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Zusammenfassung

Im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurden zum ersten Mal kalorimetrische
Tieftemperatur-Detektoren in der Beschleuniger-Massenspektrometrie (Accelerator
Mass Spectrometry AMS), einer Standard-Methode zur Bestimmung kleinster Iso-
topenverhéltnisse, eingesetzt, um das Isotopenverhéltnis von 236U zu 233U zu bestim-
men. Das Uran-Isotop ?*U entsteht in der Neutroneneinfang-Reaktion 2*>U(n,y)?3¢U
und kann daher als Monitor-Nuklid fiir Neutronenfliisse verwendet werden.

Die Detektoren bestehen aus einem Saphir-Absorber, auf den ein supraleitender
Aluminium-Film aufgedampft ist, der als Thermistor dient. Ein energetisches Schwe-
rion deponiert seine kinetische Energie als Wiarme im Absorber, dessen Tempera-
turdnderung durch die Widerstandsdnderung des Supraleiters nachgewiesen wird.
Mit solchen Detektoren konnte in vorhergehenden Experimenten bei GSI in einem
Energiebereich von E = 5 — 300 MeV /amu fiir eine Vielzahl von Ionen von Neon bis
Uran eine relative Energieauflésung von 1 — 4 x1072 erreicht werden.

Der fiir die Beschleuniger-Massenspektrometrie typische Energiebereich liegt bei E =
0.1 -1 MeV/amu. Im ersten Schritt wurde daher die systematische Untersuchung der
Detektoreigenschaften auf diesen Energiebereich ausgedehnt. Diese Untersuchungen
sowie die AMS-Messungen wurden am Tandem-Beschleuniger VERA des Instituts
fiir Isotopenforschung und Kernphysik der Universitit Wien durchgefiihrt. In ei-
nem Energiebereich von 10 — 60 MeV konnte fiir verschiedene Tonen (*C, 197Au,
238U) zun#chst eine relative Energieauflosung von AE/E = 7 x 1072 erreicht wer-
den. Dies iibertrifft die Auflésung konventioneller Ionisations-Detektoren um ca. eine
Groflenordnung. Durch eine Verbesserung thermischer und elektronischer Rausch-
beitrige konnte in einem zweiten Experiment fiir Uran der Energie 17 MeV die
Auflosung auf AE/E = 4.6 x 1072 verbessert werden. Die Energie-Response des De-
tektors war linear iiber den gesamten beobachteten Energiebereich und unabhingig
von der Ionenmasse; bis auf ein Niveau von 0.1 % wurde kein Pulshéhendefekt be-
obachtet. Diese Ergebnisse zeigen, dafl solche Detektoren ein wertvolles Werkzeug
in der Schwerionenphysik im Bereich relativ niedriger Ionenenergien darstellen.
Mit der erreichten Energieauflosung war es moglich, fiir mehrere Proben aus
natiirlichem Uran das Isotopenverhiltnis #**U/?3*U zu bestimmen: Um einen
Material-Standard fiir Uran in der AMS zu etablieren, wurde das Isotopenverhéltnis
26U /28U fiir zwei Proben aus der Mine "K.u.K. Joachimsthal” méglichst prézise
bestimmt. Die Ergebnisse in der vorliegenden Arbeit stimmen gut mit friiheren Mes-
sungen iiberein, die mit einem konventionellen Detektorsystem durchgefiihrt wurden.
Sowohl der statistische als auch der systematische Fehler konnten deutlich reduziert
werden. Fiir eine weitere Probe, extrahiert aus dem Wasser einer Uran-haltigen
Quelle in Bad Gastein, wurde ein Isotopenverhéltnis von 6.1 x 107'2 gemessen. Dies
stellt das kleinste bislang fiir 26U /238U gemessene Isotopenverhiltnis dar und be-
deutet eine Steigerung der Sensitivitdt um eine Gréflenordnung.

Die erreichte Energieauflosung erméglicht es auflerdem, die Detektoren zur direk-
ten Massenidentifikation von schweren Ionen mittels einer kombinierten Energie-
Flugzeit-Messung einzusetzen. In ersten Test-Messungen im Rahmen der vorliegen-
den Arbeit wurde eine Massenauflosung von AM/M = (8.5 — 11.0) x1072 erreicht.
In einem ersten Test fiir den Einsatz dieser Detektoren zum Nachweis sog. ”super-
schwerer Elemente (Z > 112)” erlaubte der grofle dynamische Bereich, die Reak-
tionsprodukte und ihre nachfolgenden Alpha-Zerfille mit hoher Energieauflosung
simultan und zeitaufgelost nachzuweisen.






Kapitel 1

Einleitung

Experimente mit schweren Ionen von Helium bis Uran sind ein wichtiges Teilge-
biet der physikalischen Forschung. Die z.B. bei der Gesellschaft fiir Schwerionen-
forschung GSI in Darmstadt bestehenden Beschleuniger-Anlagen stellen Strahlen
aller Elemente mit Energien von 1.4 MeV /amu bis in den relativistischen Bereich
von 2 GeV/amu zur Verfiigung. Im Experimentierspeicherring ESR werden rela-
tive Energieschirfen von AE/E < 107* erreicht [1]. Der Fragmentseparator FRS
erlaubt auch die Erzeugung von Strahlen sehr kurzlebiger, radioaktiver Isotope.
Der Ausbau der Beschleuniger-Struktur im ”GSI Zukunftsprojekt” [2] mit einem
grofleren Schwerionensynchrotron und weiteren Speicherringen wird die schon heute
iiberragenden Experiment-Moglichkeiten beziiglich Energie, Intensitit und Vielfalt
der zur Verfiigung stehenden Primér- und Sekundér-Strahlen um Gréfenordnungen
verbessern.

Die Experimente, die mit diesen Anlagen durchgefiihrt werden, reichen von der
Grundlagenforschung bis hin zu Anwendungen in den unterschiedlichsten Bereichen,
von denen hier nur einige exemplarisch aufgefiihrt werden sollen:

e Die hohen Energien erméglichen es, Wasserstoff-dhnliche Ionen bis hin zum
Uran UMt zu erzeugen und zu speichern, um an ihnen Spektroskopie zu be-
treiben und unter anderem die Vorhersagen der Quantenelektrodynamik in
extrem starken elektrischen Feldern zu untersuchen.

e Streu- und Kernreaktionsexperimente untersuchen die Struktur von Nukliden
am Rande der Stabilitdt: Wesentliche Reaktionspfade der stellaren Nukleo-
synthese verlaufen entlang von Nuklid-Ketten mit protonen- bzw. neutronen-
reichen Nukliden. Das Versténdnis der Eigenschaften dieser Nuklide ist eine
Grundlage fiir das Versténdnis der Haufigkeitsverteilung der Elemente im Uni-
versum.

e Bei der Erzeugung von sogenannten ”Superschweren Elementen” mit Z > 100
hofft man, jenseits der bekannten Nuklidkarte neue Inseln der Stabilidt zu
finden. Bei GSI wurden bereits die Elemente mit Z = 107 — 112 erfolgreich
synthetisiert [3].

e Anwendungen von Schwerionen-Strahlen reichen von materialwissenschaft-
lichen Fragestellungen bis zur Medizin, z.B. in der Krebstherapie [4].
Die Methode der ”Beschleuniger-Massenspektrometrie” (Accelerator Mass

1



2 KAPITEL 1. EINLEITUNG

Spectrometry = AMS) nutzt Schwerionenstrahlen in der Ultra-Spurenanalyse
und fiir Datierungen unterschiedlichster Proben [5].

Fiir eine Vielzahl von Experimenten sind unter anderem hochauflosende
Schwerionen-Detektoren erforderlich, mit denen die kinetische Energie der gestreu-
ten Teilchen oder der Reaktionsprodukte préazise gemessen werden kann. Konven-
tionell benutzte Schwerionendetektoren sind Oberflichensperrschichtzéhler, Szintil-
latoren oder Ionisationskammern. Sie alle sind in ihrem Energieauflésungsvermégen
prinzipiell begrenzt: zum einen durch die Anzahl der erzeugten Quanten, zum ande-
ren durch Verlustprozesse des Energienachweises. Die Anregungsenergien zur Erzeu-
gung eines Quants liegen je nach Detektor in der Gréflenordnung von einigen Elek-
tronvolt. Vor allem fiir sehr schwere Ionen mit hohen Ionisationsdichten begrenzen
zudem Verluste durch vorzeitige Rekombination von Ladungstrigern die Auflésung.
Je nach Detektor werden fiir Alpha-Teilchen und leichte Ionen Auflésungen von
AE/E =~ 0.3 -1 % [3], fiir schwere Ionen von AE/E =~ 1 — 5 % erreicht [6].

Mit Magnetspektrometern 148t sich {iber die Messung des Quotienten p/q (p =
Ionenimpuls, g = Ionenladung) die kinetische Energie des Ions bestimmen, wenn die
Ionenladung q eindeutig bekannt ist. Die Ionen kénnen jedoch im Target Umladungs-
reaktionen unterliegen. Dann konnen Ionen unterschiedlicher Ladungszustinde, aber
mit demselben p/q das Magnetspektrometer passieren. Der Ladungszustand der de-
tektierten Ionen ist nicht mehr eindeutig definiert, daher ist die kinetische Energie
nicht mehr eindeutig bestimmbar. Aulerdem sind Magnetspektrometer fiir schwere
Ionen sehr grof}; konnen aber bei guter Auflésung nur einen kleinen Raumwinkel
abdecken.

Ein alternatives Detektorkonzept, das sehr hohe Energieauflosungen erwarten
148t, ist das des ”kalorimetrischen Tieftemperatur-Detektors”:

Dringt ein Ion in einen Festkorper ein, deponiert es einen Teil seiner Energie
durch direkte Stofe mit den Targetkernen. Dieser Teil wird in einem ladungser-
zeugenden Detektor nicht nachgewiesen. Zudem rekombinieren die durch Ionisation
erzeugten Ladungen nach einer gewissen Zeit. Ihre Anregungsenergie wird in Form
von Wiarme an das Gitter abgeben. Ein ”Kalorimeter” mifit den Temperaturan-
stieg AT, der durch die vom Ion im Festkorper deponierte Wérme erzeugt wird und
daher ein direktes Maf} fiir die Ionenenergie darstellt. Dieses Konzept hat zwei we-
sentliche Vorteile: Da zusétzlich zu der direkt als Warme deponierten Energie auch
die zunédchst durch Ionisation deponierte Energie als Wéirme nachgewiesen wird,
ist ein vollstiandigerer Nachweis der eingetragenen Energie moglich. Insbesondere
bei niedrigen Ionenenergien, bei denen ein erheblicher Teil der Energie direkt in
Wiérme deponiert wird, erhoht dies gegeniiber konventionellen Detektoren die De-
tektionseffizienz auf nahe 100%. Verluste von Ladungstrigern durch Rekombination
bei hohen Ionisationsdichten, die insbesondere fiir sehr schwere Ionen auftreten, sind
keine Begrenzung der Auflésung, da auch die Energie aus vorzeitiger Rekombination
von Ladungstrigern nachgewiesen wird. Die Anregungsenergie zur Erzeugung eines
thermischen Phonons liegt in der Groenordnung von Millielektronvolt. Die Anzahl
der erzeugten Quanten ist daher um ca. einen Faktor 1000 gréfer als bei der Er-
zeugung von Ladungstrigern. Zusammen mit dem vollstdndigeren Energienachweis
erlaubt dies eine Steigerung der Energieauflosung gegeniiber konventionellen Detek-
toren um ein bis zwei Gréfenordnungen.



Die Temperaturianderung AT ist bei vorgegebener Energie des einfallenden Ions um-
gekehrt proportional zur Warmekapazitiat C des eingesetzten Detektors (s. Kap. 2).
Diese muf} deshalb moglichst gering gewihlt werden. Fiir Metalle gilt C ~ T, fiir
Isolatoren C ~ T2. Die grofite Sensitivitiit erreichen solche Detektoren daher bei
sehr tiefen Temperaturen.

Kalorimetrische Detektoren bei Raumtemperatur wurden bereits im 19. Jahrhun-
dert von Langley zum Nachweis von Infrarotstrahlung und von Curie und Laborde
zum Nachweis radioaktiver Strahlung verwendet [7]. Jedoch ermdglichte erst die Ent-
wicklung der Tieftemperaturtechnik zu Beginn des 20. Jahrhunderts, ihr Potential
voll auszuschopfen. Kalorimetrische Tieftemperaturdetektoren wurden zum ersten
Mal 1939 von A. Goetz vorgeschlagen [8] und 1967 zum ersten Mal in einem Ex-
periment zur Spektroskopie an Molekularstrahlen eingesetzt [9]. Inzwischen sind sie
ein etabliertes Instrument in verschiedenesten Gebieten der Physik: Kalorimetrische
Detektoren werden auf Rontgensatelliten eingesetzt (BEPPO/SAX, Planck/HFI,
ConstellationX, Astro-E), da ihre Auflésung die konventioneller Rntgendetektoren
um mehr als eine GréBenordnung iibertrifft [10, 11]. Mit diesen Detektoren wur-
de u.a. das Ritsel kosmischer Gamma-Strahlen-Ausbriiche gelést und die kosmi-
sche Hintergrundstrahlung mit unerreichter Prizision vermessen. Aufgrund ihrer
hohen Sensitivitit fiir sehr langsame, schwere Teilchen werden sie bei der Suche
nach sog. WIMPS (Weakly Interacting Massive Particles) eingesetzt (CRESST,
CDMS) [12, 13]. Da das Detektormaterial keinen prinzipiellen Beschriankungen un-
terliegt (wie Leitfihigkeit oder Anregungsenergien bei konventionellen Detektoren),
ist es moglich, den Detektor gleichzeitig als Teilchenquelle zu verwenden. Mit dem
Detektormaterial TeO, wird der neutrinolose Beta-Zerfall an '*Te untersucht [14],
mit dem Detektormaterial AgReO4 kann man in ” Beta-Endpunkt-Messungen” das
Energiespektrum am Maximum der Beta-Energie sehr genau vermessen [15]. Aus
beiden Experimenten 14t sich die Neutrino-Masse mit hoher Prizision extrahieren.
Mit einem Detektor aus BiyGe3Oq5 wurde zum ersten Mal der Alpha-Zerfall von
209Bi beobachtet und die Alpha-Energie auf 3.137(2) MeV bestimmt [16]. Einen
Uberblick iiber das Gebiet, geben auBerdem die Referenzen [17] und [18].

Meier [19, 20, 21] und v. Kienlin [22, 23] haben in den Vorgéngerarbeiten zu
der vorliegenden Arbeit gezeigt, dal kalorimetrische Tieftemperatur-Detektoren fiir
den Nachweis von Schwerionen im bei GSI zuginglichen Energiebereich von 5 —
300 MeV /amu eine sehr gute Energieauflésung von AE/E =1 — 2 x1073 erreichen
konnen (s. auch [24]). Meier hat zudem in einem ersten Experiment zur Untersu-
chung der Riesenresonanz in Blei-Kernen gezeigt, dafl diese Detektoren ein wertvolles
Instrument in Schwerionenexperimenten darstellen konnen.

In der vorliegenden Arbeit wurden unter anderem vorbereitende Messungen fiir
eine weitere potentielle Anwendung durchgefiihrt: die direkte Massenidentifikation
von Reaktionsprodukten mittels einer simultanen Messung von Energie und Flug-
zeit. Die Identifikation der Masse ist beispielsweise bei Reaktionen mit kurzlebigen
radioaktiven Projektilen von Bedeutung, wie sie am Fragmentseparator FRS bei GSI
oder am VAMOS-Spektrometer am GANIL in Frankreich durchgefiihrt werden. Kon-
ventionell werden Magnetspektrometer (Messung des Impulses) in Kombination mit
einer Flugzeit-Messung (Bestimmung der Geschwindigkeit) zur Massenidentifikation
eingesetzt. Die Nachteile eines solchen Magnetspektrometers — Ladungsvieldeutig-
keiten sowie kleine Raumwinkel — wurden bereits diskutiert. Eine simultane Messung
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der kinetischen Energie und der Geschwindigkeit eines Teilchens stellt eine elegante
Alternative zum Magnetspektrometer dar; jedoch ist fiir sehr grole Ionenmassen
eine relative Energieauflosung von AE/E ~ 1073 erforderlich.

Am Schwerionen-Separator SHIP bei GSI werden ”Superschwere Elemente” er-
zeugt (s.o.). Diese Elemente werden iiber ihre charakteristischen Alpha-Zerfille iden-
tifiziert und nachgewiesen. Jedoch wird fiir Z > 112 die Wahrscheinlichkeit fiir eine
Spontanspaltung so grof, dafi das erzeugte Isotop nicht unter Emission von Alpha-
Teilchen zerfillt, sondern spontan spaltet. Um dann das erzeugte Isotop eindeutig
zu identifizieren, ist es notwendig, seine Masse zu bestimmen. Der dynamische Be-
reich des Detektors sollte gleichzeitig grofl genug sein, um eventuelle Alpha-Zerfille
simultan nachzuweisen.

In der vorliegenden Arbeit wurden erste kombinierte Energie-Flugzeit-Messungen
durchgefiihrt, um die Eignung der Detektoren fiir einen Einsatz am SHIP-
Experiment zu untersuchen.

Der Schwerpunkt der vorliegenden Arbeit lag im ersten Einsatz von kalorime-
trische Tieftemperatur-Detektoren in der Beschleuniger-Massenspektrometrie, einer
Standard-Methode zur Bestimmung von kleinsten Isotopenverhéltnissen. Das pro-
minenteste Beispiel ist die ”Radio-Carbon-Datierung” oder ”C-14-Datierung” [5].
Hierbei mifit man den Gehalt an *C in einer Probe im Verhiltnis zu dem stabilen
Isotop '2C; aus diesem Verhéltnis kann auf das Alter der Probe geschlossen wer-
den. Allerdings kommt *C im natiirlichen Kohlenstoff nur mit einer Hiufigkeit von
1.2 x 107*2 vor. Ein konventionelles Massenspektrometer kann das '*C nicht von
Untergrund durch das stabile Isobar N oder Molekiilionen wie *CH oder 2CH,
trennen. In der Beschleuniger-Massenspektrometrie [5] wird daher ein Beschleuniger
eingesetzt, um die Untergrundabtrennung zu verbessern, da in den zumeist verwen-
deten Tandem-Beschleunigern Molekiilionen aufgebrochen werden und auflerdem bei
hohen Energien aufgrund der hoheren Impulse eine bessere Trennung benachbarter
Massen moglich ist. Mit der Beschleuniger-Massenspektrometrie konnte im Vergleich
zur konventionellen Massenspektrometrie eine Erh6hung der Sensitivitit um einen
Faktor 100 000 erreicht werden [5].

Neben Kohlenstoff und anderen leichten Elementen sind in den letzten Jahren
zunehmend auch sehr schwere Elemente wie Uran und Plutonium fiir die AMS inter-
essant geworden. Unter den Uran-Isotopen ist das 22U von besonderem Interesse. Es
wird aus dem in natiirlichem Uran enthaltenen 2*U durch Neutroneneinfang in der
Reaktion 235U (n,y)?%U gebildet und kann daher als ein Monitornuklid fiir Neutro-
nenfliisse benutzt werden. Neben Anwendungen aus der Kerntechnik ist dies auch
fiir geologische Untersuchungen von Interesse: 22U ist wegen seiner kurzen Halb-
wertszeit im Gegensatz zu den anderen Uran-Isotopen nicht aus der Friihzeit des
Sonnensystems erhalten geblieben. 29U, das auf der Erde gefunden wird, muf} nach
der Entstehung des Sonnensystems durch Neutroneneinfang gebildet worden sein.
Daher kann der Gehalt von 22U in geologischen Proben verwendet werden, um zu
bestimmen, ob diese Proben irgendwann in der Erdgeschichte einem erhfhten Neu-
tronenflufl ausgesetzt waren, z.B. wenn an einer Stelle irgendwann ein ”natiirlicher
Reaktor” aktiv war wie in Gabun in Westafrika [25].

In der AMS wird das Isotopenverhiltnis von 226U zu dem langlebigen 233U un-
tersucht. Jedoch stellt sich die Untergrund-Situation fiir sehr schwere Ionen wie
Uran anders dar als fiir leichte Elemente. Fiir sehr schwere Ionen existieren kei-



ne stabilen Isobare oder Molekiilionen gleicher Masse. Untergrund kommt jedoch
von den benachbarten Isotopen desselben Elements. Die relative Massen-Trennung
von zwei benachbarten Uran-Isotopen liegt z.B. bei AM/M =5 x10 3. Um sehr
kleine Isotopenverhiltnisse messen zu kénnen, miissen die benachbarten Isotope in
den Filtern des AMS-Aufbaus vollstindig getrennt werden. Doch selbst wenn die-
se Filter prinzipiell ausreichen, die benachbarten Isotope voneinander zu trennen,
kann Untergrund durch Nachbarisotope nicht vollig ausgeschlossen werden: Durch
Ladungsaustausch-Reaktionen mit Restgas-Atomen des Vakuums in der Beamline
konnen Ionen benachbarter Isotope mehrfach umgeladen werden und, wenn ihr p/q
mit dem des 2*U iibereinstimmt, die elektrischen und magnetischen Filter des AMS-
Aufbaus passieren. Dieser Untergrund limitiert fiir AMS mit einem konventionellen
Detektionssystem die Sensitivitét fiir Uran auf 230U /238U > 10710 [26].

Die Beschleunigungsspannung der in der AMS verwendeten Tandem-
Beschleuniger liegt typischerweise bei 3 — 5 MV, dies entspricht je nach Mas-
se und Ladungszustand des beschleunigten Ions einer Energie von E = 0.1 —
1 MeV/amu. In der vorliegenden Arbeit wurde daher das Detektorverhalten bei
Schwerionen-Beschufl mit Schwerionen-Energien in diesem Energiebereich fiir ver-
schiedene Ionen und Energien systematisch untersucht, um das Verhalten hinsicht-
lich Linearitéit, Energieauflosung, Detektionseffizienz sowie Anfilligkeit gegeniiber
Strahlenschéden zu charakterisieren und festzustellen, ob diese Detektoren sich fiir
einen Einsatz in der AMS eignen. Da die lonen in diesem Energiebereich Reichwei-
ten in der Groéflenordnung von Mikrometern haben, wurden auch Untersuchungen
mit diinneren Absorbern als in den Vorgingerarbeiten durchgefiihrt, die eine ge-
ringere Warmekapazitit hatten und daher eine Verbesserung der Energieauflosung
und Sensitivitdt versprachen. Die systematischen Untersuchungen des Detektorver-
haltens wurden ebenso wie die AMS-Messungen am VERA-Beschleuniger des ”In-
stituts fiir Isotopenforschung und Kernphysik” der Universtit Wien durchgefiihrt
[27, 28]. VERA ist aufgrund seiner hohen Strahlqualitit (AE/E = 10™*) sehr gut
fiir systematische Untersuchungen geeignet. Auflerdem lassen sich sowohl Ion als
auch Energie in kurzer Zeit &ndern. VERA ist weiterhin ein Beschleuniger, der auf
AMS, insbesondere auch mit schweren Ionen, optimiert ist.

Nach den Charakterisierungsmessungen im fiir AMS typischen Energie-Bereich
wurde zum ersten Mal ein kalorimetrischer Tieftemperatur-Detektor in einem AMS-
Experiment eingesetzt. Ziel dieses Experiments war die Messung des Isotopen-
verhéltnisses von 236U zu 238U in unterschiedlichen Proben von natiirlichem Uran:
Zwei Proben stammten von Material aus der Mine ”K.u.K. Joachimsthal”, das vor
1918 eingelagert wurde und daher keiner Kontamination durch Kernwaffenexplosio-
nen ausgesetzt war. Dieses Material eignet sich hervorragend als Material-Standard
in der AMS. Dazu ist es notwendig, sein Isotopenverhéltnis mit moglichst grofler
Prézision zu bestimmen. Steier et al. haben fiir dieses Material mit einer konven-
tionellen Tonisationskammer und einem Flugzeitspektrometer ein Isotopenverhéltnis
von #6U /%80 = (6.1 + 0.4 £+ 1.8) x 107" bestimmt [26]. Ein Ziel des in der vor-
liegenden Arbeit vorgestellten AMS-Experimentes war es, die Bestimmung des Iso-
topenverhiltnisses fiir diese Probe unter Verbesserung des statistischen und des sy-
stematischen Fehlers zu wiederholen, um die Etablierung eines Material-Standards
zu ermoglichen.

Eine weitere untersuchte Uran-Probe wurde aus dem Wasser einer Uran-haltigen
Quelle in Bad Gastein, Osterreich, extrahiert. In diesem Material lag das erwartete
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Isotopenverhiltnis in der Grofenordnung 236U /28U ~ 107'2 — 107, Die experi-
mentelle Bestimmung des Isotopenverhéltnisses fiir diese Probe stellte einen ersten
Versuch dar, die mit einem konventionellen Detektor bisher erreichte Sensitivitit
um ein bis drei Gréflenordnungen zu verbessern.

Nachdem im Kapitel 2 in die theoretischen Grundlagen eingefiihrt wurde, werden
in den Kapiteln 3 und 4 die untersuchten Detektoren und die Charakterisierungsmes-
sungen mit Alpha-Teilchen vorgestellt. Kapitel 5 stellt die Ergebnisse der systema-
tischen Untersuchungen im Energiebereich von 0.1 — 1 MeV/amu vor. In Kapitel 6
sind die Ergebnisse der Test-Experimente fiir die Energie-Flugzeit-Messung zusam-
mengefafit. Die Ergebnisse des AMS-Experiments werden in Kapitel 7 présentiert.
Eine Zusammenfassung der Ergebnisse und ein Ausblick auf zukiinftige Experimente
und Einsatzmaglichkeiten der Detektoren beschlieflen die Arbeit.



Kapitel 2

Theoretische Grundlagen

2.1 Detektionsprinzip kalorimetrischer Tieftem-
peratur-Detektoren

Per Definition ist ein ”Kalorimeter” ein Gerét, mit dem Wirmemengen gemessen
werden. Wird diese Warmemenge durch Strahlung erzeugt und iiber einen tempera-
turabhiingigen Widerstand nachgewiesen, spricht man auch von einem ” Bolometer”.
Historisch wurden Bolometer zum ersten Mal zur Detektion von Infrarot-Strahlung
eingesetzt [7]. Da die hier beschriebenen Detektoren zum Nachweis einzelner Ionen
benutzt werden, ist der Begriff ” Einteilchen-Kalorimeter” zutreffender.

Thermometer

einfallendes lon R(T)

mit Energie E

Thermische
Ankopplung k

Kéltebad Tgag

Abbildung 2.1: Detektionsprinzip eines Einteilchen-Kalorimeters

In Abbildung 2.1 ist das Detektionsprinzip eines solchen FEinteilchen-
Kalorimeters dargestellt:

Ein einfallendes Teilchen mit Energie E trifft einen Absorber mit einer
Wirmekapazitit C bei der Temperatur Ty und erwédrmt diesen um den Betrag AT.
Die Erwarmung wird iiber die Widerstandséinderung eines temperaturabhingigen
Widerstandes R(T) nachgewiesen. Uber die thermische Ankopplung k wird AT
schliefllich an das Kéltebad mit der Temperatur T g,q abgefiihrt, der Detektor steht

7
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AT

an ab

Abbildung 2.2: Schematisches Temperatur-Signal eines Einteilchen-Kalorimeters

fiir erneuten Teilchen-Nachweis zur Verfiigung. Abbildung 2.2 zeigt exemplarisch
den zeitlichen Verlauf eines Temperatursignals: Die Anstiegszeit 7,, wird im wesent-
lichen von elektronischen Komponenten bestimmt; die untere Grenze fiir 7,, stellt
die Thermalisierungszeit 7, dar. Die Abklingzeit 7,, ergibt sich aus der thermischen
Ankopplung k und der Wirmekapazitéit C: 7, ~ C/k.

