicht schwanken,
so wiirden sie gerade den Sprung der Teilerspannung mitmachen. Es ist plausibler
anzunehmen, dass die Spannungsauslese Irregularititen zeigt, als davon auszugehen,
dass sowohl Spannungsversorgung und die Konversionselektronenenergie gleichzei-
tig einen Sprung machen. Es wird an dieser Stelle deutlich, dass eine erschopfende
Spannungskontrolle nicht ohne Redundanzen auskommt. Mit einer parallelen Span-
nungsiiberwachungsmessung mit einem zweiten Quelltypus, lieffen sich Zweifel an
einem Messfehler der Spannung weiter verhérten oder widerlegen.

Als weiteren Hinweis auf Irregularititen der HV-Versorgung oder -auslese, kénnen
die Spannungsmesswerte von vor der Messung der Zahlrate (U;y;) und nach der
Messung der Zahlrate (Ug;y,) (s. a. 6.2.1) hinzugezogen werden. Beide Messwerte
sollten im reguldren Messbetrieb kaum voneinander abweichen. Dies ist aber in
diesem Messzeitraum nicht der Fall. Die Abweichungen der Spannung von vor zu
nach der Messung schwanken deutlich verstiarkt (s. Abb. 6.22). Die aufgetragenen
Daten gehdren zu einer Messung eines Films mit Krypton als Preplating, der im
Anschluss an die Ablationsfilme am 26.4.07 aufgenommen wurde. Die Linienposition
dieser Filme ist gleichsam verschoben. Die Abweichungen kénnen nicht das Gros
der Verschiebung erkldren, sie weisen aber sehr wohl auf eine Unregelméfigkeit der
Hochspannung hin.

Ein dhnliches Verhalten konnte auch in den Daten vom Mai 2006 und anderen Quell-
praparationsmethoden entdeckt werden: Spriinge der Linienposition um 200 meV
hinzu positiveren Energien als auch 100 meV hinzu niedrigeren Energien im Gleich-
takt mit Spriingen in der Spannungsauslese (s. a. Abb. 6.36).

An dieser Stelle zeigt sich, dass die kondensierte 33 Kr-Quelle bzw. jede andere kon-
tinuierlich gemessene Eichquelle hinreichender Kurzzeitstabilitdt nicht nur wichtig
sein kann, um die Langzeitdriften des Spannungsteilers auszumessen, sondern auch
im Kurzzeitfenster eine unabhéngige Kontrolle wichtig und méglich ist. Schwankun-
gen, die unter den optimal abgeschirmten und kontaktierten Bedingungen im PTB-
Kalibrationslabor nicht auftreten konnen, sind im “normalen” Labor ohne weitere
Vorsicht gut moglich. Diese Daten zeigen allerdings auch, dass eine Messung einer
Kalibrationsquelle am Hauptspektrometer sich von denen einer Messung am Mo-
nitorspektrometer in Abhéngigkeit von induzierten Potentialen auf den Erdleitern
unterscheiden konnte. Eine Spannungskontrolle am Hauptspektrometer ist zusétz-
lich notig.
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Abbildung 6.22: HV-Instabilitdten, d.h. die Abweichungen zwischen vor der Mes-
sung und nach der Messung sind hier fiir zwei Linienscans aufgetragen: einen aus dem
zeitlichen Bereich als die Linienposition ebenfalls stabil war, und einen aus dem Bereich
mit niedriger Linienposition.

6.3.2.5 Fazit zu den Filmen mit Ablationsreinigung

Filme mit kondensiertem 83"Kr auf HOPG konnen so pripariert werden, dass die
Energie der 32-K-Konversionselektronen auf 17 meV von Film zu Film stabil bleibt.
Dazu miissen eine Reihe von Bedingungen erfiillt sein.

e Minimierung der HV-Bereichswechsel

Die Hochspannung sollte stabil im Messbereich eingeregelt sein, sodass starke
Wechsel des HV-Bereichs keine Irregularitdten hervorrufen kénnen. Eine Kon-
trolle moglicher Spannungsauslesefehler ist nur dann ansatzweise moglich, wenn
die Spannungsversorgung nicht mehr von ihrem FEinlaufverhalten dominiert ist.

Uberwachung der Abweichungen der Spannungsmesswerte

Die Spannungswerte von vor der Zahlratenbestimmung zu nach der Zé#hlra-
tenbestimmung sollten keine grofen Abweichungen voneinander aufzeigen (s.
Abb. 6.22 ). Durch eine kontinuierliche Spannungsauslese kann diese Kontroll-
moglichkeit noch weiter verfeinert werden

Polarisatormesswerte.
Die Ellipsometriemesswerte fiir die Polarisatorstellung vor der Messung sollten
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Abbildung 6.23: HV-Instabilitdten zeigen sich klar fiir die am 26. April gemes-
senen stark verschobenen Linienpositionen (blau). Es zeigt sich aber auch, dass die
eine vorhergehende weniger abgesenkten Linienposition andere Griinde hatte. Die Juni
Messungen (Magenta) liegen ebenfalls auf der Achse, die durch die Aprilmessungen
angedeutet werden. Eine eindeutige Zuweisung in diesem Fall ist aber nicht moglich.

sich nicht um mehr als 0,3° voneinander unterscheiden. Damit ist eine gleich-
bleibende Reinheit des Substrats und damit eine Stabilitdt der Linienposition
aufgrund von Restgas auf etwa 24 meV eingeschrinkt. Das bedeutet auch, dass
vor der ersten Messung das Substrat mit Ablationsschiissen gereinigt werden
muss, um verbleibende Restgasbedeckungen sicher zu 16sen.

e Temperaturstabilisierung
Die Temperaturen von Substrat, Kapillare und Kiihlkappe waren wihrend der
vorgestellten Messungen mit stabiler Linienposition stabil. Die Ablationsreini-
gung minimierte das erwarmte Volumen. Damit wird die Menge an Restgas in
dem Halbraum iiber dem Substrat reduziert.

e Substrattemperatur
Die Substrattemperatur lag bei den vorgestellten Messungen bei 26-27 K. Die-
ser Wert sollte nicht unterschritten werden, wie im folgenden Abschnitt erldu-
tert wird.

e Justage der Quelle
Die Justage der Quelle muss bei kleinem Quelldurchmesser exakt reprodu-
zierbar sein, sonst treten Verschiebungen der Linienpositionen aufgrund des
Potentialdurchgriffes im Spektrometer auf (s. Abschnitt 6.4.1).
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e Erdfeldkompensationsfelder
Die eingesetzten Erdfeldkompensationsfelder wurden im Verlauf dieser Messun-
gen zur Ablation nicht variiert. Eine Anderung der Erdfeldkompensation, bzw.
starke Fluktuationen des Erdmagnetfeldes kdnnen die Linienposition ebenfalls
beeinflussen (s. Abschnitt 6.4.2). Dazu ist es angebracht, das Magnetfeld in
der Spektrometerumgebung kontinuierlich zu iiberwachen.

e Transmissionsverhalten
Nur Filme mit identischem Transmissionsverhalten kénnen sinnvoll miteinan-
der verglichen werden. (s. Abschnitt 6.4.1.1). Treten verzogerte Transmis-
sionen der Elektronen auf, ist das ein Hinweis auf Dejustage, Anderung Erd-
magnetfeldes, oder zunehmende Energieverluste aufgrund von Streuungen, die
dann auftreten, wenn eine hinreichend dicke Schicht von Restgas auf die 83mKr-
Atome aufkondensiert wurden.
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6.3.3 Reinigung mit Substratheizer

Fiir eine Reihe von Messungen wurde ein TVO-Widerstandsheizer zur Reinigung
des Substrats von 83™Kr verwendet. Dies stellt eine einfache und kostengiinstige
Alternative zur aufwendigen Ablationsreinigung des Substrats dar. Leider konnte
mit dem Substratheizer alleine nicht die Stabilitdt wie mit Ablationsreinigungen
erreicht werden.

6.3.3.1 Desorbtionsverhalten von 833™Kr auf HOPG unter den Messbe-
dingungen

Die Kenntnis des Desorbtionsverhaltens von 83™Kr von dem HOPG-Substrat im
gegebenen Druck- und Temperaturbereich ist notig, um einerseits eine Substrattem-
peratur als sinnvollen Arbeitspunkt wihlen zu kénnen, andererseits um zu wissen,
bei welcher Substrattemperatur kein Krypton mehr auf den Substrat sein sollte.
Deshalb wurde das Desorptionsverhalten von ®3Kr von dem HOPG-Substrat nach
seiner Temperaturabhéingigkeit in einer kleinen Messeinheit vorerst iiberpriift. Aus-
serhalb der kalten Substrathauben lag ein Druck von ca. 1-107? mbar vor. Zunichst
wurde die Kapillarheizung ausgeschaltet, um den weiteren 33 Kr-Zulauf zu reduzie-
ren, dann die Substratheizung im 10 Minutentakt erhoht. Die Zahlrate wurde etwa
5 Min. nach der jeweiligen Heizleistungserhohung gemessen, als eine Stabilisierung
der Temperatur erreicht war (s. Abb. 6.24). Diese Messung bildet die Grundlage
fiir die gewihlte Temperatur des Substrats withrend der Messungen?!, die recht hoch
liegen sollte, um nicht unnotig Restgas aufzufrieren, bei der aber noch nicht zuviel
83mKr desorbiert, was die Zihlrate weiter verringern wiirde. Die Einstellung des
zweiten aufgetragenen Punktes bei 27 K wurde im folgenden als Arbeitspunkt be-
nutzt. Zur Reinigung wurde 2007 die Heizleistung des letzten aufgetragenen Punktes
verwendet?2. Die Zihlrate war hier auf 1 % der maximalen Zihlrate gesunken. Die
Sublimationstemperatur von Krypton bei einem Druck 1076 mbar liegt bei 42 K
(|[Mei01], [Cra77]). Dieses Verhalten ist auch in Abb. 6.24 zu sehen und bestétigt
die Temperaturkalibration des Substratsensors.

Der Widerstandsheizer wurde mit thermisch-leitendem, aber elektrische isolierenden
Epoxydkleber (Epo-Tek E20) in den Edelstahlteil des Substrathalters bei etwa 70-
90°C eingeklebt. Die Messung der Temperatur fand mit einem weiteren kalibrierten
ebenfalls eingeklebten TVO-Widerstand?? statt.

2! Auch wihrend der Filme, fiir die das Substrat zuvor mittels Ablation gereinigt wurde wie auch
bei Preplatingfilmen.

222006 wurde auch bis zu 100 K geheizt

?3Die Kalibration hat in ihrer Genauigkeit sehr wahrscheinlich eingebiifit, da auch dieser Sensor
eingeklebt wurde. Des weiteren wurde der Sensor nicht mit exakt 10 4A wie es in der Kalibrations-
tabelle angegeben war, betrieben, was zu einem Offset von etwa -2 K fithrte, um den das Substrat
fiir kalter gemessen wurde als es bei genau 10 pA anzeigen wiirde.
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Abbildung 6.24: Dargestellt ist das Desorbtionsverhalten von 83" Kr auf HOPG
in Abhingigkeit von der Substrattemperatur bei etwa 1 -10~° mbar. Bei etwa 27 K ist
noch das Gros der Zahlrate erhalten. Dieser Wert wurde als Arbeitspunkt gesetzt. Bei
55 K wurde das Substrat bei den Messungen in 2007 von ®3™Kr gereinigt.

6.3.3.2 Beschreibung einer ”Standardreinigung” mit dem Substratheizer

2007 wurde das Substrat mit ca. 700 mW geheizt, bis sich die Substrattemperatur
nach ca. 10 Min. auf etwa 55 K stabilisiert hatte. Wenn Krypton auf dem Substrat
vor der Reinigung ausreichend vorhanden war, so konnte der Reinigungsprozess auch
mittels der schnell steigenden Intensitit des Ellipsometriesignals beobachtet werden.
Nach wenigen Minuten wurde die Heizung wieder auf 80 mW heruntergeregelt. Mit
dieser Heizleistung wurde eine Temperatur von 26-27 K am Substrathalter nachge-
wiesen, bei der die 83™Kr-Filme dann kondensiert und gemessen wurden. 2006 wur-
den auch hohere Heizleistungen zur Reinigung eingesetzt, die die Substrattemperatur
auf iiber 100 K brachten. Die Substrattemperatur wihrend der Kryptonmessungen
lag zu Beginn der Messphase 2006 bei 15-20 K.

Der 83"Kr-Einlass wurde gestartet, nachdem das Substrat wieder auf mindestens
30 K heruntergekiihlt war?*.

2Die Temperatur am %™ Kr kann zu diesem Zeitpunkt noch leicht hoher gelegen haben, da der
Sensor im Edelstahlteil eingelebt war und nicht direkt an der Graphitoberfliche messen kann.
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6.3.3.3 Stabilitdt der Linie nach Substratreinigung mittels Heizers

Stabilitit der Linie nach Substratreinigung mittels Heizers - 1,35 eV Auf-
16sung 02/2006: Dieser Messblock stellt den ersten mit der kondensierten 3™ Kr-
Quelle am Mainzer Neutrinomassenspektrometer dar. Zunichst wurde das 83™Kr
nur vor den Aufnahmen der Linienspektren aufgefroren. Wéhrend der Aufnahmen
blieb das Ventil zum Rb-Behilter geschlossen. Dadurch ist die Statistik der einzel-
nen Messungen im Vergleich zu den Quellen mit kontinuierlichem Auffrieren deutlich
reduziert. Bei diesem Messblock wurde die Kapillarheizung fiir jeden 83 Kr-Einlass
ein- und wéhrend der Messungen wieder ausgeschaltet. Das Substrat wurde auf
Temperaturen von etwa 95 K zur Reinigung gebracht. Der hichste Druck bei frisch
eingeschalteten Heizungen lag um die 7-8 -10~® mbar und fiel um etwa eine Groken-
ordnung wihrend der Messung.
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Abbildung 6.25: Die Linienposition in der Messphase 1 in 2006 (1,35 eV
Auflésung bei 17,8 keV) zeigt scheinbar zwei Elektronenergiebénder, die nicht in
zeitlichem Zusammenhang stehen. In dieser Darstellung finden sich die Mittelwerte der
einzelnen Scans zu je einer Quellpraparation(Ekin prepi) sowie die Standardabweichun-

gen (UEkin,prep ) -

Es ergibt sich eine Streuung von og,,., =75 meV der Positionen der einzelnen Filme
zueinander. Diese Aufspaltung in hoher oder niederenergetischer, ist unabhéngig von
den Ellipsometriestart- oder endwerten, der Verschmutzung wihrend der Messung
abzulesen aus der Verdnderung des Polarisatorwinkels von vor zu nach der Mes-
sung, dem Druck im Kryobereich, der Kapillartemperatur oder ob mit He gespiilt
wurde oder nicht. Man sieht lediglich einen relativ starken Grad der Verschmut-
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zung bei dem letzten Film im Verlauf der Messung. Es zeigte sich allerdings eine
Substrattemperaturabhéngigkeit der Linienposition (s. Abb. 6.26), die sich gut
mit Kondensation von Hy in Verbindung bringen lisst. Bei 1072 mbar friert Hy
ab einer Temperatur von 15 K auf. Im Vergleich zu spateren Messpunkten miis-
sen hier die héchsten Linienpositionen bei der héchsten Substrattemperatur gewahlt
werden, da spédter bei hoheren Substrattemperaturen gemessen wurde, wo die Hs-
Kondensation unterdriickt ist. Ein konstantes Anheben der Substrattemperatur kurz
unter die Desorbtionsschwelle von 83 Kr ist positionsstabilisierend. Die theoretische
Ho-Kondensation als Funktion der Temperatur ergibt sich im Monolagenbereich nach
der Langmuir-Adsorbtionsisotherme und im Falle der Adsorbtion vieler Lagen nach
der Brunauer-Emmett-Teller-Isotherme [Wu89].
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Abbildung 6.26: Die Linienposition in der Messphase 1 bei 1,35 eV Aufl6-
sung zeigt eine Abhangigkeit von der Substrattemperatur beim Auffrieren. Der Sprung
liegt um die 15 K. Diese Temperatur ermdglicht das Auffrieren von Hy. Eine geringe
Belegung mit Hy hat eine Verringerung der Austrittsarbeit zur Folge, ist aber noch
nicht sichtbar fiir die Ellipsometriedaten.

Die angegebene Linienposition wurde mit einer festen Linienbreite von 2,81 eV an-
gefittet, welches dem Mittelwert der Linienbreite bei freiem Fit bei dieser Auflésung
entspricht. Die Linienbreite wird im Vergleich zu den Messungen 2007 also um 110
meV {iberschitzt. Die Linienposition erhélt dadurch nach Abb. 6.9 eine Verschie-
bung von -13 meV. Im Langzeitvergleich wiirde damit die Liniendrift um diesen Wert
kiinstlich verringert.
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Anzahl der Filme | Anzahl der Scans

3 6
Ekin,meth: <Ekin,fit>: O Ekin,meth - max. Beitrag
Position mitt]l. Fehler Streuung um die der Heizung

eines Scans(Schwankung) | Position Egiy, metn, d. Filme

17826,422(17) eV | 43(6) meV 23 meV <14 meV*®

“Bei 23 meV resultierender Schwankung bestehen bei 6 Scans & 43 meV Genauigkeit zu 18 meV
statistische Schwankung und 14 meV Schwankungen anderer Ursache.

Fiir 17826,422 €V ergibt sich fiir einen Konstantenfit ein nichtreduziertes y2=1,29,
welches eine Wahrscheinlichkeit von 53 % hat.
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Stabilitit der Linie nach Substratreinigung mittels Heizers - 0,68 eV Auf-
l6sung 02/2006: Die nun gewihlte Auflosung von 0,68 €V iiberstrapaziert das
Spektrometer leicht. Friih einsetzende Transmissionsverluste lassen die Fits nur mit
sehr knappem unteren Energieauswertelimit von 17823 eV zu (s. Abb. 6.27). Den-
noch lasst sich der Effekt aus der vorausgehenden Messphase wiederfinden: eine
Abhéngigkeit von der Substrattemperatur (s. Abb. 6.29).
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Abbildung 6.27: Die Erhohung der Auflésung von 1,35 €V auf 0,68 €V bei
17,8 keV verdndert das aufgenommene Spektrum. Zur Illustration sind hier zwei Spek-
trumsaufnahmen gezeigt, wovon eine bei 1,35 eV Auflésung und eine bei 0,68 eV Auf-
16sung gemacht wurde. Es zeigt sich eine Zunahme an Transmissionsverlusten durch
die gesteigerte Auflésung. Zur Minimierung des Einflusses auf die Linienposition wurde
das Auswertefenster fiir die 0,68 eV Messungen auf 17823 eV gesetzt.

Die Temperaturangaben in dieser Messperiode sind ungenauer, da zwar teils konti-
nuierlich aufgefroren wurde, die Temperatur aber nicht kontinuierlich mitgeschrie-
ben wurde. Die angegebenen Temperaturwerte kénnen sich also wiahrend der Mes-
sung weiter verindert haben. Die geheizten Filme lagen bei Substrattemperatu-
ren knapp unter 30 K. Thre Elektronenenergien haben eine mittlere Energie von
17826,450(16;55) eV (s. Abb. 6.28)%5, was noch vertriiglich mit den Messungen bei
moderaterer Auflosung (=17826,422(17;43) V) ist.

Die Daten wurden mit einer festen Breite von 2,85 eV gefittet. Eine kiinstliche
Verringerung der Position um 20 meV kann angenommen werden. Es werden nur die
Filme mit Substrattemperaturen tiber 20 K ein.

%5 (Fehler des gewichteten Mittelwerts, Fehler eines Scans)
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Abbildung 6.28: Die Linienposition in der Messphase 1 bei 0,68 eV Auf-
16sung zeigt wie auch schon die vorausgehenden Messungen bei 1,35 ¢V Auflésung
eine starke Streuung. Diesem ist nun aber auch andeutungsweise eine zeitliche Drift
iiberlagert hin zu niedrigeren Energien.

Anzahl der Filme

Anzahl der Scans

eines Scans(Schwankung)

Position Egip mern d. Filme

3 12
Ekin,meth: <Ekin,fit>: O Ekin,meth - max. Beitrag
Position mitt]l. Fehler Streuung um die der Heizung

17826,450(16) eV

55(6) meV

49 meV

<46 meV

Fiir 17826,450 eV ergibt sich fiir einen Konstantenfit ein nichtreduziertes y2>=6,18,
welches nur eine Wahrscheinlichkeit von 5 % hat.
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Abbildung 6.29: Die Linienposition in der Messphase 1 in 2006 bei 0,68
eV Auflésung zeigt wieder eine deutliche Abhéngigkeit von der Substrattemperatur.
Ein zusétzliches Heizen des Substrats fithrt zu einer Stabilisation der Linie bei hoheren
Energien. Der Messwert bei 13 K kommt von einem Film mit kontinuierlichem Auf-
frieren, wobei nach einigen Stunden der Temperaturwert notiert wurde. Es ist also gut
moglich, das zu Beginn der Messung, als eine grofse Anfangsmenge Krypton vorlag, die
Temperatur wiarmer war. Die starke Schwankung zeigt die Instabilitdt der Linienlage
auf wahrscheinlich rauher, wachsender Ho-Unterlage, wie sie bei Temperaturen unter
15 K zu erwarten ist. Der Messwert bei 29 K stellt einen Film nach ersten Prepla-
ting Versuchen bei 50 K dar. Bei dieser Temperatur bleibt Krypton noch nicht haften,
deshalb wurde der Film als ein Film ohne Zwischenschicht gewertet.

Stabilitidt der Linie nach Substratreinigung mittels Heizers - 0,9 eV Auf-
16sung - 02-03/2006: Es gab eine abschliefende sehr kurze Messphase bei 0,9 eV
Auflosung bevor das Spektrometer modifiziert wurde. Die Scans waren grofitenteils
sehr kurz und in groben Schritten von 1 eV gehalten. Wihrend eine Temperatur
oberhalb von 25 K eingestellt wurde, war der Substratheizer in dieser Zeit allerdings
nicht mehr voll funktionsfahig, d.h. eine Temperatur von 95 K konnte nicht mehr
erreicht werden. Fits unter gleichen Bedingungen ergeben ein schlechteres x2. Die
mittlere Linienposition belauft sich auf 17826,327(10;48)eV (s. Abb. 6.30), was nicht
mehr vertriglich ist mit den vorausgehenden Messphasen.

Bei diesen Messwerten muss man aber die Beobachtungen der Ellipsometriestart-
werte hinzuziehen. Es wurde im Verlauf des Februars eine zunehmende Verdnderung
des Substrats festgestellt wie schon in [Thu08] und [Hil07] berichtet. Die Elektronen-
energie sinkt im Laufe der Zeit von 1 1/2 Monaten, wihrend die Verdnderung der
Polarisatorstellung demgegeniiber ansteigt, also auf eine Verschmutzung des Sub-
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Abbildung 6.30: Die Linienposition in der Messphase 1 bei 0,9 €V Auflésung
liegt im Mittel nur bei 17826,327(10;48) eV. Insbesondere der letzte Messpunkt liegt
deutlich bei niedrigerer Energie.

strats hinweist. Es muss also angenommen werden, dass eine Restgaskomponente
im groferen Zeitfenster zu einer Reduzierung der Elektronenenergie fiihrte. Die ver-
antwortliche Restgaskomponente 16st sich nicht bei Temperaturen bis 100 K. Ein
moglicher Kandidat wire HoO, welches sich erst in der Nihe der Raumtemperatur
l6sen kann. Diese These wird gestiitzt von der Tatsache, dass direkt nach Mess-
beginn der folgenden Messphase, nachdem die Apparatur Raumtemperatur fiir eine
geraume Weile erlangt hatte, die Linienposition sich wieder an altbekannter "hoher”
Position befand (s. Abschnitt 6.3.3.3).

Anzahl der Filme

Anzahl der Scans

eines Scans(Schwankung)

Position Egip mern d. Filme

3 23
Ekin,meth: <Ekin,fit>: O Ekin,meth - max. Beitrag
Position mittl. Fehler Streuung um die der Heizung

17826,327(10) eV

48(2) meV

44 meV

<43 meV

Fiir 17826,327 €V ergibt sich ein nichtreduziertes x2=13,9 fiir einen Konstantenfit,
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welches nur eine Wahrscheinlichkeit von 0,1% hat. Eine zusétzliche Schwankung von
20 meV hebt die Wahrscheinlichkeit fiir den x? iiber 5%.

Uberblick Messphase Winter 2006: Betrachtet man die erste Messphase im
Winter 2006, so fillt auf, dass die Ellipsometriewerte, die bei frisch gereinigtem
Substrat aufgenommen wurden, nicht konstant waren (s. Abb. 6.32). Vielmehr
zeigt sich eine stetige Abnahme des Polarisatorwertes, was in dieser Messphase der
Zunahme eines Belages auf dem Substrat entspricht. Nimmt man die Messdaten zur
Linienposition der K-32-konversionselektronen mit hinzu, so fillt ein Absinken der
Linienposition mit der Zeit auf (s. Abb. 6.31).

Linienposition und Substratverschmutzung sind korreliert (s. Abb. 6.33). Hat sich
der Polarisatorstartwert zu stark gedndert, so dndert sich ebenfalls die Linienposition.

Beschréankt man also die Messungen auf solche mit einer Polarisatorstellung von
grofer als 340,2° und einer Substrattemperatur von mehr als 17 K, dann ergibt sich
ein Mittelwert von 17826,437(11;51) eV fiir die Messungen vom Februar 2006. Nach
zwei Wochen ist also bei einem Druck von mehreren 10~? mbar und kurzzeitig bis zu
einer Grofenordnung mehr das Substrat zu stark verschmutzt und muss neu gereinigt
werden, beispielsweise durch Ausschalten des Kaltkopfes und stérkerem Heizen des
Substrats oder durch Ablation.

17.826550 ———— e e e e 3415
Position ———+—
Polarisator ———
17.826500
I J[ Jﬁ i % 13 o
> 17.826450 ©
[0} - O
= A c
£ £
- 17.826400  + Q
je] c
= I { 13405 £
8 17.826350 | | : J[ S
c I
2 %)
| a
- 17.826300 | ©
I % 1340 &
17.826250 -
17.826200 S S S S S 339.5
25/01 01/02 08/02 15/02 22/02 29/02 07/03

Zeit

Abbildung 6.31: Dargestellt sind die Ellipsometriewerte und Linienposi-
tionen gegen die Zeit von allem Heizergereinigten Filmen aus der ersten Messphase
01-03/2006. Linienposition und Polarisatorwinkel weisen starke Verdnderungen auf.
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Abbildung 6.32: Die Ellipsometriewerte bei “sauberem” Substrat [Hil07] wei-
sen das Substrat als gar nicht so sauber wie erwartet aus. Jedem Messpunkt muss etwa
ein Fehler fiir die Absolutposition von 0,1° hinzugegeben werden. Man sieht, dass die
Fehlfunktion des Heizers keinen Einfluss auf den Trend der Messwerte hat. Das Hei-
zen auf 100 K reicht also auch nicht aus, um die zunehmende Substratverdnderung zu

stoppen.

Anzahl der Filme | Anzahl der Scans

6 18
Ekin,meth: (Ekin, fit): O Bpin,meth max. Beitrag
Position mitt]l. Fehler Streuung um die der Heizung

eines Scans(Schwankung)

Position Eg;p metn d. Filme

17826,437(11) eV

51 meV

33 meV

<31 meV

Fiir 17826,437 €V ergibt sich ein nichtreduziertes y2=8,35 fiir einen Konstantenfit,
welches nur eine Wahrscheinlichkeit von 14% hat.
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Abbildung 6.33: Aufgetragen sind die Linienpositionen gegen die Polarisa-
torstartwerte von den Messungen der ersten Messphase Jan-Mérz 2006, wobei hier
die Filme mit niedriger Substrattemperatur ausgespart wurden. Verschmutzung des
Substrats und Linienposition im Laufe von 1 1/2 Monaten sind klar korreliert.

Stabilitit der Linie nach Substratreingung mittels Heizers - 0,9eV Auf-
l6sung - 05/2006: In dieser Messphase wurde mit einem schlechten Druck im
Detektorvakuum gemessen. Ein Druck von 10~% mbar im Detektorvakuum?® konnte
nicht unterschritten werden. Das bedeutete eine Verschlechterung des Vakuums im
Spektrometer um ca. eine Gréfenordnung auf den unteren 10~ mbar Bereich. Am
Quellvakuum lag ein Druck von 6-7 -10~% mbar vor, der durchaus noch vergleichbar
war mit den Bedingungen im Februar dank der Pumpleistung des Spektrometer-
tanks. Zusétzlich konnte in dieser Messphase der Substratheizer das Substrat nicht
mehr auf die nétigen 50 K bringen, um die 83™Kr-Aktivitit zu entfernen. Folglich
wurden wenige Filme mit langer Messzeit bearbeitet. Auch wurde nach der ver-
missten Zahlrate gesucht [Hil07], [Smo08]. Als einzige Reinigungsmethode wurde ein
Ausschalten des Kaltkopfes iiber die Wochenenden praktiziert?” .

In Abb. 6.35 sieht man die Messungen der heizergereinigten Filme aus dem Mai 2006.
Zunichst 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 Messwerte
bei einer Auflosung von 1,35 €V und 0,68 eV, entspricht nominell der erwarteten

69 GroRenordnungen schlechter als zuvor

>"Die Dauer eines Wochenendes reicht aber nicht aus, um die Temperatur des Substrats ohne
weitere Heizung sicher iiber den Gefrierpunkt zu heben, weshalb der Verbleib von H>O nicht geklért
werden kann.
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Abbildung 6.34: Die Linienposition unter schlechten Vakuumbedingungen
zeigt besonders starke Schwankungen. Zun#chst beginnt die Elektronenenergie bei be-
kannt hohem Wert 17826,396 eV. Vor dem n#chsten Messpunkt wurde das Substrat
auf 15 K abgekiihlt und schlechtem Druck im Spektrometer ausgesetzt zur Suche nach
Zéhlrate. Zusétzlich wurde kurze Zeit zuvor die Kapillare auf 73 K hochgeheizt, nach-
dem sie die Nacht zuvor bei 55 K gestanden und 83™Kr und Restgas sich dort hat
sammeln kénnen. Die Reaktion der Elektronenenergie ist drastisch. Eine Verschiebung
um 278 meV hin zu niedrigerer Energie. Zwei Filme fallen aufgrund ihrer starken Stan-
dardabweichung auf. Ein Hub dieser Grofse ist auch aus den Februarmessungen bei
nichtgeheiztem und geheiztem Substrat bekannt (s. Abb. 6.29).

Drift der HV-Messung von -30 meV (0,6 ppm iiber 2,5 Monate). Aus diesen Mes-
sungen und den vorgestellten Auswahlkriterien wiirde man ein Driftverhalten von
0,9(7)ppm/Monat angeben.

Diese Messphase war aber insgesamt geprigt von nicht guten Bedingungen fiir eine
stabile Linienlage. Solch ”schlechte” Bedingungen helfen aber abzuschitzen, wie
deren Auswirkungen auf die Linienposition der K-32-Konversionselektronen sind.

Bereits der nichste Film vom 23.5. weicht um 280 meV von diesem ab. Das ldsst sich
aber durch die provoziert schlechten Vakuumbedingungen von 10~® mbar im Spek-
trometer beim Kaltfahren zusammen mit einem nicht geheizten Substrat T < 15 K
erklaren. Auch im Februar zeigten nicht geheizte Filme schon eine Verschiebung um
-160 meV (s. Abb. 6.25).

Der néchste Messwert beginnend in der Nacht zum 30.5. weist Unstimmigkeiten
in der HV-Messung auf (s. Abb. 6.36). Trégt man den vom Voltmeter gemessenen
Wert bei immer dem gleichen Befehl an die Spannungsversorgung auf wie auch schon
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Abbildung 6.35: Die Messphase im Mai 2006 ist von einer Reihe von Instabi-
litdten geprégt. Einige konnen der HV-Messung zugeordnet werden(um den 30.5. s.
néichste Abb.). Direkt im Anschluss ist eine extrem niedrige Linienposition zu sehen, die
sich nach wenigen Messpunkten wieder nach oben korrigiert. Aufféllig hier ist wieder
die Reaktion des Spannungsversorgungs-Teiler Komplexes. Ein gleicher Befehl fiihrt zu
einem Sprung in der Linienposition wie auch in den 2007er Daten nur in umgekehrter
Sprungrichtung. Selbst wenn man die Messungen zwischen dem 22.5.06 und dem 6.6.06
ausklammert ist eine Drift hinzu niedrigeren Energien zu erkennen mit einem Hub von
etwa -100 meV.

fiir Abb. 6.36 und schaut gleichzeitig nach der Linienposition, so ist ein gleichzeitiger
Sprung gleicher Grofe und Richtung von Elektronenenergie und Teilermesswert zu
erkennen. Das wiirde wieder genau dann passieren, wenn der Teiler die Spannung
falsch misst. Am 25.5. wurden die Spannungsversorgungsgerite ausgetauscht. Es
liegt der Verdacht nahe, dass bei diesem Wechsel die Erdleitungsverbindungen ver-
schlechtert wurden. Eine weitere Schwachstelle ist sicher das Umstopseln der Kabel
am Voltmeter zur regelmifigen Kalibration. Schwankungen beispielsweise auf der
Erdleitung des bereits heruntergeteilten Spannungssignals wiirden sich am empfind-
lichsten bemerkbar machen.

Auferdem wurden dem System rigide Wechsel des HV-Bereichs abverlangt. Da-
durch werden die vollen 10 ppm Reproduzierbarkeit der Spannungsversorgung aus-
geschopft. Eine Untersuchung der Linienposition auf Unstimmigkeiten in der Span-
nungsversorgung kleiner als 10 ppm (=~ 200 meV) ist dadurch ohne weitere Red-
undanz wie eine zweite Eichquelle oder einer Approximation von Ey aus dem T-3-
Spektrum nicht moéglich. Aus diesem Grund werden diese und die anschlieffenden
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Abbildung 6.36: Ein Sprung in der Elektronenenergie und ein gleichzeitiger
Sprung 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-Voltmeter
ausgelesenen wurde, wenn jeweils der gleiche Befehl an die Spannungsversorgung ge-
schickt wurde. Fiir die Darstellung hier wurden die Messwerte durch das Teilerverhilt-
nis 1:1972,4645 dividiert. Auf der zweiten Achse sind die gefitteten Linienpositionen
aufgetragen. Auch hier ist das gleiche Teilerverhéltnis eingerechnet. Es liegt nahe, an-
zunehmen, dass die Spannungsmessung die tatséchlichen Werte verfilscht. Der Sprung
von ~17 ppm ist zu grof fiir die Spezifikationen von Versorgung und Voltmeter?®.

Messungen nicht weiter fiir den Langzeitvergleich hinzugezogen.

Der néchste Messpunkt wurde aufgenommen, nachdem die Kapillarheizung bis zu
ihrem Limit ausgereizt wurde. Das bedeutet einen starken Eingriff in das lokale Va-
kuum iiber dem Substrat. Zusammen mit den generell méfigen Vakuumbedingung
zu dieser Zeit ist ein Absinken der Elektronenenergie einzusehen. Auffillig ist auch
die grosse Standardabweichung der einzelnen Messpunkte vom Mittelwert der ein-
zelnen Filmpriparationen. Die Mittelungen iiber Hin- und Riicklauf des Scans sind
fraglich?”.

Ab dem 22.6.06 wurden nur noch K-32-Scans durchgefiihrt. Die Spannungsversor-
gung stand ab hier also nicht unter der besonderen Belastung von wechselnden Be-
lastungen im 10 keV, 20 keV und oder 20 keV und 30 keV Bereich wie im Zeitraum

29Bei Quellen mit stabilisierten Aktivitiit, also nach mehreren Stunden Kondensation ist es mdg-
lich Hin- und Riicklauf separat zu betrachten und auf die Z&hlratenkorrektur zu verzichten, bei den
vorliegenden Filmen ist das aber noch nicht der Fall gewesen.
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vom 19.5. bis zum 20.6.06. Die Voltmeterauslese bei jeweils dem gleichen Befehl
an die Spannungsversorgung schwankt nicht mehr mit + 10 ppm, sondern zeigt nur
gleichméfige Driftverhalten (s. Abb. 6.38 u. Abb. 6.37).

Die verbleibenden Filme zeigen eine leicht abgesenkte FElektronenenergie von
17826,351(8;34) €V und 17826,300(10;28) eV, also 50 meV und 100 meV tiefer als zu
Beginn der Messphase. Dieses Absenken der Linienposition ist aus der ersten Mess-
phase 2006 bekannt, und kann mit einer Verschmutzung des Substrats in Verindung
gebracht werden. Am Ende der Messphase wurden erste Ablationstests durchgefiihrt.
Die Linienposition der K-32-Elektronen sprang infolgedessen hoch auf 17826,445(21)
eV. Aus diesen Griinden wird zum Langzeitvergleich nur die erste Filmpraparation
vom 18.5.06 herangezogen.

30 T T T T T T T T T T T T

10

-10

Differenz der U(initial) in ppm rel. Abweichung
o
T

-30
16/05 23/05 30/05 06/06 13/06 20/06 27/06 04/07 11/07 18/07 25/07
time

Abbildung 6.37: Die Differenz der Spannungsauslese bei gleichen Span-
nungsversorgungsbefehlen zwischen zwei Scans zeigt klar stabile Bereiche,
in denen kein rigider Spannungsbereichswechsel durchgefiihrt wurde und Spriinge
von =~ + 10 ppm verzeichnet wurden, was im Rahmen der Reproduzierbarkeit der
Spannungsversorgung liegt.
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Abbildung 6.38: Die Spannungsauslesewerte aus dem Mai 2006 mit dem
HCP-Netzteil zeigen aufgrund der rigiden Spannungsbereichswechsel kein leicht zu
kontrollierendes Bild. Variationen der Quelle bis zu 200 mV kénnen nicht von Span-
nungsauslesefehlern unterschieden werden.

Anzahl der Filme | Anzahl der Scans

eines Scans

1 7
Ekin meth: (Elin, fit): O Binmeth max. Beitrag
Position mittl. Fehler | Streuung um die der Heizung

Position Egy mern d. Filme

17826,397(8) eV | 22 meV

- meV
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Stabilitéit der Linie nach Substratreinigung mittels Heizers - 03/2007: Die
Messphase begann nicht direkt nach dem Kaltfahren des Kaltkopfes. Dem ersten
aufgetragenen Film dieser Messperiode ging u.a. die Aufnahme einer Referenzellipse

voraus. Die Anfangsbedingung waren also sicherlich nicht optimal sauber.

Das Substrat wurde zu dieser Zeit noch nicht aktiv auf 28 K geheizt. Fiir ein Aus-
frieren von Hjy ist aber bei den 2007er Messungen ohne Preplating weniger Gefahr
gegeben, da das Substrat thermisch schlechter an den Kaltkopf angekoppelt war,
sodass die tiefste erreichbare Temperatur bei etwa 22 K lag. Zusétzlich war der
Restgasdruck um eine Grofenordnung niedriger.
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Abbildung 6.39: Dargestellt ist die Linienstabilitit nach Substratheizung
hier aufgetragen im Mittel der einzelnen Scans pro Quellpriparation mit Voltmeterka-
librationskorrektur. Dazu ist die Standardabweichung der einzelnen Scans mit ange-
geben, die alle im vertraglichen Bereich liegen und nicht deutlich schlechter sind als
die nach Ablationsreinigung. Auffallig ist der Messwert vom 7.3., sowie das Absinken
im Laufe der Zeit. Vor den letzten 6 Messpunkten fanden Ablationen statt mit deut-
lich hoheren Elektronenenergien als Resultat. Die letzten drei Messpunkte wurden im

Wechsel mit Preplatingfilmen aufgenommen.

Die Linienposition zeigt eine grofere Schwankung (/ 200 meV) als der stabile Bereich

der Ablationsfilme und auch als die heizergereinigten Filme aus dem Vorjahr (s. Abb.

6.39). Insbesondere ist ein Sprung vor (rosa) und nach (rot) dem 9.3.07 zu sehen als

auch eine Drift hin zu geringeren Elektronenergien mit der Zeit.



6.3. Filmprdiparationsmethoden 159

Am 9.3. kam es zu mehreren Ereignissen nahezu gleichzeitig:

e Zum einen geschah eine Teilbeliiftung des Spektrometers durch einen Strom-
ausfall an den Turbopumpen. Der Druckanstieg im Spektrometer wird auf min.
10~% mbar abschitzt. Wihrend des Druckanstiegs war das Quellvakuum vom
Spektrometervakuum entkoppelt, so dass dort keine Verdnderung des Substrats
und damit der Linienposition zu erwarten ist.

e Aufserdem gab es Probleme mit dem Quellschlitten, der sich auf den Fiihrungs-
schienen verkeilt hatte.

e Schliefslich wurden die Erdfeldkompensationsspulen einen Tag vorher auf das
Signal /Untergrund-Verhéltnis optimiert. Die Auswirkungen der Verinderung
der Erdfeldkompensationsfelder werden in Abschnitt 6.4.2 diskutiert. Dieses
Ereignis fillt fiir die heizergereinigten Filme und solche mit Preplating zu-
sammen mit den anderen genannten Ereignissen, sodass eine Zuordnung von
Ursache und Wirkung schwierig ist. Auf ablationsgereinigten Substraten gibt
es aber Filme mit einheitlichen Erdfeldkompensationsfeldern und nur Verédnde-
rungen von Justage und Druckanstieg. Der Einfluss einer verdnderten Quellpo-
sition wird in Abschnitt 6.4.1 diskutiert. IThre Position blieb unter Druckanstieg
und dhnlicher Justage stabil. Im Abschnitt "Spektrometerabhingigkeiten” wird
das Gros der Verschiebung auf die Erdfeldkompensationsfeldverdnderungen zu-
riickgefiihrt.

Die Bewertung dieser Daten wird also durch diese koinzidenten Ereignisse erschwert.
Auffillig in den Daten ist nicht nur die Diskrepanz der Elektronenenergien vor (rosa)
dem 9.3. und danach (rot), sondern auch schon zwischen der dritten und den ersten
beiden Quellpriparationen in Abb. 6.39. Die Auslenkung der dritten Quelle wird in
Abschnitt Spektrometerabhéngigkeiten auf einen Dejustageeffekt zuriickgefiihrt.

Die mittlere Position der ersten beiden Filmen liegt bei 17826,296(10;21)eV, die dritte
Quellpraparation im Mittel bei 17826,371(5;22)eV, die mittlere Position nach dem
9.3.07 bei 17826,220(1;21) V.

Mit dem Einsatz des Heizers und damit einer kurzzeitigen Temperaturdestabilisie-
rung des Substratbereichs geht eine Absenkung der Linienposition einher. Auch in
den Messungen von Juni zeigt der Einsatz des Substratheizers eine Verringerung der
Linienposition (s. Abb. 6.13)3°. Es ist denkbar, dass das Anheizen des gesamten
Substratkopfes inklusive Kleber und Létzinns 3! adsorbiertes Restgas gelost und auf
das Substrat umgelagert haben kénnte. Auch wire es denkbar, dass der Widerstand
lokal noch wirmer ist und es so zum Ausgasen des Klebers oder Widerstandsver-
kapselung kommen konnte und so weitere Koadsorbate moglich werden. In keiner
Messung dieser Messphase fiihrte die Substratheizung allerdings zu einer Erhéhung
des Polarisatorwinkels, also zu keiner der Ellipsometrie zugénglichen Substratver-
schmutzung.

30Djes gilt natiirlich nur, wenn sich an dieser Stelle nicht eine weitere Drift wie beispielsweise eine
Drift der Hochspannung iiberlagert.

319007 wurden beim Umbau die Zuleitungen von Temperatursensor von Substrat, Kapillarende
und Substratheizer gelotet.
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Abbildung 6.40: Die Linienposition in Abhingigkeit
der Anzahl von Substratheizungen ohne vorherige Ab-
lation zeigt eine deutliche Depression bei steigender Heiz-
anzahl. Die drei hochsten Linienposition passen nicht in den abwértsgerichteten
Trend. Sie sind alle aus der Zeit vor dem 8.3..

Betrachtet man die Polarisatorstellungen vor den jeweiligen Messpositionen zeigt sich
kein so einheitliches Bild wie in den 2006er Februardaten oder den Ablationsdaten
von 2007 (s. Abb. 6.18), wo mit sinkender Linienposition der Polarisatorwinkel gros-
sere Verschmutzung anzeigte. Um ein dhnliches Verhalten in den Heizergereinigten
Filmen zu erkennen, miisste man die Messungen in zwei Blocke aufteilen: die vor dem
9.3. und die danach. Die danach zeigen wieder ein Absinken der Elektronenenergie
mit ansteigender Polarisatorstellung.
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Abbildung 6.41: Die Linienposition in Abhéingigkeit von der Polarisatorstel-
lung zeigt keinen eindeutigen Zusammenhang. Trennt man aber wieder die 3 hochsten
Linienpositionen von den restlichen, die vor dem Sprung stattfanden und grofiere De-
justageprobleme beinhalteten, so kann man bei den verbleibenden vier Messungen den
Trend der Positionserh6hung bei kleinerer Polarisatorstellung erkennen.
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Anzahl der Filme | Anzahl der Scans
vor 9.3. 2 4
9.3. separat | 1 18
nach 9.3. 6 73
Ekin meth: (Ekin, fit): O Brinmetn: max. Beitrag
Position mittl. Fehler | Streuung um die der Ablation
eines Scans Position Egy mern d. Filme
vor 9.3. 17826,296(10) eV | 21(2) meV -
3 separat 17826,359(22) eV | 22(4) meV - -
alle vor 9.3. | 17826,347(5) 22(3) mev 37 meV 37 meV
nach 9.3. 17826,220(2) eV | 21(6) meV 33 meV 33 meV
alle 17826,226(1) eV | 21(4) meV 63 meV 63 meV
“Nimmt man einen gemeinsamen ungewichteten Mittelwert fiir die Zeit vor dem 9.3. mit

17826,317(5)an. Dann schwanken die drei Filme im Mittel 28(12) meV um diesen Wert. So bleiben
28 meV Schwankung zusitzlich zur statistischen Unsicherheit.
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6.3.4 Filme auf einer Kryptonunterlage - Preplating

Es wurde angenommen, dass sich wenige Monolagen Krypton als Zwischenschicht
zwischen dem HOPG-Substrat und dem ®3™Kr positiv auf die Stabilitit der K-32-
Elektronenenergie auswirken wiirden, da mit der frisch priparierten Unterlage ein
reproduzierbar sauberes Substrat erreichbar wére.

Zusiatzlich miisste sich die Energie der K-32-Elektronen stark verédndern in Abhén-
gigkeit von der Distanz des Ionenendzustands zum Substrat. Der mit der Distanz
schwindende Spiegelladungsterm (s. Glg. (6.3.4.3)) miisste die gemessene Energie
mit zunehmender Dicke heruntersetzen und gleichzeitig nivellieren.

Eine merkliche Anzahl von Kryptonnachbaratomen in der Filmebene stellen ebenfalls
polarisierbares Medium dar, zu dem eine Spiegelladung aufgebaut werden kann, was
die Elektronenenergie im Gegenzug aber wieder etwas heraufsetzen kann und bis zur
vollstédndigen Bedeckung je einer ML zur Sattigung fithren miisste.

Auferdem kann die Belegung des Substrats mit Krypton natiirlich zu einer Verin-
derung der Austrittsarbeit des HOPGs fiithren (s. Glg. (4.8)). In Analogie zu Xe
zu einer Verringerung der Austrittsarbeit, einer Absenkung des Vakuumniveaus am
83mKr-Ort, also einer Verringerung der gemessenen Elektronenenergie [Ish91].

Restgas kann ein deutlich verdndertes Auffrierverhalten bei Krypton anstelle von
HOPG als Substrat haben und so die Linienlage mit anderer Temperaturabhingigkeit
verschieben. Gerade Edelgase sind als Kryoadsorptionshilfen bekannt.

Es ist auch nicht sicher auszuschliefen, dass ein unbelegtes HOPG-Substrat eventuell
nie vorgelegen hat, und die heizergereinigten Filme in Wahrheit zunéchst auch schon
"Preplating-Filme mit Restgas” darstellen. Ein reguldres Ausheizen des Substrats
auf mehrere 100°C ist nicht moéglich, da der thermisch angekoppelte Kaltkopf nicht
geheizt werden darf32. Damit sind zunichst Restlagen von Wasserstoff zu erwarten.
Sporadisch durchgefiihrte Ablationen des Substrats fiihren aber sehr wohl zu einer
Reinigung und Reinhaltung des Substrats (s. Abschnitt 6.12). Dies ldsst sich damit
belegen, dass die Linienposition von Filmen mit ablationsgereinigtem Substrat keine
zeitliche Drift hin zu kleineren Energien zeigen, Filme, die aber nicht mit Ablation
gereinigt wurden, dies sehr wohl zeigten (s. Abschnitt 6.3.3.3). Da die 2006 aufgetre-
tene Drift nicht bis zu einer Sattigung des Wertes verfolgt wurde, kann der Endpunkt
der maximalen Linienpositionsverschiebung nur schlecht abgeschétzt werden. Auch
ist der Anfangspunkt ohne Ablationsreinigung nicht klar definiert. In Abschnitt 6.46
werden Filme gezeigt, die mit einem frisch priparierten Substrat, d.h. einem Pre-
plating aus Krypton, starten und dann schnell an Energie verlieren. Dieser Prozess
wurde bis zu Séttigung verfolgt. Es findet nicht mehr als eine Verschiebung von 300
meV statt. Damit kann abgeschitzt werden, dass die mdgliche Verschmutzung eines
ablatierten Filmes nur einen Effekt auf die Linienposition haben kann, die kleiner als
300 meV ist.

32Genaue Temperaturlimits werden vom Hersteller nicht angegeben. Das Ausheizen der Vaku-
umapparatur wurde wurde so ausgelegt, dass der Kaltkopf nicht wirmer als 50°C wurde.
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6.3.4.1 Stabilitit der Linie bei 833™Kr-Filmen auf eine Kryptonunterlage
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Abbildung 6.42: Die ersten Preplatingfilme zeigen eine sehr hohe Linienposition.
Der zweite gemessene Preplatingfilm zeigt aufserordentlich energiereiche Elektronen.
Dieser Film zeichnet sich sonst durch keine Besonderheiten aus: Substrattemperatur,
Ellipsometriewerte vor dem Preplating und wéhrend der Messung oder Dicke der Un-
terlage.

Stabilitit der Linie bei 83™Kr-Filmen auf eine Kryptonunterlage - 0,68 eV
02/2006: Das Plateau der Preplatingfilme mit einer Zwischenschicht unter 70 A
liegt im Mittel bei 17826,498(10;49) eV, was 48(19;67) meV hoher liegt als die Filme
ohne Kryptonzwischenschicht (s. Abb. 6.42). Hélt man sich die starke Streuung
von 49 meV der einzelnen Scans der Preplatingfilme allein und die Streuung der
Filme zueinander von 53 meV gegeniiber ihrem Mittelwert vor Augen und die geringe
Anzahl an Scans pro Filmpréparation sind die Positionen miteinander vertréiglich.

Es fillt auf, dass bei diinnen Zwischenschichten bis 70 A (~ 20 ML) keine starke
Dickenabhéngigkeit gemessen wurde (s. Abb. 6.43).
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Abbildung 6.43: Bereits die Dickenabhingigkeit der ersten Preplatingfilme
zeigt iiberraschenderweise kein ausgeprigtes Verhalten.

Anzahl der Filme

Anzahl der Scans

eines Scans

Position Eg;p metn d. Filme

10 23
Ekin,meth: <Ekin7fit>: UEkin,meth : max. Beitrag
Position mittl. Fehler | Streuung um die der Ablation

17826,498(10) eV

49(14) meV

53 meV

<52 meV

Fiir den Wert Eg;, metn, —17826,498 eV ergibt sich ein nichtreduziertes x2—14,8 fiir
einen Konstantenfit, welches unter der Annahme einer weiteren Fluktuation von 30

meV eine Wahrscheinlichkeit von 10% hat.