Die einzelnen Komponenten sollen im folgenden diskutiert werden.

2.1.1 Der Absorber

Wenn das Ion in den Absorber eindringt, wird ein Teil der kinetischen Energie
durch Rutherford-Streuung an den Targetkernen direkt als Wirme deponiert (nu-
klearer Energieverlust). Die iibrige Energie erzeugt Ladungstriger-Paare (elektroni-
scher Energieverlust). Diese Ladungstriiger-Paare rekombinieren aber nach ca. 1072
s und geben ihre Energie als Wiarme an das Kristallgitter ab [29]. In beiden Fillen
werden zunidchst hochenergetische Phononen erzeugt. Diese zerfallen durch Mehr-
Phononenstreuung in ballistische Phononen, deren freie Weglénge im wesentlichen
von den Abmessungen des Absorbers bestimmt wird. Nach einer Zeit 73, die je nach
GroBe des Absorbers in der Gegend von einigen Mikrosekunden liegt, thermalisieren
die ballistischen Phononen im gesamten Absorber und das Temperatursignal AT
baut sich auf. Wenn man annimmt, dafl ein Bruchteil ¢ der deponierten Energie E
in Warme umgewandelt wird, gilt fiir AT:

e- B
AT = —
C

(2.1)
Die Wirmekapazitit C ist hierbei C = Mypsorpere €, mit der spezifischen

Warmekapazitiat ¢ des Absorbers. Die spezifische Warmekapazitit setzt sich aus
zwel Beitrigen zusammen: ¢ = ¢ + ¢

e Beitrag der Elektronen: ¢ =y -T
Hierbei ist 7 eine Materialkonstante. Fiir Isolatoren ist v = 0, fiir Supraleiter
gilt v ~ 7 - exp(=T¢/T) (T¢ = Ubergangstemperatur).
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e Beitrag des Kristallgitters: ¢ = ¢y - T?
Fiir den Beitrag der Gitterschwingungen gilt das Debye-Gesetz [30]:

1274 13\?2 J
=5 nks (G—D) [cm?’ K4] (2:2)

mit der Boltzmann-Konstanten kg = 1.38 x10~%* J/K, der Atomzahldichte n
[cm ™3] und der Debye-Temperatur Op [K].

Um eine moglichst grofle Temperaturdnderung AT und damit eine hohe Sen-
sitivitdt zu erreichen, sollte die Warmekapazitit moglichst klein sein. Um jedoch
mit einer groflen aktiven Fliche einen moglichst grofen Raumwinkel abzudecken,
kann die Masse des Detektors nicht beliebig verringert werden. Daher muf§ die spe-
zifische Warmekapazitét ¢ moglichst gering gewihlt werden. Deshalb werden solche
Kalorimeter bei tiefen Temperaturen betrieben. Bei Metallen iiberwiegt bei tiefen
Temperaturen die elektronische Komponente c¢.; der Warmekapazitét. Da bei dielek-
trischen Materialien c,; = 0 gilt, sind Dielektrika mit einer hohen Debye-Temperatur
Op als Absorber besser geeignet.

In Tabelle 2.1 sind fiir einen Saphirabsorber mit einem Volumen V = 1 mm? fiir
verschiedene Temperaturen die Wiarmekapazitit C und der Temperatursprung AT
sowie die theoretisch erreichbare Energieauflosung AE fiir 5.5 MeV Alpha-Teilchen
aufgefiihrt.

TK] C[J/K| AT[K] AE [keV]
300 3 x107% 3 x107'0 1.1 x10°
77 2 x107* 5 x107 1.3 x10*

2 x10°8 4 x10°° 31
1 4 x10710 2 x1073 2
0.1 4 x10713 3 0.02

Tabelle 2.1: Beispiel fiir die Erwirmung AT eines Saphir-Absorbers mit V = 1 mm?
beim Einfallen eines 5.5 MeV Alpha-Teilchens fiir verschiedene Temperaturen sowie
die erreichbare Energieauflosung AE. Die Energieauflosung wurde mit Gleichung
(2.72) aus Abschnitt 2.6.2 abgeschétzt mit einem mittleren Wert fiir den Parameter

£=2.

Aufgrund der T—3-Abhiingigkeit der Wirmekapazitiit kann bei Temperaturen
von wenigen Kelvin eine sehr gute Energieauflésung erreicht werden. Die Tabelle ver-
deutlicht noch einmal die Bedeutung, die der geringen Arbeitstemperatur von eini-
gen Kelvin fiir einen solchen Detektor zukommt. Da die Ausbildung unterschiedlicher
Temperatur-Regionen im Detektor eine Ortsabhingigkeit der Detektor-Response-
Funktion zur Folge haben kann, ist neben der geringen Wirmekapazitéit eine hinrei-
chende Wirmeleitfihigkeit des Absorbers bei den tiefen Temperaturen notwendig,
um eine rasche und vollstindige Thermalisierung des gesamten Absorbers zu er-
reichen. Da bei tiefen Temperaturen die freie Weglénge der Phononen neben den
Abmessungen des Absorbers wesentlich von Fehlstellen im Kristallgitter begrenzt
wird, ist fiir eine gute Warmeleitfihigkeit u.a. ein Kristallgitter mit moglichst wenig
Fehlstellen bzw. Defekten von Bedeutung.
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Halbleiter:
R~ exp(T )

Supraleiter:
im Phasenlbergang
R~T

Abbildung 2.3: Qualitative Abhingigkeit des Widerstands R von der Temperatur T
fiir einen kompensiert dotierten Halbleiter und einen Supraleiter am Phaseniibergang

2.1.2 Das Thermometer

Das Thermometer sollte in jedem Fall sehr gut an den Absorber angekoppelt sein,
um eine optimale Thermalisierung zu ermoglichen. Wiinschenswert ist auch ein ge-
ringer Beitrag zur Wiarmekapazitit des Gesamtsystems. Es gibt verschiedene tempe-
raturabhingige Groflen, die fiir den Nachweis der Temperaturinderung AT benutzt
werden kénnen. Da in dieser Arbeit die Temperaturabhingigkeit von Widerstinden
(" Prinzip des Bolometers”) benutzt wurde, soll hier nur auf dieses Prinzip eingegan-
gen werden.

Die Temperaturdnderung AT verursacht eine Widerstandsinderung AR, (unter
der Annahme, dal dR/dT unabhéngig von T fiir kleine Temperaturdnderungen AT):

dR
AR = —AT 2.3
o7 (2.3)
Zur Beschreibung der Sensitivitdt wird hiufig der Temperaturkoeffizent o ein-

gefiihrt:
__1dR

Je grofler « ist, desto grofer ist die Sensitivitiat des Thermometers.

(2.4)

In dieser Arbeit werden zwei verschiedene Thermometer-Typen vorgestellt:

e Thermometer auf Basis eines kompensiert dotierten Halbleiters

e Thermometer auf Basis eines Supraleiters im Phaseniibergang

Der qualitative R(T)-Verlauf fiir beide Thermometer ist in Abbildung 2.3 dar-
gestellt.
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75% R -

OR

or

Abbildung 2.4: Definition der Ubergangsbreite 6T

Fiir einen kompensiert dotierten Halbleiter wird bei niedrigen Temperaturen die
Leitung durch den Mechanismus der ”hopping conductivity” bestimmt (s. Kap. 2.3.
und [31]):

R(T) = Ry exp (%) v (2.5)

bzw. fiir den Temperaturkoeffizenten:

o(T) = —0.5 (%) (2.6)

Typische Werte fiir « liegen bei 2 — 4 K1 [23]. Der Temperaturkoeffizient ist negativ
und wird fiir tiefere Temperaturen grofler.

Fiir Supraleiter ist im Phaseniibergang % ndherungsweise konstant. Es gilt:

dR R
=— - T=—"- 2.

dT 0T (2.7)

Die Breite des Ubergangs 6T wird definiert als der Temperatur-Bereich, in dem
der Detektorwiderstand R(T) von 75% R:N auf 25% Ry abfillt. Ry ist dabei der
normalleitende Widerstand oberhalb des Ubergangs (s. auch Abb. 2.4).

Fiir die Sensitivitéit gilt dann:

R(T)

1 4R

- (2.8)

o
« ist hier positiv und wird mit sinkendem Detektorwiderstand grofer. Da die Breite
des Phaseniibergangs 6T im Bereich von Milli-Kelvin liegt, kann eine grofle Steigung
6R/4T und damit ein o von 50 — 150 K~! erreicht werden (s. Kap. 4.2.2). Jedoch
ist die Arbeitstemperatur eines Phaseniibergangs-Thermometers auf den kleinen
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Bereich des Ubergangs 6T beschrinkt. Halbleiter-Thermistoren haben i. a. eine ge-
ringere Sensititvitit, konnen jedoch in einem groferen Temperaturbereich eingesetzt
werden.

Die thermische Kopplung zwischen Absorber und Thermometer kann, je nach
Grofle und Art der verwendeten Materialien, unterschiedlich realisiert werden. Die
Halbleiter-Thermistoren in der hier vorgelegten Arbeit wurden mit einem sehr gut
wirmeleitenden Kleber auf den Absorber aufgeklebt. Der Supraleiter wurde photo-
lithographisch direkt auf den Absorber aufgebracht (s. Kap. 3).

2.1.3 Die thermische Ankopplung an das Kiltebad

Die gesamte im Absorber deponierte Warme wird iiber die thermische Kopplung k
an das Kéltebad abgefiihrt. k ergibt sich aus der Geometrie (Fléiche A und Linge 1)
und der spezifischen Wirmeleitfihigkeit A der Kopplung [32]:

k=X — (2.9)
Fiir die spezifische Wiarmeleitfahigkeit unterscheidet man zwei Falle:

dielektrische Festkorper:
Debye hat die spezifische Warmeleitfihigkeit fiir dielektrische Festkérper ab-

geleitet zu:
1

A= 3 CUs l (2.10)
Hierbei ist ¢ die spezifische Warmekapazitit, vg die Schallgeschwindigkeit und
[ die mittlere freie Weglinge der Phononen. Solange Stéfle zwischen Phononen
die freie Weglénge begrenzen, ist [ ~ 1/7. Fiir tiefe Temperaturen T < ©p/10
wird die Wahrscheinlichkeit eines Stofles zwischen Phononen sehr klein. Dann
wird / nur noch durch die Streuung der Phononen an den Grenzflichen des
Kristalls bestimmt. Casimir hat fiir den Fall einer Probe mit quadratischem
Querschnitt der Seitenldnge D die spezifische Warmeleitfahigkeit abgeleitet zu
[33]:
W

A=62c¢pDT? =
cm

(2.11)

p ergibt sich aus dem Verhéltnis der longitudinalen zur transversalen Schall-
geschwindigkeit und ist fiir die meisten Festkorper p = 1.4. Diese Beziehung
gilt strenggenommen nur fiir einen unendlich langen Festkorper (D < L, L =
Linge des Wirmeleiters). Fiir ein endliches Verhéltnis D/L mufl A korrigiert
werden. Berman et al. haben die Korrektur fiir verschiedene Werte von D/L
berechnet [34]; fiir D/L = 0.1 erhalten sie z.B. einen Korrekturfaktor fiir A von
0.85.

Neben StoBen der Phononen kann Streuung an Fehlstellen die freie Weglidnge
begrenzen. Fiir diesen Prozef} ist die freie Weglidnge der Phononen im wesent-
lichen von der Konzentration der Fehlstellen und kaum von der Temperatur
abhéngig. In einem moglichst idealen Kristall sollte dieser Prozefl aber eine
untergeordnete Rolle spielen.
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Metalle:
Aufgrund ihrer hohen Beweglichkeit tragen in Metallen hauptséchlich die Elek-
tronen zur Warmeleitfahigkeit bei; der Beitrag der Phononen kann im allgemei-
nen vernachlissigt werden. Aus der Fermigas-Theorie ergibt sich die spezifische
Leitfihigkeit der Elektronen A;:

) 2
At = — (k—B> T-o (2.12)
3 \e

o ist die spezifische elektrische Leitfihigkeit des Metalls. Der Quotient aus
der spezifischen Wairmeleitfihigkeit A, und der spezifischen -elektrischen
Leitfahigkeit o ist demnach proportional zu T. Dieser Zusammenhang ist auch
als ”Wiedemann-Franz-Gesetz” empirisch etabliert worden. Die Proportiona-
litdtskonstante hat den Namen Lorenz-Zahl L und ist nach Definition:

71'2 kB 2 SWQ
— (£ =2 8 2.1
L 3<6> 2.45 x 10 - (2.13)

Bei tiefen Temperaturen (7" < fp) ist L keine Konstante mehr, sondern wird
mit sinkender Temperatur kleiner, da die thermische und elektrische Stof3zeit
nicht mehr vergleichbar sind und der Beitrag von Phononen eine immer groflere
Rolle in der Wirmeleitung spielt.

Eine ausfiihrliche Diskussion der spezifischen Wirmeleitfihigkeit fiir Festkorper
findet sich z.B. in [30].

2.2 Auslese thermischer Signale einzelner Teil-
chen

Im folgenden Kapitel sind die Grundziige der Signalauslese einzelner Teilchen zu-
sammengestellt, sofern sie fiir diese Arbeit von Bedeutung sind. Eine ausfiihrliche
Diskussion findet sich bei v. Kienlin [22] und Meier [19] sowie in den dort zitierten
Referenzen.

2.2.1 Die Wiarmebilanzgleichung

Um den zeitlichen Verlauf eines Temperatursignals zu beschreiben, mufl die
Wirmebilanzgleichung aufgestellt und gelést werden. Ganz allgemein gilt fiir die
Wirmebilanz: Die zeitliche Anderung der Wirmemenge dQ(t)/dt im Detektor ist
bestimmt durch die ins System eingetragene und die iiber die Ankopplung abgefiihrte
Leistung:

dQ(t) = C(T(t))%T(t) + T(t)%C(T(t)) = Pin — Pout (2.14)

Die iiber die Ankopplung abgefiihrte Leistung P,,; ist gegeben durch [32]:
T(t)
Py = / k(T")dT" (2.15)
TBad

T Baq ist die Temperatur des Kéltebads, T(t) die Temperatur des Kalorimeters.

Die eingetragene Leistung P, setzt sich aus mehreren Beitrdgen zusammen:
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e die vom nachzuweisenden Teilchen deponierte Leistung

d(e- F)

Py = o (2.16)
Sei 7y, die Thermalisierungszeit, die vergeht, bis die lokal vom Ion deponier-
te Energie sich iiber den ganzen Detektor ausgebreitet hat und ein erneutes
Gleichgewicht erreicht worden ist (s. Kap. 2.1.1). Der genaue zeitliche Verlauf
von Pg(t) hangt von den Details des Thermalisierungsprozesses ab. Wenn aber
Ty, sehr kurz ist gegeniiber der thermischen Abklingzeit 7,, des Signals, spielen
diese Details fiir den zeitlichen Verlauf des Temperatursignals keine wesentli-
che Rolle, und die eingetragene Leistung kann in guter Ndherung durch eine
Deltafunktion angenihert werden:

e die durch den Mefistrom I erzeugte Joule’sche Heizleistung

P;=R(T) - I* (2.18)

e durch Umgebungsstrahlung hervorgerufene zusétzliche Heizleisung Ppg,
z. B. durch "warme Oberflichen” (Schwarzer Strahler). Dieser Beitrag kann
fiir die Dauer eines einzelnen Teilchensignals als konstant angesehen werden.

Zusammengefafit ergibt sich daraus die Wirmebilanzgleichung fiir das Signal
eines einzelnen Teilchens:
dT(t) d

O() == +T(0) -

C(T(t)) = - E-6(t) + R(T) - I + Py — /T(” k()T (2.19)

TBad

2.2.2 Die Losung der Wirmebilanzgleichung fiir kleine
Temperatursignale

Wird kein Teilchen nachgewiesen, stellt sich zwischen P;, Py und der abgefiihrten
Leistung P,,; ein Gleichgewicht bei einer Gleichgewichtstemperatur Tx (”Arbeit-
stemperatur”) ein. Es gilt:

Ta

R(Ta) -2 + Py — / K(T')dT' = 0 (2.20)

TBad
Wird ein Teilchen durch seinen Temperatursprung AT nachgewiesen, 148t sich das
Temperatursignal T(t) dann beschreiben als

T(t) = Ta + AT(t) (2.21)

Fiir hinreichend kleine AT(t) (AT(t) < Tx) konnen die Gréflen C(T), k(T) und
dR(T)/dT als konstant angesehen werden: C(Ty) = C, k(Ta) =k, dR/dT (Ty) =
(dR/dT).

Gleichung (2.20) 148t sich dann um die Arbeitstemperatur T, entwickeln und
linearisieren:

d iR
C ZAT(t) = e~ B-5(t) + - I - AT(t) — k- AT(t) (2.22)
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Mit dem Ansatz AT(t) = A - exp(—t/7ess) ergibt sich die Losung fiir kleine
Temperatursignale:

. C
) mit Teff = m (223)
dT

-E
AT(t) = % - exp <_7'i”f

Die thermische Zeitkonstante 7.;; unterscheidet sich von einem reinen thermi-
schen Tiefpaf} 7,5 = C/k durch den Term dR/dT-I?. Dieser Term beschreibt die soge-
nannte ”elektrothermische Riickkopplung”: Die Erwérmung des Detektors beim Teil-
chennachweis erzeugt eine Widerstandsinderung AR, die wiederum eine Anderung
der Joule’schen Wérme hervorruft. Ist der Temperaturkoeffizent « positiv, wird der
Detektor durch ein grofleres R zusitzlich aufgeheizt, das Abkiihlen verlangsamt. Ist
a negativ, wird R kleiner und die Aufheizung verringert, was auch ein schnelleres
Abkiihlen zur Folge hat. Bei positivem « kann dR/dT - I* groBer als k werden. Dann
wird 7.sr negativ und der Detektor instabil. Daraus ergibt sich ein Limit fiir den
maximalen Mefistrom.

2.2.3 Das Spannungssignal fiir kleine Temperatursignale
i St I
Potentiometer R, rommessung

zum Einstellen )
Lastwider-
des MeB-Stroms J
ol stand R, 4

Spannungs-
———— Batterie Str'el.likapa— ———— Detektor messung U(T)
—T— Ug=2x9V zitit Cg — R(T) bzw.
Vorverstirker

1

Abbildung 2.5: Verschaltung des temperaturabhingigen Widerstands R(T) zum
Auslesen von Spannungssignalen

In Abbildung 2.5 ist die Verschaltung des Widerstands R(T) zum Auslesen des
Temperatursignals AT(t) dargestellt. Uber einen Shuntwiderstand Rs = R, + Ry,
wird eine konstante Spannung U an den Detektor angelegt, wobei der Widerstand
des Potentiometers R, zur Regelung der Spannung dient. Solange Rs > R(T) gilt,
bleibt der Detektorstrom wihrend einer Anderung AR(T) konstant. AR(T) kann
dann direkt als Spannungssignal AU(T) = AR(T)- I ausgelesen werden. Auflerdem
wird durch einen grofien Shuntwiderstand das thermische Widerstandsrauschen mi-
nimiert.

Fiir die Ubertragungsfunktion H(w) der Schaltung in Abbildung 2.5 gilt:

ur) Zs

H - =
(w) Us Z+ Zy

(2.24)
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1 1 1" R(T)
L o _ 2.2
R(T)
g _ 2.26
(w) R(T) +Rs (1 + iw R( ) Cs) (226)
R(T
" _ 2.27
= [H(w)| R(T) +Rs | 12 RER(DCE (227
R(T +Rs)?

Diese Ubertragungsfunktion entspricht der eines Tiefpasses mit der Zeitkonstan-

ren RR(T)C
S s ..

= -———"——=~Cs-R(T) fir R R(T 2.28

Tel (R(T)+Rs) S ( ) ur fis > ( ) ( )

Ein Tiefpafl antwortet auf den Eintrag einer Delta-Funktion (E;, = E - §(¢)) mit

einer Exponentialfunktion (E,: = (1 — exp(~ t/7¢)). Wenn 7o < 7oy gilt, wird

die Abklingzeit 7.5y durch den Tiefpafl bzw. die Kabelkapazitdt nicht beeinfluft.

Die Anstiegszeit des Signals wird jedoch von der elektronischen Zeitkonstanten 7

bestimmt.

Der Detektor habe bei der Arbeitstemperatur Ty den Widerstand R(Ta) = Ra.
Dann 148t sich das Zeitverhalten des Widerstands R(T,t) beschreiben als

R(T,t) = Ra + AR(t) (2.29)

Mit den Gleichungen (2.3) und (2.23) ergibt sich fiir AR(?):

AR(t) = EbE : Z—? : lexp (—ﬂfff) — exp (—%)] (2.30)

Da gelten soll: Ry > AR(t), kann die Ubertragungsfunktion niherungsweise als
konstant angesehen werden mit R(T) ~ Ra. Dann ergibt sich fiir das Spannungssi-
gnal:

t t
AU(t) = Upax- [exp (——) — exp (——)] (2.31)
Teff Tel
) e-F dR
mit Umax C dT -I- ACS = UO ACS (232)

Die Signalh6éhe U, ist in diesem Fall um einen Faktor A, verringert. Aus
4 AU(t) = 0 ergibt sich Ac, zu

_ Tel __Teff
Ag = [(T;ff) i (m) Teff-fel] (2.33)
el Tel

Je groBler die elektrische Zeitkonstante 7.; im Vergleich mit der Abklingzeit 7 ist,
umso mehr wird das Spannungssignal Uy, verringert. Da 7., & R - Cy gilt, miissen
die Streukapazititen moglichst gering gehalten werden. Ein hoher Detektorwider-
stand ergibt (bei gegebenem Strom I) einerseits eine Erhhung des Spannungssignals
Up. Andererseits darf er bei vorgegebener Abklingzeit 7.¢; aber nicht zu grofl gewihlt
werden, um die elektrische Zeitkonstante nicht zu grof§ werden zu lassen.
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2.2.4 Der Einflufl des Vorverstirkers auf das Spannungssi-
gnal

Das Spannungssignal AU(t) wird mit einem spannungsempfindlichen Vorverstarker
ausgelesen. Dieser Vorverstiarker hat eine Bandbreite Av = vpp — vgp mit der
oberen Grenzfrequenz vrp = Grenzfrequenz des Tiefpasses und der unteren Grenz-
frequenz vyp = Grenzfrequenz des Hochpasses. Alle Frequenzen im Intervall Av
werden linear und mit dem gleichen Verstdrkungsfaktor verstéirkt. Fiir eine optima-
le Energieauflosung ist es wichtig, diejenigen Rauschbeitrige herauszufiltern, deren
Frequenz-Bereich in der Groflenordnung von v & 1/2n 7. liegt, denn durch Rausch-
beitrige dieses Frequenz-Bereiches wird die Signalamplitude Uy, am stirksten
”verschmiert”, was zu einer Verschlechterung der Energieauflosung fiihrt. Ist das
gewihlte Frequenz-Intervall des Frequenz-Spektrums jedoch zu klein, wird die Si-
gnalhohe Uy, verringert und die Auflésung verschlechtert sich.

Da die Abklingzeit 7.;; in der Grofenordnung von 100 us (das entspricht
v = 2 kHz) liegt, wird die Auflésung durch hochfrequente Rauschbeitréige mit v > 10
kHz nicht sehr stark beeinflu3t. Die Grenzfrequenz des Tiefpasses kann daher i.a. so
gewihlt werden, daf gilt:

1

2m - vUrp

TPp = S Tel (234)
Dann bestimmt 7,; die obere Grenzfrequenz, und 77p muf in der Gleichung fiir die
Signalform nicht explizit beriicksichtigt werden.

Der Einflul des Hochpasses kann mit einer Laplace-Transformation berechnet
werden. Unter der Annahme, dafl 7; < 7yp < 75y gilt, ergibt sich fiir das Span-
nungssignal [22]:

eff * 1 t 1 t t

AU(0) = U [ 2780 (L (L) = L (L)) o (-1
Teff — THP THP THP Teff Teff Tel

(2.35)

Insbesondere darf die Grenzfrequenz des Hochpasses nicht zu grofl gewihlt werden,

da sonst die Signalhohe U,y zu stark verringert wird.

2.3 Dotierte Halbleiter als Thermistoren

Fiir einen dotierten Halbleiter hingt die Ladungstrigerkonzentration exponentiell
von der Temperatur ab [30]:

Ec,p

kgT

Ne,D/A ~ €XP (— ) , B¢ p = Bandliicke fiir Akzeptor bzw. Donator

Bei tiefen Temperaturen sind demnach nur wenige Donatoren/Akzeptoren ioni-
siert, der Halbleiter verhélt sich wie ein Isolator. Es gibt jedoch einen Effekt, der
Leitung auch mit ”lokalisierten” Elektronen moglich macht: Der Bohr’sche Radius
eines Dotieratoms ist um ein Vielfaches grofler als der des Halbleiter-Atoms. In Ger-
manium betriigt der Bohr’sche Radius der Dotieratome ca. 80 A [30]. Der Abstand
der Germanium-Atome liegt hingegen bei nur 6 A. Oberhalb einer Grenzkonzen-
tration ng,; der Dotieratome iiberlappen deren Bohr’schen Bahnen. Der dotierte
Halbleiter verhilt sich dann wie ein Metall, sein Widerstand sinkt mit abnehmender
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Temperatur. Man spricht von einem ”Metall-Tsolator-Ubergang”. Wenn die Dotier-
konzentration nicht zu weit unterhalb von ng,; liegt, iberlappen die Bohr’schen
Bahnen teilweise. Ein Elektron kann von einer Bohr’schen Bahn in eine andere tun-
neln. Man spricht dann vom ”phonon assisted hopping mode” [31].

Der Widerstand im ”phonon assisted hopping mode” wird durch ein modifiziertes
Mott-Gesetz beschrieben [31]:

R(T) = Ry - exp K%)W] (2.36)

Je mehr unbesetzte Bohr’sche Bahnen zur Verfiigung stehen, desto hoher ist
die Tunnelwahrscheinlichkeit. ” Kompensierte Dotierung” heifit, daf§ ein Halbleiter
gleichzeitig mit Donatoren und Akzeptoren dotiert wird, z.B. im Verhiltnis 2:1.
Dann kompensieren die Akzeptoren einen Teil der Donatoren; auf diese Weise werden
um Donatoratome unbesetzte Bohr’sche Bahnen geschaffen, da ihre Elektronen sich
in Bohr’schen Bahnen von Akzeptoratomen befinden. Durch das Verhiltnis von
Donatoren zu Akzeptoren kann daher die Leitfahigkeit variiert werden.

Die in Gleichung (2.36) beschriebene Temperaturabhiingigkeit des Widerstandes
ist inzwischen von vielen Arbeitsgruppen an kompensiert dotiertem Silizium und
Germanium mit unterschiedlichen Dotierkonzentrationen bestétigt worden [35].