Stabilitit der Linie bei Filmen auf eine Kryptonunterlage - 0,9 eV 02/2006:
Auch bei der mittleren Auflésung von 0,9 eV des ersten Messblockes 2006 wurden
ebenfalls Preplatingfilme prépariert. IThre mittlere Position lag bei 17826,360(14,22)

eV (s. Abb. 6.44).

Die Linienposition liegt um 138(17) meV tiefer als im Messblock mit der Auflésung
von 0,68 eV. Die Energie ist also in vergleichbarem Mafe abgesunken wie die Energie



166 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometer

der Filme ohne Zwischenschicht Krypton, die auf die zunehmende Verschmutzung
des Substrates zuriickgefiihrt wurde, d.h., dass die frische Préparation der Unter-
lage mit stabilem Krypton keine zusétzliche Stabilisierung herbeifithrt. Wenn das
Substrat mit Restgas belegt ist, so verdndert sich das Vakuumniveau der Oberfla-
che beziiglich des Ferminiveaus also des effektiven Retardierungspotentials. Darauf
kondensiertes 33 Kr koppelt mit seinem Vakuumniveau an dieses Vakuumniveau, ob
nun mit stabilem Krypton als Mittler oder ohne.
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Abbildung 6.44: Die ersten Preplatingfilme bei 0,9 eV Aufl6sung zeigen eben-
falls ein Absinken der Elektronenenergie von 138(17) meV gegeniiber den Messungen
bei einer Auflésung von 0,68 €V (s. Abb. 6.42). Dieses Absinken zeichnets sich auch
innerhalb der Heizergereinigten Filme beim Ubergang von 0,68 ¢V Auflésung zu 0,9 eV
Auflésung mit einer Anderung von 123(19) meV ab. Es hat einen eindeutigen zeitlichen
Zusammenhang, welcher einher geht mit den Polarisatorstartwerten.
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Anzahl der Filme | Anzahl der Scans

3 8
Ekin,meth: <Ekin7fit>: UEkin,meth : max. Beitrag
Position mittl. Fehler | Streuung um die der Ablation

eines Scans Position Egp metn d. Filme

17826,360(14) &V | 41(7) meV | 39 meV <37 meV

Fiir 17826,360 eV ergibt sich ein nichtreduziertes y2=5,12 fiir einen Konstantenfit,
was eine Wahrscheinlichkeit von 7% hat.

Stabilitit der Linie bei Filmen auf eine Kryptonunterlage - 2007: Die
Elektronenenergien teilen sich wieder wie bei den heizergereinigten Filmen ohne Pre-
plating in zwei Plateaus auf.
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Abbildung 6.45: Kontinuierlich aufgedampfte Preplatingfilme bei 3-1071°
mbar zeigen keine solch starke Zeitabhiingigkeit wie in den Messungen bei schlechterem
Druck aus dem Vorjahr. Man sieht aber zwei deutliche Niveaus wie auch bei den Heizer
gereinigten Filmen. Hierbei handelt es sich insgesamt um &hnliche Filmdicken alle
unter 50 A. Der letzte angegebene Film wurde sowohl geheizt als auch ablatiert. Seine
Position liegt leicht erhoht.
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Eines vor dem 8.3. und eines nach dem 8.3. (s. Abschnitt Spektrometerabhéingigkei-
ten). Zunéchst ergibt sich eine Linienposition von 17826,294(2;22) eV. Dann springt
die Linie auf 17826,321(2;10) eV. Danach sinkt die gemessene Elektronenenergie ab
auf 17826,178(1;24) eV (s. Abb.6.45).

Diese Quellpriparationsmethode ist aufgrund ihrer stidrkeren Schwankungen zwi-
schen den Scans und dieser vorprogrammierten Absenkung der Linie nicht gut ge-
eignet, Charakteristika des Hauptspektrometers zu iiberwachen, aber dennoch ein-
setzbar als Langzeitstabilitdtskontrolle am Monitorspektrometer.

Fiir 17826,178 €V ergibt sich ein nichtreduziertes x?=13,43 fiir einen Konstantenfit,
wenn man eine weitere Schwankung von 30 meV annimmt. Das y? hat dann eine
Wahrscheinlichkeit von 10% hat.

Nimmt man keine Unterteilung der Daten vor, so tritt eine zusétzliche Fluktuation
der Grofe 76 meV hinzu. Nimmt man an, dass 30 meV den Schwankungen der
Preplatingfilme entspricht, muss dieser anderen Streuursache 70 meV zu lasten gelegt
werden. Diese 70 meV lassen sich mit der Anderung der Erdfeldkompensationsspulen
in Zusammenhang bringen.

Anzahl der Filme | Anzahl der Scans

3 37

1 3

9 81
Ekin,meth: (Ekin, fit): O Bpinmeth max. Beitrag
Position mittl. Fehler | Streuung um die der Ablation

eines Scans Position Egy metn d. Filme

1.-3. Film | 17826,294(4) eV | 22(5) meV - -

(4)
4.Film 17826,321(2) eV | 10(12) meV | - -
1.-4. Film | 17826,305(1) eV | 21(6) meV | 14 meV < 14 meV
5.-14. Film | 17826,178(1) eV | 24(5) meV | 31 meV < 31 meV
alle 17826,222(1) 23(5)meV 76 meV <76 meV
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6.3.4.2 Druckabhingigkeit der Preplatingfilme

p = 10°® mbar: Bei sehr schlechtem Druck in der Substratumgebung auferhalb
der Substratkiihlkappen von wenigen 10~® mbar sinkt die Elektronenenergie der
Konversionselektronen um mindestens 200-300 meV mit der Zeit ab (s. Abb. 6.46).
Filme ohne Preplatingschicht zeigen kein solches Verhalten bei erhéhter Temperatur
(=~28K). Dieses Absinken steht in klarem Zusammenhang mit der grofen Anzahl an
Restgasatomen.

In der Messphase Mai und Juni 2006 wurden die Preplatingfilme in mehreren La-
gen pripariert, d.h. zunfchst wurde ein Film ohne Zwischenschicht ausgemessen
(17826,299(10)eV), dann eine Lage stabiles Krypton dariiber gedeckt und wieder die
83mKy- Zufuhr gestartet. Das wurde dann wiederholt, so dass die Abfolge: abgeklun-
genes 33Ky - 70 A stabiles Krypton- abgeklungenes 83 Kr - 70 A abgeklungenes
83mKr - 70 A stabiles Krypton unter der letzten Schicht 33 Kr als Substrat vorlag.

Man sieht in Abb. 6.46 klar drei Energieniveaus, die nach einer gewissen Stabili-
sierungszeit angesteuert werden. Es handelt sich auch bei lingeren Messzeiten um
eine Stabilisierung und keine Schwankung. Die gemessene stabilisierte Energie der
Elektronen sinkt mit der Dicke der Unterlage ab.

Eine Verdnderung der Austrittsarbeit des Graphits ist nach der ersten Krypton-
schicht weitestgehend ausgeschlossen, da das Substrat ja abgedeckt ist. Die Spie-
gelladungsshift beziiglich des Substrats ist ausgeschlossen, da sich mit jeder neuen
Schicht eine "Erholung” der Depression zeigt, die néchste Reihe Messpunkte be-
ginnt wieder auf hoherem Niveau als die letzte endete. Zunehmende polarisierbare
Nachbarn konnten eine weitere Spiegelladungsshift in der Ebene aufbauen, die die
Linienposition mit der Zeit aber hin zu hoheren Energien antreiben miisste, in der
Néahe der Vollbedeckung einer ML aber zunehmend weniger.

Ein dhnlicher Effekt trat nicht auf bei Filmen ohne Kryptonzwischenschicht. Das
ldsst sich damit erkldren das Ho auf blankem HOPG einen schlechteren Sticking-
koeffizienten bei gleicher Temperatur aufweist als auf der Edelgasunterlage. Dieser
Effekt ist bekannt von Kryosorptionspumpen, bei denen Edelgasbelegung zur Stei-
gerung der Pumpleistung eingesetzt werden.

Eine Mittelwertbildung ist hier nicht mehr sinnvoll. Kontinuierlich aufgedampfte
83mKr-Filme mit einem Preplating aus stabilem Krypton bieten keine Grundlage fiir
eine Filmpréparation in Hinblick auf eine stabile Elektronenenergie, wenn der Druck
in der Kaltkopfumgebung im unteren 10~® mbar Bereich liegt. Es bliebe nur die
Moglichkeit sich auf ein kleines Zeitfenster nach dem Auffrierbeginn zu konzentrieren.
Hier fehlt allerdings die statistische Signifikanz.
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Abbildung 6.46: Kontinuierlich aufgedampfte Preplatingfilme bei 10® mbar
ausserhalb der Substratkiihlkappen taugen nicht mehr verldsslich zur stabilen Filmpra-
paration. Bereits in den ersten Stunden sinkt die Elektronenenergie um 200-300 meV.
Es wurden etwa 70 A dicke Kryptonunterlagen aufgefroren, dann 33™Kr dariiber wieder
eine 70 A Dicke Pufferschicht Krypton und dann #3™Kr dariiber und nocheinmal. Man
sieht jedesmal ein "Erholen” der Linienlage hinzu héheren Energien und ein sofortiges
Absinken.

p = 1072 mbar: In einer sehr kurzen Messphase im Februar 2007 wurde ebenfalls
ein Preplatingfilm prépariert. Er zeigt das gleiche Verhalten wie die kontinuierlich
aufgedampften Preplatingfilme aus dem Mai des Vorjahres, obwohl der Druck zu
dieser Zeit um eine Grofenordnung auf 10~ mbar ausserhalb der Kiihlkappen des
Substrats verbessert wurde (s. Abb. 6.47).

p = 3-107'9 mbar: Die 2007er Preplating-Daten diinnerer Filme zwischen ca.
25 A und 50 A zeigen in ihrem Kurzzeitverhalten nach Auffrierbeginn keine starke
Absenkung der Elektronenenergien mehr (s. Abb. 6.48). Diese Messungen fanden
bei einem 2 Groéfenordnungen besseren Vakuum als im Mai 2006 statt. Kontinuier-
lich aufgedampfte Preplatingfilme sind also doch generell moglich. Es ist aber zu
erwarten, dass sie im Langzeitverhalten das Absenken der Elektronenenergien einen
Faktor 100 langsamer als im Vorjahr reproduzieren werden. Ein stabiler Film iiber
eine Woche Messzeit ist also nicht zu erwarten.
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Abbildung 6.47: Kontinuierlich aufgedampfte Preplatingfilme bei 10"° mbar
taugen ebenfalls nicht mehr verlésslich zur stabilen Filmpraparation. Bereits in den

ersten Stunden sinkt die Elektronenenergie wieder - wenn auch langsamer als bei 10~8
mbar - stark ab. Die Substrattemperatur lag bei etwa 23 K.

6.3.4.3 Abhingigkeit der Linienposition von der Dicke des Preplatings

Ladungen werden von einer Oberfliche mit dielektrischer Konstante & durch die
klassische Spiegelladung (|Zan88|) angezogen:

e—1¢€? e—13,6eV .
V(Z)__€+14Z_—€+1 ,zin A (6.38)
Obwohl HOPG als Halbleiter klassifiziert wird, hat das Material freie Ladungstréiger
und damit metallische Eigenschaften. Dariiberhinaus ist HOPG ein stark aniso-
tropes Medium. Seine Polarisierbarkeit wird in [Nic87| fiir den normal und senk-
recht zur Oberfliche der Basalebene angegeben. Der Mittelwert aus beiden wird mit
@—1,61 A3 angegeben. Das molare Volumen von Graphit betrigt 5,27 ‘;%31 Mit der
Clausius-Mosotti-Gleichung

e—1 4m Ny

c+2 3 Vo

(6.39)

mit
N 4: Avogadrozahl und
Vimol: molares Volumen
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Abbildung 6.48: Kontinuierlich aufgedampfte Preplatingfilme bei 310710
mbar zeigen keine solch starke Zeitabhingigkeit wie in den Messungen bei schlechterem
Druck aus dem Vorjahr.

kann daraus die Dielektrizitatskonstante ¢ bestimmt werden:

gnorc = 10,92 (6.40)

Der Abstand eines Kryptonatoms vom Wabenzentrum der Graphitunterlage liegt
bei 3,46 A [Che03]. Als Abstand zur Spiegelebene wurde hier der halbe Abstand
zwischen 83™Kr und dem HOPG eingesetzt3?. Damit ergibt sich fiir die Spiegella-
dungsverschiebung von

AVineo = +1, 721 055eV (6.41)

fiir ein zerfallendes 83 Kr-Atom auf einer HOPG-Oberfliche, wenn man als Fehler-
grenzen die Unterschiede in der Polarisierbarkeit aufgrund der Anisotropie von HOPG
zugrunde legt. Da die Genauigkeit dieses Wertes durch die Anisotropie und speziellen
Leitereigenschaften von Graphit sehr grofs sind, werden dariiberhinaus die experimen-
tellen Werte von [Man85] hinzugezogen. Dort wurde einerseits direkt die Anderung

33Tn [App72] wird angegeben, dass fiir z der Abstand D-d eingesetzt wird. D ergibt sich aus dem
Kristallradius des Adsorbats Krypton. Damit ist D=4,26/2 A dist abhingig vom Wigner-Seitz-
Radius des Substrats, welcher ein Ausdruck der dritten Wurzel der Dichte des Subtrats ist. Der
Wigner-Seitz-Radius fiir Kupfer betriigt rs— 1,41 [Cit74] und der Wert fiir d liegt bei 0,68 A. Die
dritte Wurzel des Verhiltnisses der Dichte von Graphit zu Kupfer ist (8%22)1/3 = 0,6. Damit ergibt
sich ein d fiir Graphit von 0,4 A und damit z=2,134-0,4A=1,73A. Dieser Wert enspricht der Hilfte

der angegebenen Distanz der 83 Kr-Atome iiber dem Carbon-Hexagon.
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Abbildung 6.49: Dickenabhingigkeit der Preplatingfilme 2007 beschrinkt
auf diinnere Zwischenschichten zeigen eine Abnahme der Linienposition mit zu-
nehmender Dicke der Zwischenschicht. Das erwartete Absinken der Elektronenenergie
mit zunehmendem Abstand fillt deutlich geringer aus als erwartet.

der Bindungsenergien Krypton durch die Adsorbtion auf Graphit gemessen,

AEp =1,9+0,2eV (6.42)

andererseits auch die Anderung von Augerelektronen gemessen,
AFEg =4,73+0,2eV (6.43)

welche einer dreifachen Spiegelladungsveschiebung entsprechen. Der Mittelwert und
die Standardabweichung von beiden betrégt:

AFexp = 1,74V £ 0,23eV (6.44)

Dieser Wert ist in guter Ubereinstimmung mit Glg. (6.41) und wird in Kapitel 7 ein-
gesetzt und dort durch einen Vergleich mit der extern bestimmten Ubergangsenergie
[Ven06] weitestgehend bestétigt.

Die Polarisierbarkeit von Krypton ist —2,5 A3 und das molare Volumen 29,68 cm?.
Mit Glg. (6.39) ergibt sich eine Dielektrizitétskonstante von 1,80. Der Abstand liegt
bei 4,26 A. Damit ergibt sich eine Spiegelladungsverschiebung von +0,48 eV fiir ein
zerfallendes 83™Kr-Atom auf einer reinen Kryptonunterlage.
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Wenn sich also der Endzustand von Krypton auf Graphit zu Krypton auf Krypton
verschiebt, so liefse die Spiegelladung eine Verschiebung von 1,24 eV hin zu niedri-
geren Energien erwarten. Ein Absinken dieser Energie wire bereits bei Dicken bis
30 A vollzogen. Wie in Abb. 6.49 zu sehen ist, wurde aber nur ein Absinken von
grob 150 meV gegeniiber dem Wert des saubersten Films mit ablationsgereinigtem
Substrat gemessen.

Daher muss davon ausgegangen werden, dass diese Situation nicht vorlag. Bei einem
Randwertproblem bei Anwesenheit von Dielektrika wie in [Por78| beschrieben, kann
die Arbeit W die verrichtet werden muss, um eine Ladung q aus dem Unendlichen
in ein Dielektrikum mit ; im Abstand d zu einer Grenzfliche zu einem weiteren
Dieelektrikum mit 9 zu platzieren, durch

1 _ 2
W= €1 —&4q
8meg €1 + €2 22

(6.45)

angegeben werden. Wenn €2 > ¢ ist, dann gilt dass die Testladung q angezogen wird.
Ohne umgebendes Krypton, d.h. fiir £;=1 geht die Glg. (6.45) in Glg. (6.38) iiber.
Die prinzipielle Abhéngigkeit vom Abstand z der Ladung zur Spiegelebene dndert
sich durch die Gegenwart des Dielektrikums aber nicht, so dass das aufgetretene
Verhalten damit auch nicht erklirt werden kann.

Hinzu kommt aber, dass die zerfallenden 33"Kr-Atome nicht nur mit der Unter-
lage wechselwirken, sondern dass im Falle eines Films mit Preplating auch Nachbar-
Krypton-Atome innerhalb der Oberflichenschicht hinzutreten, die wiederum zur An-
bindung des geladenen Endzustands fithren. Ausserdem kommt hinzu, dass nicht
experimentell geklart werden konnte, ob die Filme epitaktisch, d.h. Lage fiir Lage,
wie hier angenommen, oder eher stochastisch, was wahrscheinlicher ist, aufgefroren
wurden. Damit konnten zusétzlich Bindungsenergien zu weiteren Kryptonnachba-
ratomen aufgebaut werden und somit die Bindungsenergie der 83™Kr-Atome mit
Preplating steigern. Die resultierende Energieverschiebung konnte man néherungs-
weise mit der Polarisationsverschiebung beschreiben. Man kann diese innerhalb von
Krypton in Analogie zu CSg, wie in [Sza87| beschrieben, unter der Annahme, dass
sich die Kristallgitter nicht stark voneinander unterscheiden, ausrechnen. Fiir die
Polarisationsverschiebung gilt:

1 «a

A‘/pol (0.8 _§R_21 (646)
mit:
a: Polarisierbarkeit und
R;—= Distanz zwischen den Molekiilen.
Ferner gilt:

acs,
AV, R}
= RO 0% (6.47)
A‘/;)OLK r R

I,Kr
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In [Sza87] finden sich folgende Angaben:

A‘/I)OLCSQ = 3,6 eV (6.48)
C 2

acs, = 9,1-10710 % (6.49)
= 54 a.u. mit (6.50)
lau. = 1,6488 107 Fm? (6.51)
R, = 8,5 bohr (6.52)
= 4,50 A mit (6.53)
1bohr = 5,29-107" m (6.54)

Fiir Krypton gilt [Ish91]34:
agy = 2,5-107% nm? (6.55)

C 2
— 2,78 10—40% 6.56)
= 16,87 a.u. (6.57)
und

R, = 4,26 A (6.58)
= 8,05 bohr (6.59)

Mit Glg. (6.47) ergibt sich:

3,6eV

Vol iy = Te =146V (6.60)

Der Fehler dieser Grofe wird grob mit 10% abgeschiitzt. Die Anderung der Linienpo-
sition zwischen der Linienposition eines auf reinem HOPG zerfallendem 83™Kr-Atom
und der eines 8™ Kr-Atoms, welches eingebettet in eine Matrix von Krypton ist, ist
damit stark reduziert und mit den gemessenen Daten vertréiglich. Sie betrigt nur:

AE = 340 £ 270 meV (6.61)

[Man85] berichten von einer Positionsverschiebung fiir Krypton in der Bulk-Umgebung
von (1,21 £0,2) eV. Damit wire eine Verschiebung von

AE.., = 0,53 +0,3 meéV (6.62)

zu erwarten??.

34 3 _ 108 _ 15 Vm
acm” = = 8,987 107" 3+

35Ein genereller Unterschied zwischen den Werten aus [Man85] und den hier genommen Daten
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6.4 Spektrometerabhangigkeiten

Sowohl Filme mit blankem Substrat als auch Filme mit einer Zwischenschicht Kryp-
ton zeigten ein unruhigeres Verhalten 2007 als es aus den 2006er Daten zu erwarten
wire. Die Breite der Verteilung der Preplatingfilme vergrofert sich von 31 meV
(2006) auf 76 meV (2007) und die der Heizer gereinigten Substrate verbreitert sich
von 37 meV (2006) auf 63 meV (2007), wenn man keine weiteren Auswahlregeln fiir
die 2007er Daten annimmt.
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Abbildung 6.50: Die Messdaten von 2007 werden auch vom Spektrometer beein-
flusst. Eingezeichnet sind hier der Zeitpunkt der Umstellung der Erdfeldkompensation
und des Vakuumeinbruchs. Kurz vor dem Vakuumeinbruch fand die Verkeilung des
Quellschlittens statt.

Zwei wesentliche Spektrometer abhéngige Eingriffe in die Linienpositionsstabilitéit
sind zu erwarten: Anderung der Erdfeldkompensationsspulenstrome und eine rela-
tive Dejustage der Quelle im Flussschlauch. Beides fand wihrend der Messungen
2007 statt (s. Abb. 6.50). Ein Vakuumeinbruch im Spektrometer stellt eine dritte
Méglichkeit zur Modifikation der Linienposition dar, die ebenfalls unabhéngig von
der Quelle und deren Préparation ist. In diese Auflistung gehéren auch die HV-
Instabilititen wie sie in den vorangegangenen Abschnitten aufgefiithrt wurden.

ist sicherlich, dass hier nur mit Submonolagen von ¥™Kr gearbeitet wurde, wihrend in [Man85]
sicher mit vollstdndigen Monolagen gearbeitet wurde. Daneben kann es leichte Unterschiede im
Restgasverhalten geben. Dies kann sich wieder auf die Austrittsarbeit und die Bindungsenergien,
die beziiglich der Nachbaratome innerhalb der Monolage aufgebaut werden kann, auswirken.
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Die spektrometerabhéngigen Instabilitaten sollen nun diskutiert (s. Abschnitt 6.4.1
und 6.4.2) und anschliefend auf die vorliegenden Daten angewendet werden (s. Ab-
schnitt 6.4.4). Es wird dabei gezeigt werden, dass aus der Anderung der Erdfeldkom-
pensationseinstellungen und der Dejustage von Quelle und Detektor, Anderungen
der Linienposition in einer fiir KATRIN relevanten Grofse moglich sind, diese sich
dariiberhinaus aber auch an anderer Stelle in den Daten bemerkbar machen. Es wer-
den damit weitere Ausschlusskriterien zur Vergleichbarkeit der einzelnen Messungen
gegeben. Ein weiterer Beitrag kann der Einfluss der Austrittsarbeit der Spektrome-
terelektroden sein, welcher in Abschnitt 6.4.3 diskutiert wird.

6.4.1 Dejustage
6.4.1.1 Kiriterien zur Positionsbestimmung aus den Daten

Im Juni 2007 wurde eine kurze Messreihe durchgefiihrt, bei der die Position der
Quelle im Flussschlauch absichtlich variiert wurde. Die Variation entsprach einer
Verkippung von 0,12° und -0,23°, was wiederum einer Verschiebung der Quellposition
um weniger als +2 mm und -4 mm entspricht. Eine solche Verkippung wurde als
maximal mdégliche unentdeckte Verkippung wihrend der Messungen abgeschétzt.

2,4

1,6 Spektrometer

3,5

Abbildung 6.51: Die Variation der Quellposition ist hier symbolisch dargestellt.
Die Position (1,6) entspricht der bislang fiir zentral gehaltenen Messposition. Wihrend
die eine Seite des Quellschlittens (in Draufsicht die rechte Seite) fix gehalten wurde, der
Abstand der anderen Seite vom Spektrometer am Gestell um -4 mm und um +2mm
variiert. Jede Position wurde zweimal angefahren.

Geometrische Abbildungseigenschaften: Zum Uberblick dariiber, welcher Ein-
fluss auf die Linienposition bei Verkippung zu erwarten ist, werden hier die geometri-
schen Abbildungseigenschaften aufgefiihrt. Das Quellsubstrat ist 10 x10 mm grof.
Der Detektor ist konzentrisch kreisférmig unterteilt. Jede einzelne Fliche hat eine
Groke von 1 cm?. Drei Detektorsegmente wurden ausgelesen.
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Ort Quelle Analysierebene Detektor
Magnetfeld | 0,766 T 3,09 G 0,35 T
Radius | Radius (Potentialdip) | Radius
Segment 1 | 3,8 mm | 19 cm (108 mV) 5,6 mm
Segment 2 | 54 mm | 27 cm (80 mV) 7,9 mm
Segment 3 | 6,6 mm | 33 cm (88 mV) 9,8 mm

Bei optimaler Erdfeldzentrierung wird bis zu einem Radius an der Quellposition von
3,8 mm auf Detektorsegment 1 abgebildet3®, bis zu einem Radius von 5,4 mm auf
Detektorsegment 2, da das Magnetfeldverhiltnis am Ort des Detektors zum Ort der
Quelle 0,46 ist. Verschiebt man die Quelle um 4 mm radial aus dem Zentrum, dann
verschiebt man das Zentrum der Quelle gerade von Segment 1 in Segment 2. FEine
solche Verschiebung wiirde sich also nicht nur in der Linienposition, sondern auch in
den Zahlratenverhéltnissen von Segment 2 zu Segment 1 erkennen lassen.

In der Analysierebene bedeutet es, dass der Flussschlauch, der auf Segment 1 abge-
bildet wird, einen Potentialdurchgriff der Breite von 108 mV(r=19cm) iiberstreicht.
Sofern also der Elektronenfluss von der Quelle mit Segment 1 beobachtet wird, kann
eine Quelle maximal eine Variation von 108 meV aufgrund von Dejustage aufwei-
sen, wenn der Detektor nicht gleichzeitig auch bewegt bzw. dezentral angebracht
wurde. Wenn der Detektor aber bereits beispielsweise um 2 mm aus der Mittellage
ausgelenkt wird, so blickt Segment 1 in Richtung der Auslenkung in der Analysiere-
bene statt bis auf r=19¢m (108 mV) bis auf r=26 cm, was einen richtungsabhéngigen
Justagefehler von 188 meV erméglichen wiirde!