2.4 Supraleiter im Phaseniibergang als Thermi-
storen

Ein Ubergang vom normalleitenden zum supraleitenden Zustand ist dadurch charak-
terisiert, da} der Widerstand eines Supraleiters nicht mehr vom Ohm’schen Gesetz
beschrieben wird, sondern unterhalb einer kritischen Temperatur T verschwindet.
Stabilisiert man einen solchen Supraleiter im Phaseniibergang bei T, ist sein Wi-
derstand ebenfalls sehr stark temperaturabhingig (s. Kap. 2.1.2). Im folgenden Ab-
schnitt sollen die Grundziige der Supraleitung diskutiert werden, sofern sie fiir diese
Arbeit von Interesse sind. Eine ausfiihrliche Diskussion findet sich z.B. in [36].

2.4.1 Grundziige der Supraleitung

Die ”Elektron-Phonon-Kopplung” vermittelt im Kristallgitter eine anziehende
Wechselwirkung zwischen den Elektronenspins. Da diese Wechselwirkung erst in
der zweiten Ordnung der Storungstheorie auftritt, ist sie bei Raumtemperatur ge-
gen die in erster Ordnung eingehende direkte Streuung von Elektronen an Phononen
(elektrischer Widerstand) vernachlissigbar. Bei tiefen Temperaturen jedoch wird die
Wahrscheinlichkeit fiir direkte Elektronen-Phononen-Streuung sehr klein, sodaf} die
anziehende Wechselwirkung iiberwiegen kann. Zwei Elektronen mit entgegengesetz-
tem Spin werden dann durch den Austausch eines akustischen (d.h. transversalen)
Phonons zu einem sogenannten ”Cooper-Paar” gebunden. Diese Cooper-Paare bil-
den Bosonen mit einem effektiven Elektronenabstand &;. £, wird auch Kohérenzlénge
genannt; sie ist ein Maf fiir die kleinste rdumliche Ausdehnung einer Schicht, in der
ein Ubergang vom Normal- zum Supraleiter erfolgt. Die Stiirke der Elektron-Phonon-
Kopplung ge;—pn ist abhéingig von der Elektronendichte n., der Schallgeschwindigkeit
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vs und der spezifischen elektronischen Wirmeleitfihigkeit A, des Metalls [29]:

7 (kgnevg)?
Gel—ph = (12—)\l5) (237)
Fiir die kritische Temperatur T ergibt sich aus der BCS-Theorie:
Te=1.140 < ! ) (2.38)
=1 exp| ——— :
¢ e gel ph D(er)

D(er) ist die Zustandsdichte der Elektronen am Fermi-Niveau. Die Gleichge-
wichtskonzentration der Cooper-Paare im Ubergang ist nach [37] gegeben durch:

AN'? A
ny = D(ep) - (7r kT - 5) exp (_kB—T) (2.39)

Hierbei ist A die Energie, die notwenig ist, um ein Cooper-Paar aufzubrechen. Fiir

Supraleiter 1.Art gilt die Beziehung [38]:

1
A=-35Tc (2.40)

2.4.2 Der Meifiner-Effekt und das kritische Magnetfeld

Wenn man einen Supraleiter in ein Magnetfeld bringt, verhilt er sich wie ein idealer
Diamagnet: In seinem Innern fillt das Feld von der Oberfliche nach innen exponen-
tiell ab. Fiir das Feld im Innern gilt:

H(z) = Hegt exp (—;—L) (2.41)

Az bezeichnet man auch als ”London’sche Eindringtiefe”. Sie hdangt neben der Teil-
chendichte n der Cooper-Paare und deren Ladung q = 2e auch von ihrer effektiven
Masse m ab, die durch die Eigenschaften des Leitungsbandes des Supraleiters be-

stimmt wird:
me? 1/2
AL = ( ) (2.42)

4dmng?

Da der Elektronenspin auch mit dem Magnetfeld wechselwirkt, wird bei
geniigend groflen Magnetfeldern die Bindung zwischen den Elektronen des Cooper-
Paares zerstort und die Supraleitung bricht zusammen. Das kritische Magnetfeld H¢
ist eine Funktion der Temperatur [36]:

Ho(T) = H, l1 _ (Tlﬂ mit Hy = A - \/47D(er) (2.43)

C

Fliefit Strom durch einen Supraleiter, wird von diesem Strom ebenfalls ein Ma-
gnetfeld erzeugt. Es existiert also fiir jeden Supraleiter ein temperaturabhingiger
kritischer Strom I: Fiir Stréme grofler als I bricht die Supraleitung zusammen.
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2.4.3 Supraleitung in diinnen Schichten

Die bisher diskutierten Eigenschaften von Supraleitern gelten fiir ein ausgedehntes,
d.h. dreidimensionales System. Betrachtet man einen diinnen supraleitenden Draht
mit einer Querschnittsfliche A < \? | ist die Beweglichkeit der Elektronen so stark
eingeschrinkt, da8 der Draht nach [39] als eindimensionaler Supraleiter betrachtet
werden kann. In einem solchen eindimensionalen System koénnen die Atome keine
transversalen Schwingungen mehr ausfiihren; eine Kopplung der Elektronen durch
Phononen zu einem Cooper-Paar ist nicht mehr mdéglich. Befinden sich zwei Elek-
tronen des Leitungsbandes in demselben Orbital an demselben Atom, miissen sie
aufgrund des Pauli-Prinzips unterschiedliche Spins haben. Zwei solche Elektronen
bilden ebenfalls ein Cooper-Paar. Die anziehende Wechselwirkung ist dann die Spin-
Paarungs-Wechselwirkung, deren Bindungsenergie E,;, in der Gréfienordung von
Elektronvolt liegt. In Gleichung (2.38) muf} in diesem Fall ©, durch E,p,;,/kp und
ei—pn durch g, ersetzt werden. Da E,p;,, > kpOp gilt, ist eine deutliche Erhhung
der Sprungtemperatur die Folge.

Ein zweiter Effekt in diinnen Schichten ist die ”Inselbildung” des aufgedampften
Materials [40]: Wird ein Material auf ein Substrat aufgedampft, so befinden sich
zunéchst nur isolierte Atome auf der Oberfliche, die keinen Kontakt untereinander
haben; die Schicht verhélt sich wie ein Isolator. Wichst die Schichtdicke, bilden sich
an den als Kondensationskeime dienenden Einzelatomen kleine Inseln aus, die nach
und nach durch ”Briicken” aus Atomen verbunden werden. In diesem Zustand befin-
den sich in den Inseln freie Elektronen, die zwischen den Inseln tunneln kénnen. Der
Leitungsmechanismus ist der "hopping conductivity” aus Kapitel 2.3 vergleichbar.
Werden die Inseln dichter und gleichzeitig immer gréfer, ndhert sich das Verhalten
mehr und mehr dem des dreidimensionalen Festkorpers an. Bei welchen Schicht-
dicken der Ubergang vom Isolator zum metallischen Verhalten stattfindet, ist sehr
stark von der Art des Aufdampfprozesses, der Substrat-Temperatur sowie dem Sub-
stratmaterial und dem aufgedampften Material abhéngig. Die GroéBe und Dichte
der Inseln hat auch Einflu} auf die Supraleitung: Je kleiner die Inseln sind, desto
ausgepragter ist das eindimensionale Verhalten und damit die Erh6hung der Sprung-
temperatur [41]. Ist die Inseldichte aber zu gering, sinkt die Stiirke der Kopplung
Jspin, sodafl die Sprungtemperatur erniedrigt wird. Wenn die freie Weglidnge der
Elektronen, die im Fall der Inselbildung wesentlich durch die Dichte der Inseln be-
einflult wird, geringer wird als die Kohérenzlidnge &, konnen die Elektronen nicht
mehr in Cooper-Paaren gebunden werden. Dann kann sich gar keine Supraleitung
mehr ausbilden.

2.5 Energieiibertrag der Schwerionen auf den Ab-
sorber

In Abschnitt 2.1.1 wurden die wesentlichen Prozesse bei der Umwandlung der ki-
netischen Energie eines einfallenden Teilchens in einen Temperaturanstieg der Ab-
sorbertemperatur dargestellt: direkte Erzeugung von Wirme durch den nuklearen
Energieverlust, Erzeugung von Wirme iiber Exzitonen durch elektronischen Ener-
gieverlust, Thermalisierung des Absorbers. Die einzelnen Schritte sollen in diesem
Abschnitt genauer diskutiert werden.
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2.5.1 Nuklearer und elektronischer Energieverlust

Dringt ein energetisches Schwerion in einen Festkorper ein, wird es abgebremst und
gibt seine Energie an die Atome des Festkorpers ab. Je nach Energie des Schwerions
sind eine Reihe von Prozessen an der Energieabgabe beteiligt:

einfallendes
Teilchen
__Riickstreuung
7/ X
Sputtern
4—
Elek-

Gitterdefekte /4~ ~ " tronery reone
i

- 5

—

gespeicherte Fluoreszenz
Energie

N/ J
Y

Wirme

Abbildung 2.6: Uberblick iiber die Prozesse, die beim Abbremsen eines Schwerions
in einem Festkorper auftreten kénnen [42]. S, und S, bezeichnen den nuklearen
bzw. elektronischen Energieverlust (s. Text).

Fiir energetische Schwerionen ist der elektronische Energieverlust der dominante
Prozel des Energieiibertrags auf den Absorber; der nukleare Energieverlust wird
erst am Ende der Ionenbahn bei niedrigen Energien wichtig.

elektronischer Energieverlust:
Das eindringende Ion kann durch Streuung an der Elektronenhiille der Target-
atome Elektronen anregen oder die Targetatome teilweise ionisieren.
Uberschreitet die Ionengeschwindigkeit v; die Geschwindigkeit vy = % der
Elektronen auf der 1.Bohr’schen Bahn, gilt fiir den elektronischen Energiever-
lust S.; die Bethe-Bloch-Formel:

Sul) = 7€ (i>2 n-Z [m <2mT“%> Cin(1 - 8)— 2 — LE| (2.44)

Me U1 VA

mit: q = effektiver lonenladung, Z = Kernladungszahl des Targetmaterials,
n = Targetdichte, Z = mittleres Ionisationspotential des Targetmaterials,
B = *L und Pk = lonisationswahrscheinlichkeit fiir die K-Schale.

Durch den elektronischen Energieverlust konnen nicht nur Targetatome ioni-
siert, sondern auch Gitterdefekte erzeugt werden (Dies wird durch den Quer-
pfeil in Abb 2.6 dargestellt). Der Mechanismus wird als ” Coulomb-Explosion”
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bezeichnet [43]: Die frei beweglichen Elektronen erhalten eine so hohe kine-
tische Energie, dafl sie sehr schnell die unmittelbare Umgebung des lonisa-
tionskanals verlassen. Die zuriickbleibenden, positiven Atomriimpfe erfahren
eine abstolende Kraft. Ist die effektive Raumladung im Ionisationskanal grof3
genug, kann diese abstolende Kraft die Verlagerungsschwelle E; im Kristall
iiberschreiten. Das Targetatom wird dann von seinem Gitterplatz verdréngt
und wandert auf einen Zwischengitterplatz. Zusammen mit dem leeren Git-
terplatz wird ein solches Zwischengitteratom als ”Frenkel-Paar” bezeichnet.
Wenn die Energie des verdringten Targetatoms selbst wiederum grofler als
E,; ist, kann es ebenfalls Atome von Gitterpldtzen verdringen. Man spricht
dann von einer ”Stoflkaskade”. Wenn geniigend Targetatome in einer solchen
StoBkaskade von ihren Gitterpldtzen verdrédngt werden, ist dies gleichbedeu-
tend mit einem lokalen Aufschmelzen des Materials; man spricht dann auch
von einem ” Thermal Spike” [44]. Bei hohen Ionenenergien sehr schwerer Ionen
beobachtet man in Isolatoren sog. Ionenspuren, in denen das Material amorph
wird oder einer Phasentransformation des Kristallgitters unterliegt. Toulemon-
de et al. haben die Wechselwirkung von Ionen mit Festkorpern im Bereich des
elektronischen Energieverlusts ausfiihrlich untersucht [45, 46, 47, 48]. In [45]
geben sie fiir die Energie, die durch S,; auf die Elektronen des Festkorpers
iibertragen wird, folgenden Ausdruck an:

x

Qu(E,z) =S, ll — exp (— )] 2.45

(B, z) = Se 0 (E) (2.45)

zo(E) ist dabei ein ”effektiver Ionisationsradius”, der von der Energie und

Masse des eindringenden lons abhéngt. Innerhalb einer Spur im Targetmate-

rial mit dem Durchmesser d wird ein Teil Q, der Energie Q. an das Gitter
abgegeben:

d

Qg =0.63 Qu(E, 5) (2.46)

Im Bereich dieser Ionenspur kénnen durch den elektronischen Energieverlust

Frenkelpaare erzeugt werden, deren Anzahl bestimmt ist durch die Beziehung:

Q,

Npp ~ 0.42 Ed

(2.47)

nuklearer Energieverlust:

Durch elastische St68e (Rutherford-Streuung) des einfallenden Schwerions mit
den Kernen der Targetatome wird Energie direkt auf das Gitter iibertragen.
Aus Energie- und Impulserhaltung ergibt sich fiir den Energieiibertrag im Ein-
zelstof: IV p

AEg = 4m . E - sin® <5> (2.48)
mit M; = Ionenmasse, Mp = Masse des Targetatoms, E = Ionenenergie und
¥ = Streuwinkel.
Der sperzifische Energieverlust S, im Festkorper ergibt sich als Integral von
AEg, iiber den Rutherford’schen Streu-Wirkungsquerschnitt:

jom BB do(E', AEs,) ,
S, = /O /E . ABg TS 4y dE (2.49)
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Abbildung 2.7: Der nukleare Energieverlust S, und der elektronische Energieverlust
Se fiir Uranionen in Saphir, berechnet mit dem Simulationsprogramm TRIM [49].
Das Quadrat markiert den in der vorliegenden Arbeit untersuchten Bereich der
Einschuflenergien.

Da o ~ 1/E? gilt, ist der nukleare Energieverlust vor allem bei niedrigen
Energien, d.h. am Ende der Teilchenbahn, dominant.

Ist der Energieiibertrag im Einzelsto AEg gréfler als die Verlagerungs-
schwelle E; der Targetatome, werden auch durch den nuklearen Energieverlust
Frenkel-Paare erzeugt. Nach dem ”Kinchin-Pease-Ansatz” ergibt sich fiir die
mittlere Anzahl der durch den nuklearen Energieverlust S, erzeugten Frenkel-
paare [44]:

S,

~ 042 = 2.50
nrp 042 o (2.50)

Durch die thermische Bewegung der Atome im Target konnen die verdringten
Targetatome auf ihre Gitterplitze zuriickkehren; die Rekombinationsenergie wird in
Form von Phononen an das Gitter abgegeben. Die Relaxationsrate r,; ist sehr stark
temperaturabhingig:

E
Tret ™~ €XP (_—]{]33-7) (251)

Bei tiefen Temperaturen sind die erzeugten Frenkel-Paare sehr langlebig. Wenn diese
Frenkelo-Paare nicht rekombinieren, fiihrt dies zu einer Speicherung von Phononen-
energie (s. Abb. 2.6), die dann nicht zum Temperatursignal AT beitragt. Dieser
Verlust-Prozefl unterliegt statistischen Schwankungen, die die Energieauflosung be-
einflussen (s. Abschnitt 2.6).

Abbildung 2.7 zeigt den spezifischen nuklearen und elektronischen Energiever-
lust fiir Uran in Saphir {iber einen Energiebereich von acht Groéfenordnungen im
Vergleich. Man sieht deutlich, da} der nukleare Energieverlust vor allem bei nied-
rigen Energien dominiert. Der elektronische Energieverlust hat ein Maximum bei
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7%/3vy, d.h. bei ca. 4 MeV/amu. In dem in dieser Arbeit untersuchten Energiebe-
reich von 0.1 — 1 MeV /amu betrigt der Anteil von S,, am gesamten Energieverlust
ca. 0.2%, wenn man jeweils die Integrale von S,; und S,, iiber die gesamte Ionenbahn
betrachtet.

2.5.2 Thermalisierung

Beim nuklearen Energieverlust wird Energie direkt durch elastische Sto8e auf das
Kristall-Gitter iibertragen. Die Energie wird damit direkt in Phononen deponiert.
Beim elektronischen Energieverlust jedoch wird nur ein geringer Teil der Energie
durch Erzeugung von Frenkel-Paaren direkt an das Gitter abgegeben. Der grofite
Teil geht als Anregungsenergie in das Elektronensystem des Festkorpers und erzeugt
Ladungstriger-Paare. Diese Ladungstriger-Paare rekombinieren durch Elektron-
Phonon-Streuung und geben ihre Energie als Phononen an das Kristallgitter ab.
Die Zeit fiir die Rekombination liegt je nach Material und Ionisationsdichte des ein-
fallenden Teilchens bei 107 — 1072 5 [29, 47]. Allerdings kénnen auch Elektronen in
langlebige, metastabile Zusténde angeregt werden. Diese Elektronen rekombinieren
nach deutlich ldngeren Zeitabstdnden. Die in ihnen gespeicherte Energie trigt da-
her nicht zum Temperatur-Signal bei. Solche ” Phononen-Fallen” miissen bei der Be-
trachtung von Verlust-Prozessen mit beriicksichtigt werden, die die Energieauflésung
beeinflussen kénnen.

Die im Absorber erzeugten Phononen sind akustische, d.h. hochenergetische Pho-
nonen. Fiir deren freie Weglinge gilt im wesentlichen [ ~ ﬁ ~ R mit dem Radius
der Tonenspur R [30]. Sie zerfallen innerhalb von 10~ s [47] durch Mehrphononen-
Streuung in thermische Phononen, deren mittlere freie Weglinge von den Abmes-
sungen des Kristalls bestimmt wird [30]. Man spricht daher auch von ”ballistischen”
Phononen. Die ballistischen Phononen befinden sich in der unmittelbaren Umgebung
der Tonenspur im wesentlichen bereits im thermischen Gleichgewicht. Sie breiten sich
in einer Zeit 7,, im Absorber aus. Die Ausbreitungszeit 7,, hingt davon ab, ob die
Phononen an der Kristalloberfliiche vorwiegend reflexiv (ohne Anderung der Aus-
breitungsrichtung) oder vorwiegend dispersiv gestreut werden. Im ersten Fall wird
Tpr allein von der Kristalldicke D und der Schallgeschwindigkeit vg bestimmt, im
zweiten Fall spielen auch die Abmessungen der Absorberfléiche a - b eine Rolle [50]:

D a-b
Torefl = —» Tordisp = T (2.52)
pryref g pr,disp %D Vg

In der Realitét liegt die Ausbreitungszeit zwischen diesen beiden Extremwerten und
héngt ab von der Rauhigkeit der Oberfliche und der Kristallqualitt.

Nach der in Kap. 2.2.1 eingefiihrten Thermalisierungszeit 74, haben sich die balli-
stischen Phononen im gesamten Absorber ausgebreitet. Der Absorber erreicht damit
ein thermisches Gleichgewicht mit einer Temperatur

T = Ta + 2 (2.53)
C

Die Ausbreitungszeit 7,, wird neben den Abmessungen des Absorbers von der
Schallgeschwindigkeit bestimmt, die mit der thermischen Leitfdhigkeit des Absor-
bers verkniipft ist. Ist die thermische Leitfihigkeit des Absorbers gering, wird die
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Ausbreitungszeit 7, und damit die Thermalisierungszeit des Absorbers 73, sehr lang.
Das hat zur Folge, dafl nicht der gesamte Absorber auf eine einheitliche Tempera-
tur thermalisiert, sondern sich unterschiedliche Temperatur-Regionen bilden. Ist die
thermische Ankopplung zu grofl gewéhlt, wird ein Teil des Absorbers bereits wieder
gekiihlt, wiahrend ein anderer Teil noch nicht thermalisiert ist. Eine Ortsabhéngigkeit
des Ansprechverhaltens des Detektors ist die Folge, die auch die Energieauflosung
beeinflussen kann.

Geht man von einer vollsténdigen Thermalisierung des Absorbers aus, kann die
Ausbreitungszeit 7,, als Abschitzung der Thermalisierungszeit verwendet werden:
Tth ~ Tpr-

Kristalldefekte oder Fremdatome kénnen die Thermalisierung beschleunigen, da
sie zusétzliche Streuzentren fiir die ballistischen Phononen darstellen. Allerdings
konnen dieselben Storstellen auch Phononen binden, indem z.B. langlebige Elektro-
nenzustinde angeregt werden, und dadurch eine Verlangsamung der Thermalisierung
verursachen. So wird z.B. bei stark dotiertem Germanium eine deutliche Verringe-
rung der Wiarmeleitfihigkeit beobachtet, da die Dotieratome als Storstellen fiir den
Phononentransport wirken (s. hierzu Kap. 3.3.1).

2.6 Die Energieauflosung

Gemif Kap. 2.2 ist die Amplitude des Spannungssignals Uy ein Maf fiir die Energie
eines einfallenden Teilchens. Wenn der Detektor mit Teilchen bekannter Energie
geeicht wird, kann die Energie eines jeden einfallenden Teilchens aus U, bestimmt
werden. Allerdings erzeugen selbst Teilchen aus einer absolut monoenergetischen
Quelle aufgrund von Fluktuationen eine Verteilung von Uy mit einer Breite AU.
Akkumuliert man aus vielen Uy ein Histogramm, so sollte bei absolut statistischer
Natur der Fluktuationen die entstehende Kurve einer Gaufl-Verteilung folgen:

—\2
A U — U
@(Uo) = \/2_71- o exp —% (254)

Uy ist dabei der Mittelwert und o die Standardabweichung, d.h. die Wurzel aus
der mittleren quadratischen Abweichung der Einzelmessungen. Als ” Auflésung” ei-
nes Detektors definiert man normalerweise jedoch nicht o, sondern die Breite der
Verteilung auf halber Hohe der Amplitude A, die "full width at half maximum
(FWHM)”. Sie ergibt sich zu

AUy =2- [—2111 (%)] c0=235-0 (2.55)

Wenn man annimmt, dal zwischen der Spannung Uy und der Energie des ein-
fallenden Teilchens E ein linearer Zusammenhang besteht, ergibt sich die relative
Energieauflésung (bzw. das Energieauflosungsvermégen) des Detektors zu:

AE _ AU
E U,

(2.56)

In diesem Kapitel sollen die verschiedenen Beitrige diskutiert werden, die die
Auflésung beeinflussen.
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2.6.1 Elektronische Rauschbeitrige

Wird die Signalh6he Uy mit einer iiberlagerten Rauschspannung 60U gemessen, so ist
das gemittelte Rauschspannungs-Quadrat U2 ein Ma8 fiir die maximal erreichbare
Auflésung. Da Rauschspannungen im allgemeinen frequenzabhéngig sind, wird die
spektrale Dichtefunktion Ssy(w) eingefiihrt. Das gemittelte Rauschspannungsqua-
drat ergibt sich dann aus der Integration iiber die Frequenz w:

507 = / 7 Sy (W) dw! (2.57)

w1

Folgende Terme kénnen zum Rauschspannungsquadrat beitragen:

Thermisches Widerstandsrauschen (”Johnson-Noise”):
Durch die Warmebewegung der Ladungstriger werden in einem Widerstand
auch Strome und Spannungen erzeugt, wenn kein Strom fliefit und keine Span-
nung anliegt. Thre Grofe wird allein vom Wert des Widerstands R und der Tem-
peratur bestimmt. Man spricht daher von thermischem Widerstandsrauschen,
das auch unter dem Begriff ” Johnson-Noise” bekannt ist. Fiir die spektrale
Dichtefunktion gilt die Nyquist-Beziehung [32]:

1 — -
Ssu(w) = 4kgTR baw. S5r(w) = 4ksTG, G = I (U2 = R*I?2) (2.58)

Diese Beziehung ist frequenzunabhéingig; man spricht daher auch von ” weiflem
Rauschen”. Integration ergibt das Rauschspannungsquadrat in einem Frequen-
zintervall Aw = wy — wy:

0U? = 4kgT RAw (2.59)

Bei der Berechnung des thermischen Widerstandsrauschens mufl auflerdem
beriicksichtigt werden, dal verschiedene Widerstinde unterschiedliche Tem-
peraturen haben konnen. Betrachtet man in Abbildung 2.5 die Spannungs-
quelle Ug als rauschfrei, kann die Schaltung durch das Ersatzschaltbild aus
Abbildung 2.8 dargestellt werden.

Spannungs-
L astwider- Streukapa- L petektor messung U(T)
stand R, zititCg — R(T) und Rausch-
spannungen
| dU?

Abbildung 2.8: Ersatzschaltbild fiir die Verschaltung der Detektoren zur Berechnung
des thermischen Widerstandsrauschens

In diesem Ersatzschaltbild sind Rg, R(T) und die Streukapazitit Cg parallel
geschaltet. Nach [51] werden in einem solchen Fall die spektralen Dichtefunk-
tionen der Stréome addiert:

SJ[(LO) = 4kBTAG -+ 4kBTLGL = 4kBTR(G + GL) (260)
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T AG + TL GL

G+GL
Die Streukapazitit Cg bewirkt eine Modifikation dieser spektralen Dichtefunk-
tion, da sie, wie bereits diskutiert, zusammen mit den Widerstidnden wie ein
Tiefpafl wirkt. Die Dichtefunktion ist dann nicht mehr die eines ” weiflen” Rau-
schens, sondern wird frequenzabhéngig [51]:

mit der ”effektiven Rauschtemperatur” Th =

4kpTrRy RR,, 1

S =—— "1 _mit R = = 2.61
(@) = 5 TR CE N T RY R, T GGy (2.61)
Nach Integration erhilt man das Rauschspannungsquadrat:
o0 kgT,
6U2th=/ Ss1(w)dw = “E2E (2.62)
0 CS

Das Stromrauschen des Thermistors:
Wird der Thermistor von einem Strom I durchflossen, ergeben sich zusétzliche
Rauschbeitrige [52]:

e Die Wiarmebewegung der Atome fiihrt zu statistischen Fluktuationen des
Widerstands, die wiederum eine Schwankung des Stromes I zur Folge
haben, der durch den Thermistor flie3t. Fiir das Rauschspannungsquadrat

gilt [52]:

_ U2

SU2(w) ~ ?A (2.63)
Dieser Beitrag wird auch als ”1/f-Rauschen” oder ” Funkelrauschen” be-
zeichnet.

e An den elektrischen Kontaktstellen kann es durch statistische Schwankun-
gen der Ladungstrigerdichte zu einem weiteren Beitrag kommen, dem
sog. ”Schrot-Rauschen”. Dieser Rauschbeitrag ist frequenzunabhéngig
und proportional zum Strom [52]:

Ssu(w) = |Z|* - 2el (2.64)

Z ist hierbei der komplexe Kontaktwiderstand. Insbesondere bei Halblei-
terthermistoren kann das Schrot-Rauschen einen wesentlichen Rauschbei-
trag liefern, da der Kontaktwiderstand durch die Schottky-Barriere grof3
werden kann (s. Kap. 3.2).