Bei zentral angebrachter Quelle und Detektor und aktuellen positionsabhédngigem
Magnetfeldverhédltnissen wird die gesamte HOPG-Substratfliche auf Segment 1 und
2 des Detektors abgebildet. Segment 3 sieht nur Untergrund. Bei einem homogen be-
legten Substrat wire ein Zahlratenverhiltnis zwischen erstem und zweitem Segment
von 1:1 zuerwarten. Auffillig ist in den Messdaten, dass die Zahlratenverhéltnisse
von Segment 2/Segment 1 unter 15 % liegen. Das Substrat wird also ganz und gar
nicht gleichméfig bedeckt. Damit wird das System zusétzlich durch das Z&hlraten-
verhéltnis von Segment 2 zu Segment 1 sensitiv auf die Quellposition und damit auf
Linienpositionsverschiebungen®7 .

Bei einer Verschiebung von 4 mm wiirde eine Quelle mit 5 mm Radius, was ei-
nem vollbedeckten Substrat entsprechen wiirde3®, in der Analysierebene den vollen
Potentialdip ausleuchten, was eine gesamte Potentialverschmierung von 371 mV be-
deutet3®. Bei Analyse von nur Segment 1 gilt natiirlich weiterhin eine maximale

36Dies ist natiirlich nur so, wenn der Detektor optimal justiert ist.

3T"Wire das Substrat homogen und ganz bedeckt, wire die Sensitivitit stark eingeschrinkt, ande-
rerseits wére auch eine Linienpositionsverschiebung nicht mehr mdglich sondern nur eine Verbrei-
terung der Linie um den iiberstrichenen Potentialberg.

38Tatsichlich ist die Substratform quadratisch. Die Bedeckung ist aber nicht homogen. Es kann
von einer radialen Bedeckung ausgegangen werden.

3 Am Detektor wiirden Segment 1-3 ausgeleuchtet. Eine Potentialverschmierung von 276 mV
wiren zu sehen, da auch Segment 3 nur bis r=33 cm in der Analysierebene schaut.
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Variation von 108 meV. Das Zahlratenverhiltnis von Segment 2 zu Segment 1 wiirde
sich nur wenig dndern. Von der Gesamtzéhlrate diirften aber nur maximal 73 %
erhalten sein, der Rest wird radial weiter aufsen am Detektor vorbei abgebildet.
Trotzdem &ndert sich das effektive mittlere Potential und damit die Linienposition.
Ein Detektor mit azimutaler Auflésung wiirde hier helfen.

Eine punktformige Quelle wiirde bei 4 mm Verschiebung auferhalb des Zentrums
den Potentialdip radial weiter aufen an 118 mV hoherer Stelle passieren und dabei
eine entsprechend niedrigere Linienposition ergeben.

Zusammenfassend ldsst sich sagen, dass bei zentral justiertem Detektor eine Potenti-
alverschiebung durch rdumliche Dejustage kleiner als 108 mV sein muss, insofern nur
Segment 1 zur Auswertung herangezogen wird. Bei einer Dejustage des Detektors
steigt dieser Wert richtungsabhéngig an. Eine Abschitzung der Dejustage ist bei
kleiner Quellgrofe bzw. entsprechendem Magnetfeldverhéltnis anhand des Ampli-
tudenverhéltnisses von Segment 2/Segment 1 (im Extremfall auch im Verhéltnis zu
Segment 3) annidhernd moglich.

Quellposition, -gréfie und Potentialdurchgriff: Da der Potentialdurchgriff auf
der Zylindersymmetrieachse des Spektrometers sein Minimum hat, ist hier mit den
héchsten Messwerten fiir die Linienposition zu rechnen. Stellung 1 wurde bislang fiir
die zentrale Position gehalten. Ein Blick in Tab. 6.4.1.1, bzw. auf Abb. 6.52 zeigt,
dass das nicht stimmen kann. Trigt man die gemessene Elektronenenergie gegen
die jeweilige Dejustage auf, dann fillt auf, dass die vermeintliche zentrale Position
nicht die hochste Elektronenenergie hat. Hierfiir wurden nur die Daten ausgewertet,
die mit dem Detektorsegment 1 genommen wurden. Die hiochste Elektronenenergie
wurde bei Position 3 bzw. 5 gemessen.

Stellung | Position(Seg.1)® | Rate(Seg.1)? | Rate(Seg.2) %
17826,xxx eV

3 471(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)

“Diese Werte sind nicht mit der Voltmeterkalibration und dem Teilerverhdltnis korrigiert, da sie
nur relativ zueinander betrachtet werden und an einem Tag aufgenommen wurden
"Die Auswertegrenzen lagen bei 17819 eV - 17835 eV. Die Linienbreite wurde fixiert auf 2,7 eV.

Ohne sonstige Anderungen’® kommt es zu einem Hub von 152(25) meV, der im
Rahmen seiner Fehler mit dem Vollausschopfen des Flussschlauches im ersten De-
tektorsegment (108 mV) nicht mehr zu erkldren ist.

40%eine neue Quellpriparation, keine Erdfeldkompensationsspulenstroméinderung, kein Vor- und
Zuriickfahren der Quelle, keine Anderung des Vakuums



180 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometer
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Abbildung 6.52: Die Positionsverinderung durch Dejustage macht eine ein-
deutige Aussage iiber den Passageort des Potentialdips in der Analysierebene. Je niher
dem Minimum des Potentialdips um so hoher die bestimmte Linienposition. Stellung
3 muss eindeutig als zentralste Position angenommen werden. Jede Position wurde
zweimal angefahren. Es handelt sich nicht um eine rein zeitliche Drift.

Die Gesamtzahlrate aus Segment 1 und 2 liegt fiir die dezentralen Einstellungen
bei 218 s~!. Fiir die Einstellung mit der hochsten Linienposition, der mutmaflich
zentralsten, ist die Gesamtzihlrate leicht abgesenkt auf 185 s~!. Schaut man in
die Rohdaten der Scans (s. Abb. 6.54) mit dem ersten Detektorsegment, fillt auf,
dass die Zahlrate bei Stellung 3, der wahrscheinlich zentralsten Position, unterschitzt
wurde. Eine genaue Ursache fiir die verstérkten Transmissionsverluste konnte bislang
nicht gefunden werden. Mogliche Ursachen sind Magnetfeldinhomogenitéiten, und
Einfliisse auf die Radialsymmetrie des Systems. Der Quellfleck ist also hinreichend

klein, damit bei der vorgenommenen Auslenkung kein Zahlratenverlust auftritt.

Amplitudenverhéltnisse (Seg.2/Seg.1) von 7 %- 18% belegen, dass der Quellfleck im
Kern einen Radius kleiner als 3,8 mm hat. Damit wird es moglich die Quellposition
am Amplitudenverhéltnis (Seg.2/Seg.1) zu kontrollieren.

Ohne eine zusétzliche Dejustage des Detektors lisst sich die Grofe der Linienver-
schiebung aus Geometrieargumenten nicht verstehen. Die Quelle muss mindestens
so ausgedehnt wie der Kapillarkupferaufsatzdurchmesser (4mm) abziiglich der Verde-
ckung des Flussschlauchs durch denselbigen sein. Aus Fotos lésst sich rekonstruieren,
dass etwa 30 % des Substrats in direkter Linie zum Detektor abgedeckt wurden und
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sich das auf eine Mindestgrosse von einem Quellspot von 1,5 mm Radius®! {ibertra-
gen ldsst. Wenn sich der Quellspot am Rande zu Segment 2 befand mit eben dem
Abstand seiner Breite, dann hétte er die Analysierebene bei einem Radius von 11
cm und nur 38 mV {iberqueren miissen. Das passt nicht zu den Messwerten. Nur
wenn der Detektor um 2,4 mm dejustiert wire, dann wiirde Segment 1 auf einen
Radius von 27 cm in der Analysierebene blicken kénnen. Wenn das Zentrum der
Quelle nun bei r=4 mm safs und eine Spotgréfe von min r=1,5 mm angenommen
wird, dann konnte praktisch die gleiche Zahlrate in Segment 1 einfallen, wiahrend das
Analysierpotential um bis zu 188 mV schwankt*?.

500 T T T T T T

480 -
460 | -
440 t -
420 + -
400 -
380 | -

360 | .

Linienposition in meV

340 .

320 .

300 1 1 1 1 1 1
0.06 0.08 0.1 0.12 0.14 0.16 0.18 0.2

Amplitudenverhaltnis Segment2/Segmentl

Abbildung 6.53: Der Einfluss der Dejustage auf Position und Amplituden-
verhiltnis ist eindeutig: je mehr Elektronen auf Segment 2 abgebildet werden, um so
niedriger ist die bestimmte Linienposition.

Position und Amplitudenverhiltnis: An den Verhiltnissen der Amplituden
der Segmente 2 zu 1 zeigt sich eine klare Abhéngigkeit (s. Abb 6.53): je hoher die
Linienposition, um so weniger relativen Anteil im zweiten Segment. Wobei fiir die
Einstellung 3 (zentralste Position) die Amplitude von Segment 1 noch zusétzlich un-
terschatzt wurde. Es kommt bei Einstellung 3 zu 15 % weniger Gesamtamplitude, da

1rmagc:?),S mm
“2Bine Dejustage des Detektors beziiglich des Potentialminimums in der Analysierebene kénnte
einen weiteren kleinen Betrag zur Zahlratenverringerung bei zentraler Passage der Elektronen durch
das Potentialminimum in der Analysierebene hergeben. Eine zentral positionierte Quelle mit einer
Ausdehnung von r=1,5 mm hat am Detektor einen maximalen Radius von 2,2 mm. Wenn man
die Detektorfliche von Segment 1 mit r=5,6 mm um 2,4 mm verschiebt, blickt der Detektor immer
noch auf die "ganze” Quelle. Die Reduktion hier ist also sehr gering.
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diese Kurven unter einem zusétzlichen Elektronenverlust an der niederenergetischen
Flanke leiden.

Lediglich 5 °/,, Vergroferung im Amplitudenverhéltnis von Segment 2 zu Segment
1 bedeuten bereits ein Absinken der Linienposition um 81 meV. Diese Angaben
beziehen sich nur auf die gew#hlten Erdfeldkompensationseinstellungen.

Eine weitere Bestdtigung der Dejustagereihenfolge findet man auch in dem Signal in
Detektorsegment 3 (s. Abb. 6.54): Bei Einstellung 2 konnte dort sogar ein Signal
mit 10 s~! aufgenommen werden, bei Einstellung 1 ist ein Signal den Daten kaum
zu entnehmen. Bei Einstellung 3 ist keine Abweichung von einer Konstanten zu
erkennen.

Wenn man davon ausgeht, dass die Quellposition 1 der Quellposition der Messungen
aus Mérz und April desselben Jahres entspricht, dann wére die bestimmte Elektro-

nenenergie um ca. 54(30) meV (£2,7 ppm) zu tief gemessen?®3.

Fiir die Kontrolle der Hochspannung kann dieser Fehler an mehreren Stellen verbes-
sert werden: Ermoglichung einer mechanische Justage der Quelle und deren Uber-
wachung, geringere Spektrometerauflésung, was die mogliche Potentialverschmierung
reduzieren wiirde, Reduzierung des Potentialdurchgriffs, Detektorposition weiter von
der Analysierebene riicken, kleinere Detektorfliche nutzen ...

Position und Breite: Betrachtet man die Rohdaten (s. Abb. 6.3) so fallen meh-
rere Dinge auf: Die Zéhlrate von Stellung 1 liegt deutlich iiber der von Stellung 2 und
Stellung 3. Transmissionsverluste an der niederenergetischen Flanke des Spektrums
nehmen von Stellung 2 (starkste Auslenkung) iiber Stellung 1 (mittlere Auslenkung)
zu Stellung 3 (geringste Auslenkung) hin zu. Diese Transmissionsverluste haben un-
terschiedliche Linienbreiten beim Fit zur Folge. Es soll nun geklart werden, ob die
Linienerhthung von Stg. 3 gegeniiber Stg. 1 allein aus dieser zusitzlichen "Ande-
rung” der Linienbreite hervorgeht. Aufterdem sollen die Daten hier als Beispiel dafiir
dienen, dass die Fixierung der Linienbreiten beim Fit nicht automatisch dazu fiihrt,
dass Instabilititen maximal in die Stabilitdt der Linienposition projeziert werden.

Fittet man die Daten mit einer Lorentzkurve freier Breite, so ergibt sich eine Steigung
von -55(8) meV bei 0,1 eV Variation in der Breite (s. Abb. 6.55). Die Erhthung
der Linienposition geht einher mit einer schméleren Linie. Die zentralste Position
hat im Mittel eine Breite von 2,5 eV, die Position mit mittlerer Auslenkung hat eine
mittlere Breite von 2,7 eV und die dezentralste Position hat eine Breite von 2,8 eV.
Es lassen sich nun die Differenzen der Linienpositionen bei einem Fit mit freier Breite
und einem mit einer festgesetzten Breite auf 2,7 eV bilden. Durch eine Fixierung
der Breite auf einen Werte von 2,7 eV ergibt sich eine Erhéhung der Linienposition
von Stellung 2 (+15 meV) und eine Erniedrigung von Stellung 3 um -24 meV. Durch
die Fixierung der Linienbreite wird der maximale Hub um 39 meV reduziert. Hier
sollte gezeigt werden, dass das Fixieren der Linienbreite nicht unbedingt bedeutet,
dass damit der groftmogliche Hub in der Linienposition angegeben wird.

437ur genauen Aussage ist es aber notig die Erdfeldkorrekturfelder zusitzlich zu beriicksichtigen,
s. Abschnitt "Erdfeldkompensationsfelder”
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Abbildung 6.54: Die Rohdaten von Segment 1, 2 und 3 unter Dejustage
sind hier aufgetragen. Die Rohdaten fiir Segment 1 zeigen ein auffilliges Verhalten.
Wiéhrend Stellung 1 (mittel) die grofte Amplitude zeigt, bleiben Stellung 2 (dezentral)
und 3 (zentral) dahinter zuriick. Die Transmissionsverluste an der niederenergetischen
Flanke des Spektrums nehmen von Stellung 3 {iber Stellung 1 zu Stellung 2 hin ab.

Die Linienpositionserhhung von Stellung 3 ist nicht allein dadurch bedingt, dass die
Breite der Linie aufgrund von Transmissionsverlusten 0,2 eV verschmélert gegeniiber
der von Stellung 1 erscheint. Es wire nach Abb. 6.9 eine Positionserhdhung bei
einer Verschmélerung um 0,2 eV Positionserhhung von 26 meV beim Fit mit freier
Breite relativ zum Fit fester Breite (2,7 V) zu erwarten. 24 meV Positionserhdhung
konnten gemessen werden. Insgesamt tritt aber eine viel grofere Positionserh6hung
von 108 meV (Pos(Stg.3)-Pos(Stg.1), freie Breite) auf. Die Verschiebung der Linien-
position ldsst sich also aus einer Variation der Schwankung der Linienbreite allein
nicht erklédren, wohl aber der Unterschied zwischen Fit mit freier Breite und dem
mit fester Breite. Eine Unterschitzung der Breite erhoht die Linienposition eine
Uberschiitzung der Linienbreite erniedrigt sie um 14 meV /0,1 eV Variation. Man
erkennt also eine effektive Steigung wie auch schon bei der nicht bewegten Quelle
der Wochenmessung (s. Abb. 6.9).
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Abbildung 6.55: Der Fit mit freier Breite fiir Detektorsegment 1 bei Dejus-
tage zeigt eine klare Korrelation je kleiner die Linienposition umso grofer die Breite.
Bei 0,1 eV Variation der Linienbreite resultiert eine Verschiebung von 55(9) meV in der
Linienposition. Die Variation der Breite ist nicht die alleinige Ursache der Verschie-
bung. Aufgetragen sind hier jeweils die drei einzelnen Spektrumsaufnahmen zu den
Einstellungen 1, 2 und 3

Stellung | Breite in eV | Position in meV | Differenz zum Fit mit 2,7 eV
3 2,5(1) 495 +24

1 2,7(1) 387 -3

2 2,8(1) 304 -15

Position und Transmissionsverluste: Die Fits an die Daten zeigen grofen y?-
werte. Diese rithren von Verlusten an der niederenergetischen Flanke des Elektronen-
peaks. Dies wird i.a. mit Transmissionsverlusten in Verbindung gebracht. Transmis-
sionsverluste treten gehduft auf bei kleinen Kriimmungsradien der Elektronenbahnen
und schwachen Magnetfeldern, also schlechten Bedingungen fiir die Adiabasie der Be-
wegung, sowie Storungen der Radialsymmetrie des Spektrometers [Thu08]. Da die
Transmissionsverluste mit der Dejustage skalieren, konnen sie zur Uberpriifung der
Quelljustage herangezogen werden.

Fiir Abb. 6.56 wurde ein Energiefenster von 17814 eV-17817 eV an der niederenerge-
tischen Flanke gewihlt. Uber dieses Energiefenster wurde die Differenz der Zihlraten
zwischen Fit, der keine Transmissionsverluste kennt, und tatséchlichen gemessenen
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Zéhlraten gemittelt und schlieflich zur Normierung durch die Amplitude des Fits di-
vidiert. Diese Grofse im folgenden Res-Wert genannt, zeigt eine klare Korrelation zu
den Messwerten. Der Res-Wert wird mit sinkender Energie kleiner. Eine Erklarung
fiir dieses Verhalten konnte leider nicht gefunden werden.

Wenn sich die Verédnderung der Quellposition als Transmissionsverlust bemerkbar
macht so kann der Res-Wert dazu genutzt werden, die Stabilitdt der Justage der
Quelle gegeniiber dem Spektrometer zu iiberpriifen. Da andererseits aber auch Be-
deckungen der Quelle mit Restgas zu Transmissionsverlusten an der niederenergeti-
schen Flanke fithren, ist dies keine eindeutige Kontrolle. Positionsverschiebungen, die
aber mit einer Verdnderung der niederenergetischen Flanke korreliert sind, sind zur
Uberpriifung der Spannungsstabilitit zweifelhaft. Fiir den Betrieb einer Eichquelle
am Monitorspektrometer sollte man die niederenergetische Flanke des Spektrums
mitmessen.

17.8265

17.82645

17.8264

17.82635

17.8263

17.82625

Energie der K-Konversionselektronen in keV

-0.14 -0.12 -0.1 -0.08 -0.06 -0.04 -0.02 0
Res-Wert

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 Linienposition
ab. Eine Dejustage fiihrt also in der vorliegenden Konfiguration zu einer Abnahme der
Transmissionsverluste.
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6.4.2 Erdfeldkompensation

Im Spektrometer werden senkrecht zur Spektrometerachse auftretende Magnetfelder
durch vier Luftspulen kompensiert. Es sollen damit die Einfliisse von Erdmagnetfeld
und Stérungen aus der Laborumgebung reduziert werden. Es wurden 2007 zwei
Einstellungen fiir die sogenannten Erdfeldkompensationsspulen benutzt: die erste
mit [;=45 A und I=20 A wurde zu Beginn der Messreihe eingesetzt, die zweite
mit [;=70 A und I,=15 A wurde ab dem 8.3.07 genutzt. Die erste Einstellung war
dieselbe Einstellung wie in den Messungen von 2006. Die Anderung am 7.3. diente
der Optimierung vom Zéhlrate zu Untergrundverhéltnis in Segment 1. Die Differenz
von Signal zu Untergrund stieg von 345 s~! auf 439 s~!. Im weiteren Verlauf also
ab dem 8.3.07 wurde diese neue Einstellung verwendet.

Zu einem spateren Zeitpunkt wurde ein direkter Vergleich der beiden Einstellungen
in einer kurzen Messreihe untersucht, bei der im Wechsel die beiden Einstellung
eingeregelt wurden.

Wenn man mit dem Erdfeldkorrekturfeld in das System eingreift, dann wird zum
einen die Position des Flussschlauchs beziiglich des Potentialminimums in der Ana-
lysierebene variiert, zum anderen auch seine Ausrichtung bzgl. der elektrischen Feld-
linien am Analysierpunkt. Durch die zusétzliche Verkippung kann dann zusétzlich
eine vermeintliche Energieinderung der Konversionselektronen auftreten.

Bei I = 10 A wird ein transversales Magnetfeld von 0,08 G fiir r < 25cm erwartet
[Bor00]. Bei 70 A wéren das 0,56 G, bei 45 A wiren das 0,36 G, also eine Verdnderung
von 0,2 G bei einem Feld von 3,09 G, was einer maximalen relativen Anderung 3,4°
entspricht. Nur eine Verkippung von 0,17° bzgl. des elektrischen Feldes ist nétig,
um eine Verschiebung von 80 meV zu erreichen®*.

Eine Verénderung der Erdfeldkompensationsspulenstrome hat einen direkten Einfluss
auf das Amplitudenverhiltnis von Segment 2 zu Segment 1 (s. Abb. 6.57). Man
sieht also, dass die Veréinderung der Erdfeldkorrektur nicht nur den Flussschlauch in
der Analysierebene verindern kann, sondern auch die Abbildungseigenschaften des
Spektrometers verindert. Mit der Einstellung 2 (70 A/15 A) wird das Abbild der
Quelle also auf den Detektor ausgerichtet.

Zeitlich koinzident mit einer Anderung der Erdfeldspulen am 8.3.07 ist ein Sprung
in den Preplatingfilmen von -127(32) meV. Ein Sprung in den Heizergereinigtenfil-
men: -127(47) meV (mit 3. Quelle). Schliefst man die dritte gemessene Quelle aus
Griinden der Justage aus, dann ergibt sich nur ein Hub von -76(47) meV Ablati-
onsfilme wurden erst nach der Anderung der Erdfeldkompensationsspulen gemessen.
Aus diesem Zeitfenster ist also kein Vergleich gegeben. Zu einem spéteren Zeitpunkt
wurden die Erdfeldspulenstroménderungen bei Ablationsfilmen getestet. Die unge-
wichtete Standardabweichung aller Ablationsfilme bis Ostern betrdgt 21 meV. Hier
ergibt sich ein Sprung von -42(21) meV. Mit oben angegebener Wichtung ergibt sich
-75(16) meV. Die Wichtung fiihrt zu einer leichten Bevorzugung der Ablationsfilme.

*Zum Vergleich hat das Erdmagnetfeld Werte von 44 und 20 uT respektive der Richtung. Eine
Verénderung von 24 pT ist also ganz erheblich und geht iiber eine Kompensation des Erdfelds
hinaus.
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Abbildung 6.57: Die radiale Verteilung der Signalelektronen nach Verédnde-
rung der Erdfeldspulen von 45/20 A auf 70/15 A zeigt eine klare Auswirkung auf
das Amplitudenverhéltnis von Segment 2 zu Segment 1. Dargestellt sind drei Filme.
Der erste und letzte entspricht den Einstellungen vor dem 8.3.07(45A,20A) und der
mittlere denen danach(70A,15A).

Schlieftt man wieder die 3. Quelle der Heizer gereinigten Substrate aus, reduziert
sich die Verschiebung auf 69(16) meV.

Es ist nicht moglich, statistisch signifikant zu unterscheiden, auf was die Energie-
absenkung zuriickzufiihren ist, eine Spektrometer bedingte Depression der Elektro-
nenenergie ist aber eindeutig zu erkennen. Deshalb wird der Wert -69(16) meV als
Korrekturterm beim Ubergang zwischen den Einstellungen 45 A /20 A nach 70 A/15
A, Vakuumeinbruch und Justageproblem und damit im Vergleich zwischen den Da-
ten von 2006 zu 2007 hinzugezogen. Die Unsicherheit in diesem Wert wird aber um
34 meV* angehoben, damit ergibt sich dann ein Korrekturwert von -69(38) meV

Eine Reduzierung der Linienposition allein durch die Anderung der Erdfeldkompen-
sation wiirde dafiir sprechen, dass die Elektronen den Flussschlauch radial weiter
aufsen durchlaufen haben, wenn man annimmt, dass die Positionserniedrigung allein
durch den Potentialdip ausgelost wird. Andererseits votiert die Reduzierung des
Zghlratenanteils in Segment 2 zu Segment 1 fiir eine zunehmende Optimierung der
Abbildung des Flussschlauchs auf den Detektor. Wenn dieser zentral angebracht ist,
so wiirde das auch eine Optimierung des Flussschlauchs auf die Spektrometerachse
bedeuten. Beide Aussagen widersprechen sich zunéchst. Nur wenn man entweder an-

*5—Differenz aus dem Hub bei Heizer gereinigten Substraten und dem bei ablatierten.
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nimmt, dass der Detektor dezentral angebracht ist, kann beides miteinander gehen
oder wenn man die Verkippung der magnetischen zu elektrischen Felder in der Ana-
lysierebene als Hauptursache fiir die Energiereduktion annimmt, sind beide Effekte
gleichzeitig moglich. Letzteres tritt insbesondere dann auf, wenn die Quelle nicht
zentral angebracht ist. Fine Optimierung des Signal zu Rauschverh&ltnisses durch
die Erdfeldkompensation muss dann eine Verdnderung des Winkels zwischen magne-
tischem und elektrischen Feld. In der Analysierebene resultiert daraus eine andere
Linienposition, auferhalb der Analyisierebene kann es zur Anderung der Transmis-
sionseigenschaften kommen.

6.4.2.1 Zusammenfassung zu den beschriebenen Spektrometerabhiingig-
keiten

Eine Anderung der Position der Quelle und des Detektors sowie eine Anderung
der Strome in den Erdfeldkompensationsspulen beeintrichtigen die Linienpositions-
bestimmung jeder Kalibrationsquelle. Da Quellposition und die Strome der Erd-
feldkompensationsspulen wéihrend der Messungen nicht konstant gehalten wurden,
musste untersucht werden, welche Finfliisse diese Parameter auf die Linienposition
haben. Es wurde versucht zu zeigen, wo sich eine Anderung dieser Parameter an
anderer Stelle in den Daten zeigen.