Das Vorverstirkerrauschen:
Das Rauschen eines Vorverstirkers wird im wesentlichen durch den Transistor
am Eingang bestimmt. Es hat drei unterschiedliche Quellen:

e das Schrotrauschen des Gate-Sperrstromes: S5; = 2elg
e das thermische Rauschen des verstirkenden Kanals Ssp(w) = 4kgTR

e das "1/f-Rauschen” des stromdurchflossenen Transistor-Widerstands
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Nach [53] kann man diese Beitrige zusammenfassen und erhilt
00y = Uporp(w) + I o (w) R (2.65)

Die effektive Rauschspannung U, .sr(w) und der effektive Rauschstrom
I, .rf(w) werden vom Hersteller angegeben. 0U?yy wird minimal fiir Ry =
Uperf(W)/Ierr(w). Fiir den in dieser Arbeit benutzten Vorverstirker der Mar-
ke HMS ITHACO mit U, o;(1 kHz) = 7 nV/vVHz und I, .;;(1 kHz) =
7 x 107 A/+/Hz [54] ergibt sich Ry = 1 MS.

Das Hauptverstirkerrauschen:
In der vorliegenden Arbeit wurde fiir einen Teil der Messungen ein integrie-
render Hauptverstirker benutzt. Durch die Integration werden Rauschbeitrige
des Vorverstirker-Signals gegliattet und dadurch reduziert. Andererseits ist zu
beriicksichtigen, dafl auch der Hauptverstirker selbst ein Eingangsrauschen
hat. Meist ist jedoch dieser Rauschbeitrag im Vergleich mit den anderen Bei-
tragen vernachldssigbar.

2.6.2 Thermische Rauschbeitrige

Das Phononenrauschen:

Das Kalorimeter ist mit dem Kiltebad iiber die thermische Kopplung k ver-
bunden. Obwohl ohne den Energieeintrag durch ein Schwerion ein Tempe-
raturgleichgewicht herrscht, findet ein stindiger Energieaustausch zwischen
Kalorimeter und Kéltebad statt. Dieser Energieaustausch kann als Tempe-
raturfluktuation im Kalorimeter interpretiert werden, dessen Temperatur Ty
damit nicht konstant ist. Aus der Thermodynamik ergibt sich das mittlere
Schwankungsquadrat der inneren Energie U eines solchen Systems zu [32]

2 adU
AU = kuT = (2.66)

Mit der inneren Energie eines kanonischen Ensembles & = C' - T ergibt sich:
AU’ = kgT?-C (2.67)

Daraus ergibt sich der Beitrag des Phononenrauschens zur Energieauflosung:

AEphonon = 2.35 AU = 2.35 \/kgT? - C = 2.35 \/kyT? - k-7op;  (2.68)

Nimmt man an, dafl die Warmekapazitit vom Absorber dominiert wird, und
setzt fiir die Warmekapazitit des Kalorimeters die Debye-Beziehung ein, erhalt

man:
AE phonon = 2.35 \/kpT® - M - ¢ (2.69)

Diese Gleichung gilt strenggenommen nur fiir ein kanonisches System im Tem-
peraturgleichgewicht mit einem Reservoir. Der Detektor hat jedoch eine h6here
Temperatur als das Kéltebad, da die thermische Ankopplung k nicht unend-
lich grof} ist und somit nur eine endliche Wiarmelast an das Kiltebad abfiihren
kann. Setzt man in Gleichung (2.68) jedoch die wahre Detektortemperatur Ty
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ein, wird der Beitrag des Phononenrauschens iiberschéitzt, da die Ankopplung
des Kalorimeters an das Kéltebad dann nicht beriicksichtigt ist. Mather hat
einen Korrekturterm hergeleitet, der die endliche Ankopplung des Detektors
an das Kiltebad adequat beriicksichtigt [52]:

k*:k-[1—<§+1>A+(ﬁ+2)1(235+2)A2+... (2.70)

mit A = (1 - Teq/Ta) und § =1 fiir Metalle und g = 3 fiir Supraleiter und
Dielektrika. Bei Abbruch der Reihe nach A? wird der Korrekturterm mit einer
Genauigkeit von 5% berechnet. Fiir den Beitrag des Phononenrauschens zur
Energieauflosung ergibt sich dann:

AEgonon = 2.35 \/kpT% - k* - Tefs (2.71)

Man kann die ”intrinsischen” Rauschbeitrige des Detektors (Johnson-Noise, Strom-
rauschen, Phononenrauschen) zusammenfassen und erhilt [10]:

AEn; = 2.35- E\/kgT5 - M -cy, 1 < £ <3 (2.72)

Das Photonenrauschen:
Der Detektor kann durch Wiarmestrahlung von warmen Oberfléchen in sei-
ner Umgebung aufgeheizt werden; die Fluktuation der abgestrahlten Leistung
stellt dann eine weitere Quelle von thermischem Rauschen dar. Es wird gemein-
hin als ”Photonenrauschen” bezeichnet. Nach dem Stefan-Boltzmann-Gesetz
gilt fiir die abgestrahlte Leistung eines schwarzen Koérpers:

3
P(w) dw = h -

= 22 ShlkaT 1 dw (2.73)

Da aufierdem gilt: P = 2 U/ [32], ergibt sich fiir das mittlere Schwankungsqua-
drat der Leistung (Gleichung (2.66)):

AP2 o 2dP . h W ehw/ksT
AP dw = kT d—wa = I3 ohwlkaT 1 dw (2.74)
——=2 kBT 5 SR eﬁw/chT
AP = i7r2c27)7,3 /0 ehw/ksT _ 1 dw = 4dospkpT® (2.75)
At
15
. w2 k4B s J
mit osp = 5oy = 5.67x 107°

Um den Beitrag zu berechnen, den AP~ zur Energieauflssung des Detektors
liefert, mufl man mehrere Faktoren beriicksichtigen:

e den Emissionsgrad €(\) der strahlenden Fliiche
Fiir ein bekanntes Material kann €(\) Tabellenwerken entnommen wer-
den. Die Wellenldnge A errechnet sich aus dem Wien’schen Verschiebungs-
gesetz gemifl \ - T = 2.898 x 1073 m - K.
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die emittierende Flache A

den Absorptionsgrad o des Detektors

den Raumwinkel €2

Auflerdem muf} beriicksichtigt werden, dal sowohl der Detektor selbst
als auch die emittierende Flache Fluktuationen der Leistung unterliegen.
Dies fiihrt zu einer Vergroflerung des Effekts um einen Faktor 2.

Damit ergibt sich fiir den Beitrag zur Energieauflésung:

Q
AEph,oton = 2-35\/Teff e ; : 6()\) A -8ospkpT? (276)

Da sich in der Regel vor dem Detektor Blenden befinden, die Strahlung aus
der auf Raumtemperatur befindlichen Umgebung oder von einem durch den
Ionenstrahl aufgeheizten Target zum Detektor durchlassen, kann dieser Beitrag
erheblich zur Energieauflosung beitragen. Beispiele werden in den Kapiteln 4
und 5 diskutiert.

Die bisher diskutierten Rauschbeitrige sind unabhéngig vom Teilchen-Nachweis
vorhanden. Da auBerdem die Anderung des Widerstands und der Detektor-
Temperatur sehr klein sind verglichen mit den Gréflen selbst, konnen diese Rausch-
beitrdge im wesentlichen als konstant angesehen werden. Man fafit sie daher unter
dem Begriff ” Baseline Noise AEg;y” zusammen. Den Quotienten E/AEg;x bezeich-
net man auch als ”Signal-zu-Rausch-Verhéltnis” (signal to noise ratio = SNR). Je
grofler das Signal im Verhéltnis zu den Rauschbeitrigen ist, desto besser ist das
SNR und damit die relative Auflssung AE/E. Dies gilt allerdings nur unter der Vor-
aussetzung, dafl die Energieauflosung vom Baseline Noise bestimmt und nicht von
anderen Faktoren limitiert wird.

2.6.3 Konversionsrauschen

In Abschnitt 2.5 wurden bereits die Prozesse diskutiert, die bei der Energiedeposition
des Teilchens im Absorber und bei der Thermalisierung auftreten (s. auch Abb. 2.6).
Diese Prozesse haben ebenfalls Einflufl auf die Energieauflésung. In diesem Abschnitt
sollen sie im einzelnen diskutiert werden.

Statistik der Quantenfluktuationen:
Im Idealfall wird die gesamte Energie E des Teilchens in thermische Phono-
nen umgewandelt. In diesem Fall ist die Energieauflésung gegeben durch die
Poisson-Statistik fiir die Anzahl N der erzeugten Phononen, wenn man an-
nimmt, daf alle Phononen unabhéngig voneinander erzeugt werden (Fanofak-
tor & 1):
ABEqm = 2.35- VN - Ey, (2.77)

Die mittlere Energie eines thermischen Phonons bei der Temperatur T ist:

Ey, = kgT (2.78)
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Da der durch E induzierte Temperatursprung AT(¢) sehr viel kleiner ist als
Ta, kann Ey, = Ey,(Ta) als konstant angesehen werden. Bei Tp = 1.5 K ist
Ey = 0.13 meV.

Die Anzahl N der thermischen Phononen ergibt sich dann als N = E/E;;,(Ty),
und es gilt fiir die Energieauflésung:

ABqm = 2.35-/E - Ey,(T5) ~VE (2.79)

Dieser Beitrag stellt gleichzeitig das intrinsische Limit der Energieauflosung
des Detektors dar.

Fiir 5.5 MeV Alpha-Teilchen ist AEy, = 63 eV, fiir 17 MeV Uranionen ist
AEqm = 110 eV. Da die Summe der elektrischen und thermischen Rauschbei-
trige fiir die in dieser Arbeit verwendeten Detektoren in der GréBenordnung
von 10 keV liegt (s. Tabelle 4.8 auf Seite 90), ist der Beitrag der Quantenfluk-
tuationen fiir die Energieauflosung hier vernachléssigbar.

Im realen Absorber fithren die bereits diskutierten Prozesse beim Abbremsen
eines Teilchens zu Verlustprozessen (s. Abb. 2.6). Die Verlustprozesse unterliegen
ebenfalls statistischen Fluktuationen. Sie miissen daher fiir die Energieauflosung
beriicksichtigt werden:

Riickstreuung und Oberflichensputtern:

Bei Wechselwirkung des einfallenden Teilchens mit Oberflichen-Atomen des
Absorbers kann es — zusétzlich zu den weiter unten diskutierten Prozessen —
unter einem Winkel von mehr als 90° riickgestreut werden und tritt dann nicht
in den Absorber ein. Ist die auf das Targetatom iibertragene Energie grofier als
die Oberflichen-Bindungsenergie, kann ein Targetatom ”abgesputtert” wer-
den. Diese Prozesse sind vor allem im Bereich sehr niedriger Ionenenergien
effektiv, in dem der nukleare Energieverlust bereits an der Oberfliche des Ab-
sorbers den elektronischen iiberwiegt. Fiir den in dieser Arbeit diskutierten
Energiebereich konnen sie vernachlissigt werden.

Erzeugung von Frenkel-Paaren:

In Kapitel 2.5 wurden die Mechanismen zur Erzeugung von Frenkel-Paaren
im Absorber diskutiert. Dort wurde auch erlautert, daff Frenkel-Paare bei tie-
fen Temperaturen sehr langlebig gegeniiber der Thermalisierungszeit 7, sein
kénnen. Die in ihnen deponierte Energie wird daher im Gitter gespeichert
und nicht als Beitrag zum Temperatursprung nachgewiesen. Die statistischen
Schwankungen dieser im Gitter gespeicherten Energie liefern ebenfalls einen
Beitrag zur Energieauflssung. Analog zu Gleichung (2.77) ergibt sich dieser
Beitrag aus der statistischen Schwankung der Gesamtzahl der vom einfallen-
den Ion erzeugten Frenkelpaare:

/ 0E,
d

Qrp ist dabei die pro Fenkel-Paar im Kristall gespeicherte Warmemenge und
in erster Niaherung proportional zum Kompressionsmodul des Kristallgitters
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[30]. 0E,, bezeichnet den iiber die gesamte Ionenspur integrierten nuklearen
Energieverlust:

R
o0E, = / S, dx, R = Reichweite des Ions (2.81)
0

Die Erzeugung von Frenkel-Paaren durch elektronischen Energieverlust ist we-
niger effizient. Der Beitrag von Frenkel-Paaren durch elektronischen Energie-
verlust kann aus den Gleichungen (2.45) und (2.47) bestimmt werden unter
der fiir Isolatoren zutreffenden Annahme, dafl der effektive Ionisationsradius
zo(F) ungefihr gleich dem Radius der Ionenspur d/2 ist [46]:

SE,
AEpp o = 2.35-1/0.17 - L. Qrp (2.82)
d

0Eg; ist hierbei analog zu JE,, der entlang der Ionenspur integrierte elektroni-
sche Energieverlust.

Fluktuation des Verhiltnisses JE,, /0E:

Das Verhiltnis der Energie, die als nuklearer bzw. elektronischer Energieverlust
deponiert wird, unterliegt ebenfalls statistischen Schwankungen. Nach Ander-
son [42] liefern diese Fluktuationen im Verhéltnis 0E,, /0E,; einen entscheiden-
den Beitrag zum Konversionsrauschen.

Haines und Whitehead geben in [55] fiir die Varianz der durch nuklearen Ener-
gieverlust deponierten Energie folgende Formel an:

2m (E,,AES,,L) ’
< 5, >2= / / (AEs,) Wdﬁdl«? (2.83)

mit dem Energieiibertrag im Einzelstol AEg, aus Gleichung (2.48).

Um den Beitrag zur Energieauflésung zu erhalten, mufi auch dieser Ausdruck
entlang der gesamten Ionenspur integriert werden:

R
0

Die exakte Evaluation dieses Ausdrucks ist numerisch sehr aufwéndig; sie
konnte daher im Rahmen der vorliegenden Arbeit nicht explizit durchgefiihrt
werden. Um dennoch eine quantitative Abschitzung aus den Berechnungen
von Anderson fiir Bor in Diamant (s.u.) ableiten zu konnen, wurde das
Verhiltnis AE_gps2/dE, betrachtet:

~ VE VR
3/2
OE, '
[4(MA;[iAA/£[7;)2 //E'sm (9/2) do(E',9) dx

ln(E)
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Fiir dieses Verhiltnis konnen einige Abhingigkeiten angegeben werden, die
eine Abschitzung des Beitrags der Fluktuationen von ¢E, /0E, zum Konver-
sionsrauschen erméglichen:

AEcrpse P M; - My ]‘”Q
( )’

0E, M; + My

AE_ppy2 1
0En VR

AE)<FP>2 ~ \/E (2 86)
0E, InE '

Anderson beriicksichtigt in seiner Diskussion jedoch nicht, dafl in einem Ka-
lorimeter sowohl die durch nuklearen Energieverlust als auch die durch elek-
tronischen Energieverlust deponierte Energie nachgewiesen wird. Ein Beitrag
von AE_pps2 zum Konversionsrauschen wirkt sich daher nur vernachlissigbar
direkt als Fluktuation der nachgewiesenen Energie aus, die in Ionisationsde-
tektoren die entscheidende Limitierung durch diesen Beitrag darstellt. Der
Beitrag von AE_gpp-2 in einem kalorimetrischen Tieftemperatur-Detektor be-
steht vor allem in der Anzahl der erzeugten Frenkel-Paare, deren Fluktuation
dadurch grofier ist als nach den Gleichungen (2.80) und (2.82) berechnet. Als
obere Grenze fiir eine Abschéitzung dieses Beitrags konnen die Abhéngigkeiten
aus Gleichung (2.86) herangezogen werden, doch wird der Wert fiir AE pp-.:
damit wahrscheinlich iiberschétzt.

Erzeugung von Photonen (Fluoreszenz):

Die durch elektronischen Energieverlust der Ionen im Kristall (s. Kap. 2.5.1)
erzeugten Elektron-Loch-Paare konnen auch iiber die Aussendung von Pho-
tonen rekombinieren. Wenn die Photonen den Absorber verlassen, ist dies ein
weiterer Energieverlustprozefl, der beriicksichtigt werden muf. Die Effizenz die-
ses Konkurrenzprozesses zur Elektron-Phonon-Kopplung ist sehr stark von der
Bandstruktur des Festkorpers abhéngig. Fiir Diamant mit einer Bandliicke von
5.5 eV schiitzt Anderson ab, dafl nicht mehr als 1% der Energie als Photonen
verloren geht [42]. Er gibt fiir die Anzahl von Photonen, die durch Teilchen-
Eintrag erzeugt werden, folgenden Wert an:

np = 0.01 (2.87)

2Ephot

Der Beitrag zur Energieauflésung durch Verluste von Photonen betrigt dann:

AEq = 2.35-1/0.005 - E - Eppos (2.88)

Saphir hat eine Bandliicke von 10 eV, die mittlere Photonenenergie ist
Ephot = 6.05 eV [56].

In Konkurrenz zur Erzeugung von Photonen kann Energie auch durch soge-
nannte ”d-Elektronen” weggetragen werden. Nach Anderson ist dieser Mecha-
nismus aber zumindest in Isolatoren vernachlissigbar [42].
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Metastabile elektronische Zustéinde:

Fremdatome mit langlebigen Valenzband-Zusténden in der Nihe der Valenz-
oder Leitungsband-Kante des Absorbers konnen Locher oder Elektronen in die-
se Zustinde einfangen. Diese sogenannten ”Exzitonen” relaxieren dann nicht
spontan und die in ihnen gespeicherte Energie trigt nicht zum Temperatursi-
gnal bei. Da die Anzahl der eingefangengen Elektronen/Locher ebenfalls stati-
stischen Fluktuationen unterliegt, liefert dieser Effekt einen Beitrag zur Ener-
gieauflosung, der von der Konzentration der Storstellen abhingig ist. In sehr
reinen Absorbern mit geringer Storstellenkonzentration ist der Beitrag ver-
nachléssigbar. In stark dotiertem Germanium allerdings hat McCammon einen
starken Einflufl dieses Effekts beobachtet, da die Dotieratome als Storstellen
mit sehr giinstigen Energieniveaus wirken [35]. Thermische Phononen kénnen
als Gitterverzerrungen ebenfalls von Storstellen eingefangen werden. Jedoch
ist bei tiefen Temperaturen die Beweglichkeit der Atome im Gitter stark ein-
geschrinkt und die freie Weglinge der Phononen sehr hoch.

Strahlenschéden:

Das Ion erzeugt im Absorber nicht nur einzelne Frenkelpaare, sondern kann
durch die lokal sehr hohen Energiedichten bei hohen Energieverlust-Werten
das Kristallgitter makroskopisch zerstéren [46, 47]. Man spricht dann von einer
” Amorphisierung” des Kristalls, da kein Kristallgitter mehr vorliegt, sondern
eine amorphe, d.h. glas-dhnliche Struktur des Festkorpers. Solche amorphen
Bereiche des Kristalls haben eine hhere Wirmekapazitéit als kristalline, da
fiir sie das Debye-Gesetz nicht mehr angewendet werden kann [30]. Ist die
Bestrahlungsdosis hoch genug, fiihrt diese Erh6hung der Warmekapazitéit zu
einer Verringerung des Temperatur-Signals und damit zu einer Verschlechte-
rung der Energieauflosung (Verschlechterung des SNR). Auflerdem ist die freie
Wegliange der thermischen Phononen in amorphen Bereichen reduziert. Eine
unvollstdndige Thermalisierung kann die Folge sein, die eine Ortsabhiingigkeit
des Detektorverhaltens zur Folge hat (s. Abschnitt 2.5.2) und dadurch die
Auflésung beeinflufit. Die Bestrahlungsdosis, oberhalb der sich ein Einfluf3
auf die Energieauflésung bemerkbar macht, ist abhéngig von der deponier-
ten Energiedichte, d.h. dem spezifischen Energieverlust und damit von Ion,
Ionenenergie und dem Absorbermaterial (s. z.B. Kap. 3.2.4).

”Excess Noise”:
Liu, McCammon et al. haben fiir Halbleiter-Thermistoren aus Silizium und
Germanium zusétzlich zu den bisher diskutierten Beitrigen zur Energie-
auflosung eine weitere Komponente des Rauschens beobachtet, den sie mit
”"Excess Noise” (”Uberschufi-Rauschen”) bezeichnen [57]. Sie interpretieren
diesen Rauschbeitrag als Energiefluktuationen zwischen Elektronen- und Pho-
nonensystem des Thermistors, die streng genommen zwei thermische Syste-
me im Temperaturgleichgewicht darstellen, die durch eine endliche thermische
Ankopplung, in diesem Fall die Elektron-Phonon-Kopplungskonstante ge;_pp
(s. Gleichung (2.37)), verbunden sind. Aufgrund der endlichen thermischen
Ankopplung haben die Elektronen im Halbleiter eine héhere Temperatur als
die Phononen. Analog zum Phononenrauschen (s. Kap. 2.6.2) ergibt sich dar-
aus ein Rauschbeitrag. Da ein supraleitendes Phaseniibergangs-Thermometer
die Temperaturdnderung eines Widerstands zum Nachweis einer Tempera-
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turdnderung benutzt, treten auch fiir ein solches Thermometer Fluktuatio-
nen zwischen Phononen- und Elektronentemperatur auf. Analog zu Gleichung
(2.68) kann ein Beitrag zur Energieauflosung beschrieben werden als:

AEexcess = 2-35y/kpT2Clyefy (2.89)

wobei Cecrr eine ”effektive Wérmekapazitdt” der Elektronen darstellt, die
von der Elektron-Phonon-Kopplung ge—pn abhéngt. Liu, McCammon et al.
beobachten fiir dotierte Silizium-Thermistoren eine starke Abhingigkeit des
Excess Noise vom Volumen und der Dotierkonzentration sowie dem Wider-
stand der Thermistoren. Fiir Supraleiter im Phaseniibergang ist der Effekt
noch nicht quantitativ untersucht worden; ein moglicher Einfluf auf die in der
vorliegenden Arbeit untersuchten Detektoren wird in den Kapiteln 4 und 5
diskutiert.

Anderson hat in [42] fiir Diamant-Absorber mit drei verschiedenen Volumina
(0.02 mm?*, 1 mm? und 125 mm?*) die Beitréige des Konversionsrauschens fiir ver-
schiedene einfallende Teilchen (4 keV—Elektronen, 100 keV-Kupferionen, 5.5 MeV—
Alpha-Teilchen, 25 MeV-Brom-Ionen) berechnet. Abbildung 2.9 fafit die Ergebnisse
zusammen. dv bezeichnet in dieser Abbildung den Beitrag der Fluktuationen zwi-
schen nuklearem und elektronischem Energieverlust, der in der vorliegenden Arbeit
als AE _pp~2 bezeichnet wird.

Fiir Alpha-Teilchen wird die erreichbare Energieauflésung dominiert von Verlu-
sten durch Fluoreszenz, da sie aufgrund ihrer geringen Masse nur wenig Energie
durch elastische Stofe deponieren. Anders ist die Situation fiir die schweren Ionen
Kupfer und Brom: év (bzw. AE_pp2) ist hier der dominante Beitrag, der die Ener-
gieauflosung limitiert. Dies wird insbesondere deutlich fiir Kupfer-Ionen, fiir die die
Einbeziehung von v die Energieauflosung um eine Grofenordnung von 1 keV auf
10 keV verschlechtert.

In Tabelle 2.2 werden die theoretisch berechneten Beitrige des Konversionsrau-
schens fiir einen Diamant-Absorber von 1 mm? mit denen fiir einen Saphir-Absorber
desselben Volumens verglichen. Die Erzeugung von Frenkel-Paaren durch elektroni-
schen Energieverlust ist in Andersons Berechnungen nicht explizit beriicksichtigt,
daher wurde fiir den Diamant-Absorber eine Abschitzung dieses Beitrags durch-
gefiihrt. Die integrierten Energieverluste JE, und dE,; wurden mit dem Computer-
Programm TRIM von Ziegler et al. [49] berechnet. Zur Berechnung der verschiedenen
Beitriige des Konversionsrauschens wurden die Gleichungen (2.80), (2.82) und (2.88)
benutzt. Um den Beitrag von AE_pp.2 abzuschéitzen, wurde der von Anderson be-
rechnete Wert von AE_gp~2/0E,, fiir Brom in Diamant mit den in Gleichung (2.86)
diskutierten Faktoren auf Masse und Reichweite von Uran in Saphir skaliert. Die
Wiérmemenge Qpp (s. Kap. 2.6.3), die in einem Frenkelpaar gespeichert wird, kann
mit Hilfe der Werte fiir Diamant aus [42] abgeschétzt werden. Weiter oben wur-
de diskutiert, dal Qgp in erster Ndherung proportional dem Kompressionsmodul
bzw. umgekehrt proportional der Kompressibilitit x ist: Qpp - K ~ konstant. Dia-
mant hat eine Kompressibilitit von x = 1.63 x107'2 Pa~! [58]. Anderson hat dafiir
Qrp = 12 eV ausgerechnet. Saphir hat eine Kompressibilitit von x = 3.23 x107!2
Pa~! [58]. Daraus kann man fiir die pro Frenkelpaar gespeicherte Wirmemenge einen
Wert von Qpp ~ 9 eV abschitzen (vgl. Tabelle 2.2).
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Abbildung 2.9: Theoretische Vorhersage von Anderson [42] fiir die Energieauflgsung,
die mit einem Diamant-Absorber erreicht werden kann, in Abhéngigkeit von der
Detektortemperatur: Die verschiedenen Kurven beschreiben die Energieauflosung fiir
Elektronen der Energie 4 keV, Kupfer-Ionen der Energie 100 keV, Alpha-Teilchen
der Energie 5.5 MeV und Brom-Ionen der Energie 25 MeV fiir drei verschiedene
Absorber-Volumina von 0.02 mm?®, 1 mm? und 125 mm?® (Diskussion s. Text).

Absorber/ (SEn 5Eel AEFP,n AEFP,el AEﬁ AE<FP>2 AEKV
Ion [MeV] [MeV] [keV] keV]  [keV] [keV] [keV]
Diamant E; =28¢eV Qrp =12 eV

55 MeV o) 0.006 — 0.3 — 1.0 0.2 1.1
5.5 MeV a?  0.011  5.48 0.4 5.1 1.0 0.2 5.2
25 MeV BrV) 1.1 — 3.6 — 2.2 62 62
25 MeV Br? 1.77  23.02 4.6 10.3 2.2 62 63
Saphir E;, =16 ¢V Qrp =9¢eV

5.5 MeV a?  0.011  5.48 0.4 5.1 14 0.1 5.2
18 MeVU? 718 948 9.3 6.7 2.4 429 429

Tabelle 2.2: Berechnete Werte fiir die verschiedenen Beitrige zur Energieauflosung
des Konversionsrauschens: dE,, und J6E, ist der entlang der Ionenbahn integrier-
te nukleare bzw. elektronische Energieverlust. AEgp, und AEgp ¢ beschreiben den
Beitrag aus der Erzeugung von Frenkel-Paaren, AEg den Beitrag durch Fluores-
zenz und AE_gps2 den Beitrag der Fluktuationen im Verhiltnis von nuklearem und
elektronischem Energieverlust. AEky ist die quadratische Summe aller Beitréige. Die
Berechnungen erfolgten bei T = 1.5 K und V = 1 mm? (Diskussion s. Text).

) Berechnungen von Anderson aus [42]

2) Berechnungen im Rahmen der vorliegenden Arbeit



2.7 POTENTIELLE VORTEILE 37

Fiir die Alpha-Teilchen liefert die Erzeugung von Frenkel-Paaren aus dem elektro-
nischen Energieverlust den Hauptbeitrag zur Energieauflosung; auch der Beitrag aus
Verlusten durch Fluoreszenz ist verhiltnismafig grofl. Das liegt daran, dal Alpha-
Teilchen eine sehr geringe Masse haben und daher entlang der gesamten Ionenbahn
nur einen Bruchteil von 0.2 % ihrer Energie durch nuklearen Energieverlust de-
ponieren. Fiir die schweren Ionen Brom und Uran hingegen wird ein wesentlicher
Anteil der Gesamtenergie durch nuklearen Energieverlust deponiert. Insbesondere
fiir Uran, wo 0E, und J0E. fast gleich grof§ sind, wird das Konversionsrauschen
daher von AE_gps2 dominiert. In Tonisationsdetektoren stellt dieser Faktor eine we-
sentliche Begrenzung der Energieauflosung dar [55]. Da in einem kalorimetrischen
Detektor die Energie aus dem nuklearen Energieverlust ebenfalls nachgewiesen wird,
ist der in Tabelle 2.2 angegebene Beitrag von AE_pp-> wahrscheinlich iiberschitzt.
In Kap. 5.2.3.2 werden die theoretischen Werte fiir AExy von Uran in Saphir mit
experimentellen Daten verglichen und diskutiert.

2.7 Potentielle Vorteile von kalorimetrischen
Tieftemperatur-Detektoren gegeniiber kon-
ventionellen Detektoren

Gegeniiber konventionellen Schwerionen-Detektoren wie Ionisationskammern,
Halbleiter-Detektoren oder Szintillatoren bieten kalorimetrische Tieftemperatur-
Detektoren eine Reihe von potentiellen Vorteilen:

e geringere Anregungsenergie der detektierten Quanten:

In Kap. 2.6.3 wurde die Energie eines thermischen Phonons bei T = 1.5 K
zu E = 0.13 meV berechnet. Im Vergleich dazu liegen die Anregungsenergien
von Halbleiter-Detektoren bei ca. 1 eV, bei lonisationskammern sogar bei ca.
10 eV. Dieselbe eingetragene Energie erzeugt daher 1000 — 10 000 mal soviele
Phononen wie Ladungstriger-Paare. Die Statistik der Quantenfluktuationen
wird dadurch verbessert, die intrinsische Energieauflésung verbessert sich um
einen Faktor /10000 = 100.

e vollstindigerer Energienachweis:
Tonisationsdetektoren weisen nur den Teil der Energie nach, der durch elektro-
nischen Energieverlust deponiert wird. Insbesondere bei niedrigen Ionenener-
gien gewinnt aber der nukleare Energieverlust mehr und mehr an Bedeutung.
Durch den Nachweis auch des Energieanteils, der durch nuklearen Energiever-
lust deponiert wird, erreicht man einen vollstindigeren Energienachweis und
damit eine bessere Detektionseffizienz von bis zu 100%.

Diese beiden Aspekte gewinnen insbesondere fiir den Nachweis von sehr schwe-
ren Teilchen (z.B. WIMPs) und bei niedrigen Schwerionenenergien an Be-
deutung. Fiir hohe Ionenenergien und sehr schwere Ionen ist die Auflésung
von konventionellen, ionisierenden Detektoren durch friithzeitige Rekombina-
tion der erzeugten Ladungen limitiert: Da die lonisationsdichten im Detekti-
onsmedium sehr hoch sind, rekombinieren die erzeugten Ladungen, bevor sie
die Elektrode erreichen, und werden daher nicht nachgewiesen. Da bei Re-
kombination die Energie des Ladungstriger-Paares als Wirme an das Gitter
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abgegeben wird, existiert dieser Verlustprozef fiir kalorimetrische Detektoren
nicht.

Resistenz gegen Strahlenschiden:

Insbesondere Silizium ist sehr empfindlich fiir Schadigung durch permanen-
te Zerstorung des Kristallgitters, die von schweren lIonen verursacht wird
(s. "Erzeugung von Frenkelpaaren”) [48]. Durch die Zerstérung des Kristall-
gitters wird die Energieauflosung verschlechtert. Das Prinzip des Nachwei-
ses von Energie als Warme ist unabhingig vom gew#hlten Absorbermaterial.
Man kann daher den Absorber fiir die Anforderungen des jeweiligen Experi-
ments optimieren und insbesondere fiir die Schwerionen-Detektion ein Material
wihlen, das weniger anfillig gegen Zerstorung des Kristallgitters ist, wie z.B.
Saphir (s. Kap. 3).

Ionenverluste in Totschichten:

Konventionelle Oberflichensperrschicht-Zihler werden an der Oberfliche von
einer Oxidschicht geschiitzt, in der keine Ladungstriger erzeugt werden
kénnen und die daher als Totschicht des Detektors wirkt. Ionisationskam-
mern benoétigen Eintrittsfolien, die je nach aktiver Detektorfliche von einem
Stiitzgitter gehalten werden miissen. In diesen Eintrittsfolien und Totschich-
ten werden Ionen absorbiert bzw. gestreut. Dies begrenzt die Detektionsef-
fizienz insbesondere bei relativ niedrigen Ionen-Energien. Fiir kalorimetrische
Tieftemperatur-Detektoren sind bei Temperaturen von 1 — 4 K keine Eintritts-
folien erforderlich.

Minimierung von Rauschbeitrigen:
Durch die niedrige Detektortemperatur werden elektrische und thermische
Rauschbeitrége minimiert.



Kapitel 3

Konzeption und Herstellung der
Detektoren

3.1 Grundsiitzliche Uberlegungen

Diese Arbeit baut auf die Arbeiten von Meier [19, 20, 21] und v. Kienlin [22, 23] auf,
in denen wesentliche Untersuchungen zum grundsétzlichen Funktionsprinzip sowie
den wichtigsten Detektoreigenschaften gemacht wurden. Ein Ziel der vorliegenden
Arbeit war die Weiterentwicklung und Verbesserung des von ihnen entwickelten
Detektorkonzepts und die Anpassung an die experimentellen Bedingungen in AMS-
Experimenten. In diesem Kapitel werden die wesentlichen Anderungen und die Ei-
genschaften der neuen Detektoren vorgestellt.

Zunichst sollen noch einmal kurz die wesentlichen Anforderungen an die Detek-
toren zusammengestellt werden:

Der Absorber:

e Der Absorber mufl geniigend dick sein, um die Schwerionen vollstindig
abzustoppen. Im in dieser Arbeit verwendeten Energiebereich haben die
Ionen eine Reichweite von maximal 20 pym, sodafl die Standarddicke von
330 pm vollig ausreichend ist, um die Ionen vollstédndig zu stoppen.

e Insbesondere fiir die Messungen in der Beschleuniger-Massenspektrome-
trie mufl die aktive Fliche des Detektors moglichst grofl sein, um eine
Detektionseffizienz nahe 100% zu erreichen. Typische Ionenstrahlen ha-
ben einen Durchmesser von einigen Millimetern bis zu maximal einem
Zentimeter.

e Gleichzeitig darf die Warmekapazitit des Detektors nicht zu grofl wer-
den. Sie stellt insbesondere bei den in dieser Arbeit untersuchten relativ
geringen lonenenergien eine Limitierung der Auflésung dar, denn eine ho-
he Wirmekapazitit bedeutet eine kleine Signalamplitude und damit ein
schlechtes SNR.

e Um eine moglichst rasche und vollstindige Thermalisierung des gesamten
Absorbers zu gewéhrleisten, darf die Warmeleitfihigkeit des Materials bei
tiefen Temperaturen nicht zu klein werden.

39



40 KAPITEL 3. KONZEPTION UND HERSTELLUNG DER DETEKTOREN

e Insbesondere bei schweren Ionen wie Uran ist zudem wichtig, dafl das
Absorbermaterial eine hohe Resistenz gegen Strahlenschiden durch per-
manente Zerstorung des Kristallgitters besitzt (s. Abschnitt 2.6.3).

In Abschnitt 2.1.1 wurde bereits der Vorteil von Isolatoren mit hoher Debye-
Temperatur als Absorber diskutiert. Fiir die hier vorgestellten Detektoren
wurde Saphir verwendet, da dieses Material eine hohe Debye-Temperatur be-
sitzt. Um die Wirmekapazitit zu verringern, wurden neben Absorbern der
Standard-Dicke von 330 pum auch diinnere Absorber von 100 ym Dicke unter-
sucht.

Das Thermometer:

e Die Arbeitstemperatur des Thermometers ist durch den benutzten
Kryostaten auf einen Bereich T, > 1.2 K beschrinkt. Bei Ver-
wendung eines supraleitenden Phaseniibergangsthermometers mufl die
Ubergangstemperatur T¢ des Supraleiters in diesem Bereich liegen.

e In diesem Temperaturbereich sollte das Thermometer eine grofie Sensiti-
vitdt dR/dT besitzen.

e Der Widerstand R des Thermometers sollte ausreichend grof3 sein, um

konventionelle spannungsempfindliche Vorverstirker benutzen zu kénnen
(R > 10 - 100 k).

Die Ubergangstemperatur des in der vorliegenden Arbeit als Pha-
seniibergangsthermometer benutzten Aluminiumfilms betrigt 1.4 — 1.6 K
und ist mit dem zur Verfiigung stehenden Kryostaten gut zu erreichen.
Um hohe Widersténde bei geringen Schichtdicken zu produzieren, wurde der
Aluminium-Draht mianderférmig strukturiert; auf diese Weise wurden im Ar-
beitspunkt T Widerstdnde zwischen 30 und 100 k2 erreicht. Das ebenfalls
als Thermistor benutzte Germanium war kompensiert dotiert und erreichte
bei einer Arbeitstemperatur von 1.67 K einen Widerstand von 200 kS2.

Die thermische Ankopplung:
Um méoglichst hohe Z#hlraten zu erreichen, darf die Abklingzeit 7.;; nicht
zu lang werden. Dies wird neben der kleinen Warmekapazitit durch eine gu-
te thermische Ankopplung k erreicht. Ist die thermische Ankopplung aber zu
stark, thermalisiert der Absorber nicht mehr vollstéindig, ehe der Temperatur-
anstieg AT bereits wieder an das Kiltebad abgefiihrt wird. Das Temperatursi-
gnal kann sich nicht vollstindig aufbauen. Dadurch wird das Signal verringert
und die Energieauflosung verschlechtert. Es ist daher notwendig, zwischen ho-
her Ratenfestigkeit und hoher Energieauflosung einen Kompromif} zu finden.

3.2 Der Saphir-Absorber

Aufgrund seiner hohen Debye-Temperatur ist Saphir als Absorber geeignet, denn
auch fiir groe Absorber kénnen relativ geringe Wirmekapazititen erreicht werden.
Die Wirmeleitfihigkeit ist eine der hochsten unter den Isolatoren, sodafl eine opti-
male Thermalisierung in kurzer Zeit gewahrleistet ist. Zudem 148t sich Aluminium,
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Abbildung 3.1: Die Kristallstruktur von Saphir: Die groflen leeren Kugeln re-
prisentieren die Sauerstoff-Atome, die kleinen schwarzen Kugeln die Aluminium-
Atome. Die leeren kleinen Kugeln symbolisieren die leeren Al-Gitterplétze (auf der
rechten Seite der Ubersicht halber weggelassen).

das als supraleitendes Phaseniibergangsthermometer benutzt wurde, sehr gut auf
Saphir deponieren.

3.2.1 Das Kristallgitter

Als ”Saphir” bezeichnet man einkristallines a-Al;O3 ohne Fremdatome. In indu-
striell gezogenen Saphirkristallen wird eine Materialreinheit von 99.999 % erreicht
(garantiert vom Hersteller); groe Kristalle konnen mit einer geringen Menge von
Gitterfehlern gezogen werden.

Abbildung 3.1 zeigt die Kristallstruktur von Saphir. Aluminium ist ein dreiwer-
tiges Element. Wenn es sich mit dem zweiwertigen Sauerstoff verbindet, entsteht ein
relativ kompliziertes hexagonales Gitter der Struktur R3C [59]. Auf drei Sauerstoff-
Atome kommen zwei Aluminium-Atome, daher ist !4 der Aluminium-Gitterplitze
leer. Die Gitterkonstanten betragen ¢ = 12.991(7) A und a = 4.761(3) A, die Atom-
zahldichte liegt bei n = 1.18 x10%* cm™ [60].

"c-plane” und ”r-plane” beschreiben zwei Orientierungen der Kristallober-
fliche, auf die der Aluminium-Film aufgedampft wurde, der als supraleitendes
Phaseniibergangsthermometer fungiert: Saphir-Standard-Wafer werden aus einer
Aluminium-Schmelze gezogen und dann in Scheiben von 330 pum Dicke geschnitten
und anschlieend poliert. Aus technischen Griinden des Herstellungsprozesses ist die
Oberflichen-Orientierung dieser Standard-Wafer ”r-plane”, d.h. um 57.6° gegen die
c-Achse geneigt. Diinnere Substrate werden aus 300 pym dicken Substraten auf die
gewiinschte Dicke geschliffen. Aufgrund der Kristallstruktur ist es jedoch leichter, Sa-
phir entlang der c-Ebene zu schleifen als entlang anderer Kristall-Ebenen. Im Gegen-
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satz zu den 300 yum Wafern ist daher fiir diinnere Saphir-Substrate die Oberflichen-
Orientierung ”c-plane” vom Hersteller vorgegeben. Das Verhéltnis von Aluminium-
zu Sauerstoff-Atomen an der Oberfliche ist jedoch fiir die beiden Kristallorientierun-
gen unterschiedlich: Fiir die Orientierung ”c-plane” gilt ein Verhiltnis von O:Al =
7:4, fiir "r-plane” gilt O:Al = 6:4. In Abschnitt 3.4.3 wird dargestellt, dafl die Ober-
flichen-Orientierung Einflul auf die Qualitiat der aufgedampften Aluminium-Filme
hat.

3.2.2 Die Wirmekapazitit

Nach Gleichung (2.2) ist die Wirmekapazitit von Saphir bestimmt durch seine
Debye-Temperatur. Diese wiederum 148t sich aus der Messung der Schallgeschwin-
digkeit vg bestimmen gemé&f

h
Op = Ck— vy (67% n), n = Atomzahldichte (3.1)
B
(¢ ist dabei ein Korrekturfaktor, der Mehrphonon-Wechselwirkungen bei tiefen Tem-
peraturen beriicksichtigt. Fiir die Schallgeschwindigkeit vg existieren in der Literatur
recht unterschiedliche Angaben:

e Das ”National Institute of Standards (NIST)” [60] in USA gibt fiir die Schall-
geschwindigkeit den Wert vg = (11.00+0.03) km/s bei T = 300 K an. Daraus
ergibt sich ein Wert fiir die Debye-Temperatur von ©p = (1019 + 3) K.

e Hao et al. haben die Phononen-Dispersionsrelation in Saphir gemessen und
auch die Variation der Schallgeschwindigkeit mit der Temperatur untersucht
[61]. Sie finden bei Temperaturen zwischen 20 und 80 K eine Variation der
Schallgeschwindigkeit von Avg < 10~* und geben einen Wert von vg = (11.23+
0.01) km/s und eine Debye-Temperatur von ©p = (1030 + 1) K an.

Bildet man den Mittelwert aus beiden Debye-Temperaturen, ergibt sich
©p = (1025 +5) K (3.2)

und daraus die spezifische Warmekapazitét

J
cm? K

csa = (3.54 £0.05) x 1077 T3 (3.3)

3.2.3 Die Wirmeleitfihigkeit

Verwendet man Gleichung (2.11) zur Berechnung der Warmeleitfihigkeit von Kri-
stallen mit quadratischem Querschnitt der Seitenldnge D, erh&lt man mit den obigen
Werten fiir vg und cg,:

W
cm K

Asa = (0.043 +0.002) T3 - D [cm] (3.4)

Zum Vergleich: In [62] wird fiir Saphir-Fasern mit kreisférmigem Querschnitt ver-
schiedener Radien R ein Wert von A = (0.061 4 0.003) 7% - R [em] Y= angegeben.
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Mit Gleichung (3.4) und den Korrekturen aus [34] ergibt sich fiir eine Kristall-
dicke von 330 pm eine spezifische Wirmeleitfihigkeit von Ag, = (1.21 £ 0.06) X
1073 T3 W

cm K-

Der bei Meier und v. Kienlin zitierte Wert von \g, = (2.46+0.02) x 1072 T CHYVK
wurde von Berman et al. an Kristallen mit einem Radius von 2.5 mm gemes-
sen [63, 64]. Skaliert man diesen Wert auf den eines rechteckigen Kristalls mit
D = 330 pm, erhdlt man Ag, = (1.81 £ 0.01) x 10°* T3 In der Formel
(3.4) ist nicht beriicksichtigt, da8 die Oberflichenbeschaffenheit des Kristalls die
Wiirmeleitfiahigkeit erheblich beeinflut [34]. Wenn ein Teil der Phononen nicht
diffusiv, sondern reflexiv gestreut wird, kann sich die Wiarmeleitfahigkeit deut-
lich erh6hen. Die hier verwendeten Kristalle sind auf der einen Seite poliert, auf
der anderen nicht. Wenn man fiir eine Abschéitzung des Einflusses annimmt, dafl
50% der Phononen an der polierten Seite reflexiv gestreut werden, erhoht sich
die Wirmeleitfihigkeit nach [34] um einen Faktor von 1.7. Dann erh&lt man fiir
die spezifische Wiarmeleitfihigkeit: Ag, = (2.1 £ 0.1) x 107 T3 Der Wert
Asq = (1.81 £ 0.01) x 1073 T3 liegt zwischen den beiden berechneten Grenz-
werten. Er soll daher als Referenzwert fiir die Warmeleitfihigkeit von Saphir unter-
schiedlicher Dicke D benutzt werden:

Asq = (0.055 £ 0.001) T2 - D [cm)]

p— (3.5)

3.2.4 Resistenz gegen Strahlenschiden
Saphir zeigt erst bei sehr hohen Bestrahlungsdosen Anfilligkeit fiir Strahlenschiaden:

e McHargue et al. [59] haben die Erzeugung von Defekten in Saphir nach Be-
strahlung mit unterschiedlichen Ionen im Bereich des nuklearen Energiever-
lusts untersucht und gefunden, dafl der Anteil an Defekten im Kristallgit-
ter (bei Bestrahlung bei 300 K) bei ca. 67% in eine Séttigung geht (100 %
entspriiche vollstéindiger Zerstérung des Kristallgitters, d.h. Amorphisierung).
Die Grenze liegt bei S, = 6 eV/A. Wird der nukleare Energieverlust wei-
ter erhoht, beobachtet man kein damit verbundenes weiteres Anwachsen des
Defekt-Anteils.

Dies kann folgendermaflen interpretiert werden: Die Versetzungsenergie FEj
ist fiir Sauerstoff mit E; = 75 eV relativ hoch. Fiir Aluminium ist E; mit
E; =16 eV deutlich geringer, jedoch kann ein verdringtes Aluminium-Atom
auf einen der leeren Gitterpliatze ausweichen und wird dadurch nicht automa-
tisch ein Frenkel-Paar bilden. Eine Sittigung der Defekt-Erzeugung bei 67%
deutet darauf hin, da8 in !/3 aller Kollisionen zwischen einem Aluminiumatom
und einem Schwerion das Aluminiumatom auf einen anderen Gitterplatz aus-
weicht. Sauerstoff-Atome spielen aufgrund der fiinffach héheren Versetzungs-
energie offensichtlich fiir Defekterzeugung nur eine untergeordnete Rolle.

e Fiir Defekt-Erzeugung durch elektronischen Energieverlust mufl die durch
das ionisierende Schwerion erzeugte Ladungsdichte grol genug sein, um
Atomriimpfe von ihrem Gitterplatz zu verdringen (s. Abschnitt 2.5.1). Da-
her wird Defekt-Erzeugung durch elektronischen Energieverlust erst oberhalb
eines Schwellenwerts fiir S.; beobachtet [65, 47]. Canut et al. [56] geben fiir
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den Bereich des elektronischen Energieverlusts in Saphir einen Schwellenwert
fiir Amorphisierung von S.; = 2100 eV/ A an.

e Auch fiir die Amorphisierung, d.h. die permanente Zerstérung des Kristall-
gitters, liegt die Schwelle fiir den Energieverlust relativ hoch. McHargue et
al. beobachten bei S, = 160 eV/A erst bei einer Bestrahlungsdosis von
6 x10'7 Tonen/cm? eine vollstindige Amorphisierung des Saphir-Kristalls.
Auch beobachten die Autoren eine starke Abhéngigkeit der Ionendosis, die
zur vollstindigen Amorphisierung fiihrt, von der Temperatur des bestrahl-
ten Saphirkristalls: Die Grenzdosis von 6 x10'" Tonen/cm? gilt fiir Bestrah-
lung bei Raumtemperatur. Bei einer Substrat-Temperatur von 77 K wird
bereits bei einer Dosis von 2 x10'® Tonen/cm? eine vollstindige Amorphi-
sierung beobachtet. Extrapoliert man diese Werte unter der Annahme, dafl
die Rekombinationsrate der Frenkelpaare exponentiell von der Temperatur
abhéngt (s. Kap. 2.5), erhilt man fiir eine Temperatur von 1.5 K eine Do-
sis fiir vollstindige Amorphisierung von ca. 6 x10' Ionen/cm?. Dies gilt fiir
eine Bestrahlung senkrecht zur c-Achse. Fiir Bestrahlungen entlang der c-Achse
liegt der Wert etwa einen Faktor 10 niedriger [59].

Fiir die schwersten in der vorliegenden Arbeit untersuchten ITonen Uran und
Gold liegt der Maximalwert des nuklearen Energieverlusts im Bereich von 400 —
600 eV/A, der des elektronischen Energieverlusts bei ca. 800 eV/A. Der Grenz-
wert fiir Schidigungen des Kristallgitters durch nuklearen Energieverlust wird so-
mit iiberschritten. Jedoch sind die im Experiment auftretenden Bestrahlungsdosen
von einigen 107 Tonen/cm? um GréfBenordnungen geringer als die Bestrahlungsdo-
sis von 6 x10' Tonen/cm?, fiir die die hier diskutierten Werte von S, zu einer
makroskopischen Schidigung des Kristallgitters fiihrten [59]. Die lokale Schidigung
des Kristallgitters, die durch Bestrahlung mit Schwerionen geringer Ionendosis im
Saphir-Kristall hervorgerufen wird, ist im Vergleich dazu vernachléssigbar. Fiir Si-
lizium hingegen wird bei vergleichbarer Bestrahlungsdosis selbst bei relativ gerin-
gem nuklearem bzw. elektronischem Energieverlust (S, > 58 eV/A [66], Sy > 87
eV/A [67]) eine permanente makroskopische Schiidigung des Kristallgitters beob-
achtet (vgl. auch Kap. 5.2.3.3).

3.3 Thermistor auf Basis eines kompensiert do-
tierten Germanium-Kristalls

3.3.1 Der Germaniumkristall

Die Germaniumbkristalle wurden von K. Shephard (Argonne National Laboratory,
Chicago, USA) zur Verfiigung gestellt [68]. V. Kienlin [22, 23| hat ebenfalls Ger-
maniumkristalle dieses Materials benutzt. Es wurde bei der Firma ”Chemical and
Metallurgical Division of Sylvania Electric Products Inc.” hergestellt und folgender-
maflen dotiert:

e 2 x 10" ¢m™3 Indium (In) als Akzeptor

e 1 x 10" ¢m™3 Antimon (Sb) als Donator
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Der Kompensationsgrad Np/N4 betrigt demnach 50%, das Germanium ist p-
leitend mit einer Ladungstriigerkonzentration von ne;; = 1x10'" cm 3. Ein einzelner
Germanium-Kristall ist etwa 6 x 3 x 0.5 mm? grof8. Die Kristalle wurden mit einer
Diamantséige in 0.5 x 0.5 x 0.5 mm?® und 1 x 0.5 x 0.5 mm?® grofie Stiicke geschnit-
ten.

Wairmekapazitit:
Keesom und Seidel haben die Wirmekapazitidten einer ganzen Reihe von
Germanium-Proben unterschiedlicher Dotierung [69, 70] untersucht und da-
bei gefunden, daB sie bis zu Konzentrationen von Np,4 < 1 x 10'® em ™3 nicht
wesentlich von Np,4 abhéngen. Sie geben fiir die Debye-Temperatur einen
Wert von ©p = 362 £+ 2 K an. Daraus ergibt sich mit Gleichung (2.2) fiir die
Wirmekapazitiat des Gitters:

J
cm? K
Im Rahmen des Fehler stimmt dies mit dem bei Kienlin zitierten Wert ¢; =

(2.9£0.2) x 1070 - T® —5— aus élteren Verdffentlichungen gut iiberein.

¢ = (3.03£0.05) x 10°°. 73 (3.6)

Nach Keesom et al. [70] spielt die elektronische Wirmekapazitéit c.; von Ger-
manium nur unterhalb von 1 K eine bedeutende Rolle. Sie haben Messungen
fiir As- und Ga-dotiertes Germanium verschiedener Dotierkonzentrationen ge-
macht und erhalten:

J
_ -6 _ 18 . -3
ce(As) = 1.60x107° T p—mrd Np =5 x 10" cm
_ —6 _ 19 . -3
calGa) = 202x107°7 ——) Ny =5x 10" em

Da das Germanium kompensiert dotiert ist, soll fiir den Vergleich mit den
experimentellen Daten der Mittelwert aus beiden genommen werden:

J
cm3 K
Im Rahmen des Fehler stimmt auch dieser Wert mit dem bei v. Kienlin zitierten
ce = (1.540.7) x 106 T —J— iiberein. Fiir eine Arbeitstemperatur von T

emd3 K

= 1.8 K betriigt der Anteil der elektronischen Wiarmekapazitiat damit 15%.

ca=(1.8402)x10°T (3.7)

Wirmeleitfiahigkeit:
Goff und Pearlman haben die Warmeleitfahigkeit von kompensiert dotiertem
Germanium mit Ladungstriigerkonzentrationen bis zu n.pp = 1.5 x 10'7 em™3
untersucht [71]. Die Wirmeleitfihigkeit des reinen Germaniumkristalls wird
in diesem Temperaturbereich von der Kristallgrofle dominiert; da die
Storstellenkonzentration gering ist, sollte die Anwesenheit von Dotieratomen
die freie Weglinge der Phononen nicht beeintrichtigen. Es stellt sich je-
doch heraus, dafl die Valenzelektronen der Dotieratome durch ihre Elektron-
Phonon-Streuung die freie Wegléinge der Phononen begrenzen und daher
die Wirmeleitfahigkeit des dotierten Kristalls um zwei Groflenordnungen
niedriger liegt als fiir reines Germanium. Sie erhalten fiir kompensiert do-
tiertes Germanium, dotiert mit Antimon und Gallium, bei einer Ladungs-
triigerkonzentration von nes; = 1.5 X 10'” em™3 folgenden Zusammenhang fiir
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die Wiarmeleitfihigkeit:

W
A=158x107°T* —— :
X p— (3.8)
Der Wert wird grofer, je geringer die Ladungstriagerkonzentration ist. V. Kien-

lin [22] gibt fiir ne;p =1 x 1017 em™2 folgenden Wert an:

W
A=164x103T* p— (3.9)

Dieser Wert wurde auch in der vorliegenden Arbeit verwendet.