Dejustage bei gleicher Erdfeldkompensationseinstellung

e Je hoher die gemessene Linienposition, um so kleiner ist der Radius, bei dem
der Potentialberg in der Analysierebene {iberwunden wird.

e Eine relative Dejustage der Quelle ist an einer Anderung des Zihlratenverhilt-
nisses von Segment 2 zu Segment 1 zu erkennen

e Je hoher die Linienposition ist, um so schmaler ist die Linienbreite bei einem
Fit mit freigelassener Lorentzbreite.

e Je hoher die Linienposition, d.h. je zentraler die Passage der Elektronen in
der Analysierebene, um so stéirkere Transmissionsverluste traten an der niede-
renergetischen Flanke der Linie auf.

Erdfeldkompensation

Andert man die Erdfeldkompensationseinstellung kénnen zwei Effekte auftreten: a)
der Flussschlauch wird an anderer radialer Stelle iiber den Potentialberg in der Ana-
lysierebene gelenkt und b) die Richtung des Flussschlauchs wird gegen die Richtung
des analysierenden elektrischen Feldes verkippt. Die Anderung der Erdfeldkompen-
sationseinstellung, die wihrend der Messungen 2007 gemacht wurden, dndern mit
der Position des Flussschlauches auch das Z&hlratenverhéltnis von Segment 1 zu
Segment 2. Der Flussschlauch wird bei der Anderung der Einstellung 1 zur Einstel-
lung 2 zentraler auf den Detektor gelenkt. Die gemessene Linienpositionen von allen

4Der vermessene Hub bei den Dejustagemessung sprach ebenfalls fiir eine Dejustage des Detek-
tors.
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Filmpriparationsmethoden steigen unter dieser Anderung aber nicht an, sondern sie
sinken ab. Dies kann dann verstanden werden, wenn der Detektor nicht zentral ange-
bracht ist oder wenn die zusétzliche Verkippung der elektrischen und magnetischen
Felder die Linienpositionsmessung so beeinflussen, dass die Linienposition sinkt. Der
Mittelwert aus allen Praparationsmethoden liegt bei -69 (38) meV.

6.4.3 Austrittsarbeit der Filterelektroden

Prinzipiell ist es moglich, dass die Austrittsarbeit der Filterelektroden nicht nur
materialabhingig variiert, sondern auch im Laufe der Zeit Verdnderungen aufweist.
Relevant fiir die Austrittsarbeit auffer der Materialzusammensetzung und Orientie-
rung der Oberflichendipole ist die Belegung der Oberfliche mit Restgas. Es ist
also zu erwarten, dass die gemessene Elektronenenergie abhingig vom vorauslau-
fenden Reinigungsprozess und der Zeit ist, die seit dem verstrichen ist. Im Falle
der Kryptonmessungen von 2006 und 2007 wurde kein Ausheizen des Spektrometers
durchgefiithrt. Der Druck im Spektrometer lag bis auf den einen Vakuumeinbruch
am 9.3. immer unterhalb 108, meistens aber unterhalb 10~° mbar. Es ist also zu
erwarten, dass sich auf die lange Zeit von mehr als 2 Jahren ein Gleichgewichtszu-
stand an den Oberflichen eingestellt hat, der nicht der sauberst mogliche direkt nach
dem Ausheizen ist. Ein kurzer nicht zu grofer Vakuumeinbruch sollte also keinen
relevanten Effekt auf die Austrittsarbeit haben.

Wihrend diesen Messungen kam es kurz nach Anderung der Erdfeldkompensation zu
einem Vakuumeinbruch auf mindestens 10~ mbar. Der Einfluss dieses Vakuumein-
bruchs soll nun ansatzsweise analysiert werden. Die teilweise synchrone Erdfeldkom-
pensationsinderung erschwert klare Aussagen. Es werden Heizer gereinigte Filme
und Preplatingfilme, die sowohl eine Anderung der Erdfeldkompensation als auch
den Vakuumeinbruch erfahren haben, verglichen mit Ablationsfilmen zu spéterem
Zeitpunkt, bei denen nur die Erdfeldkompensation verdndert wurde. Der Unter-
schied zwischen den Spriingen in den Preplatingfilmen und den Heizergereinigten
Filmen auf der einen Seite zu Beginn der Messphase zu dem Sprung in den Abla-
tionsfilmen zu spéterer Zeit, legt die Vermutung nahe, dass der Vakuumeinbruch
Einfluss auf die Linienposition genommen hat. In den Ablationsfilmen, die vor und
nach den letztgenannten Vorfillen gemessen wurden zeigte sich keine Verringerung
der Elektronenenergie (+20(21)meV). Andererseits muss man aber zusitzlich be-
riicksichtigen, dass die Energie der Ablationsfilme mit der Zeit und der Reinheit des
Substrats ansteigt und hier bei 17826,281(21) eV séttigt, was 61(43) meV iiber dem
Mittel der Heizer gereinigten Substrate und 103(37) meV iiber dem Mittel der Prepla-
tingfilme liegt. Tm kurzen Messfenster vor den Anderungen der Erdfeldkompensation
und genannten Vorfillen liegt die Energie der Ablationsfilme aber 57(43) meV un-
ter den der anderen Préparationsmethoden. FEs konnte also sein, dass ein Sprung
in den Ablationsfilmen von einer Drift in den Ablationsfilmen verwischt wird. Fiir
die Austrittsarbeitsverinderung blieben damit die Differenzen zwischen der Ande-
rung der Erdfeldspulen in den Ablationsfilmen und den Anderungen in den anderen
Priparationsmethoden von 34(51)%" also eine Obergrenze von 86 meV als schwache
Abschétzung.

“TMit der dritten Heizerquelle: 85(51) meV. Diese Mittelung wird disfavorisiert, da hier eine
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Das Mainzer Neutrinomassenspektrometer zu dieser Zeit befand sich wahrend der
Messungen in einem relativ giinstigen Zustand zur Uberwachung der Retardierungs-
spannung. Schwankungen und Einlaufverhalten gerade unterschiedlicher Edelstahl-
materialien sind aber nicht auszuschlieffen.

Fiir die KATRIN-Stabilitéitsiiberwachung ist also eine zusitzliche Uberpriifung der
Retardierungsspannung in der Hauptbeamline sinnvoll, sowie zumindest eine mdogli-
che weitere Redundanz durch die Endpunktsbestimmung des Tritiumspektrums.

starke Dejustage der Quelle vorlag(s. Abschnitt zur Dejustage).
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6.4.4 Anwendung der Kriterien auf die Messdaten von 2007
6.4.4.1 Ablationsfilme
Die angegebenen Ablationsfilme aus dem Jahr 2007 wurden bei immer gleichen Erd-

feldkompensationsstrémen gemessen, sodass hier keine Modifikation der Daten rela-
tiv zueinander zu erwarten ist*®. Mechanische Dejustagen traten hingegen auf.
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Abbildung 6.58: Das Zihlratenverhiltnis von Segment 2 zu Segment 1 der
ablatierten Filme ist hier aufgetragen zusammen mit den bestimmten mittleren Li-
nienpositionen der Fits.

Zur Uberwachung der Dejustage wird das Amplitudenverhiltnis von Segment 2 zu
Segment 1 herbeigezogen. Je grofer dies bei gleicher Erdfeldkompensation ist, um
so niedriger miisste die vermeintliche Elektronenenergie ausfallen. Das Amplitu-
denverhédltnis von Segment 2 zu Segment 1 nimmt zunichst mit der Zeit ab. Die
Elektronen nutzen also zunehmend einen zentraleren Flussschlauch, damit muss sich
die Linienposition synchron erhéhen (s. Abb. 6.58).

Im Juni ist aber sowohl das Verhéltnis von Segment 2/Segment 1 als auch die
Linienposition relativ erh6ht. Aus einer reinen Dejustage ldsst sich diese Liniener-

héhung im Juni also nicht erkliren®.

Vergleicht man die Spektren der Filme wahrend der Messperiode 2007, fallt auf,
dass die niederenergetische Flanke des Elektronenpeaks unterschiedlich gut zu den
Fitkurven passt. Im Abschnitt 6.4.1.1 wurde ein Zusammenhang von Transmis-
sionsverlusten an der niederenergetischen Flanke des Spektrums mit einer Dejustage

*Die Messungen aus dem Juni unterscheiden sich nur insofern, dass hier ein anderes Netzteil fiir
den Spulenstrom der 70 A Spule verwendet wurde. Eine Anderung des Kompensationsfeld hierdurch
wird nicht erwartet.

19Bs lisst sich an dieser Stelle mutmaRen, dass im Juni ein verindertes Zusammenspiel von
Erdfeldkompensation und Quellposition vorlag. Sowohl die relative Signalrate in Seg 2 also auch
die zunehmende Transmissionsverluste geben dazu Anlass.
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gezeigt. In Abb. 6.59 ist die Differenz der Messwerte zur ermittelten Fitkurve im
Mittel im Energieintervall 17814 eV bis 178217 eV normiert mit der jeweiligen Amp-
litude aufgetragen. Tragt man diese Werte der ablatierten Filme gegen die Zeit auf,
so fallt auf, dass die Daten von Juni 2007 um ca. 0,02 erhohte Res-Werte aufweisen.
Das bedeutet, dass die Linienform an der niederenergetischen Flanke schlechter mit
dem Modell hier iibereinstimmt, dass keine Transmissionsverluste annimmt.
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Abbildung 6.59: Die Fitabweichung der ablatierten Filme an der niederener-
getischen Flanke heben die Daten aus dem Juni mit héheren Fitabweichungen hervor.

Ein direkter Vergleich der Elektronenenergien ist hier also beeintrachtigt. Eine Ver-
groferung der Transmissionsverluste um 0,02 ausgedriickt im Res-Wert, entspricht
einer Verschiebung der Linienposition um 24 meV. Transmissionsverluste an der
niederenergetische Flanke des Spektrums kdénnen aber auch durch Energieverluste
aufgrund von Streuungen der Elektronen an einer Deckschicht aus Restgas hervor-
gerufen werden. Das Einbrechen der Transmission ist auferdem abhéngig von der
Erdfeldkompensation. Es ist also zweifelhaft die Korrektur von 24 meV auf die Da-
ten anzuwenden. Vielmehr bietet der Res-Wert hier die Mdéglichkeit eines weiteren
Ausschlusskriteriums.

Wenn also Res-Wert und das Amplitudenverhéltnis von Segment 2 zu Segment 1
nicht miteinander iibereinstimmt, kann nicht davon ausgegangen werden, dass die
Linienposition davon unbeeintriachtigt bleibt. Eine Verschiebung der Linienposition
wire dann kein sicheres Veto fiir die HV-Stabilitat. Res-Wert und Amplitudenver-
héltnis hdngen von der Justage und der Erdfeldkompensationseinstellung. Um die
Sicherheit der HV-Uberwachung zu verbessern, miissen diese Parameter zusitzlich
iiberwacht werden.
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6.4.4.2 Heizergereinigte Filme

Die heizergereinigten Filme wurden bei beiden Erdfeldkorrekturkonfigurationen ein-
gesetzt. Dejustage ist ebenfalls insbesondere bis zum 8.3.07 zu erwarten®.

Hervorstechend ist die Messung vom 7.3.07. Um 63 meV hoher als die vorausge-
hende Messung liegt die Linienposition liegt bei 17826,359(22)eV . Gleichzeitig ist
der relative Anteil der Zahlrate in Segment 2 zu Segment 1 um 5 % abgesenkt, was
einer zunehmend zentraleren Passage der Elektronen an der Analysierebene also ei-
ner Positionserh6hung entspricht. Diese Messung wurde kurz vor dem Verkeilen des
Quellschlittens gemacht. Man kann damit aus dem Z&hlratenverhéltnis von Segment
2 zu Segment 1 schliefsen, dass diese Quelle stark dejustiert war.

Nach der Erdfeldkompensationsinderung sinkt der Anteil in Segment 2 erwartungs-
gemil stark ab, da der Flussschlauch auf den Detektor zentriert wurde. Vergleiche
zur Dejustage sind nur sinnvoll bei unverénderter Erdfeldkompensation.
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Abbildung 6.60: Das Segment 2 zu Segment 1 Verhéltnis der Amplitude der
Heizergereinigten Filme zeigt einen deutlichen Einschnitt nach dem 8.3.. Ein solches
Verhalten ist ebenfalls in der Testmessreihe zur Erdfeldkompensation mit Ablationsfil-
men gemessen worden. Innerhalb einer Erdfeldkonfiguration treten Schwankungen der
Linienposition und der Amplitudenverhéltnisse aus. Sinkt der Anteil in Segment 2,
steigt die gemessene Linienposition an.

Leider ist ein Vergleich der Res-Werte wie im vorangegangenen Kapitel hier nicht
iiber die gesamte Messperiode in gleichem Mafe notig. Da sich die Transmissionsei-

%0Am 8.3. fand ein mechanisches Neujustieren des Quellschlittens nach einem Verkeilen statt.
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genschaften des Spektrometers mit den Erdfeldspuleneinstellungen gedndert haben
und nicht der vorab angegebene Zusammenhang fiir die Res-Werte und die Linien-
position gegeben ist. Die Res-Werte sind dennoch erstellt worden und in Abb. 6.61
aufgetragen. Sie weichen nicht von denen der Ablationsfilme ab. Man kann daraus
schliefen, dass sich die Flachenbedeckung bei beiden Préparationsmethoden nicht
unterscheiden.

Die Betrachtung der zusétzlichen Kontrollparameter des Spektrometers, Erdfeldkom-
pensation und Justage, fiihrt in diesem Fall zum Ausschluss der Messung von 7.3.07
bei der Stabilitétsiiberwachung.
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Abbildung 6.61: Der Res-Wert der Heizer gereinigten Filme 2007 zeigt keine
deutliche Abweichungen von -0,04. Die Heizer gereinigten Filme bleiben deshalb ver-
gleichbar mit den Ablationsfilmen.
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6.4.4.3 Preplating

Preplatingfilme zeigen ein analoges Verhalten zu den heizergereinigten Filmen.

Auch das Amplitudenverhiltnis von Segment 2 zu Segment 1 bei Preplatingfilmen
zeigt einen starken Sprung nach dem 8.3. synchron zu einem Sprung in der Linien-
position (s. Abb. 6.62).
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Abbildung 6.62: Segment 2 zu Segment 1 Verhiltnis der Preplating Filme
zeigt wie die Heizer gereinigten Filme eine starke Reduktion beim Wechsel der Erdfeld-

konfiguration.

Die Res-Werte spiegeln ebenfalls die Anderung der Erdfeldspulenstrome wieder.

Gros-

sere Dejustagen innerhalb einer Erdfeldkonfiguration traten nicht auf, sodass alle
Filme miteinander verglichen werden konnen.

Die letzte Messung vor dem 8.3. wurde direkt im Anschluss an die stark dejustierte
Heizer gereinigte Quelle gemessen. Die Dejustage ist nicht gleichstark ausgepréigt wie
im Falle der heizergereinigten Filme. Das ist aber auch nicht weiter verwunderlich,
da der Quellschlitten zur Filmpraparation zwischenzeitlich bewegt wurde.
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Abbildung 6.63: Der Res-Wert der Preplatingfilme 2007 zeigt keine deutliche
Abweichungen von -0,04. Die Heizer gereinigten Filme bleiben deshalb vergleichbar
mit den Ablationsfilmen. Die Verdnderung der Erdfeldspulen ist aber auch in den Res-
Werten zu erkennen.

6.5 Stabilitit im Langzeitverhalten

Die Spannungsiiberwachung der KATRIN-Retardierungsspannung sieht als ersten
Schritt 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 einem
Prézisionsspannungsteiler iiberwacht, der eine Langzeitdrift von 0,6 ppm/Monat im
Ubergang von 2005 zu 2006, eine Reproduzierbarkeit von 0,3 ppm innerhalb ei-
nes Monats und eine relative Standardabweichung von 0,3 ppm (2006) und 0,55ppm
(2005) aufwies. Wenn sich keine Kurzzeitschwankungen einstellen, wie beispielsweise
in den aufgefiihrten Daten zum Thema HV-Instabilitdten, gilt es, das Driftverhalten
des Spannungsteilers zu iiberwachen. Bei einem Driftverhalten von 0,6 ppm/Monat
ist nach 5 Monaten eine Verdnderung des Messwertes von 3 ppm, also dem Limit fiir
die systematischen Unsicherheit der Spannungsiiberwachung erreicht.

Die Auflgsung eines zeitlich konstanten Driftverhaltens steigt mit der Léinge des zeit-
lichen Messfensters. Je mehr die Kalibrationslinie fluktuiert, desto linger muss diese
Zeitachse gewéhlt werden, bei der die Drift iiberpriift werden kann. Sollte sich die
Energieinstabilitit im Langzeitversuch auf die Schwankungen der Ablationsfilme zu-
einander reduzieren, d.h. auf ein 0= 17 meV (1 ppm), so steigt Auflésung mit jedem

Monat m dann mit AI;OS = 0,61;;;;;-m = 0,6 - m, also gerade proportional zu der
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Anzahl der verstrichenen Monate. Nach 2 Monaten beriihren sich die Messwerte
also gerade noch mit ihren Fehlerbalken. H&aufiger die Stabilitét zu iiberpriifen ist
also bei dieser Stabilitdt der Kalibrationslinie nicht sinnvoll. 2 Monate ensprechen
grob der Dauer eines Tritiummessruns. Zur Kontrolle einer konstanten elektroni-
schen Drift bringt ein synchrones Messen einer Kalibrationslinie keine Verbesserung
in einem Zeitfenster, welches kleiner als 2 Monate ist. Bei einer Abweichung von
einem linearen Verhalten der Drift hingegen, wird eine synchrone Messung wichtig.
Eine Fluktuation kénnte ab 1,5 ppm mit einer Kalibrationsquelle innerhalb eines
Tritiummessruns aufgedeckt werden.

Zur Uberpriifung der Langzeitdrift des Spannungsteilers fanden vier Messperioden
am Mainzer Neutrinomassenspektrometer statt:

e Phase I : Februar/Mérz 2006

e Phase II: Mai 2006

e Phase III: Jan/Feb. 2007

e Phase IV: Mérz/April + Juni 2007

Aus diesen Messphasen sollen nun Aussagen iiber das Langzeitdriftverhalten des HV-
Systems gewonnen werden. Eine Uberpriifung einer Langzeitdrift und ein gleichzei-
tiges Prototyptesten mit verschiedenen Einstellungen sind allerdings an sich kontra-
produktiv.

Fiir ideal stabile Bedingungen wiirde man versuchen, ein kontinuierliches Vakuum
von weniger als 5-1070 mbar (210*11 mbar iiber dem Substrat) aufserhalb des Kiihl-
fingers zu erreichen. Man wiirde auch die Temperaturen fiir die Messbedingungen
moglichst stabil halten: Substrattemperatur ~ 28 K, Kiihlkappentemperatur ~ 16
K und Kapillartemperatur =~ 100 K sollten nicht unterschritten werden, um keine
Gase zu speichern, und auch nicht sporadisch iiberschritten werden, wobei jedesmal
die Restgaszusammensetzung und -menge gestort werden kann.

Man muss sich entscheiden zwischen der Reduktion auf eine Quellpriparationsme-
thode, oder dem Vorteil der Nutzung der Redundanz aus mehreren Préparationsme-
thoden, die aber den Nachteil zuséatzlicher Instabilitdten mit sich fiihren: bei Heizer
gereinigten Filmen bleibt die Temperatur des Substratbereichs nicht konstant, bei
Preplating-Filmen wird die Substratumgebung mit zusétzlicher Gasmenge belastet.
Diese Messungen votieren fiir einen alleinigen Gebrauch von ablationsgereinigten
Substraten ohne Krypton-Zwischenschicht.

Die Positionierung der Quelle muss genauer bekannt, leichter und exakter modifizier-
bar sein als wiahrend dieser Messungen. Ein Vorschlag zur kapazitativen Bestimmung
der Position wurde gemacht [Jb], bzw. eine Benutzung einer hinreichend kleinen
Blende im Falle des Monitorspektrometers. Am allerbesten wire es, die Bewegung
der Quelle ganz zu unterbinden, wenn es moglich wére, einen optischen Zugang zum
Substrat fiir Ellipsometrie und Ablation bei hinreichend grofem Magnetfeld zu er-
reichen. Ansonsten konnte man das Monitorspektrometer regelméfig mit der Quelle
durchscannen, um so jeweils das Positionsmaximum zu bestimmen.
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Eine Modifikation der Magnetfeldkonfiguration wiirde man natiirlich nicht vorneh-
men und bestehende Felder mit Magnetfeldsonden und an ihren Spulenstrémen iiber-
wachen.

Rigide Spannungsbereichswechsel wiirde man in einer Phase der Uberwachung der
Stabilitdt der K32-Konversionselektronen umgehen. Andererseits ist es aber iiberaus
ratsam weitere Informationen iiber den Zustand von Quelle und Teilerverhéltnis aus
anderen Linien des ®3™Kr-Spektrums zu gewinnen (s. a. Ausblick). Hier muss ein
ausgewogenes Verhéltnis beider sich widersprechender Forderungen gefunden werden.

Unter Aussparung einer zweiten Spannungsiiberwachungsmethode, wie sie durch
einen zweiten Spannungsteiler oder eine zweite Kalibrationsquelle gegeben wéren,
ist die Zuweisung einer Fluktuation auf den Verursacher schwierig.

Es konnten in den vorausgehenden Kapiteln einige Fluktuationsursachen aufserhalb
der Quelle an Nebenerscheinungen festgemacht werden:

e Dejustage fiihrt zu einer Verdnderung des Ziahlratenverhéltnisses der Detektor-
segmente 1 und 2

e Verdnderung der Erdfeldkonfigurationsspulen verédndert ebenfalls das Zahlra-
tenverhéltnis der Detektorsegmente 1 zu 2. Eine zusitzliche Verkippung der
elektrischen und magnetischen Felder in der Analysierebene werden mdoglich.

e Messfehler des Spannungsteilers korrelieren mit Positionsspriingen der Konver-
sionslinien, die weit iiber die Spezifikationen der Spannungsversorgung hinaus-
gehen.

Es ist wohl moglich Effekte, die nicht von der Quelle herriihren, aufzuzeigen, sie
nachtréglich aus den Daten zu korrigieren, ist aber schwierig.

Auch die Priparationstechnik wurde variiert. In der ersten Messphase wurde eine
zuvor gesammelte Menge 83™Kr auf einmal ins System eingelassen und die Zufuhr
im Anschluss gestoppt. In spéteren Phasen wurde diese Zufuhr nicht unterbrochen
und ein kontinuierliches Auffrieren von ®™Kr praktiziert und auf diese Weise die
statistische Genauigkeit gesteigert.

Die Messphasen waren geprigt von unterschiedlichen Fragestellungen: Transmissi-
onsfunktion (s. [Thu08]), Spannungsabhéngigkeit des HV-Teilers, Erh6hung der Auf-
16sung des Spektrometers, Suche nach Zihlrate®!, verschiedene Substratreinigungs-
techniken, unterschiedliche Vakuumbedingungen, unterschiedliche Substrattempera-
turen, Anderung der Kapillardiise und Dejustage der Quelle im Flussschlauch.

Will man also einen Langzeittest der Drift des Spannungsteilers bzw. der Linienpo-
sition mit den bisherigen Daten anfiithren, muss klar sein, dass die Werte hinter den
Méglichkeiten des Teiler-Kalibrationsquellenkonzepts zuriickbleiben.

*Diese wurde im Anschluss an diese Messungen in Miinster erfolgreich fortgefiihrt [Hil07],
[Smo08] [Zbo10] und dabei auf eine mangelnde **™Kr-Emanation des Rubidiums zuriickgefiihrt.
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Alle Filmtypen zeigen nichtsdestotrotz ein Absenken der Linienposition, d.h. sie
deuten auf ein Ansteigen der Teilerwertes (s. Abb. 6.64). In der Abbildung 6.64 er-
gab ein Geradenfit eine zeitliche Drift von 17(2) meV /Monat, d.h. 0,95 ppm/Monat.
Wendet man die Erdfeldkorrektur mit an, so ergibt sich eine mittlere Drift von 12
meV /Monat (0,67 ppm/Monat). Jede Filmpréiparationsmethode im Einzelnen zeigt
ein leicht unterschiedliches Verhalten. Welche Driften sich aus der einzelnen Pré-
parationsmethoden ergeben, soll im folgenden erst einzeln dargelegt werden, zum
Abschluss wird dann nocheinmal ein gemeinsamer Mittelwert angegeben.

17826.60 . . : : , —
preplating ~——+—
Heizer ———
Ablation ———
17826.50 I fx)
3 ; 1
£ 17826.40 | |
C
je)
3
8 ¥
=3
§ 1782630 ¢ % |
1 I
17826.20 | i
17826.10 L ! ! ! . , ,

Jan  Mrz Mai Jul Sep Nov Jan Mrz
Zeit in Monaten

Abbildung 6.64: Der Jahresiiberblick aller Filme zeigt eine deutliche Verschie-
bung der Linienposition zu niedrigeren Position. Der eingzeichnete Geradenfit ergab
eine zeitliche Drift von 17(2) meV /Monat (0,95 ppm/Monat).



200 Kapitel 6. Messungen am Mainzer Neutrinomassenspektrometer

6.5.1 Ablation

Die zeitliche Entwicklung der Ablationsfilme zeigt eine deutliche Abnahme der ge-
messenen Elektronenenergie (s. Abb. 6.65): von 17826,445(21) eV vom Juli 200652
hinzu 17826,256(5)eV im April 2007. Ihre Differenzen werden tabellarisch aufgetra-
gen. Dazu kommt eine Erdfeldkompensationsshift von +69(38) meV fiir die 2007er
April Daten.
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Abbildung 6.65: Die zeitliche Entwicklung der Ablationsfilme zeigt eine deut-
liche Abnahme der gemessenen Elektronenenergie: von 17826,445(17) meV vom Juli
2006 hinzu 17826,256(1) Juni 2007. Es wurde alle gemessenen Filme beriicksichtigt un-
ter Ausschluss der Daten mit HV-Instabilitdten. Dargestellt sind die Fehler, die sich fiir
die Mittelwerte der einzelnen Filme ergeben. Diese unterscheiden sich von den Fehlern,
die fiir die Berechnungen der Driften angenommen wurden.