Aufgrund der starken Verringerung der Warmeleitfahigkeit und weil die Do-
tieratome als ” Phononenfallen” wirken, ist dotiertes Germanium als Absorber
ungeeignet. Nur sehr reines Germanium ohne Dotierung kann als Absorber
verwendet werden [72]. Auch v. Kienlin hat in seiner Arbeit gefunden, daf
Germanium nicht gleichzeitig als Absorber und Thermistor benutzt werden
kann. Daher wurden die in dieser Arbeit verwendeten Detektoren mit einem
Saphir-Absorber betrieben.

Der Tieftemperaturlack GE7031:

Der Germanium-Sensor wird mit GE7031-Tieftemperaturlack der Firma Cry-
ophysics! auf den Absorber aufgeklebt. In [73] sind die Daten fiir den Tieftem-
peraturlack und die entsprechenden Referenzen zusammengestellt:

o Warmekapazitit ¢ = (3.5 1.0) x 107° T%

bzw. mit pgerosr = (1.0£0.2)25: ¢=(3.5+1.2) x 107° 7% ]

cm? cm3 K
o Wirmeleitfihigkeit:
im Bereich T = 0.05 -2 K: A =54 x 10~* 7187 W

cm K

im Bereich T = 0.04 - 04 K: A=3.5x10° 72 W

cm K

V. Kienlin zitiert auBlerdem noch ein Datenblatt der Herstellerfirma Cryophy-
sics, die fiir T im Bereich 4 — 10 K einen Wert von A = 3.2 x 107° leK angibt.
Die Literaturangaben iiberdecken damit drei Groflenordnungen. Doch selbst
der kleinste Wert von A = 3.2 x 107° leK ist um eine Grofenordnung grofler
als der Wert fiir Germanium und Saphir. Die Thermalisierungszeit wird daher
von der Wirmeleitfiahigkeit des Tieftemperaturlacks nicht wesentlich beein-
fluBBt, weil der Phononentransport durch die Lackschicht um einen Faktor 10
schneller erfolgt als der Transport innerhalb des Saphirs und des Germanium-
Kristalls.

3.3.2 Die elektrische und thermische Kontaktierung

Die elektrische Kontaktierung stellt bei Halbleiterthermistoren ein nicht zu un-
terschitzendes Problem dar. Wird auf den Halbleiter direkt eine Metallschicht auf-
gedampft, bildet sich an der Kontaktfliche eine an Ladungstrigern verarmte Zone
aus, eine sogenannte ”Schottky-Barriere” [30]. Die Breite dieser Barriere ergibt sich

LCryophysics GmbH, Dolivostrasse 9, 64293 Darmstadt
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fiir das hier verwendete Germanium in Kontakt mit Gold zu dgschortny ~ 1 pm.
In Kapitel 2.6.1 wurde erldutert, dafl diese Schottky-Barriere einen nicht unerheb-
lichen Rauschbeitrag liefern kann. Daher ist es notwendig, sie zu verringern. Fiir
p-leitendes Germanium miissen daher zusétzliche Akzeptor-Niveaus zur Verfiigung
gestellt werden, die die Elektronen aus dem Metall aufnehmen und so die Breite der
an Ladungstridgern verarmten Schicht reduzieren.

Die Germanium-Kristalle, die in dieser Arbeit verwendet wurden, wurden von der
Firma ”Haller-Beeman Assoc. Inc.?” kontaktiert. Details der Kontaktierung werden
in [74] beschrieben.

Die Proben wurden an zwei gegeniiberliegenden Seiten kontaktiert. Zunéchst
wurden die Kontaktflichen in zwei Schritten mit !B+ implantiert: zuerst bei E =
33 keV mit einer Ionendosis von 1 x 10* e¢m ™2, dann bei E = 50 keV mit einer
Tonendosis von 2 x 10'* em~2. Die Reichweiten betragen R(33 keV) = (719+456) A
und R(50 keV) = (10774605) A. Es ergibt sich damit eine Bor-dotierte Grenzschicht
mit einer Dicke von ca. 0.13 um, in der sich eine Bor-Konzentration von 2x10'% ¢rn=3
befindet; das ist das Zweihundertfache der Uberschulkonzentration an Akzeptoren.
Die Dicke der Schottky-Barriere wird damit insgesamt um einen Faktor /200 ~ 14
auf dgchortky =~ 0.07 pm verringert. Da Bor in Germanium auflerdem eine kleinere
Akzeptor-Bandliicke besitzt als Indium, werden die Metall-Elektronen vorzugsweise
in das Valenzband der Bor-Atome gebunden. Unter diesen Umstéinden kann das
Verhalten der Grenzschicht als Ohm’scher Kontakt betrachtet werden, wodurch das
Schrotrauschen vernachlassigbar wird.

Nach der Bor-Implantation wurde zunichst eine Schicht von 200 A Palladium
aufgedampft, um die Haftung der Goldschicht auf dem Germanium zu erhohen.
Der eigentliche Kontakt besteht aus einer Goldschicht mit einer Dicke von 4000 A.
Nach dem Aufdampfen der Kontakte wurden die Proben eine Stunde lang auf 300°C
geheizt, um Kristalldefekte auszuheilen. Auflerdem wurde dabei durch thermische
Interdiffusion der Kontaktschichten die Haftung verbessert und der Kontaktwider-
stand nochmals reduziert.

Bei v. Kienlin wurden die Goldkontakte zunéchst ohne vorherige Implantation
aufgedampft und anschlieffend mit einem Golddraht gebondet, um den elektrischen
Kontakt zum Detektorhalter herzustellen. Jedoch war bei diesem Verfahren die Aus-
beute an ausreichend gut kontaktierten Detektoren sehr gering. Bei der Herstellung
weiterer Detektoren wurde daher zusitzlich ein Implantationsschritt mit 75 keV
Bor bei einer Dosis von 2 x107* durchgefiihrt. Damit wurde die Ausbeute an gut
kontaktierten Detektoren deutlich verbessert. Es wurde allerdings bei der Energie-
auflosung der jeweils besten Detektoren keine Verbesserung durch die Verédnderung
der Kontaktierungsmethode beobachtet [22]. Es ist jedoch mdglich, daff in diesen
Untersuchungen andere Beitrige den Einflul des Schrotrauschens auf die Energie-
auflosung iiberdeckten und daher durch die Implantation keine Verbesserung der
Auflésung erzielt wurde.

Auf die Goldkontakte wurden mit dem leitenden Zweikomponentenkleber Epo-
Tek H20E der Firma ”Epoxy Technology 3” Kupferdrihte mit einem Durchmes-
ser von 50 pm aufgeklebt. Fiir den Kleber geben Piat et al. [75] eine Flichen-

2Haller-Beeman Assoc. Inc., 5020 Santa Rita Road, El Sobrante, CA 94803, USA
3Epoxy Technology, Inc., 14 Fortune Drive, Billerica, MA01821, USA
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Wirmeleitfihigkeit an von:

w

A =0.037*
H20E K cm?

(3.10)

Haller-Beeman Assoc. lieferte einige Thermistoren mit bereits aufgeklebten Kupfer-
drihten. Der Kleber wurde bei ca. 100 °C einige Stunden ausgehirtet. Der Detektor
SGe2, der in dieser Arbeit verwendet wurde, enthélt einen solchen bereits kontak-
tierten Thermistor.

Die Kupferdrihte wurden am anderen Ende mit konventionellem Lotzinn auf
die Gold-Kontaktpads aufgeltet (s. Abb. 3.2). Fiir Lotzinn ist in [73] ein Wert von
A=0.16 me bei T = 4 K angegeben. Nach dem Wiedemann-Franz-Gesetz erhilt
man dann:

W
= =0.04T 11
Ny = 0.04 T = (3.11)
Fiir Kupfer gibt Meier in [19] folgenden Wert an:
Acw =1.9(1) T 3.12
cu=19() T (312)

3.3.3 Der Detektor SGe2

In dieser Arbeit wurde ein zusammengesetzter Detektor untersucht, bestehend aus
einem Germanium-Thermistor und einem Saphir-Absorber. Um ihn von den von
v. Kienlin [22, 23] aufgebauten Detektoren zu unterscheiden, erhielt dieser Detektor
den Namen SGe2.

In Abbildung 3.2 ist der schematische Aufbau des Detektors zu sehen: In der
Mitte des Detektorhalters befindet sich der Saphir-Absorber mit dem Germanium-
Thermistor, der mit GE7031-Lack auf den Saphir-Absorber aufgeklebt wurde. Der
Kleber sollte dabei mdéglichst diinn und auflerdem blasenfrei sein, um einen guten
thermischen Kontakt zu gewédhrleisten. Der Detektor ist so orientiert, dal von vorn
bzw. von oben kommende Ionen den Saphir-Absorber treffen und in ihm gestoppt
werden.

Der Detektorhalter besteht aus Kupfer, um eine moglichst gute thermische
Ankopplung an den Kiihlfinger des Kryostaten (s. Abschnitt 4.1.1) zu erreichen.
Der Germanium-Thermistor wird elektrisch und thermisch i{iber zwei Kupferdrihte
angekoppelt, die auf die beiden Gold-Kontaktpads aufgelotet werden. Die Gold-
Kontaktpads befinden sich an der Spitze von Goldstiften, die mit einem nichtlei-
tenden Klebstoff in den Kupferhalter eingeklebt werden. An sie werden die Ka-
bel angelotet, die die Kontaktierung des Detektors nach auflen darstellen (s. Ab-
schnitt 4.1.1 und Beschreibung in [19]). Die Kupferdrihte werden seitlich auf
den Germanium-Thermistor aufgeklebt. Der Thermistor hdangt nur an diesen bei-
den Drédhten und hat sonst keinen thermischen Kontakt zum Kiltebad. Dies ist
ein wesentlicher Unterschied zum Aufbau von v. Kienlin, dessen deutlich groflere
Thermistoren mit Ge7031-Lack auf den Kupfertriger aufgeklebt wurden. Durch
die Verringerung der thermischen Ankopplung sollten Einfliisse von Temperatur-
Schwankungen des Kiltebades minimiert werden.

Auf der rechten Seite ist der Thermistor vor dem Aufkleben auf den Absorber
und vergroflert dargestellt: Der Germanium-Kristall ist als heller Wiirfel zu sehen,
der auf zwei Seiten von den Kontaktflichen aus Gold bedeckt wird. Man sieht auf der
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Abbildung 3.2: Im oberen Bild ist schematisch der Aufbau des Detektors SGe2 auf
dem Kupferhalter gezeigt. Die Zeichnung ist nicht mafistabsgerecht; der Kupferhalter
hat Abmessungen von 30 x 10 mm?. Zu den Abmessungen des Detektors siehe Text.
Unten ist eine Fotografie des Detektors gezeigt; der Thermistor ist auf der rechten
Seite vor dem Aufkleben und vergrofiert zu sehen. Man sieht auf der Oberseite
einen der Kupferdrihte fiir den thermischen und elektrischen Kontakt, aufgeklebt
mit einem Tropfen leitenden Klebers H20E.
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Oberseite einen der aufgeklebten Kupferdrihte, die die elektrische und thermische
Kontaktierung darstellen.

Im Hinblick auf den Einsatz in der Beschleuniger-Massenspektrometrie gab es
zwei Zielsetzungen fiir eine Optimierung des Detektors: Aufgrund der im Vergleich
zu den Untersuchungen von v. Kienlin relativ geringen Ionenenergien sollte die
Wirmekapazitéit des Detektors moglichst gering gehalten werden. Daher wurde die
Dicke des Saphir-Absorbers auf 50 ym reduziert; das war die minimale vom Herstel-
ler angebotene Dicke. Bei dieser Dicke betrug die maximale vom Hersteller angebo-
tene Absorberfliche 3 x 3 mm?. Um eine groBlere aktive Detektorfliche zu erhalten
und trotzdem die Warmekapazitit nicht zu vergréfern, ist es daher notwendig, ein
Array aus mehreren Detektoren aufzubauen. Aufgrund ihres grofien dynamischen
Bereichs sind Germanium-Thermistoren fiir den Aufbau von Arrays besser geeig-
net als Phaseniibergangs-Thermometer, die nur im relativ schmalen Temperatur-
bereich des Phaseniibergangs betrieben werden kénnen und daher eine individuelle
Temperatur-Regelung fiir jedes einzelne Detektorpixel erfordern. Fiir eine Minimie-
rung der Wiarmekapazitit war es notwendig, auch den Germanium-Thermistor so
klein wie méglich zu wihlen. Die Abmessungen betragen 0.5 x 0.5 x 0.5 mm?3.

Aus den Abmessungen ergeben sich folgende Wirmekapazititen (T = 1.67 K):

e Thermistor:

C=[38+01)x107" 7%+ (2.34£0.3) x 107'° T % = (2.1£0.3) %

e Absorber:

J J
€ =[(1.59 £ 0.02) x 107 T7) = = (0.74:+ 0.09) nﬁ

Man sieht, dafl die Warmekapazitiat des Detektors von der Grofle des Germanium-
Kristalles dominiert wird. Ein kleinerer Kristall héitte zwar eine geringere
Wirmekapazitit, jedoch wire die Kontaktierung sehr schwierig. Auflerdem wird
der Widerstand bei kleineren Kristallen immer geringer, was die Anpassung
an konventionelle Vorverstérker schlechter macht. Ein moglicher Beitrag des
GET7031-Tieftemperaturlacks sowie des H20E-Klebers und der Kupferdrihte zur
Wirmekapazitit wird in Kapitel 4.4 diskutiert.

Die von v. Kienlin verwendeten Germanium-Thermistoren hatten eine Wérme-
kapazitit von C = (29 £ 5) nJ/K, die Saphirabsorber von etwa 2 nJ/K. Fiir die
hochenergetischen lonen, die mit diesen Detektoren untersucht wurden, bedeutete
die hohe Wirmekapazitét keine Limitierung der Auflgsung [22].

Aus den in 3.2 und 3.3 diskutierten Warmeleitfdhigkeiten kann man fiir die ein-
zelnen Komponenten die thermische Ankopplung k = A- A/l und — nach Berechnung
der Schallgeschwindigkeit vg — aus Gleichung (2.52) die Thermalisierungszeit 73, bei
T = 1.67 K abschétzen:

e Thermistor: W W
ke =[82x107°TY — =64 x 107* —
Ge =[8.2 % I % % K

Damit ergibt sich fiir den Germanium-Thermistor eine Thermalisierungszeit
von Ty, & 6 us.
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e Absorber:

W W
Asa = [(2.75 £0.05) x 107* T?] = (1.28 £0.02) x 1072 I

Fiir den Saphir-Kristall ist A/l fiir die Richtung parallel bzw. senkrecht zur
Oberflache sehr unterschiedlich, daher ergeben sich sehr unterschiedliche Ther-
malisierungszeiten. Senkrecht zur Oberfliche ergibt sich eine Thermalisie-
rungszeit von 5 x107% s bis 5 x1078 s, parallel zur Oberfléiche jedoch reicht
7y, — aufgrund der geringen Kristalldicke — von 3 x1077 (1, = D/vs) bis
5 x10™° s (1 = 3 a b/D vg). Meier hat in [19] fiir Saphir-Kristalle der Ab-
messungen 3 x 3 x 0.33 mm? eine obere Grenze von 2.5 us fiir die Therma-
lisierungszeit ermittelt. Nimmt man an, dafl sich im diinneren Absorber die
Wirme aufgrund der geringeren Kristalldicke von nur 50 ym um den Faktor
50/330 = 0.15 langsamer ausbreitet, erhdlt man daraus eine Abschétzung fiir
die Thermalisierungszeit des Saphir-Kristalls von 73, ~ 17 us.

e GE7031: W -
=[03—-45T3% — =[1.4—20.9] —
kcrros = (0.3 5717 K [ 0.9] K

Bei einer geschitzten Schichtdicke der Klebeschicht von maximal 100 pym er-
gibt sich eine Thermalisierungszeit von maximal 4 ns. Dieser Beitrag ist im
Vergleich mit den anderen vernachléssigbar.

Insgesamt ergibt sich aus diesen Beitridgen eine geschitzte Thermalisierungs-
zeit von Ty, & 23 us.

Die Abklingzeit des Detektors wird bestimmt durch seine Warmekapazitit sowie
die thermische Ankopplung iiber die Kupferdrihte:

e Mit einer Klebefliche zum Aufkleben der Kupferdrihte von 0.5 x 0.5 mm?
ergibt sich mit Gleichung (3.10) fiir die thermische Ankopplung des Klebers
H20E:

]CHQOE = [75 X 10_5 Tﬂ%

e Die Kupferdrihte haben eine Linge von (10 4+ 2) mm. Mit dem Durchmesser
von 50 pm ergibt sich ihre thermische Ankopplung zu

W
kco = [3.7x107° T e

e Fiir den Lotzinn kann das Verhéltnis A /1 nur schwer angegeben werden. Nimmt
man eine Dicke der Lotzinn-Schicht von 0.1 mm und eine Fléiche von ca.
0.2 mm? an, was der Fliche der von Létzinn ummantelten Kupferdrihte ent-
spricht, erhilt man einen Wert von

W
_ -3
kgt =4x107°T K
Die thermische Ankopplung wird nach dieser Abschétzung nicht vom Létzinn
limitiert.

In Abschnitt 4.2.1 werden diese theoretischen Werte mit den experimentell ermit-
telten verglichen und diskutiert. Aus der Wiarmekapazitit und der thermischen An-
kopplung ergibt sich eine theoretische Abklingzeit des Detektors von 7.5 = 4 ps.
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3.4 Thermistor auf Basis eines supraleitenden
Aluminiumfilms

Der zweite in dieser Arbeit untersuchte Thermistor bestand aus einem supralei-
tenden Aluminiumstreifen im Phaseniibergang. Solche Thermistoren wurden in den
Arbeiten von Meier [76, 19, 20, 21] und Weinbach [77] entwickelt und ausfiihrlich
untersucht. Die in diesem Kapitel vorgestellten Entwicklungsarbeiten hatten zum
Ziel, Detektoren mit Aluminium-Thermistoren fiir den Einsatz in der Beschleuniger-
Massenspektrometrie zu optimieren, d.h. die Energieauflésung fiir niederenergetische
schwere Ionen zu verbessern und die aktive Detektorfliche zu vergréfern. Dazu wur-
den insbesondere auch Untersuchungen mit einem diinneren Absorber von 100 pm
Dicke angestellt, der eine geringere Wirmekapazitit hat als die in den Vorgénger-
Arbeiten untersuchten Absorber von 330 um Dicke.

Neben Standard-Saphir-Wafern (Durchmesser 2 Zoll = 5.2 c¢cm, Dicke 330 um)
wurden fiir die Photolithograpie Wafer der Dicke 100 pym mit 2 Zoll Durchmesser
sowie 100 pm dicke Plidttchen der Abmessungen 1 cm x 1 cm benutzt (s.u.). Es
wurden Detektoren aus verschiedenen Produktions-Chargen untersucht:

e Charge 1: wurde von Meier in den Jahren 1990-1994 hergestellt. Der von
ihm charakterisierte und in dieser Arbeit ebenfalls verwendete Detektor Al12
stammt aus dieser Charge [19]. Die Dicke des Absorbers betréigt 330 pm.

e Charge 2: wurde produziert 2001 mit neuen, in Abschnitt 3.4.1 beschriebenen
Masken auf Standard-2 Zoll-Wafern, Absorber-Dicke ebenfalls 330 pym.

e Charge 3: wurde produziert mit neuen Masken auf 1 cm2-Plittchen der Dicke
100 pm.

e Charge 4: wurde produziert mit neuen Masken auf 2-Zoll-Wafern der Dicke
100 pm.

In Tabelle 3.1 sind die wichtigesten Eigenschaften von Aluminium zusammenge-
fafit.

spezifischer Widerstand Poo = 0.027 2/mm? m
elektronische Warmekapazitit cg = 1.35 x107* T J/cm?® K
Debye-Wirmekapazitit ¢ =248 x107% T3 J/em® K
Sprungtemperatur Te = 1.140 K
kritisches Magnetfeld He = 0.0105 T
Kohérenzlédnge & = 1600 nm
Eindringtiefe AL = 16 nm
Cooper-Bindungsenergie A = 0.17 meV

Tabelle 3.1: Die Eigenschaften von Aluminium
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3.4.1 Herstellung der Aluminium-Strukturen mittels Pho-
tolithographie

Die Aluminiumstreifen sowie die elektrischen Kontakte wurden mittels Photolitho-
graphie auf den Saphir-Absorber aufgebracht. Die Photolithograpie wurde am In-
stitut fiir Halbleitertechnik der Technischen Universitdt Darmstadt von Dr.-Ing.
Haberle und seinen Mitarbeitern durchgefiihrt. Mit den dort vorhanden Anlagen ist
es nicht moglich, Saphir-Wafer mit einem Durchmesser von weniger als 2 Zoll zu
bearbeiten. Um auch auf den 1 cm? grofien Saphir-Plittchen Strukturen zu erzeu-
gen, wurden diese mit einem speziellen Wachs (OCON 195) auf 2-Zoll-Silizium-Wafer
aufgeklebt. Das Wachs wurde nach Ende des Lithographie-Prozesses mit kochendem
Trichlordthylen entfernt.

Die einzelnen Schritte der Photolithographie hat Meier in [76] ausfiihrlich be-
schrieben. Daher soll hier nur eine kurze Zusammenfassung der wichtigsten Schritte
gegeben werden. Zunéchst wurde eine 30 nm dicke Chrom-Schicht auf die Wafer
aufgedampft, direkt danach im selben Arbeitsschritt eine 100 nm dicke Goldschicht.
Diese beiden Schichten bilden die Kontaktstreifen. Die Metall-Schicht wurde mit
Photolack beschichtet und dann durch eine Maske belichtet. An den belichteten
Stellen hértet der Photolack aus und fixiert die darunter liegende Metallschicht,
wiahrend die nicht belichteten Bereiche der Metallschicht im néchsten Arbeitsschritt
vom Wafer heruntergeétzt werden. Die Maske fiir die Chrom- und Gold-Belichtung
ist in Abb. 3.3a.) zu sehen. Nach dem Photolithographie-Schritt zur Erzeugung
der Kontaktstreifen wurde der Wafer mit einer 10 nm dicken Aluminium-Schicht
bedampft. Die Photolithographie des Aluminium-Streifens erfolgt analog zu der fiir
die Kontaktstreifen. Die Masken fiir die Herstellung der Aluminium-Strukturen zeigt
Abb. 3.3b.).

Der Aluminiumfilm ist m#anderférmig strukturiert, um moglichst hohe Wi-
derstinde zu erreichen und so die Anpassung an konventionelle Vorverstirker zu
optimieren. Alle Strukturen sind 1 x 1 mm? gro. Die Geometrie der Strukturen
beruht auf einem Vorschlag von Meier in [19]. Nach diesem Vorschlag wurden neue

Masken gefertigt, mit denen drei verschiedene Typen von Strukturen erzeugt wurden
(s. Abbildung 3.4):

e Typ I: 14 Streifen mit einer Breite von je 35 um, L = 15 mm, R3gox = 1.4 k{2
e Typ II: 49 Streifen mit einer Breite von je 10 ym, L = 50 mm, R3gox = 13 k{2

e Typ III: 101 Streifen mit einer Breite von je 5 pum, L. = 102 mm, R3gox =
55 k2

L ist die Gesamtlinge des Aluminiumstreifens. Die Widersténde wurden aus
dem spezifischen Widerstand von Aluminium berechnet (s. Abschnitt 3.4.2).

e Die Kontaktstreifen an beiden Seiten bestehen aus 30 nm Chrom und 100 nm
Gold und haben eine Breite von 150 ym und ebenfalls eine Linge von 1 mm.
Im Vergleich mit den bei Meier verwendeten Kontaktpunkten (Groe 150 pum x
150 pm) bieten diese Streifen die Moglichkeit, Detektoren mehrfach zu bonden
und auf diese Weise die thermische Ankopplung zu variieren. Auch kann ein
abgerissener Bond-Draht ersetzt werden, was bei der alten Geometrie nicht
moglich war.
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Abbildung 3.3: Die Masken fiir die photolithographische Herstellung der Thermisto-
ren: a,.) Chrom- und Gold-Maske, b.) Aluminium-Maske (Diskussion s. Text)

e Die diinnen Aluminium-Streifen an der Seite einer jeden Struktur waren zur
Bestimmung der Detektortemperatur oder als Heizwiderstand vorgesehen. Sie
wurden im Rahmen der vorliegenden Arbeit nicht verwendet.

Auf einem Standard-Saphir-Wafer finden ca. 100 Strukturen Platz, auf einem
Saphir-Plittchen von 1 ¢cm? zwischen 6 und 8. Daher muf der Saphirkristall nach
der Photolithographie in einzelne Chips von ca. 2.5 x 3 mm? Grofle zersigt wer-
den. Meier hat dazu die Wafer nochmals mit Fotolack beschichten lassen, um die
Strukturen vor dem Sdgestaub zu schiitzen, und von der beschichteten Seite aus das
Substrat ca. 100 um tief angeségt. Bei der Herstellung der neuen Strukturen fiir diese
Arbeit mufite ein anderer Fotolack ("Hoechst AZ 6618 DG”) verwendet werden, da
der von Meier verwendete Lack mit der Bezeichnung "Hoechst AZ 4170” nicht mehr
produziert wird. Dieser Fotolack haftete auf dem Saphirsubstrat nicht so gut wie der
von Meier verwendete. Die schiitzende Lackschicht platzte beim Sdgen ab. Deshalb
wurden die beschichteten Wafer mit einer adhésiv klebenden Folie geschiitzt. Die
Wafer mit 330 ym Dicke konnten dann von der Riickseite her 100 ym tief angesiigt
werden; danach lielen sie sich leicht in einzelne Chips brechen. Die Substrate mit
100 pm Dicke brachen aber bereits wihrend des Sigevorgangs durch, obwohl sie nur
30 pm tief angesédgt wurden. Daher wurden diese Substrate mit dem oben erwéhnten
Wachs OCON 195 auf einen Silizium-Wafer aufgeklebt und dann von der beschich-
teten Fliache her angesigt. Trotzdem zerbrachen aufgrund der hohen Briichigkeit
dieser Substrate viele der Detektoren wiahrend des Lithographie-Prozesses und des
Sagevorgangs.
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Abbildung 3.4: Geometrie der Aluminium-Thermistoren, die photolithographisch
auf die Saphir-Wafer aufgebracht wurden, mit drei alternativen Geometrien: 14 x
35 pm, 49 x 10 pm, 101 x 5 pm (siehe Text).
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3.4.2 Qualitit der erzeugten Aluminium-Strukturen

Aus den Voruntersuchungen, die Meier in [76] durchgefiihrt hat, sowie aus den in Ab-
schnitt 2.4.3 dargelegten Uberlegungen zur Supraleitung in diinnen Schichten geht
hervor, dafl sowohl die Schichtdicke als auch die Homogenitét der Schicht entschei-
denden Einflu} auf die Sprungtemperatur haben. Zusammenfassend kann gesagt
werden: Je diinner und homogener die Schicht, desto héher ist die Sprungtemperatur
T¢. Ist die Schicht zu diinn oder sehr inhomogen, kann sich keine Supraleitung aus-
bilden. Auch die Breite des Ubergangs und damit das erreichbare 6R /6T werden von
der Homogenitat und der Schichtdicke beeinflufit: Dickere bzw. homogenere Schich-
ten haben schmilere Ubergiinge. Bei einer vorgebenen Schichtdicke ist daher eine
hohe Ubergangstemperatur ein Hinweis auf eine gute Homogenitét der aufgewachse-
nen Schicht. Um eine hohe Ausbeute an Detektoren mit hoher Ubergangstemperatur
und grolem 6R /T zu erhalten, ist es notwendig, bei vorgegebener Schichtdicke eine
moglichst gute Homogenitit der Aluminium-Schicht zu erreichen.

Ein Merkmal, das Aufschluf} iiber die Schichtdicke bzw. die Homogenitét einer
diinnen Metall-Schicht liefern kann, ist der spezifische Widerstand. Nach [40] gilt
fiir den Widerstand diinner Schichten unter der Annahme, dafl die Schicht homogen
zusammenhingt, d.h. daf es keine Inselbildung gibt:

P _ 1—3(1—exp(—6))+%<1—6—2)/ﬂmwd$

P 86 4 12 x
5 B—p? _d
— <§ + T ) . exp(—ﬂ) , B= % (3.13)

B ist dabei das Verhiltnis der Schichtdicke d zur freien Weglinge der Elektronen im
Metall 1.
Aus den Widerstdnden und Geometrien der Aluminium-Streifen kann man den
spezifischen Widerstand p der Schicht berechnen geméfl
A
=R-— 14
p 7 (3.14)
Hierbei muf beriicksichtigt werden, da Aluminium an Luft umgehend eine Oxid-
schicht bildet, die eine Dicke von ca. 2 nm hat [39]. In Aluminium ist 1y = 14 nm [30];
bei einer Schichtdicke von 8 nm ist daher 8 = 0.57. Das Integral kann numerisch
berechnet werden. Man erhilt fiir den spezifischen Widerstand:

%"’ — 0.570 (3.15)

bzw. mit dem Literaturwert fiir den spezifischen Widerstand von Aluminium (s. Ta-
belle 3.1):

Q mm?

p(8 nm) = 0.051 (3.16)

Um den spezifischen Widerstand der Strukturen experimentell zu bestimmen,
wurde durch Aufsetzen von zwei feinen Kupfer-Nadeln auf die Kontaktstreifen der
Widerstand R mit einem Multimeter gemessen und aus Gleichung (3.14) unter
Beriicksichtigung der Geometrie des Aluminium-Streifens der spezifische Widerstand
bestimmt. Es wurde bereits diskutiert, dafl die Absorber mit 330 ym Dicke eine an-
dere Kristall-Orientierung hatten als die mit 100 gm Dicke (s. Abschnitt 3.2.1). Es
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zeigte sich, dafl der spezifische Widerstand der aufgedampften Aluminium-Schicht
bei den beiden Kristallorientierungen unterschiedlich war:

Strukturen auf Absorbern mit 330 ym Dicke:
Die Untersuchungen wurden an den Detektoren der Charge 2 durchgefiihrt.
Fiir jeden Typ wurde an etwa 25 Strukturen auf zwei verschiedenen Wafern
der Widerstand R gemessen. Es ergaben sich folgende gemittelte Werte:
e TypI: R = (4.1 £0.6) k2
e Typ II: R = (46.7 £ 0.9) kQ
e Typ III: R = (206 + 5) k2

Mit einer effektiven Dicke der Aluminiumschicht von 8 nm ergibt sich daraus
fiir den spezifischen Widerstand:

Q mm?

p = (0.076 £ 0.001)
Fiir die Detektoren aus Charge 1 ergibt sich unter Beriicksichtigung der von
Meier in [19] angegebenen Werte fiir R ein Wert von

0 2
p=(0.08%0.01) "

m

Einige der von Meier untersuchten Strukturen, u.a. der Detektor Al12, stamm-
ten von einem Wafer, der bei der Photolithographie iiberbelichtet worden war;
die Breite der Streifen war somit geringer als 10 ym bzw. 5 ym. Daher ist der
Fehler in der Bestimmung des spezifischen Widerstands gréfier. Im Rahmen
des Fehlers stimmt der Wert jedoch gut mit dem fiir Charge 2 bestimmten
Wert {iberein.

Mittelt man beide Werte, erhélt man einen Wert von

Q 2
p = (0.076 + 0.001) ="

Dieser Wert ist hoher als der nach der Theorie berechnete. Setzt man den
experimentell ermittelten Wert von p in Gleichung (3.13) ein, ergibt sich eine
Schichtdicke des Aluminiumfilms von d = 3.02(7) nm. Meier hat in [76] Alu-
miniumfilme unterschiedlicher Schichtdicken untersucht und festgestellt, daf
bei einer Schichtdicke von 3 nm die Ubergiinge bereits sehr breit und stu-
fenformig sind. Da mit dieser Produktionscharge jedoch Detektoren mit linea-
ren Ubergingen produziert werden konnten (s. Kap. 4.2), ist die Annahme, daf
die Schichtdicke falsch bestimmt wurde, nicht haltbar. Eine andere Erklarung
fiir die Differenz kann darin begriindet liegen, dafl die Annahme einer homo-
genen Schicht nicht gerechtfertigt ist und Gleichung (3.13) daher ein falsches
Ergebnis fiir den theoretischen spezifischen Widerstand liefert. In Abschnitt
2.4.3 wurde diskutiert, da} bei diinnen Schichten die Bildung von Inseln auf-
treten kann. Je geringer die Verbindung zwischen den Inseln ausgeprigt ist,
desto hoher wird auch der spezifische Widerstand. Der héhere experimentell
ermittelte Wert kann daher auch als eine geringere Inseldichte, d.h. geringere
Homogenitédt der Schicht, interpretiert werden.
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Strukturen auf Absorbern mit 100 ym Dicke:

Da insgesamt weniger Strukturen zur Verfiigung standen (s.o.), wurde fiir jeden
Typ an 10 Strukturen auf nur einem Wafer der Charge 4 der Widerstand
gemessen. Folgende Werte ergaben sich:

e Typ I: R = (5.4 + 0.6) k2

e Typ II: R = (65 £ 5) k2

e Typ III: R = (296 &+ 16) k2

Daraus ergibt sich fiir den spezifischen Widerstand:

Q 2
p = (0.108 = 0.008) ="

m

Im Vergleich mit den 300 ym-Substraten ist der spezifische Widerstand somit
um 27% erhoht. Unter dem Elektronenmikroskop konnte beobachtet werden,
daf die Aluminium-Inseln auf den 100 gm-Substraten kleiner waren und weiter
auseinander lagen als auf den 300 pm-Substraten. Obwohl die Oberfliche der
100 pm-Substrate selbst sehr viel glatter war als die der 300 pm-Substrate, war
die Aluminium-Schicht demnach weniger zusammenhéngend. Dies bestétigt
die Hypothese, dafl die Erh6hung des spezifischen Widerstands gegeniiber dem
theoretisch erwarteten Wert auf Inselbildung und damit schlechte Homogenitét
der Aluminium-Schicht zuriickzufiihren ist.

Insgesamt war die Qualitdt der auf die 100 pm dicken Saphir-Wafer aufge-
dampften Aluminium-Schicht schlechter als die Qualitit der auf die 330 pum
dicken Wafer aufgedampften Aluminium-Schicht. Daher wurde fiir Charge 4
kein Ubergang in den supraleitenden Zustand beobachtet. Moglicherweise liegt
dies in einem unterschiedlichen Aufwachsen der Schicht begriindet, bedingt
durch die unterschiedliche Kristallorientierung der Oberfliche (c-plane fiir 100
pm Dicke, r-plane fiir 330 pm Dicke, s. Abschnitt 3.2.1). Auch die Ober-
flichenrauhigkeit kann Einflu} auf die Qualitéit der Aluminium-Schicht haben,
denn eine glattere Oberfliche ist gleichbedeutend mit einer geringeren Anzahl
an Kondensationskeimen zur Anlagerung von Aluminium-Atomen. Der Einflufl
der Qualitit der Aluminium-Schicht auf Ubergangstemperatur und Breite §T
des Ubergangs sowie auf die Energieaufldsung wird in den Kapiteln 4.2.2 und
4.3.4 diskutiert.

3.4.3 Elektrische Kontaktierung und Ankopplung an das

Kiéiltebad

Sowohl die elektrische Kontaktierung als auch die Ankopplung an das Kiltebad
erfolgte iiber Golddréhte mit einem Durchmesser von 25 pym und einer Linge von
1 — 2 mm, die auf die Kontaktstreifen der Detektoren mit einem Ultraschallbonder
gebondet wurden (s. Abbildung 3.5). Meier hat ihre Wirmeleitfahigkeit aus dem

Wiedemann-Franz-Gesetz bestimmt [19]:

W

cm K

A = [(0.54 £ 0.01) - T] (3.17)
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Zweiter Bond:

Anpressen und

Abschmelzen
Erster Bond: des Golddrahtes

Anpressen und
Aufschmelzen des
Gold-Tropfchens

Bondspitze mit
Kappillare

Gold-
Kontaktpad

Detektor mit Gold- Detektorhalter
Kontaktfliache

Abbildung 3.5: Prinzip des Ultraschall-Bondens: An der Spitze der Kapillare wird
aus dem Golddraht ein kleines Goldtropfchen geschmolzen. Dieses wird auf die Kon-
taktfliche auf dem Detektor aufgebracht, unter Ultraschall angepresst und fest mit
der Goldoberfliche verbunden. Danach wird die Spitze zum Gold-Kontaktpad auf
dem Detektorhalter gefiihrt. Dort wird der Draht mit dem zweiten Bond angepresst,
festgeschmolzen und dann abgetrennt.

Fiir die spezifische Wirmekapazitit ¢ gibt er einen Wert an von

78
cm3 K

Die Golddréhte wurden entweder auf Goldkontaktpads auf dem Detektorhalter ge-
bondet (s. Abb. 3.5) oder mit Silberleitlack aufgeklebt.

Beim Bonden geht man davon aus, dafl Draht und Oberfliche des Kontaktpads
miteinander verschmelzen und dann thermisch eine Einheit bilden. Fiir Silberleit-
lack wird vom Hersteller eine elektrische Leitfahigkeit bei Raumtemperatur von o =
(33 £ 11 Q') angegeben. Wendet man das Wiedemann-Franz-Gesetz an, so erhélt
man fiir die spezifische Warmeleitfihigkeit Azs = [(8£3) x 1077 T] W/K. Dies kann
allerdings nur als Abschitzung verstanden werden, da das Verhalten bei tiefen Tem-
peraturen vom Wiedemann-Franz-Gesetz abweichen kann (vergleiche das Verhalten
des Klebers H20E).

c=427-T>*+728-T

(3.18)

Abbildung 3.6 zeigt den schematischen Aufbau eines Aluminium-Thermistors
auf dem Saphir-Absorber und darunter ein Bild der gebondeten Struktur und ei-
nes Detektors. Der Kupferhalter wurde bereits in Abschnitt 3.3.3 bei Diskussion
des Detektors SGe2 beschrieben; er ist identisch fiir Germanium- und Aluminium-
Thermistoren. Der Aluminium-Thermistor hingt frei an den beiden Gold-Dréhten;
auch hier gibt es keine weitere Ankopplung an das Kiltebad. Der Aluminium-
Thermistor befindet sich auf der Oberseite des Detektors, d.h. in Strahlrichtung
vorn. Er ist jedoch geniigend diinn, sodafl selbst die langsamsten Ionen ihn durch-
dringen und erst im Saphir gestoppt werden (s. Kap. 5).
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Abbildung 3.6: Schematischer Aufbau eines Aluminium-Thermistors mit Saphir-
Absorber auf dem Kupferhalter, darunter eine Fotografie der Aluminium-Struktur
(links) und des gesamten Detektors (rechts)

3.4.4 Ubersicht iiber die Detektoren mit Aluminium-
thermistoren

In Tabelle 3.2 sind alle Detektoren mit einem Aluminiumthermistor zusammenge-
stellt, die in dieser Arbeit untersucht wurden.

Zur Unterscheidung der Detektoren, die Meier hergestellt hat, sind die im Rah-
men dieser Arbeit neu hergestellten Detektoren mit dem Namen SAl und einer
laufenden Nummer versehen. Zur Berechnung der thermischen Ankopplung k wur-
den nur die Golddréhte herangezogen; der Einflul des Leitsilbers wird in Kap. 4.2.2
beim Vergleich mit den experimentell bestimmten Werten fiir k diskutiert. Aus Glei-
chung (3.18) ergibt sich fiir den maximalen Beitrag der Warmekapazitit der Gold-
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drihte C = 0.2 nJ/K. Der Beitrag der Aluminiumschicht zur Wéarmekapazitét ist
mit 1 x10~* nJ/K vernachlissigbar.

Name Charge/ Absorberfliche C Thermistor Rggox k
Typ [nd/K] KO [W/K]
Al12 1/11 2.4(1) x 2.2(1) mm? 1.9(6) 51 x 10 um  87(1) 33(4)
SAll /0 2.9(2) x 3.0(3) mm? 3.1(9) 101 x5 um 202(2) 58(13)
SAI3 /I 2.5(2) x 2.7(2) mm?  2.5(7) 101 x5 um 206(2) 58(13)
SAl5 1/I1 2.2(2) x 2.7(2) mm?  2.2(7) 51x10 pm 50(1)  58(13)
SAl6 2/1  24(2)x3.0(2) mm? 2.7(8) 14x35pum 4.2(1)  27(6)
SAI7  2/I1  22(2)x 3.4(2) mm? 2.8(8) 49x 10 um 48(1)  27(6)
SAI8  2/II  22(2)x3.2(2) mm? 2.3(7) 101x 5 um 206(2) 21(5)
SAI9 2/11  2.1(2) x 3.1(2) mm? 2.4(7) 49x 10 yum 46(1)  33(7)
SAI20  3/1  28(2)x22(2)mm? 0.7(2) 14x35um 32(1) 25(6)
SAI21  3/IT  2.2(2) x 3.2(2) mm? 0.8(2) 101x5um 135(1)  25(6)

Tabelle 3.2: Zusammenstellung der in dieser Arbeit untersuchten Detektoren mit
Aluminium-Thermistor. Die Abmessungen der Absorberfliche wurden mit einer
Schieblehre gemessen. Aus diesen Daten und der Herstellerangabe der Dicke wurde
dann mit dem Wert fiir c aus Kap. 3.2.2 die Warmekapazitit C berechnet; im Fehler
von C wurde die Unsicherheit fiir die Dicke mit beriicksichtigt, die nach Angaben
des Herstellers + 30 um betrigt. R3pox bezeichnet den Widerstand bei Raumtem-
peratur. Die Linge 1 der Golddréhte zur Bestimmung der thermischen Ankopplung
wurde ebenfalls mit einer Schieblehre gemessen und damit die thermische Ankopp-
lung k aus k = A- A/l bestimmt.

Aus Charge 4 konnten aus den in Kap. 3.4.2 diskutierten Griinden keine Detek-
toren hergestellt werden, deren Ubergangstemperatur in dem mit dem Kryostaten
erreichbaren Bereich lag; daher wurden keine Detektoren dieser Charge charakte-
risiert. Die Detektoren SA120 und SAI21 wurden bei der Photolithographie etwas
weniger lang belichtet, daher sind die Streifen geringfiigig breiter als 35 ym bzw.
5 pm und die Widerstéinde geringer. Diese beiden Detektoren waren die einzigen
Detektoren mit einem Absorber von 100 pm Dicke, die Uberginge im zuginglichen
Temperatur-Bereich des Kryostaten hatten.

Meier hat in [19] fiir Al12 einen Wert von Rspox = 84 k) angegeben. Die
Erh6hung um 3 k€2 ist wahrscheinlich darauf zuriickzufiihren, daf§ die Oxidation
der Schicht im Lauf der Zeit langsam voranschreitet [39].

In Kap. 3.3.3 wurde bei der Diskussion des Germanium-Detektors bereits erklért,
daB eine Abschétzung der Thermalisierungszeit fiir die Saphirkristalle schwierig ist,
da die Warmeleitfahigkeit aufgrund der Geometrie sehr anisotrop ist. In Kap. 4.3.2
wird die Thermalisierungszeit anhand experimenteller Daten fiir die Anstiegszeit
diskutiert. Nimmt man fiir die 330 ym dicken Absorber den Wert von Meier aus [19]
von Ty, = 2.5 us als obere Grenze an, kann man fiir die 100 ym dicken Absorber
einen Wert von 73, = 8 us abschitzen.



Kapitel 4

Charakterisierung der Detektoren

4.1 Experimenteller Aufbau

4.1.1 Der *He-Fensterkryostat

Fiir alle in der vorliegenden Arbeit beschriebenen Messungen wurde ein gepumpter
‘He-Badkryostat benutzt, der eine minimale Basistemperatur von Tgr = 1.2 K
erreichen kann. Der Kryostat ist in [19] ausfiihrlich beschrieben worden; daher sollen
hier lediglich die wesentlichen Daten kurz zusammengefafit werden. Abbildung 4.1
zeigt den prinzipiellen Aufbau.

Der Heliumtank wird von mehreren Schichten Superisolationsfolie und dem Stick-

Flissiger

Stickstoff ]]ﬁ *He-Pumpe

Flussiges Helium

*He-Kryostat

Blenden Kuhlfinger M

Detektoren

C

0 50cm

Abbildung 4.1: Schematische Darstellung des *He-Fensterkryostaten. Der Innenauf-
bau mit den Detektoren ist links vergrofiert gezeichnet [19].

62



4.1. EXPERIMENTELLER AUFBAU 63

stofftank gegen Wirmestrahlung abgeschirmt. An seinem Boden befindet sich ein
Indium-gedichteter Kupferflansch, auf den der Kiihlfinger mit den Detektoren mon-
tiert ist. Umgeben wird der Kiihlfinger von zwei Strahlungsschilden jeweils auf
Helium- und auf Stickstofftemperatur. Die Detektoren sind im Isoliervakuum des
Kryostaten montiert; im warmen Zustand wird ein Vakuum von p < 2 x 1075
mbar erreicht, im Helium-kalten Zustand ist der Druck p ~ 1 x 107® mbar. Der
Kryostat kann direkt an das Vakuum-System der Strahlfiihrung des Beschleuni-
gers angeschlossen werden; es sind keine Eintrittsfolien notwendig, die insbesondere
bei niedrigen Energien einen merklichen Energieverlust und Energiestraggling der
Ionen bewirken wiirden. Schlitz-Blenden verschiedener Gréfle dienen der Verringe-
rung der Wiarmestrahlung, die vom Strahlfiihrungssystem und méglicherweise ”hei-
en” Targets abgestrahlt wird. Es befinden sich jeweils zwei Blenden auf Stickstoff-
Temperatur im Abstand 125 mm und 80 mm und zwei Blenden auf Helium-
Temperatur im Abstand von 60 mm und 30 mm vor den Detektoren; sie sind auf der
den Detektoren abgewandten Seite vergoldet, auf der zugewandten Seite hingegen ge-
schwérzt, um mdoglichst wenig Wirmestrahlung zu reflektieren. Die Dimensionierung
der Blenden variierte je nach Anforderung an das Experiment (s. Kap. 5-7). Jeder
Detektor wird iiber ein Paar Phosphor-Bronze-Drihte in ” Twisted Pair”-Anordnung
mit Strom versorgt bzw. ausgelesen. Diese Dréhte zeichnen sich durch geringe ther-
mische Leitfihigkeit von k &~ 30 uW/K pro Drahtpaar aus; sie werden einmal am
Kiihlfinger selbst und ein zweites Mal am Kupferboden des Helium-Bades thermisch
abgefangen.

Eine Alpha-Quelle kann direkt vor den Detektoren oder seitlich daneben am
Kiihlfinger montiert werden. Sie ist moglichst gut an das Heliumbad angekoppelt
und stellt daher keine zusétzliche Warmequelle im Innenaufbau dar.

Der Kiihlfinger ist mit vier diinnwandigen VA-Stahl-Réhrchen auf den Kupfer-
flansch montiert, deren thermischer Leitwert nur ca. 6 pW/K betrigt. Die ther-
mische Ankopplung wird iiber drei miteinander verflochtene Kupferdrihte (Durch-
messer 0.4 mm, Linge ca. 10 cm, k ~ 760 pW /K) realisiert, der am Kiihlfinger an
einen massiven Kupferblock mit 1.3 kg Masse angekoppelt ist. Damit reagiert der
Kiihlfinger als thermischer Tiefpafl mit einer Zeitkonstanten von 40(2) s. Schnel-
le Temperaturfluktuationen des Heliumbades haben daher keinen Einflufl auf die
Kiihlfingertemperatur.

Die Stabilisierung der Kiihlfingertemperatur wurde bei Meier mit einem elektri-
schen Regelkreis, bestehend aus einer Vierpol-Messbriicke Linear Research LR400
und einem Temperaturregler Linear Research LR130, realisiert. Die Temperatur-
sensoren sind im Kupferblock und auf der Riickseite der Detektorhalterung mit
Apiezon Grease eingeklebt [19]. Die beiden Heizwiderstéinde haben jeweils 100 €.
Sie sind beide in den Kupferblock eingeklebt. Es stellte sich jedoch heraus [19],
dafl diese Regelung langfristige Temperaturdriften nicht ausgleichen kann, die von
Anderungen der Wirmestrahlung aus der Umgebung hervorgerufen werden. In den
fritheren Arbeiten wurde dieses Problem dadurch gel6st, dafl nur in kurzen Pe-
rioden gemessen und dann eine neue Anpassung des Arbeitspunkts durchgefiihrt
wurde; diese Methode ist aber fiir Messungen in der Beschleuniger-Massenspektro-
metrie nicht praktikabel (s. Kapitel 7). Es wurde daher ein alternatives Konzept
zur Temperatur-Regelung entwickelt: Nicht der Widerstand eines Temperatursen-
sors wird als Referenz benutzt, sondern der Widerstand des Detektors selbst. Dazu
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Abbildung 4.2: Die Stabilitdt der Detektorspannung U als Funktion der Zeit mit
a.) der alten und b.) der neuen Temperatur-Regelung im Vergleich. Mit der neuen
Temperatur-Regelung konnte die Temperatur iiber bis zu 50 Stunden auf AT < 1 uK
genau stabilisiert werden.

wird das vom Detektor ausgehende Spannungssignal noch vor dem Vorverstiarker
aufgeteilt und in zwei Vorverstirkern verstirkt. Der eine Vorverstirker wirkt dabei
als Gleichrichter. Die am Ausgang abgegriffene Gleichspannung Up liegt bei einigen
Volt und kann als Referenzspannung in den Regler LR130 eingespeist werden. Ab-
bildung 4.2 zeigt deutlich den Unterschied in der Qualitéit der Regelung mit dem
alten und dem neuen Regelungssystem. Die erreichte Temperaturstabilitit lag bei
AT < 1 pK iiber die maximale Standzeit von ca. 50 Stunden; hingegen konnte
mit dem alten System eine Temperaturstabilitit von AT < 5 uK iiber maximal 30
Minuten erreicht werden [19]. Bei erneutem Abkiihlen von 4.2 K, z.B. nach einer
Unterbrechung der Messung, um Helium nachzufiillen, konnte der Arbeitspunkt des
Detektors auf 0.1 mV genau reproduziert werden.
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4.1.2 Die Meflelektronik und Datenaufnahme

Die elektronische Verschaltung der Detektoren wurde bereits in Kapitel 2.2.3 disku-
tiert. Zur Aufnahme von R(T)- und U(I)-Kennlinien wurden Strom und Spannung
des Detektors mit einem 6'/-stelligen Mefigeriit der Marke Keithley DMM196 aus-
gelesen. Im Datenblatt sind folgende Meflungenauigkeiten angegeben:

e Spannungsmessung: Mefibereich U < 300 mV: AU < (0.01% U + 2 uV),
Mefbereich U < 3 V: AU < (0.01% U + 20 uV)

e Strommessung: Mefibereich I < 300 pA: AI < (0.1% I + 20 nA)

Zur Aufnahme von Pulshéhenspektren von Alpha-Teilchen oder schweren Ionen
wurde das Detektorsignal in einen spannungsempfindlichen Vorverstirker der Marke
HMS ITHACO 1201 eingespeist. Dieser Vorverstirker hat einen Verstirkungsbereich
von 1-10000fach und zwei Frequenzfilter. Die untere Grenzfrequenz kann von 0.03 Hz
bis 3000 Hz, die obere Grenzfrequenz von 3 Hz bis 400 kHz variiert werden. Bei der
Frequenz von 1 kHz (entspricht 7 ~ 200 us) betrégt die effektive Rauschspannung
U,eff =7 nV/vHz und der effektive Rauschstrom I, .s; = 7 x 10715 A/v/Hz [54].
Auflerdem kann die untere Grenzfrequenz "DC” gewé&hlt werden, dann verstiarkt der
Vorverstérker nur den Gleichstrom-Anteil des Signals. Diese Funktion wurde fiir die
Temperaturregelung verwendet (s.0.). Die Verschaltung der gesamten Datenaufnah-
me ist in Abbildung 4.3 zu sehen.

Dual Gate Daten-
Generator aufnahme:
Constant
Fraction .
INVERT Discriminator: TTL -~ NIM > 1. errlzﬂe_u gt De!dy fiir .CAMAC
rigger Signal @ Trigger Modul
Trigger-Level 2. erzeugt Gate fir CAMAC
ADC Controler
Vorverstirker N
Ithaco 1:
MeB-Signal
PROMPT|GATE
_ HauPtverstarker ‘ ADC KANAL-
Detektor Rp > (Beschreibung Silena 7420/S NUMMER
s. Text)
ODER
Vorverstirker L | FADC/MIO-Karte ’—» Datenaufnahme:
Ithaco 2: Labview
Temperatur-
Regelung

Temperatur-Regelung:
Linear Research LR130

Abbildung 4.3: Die Verschaltung der Datenaufnahme zur Aufnahme von Alpha- und
Schwerionenspektren (Diskussion s. Text)
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Das Signal des Vorverstirkers wird entweder an einen pulsformenden Haupt-
verstirker (Shaping Amplifier) und von dort an den ADC weitergegeben, oder an
einen Flash ADC. Dieser digitalisiert das gesamte Signal; es kann dann offline ana-
lysiert und gefiltert werden (s. Kapitel 4.1.3).

Ein Shaping Amplifier integriert das Vorverstéirkersignal bis zu einer Grenzfre-
quenz vy, = [27 T4] 7, die von der Shaping Zeit 7, bestimmt wird. Shaping Zeiten
fiir handelsiibliche Verstirker liegen im Bereich zwischen 2 und 12 us; es war daher
notwendig, die Shaping Zeiten an die langen Zeitkonstanten unserer Detektoren von
200 ps bis 900 us anzupassen. Es wurden zwei Hauptverstirker benutzt:

Emetron 1002:
Dieser Hauptverstiarker wurde von Meier bei GSI umgebaut und charakteri-
siert. Die Zeitkonstante betrug 75, = 200 us, die Verstirkung kann von 3fach
bis 100fach gewihlt werden. Die Bandbreite gibt Meier [19] mit ca. 200 Hz -
3.6 kHz an. Das Eingangsrauschen wird mit AU < 5 yV angegeben.