Es ergibt sich also eine zeitliche Drift des Spannungsteilers von 0, 7+0, 3 ppm/Monat
aus den Ablationsfilmen. Die Unsicherheit dieser Grofe ist einerseits dominiert von
der geringen Anzahl an Messungen 2006, andererseits von der zusitzlichen Verdn-
derung durch die Erdfeldkompensationsinderung. Unberiicksichtigt blieb ein mdog-
licher relativer Justagefehler zwischen 2006 und jedem der beiden Messwerte aus
2007. Nimmt man eine weitere Unsicherheit hierfiir an von 50 meV erhéht sich die
Fehlerangabe auf 0,4 ppm an.

Wiirde man mit einer Quelle von 17 meV Stabilitdt 20 Filme préparieren, was in-
nerhalb einer Woche gut moglich ist, und vermessen, erhielte man eine statistische

*2nur eine gemessene Quelle, es wird deshalb eine Unsicherheit in der GroRe der Fluktuationsbreite

der 2007er Daten angenommen.
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Zeit Position DiffzuPos[Juli%)a | it Erdfeldkorrektur -69(38) meV
in eV i ots Momar i oats Momar

Juli 2006 | 17826,445(17)% | / /

April 2007 | 17826,256(1) | 21(8);1,2(4) 13(5);0,7(3)

“Wenn keine Erdfeldkorrektur angewendet wird, so muss eine Unsicherheit diesbeziiglich einge-
hen. Diese Unsicherheit wird hier mit 69 meV angesetzt.

*Der Fehler wurde hier aus den Daten von 2007 abgeschitzt, da 2006 nur ein vergleichbarer Film
mittels Ablation prapariert wurde.

Genauigkeit von 4 meV auf die Linienposition. Eine Drift von 0,6 ppm/Monat wiirde
innerhalb von zwei Wochen einer Verschiebung von 5 meV entsprechen. Nach 2 Mo-
naten ein Signal mit 5,6 ¢ Abstand ergeben. Der Teilerwert wire dann erst soweit
gedriftet, dass dies 21 meV entsprechen wiirde.

Zur Spannungsiiberwachung bei KATRIN wiirde man also versuchen, wihrend der
Tritiumruns etwa wochentlich einen Ablationsfilm zu préparieren und damit die
Kurzzeitfluktuationen iiberwachen und dann wihrend der Messpausen etwa 20 Filme
praparieren, um die Langzeitdrift zu protokollieren.

6.5.2 Heizergereinigte Filme

Aus den Heizer gereinigten Filmen werden nur die Filme ausgewertet, deren Sub-
strattemperatur groker als 17 K war®®, bzw. deren Verschmutzungszustand seit dem
Kaltfahren laut Ellipsometrie nicht mehr als A—1° in der Polarisatorstellung be-
tragt. Ferner wurden die Filme aus dem Mai 2006 ausgeschlossen, die wahrend den
rigiden Spannungsbereichswechseln gemacht wurden, da hier keine Kontrolle iiber
Spannungsspriinge mdoglich ist, als auch solche mit entdeckten HV-Auslesespriingen.
Auch Quellen mit sehr schlechtem Vakuum oder mit stark geheizter Kapillare wurden
nicht beriicksichtigt. Bei den Daten von 2007 wurde nur die eine stark dejustierte
Quelle ausgeschlossen (a. Abb. 6.66). Die Daten vor und nach der Umstellung der
Erdfeldkompensationsfelder werden getrennt betrachtet.

Es ergeben sich also folgende Driften:

Im Mittel ergibt sich mit Erdfeldkorrekturen 0,6(1) ppm/Monat und ohne Erdfeld-
korrektur 0,8(2) ppm/Monat fiir die Heizer gereinigten Filme.

»3Fiir zukiinftige Messungen ist es sicher sinnvoll, eine hohere Substrattemperatur von ca. 25 K
zu fordern.
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Dif f.zuPos.(Feb06)

Miirz2 2007 (13 Monate)

17826,220(2)

17(5);1,0(3)

Zeit Position Fortintoroall mit Erdfeldkorr.
in eV in o 5 N | N e 5 N irene
Februar 2006 17826,437(11) /
Mai 2006 (2,5 Monate) 17826,397(33)* | 16(31);0,9(17) /
Mirz1 2007 (13 Monate) | 17826,296(23) * | 11(6);0,6(3) /
(

11(3);0,6(2)

“Da hier wieder nur eine Filmpréparation eingeht, entspricht der Fehler den Schwankungen von
aus der ersten Messphase 2006.

Hier wird der die Unsicherheit wieder ausgehend von 33 meV Unsicherheit angegeben, wobei
die statistische Genauigkeit um 1/1/2 verbessert wird, da hier zwei Filme pripariert wurden.

Film zu Film og

meth
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Zeit Position e — mit Erdfeldkorr. 69(38) meV
: meV | m meV ., m
in eV in Monat Afljlo)nat in Monat n]bzf)gnat
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Abbildung 6.66: Der Jahresiiberblick der heizergereinigten Substrate zeigt
eine deutliche Verschiebung der Linienposition.
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6.5.3 Preplating Filme

Die Preplatingfilme lassen ebenfalls auf ein Ansteigen des Teilerwertes schliefien. Es
wurden wieder nur die Filme mit einer Substratverschmutzung von weniger als 70
A beriicksichtigt. Es wurde kein Film aus dem Mai/Juni 2006 miteingeschlossen, da
Preplatingfilme bei diesem Druck bereits iiber wenige Stunden nicht stabil sind (s.

Abb. 6.67).
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Abbildung 6.67: Der Jahresiiberblick der Filme mit Kryptonzwischenschicht
zeigt ebenfalls eine deutliche Verschiebung der Linienposition.

Dif f.zuPos.(Feb06)

Zeit Position o — mit Erdfeldkorr. 68(38) meV
in eV in J\Toi;t ;ingAl | in ]\;[ri)en‘;t ; ing i
Februar 2006 17826,498(10) | / /

Miérz1l 2007 (13 Monate)

17826,294(18)°

16(6):0,9(3)

/

Miirz2 2007 (13 Monate)

17826,178(1)

25(5);1,4(3)

19(3):1,1(2)

“Hier wird als Fehler wieder von einer Streuung der Preplatingfilme um 31 meV ausgegangen.
Die Unsicherheit bei drei Filmen errechnet sich dann nach %meV

Im Mittel ergibt sich 1,0(2) ppm/Monat mit Erdfeldkorrektur bzw. 1,2(2) ppm/Monat

ohne Erdfeldkorrektur.
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6.5.4 Bestimmung der zeitlichen Drift des Teilerwertes

Es ergeben sich mit Erdfeldkorrektur folgende Driften:

Praparationsmethode | Drift in ppm/Monat | Unsicherheit in ppm/Monat

Preplating 1,0 0,2
Heizer 0,6 0,1
Ablation 0,7 0,3

Preplatingfilme haben bei kontinuierlicher Kondensation die Tendenz mehr Restgas
zu adsorbieren. Damit wird ihre Linienposition reduziert. Da 2006 die Kondensation
nicht kontinuierlich durchgefithrt wurde und 2007 hingegen doch, ist versténdlich,
dass die resultierenden Abschétzung der Drift grofer ausfallt.

Die Ablationsfilme wurden nur 2007 sehr genau mit hochster Stabilitét vermessen.
Die Daten aus 2006 sind aber mit leicht anderer Apparatur vorgenommen worden.
Insbesondere der optische Zugang fiir die Ablation hatte sich verédndert.

Die Heizer gereinigten Filme wurden sowohl 2006 als auch 2007 h&ufig gemessen,
sodass hier sogar zwei Messperioden mit langem zeitlichen Abstand verglichen werden
konnen, wobei einschridnkend zu bemerken ist, dass aus der ersten Messphase im
Winter 2006 nur die saubersten Filme ausgew#hlt wurden und aus der Mai/2006-
Messphase wieder nur eine Praparation gewertet wurde. Im Jahr 2007 wurden diese
Filme im Wechsel mit Ablationsfilmen prapariert. Dadurch entsteht eine Kopplung
an die Ablationsfilme.

Aus genannten Griinden werden die Ergebnisse der Preplatingfilme bei der Angabe
der Drift des Teilerwertes ausgeschlossen.

Bildet man den mit den jeweiligen Fehlern gewichteten Mittelwert aus den Daten
aus Tabelle 6.5.4 unter Ausschluss der Preplatingfilme so erhélt man:
1 oM ppm

— =0,61+0,09
M Ot ’ "7 monat

(6.63)

Dieser Wert kann nun mit der Teilerdrift von 2005 auf 2006 von 0,6 ppm/Monat
verglichen werden. Es ist also anzunehmen, dass sich das Driftverhalten des Span-
nungsteilers auch im zweiten Jahr nicht stark gedndert hat. Es sei aber daraufthinge-
wiesen, dass beide Angaben lineare Interpolationen iiber 1 Jahr sind, die Linearitét
des Driftverhaltens ist damit nicht belegt. Das wird erst bei kontinuierlicher Span-
nungskontrolle mdglich.
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Kapitel 7

Das
Konversionselektronenspektrum
von adsobiertem S3™MKr

Das Spektrum der Konversionselektronen von adsorbiertem 3 Kr auf HOPG wurde
aufgenommen. Dabei wurden sowohl die Konversionselektronen resultierend aus
dem E3-Ubergang (Er= 32151,7(5) [Ven06]) als auch aus dem M1/E2-Ubergang
(Ep=9400(10) eV [Kol72], bzw. 9405,9(8) eV [Pic92b]) untersucht.

Im folgenden werden zunéchst die Ergebnisse der Anpassungen an die Daten tabel-
larisch angegeben: Amplitude, Linienbreite, Untergrund und die Position der Linie
zunichst als unkorrigierter Eo-Wert (entsprechend der Gleichung (6.5)). Im Flief-
text werden dann die Positionsangaben nach Gleichung (6.6) korrigiert. Abschlie-
fend werden Vergleichswerte zu gasformigem 83™Kr angegeben, fiir die die Terme
der Austrittsarbeits- und Spiegelladungskorrektur hinzukommmen.

Es konnen zwei Angaben zur Linienposition gemacht werden: Die eine beeinhal-
tet alle Korrekturen, die nétig sind um die Energie der Konversionselektronen von
adsorbiertem 83" Kr zu beschreiben:

1 oM
Eyi = mess — Yoffse K- M(1 ——— (M - mess_2k
kin,ads Q(U U, ff t) ( + M oU ( U 0 V))

—0Eshift + OEgrqr. (7.1)

oder man kann im Hinblick auf einen Vergleich der I'-Energie des Kerniibergangs die
weiteren Terme der Austrittsarbeitsdifferenz und der Spiegelladung miteinrechnen

Ekin,gas = Ekin,ads,spec + Erec,e - Liree,I’ — Espiegel +A® (72)
mit
Erece: Riickstofenergie bei der Elektronenemission,
Er: Riickstofsenergie beim Kerniibergang,
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Egpicger—=(1,74 + 0,23) eV und
AD—(-0,1740,26)6V

Die entsprechende y-Energie ergibt sich dann in der Summe mit der Bindungsenergie
der jeweiligen Schale:

E’y = Ekin,gas + Epin (73)

Der Teilerwert M des Spannungsteilers wurde nach den bei der PTB gemessenen
Driftwerten [Thu08] auf 1972,48669 im April 2007 bestimmt.

Der Korrekturterm K ergibt sich aus etwa wochentlichen Kalibrationen des Voltme-
ters. Die erhaltenen Daten sind im Abschnitt 9.1 des Anhangs angegeben. Fiir den
Messzeitraum des Spektrums ergibt sich dieser zu 0,9999984(1). Die Nullpunktsver-
schiebung liegt bei 0,00000045 V. Das Einrechnen des letzteren Wertes verdandert die
Messgrofe um weniger als 0,9 meV und ist damit zu vernachléssigen.

Der mittlere Potentialdurchhang des Spektrometers variiert von 156 meV (9LI) bis
668 meV(32N2/3) je nach angelegter Spannung. Eine tabellierte Auflistung findet
sich im Anhang (s. Tab. 9.4). Der Fehler wird mit 5 % abgeschétzt, was im hochsten
Fall 33 meV sind'. Auch die Elektronriickstokenergien variieren mit den Energien
der Konversionselektronen zwischen 49 meV und 210 meV je nach Elektronenenergie
und finden sich ebenfalls tabelliert im Anhang.

Die I'-Riickstofenergien von 7 meV und 2 meV respektive werden beriicksichtigt,
konnen aber bei dieser Betrachtung vernachlissigt werden.

Ausgehend von der Verschiebung der K-Linie unter Anderung der Erdfeldkorrektur-
felder und den Messungen zur Variation der Quellposition wird ein Justage- und
Erdfeldkorrekturfehler mit (3,54+2) ppm abgeschitzt. Die Erdfeldkorrekturspulen
konnen durch Verkippung des magnetischen Feldes beziiglich des elektrischen Feldes
die Linienposition nur erniedrigen nicht erhohen.

Die Austrittsarbeiten sind in Geichung (4.6) gegeben. Die Differenz der Austrittsar-
beiten ergibt sich damit zu -0,17(26) eV.

Die zuerwartende Spiegelladungsshift wurde nach Gleichung (6.38) bestimmt und
liegt bei 1,74(23) eV fiir innere Schalen (s. a. Glg. (6.44)).

Die dominierenden Unsicherheiten zur Bestimmung eines Absolutwertes zum Ver-
gleich mit gasformigem 33 Kr sind die Unsicherheiten in der Austrittsarbeitsdiffe-
renz von 260 meV und die Unsicherheit in der Grofe der Spiegelladung von 230 meV.
Hinzu kommt die statistische Genauigkeit des jeweilligen Fits und die Stabilitétsab-
schitzung aus der K-32-Linie von 1 ppm.

Gibt man also nur Unterschiede in den Bindungsenergien an, reduziert sich der Fehler
auf den der Spannung und der Unsicherheit in der Linie, da die Austrittsarbeit und
die Spiegelladung fiir nahezu alle Schalen in erster Ndherung gleich sein sollte. Bei

'"Durch eine zusitzliche magnelnde Justage kann diese Unsicherheit natiirlich ansteigen. Fiir die
hier aber auch betrachteten Energiedifferenzen spielt diese Unsicherheit aber keine Rolle, da fiir das
Gros der hier vorgestellten Linien die Quelle nicht bewegt wurde.
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genauerer Betrachtung ist eine Anderung der Spiegelladung in Abhingigkeit der
Geometrie der Schale, aus der das Elektron herausgeschlagen wurde, zu erwarten.
Dies gilt insbesondere fiir die Valenzschale [Kai80].

Die Linienaufnahmen der Linien: L[—g, L[[—9, L[[[—9, M[l—g, M[[2—9, M[[[—g, N[—g,
N;-9, N9, Lpr-32, Lyrr-32 und der N7-32 wurden mit derselben nicht bewegten
Quelle gemacht, mit der auch die K-32-Linie im Wechsel iiber die Dauer einer Wo-
che gemessen wurde (s. Abschnitt 6.3.1.2). Die Linienaufnahmen der Mj;-32 und
Myr7-32 wurde mit einer separaten Quellpréparation zeitlich vor der erwdhnten Wo-
chenmessung gemacht. Eine weitere Messung der N;;/N;77-32 wurde ebenfalls mit
einer separaten Quelle gemessen. Damit wurde das Spektrum zu einem Zeitpunkt
gemessen, in dem die Stabilitit der Quelle durch die Stabilitdt der K-Linie belegt
ist. Desweiteren ist die Amplitude bis auf den radioaktiven Zerfall des Mutteriso-
tops 83Rb stabil. Damit sind Vergleiche der einzelnen Intensititen gut moglich und
erlauben Riickschliisse auf die Verhiltnisse der Konversionskoeffizienten von 33 Kr .
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7.1 Der 9.4 keV-Ubergang

7.1.1 Das Spektrum der Konversionselektronen des 9 keV-Ubergangs

Die Lj-9-Linie wurde als einzige Linie mit einem Voigtprofil angefittet (s.
Abb. 7.1). FEine reine Lorentzform kann diese Daten im Gegensatz zu den {ibri-
gen nicht gut genug beschreiben (x?/dof=3,29). Dies liegt daran, dass diese Linie
mit 7,5 keV in der Nidhe der Nachweisgrenze des Si-Detektors liegt und dort das
Rauschen bereits sehr ausgeprigt ist. Nichtsdestotrotz konnte die Linie mit einem
zusdtzlichen Gaussanteil gut beschrieben werden. Die Elekronen wurden fiir diese
Messung nicht wie in [Pic92b] durch ein zusétzliches Potential an der Quelle be-
schleunigt. Ein wesentlicher Unterschied zu den Ergebnissen von [Pic92b] ist die
erheblich geringere Breite der Linie von 3,72(19) eV. Dieser neue Wert ist aber in
guter Ubereinstimmung mit [Cam01].

Die M;7-9- und Mj;-9-Linien wurden mit zwei Lorentzprofilen gleichzeitig gemein-
sam angefittet (s. Abb. 7.1). Da die M;;-9-Linie energetisch sehr nahe an der
Myr7-9-Linie liegt, wurde Alternativ die M;-9-Linie mit einem zusétzlichen linearen
Untergrund gefittet, der die Transmissionsverluste der Mj;;-9-Linie annéhern soll (s.
Abb. 7.1).

Epinads = (9184,353 40,1485 £ 0,01740p +0,031a7,, eV (7.4)
Eringas = (9182,503 £ 0,152,0rige % 0, 354picgel. o) eV (7.5)

Die Linienposition liegt damit um -267 meV bei niedrigerer Energie mit einem

X2 /dof=22%8—121. Fiir die Breite der Linie ergab dieser Fit 1,0(3) eV.

Es ist bekannt, dass die Nj;;-9- und Nj;7;-9-Linien nur 650 meV voneinander ent-
fernt liegen [Moo058]. Thre Formen entsprechen bei gasformigem Krypton annéhernd
Deltadistributionen, da die Locher in den Valenzschalen nicht von anderen Hiillen-
elektronen aufgefiillt werden koénnen?. Lisst man also zwei Deltadistributionen zu
und fixiert die Amplitude der hoherenergetischen Linie, wihrend die Amplitude der
niederenergetischeren Linie(Nyy) relativ dazu freigelassen wurde, sowie den Abstand
beider zueienander auf 0,65 eV so ergeben sich die in Tabelle 7.1 angegebenen Fit-
werte.

’Durch den Kontakt zum Substrat im Falle von adsorbiertem Krypton treten allerdings weitere
Fiillmechanismen hinzu, die dann zu einer messbaren Linienbreite fiithren kénnen.



Niveau | Amplitude | Position o7 Untergrund | Egqs in €V X2 /dof
inl/s in eV in eV inl/s Egasin eV

2815 | 112 £1.0 | 7481.108 £0.035 | 3.72 £ 0.19 * | 19.9+0.3 7481,050 £0, 034y £ 0,017,540y £ 0,026, | 225t = 1,49

L; T479,187 £0, 046,0rige + 0, 35 picgel.o

2p1p | 13.2 £ 04 | 7674.702 £ 0.056 | 1.29 £ 0.14 | 20.3 £ 0.1 | 7674,646 0,055 £ 0,017,105 £ 0,027a0,,,, | s22e=1,27

Li; 7672,784 +0,063y0rige %+ 0, 35picgel.o

23y | 10,4 £02 | 7727,452 £ 0,063 | 1,5840,16 15,1 £ 0,1 | 7727,397 £0,063 i £ 0,0175t0p £ 0,027a0,,.. | 2222=0,97

Lirr 7725,536 £0, TLyorige %+ 0, 354picgel. o

351/2 | 105.9 £ 0.6 | 9113,540 £0,034 | 3,123 £ 0,004 | 1672 £ 0,3 | 9113,472 0,034 £ 0,017,105 £ 0,031a0,,,, | 2223-1,05

M; 9111,621 +0, 049,0rige + 0, 35picgel.o

3pipy |28 £0.3 | 9184.687 £0.148 | 0.63 £ 0.39 | 6,2 £ 0.2 | 9184,620 £0, 148 £ 0,017 £ 0,031a0,,,, | s072= 0,83

M 9182,77040, 152u0rige & 0, 35picgel. o

3p3pn | 2.8 £02 | 9192.292 £0.142 | 1.1 £ 04 3.41 £ 0.08 | 9192,225+0,139 ;4 £ 0,017y £ 0,031a0,,,.,. | 2o22— 0,83

M;1r 9190,37540, 144y0rige £ 0, 35picgel. o

dsy/y | 6.3£0.2 | 9378.982 £ 0,006 | 0,288 £0,093 | 19,8 £ 0,1 | 9378,910 £0,006 s £ 0,017 £ 0,032, | o~ 1,2

Ny 9377,061 0, 046,0rige =+ 0, 35picgel.o

Apijp | 0,44£0,12 | 9391472+ 0,126 | 0 194+ 0,4 | 9391,40040, 179 £ 0, 0175 + 0,032a0,,,, | 923 — 0,75

Nir 9389,55140, 183y0rige £ 0, 35spicgel. )

Apsjs | 0,4 fest 9392,122 + 0,126 | 0*** 19,0+0,1 9392,050 0, 179 £ 0,017510p £ 0,032a0,,.. | 923 — 0,75

Nir1 9390,20140, 183y0rige & 0, 35picgel. o

Tabelle 7.1:

*: Hier wurde ein Voigtprofil angefittet. Der Gaussanteil der Breite betrug: (1.381 4 0.141)eV.
**: Hier wurde alternativ ein Fit mit einem linearen Untergrund angefittet, der die ausklingende Amplitude der MIII-Linie simulieren sollte.
***: Hier wurde eine §-Distribution angenommen.

Bunbing)-Aay 76 42q T'L

60¢
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Abbildung 7.1:

9.377 9.379

U in keV

9.381

9.383

9.388 9.389 9.39 9.391 9.392 9.393 9.394 9.395
U in keV

Das gemessene Spektrum des Ml/E2-I"Jberganges ist hier

aufgetragen. Es wurden nur die Rohdaten ohne weitere Korrekturen hierfiir verwendet.
Bei den N2/N3-Linien wurden zur Darstellung der Position schmale Lorentzkurven
eingezeichnet. Die Daten wurden aber mit Deltadstributionen angepasst.
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7.1.2 Bestimmung 9.4 keV Ubergangsenergie

Nach Glg. (7.3) ldsst sich aus dem gemessenen Spektrum der Konversionselektronen
die v-Energie des zugrundeliegenden M1 /E2-Kerniibergangs bestimmen. Zuné#chst
wird {iberpriift, ob es niveauabhéngige Linienpositionsverschiebungen durch die Ad-
sorbtion gibt. Dazu werden alle bekannten linienabhéngigen Korrekturterme einge-
rechnet und die Bindungsenergien fiir gasférmiges 83™Kr aufaddiert. Die Korrektur
der Spiegelladung und der Austrittsarbeitsdifferenz wird also zunéchst nicht ergénzt.
Zur Bestimmung der Ubergangsenergie E, miissen die Riickstofiterme aber zusétzlich
beriicksichtigt werden.

E’y,ads = Ekin,ads,rec + Ebin,gas (76)
Ekin,ads,rec - Ekin,ads + Erec,e - Erec,'y (77)

Diese Werte? werden in Tabelle 7.2 zusammengetragen. Der Wert E, 4ds kann noch
nicht direkt verglichen werden mit der Kerniibergangsenergie.

Niveau | Ein adsrec | DEkinads,rec | Evin,lit AByin it | By ads AE, 4ds
in eV in eV in eV in eV in eV in eV
L; 7481,097 0,046 1921,400 | 0,800 9402,497 | 0,801
L; 7481,097 0,046 1924,600 | 0,300 9405,697 | 0,304
Lyr 7674,694 0,063 1731,910 | 0,030 9406,604 | 0,070
Lrrr 7727,446 0,071 1679,210 | 0,030 9406,656 | 0,077
M7y 9113,531 0,049 292,800 0,300 9406,331 | 0,304
My 9184,680 0,152 222,300 | 0,100 9406,980 | 0,182
Mi | 9184412 | 0,152 222300 | 0,100 | 9406,713 | 0,182
Mirrr 9192,285 0,144 214,350 0,090 9406,635 | 0,170
Ny 9378,970 0,046 27,400 0,200 9406,989 | 0,205
Nyr 9391,339 0,183 14,650 0,000 9406,111 | 0,183
Nyrr 9392111 0,183 14,000 0,000 9406,713 | 0,183

Tabelle 7.2: Tabelle der kondensierten Konversionselektronenenergien und
Bindungsenergien des 9keV-Ubergangs
*: bezeichnet der Fit mit linearem Untergrundterm

Eine vollstandigere Auflistung der Literaturbindungsenergien mit Referenzen befindet sich im
Anhang.
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Die Literaturwerte bzgl. der Bindungsenergie der L; variieren stark (s. [Sie69] und
[Dra04]). Mit den vorliegenden Daten kann der Wert Egip 17—1924,6(3) aus [Dra04]
sicher ausgeschlossen werden?.

Der Mittelwert fiir die Energie des 9keV-Kerniibergangs noch ohne die Spiegelladungs-
und Austrittsarbeitskorrektur ergibt sich zu

E. ads9 = (9406,623 £0,047)eV (7.8)
mit einem X2/dof:;l;—1‘;’:1,08, wenn man nur iiber die L- und M-Linien® mittelt (s.
Abb. 7.2). Eine Datenanpassung mit einer Konstanten ist also mdoglich. Damit
ist keine niveauabhingige Abweichung der Linienposition im Unterschied zu den
gleichen Linien bei gasformigem 83™Kr aufgetreten. Die zusitzlichen Korrekturterme
(Spiegelladung und Austrittsarbeitskorrektur) konnen also bei dieser Genauigkeit der
Messung fiir beide Schalen gleichermafen angewendet werden.

Mit diesem Wert ldsst sich die L;-Bindungsenergie angeben:

Epini = 9406,627(47) — 7481,097(46)eV (7.9)
= 1925,53 4+ 0,065 + 0, 34V (7.10)

Aus den Differenzen der M;-9 zu M;-9 und Mj;7-9 einerseits und der Differenz
der K-32 zu den Lj;;-32 und Lj;7-32 lédsst sich die Unsicherheit durch eine mogliche
Schalenabhéngigkeit auf 0,34 eV abschétzen.

Mit Glg. (7.8) und zusétzlicher Spiegelladungskorrektur und Austrittsarbeitskorrek-
tur ergibt sich fiir den Kerniibergang:

E,9 = (9404,71 4 0,35)eV (7.11)

Dieser Wert kann nun mit den Werten 9400(10) eV[Kol72] und 9405,9(8) eV [Pic92b]
verglichen werden. Eine separate Bestimmung der Energie dieses Kerniibergangs
analog zur Bestimmung Energie des 32-keV-Ubergangs [Ven06] ist aktuell in Arbeit
[Ven08|.

Eine weitere Bestimmung der 9 keV-Ubergangsenergie unabhiingig von den gemach-
ten Korrekturen zu Austrittsarbeit und Spiegelladung sind mdoglich, indem man sie
ausgehend von [Ven06] und der hier bestimmten Energiedifferenz zwischen 32 keV-
und 9 keV-Ubergang ableitet. Diese Rechnungen finden sich im Abschnitt 7.2.2 im
Anschluss an die Dokumentation der Bestimmung der Energie des 32 keV-Ubergangs.

Die N;-9, N77-9 und Ny77-9-Linien ergeben im Mittel E, g-Werte von (0,48+ 0,12) eV
weniger als die anderen gemessenen Linien. Bei einer Reduktion der Spiegelladung
um 80 % fiir die Valenzschalen Nj; und Nj;; wie in [Kai80] wiirden die N-Linien um
0,33 eV relativ zu den anderen Linien verschoben und damit nidher an die iibrigen
Linien heranreichen.

“Die Autoren von [Dra04] riumen selbst Zweifel an dem experimentellen Wert ein [Dra08].
°Es wurde der mit * bezeichnete Wert benutzt.
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Abbildung 7.2: Stabilitit der 9 keV Ubergangsenergie zeigt eine deutliche Ab-
weichung fiir die Energie die L;-9 Linie, wenn (a) der Wert 1921,4 aus [Dra04] benutzt
wird. Unter Verwendung des &lteren Wertes aus [Sie69] (b) verringert sich die Abwei-
chung vom Mittelwert der iibrigen Linien. Klammert man den ersten Wert aus und
bildet das gewichtete Mittel iiber die Daten der L- und M-Linien, so ergibt sich ein
Wert von (9406,62+0,05) eV, welcher hier in dunkelblau mit hellblauen Fehlerbalken
eingezeichnet ist.
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7.2 Der 32 keV-Ubergang

7.2.1 Das Spektrum der Konversionselektronen des 32 keV-Ubergangs

Nahezu alle Linien dieses E3-Ubergangs® mit Energien oberhalb von 30 kV konnten
mit einem Voigtprofil am besten beschrieben werden. Dies erklirt sich mit dem
zunehmenden Rauschen der Hochspannung in diesem Bereich.

Die M;7-32- und Mj77-32-Linien wurden zunéchst mit zwei Voigtprofilen gemeinsam
angefittet (s. Abb. 7.3). Da die M;;-Linie energetisch aber sehr nahe an der My;;-
Linie liegt, wurde Alternativ die M;;-Linie wieder wie auch schon Abschnitt 7.1.1
mit einem zusétzlichen linearen Untergrund angepasst, der die Transmissionsverluste
der Mj;;-Linie annihern soll (s. Abb. 7.3).

Erinads = 31930,898 £0,017 ¢ + 0,017, £ 0,334A0,,,,.€V (7.12)
Eringas = 31929,190 £ 0, 335,0rige I 0, 35picgel, ) (7.13)

Die Breite der Linie lag damit bei 1,7(1) eV.

Die N;7-32- und Njy7r-32-Linien miissten zunichst mit zwei Deltadistributionen, d.h.
der reinen Transmissionsfunktion angefittet werden. Das Signal der Linien ist aber
verrauscht. Deshalb wurden zunéchst zwei Gausskurven mit festem bekanntem Ab-
stand angefittet. Deren Breiten lagen aber in der Grofsenordnung des Abstands der
beiden Linien, sodass nur der Fit einer einzelnen gemeinsamen Gausskurve sinnvoll

ist (s. Abb. 7.3).

In [Ram06| wird eine geringe Beimischung eines M4-Ubergangs mit einem Anteil von
62=1,4(37) -10~* erwithnt, die in [Nuc01] unerwihnt bleibt und hier deshalb auch nicht weiter
beriicksichtigt wird.
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Abbildung 7.3: Das gemessene Spektrum des E3-Ubergang ist hier aufgetragen.
Es wurden nur die Rohdaten ohne weitere Korrekturen hierfiir verwendet.



Kapitel 7. Das Konversionselektronenspektrum von 83™Kr

216

Niveau | Amplitude | Position oy oy Equds in eV x2/dof

in1/s in eV in eV in eV Egqsin eV
Is;p | 440 £15 | 17826,3094£0,001 | 2,70+£0,06 17826,18140,001 444 +0,017 4105 +0,057 A1, 30.06-1,25
K 17824,38140,059 0rige 70,35 spicgel o
2p1y | 353 £3 | 30421,856 & 0,020 | 1,165 0,069 30421,639 £0, 0187 £ 0, 0170 £ 0,094A0,,,. | 350=1,02
L 30419,921 40,097 yorige + 0, 354picgel.)
2p3/p | B8T £2 | 30474,575 £0,006 | 1,108 £ 0,013 | 0,388 = 0,0001 | 30474,357 £0,006 ;¢ = 0,01710p £ 0,094, | 2622= 1,05
Lo 30472,639 +0,096,0rige + 0, 35spicgel.o
3pij2 | 58,6 £ 0,5 | 31931,274 + 0,006 | 1,230 £0,061 | 0,403+ 0,027 | 31931,046 £0,006 ;¢ £ 0, 017510 = 0,334A0,,,. | 2023=1,10
Mg 31929,338+0, 335,0rige =+ 0, 355picgel.r)
3ps/e | 105 £ 0,3 | 31938,960 £0,006 | 1,322+0,018 | 0,403+ 0,027 | 31938,731=£0,006; £ 0,01750p £ 0,334a0,,,. | 20:23=1,10
My 31937,023+0, 335,0rige =+ 0, 35spicgel.r)
dsi/y | 0.8 £04 |32124,625 £ 0,963 | 0,4fest 32124,176 +0,963 i & 0, 0170 + 0,097, | 22= 1,12
N; 32122,688 10, 968,0rige + 0, 35spicgel.o)
4p 224 +1 | 32139,377 + 0,010 0,6084+0,013 | 32139,14740,0107;; % 0, 017505 + 0,091, | 2222= 1,55
Nir/irr 32136,750%0, 101 y0rige = 0, 355picger.r)

Tabelle 7.3
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7.2.2 Bestimmung der 32 keV-Ubergangsenergie

Zunéchst wird auch hier, wie schon in Abschnitt 7.1.2, iiberpriift, ob niveauabhéingige
Linienpositionsverschiebungen durch die Adsorbtion auftraten. Dazu wird wieder der
Wert von E. 445 (s. Glg. (7.7)) bestimmt.

Niveau | Eginads,rec | DEkin,ads,rec | Ebin,lit AFEyin it | Ey,ads AE, ads
in eV in meV in eV in meV | in eV in meV
K 17826,291 | 59 14327,26 | 40 32153,55 | 71
Lyr 30421,831 | 97 1731,91 30 32153,74 | 102
Lrrr 30474,549 | 96 1679,21 30 32153,76 | 101
My 31931,248 | 335 2222 100 32153,45 | 350
Mrrr 31938,933 | 335 214,35 90 32153,28 | 347
Ny | 32139350 | 101 14,08 3215343 | 101

Tabelle 7.4: Tabelle der Konversionselektronen und Bindungsenergien des 32keV-
Ubergangs

Der Mittelwert fiir die Energie des E, .4, des Ubergangs noch ohne der Spiegelladungs-
und Austrittsarbeitskorrektur ergibt sich zu

E ads.32 = 32153,65 + 0,05¢V (7.14)

mit einem x?/ dofzg’%:l,%, wenn man nur iiber die K-, L und M-Linien mittelt
(s. Abb. 7.3). Auch hier ergibt sich also wieder die Moglichkeit, die inneren Schalen
(K, L und M) bzgl. weiterer Korrekturterme, die den Unterschied zwischen gasfor-
migem und adsorbiertem 83™Kr ausgleichen, gleich zu behandeln”. Mit zusitzlicher
Spiegelladungs- und Austrittsarbeitskorrektur ergibt sich

E, 30 = 32151,74 £ 0, 35eV (7.15)

Dieser Wert kann mit dem Wert von 32151,7(5) €V [Ven06| verglichen werden. Es
zeigt sich das beide Werte in guter Ubereinstimmung sind. Dies bestitigt die ange-
wendeten Korrekturen beziiglich der Austrittsarbeit und der Spiegelladung.

"Die hier angegebenen Daten fiir die M-Linien wurden nicht mit derselben Quellpréparation
gemessen wie die anderen angegeben Linien. Ein Vergleich einer K-Linienposition, die mit der
gleichen Quelle wie die M-Linien gemessen wurde, zeigte nur eine Abweichung von 1 meV gegeniiber
der K-Linie, die mit der Quelle gemessen wurde, mit der die iibrigen Linien gemessen wurden. Die
M-Linien wurden aber falschlicherweise mit einem zusatzlichen Teilerverhéiltnis, welches im Fluke-
Voltmeter eingespeichert war, gemessen. Der genaue Wert konnte im Nachhinein nicht eindeutig
ermittelt werden und erkldrt den stark vergroferten Fehler in der Positionsangabe.
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Die Valenzschalen N7 /Ny ergeben einen Wert von 32153,4(1) eV ohne Austrittsarbeits-
und Spiegelladungskorrektur. Dieser Wert liegt etwas niedriger als der, der sich aus
den Konversionselektronen der Schalen K, L und M ergibt. In [Kai80] und [Pic92b]
wurde eine Reduktion der Spiegelladung fiir die Valenzschale auf nur 80% ange-
nommen. Wendet man also nur 80% der Spiegelladungskorrektur auf die Ny;/Nyr-
Schalen an, so ergibt sich eine Erh6hung der ~-Energie, die aus den N-Linien be-
stimmt wiirden, um eben (0,33+0,2) eV.
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Abbildung 7.4: Die Stabilitit des 32 keV Ubergangsenergie ist hier aufgetra-
gen. Austrittsarbeitskorrektur und Spiegelladungsterm sind nicht miteingerechnet. Die
eingetragende Linie entspricht dem gewichteten Mittel iiber die K-, L- und M-Linien.

7.2.3 Die Differenz der Ubergangsenergien

Wenn man mogliche schalenabhéngige Unterschiede der Bindungsenergien fiir die in-
neren Schalen K, L und M vernachlissigt, dann kann man die Differenz der Energien
der beiden Kerniiberginge aufgrund der vorliegenden Daten (s. Glg. (7.8) und Glg.
(7.14)) angeben zu:

E. 30 — By = 22747,027 + 0, 069¢V (7.16)
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Unabhéngig von hier angefiihrten Korrekturen der Spiegelladung und Austrittsarbeit
liasst sich damit ausgehend von [Ven06| die Energie E, des zweiten Kerniibergangs
angeben zu:

E,o = 32151,7(5) eV — 22747,03(7) eV (7.17)
= 9404,7(5) eV (7.18)

Zusitzlich kann man die Differenz der beiden Kerniibergénge auch durch den direkten
Vergleich der Energie der Konversionselektronen nach Schalen getrennt angeben (s.
Tab. 7.5).

Orbital | Egin,ads,rec,32 | ABkinadsrec,32 | Ekin,ads,rec,o | ABkin adsrec,o | Differenz

in eV in meV in eV in meV in eV
Lrr 7674,694 63 30421,831 97 22747137+ 0,116
Ly 7727,446 71 30474,549 96 22747,103+ 0,119

Tabelle 7.5: Eine Tabelle der Differenz der Energie der Kerniiberginge fiir
einzelne Orbitale ist hier angegeben.

Der Mittelwert aus beiden aus Tab. 7.5 ergibt in Ubereinstimmung mit Glg. (7.16):

AL, = 22747,121 £ 0,083eV (7.19)

Die Energie des M1/E2-Ubergangs belduft sich damit auf:

E,9 = 32151,7(5) — 22747,121(83)eV (7.20)
= 9404,6(5)eV (7.21)

7.3 Breiten der Konversionselektronenlinien

In [Cam01] werden die in der folgenden Tabelle (7.6) aufgelisteten theoretischen
Breiten der Konversionslinien angegeben. Die Breite der Linie ist bedingt durch die
Rate des Fiillens des entstandenen Lochs. Strahlungs-, Auger- und Costers-Kronig-
Uberginge (Ubergiinge innerhalb derselben Hauptschale) werden als mogliche Fiill-
prozesse angenommen. Die Breiten decken sich mit den theoretischen Annahmen im
Rahmen ihrer Unsicherheiten. Ausnahmen stellen ansatzweise die MII-Linien dar,
die sich auf dem Sockel der héherenergetischen MIII-Linie im integrierenden Spek-
trometer befinden. Lafst man einen linearen Untergrundanteil im Fit zu, um dem
Transmissionsverlustspektrum der Mj;-Linie gerecht zu werden, erhélt man eine
Breite von 1,74+ 0,14 eV fiir den 32 keV Ubergang und 1,0+0,3 €V fiir den 9 keV-
Ubergang, im Mittel also (1,57 + 0,13) eV, was sich mit den theoretischen Werten
deckt.
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Name | Breite in eV | Breite in €V | 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+0,27

LI 3,72+0,19 3,72+0,19 3,75+0,94

LIT 1,034+0,07 1,294+0,14 1,08=+0,06 1,25+0,38

LIII 1,086£0,019 | 1,5840,16 1,1+0,02 1,19+0,36

MI 3,12+0,004 | 3,12+£0,004 3,5+0,35

MIT* | 1,230£0,061 | 0,63%+0,38 1,57£0,13 1,6+0,16

MIIT | 1,32240,018 | 1,11+£0,36 1,28 £0,02 1,1 £0,11

NI 0,2940,09 0,29+0,09 0,4 £0,04

Tabelle 7.6: Die Breiten der Konversionselektronenlinien sind hier fiir beide
Ubergénge getrennt angegeben. Daraus wurde ein gemeinsamer Mittelwert berechnet
(zu dem mit * markierten Wert s.a. FlieRtext).

7.4 Relative Intensitaten Konversionselektronenlinien

Da die vorgestellten Messungen zum Spektrum der Konversionselektronen im Grof-
teil mit einer Quelle nach einer einzelnen Quellpriparation durchgefiihrt wurden®,
ist es moglich die relative Stérke der einzelnen Linien miteinander zu vergleichen.
Dabei muss erwdhnt werden, dass die hier aufgefithrten Intensitdten nur den Betri-
gen der jeweiligen Hauptlinien entnommen sind und weitere Beitrédge der shake-up
und shake-off Prozesse unberiicksichtigt bleiben.

Der 32 keV-Ubergang ist ein reiner E3 Ubergang? mit einem Konversionskoeffizienten
fiir die Summe der Elektronenlinien von
I

a(32keV) = = =2035 (7.22)
il

132

Der 9 keV-Ubergang ist eine Kombination aus einem MI- und einem E2-Ubergang.
Bei Ubergiingen mit gemischter Multipolaritit wird das Mischungsverhiltnis mit &
angegeben, wobei theoretisch gilt:

a(M1) + 6%a(E2)

a(9keV) = 0

(7.23)

Fiir den hier vorliegenden Fall gilt [Nuc01]:
§ = 0,0129(3) (7.24)

8 Auflistung am Beginn dieses Kapitels
°In [Ram06] wird dieser Ubergang als eine Mischung aus E3 und M4 Ubergang behandelt, wobei
ein §°=1,410"* angegeben wird.
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angegeben, und einem Konversionskoeffizient [Nuc01]| fiir die Summe der Elektro-
nenlinien von

I
a(9keV) = == =17,09(5) (7.25)
Y19

Die Unsicherheiten der gemessenen Intensitéiten des E3-Ubergangs dieser Arbeit wer-
den aufgrund leicht verinderter Auswertefenster und abklingender Amplitude iiber
die Dauer einer Woche auf 10 % abgeschitzt. Die Unsicherheiten des zweiten Uber-
ganges (M1/E2) sind stéirker aufgrund des Detektorrauschens. Es werden hierfiir
ebenfalls zundchst 10% angesetzt. Dem Detektorrauschen wird hier zusitzlich durch
eine pauschale Unsicherheit von 5 1/s Rechnung getragen Die Amplitudenverhalt-
nisse der Ubergiinge werden mit den Konversionskoeffizienten aus [R6s78] verglichen,
indem die Linien einmal auf die Intensitat der L;-Linie und das andere Mal auf die
Intensitéit des K-Linie normiert werden. Die einzelnen Werte der Konversionskoeffi-
zienten fiir die einzelnen Schalen sind aus [R6s78| entnommen und in den Tabellen
7.4 und 7.4 angegeben.

Name mitt. rel. Intensitit | rel. Intensitdt | rel. Intensitat Konversionskoeff.
in s~ 110 bzgl. LI-Linie | bzgl. L1-Linie [R6s78] | aus Ref.[R6s78]

LI 112+14 1 1 11,940,6

LII 1345 0,12+0,05 0,1134:0,008 1,3540,07

LITI 1045 0,09+0,05 0,08740,006 1,044-0,05

MI 106412 0,95+0,16 0,17+0,01 1,9840,1

MII 3+5 0,03+0,05 0,0184-0,001 0,22+0,01

MIIT 345 0,03+0,05 0,01440,001 0,1684-0,008

MIV 31074+ 2.107° 0,00340,0002

MV 2:1074+2.10~* 0,003+0,0002

NI 6+5 0,0564-0,05 0,02040,001 0,25+0,01

NII 245 0,0140,05 0,0017+ 1-10~* 0,0204-0,001

NIII 1+5 0,00440,05 0,0012=+ 1-10~* 0,0154-0,001

NTI/NTIT | 245 0,02+0,05 0,0042+ 1-10~4 0,0354-0,001

gesamt | 256+23 2,340,4 1,4+0,1 16,99+0,85

Weitere Werte fiir Amplitudenverhiltnisse innerhalb des 32keV-Uberganges sind in
Tabelle 7.7 eingetragen, die des 9 keV-Uberganges finden sich in Tabelle 7.8. Sie
kénnen mit den experimentellen Werten aus [Kol72| und den theoretischen nach
[Ros78] verglichen werden. Insbesondere fiir das Verhéltnis % ergibt sich hier trotz
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der groben Fehlerabschitzung ein Wert in deutlich besserer Ubereinstimmmung mit
den theoretisch Berechnungen als in [Kol72].

Name mitt. rel. Intensitdt | rel. Intensitét | rel. Intensitit Konversionskoeft.
in 57! bzgl. K-Linie | bzgl. K-Linie[R6s78] | aus Ref.[Ros78|

K 440+44 1 1 47624

LI 0,067£0,003 31,7+1,6

LII 353+35 0,8 £0,1 1,04£0,08 494425

LIIT 587+59 1,3£0,2 1,6+0,2 765+38

MI 0,011=0,001 5240,3

MII 59+6 (0,13+0,02) 0,177+0,009 84+4

MITI 105411 (0,24£0,03) | 0,27340,014 13047

NTI/NTIT | (19) 0,0440,01 0,044-0,001 19,141

gesamt 1563+ 82 3,5£0,4 42409 2011+£101

Name Amplitudenverhéltnisse bei E3 theo. Werte aus [Ram06| exp. Werte aus
RHFS® | BTNTR® | 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 4,740,6 9,908 9,926 5,946 5,6(1)

N/M 0,11+0,01 0,0734 0,0733 | 0,087(6)

“Relativistische Hartree-Fock Methode
*Dirac-Fock-Methode: Austauschterme der Wechselwirkung zwischen den gebundenen Elektro-
nen und zwischen den gebundenen Elektronen und dem emittierten Elektron sind beriicksichtigt,
das entstehende Lcoh bleibt aber unberiicksichtigt.
“wie BTNR, aber mit zusétzlicher Beriicksichtigung des Schalenlochs

Tabelle 7.7: Amplitudenverhiltnisses beim 32 keV-Ubergang

Name | Amplitudenverhéltnisse bei M1/E2 | Werte aus |[Kol72| | Werte nach [R6s78|
4] 0,0640,07 2,194+0,013 0,196+0,012
N 0,08-0,08 0,163-£0,024 0,120+0,007

Tabelle 7.8: Amplitudenverhéltnisses beim 9 keV-Ubergang
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Kapitel 8

Zusammenfassung und Ausblick

Neutrinos nehmen aufgrund ihrer speziellen Eigenschaften eine Sonderrolle unter
den Elementarteilchen ein: Thre Wechselwirkungsfihigkeit ist extrem gering, ihre
Anzahl aber grofs, sie sind frei von elektromagnetischer Ladung und haben eine so
kleine Ruhemasse, dass diese lange Zeit mit Masselosigkeit gleichgesetzt wurde. Fiir
wechselwirkungsarme Teilchen sind gréfite Distanzen und Energiedichten noch trans-
parent. Damit sind Neutrinos optimale Sonden zur Erorterung astrophysikalischer
Fragestellungen. Sehr leichte Teilchen beeinflussen dariiberhinaus die Strukturbil-
dung im Universum, bei der sie als heisse dunkle Materie zur Reduktion kleinerer
Materieballungen fiihren und so die Entwicklung der Struktur des Universums von
der Zeit der Entkopplung des kosmischen Mikrowellenhintergrundes bis zur heuti-
gen Galaxienverteilung mit erkldren helfen. Daneben erlaubt ihre elektromagneti-
sche Ladungsfreiheit, dass die Unterscheidung zwischen Teilchen und Antiteilchen
bei Neutrinos als einzigen Elementarteilchen redundant sein konnte. Gerade die
absolute Massenskala des Neutrinos kann dabei als Schliissel zur Erweiterung des
Standardmodells angesehen werden.

Das KATRIN (KArlsruhe TRItium Neutrino)-Experiment wird die Neutrinomasse
anhand des Tritium-f3-Zerfalls erforschen. Dazu wird wie auch bei den direkten Vor-
géngerexperimenten in Mainz und in Troitsk ein MAC-E-Filter eingesetzt. Dies ist
ein elektrostatischer Energiefilter, bei dem zusétzlich ein inhomogenes Magnetfeld
eingesetzt wird, um den Elektronenimplus an der Filterschwelle zu kollimieren und
den Elektronenfluss von der Quelle zum Detektor zu leiten. Basierend auf den Er-
fahrungen und Erkenntnissen aus Mainz und Troitsk wird eine Sensitivitdt auf die
Neutrinomasse von 0,2 eV angestrebt. Um dieses Ziel zu erreichen, ist es nétig,
nahezu jeden experimentellen Parameter deutlich gegeniiber den Vorgingerexperi-
menten zu verbessern und so die systematischen Unsicherheiten zu begrenzen.

Ein wesentlicher Beitrag zur systematischen Unsicherheit des KATRIN-Experiments
ist die Stabilitéit der Hochspannung, die das Niveau des Analysierpotentials des
KATRIN-Hauptspektrometers definiert. Bei gleichméfiger Verteilung der systemati-
schen Unsicherheiten auf die verschiedenen erwarteten und identifizierten Ursachen,
ergibt sich als Anforderung an die Stabilitdt der Hochspannung ein Grenzwert von
60 meV. Das enspricht bei 18 keV (=Endpunkt des Tritium-/3-Spektrums) einer Pré-
zision von 3ppm.
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Die Hochspannung wird zunéchst von einem Prizisionsspannungsteiler [Thu08] iiber-
wacht. Ein solch aufwendiges Prézisionsexperiment wie KATRIN kann aber nicht
auskommen, ohne eine so wichtige Messgrofte wie die Grofse des Analysierpotentials
mit Redundanz zu bestimmen. Eine Langzeitstabilitit iiber mehrere Jahre Messzeit
im ppm Bereich kann bei keinem Prazisionshochspannungsteiler vorrausgesetzt wer-
den. Ein geringes wenn auch relevantes zeitliches Driftverhalten von 0,6 ppm/Monat
wurde bei dem verwendeten Spannungsteiler im ersten Jahr nach seiner Fertigstellung
mit Prazisionsmessungen bei der PTB-Braunschweig nachgewiesen. Dariiberhinaus
ist weder belegt, ob dieses Driftverhalten linear mit der Zeit ist, noch ob kurzzeitige
Irregularitdten zu erwarten sind. Deshalb muss die Stabilitdt des Spannungsteilers
zusétzlich iiberwacht werden.

Um Driften der Hochspannungsmessung in Abhéngigkeit von der Zeit zu identifi-
zieren, werden bei KATRIN Kalibrationsquellen eingesetzt, deren Stabilitdt daher
rithrt, dass die Energie der emittierten Elektronen an einen atomaren und/oder nu-
klearen Ubergang gekoppelt ist. Das kann in Form von Photoelektronen aber auch
in Form von Konversionselektronen geschehen. Diese Kalibrationsquellen werden al-
ternativ zur Tritiumquelle an das Hauptspektrometer und permanent synchron an
ein zweites Spektrometer (Monitorspektrometer) mit identischer Hochspannung an-
geschlossen und dort ausgemessen. Das zeitliche Verhalten dieser an sich stabilen
Quellen kann dann zur Anzeige der Drift der Hochspannungsmessung genutzt wer-
den.

Hier wurde eine Kalibrationselektronenquelle aufgebaut und getestet, die auf einem
Konversionsprozess beruht und die so ihre Stabilitét aus der Anregungsenergie eines
nuklearen isomeren Ubergangs in den Grundzustand und der elektrischen Bindungs-
energie des emittierten Hiillenelektrons bezieht. K-32-Konversionselektronen von
83mKr haben eine Energie von 17,83 keV und eine Breite von 2,7 eV. Damit sind
sie bestens geeignet, die Hochspannung zu kontrollieren, die fiir die Messung des
Endpunktbereichs des Tritium-3-Spektrums notig ist.

Die Halbwertszeit von 83™Kr betriigt nur 1,83 h. Damit kann keine dauerhafte Kon-
tamination des Spektrometers durch unbeabsichtigtes Handeln herbeigefiihrt wer-
den. Die im Rahmen dieser Arbeit aufgebaute kondensierte ®3™Kr-Quelle kann

damit nicht nur im Monitorspektrometer sondern auch im Hauptstrahlengang des
KATRIN-Aufbaus eingesetzt werden.

Die kurze Halbwertszeit und dariiberhinaus die Fliichtigkeit des Edelgases macht es
andererseits aber nétig, die 33 Kr-Atome zu lokalisieren. Im Rahmen dieser Dis-
sertation wurde dazu eine Quelle aufgebaut, bei der 83™Kr auf eine Graphitunter-
lage des Typs HOPG (Highly Oriented Pyrolithic Graphite) aufkondensiert wurde,
und am Mainzer Neutrinomassenspektrometer zusammen mit dem neuen KATRIN-
Spannungsteiler auf ihrer beider Stabilitdt hin getestet wurde. Die besondere Schwie-
rigkeit bei einer kondensierten 33 Kr-Quelle ist einerseits die Reproduzierbarkeit der
einzelnen Filmpraparationen, die die Stabilitdt der K-32-Konversionselektronen ge-
wahrleisten muss, andererseits das schwer aufzulésende Problem, wie im Falle einer
aufgetretenen Instabilitdt dariiber zu urteilen ist, was die Ursache der Instabilitét
war, wenn Kalibrationsquelle und Messgerét gleichzeitig ohne sichere externe Refe-
renz vorliegen.
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Von seiten der Quelle sind folgende Ursachen fiir eine Instabilitit zu erwarten: Im
Laufe der Zeit konnen sich die Austrittsarbeit des Substrats und die Bindungsener-
gien, insbesondere die des geladenen Endzustands des Konversionsprozesses, éndern.
Beides geschieht im wesentlichen durch die Présenz von Fremdmaterial, d.h. im we-
sentlichen durch die Adsorbtion von Restgas. Deshalb wurde ein Vakuumsystem mit
p ~ 1107 mbar iiber einem HOPG-Substrat aufgebaut, welches mittels Laserab-
lation vor jeder Filmpréparation gereinigt wurde. Damit konnte eine Stabilisierung
der Substratbelegung erreicht werden, die mit Ellipsometrie iiberwacht wurde. Die
Temperatur des Substrats wurde bis kurz unter die Desorbtionsschwelle von ®3™Kr
gebracht als Kompromiss zwischen dem Erhalt von Z&hlrate und der Minimierung
von Restgasadsorbtion.

Eine Uberwachung der Stabilitit der Retardierungsspannung des KATRIN-Spektro-
meters fulst aber nicht alleine auf eine stabile Kalibrationsquelle und eine stabile
Spannungsmessung. Ebenso wichtig sind die Bedingungen der Spektrometer. Die
Einfliisse des Erdmagnetfeldes, bzw. dessen Korrekturen durch magnetische Quer-
felder, die Justage der Quelle und des Detektors im Spektrometer sowie mogliche
Verdnderungen der Austrittsarbeit der Filterelektroden konnen die gemessene Elek-
tronenenergie einer an sich stabilen Kalibrationsquelle oder Hochspannungsmessung
modifizieren.

Eine Zuweisung der Ursache der Instabilitdt auf Quellinderungen, Spektrometermo-
difikationen oder Hochspannungsfluktuationen oder -driften, ist nur durch Redun-
danzen, d.h. weitere Kalibrationsquellen und zusétzliche Spannungsteiler, moglich.
Dariiberhinaus kénnen Instabilitdten auch aus den gewonnen und gewinnbaren Da-
ten direkt extrahiert werden:

e Quelldnderungen kénnen mittels Ellipsometrie direkt iiberwacht werden, Kon-
versionselektronen aus der Valenzschale kénnen Aufschluss iiber die chemische
Umgebung geben, Auger-Elektronen Auskunft iiber die Bindungsenergie des
geladenen Endzustands.

e Die Spektrometereigenschaften konnen durch Uberwachung der Spulenstrome,
Messungen des Erdmagnetfeldes und mechanische Positionierung von Quelle
und Detektor prizise definiert und stabilisiert werden. Anderungen der Aus-
trittsarbeit des Spektrometers miissten separat iiberwacht werden.

e Unsicherheiten in der Hochspannung kénnen minimiert werden, indem die
Hochspannungsversorgung nicht wihrend ihrer Einlaufzeit benutzt wird und
auch die Stabilitét nicht durch rigide Wechsel des Spannungsbereiches belastet
wird. Hinweise auf Instabilititen konnen aus den Abweichungen der einzelnen
Spannungsmesswerte abgeleitet werden. Dariiberhinaus wire es moglich, die
Spannung mit einem zweiten Spannungsteiler zu kontrollieren [Hoc08]. Selbst
diese redundante Messung bleibt aber unempfindlich auf mégliche Einfliisse der
Verkabelung und Kontakte.

Aufer den intrinsischen Kontrollen der drei Standbeine (Hochspannung, Spektro-
meter und Kalibrationsquelle(n)) konnen diese Komponenten sich nur gegenseitig
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iiberwachen. Nur wenn sich aus dem korrekten Zusammenspiel eine stabile Linien-
position oder zumindest eine identifizerte und charakterisierte Variation der Linien-
position der Kalibrationselektronen ergibt, konnen die Daten zur Bestimmung der
Neutrinomasse genutzt werden.

Zur Herstellung moglichst stabiler reproduzierbarer Quellbedingungen wurden drei
Filmpraparationsmethoden getestet.

e Reinigung des Substrats mit Laserablation

e Reinigung des Substrats durch Heizen des Substratbereiches mit einem Wider-
standsheizer

e Aufkondensieren einer Unterlage aus stabilem Krypton unter die zerfallenden
83mKr-Atome (Preplating)

Zur Kontrolle der Langzeitdrift des Teilerwertes des Spannungsteilers kann aufgrund
der Daten dieser Arbeit die Filmpréiparationsmethode vorgeschlagen werden, bei der
das HOPG-Substrat mittels Laserablation gereinigt und 3™ Kr kontinuierlich iiber
die Dauer einer Woche aufkondensiert wurde und der Substratzustand mittels Ellip-
sometrie iiberwacht wurde. 19 Filme, die auf diese Weise priapariert wurden, zeigten
eine Verteilung der mittleren Linienposition mit einer Breite von 17 meV (él ppm)
widerspruchsfrei iiber die Dauer von 38 Tagen. Bei Filmen, die nach diesem Mess-
block auf gleiche Weise prépariert wurden und nicht die gleiche Prézision erreich-
ten, konnte auf Unstimmigkeiten von Hochspannung und Spektrometereigenschaften
hingewiesen werden. Die zeitliche Drift des Spannungsteilerwertes wurde mit diesen
83mK r-Messungen auf 0,61(9) ppm/Monat bestimmt, wobei ein zeitlicher Hebelarm
von einem Jahr benutzt wurde.

Filme, die zur Reinigung mit dem Widerstandsheizer nur auf bis zu 100 K gebracht
wurden, zeigten eine zunehmende Verschmutzung des Substrats, welche gleichzeitig
zu einer Verschiebung der Kalibrationslinie fithrte. Wenn zudem eine Unterlage aus
stabilem Krypton prépariert wurde, so wurde dieses Verhalten verstérkt, da konden-
sierte Edelgase die Adsorbtion von Restgas zusétzlich beférdern. Dieses Verhalten
ist bekannt und wird bei Kryoadsorbtionspumpen technisch eingesetzt.

Die Kontrolle der Langzeitdrift erlaubt nur ein minimales Driftverhalten, eine man-
gelnde Kurzzeitstabilitét in Form einer breiten ebenmiéfigen Fluktuation kann iiber
eine hinreichend grofse Zeitachse ausgeglichen werden. Wesentlich strenger sind die
Anforderungen an eine Kalibrationsquelle, wenn sie die Kurzzeitfluktuationen inner-
halb einer Tritiummessphase aufzeigen soll. Hierfiir ist eine Quelle mit einer hinrei-
chend schmalen Breite der Verteilung der Linienpositionen nétig, um Fluktuationen
oder Abweichung von der Linearitdt der Drift des Teilerwertes auf 3 ppm genau
nachweisen zu konnen. Die Verteilung der einzelnen Spektrumsaufnahmen nach ei-
ner Filmpréparation hatte im Mittel eine Standardabweichung von (27 + 12) meV

(é1,5 ppm)!. Eine mégliche Fluktuation iiber die Dauer einer Spektrumsaufnahme
von 20 Minuten von 3 ppm konnte dann mit 2 o detektiert werden.

'"Dieser Wert entspricht der statistischen Unsicherheit der einzelnen Messungen. Bei besserer
Statistik pro Messpunkt, was im hiesigen Fall nur iiber ein lingeres Messzeitfenster erreicht werden
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Zusammenfassend zeigten die hier vorgestellten Messungen, dass mit einer kon-
densierten 33™Kr-Kalibrationsquelle die Stabilitit der Retardierungsspannungsmes-
sung mit dem Prézisionsspannungsteiler des KATRIN-Experiments am Monitorspek-
trometer sowohl auf eine Langzeitdrift als auch auf kurzzeitige Fluktuationen mit
der nétigen Genauigkeit iiberwacht werden kann. Dariiber hinaus ist eine Kon-
trolle der Stabilitit des effektiven Analysierpotentials des Hauptspektrometers in-
klusive dessen Austrittsarbeit mit einer kondensierten 83"Kr-Quelle im KATRIN-
Hauptstrahlengang in Tritiummesspausen maoglich.

Neben den Messungen der K-32-Konversionselektronen wurden auch die iibrigen
Konversionselektronenlinien gemessen, die eine ausreichende Intensitdt haben. Da-
mit wurde die Kontrolle der Spannungsmessung auf den Bereich von 7 kV bis 31 kV
erweitert. Diese Messungen wurden grofitenteils mit einer Quellpraparation durch-
gefithrt, wobei alternierend die Stabilitit der Quelle mit der Position der K-32-
Konversionselektronen auf ¢ = 17 meV iiberpriift wurde.

Unter Hinzunahme von Literaturwerten der Bindungsenergien der einzelnen Scha-
len, konnte iiberpriift werden, ob sich die Energien der Konversionselektronen durch
die Adsorbtion zueinander unterschiedlich veréindern. Mit Ausnahme der Valenz-
schalen, deren Konversionselektronen eine leicht geringere Energie aufwiesen, zeigte
sich keine signifikante relative Verschiebung fiir die K-, L- und M- Schalen. Damit
konnten ausgehend von diesen Schalen die Energien des Kerniibergangs bestimmt
werden. Dies geschah einmal durch eine zusitzliche Abschétzung der Einfliisse von
Austrittsarbeitsdifferenzen zwischen Substrat und Filterelektrode und der zusétz-
lichen Bindungsenergie des geladenen Endzustands des Konversionsprozesses. Die
E, 32-Messung ist in genauer Ubereinstimmung mit der genauesten aktuellen E, 32-
Messung: 32151,7(5) eV[Ven06]. Die Bestimmung der Energie E, g ist in Einklang
mit dlteren Messungen: 9405,9(8) eV [Pic92b| und 9400(10) [Kol72|. Eine genauere
Bestimmung dieses Wertes in Analogie zu [Ven06] ist in Vorbereitung [Ven(§|

Ey3 = 32151,74(35)eV (8.1)
E,9 = 9404,71(35)eV

Alternativ dazu konnte die Ubergangsenergie der zweiten Relaxationsstufe ausgehend
von der extern bestimmten Ubergangsenergie des ersten Ubergangs 32151,7(5) eV
[Ven06] iiber die Differenz der Bindungsenergien bestimmt werden.

E,o = 32151,7(5)eV — 22747,03(7)eV (8.3)
= 9404,7(5)eV

Ferner konnten die Bindungsenergien der einzelnen Schalen iiberpriift werden. Ge-
rade bei den Werten zur Bindungsenergie der L;-Schale gibt es sehr unterschiedliche

konnte, ergaben sich fiir eine Messung mit kontinuierlicher Kondensation iiber den Zeitraum einer
Woche eine Breite der statistisch auf 5 meV bekannten Linienspektren von nur 14 meV (20,8 ppm).
Damit wére die Stabilitdt auf die Prizision der Spannungsmessung von 1 ppm zuriickgefiihrt.
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Literaturwerte. Fiir diese Bindungsenergie ergab sich ein von den Literaturwerten
[Dra04] abweichendes Bild, sodass der neuere Wert ausgeschlossen werden kann.

Eying, = 9406,627(47)eV — 7481,097(46)eV (8.5)
= 1925,53(36)eV

Zusétzlich konnten die Intensitdten der einzelnen Hauptlinien unter Ausschluss der
Nebenlinien von shake-up/off-Elektronen miteinander verglichen werden, und so Aus-
sagen iiber die Verhéltnisse der Konversionkoeffizienten gewonnen werden.

Abschliefsend sollen neben der schon diskutierten apparativen Verbesserung zur Stei-
gerung der Stabilitdt der 83™Kr-Quelle auch noch weitere physikalische Messungen
vorgeschlagen werden, die fiir die Uberpriifung der Stabilitit der Quelle genutzt wer-
den konnen:

KLL-Auger-Peak Jede Augerlinie im Anschluss an eine K-Konversionsemmission,
stellt einen Ubergang von einfach geladenem Anfangszustand zu einem zweifach ge-
ladenen Endzustand dar. Damit miisste sich darin der in Kapitel 4 beschriebene
Spiegelladungseffekt dreimal stérker bemerkbar machen (s. a. [Man85]). Eine
gleichzeitige oder zeitnahe Uberpriifung von K-Linie und KLL-Auger-Peak konnte
eine Schwankung der Linienposition aufgrund einer Anderung des Substrats auf-
decken. Schwankt die Augerlinie nicht dreimal stérker als die K-Linie, und bleibt
die Energiedistanz stattdessen zwischen beiden konstant, kann die Spiegelladung als
Grund fiir die Schwankung ausgeschlossen werden.

Valenzschale Das Kryptonspektrum zeigt zwei sehr nah benachbarte (AE=0,65
eV) Valenzschalenlinien. Bei direkter Nachbarschaft von Kryptonatomen, zeigte sich
eine deutliche Verbreiterung dieser Linien, was auf eine Bénderbildung hinweisen
konnte. Wenn die chemische Umgebung auf die innere K-Schale einwirken kann, so
miisste sie das verstirkt bei der N-Schale tun. Eine Uberwachung von Position und
Breite der N-Linien kénnte Aufschluss iiber die Konstanz der chemischen Umgebung
geben.

Austrittsarbeit der Retardierungselektroden Im Vorfeld der KATRIN-
Messungen sollte geklidrt werden, welchen Einfluss ein Vakuumeinbruch auf die Aus-
trittsarbeit der Spektrometerelektroden haben kann. Eine gezielte Beliiftung oder
ein gezieltes Einlassen ausgewidhlter Gase wiirde helfen, die Instabilitédten aufgrund
der Austrittsarbeit der Spektrometerelektroden abzuschétzen. Ergénzend wire eine
Messung mit Photoelektronen aus einem metallischen Quellmaterial in der Lage, die
Austrittsarbeit der Filterelektrode unabhingig von der Austrittsarbeit des Quell-
materials zu messen. Bei Graphit liegt die Bindungsenergie der 1 s Schale aber
bei etwa 290 eV, was den Einsatz einer Rontgenquelle erforderlich machen wiirde.
Zwar konnen Austrittsarbeit und Hochspannung mit einer 83™Kr-Quelle gemeinsam
untersucht werden, Anderungen der Austrittsarbeit miissen aber an sich nicht mit
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Elektronen mit einer Energie entsprechend dem Endpunktsbereichs des Tritium-(-
Spektrums tiberwacht werden, sondern kénnen auch mit niederenergetischen Elek-
tronen, welche mit einem nachbeschleunigenden Detektor, wie er bei KATRIN zu
Einsatz kommen soll, nachgewiesen werden. Dariiberhinaus kénnen stabile Kali-
brationsquellen, die mit dem Hauptspektrometer gemessen werden, mit ebensolchen
verglichen werden, die am Monitorspektrometer gemessen werden. Treten keine re-
lativen Verschiebungen auf, so kann davon ausgegangen werden, dass sich die Aus-
trittsarbeiten nicht relativ zueinander verédndert haben.
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Kapitel 9

Anhang

9.1 Voltmeterkalibration

Es wurde eine regelméfige Kalibration des Flukevoltmeters an der Fluke 732A-
Referenzspannungsquelle durchgefiihrt. Die 10 V-Ausgabewerte sowie die Nullpunkts-
verschiebung wurde wie in [Thu08] beschrieben bestimmt und daraus ein Korrektur-
faktor K berechnet. Das Digitalvoltmeter zeigt eine zeitliche Drift (laut Datenblatt:
1,4 ppm/90 Tage). In [Thu08] wurden die daraus resultierenden Korrekturfaktoren
mit

flx)=a+bxzx

a = 0.999999722(53)

b= —5.98(36) - 1079 Tag™!
(9.1)

bestimmt, wobei x=0 fiir den 16. Dezember 2005 gesetzt wurde. Diese Kalibrations-
kurve wird zur Korrektur der hier dargestellten Messungen aus dem entsprechenden
Zeitbereich zugrundegelegt. Die 10 V-Referenzspannungsquelle wurde am 21.11.06
bei der PTB nachkalibriert. Der 10 V-Referenzwert betriagt 10,00001678(59) V.

Fiir die Messungen aus dem Jahr 2007 gelten folgenden Korrekturfaktoren:

Fiir den Zeitraum vom 7.3. bis zum 21.3. gilt also:

fl@)=a+bxzx

a = 0.99999925(9)

b= —3(1)-1078 Tag™!
(9.2)

Fiir den Zeitraum vom 21.3. bis zum 12.6. gilt:
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Abbildung 9.1: Die Voltmeterkalibration von 2007 ist davon gezeichnet, dass
das Voltmeter zweimal aussetzte. Dies geschah am 15. Tag und am 98. Tag. Die
Korrekturfaktoren werden also in zwei Teilkurven zerlegt entsprechend der Zeitfenster.

fx)=a+bxzx

a = 0.99999881(9)

b=—1.15(12) - 10~® Tag ™"
(9.3)

Fiir 2007 ergibt sich also zunéchst eine Korrektur um 0,8 ppm. Im zweiten Zeitfenster
trat aber eine erhebliche Verdnderung der Korrektur um 2 ppm auf.

Die extrapolierten Driften des Voltmeters liegen damit zwischen 1-4 ppm/Jahr.

Fiir die Messungen im Februar 2007 wurde eine separate 10 V Kalibration durchge-
fiihrt. Es gilt der Korrekturfaktor

K = 0.9999988 + 1,05 - 107 (9.4)
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9.2. Tabelle der Positionen der einzelnen Messphasen

9.2 Tabelle der Positionen der einzelnen Messphasen

Die Positionen in nachfolgender Tabelle sind jeweils als Position - 17826 eV in meV
angegeben. Die Fehler sind an erster Stelle der Fehler des Fits eines einzelnen Scans,
an zweiter Stelle der statistische Fehler abhéingig von der Anzahl der Scans und an
dritter Stelle die Breite der Verteilung der Linienlage der einzelnen Priparationen
um deren Mittelwert.

Messperiode | Heizer Preplating Ablation

Feb. 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;7) / /

Jul. 06/0,9 / / 445(43;11;7)

Maérl. 07/0,9 | 296(21;10;7) | 294(22;4;7) /

Mar2. 07/0,9 | 220(21;2;33) | 178(24;1;31) | 256(25;1;21)
274(25;1;17)
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9.3 Bindungsenergie fiir Krypton

In der Literatur finden sich Bindungsenergien bzgl. des Vakuumnivieaus von gasfor-

migem Krypton:

Niveau | Name Eg’gas in eV Breite I' in eV
1s1/2 K 14327,2(8) [Bre80] 2,26 [Bam72]
14327,26(4) [Dra04] | 2,9 [Pic90]
2,83(12) [Pic90]
2812 L1 1924,6(8)[Sie69] 7
1921,4(3)[Dra04| 5,30(4) [Pic90]
2p1/2 L2 1727,2(6) [Kra65] 2,05 [Bam72]
1727,2(5) [Bea67] 1,84(5) [Pic90]
1730.9(5) [Sie69]
1731.91(3) [Dra04]
2p3/2 L3 1674,8(6)[Kra65] 1,95 [Bam72]
1674.9(5) [Beab7] 1,40(2) [Pic90]
1678,4(5) [Sie69]
1679,21(3) [Dra04]
1680,45(3)
3812 M1 292,8(3) [Sie69] 4,27(5) [Pic90]
3p1/2 M2 222,5 [Ohn78| 1,97 [Ohn78|
221,8 [SveT§] 1,80 [SveT78]
222,2(2) [Sie69] 1,99(32) [Pic90]
222,3(1)
3ps/2 M3 214,6 [OhnT8] 1,5 [Ohn78]
214,2 [SveT8| 1,48 [SveT78]
214,4(2) [Sie69] 1,66(8) [Pic90]
214,35(9)
ds1 /2 N1 27,51 [Moo58] 0,19(4) [Pic90]
27,4(2) [Sie69]
4pq /2 N2 14,65 [Moo58]
4ps /2 N3 14,00 [Moo58]
N2/3 | 14,08 [Sie69] 0,59(4)[Pic90]

Tabelle 9.1: Tabelle der Literaturwerte zu den Bindungsenergien in Krypton

sind hier aufgetragen.
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9.4 Potentialdurchgriff und Riickstofsterme

Linie Potentialdurchgriff | Elektronenriickstofs
in meV in meV

9L1 156 49

9.2 156 50

9L3 156 51

9M1 187 61

9M2 187 62

9M3 187 62

9N1 195 63
9N2/N3 | 195 63

32K 371 117
3212 632 199
3213 633 209
32M2 663 209
32M3 664 210
32N1 668 210
32N2/3 | 668 210

Die Unsicherheit in der Angabe des Potentialdurchgriffs wird mit 5 % abgeschétzt.

9.5 HOPG-Eigenschaften

Bei 500°C beginnt HOPG an Luft zu brennen, unter Vakuum erhoht sich diese
Schwelle um ein 5-faches. Die thermische Leitféhigkeit von Graphit ist nicht iso-

trop. Innerhalb der Sechsringebene betragt sie 1800 W/C® in der dazu senkrechten
Richtung nur 8-10 W/C°.

Die Dichte betriigt 2.27 g/cm~3.

Nach Herstellerangaben ist die Seite von HOPG, die unebener aussieht, tatséchlich
die ebenere und sollte dem Detektor zugewandt sein.

Es wurden zwei Qualitdten verwendet. In den Messungen von 2006 handelt es
sich um Graphit der Herstellerqualititsangabe SPI-2: Es hat eine Mosaizitit von
0,8° £ 0,2°. Die Kornung liegt zwischen 0,5 mm und 1 mm. In den Messungen von
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2007 wurd HOPG des Qualitdt SPI-1 eingesetzt. SPI-1 kommt ZYA-Graphit sehr
nahe. Es hat eine Mosaizitdt von 0,4 © 0, 1°. Die Kérnungsgrofe betriagt zwischen
3 mm bis 10 mm. Diese Art Graphit weist die héchste Ordnung auf

9.6 Kondensationsbindungen

Edelgase sind kugelsymmetrisch, chemisch weitgehend inert und ihre Wechselwir-
kung lassen sich damit theoretisch gut beschreiben. Krypton bildet mit HOPG einen
physisorbierten Film, d.h. die Kryptonmolekiile gehen keine chemische Bindung mit
dem Substrat ein. Die Bindung des Films an das Substrat geschieht iiber lang-
reichweitige Van-der-Waals-Kréfte. Es entstehen durch Fluktuationen der an sich
sphérisch-symmetrischen Ladungsverteilung neutraler Atome Dipolmomente, welche
miteinander wechselwirken konnen. Die Wechselwirkung dieser isotrop miteinander
wechselwirkender Atome lésst sich durch das Lennard-Jones Potential beschreiben.

(9.5)

mit
o : Gleichgewichtsabstand bei ®(r¢) =0
¢ : Muldentiefe

Zur Beriicksichtigung der Grenzfliche zwischen HOPG und Krypton kann man ein
3-9 Potential hinzuziehen|F1e98|:

Py0(2) = 3P [(Z"“'")g 3 (”’"Z‘")T (9.6)

wobei gilt:

2

D,in = §7rx/gn555ArgA (9.7)
1

Zmin = 6—\/57“5,4 (9.8)

rsa und g4 sind die Lennard-Jones-Parameter fiir die Wechselwirkung zwischen
einem Adsorbat und einem Substratmolekiil. ng ist die Teilchendichte des Substrats
Die Integration von Glg. (9.5) iiber den Halbraum des Substrats fithrt zu dem 3-9

Potential: o3 o
4
Viz) = —=2 2 (9.9)

T 2TD29 3
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Ein Koeffizientenvergleich liefert:

Fiir die Wechselwirkungen mit einem Graphitsubstrat ergeben sich [Vid83|:
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O, D (9.10)
. 3 203
in = =22 9.11
Zmin 3D (9.11)

Element

C3[K A?]

D [K]

Krypton

20083

1178

Element

¢/kp[K]

Die Bindungsenergien liegen also im Bereich von 100 meV [Che93b]:

o [A]

Krypton

199,9

4,01

Fiir die Masse m, die

Potentialteife € und Abstand ¢ findet man auch [Put95]:
Element | m [amu| | o [A] | 4 e[meV]
Krypton | 83,8 3,64 | 17,1
oder [Pol64], [Sil80] :
Element | m [amu] | o [A] | 4 ¢/kp[K]
Krypton | 83,8 3,59 | 1594
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