Silena Spectroscopy Amplifier 7614:

Die Firma Silena ! hat zwei ihrer Standard-Hauptverstirker fiir unsere Zwecke
umgebaut; die Shaping Zeit kann mit einem zusdtzlichen Drehschalter aus-
gewdhlt werden. Folgende Zeiten stehen zur Verfiigung: 25, 50, 75, 100, 125
und 150 ps. Die Verstirkung kann von 5- bis 2000-fach gewihlt werden;
der Verstirker verfiigt auerdem iiber einen regelbaren Widerstand, mit dem
Unter- oder Uberschwinger des Signals korrigiert werden konnen ("pole zero
cancellation”). Das Eingangsrauschen bei einer Verstirkung grofier 100 wird
mit AU < 3.5 4V angegeben [78].

Die Signale des Hauptverstirkers wurden mit einem ADC Silena 7420S ausgele-
sen. Dieser ADC wurde dafiir im ”peak detection mode” betrieben: Innerhalb eines
vom " Prompt Gate” vorgegebenen Fensters sucht er das Maximum des eingespeisten
Spannungssignals und ordnet diesem Maximum eine Kanalnummer zu. Das Prompt
Gate wird von einem Dual Gate Generator erzeugt, der seinen Trigger vom Constant
Fraction Discriminator (CFD) aus dem gesplitteten Vorverstéirkersignal erhélt. Der
ADC wird von einem GSI CAMAC Controller mit Hilfe der Software ”LynxOS”
ausgelesen. Zusétzlich wurden mit dem CERN-Programm "PAW++ (Physics Ana-
lysing Workstation [79])” oder mit dem bei GSI entwickelten Programm ”Go4” die
Daten wihrend der laufenden Messung iiberwacht und ausgewertet.

4.1.3 Digitalisierung des Vorverstirkersignals durch einen
Flash ADC und digitales Filtern

Alternativ zur Verwendung eines Hauptverstirkers wurde das Vorverstirkersignal
auch mit einem sogenannten Flash ADC digitalisiert (s. Abb. 4.3). In der vor-
liegenden Arbeit wurde zum ersten Mal die Methode des ”digitalen Filterns” in
der Schwerionen-Detektion mit Tieftemperatur-Detektoren eingesetzt: Die digitali-
sierten Signale werden gefiltert, um die Rauschbeitrige zu verringern und so die
Auflésung weiter zu verbessern. Man kann vereinfacht davon ausgehen, daf sich die
Energieauflosung des Detektors zusammensetzt aus einem Anteil des Baseline Noise

!Gilena International S.p.A., Via Firenze no. 3, 20063 Cernusco s/Naviglio (MI), Ttaly
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AEgrx (s. Kap. 2.6) und einem Anteil, der die intrinsische Auflésung des Detektors
beeinhaltet. Wenn man annimmt, dafl der Beitrag des Baseline Noise durch den
Prozess des Filterns wesentlich reduziert oder vollstindig entfernt wird, erhélt man
nach dem Prozefl des Filterns die intrinsische Auflésung des Detektors. Im Prinzip
kann auf diese Weise die intrinsische Auflésung eines Detektors bestimmt werden.
Allerdings entfernen reale Filter-Algorithmen das Rauschen niemals vollstindig, da
eine Integration iiber den gesamten Frequenzbereich aufgrund der endlichen Anzahl
von Datenpunkten technisch nicht realisierbar ist. Wird durch den Einsatz des di-
gitalen Filterns allerdings keine Verbesserung der Energieauflésung erreicht, kann
man davon ausgehen, daf} intrinsische Vorginge und nicht das Baseline Noise die
Auflésung limitieren.

Zur Digitalisierung der Signale wurde die PC-Karte "PCI-MIO-16E-1” der Fir-
ma National Instruments? benutzt. Die Karte hat acht Kanile, die unabhiingig und
parallel ausgelesen werden konnen. Fiir die hier diskutierten Experimente wurde al-
lerdings nur ein Kanal benutzt. Die maximale Digitalisierungsfrequenz von 1.25 MHz
ermoglicht bei den fiir die Detektoren typischen Signalléingen von maximal 1000 us,
ein Signal mit 40960 Punkten zu digitalisieren. Um das SNR schon wéhrend der
Signalaufzeichnung zu verbessern, wurden jeweils 10 nebeneinanderliegende Punkte
eines jeden Signals gemittelt. Das aufgezeichnete Detektorsignal bestand somit aus
4096 Punkten. Die maximale Eingangsspannung der Karte betridgt 10 V. Das Ein-
gangsrauschen wird mit AU < 5 pV pro Kanal angegeben, der Cross talk zwischen
Kanilen mit -80 dB.

Der von uns verwendete Filter-Algorithmus basiert auf einem Algorithmus, der
von Szymkowiak et al. entwickelt [80] und von McCammon et al. weiterentwickelt
[11] wurde. Er ist unter dem Begriff ” Optimum Filtering” in die Literatur eingegan-
gen. Basierend auf diesem Algorithmus entwickelte A. Kiseleva [81] einen Filteralgo-
rithmus, der optimal an unsere Detektorsignale und Datenaufnahme angepaft ist,
und implementierte ihn in die Programmiersprache "IDL”.

Beim Optimum Filtering geht man davon aus, dafl alle Signale denselben zeitli-
chen Verlauf Sy(t) haben und sich nur in ihrer Amplitude A unterscheiden. Da bei
den hier diskutierten Detektoren Anstiegs- und Abklingzeiten von thermischen und
elektrischen Groflen bestimmt werden, ist diese Voraussetzung erfiillt. Dann kann
ein Signal S(t) dargestellt werden als

S(t) = H x So(t) (4.1)

Das reell gemessene Signal D(t) wird jedoch von Rauschen iiberlagert, das hier
mit N(t) bezeichnet werden soll:

D(t) = S(t) + N(t) = A x So(t) (4.2)

Ziel des Filterns ist es, die rauschfreie Amplitude H aus der gemessenen Ampli-
tude A zu rekonstruieren. Dies ist leichter im Frequenzbild, daher werden zun#chst
alle Terme fouriertransformiert und dann die Differenz zwischen idealer und realer
Amplitude minimiert:

X2 = Z [D(f) _NFQI(;:) SO(f)]2 = min (4.3)

2National Instruments Germany GmbH, Konrad-Celtis-Str. 79, 81369 Miinchen
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Dies liefert nach Riicktransformation die optimale Amplitude H:

H=) D(t)x F(t), F(t)=F" {%} (4.4)

Der optimale Filter F(t) wird dabei erzeugt aus der Signalform Sy(t) und dem
Rauschspektrum N(t).

Zur Erzeugung des optimalen Filters mufl daher neben der Signalform auch ein
Rauschspektrum aufgenommen werden. Die Datenaufnahme mit der MIO-Karte
ist so programmiert, dafl sie nach jeweils 4 Signalen ein Rauschsignal aufnimmt.
Aus diesen Rauschsignalen wird dann ein gemitteltes Rauschspektrum erstellt. Das
Filtern der Signale erfolgt in mehreren Schritten (s. Abb. 4.4):

1. Bestimmung der Signalanstiegszeit durch einen linearen Fit und Darstellung
der Amplitude in Abhéngigkeit von der Signalanstiegszeit.
Pile up-Signale sowie Signale mit zu hohem Rauschniveau haben eine stark
abweichende Anstiegszeit.

2. Auswahl einer Gruppe von Signalen aus dem ” Amplituden-Signalanstiegszeit-
Plot” zur Berechnung der mittleren Signalform Sy(t).
Diese Signale sollten ndherungsweise dieselbe Amplitude haben. Aus der Mit-
telung wird die Signalform Sy(t) berechnet.

3. Ein Plot der mittleren Rauschamplitude pro aufgenommenem Rauschsignal
ermoglicht es, die Rauschsignale zur Bestimmung des gemittelten Rauschspek-
trums N(t) auszuwihlen. Zu grofies Rauschen, etwa durch temporére externe
Storungen oder Temperaturschwankungen, wird damit aussortiert. Die mitt-
lere Rauschamplitude in Volt kann auch als Maf§ fiir das ” Baseline Noise” in
der Energieauflosung herangezogen werden. Bei der Umrechnung muf aller-
dings beriicksichtigt werden, dafl die Energieauflosung FWHM sich aus der
GauB-Funktion als die Hélfte der mittleren Rauschamplitude ergibt.

4. Berechnung des optimalen Filters F(t) aus der gemittelten Signalform Sy(t)
und dem gemittelten Rauschspektrum N(t).

5. Berechnung der optimalen Amplitude H fiir jedes Signal.
Am Ende erstellt das Programm ein ASCII-File, in dem fiir jedes digitalisierte
Signal die optimal gefilterte Amplitude H angegeben ist. Jedes Signal wird
zudem mit einer Nummer versehen, die angibt, ob es sich um ein ”gutes”
Signal handelt oder ob es aufgrund zu groflen Rauschens oder als Pile up
aussortiert wurde.
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Abbildung 4.4: Gezeigt sind hier Beispiele fiir die verschiedenen Schritte beim di-
gitalen Filtern fiir das Energiespektrum der Drei-Linien-Alpha-Quelle aus Tab. 4.2:
a.) das ungefilterte Spektrum, b.) Amplitude gegen Signal-Anstiegszeit, c.) Spek-
trum der mittleren Rauschamplitude, d.) generierter Filter im Frequenz-Spektrum,

e.) Amplitude gegen Signal-Anstiegszeit nach dem Filtervorgang, f.) das gefilterte

Spektrum. Das Baseline Noise fiir dieses Beispiel hat eine Amplitude von 0.227 V,
das entspricht einer Energieauflosung von 208 keV. Im gefilterten Spektrum betrigt

die erreichte Auflosung 140 keV.
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4.2 Widerstands-Temperatur-Charakteristiken
und Bestimmung der thermischen Ankopp-
lung

4.2.1 Der Detektor mit Germanium-Thermistor SGe2
Widerstands-Temperatur-Charakteristik

Fiir den kompensiert dotierten Germanium-Thermistor erwartet man nach (2.5)
eine Temperaturabhingigkeit von

d )1/2 (4.5)

0
R(T) = Ryexp (T
Fiir die Messung wurde die in Abbildung 2.5 dargestellte Verschaltung des Detek-
tors benutzt. Der Mefistrom betrug 500 nA, um eine Aufheizung des Detektors und
damit eine Verfilschung der R(T)-Kennlinie zu vermeiden. Die Temperatur wurde
mit einem Germanium-Widerstand GR-200-A-500 der Firma Lakeshore gemessen,
der sich im Kupferblock befindet. Meier hat fiir diesen Widerstand eine Eichmessung
durchgefiihrt [19]; die Genauigkeit der Temperaturmessung betréigt danach AT =
(0.01 T + 3 mK). Die Messung wurde mehrmals an aufeinander folgenden Tagen
und in zwei verschiedenen Mefireihen wiederholt. Abbildung 4.5 zeigt ein Beispiel
einer Meflkurve und einen Fit gemif8 Gleichung (4.5). Die Mefiwerte folgen exakt
dem vorhergesagten Verlauf. Aus der Mittelung der Fitergebnisse aller Melkurven
ergibt sich fiir die Parameter:

Ry=(69+1)Q, Ty =(106+2) K

V. Kienlin hat fiir einen Detektor aus demselben Material, aber mit anderer
Geometrie Ry = (85 + 14) Q, Ty = (138 £ 3) K gemessen [22]. Djotni hat weitere
Detektoren dieses Materials mit implantierten und nicht implantierten Kontakten
untersucht und gefunden, dafl 7 nicht von der Art der Kontaktierung abhéngt, son-
dern im wesentlichen von der Dotierung bestimmt wird [82]. Er findet fiir sieben
verschiedene Detektoren einen mittleren Wert von Ty = (119 + 16) K. Im Rahmen
des Fehlers stimmen sowohl der Wert von v. Kienlin als auch der in der vorliegenden
Arbeit ermittelte Wert mit diesem Mittelwert {iberein. Der in der vorliegenden Ar-
beit ermittelte Wert von Ry stimmt im Rahmen des Fehlers mit dem von v. Kienlin
ermittelten Wert iiberein, wihrend die Werte bei Djotni abhéngig von der Kontak-
tierung von 2000 k€2 bis 2 €) streuen und daher zum Vergleich nicht herangezogen
werden kdnnen.

Bestimmung der thermischen Ankopplung:

In Kapitel 2.2.1 wurde ausgefiihrt, daf} sich die thermische Ankopplung k aus
der abgefiihrten Leistung P,,; ergibt:

Ta
Prut = / k(T")dT’ (4.6)
TBad

In Kapitel 3.3.2 wurden die wesentlichen Beitrige zur thermischen Ankopplung
fiir den Detektor SGe2 diskutiert:
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Abbildung 4.5: Die Widerstands-Temperatur-Kennlinie des Detektors SGe2 aufge-
nommen zwischen 4.2 und 1.3 K. Der Fehler in der Temperaturmessung ist kleiner
als die SymbolgréBe, der Fehler in R ergibt sich aus der Unsicherheit in der Span-
nungsmessung mit dem Keithley DMM196. Die eingezeichnete Kurve stellt einen
Fit an die Daten dar (s. Text). Ta bezeichnet den Arbeitspunkt fiir den Nachweis
von Alpha-Teilchen (s. Abschnitt 4.3.4)

e die thermische Leitfihigkeit des Klebers H20E: k ~ T*

e die thermische Leitfdhigkeit des Kupfers: k ~ T’

Macht man fiir die thermische Ankopplung den Ansatz k = Broor T* + Beuw T,
ergibt sich die abgefiihrte Leistung:
5Cu

T+ 2272 4 P 4.7
5 —l-2 + I ()

BHQOE
Pout =

P, ist eine Integrationskonstante.

Mifit man die Leistung P,, in Abhingigkeit von der Detektortemperatur T,
kénnen die Parameter Sgoor und [¢, bestimmt werden. Die Kiihlfingertemperatur
"Tpag” wird dabei mit einem Aluminium-Ubergangsthermistor geregelt und kon-
stant gehalten. Im Fall der vorliegenden Messung betrug Tpg,q = 1.48 K. Gemes-
sen wurde die U(I)-Kennlinie des Detektors. Durch die Leistung Pge;, = U-I wird
der Detektor aufgeheizt. Aus dem Detektorwiderstand R kann mit den Werten Rq
und T, die Detektortemperatur T bestimmt werden. Hat sich der Detektor bei der
Temperatur T stabilisiert, ist Pge;, gerade die abgefiihrte Leistung P,,;. Aus der
U(I)-Kennlinie kann daher eine Pg,;,(T)-Kennlinie und aus dieser die thermische
Ankopplung bestimmt werden.

Abbildung 4.6 zeigt die U(I)-Kennlinie und darunter die Heizspannung als Funk-
tion der Temperatur. Aus dem Fit fiir Py,;,(T) ergeben sich die beiden Konstanten

Braor = (1.96 +0.03) x 1075, Bg, = (2.74+0.2) x 10°°
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Abbildung 4.6: a.) Die U(I)-Kennlinie und b.) die Heizleistung in Abhéngigkeit von
der Temperatur fiir den Detektor SGe2. Die rote Kurve beschreibt einen Fit an die
Daten nach Gleichung (4.7).

In Kapitel 3.3.3 wurden fiir die Konstanten folgende Werte berechnet:
Brwoe = 7.5 % 107°, By = 3.7 x 107°

Daf} die gemessenen Werte um mehr als eine Groflenordung geringer sind als die
berechneten, kann folgendermaflen interpretiert werden:

e thermische Leitfihigkeit der Kupferdrihte:
Die thermische Ankopplung der Kupferdrihte und somit des Detektors an die
Gold-Kontaktpads und damit an das Kéltebad (s. Abb. 3.2) nur iiber den
Loétzinn hergestellt. Es wurde in Kap. 3.3.3 ein Beitrag des Lotzinns zur ther-
mischen Ankopplung von k = 4 x1072 T W/K abgeschéitzt. Daher sollte der
Beitrag des Lotzinns die thermische Ankopplung nicht begrenzen. Da es sich
aber bei Lotzinn um eine Legierung handelt, kann die thermische Leitfihigkeit
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bei tiefen Temperaturen deutlich iiberschiitzt werden [73]. Wenn die elektro-
nische Wirmeleitfahigkeit im Vergleich mit der Leitfihigkeit des Gitters zu
gering wird, ist sogar ein Verhalten proportional zu 72 méglich.

e thermische Leitfihigkeit des Klebers H20E:
Fiir die thermische Leitfahigkeit des Klebers H20E ist entscheidend, ob er bla-
senfrei ist und wie lange er ausgehértet wurde. Auflerdem spielt die Dicke der
Klebeschicht ebenfalls eine Rolle. Der von Piat et al. [75] bestimmte Wert fiir
die Warmeleitfahigkeit ist daher moglicherweise fiir unseren Kleber nicht zu-
treffend, denn er wurde - im Gegensatz zu dem Kleber in der zitierten Messung
- nicht als diinne Schicht aufgetragen, sondern als Tropfen.

Der von v. Kienlin charakterisierte Detektor Ge7 war mit dem Tieftemperatur-
Lack GE7031 auf den Kupferhalter aufgeklebt, da der Germanium-Kristall zu grof3
war, um nur an den Bond-Dréhten aufgehéingt zu werden. Aus diesem Aufbau ergibt
sich bei T = 1.67 K eine thermische Ankopplung von 99(5) W /K. Das ist etwa
fiinfmal so hoch wie der Wert von 20.6(6) yW/K. Da die Messungen mit diesem
Detektor jedoch bei hoherer Temperatur durchgefiithrt wurden, ergibt sich im Ar-
beitspunkt eine thermische Ankopplung von 40 — 50 uW /K. Da der Detektor jedoch
eine deutlich groflere Wiarmekapazitit hatte (vgl. Kap. 3.3.3), ist die Abklingzeit
mit 301(11) us dennoch doppelt so lang wie fiir SGe2 (siehe Tabelle 4.3).

4.2.2 Detektoren mit Aluminium-Thermistoren

Widerstands-Temperatur-Charakteristik

Meier hat in [19] die Ubergangskurven einer Reihe von Detektoren aufgenom-
men und ihre Abhéngigkeit von Mefistrom und Kiihlfingertemperatur untersucht.
Als optimalen Mef3strom gibt er 500 nA an; dieser Wert ist in der vorliegenden Ar-
beit fiir alle Messungen benutzt worden. Die Ubergangskurven wurden aufgenom-
men, als die Detektoren auf dem Kiihlfinger montiert waren. Wie bei den Messun-
gen fiir SGe2 wurde die Kiihlfinger-Temperatur mit dem Germanium-Widerstand
GR-200-A-500 gemessen, die Genauigkeit der Temperaturmessung betrigt AT =
(0.01 T + 3 mK) [19]. Fiir drei Detektoren (Al12, SA120, SAI21) wurden zusétzlich
Ubergangskurven direkt im fliissigen Helium aufgenommen. Dazu wurden die Detek-
toren auf den Kiihlfinger eines Glaskryostaten montiert, der direkt in das Helium-
Bad getaucht wurde. Auch dabei wurde die Temperatur des Helium-Bades mit einem
Germanium-Sensor bestimmt. Der Vergleich zwischen den Messungen im Helium-
Bad und auf dem Kiihlfinger ergab, daf8 die Kiihlfingertemperatur T¢ xp (35 & 15)
mK unterhalb der Ubergangstemperatur T liegt. Die Detektoren werden durch
Wirmestrahlung aus der Umgebung zusétzlich aufgeheizt, daher ist eine geringere
Kiihlfinger-Temperatur erforderlich, um die Ubergangstemperatur zu erreichen.

Abbildung 4.7 zeigt die Ubergangskurven aller untersuchten Detektoren. Detek-
toren derselben Geometrie sind in einem Bild zusammengefafit. In Tabelle 4.1 sind
die Daten fiir den normalleitenden Widerstand Ry, die Ubergangstemperaturen T,
die Ubergangsbreiten 6T und die Werte fiir §R/0T zusammengestellt.

In der vorliegenden Arbeit wurde die Abhingigkeit der Ubergangstemperatur
von der Geometrie der Strukturen und damit vom Detektorwiderstand untersucht.
In den Arbeiten von Meier waren solche Untersuchungen nicht méglich. Die von
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Abbildung 4.7: Die R(T)-Kennlinien aller in der vorliegenden Arbeit verwendeten
Detektoren mit Aluminium-Thermistor. Detektoren mit derselben Geometrie der
Al-Struktur sind zusammengefafit. a.) Typ I: 14 x 35 ym, b.) Typ II: 49 x 10 um, c.)
Typ III: 101 x 5 pm. Um die Zuordnung einzelner Symbole zu einer Ubergangskurve
zu erleichtern, wurden zwischen den Mefipunkten Verbindungslinien eingezeichnet.
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Detektor Charge/Typ Ry [kQ] Teoxr [K] 0T [mK] & |M2

Al12%) 1/11 54 1.479(15)  9.8(5) 3.0(2)
Al12 1/11 54(1)  1.473(5)  T7.1(4) 3.8(2)
SAll 1/111 117(2)  1.461(5)  6.3(3) 9.3(5)
SAI3 1/111 118(2)  1.466(5)  6.6(3) 8.9(5)
SAl5 1/11 30(1)  1.483(5)  6.5(3) 2.3(1)
SAl6 2/1 3.1(1)  1.481(5) 12.2(6)  0.12(6)
SAl7 2/11 31(1)  1.480(5)  4.0(2) 3.9(2)
SAI8 2/I11 134(2)  1.424(5)  3.5(2)  19.1(9)
SAI9 2/11 30(1)  1.474(5)  3.6(2) 4.2(2)
SAI20 3/1 2.2(1)  1.439(5) 24(1)  0.04(2)
SAI21 3/11 88(2)  1.492(5)  14.8(7)  3.0(2)

*) Werte von Meier aus [19]. Der Wert fiir T¢, g wurde aus dem dort
angegebenen Wert fiir T berechnet.

Tabelle 4.1: Zusammenstellung der aus der R(T)-Charakteristik extrahierten Da-
ten fiir die Detektoren mit Aluminium-Thermistor. Der Fehler im normalleitenden
Widerstand Ry ergibt sich aus der Unsicherheit in der Spannungsmessung. Der
Fehler in der Ubergangstemperatur Tc kr ergibt sich aus der Unsicherheit der Sen-
soreichung [19]. Der Fehler in der Ubergangsbreite 6T wurde zu 5% abgeschiitzt, da
insbesondere am Anfang und am Ende des Ubergangs die Temperatur-Stabilisierung
schlechter und damit die Messung von R weniger genau war als im linearen Bereich.
Aus dem Fehler fiir Ry und §T ergibt sich der Fehler in der Steigung 6R/6T. Zur
Definition der verschiedenen Groflen siehe auch Kap. 2.1.2.

ihm verwendeten Strukturen waren alle vom Typ II, bis auf eine vom Typ III. Im
folgenden soll der Einflu} verschiedener Parameter wie Typ, Charge, Widerstand
etc. auf die Ubergangskurven diskutiert werden.

e Homogenitét der Ubergiinge:
Alle Ubergénge sind homogen, ohne Stufen oder Unstetigkeiten. Dies ist wich-
tig fiir ein lineares Verhalten beziiglich der Detektion der Teilchenenergie.

e Abhiingigkeit der Ubergangstemperatur vom Detektortyp, d.h. vom Wider-

stand des Detektors:
Der Detektor wird durch den Mef-Strom von 0.5 pA aufgeheizt, die Heizlei-
stung betriigt nach P = R-I%:

fiir TypI : P = 0.3 nW

fiir TypII : P = 4 nW

fiir Typ III: P = 15 nW
Abhéngig von der thermischen Ankopplung (s.u.) bedeutet dies eine Verschie-
bung der Sprungtemperatur um 0.05 — 0.1 mK fiir Typ I, um 0.2 - 0.5 mK
fir Typ II und um 1 — 2 mK fiir Typ III. Die Messung fiir T¢ xr ist nur
auf 5 mK genau, sodaf} eine Verschiebung der Sprungtemperatur aufgrund der
Joule’schen Erwérmung nicht direkt nachgewiesen werden kann. Man kann
aber sagen, daf} bis auf den Detektor SAI21 die Detektoren vom Typ III eher
niedrige Sprungtemperaturen haben.
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e Abhingigkeit der Ubergangsbreite 6T vom Detektortyp:

Um die Abhiingigkeit der Ubergangsbreite 0T vom Detektortyp zu diskutie-
ren, wurden aus den Werten fiir 6T mittlere Ubergangsbreiten fiir jeden Typ

ermittelt:
fir TypI : 0T = (18 £ 6) mK

fir Typ II: 0T = (5 £ 2) mK

fiir Typ III: 6T = (8 £5) mK
Fir die Detektoren vom Typ II und vom Typ III stimmen die
Ubergangsbreiten im Rahmen des Fehlers iiberein, die Ubergéinge der De-
tektoren vom Typ I haben dagegen eine deutlich grofiere Breite. Der Grund
dafiir wird in zukiinftigen Untersuchungen zu kldren sein, bei denen die
Ubergangskurven von Aluiminiumstreifen gleicher Linge und Schichtdicke,
aber unterschiedlicher Breiten aufgenommen und die Ubergangsbreiten ver-
glichen werden. Fiir die Strukturen mit diinneren Streifen, d.h. h6herem Wi-
derstand, ist die relative Unabhiingigkeit der Ubergangsbreite vom Widerstand
ein grofier Vorteil, denn mit schmalen Ubergingen kénnen fiir Detektoren mit
hohem Widerstand sehr hohe Werte fiir 6R/0T und damit hohe Sensitivitidten
erreicht werden, wie z.B. fiir den Detektor SAIS.

Abhiingigkeit der Ubergangsbreite von der Detektor-Charge:
Um eine Aussage iiber die Abhanglgkelt der Ubergangsbreite von der Detektor-
Charge zu machen, wurden die Ubergangsbreiten innerhalb einer Char-
ge gemittelt. Da die Detektoren vom Typ I deutlich grofiere Breiten ha-
ben, wurden sie bei der Mittelung nicht beriicksichtigt. Folgende gemittelte
Ubergangsbreiten ergeben sich:

Charge 1: 6T = (6.6 £ 0.3) mK

Charge 2: 6T = (3.7 £ 0.2) mK

Charge 3: §T = (14.8 £ 0.7) mK
Die Breite der Uberginge zeigt eine deutliche Abhéngigkeit von der Chargen-
nummer: Charge 2 hat die schmalsten Ubergiinge, die Ubergéinge von Charge
1 sind schon deutlich breiter, der Ubergang von Charge 3 ist fast viermal so
breit wie die von Charge 2. In Kap. 3.4.2 wurde der spezifische Widerstand der
Chargen diskutiert und im Hinblick auf die Qualitdt der Schicht interpretiert.
Danach ist Charge 2, die Schicht mit dem geringsten spezifischen Widerstand,
die Schicht mit der besten Homogenitdt. Die Aluminium-Schicht von Charge
3 hingegen ist weniger homogen, was auf das unterschiedliche Aufwachsen der
Schicht auf Wafern unterschiedlicher Kristallorientierung zuriickgefiihrt wur-
de. Die Abhiingigkeit der Ubergangsbreite 6T von der Charge bestitigt diese
Interpretation: Meier hat in [76] die Abhiingigkeit der Ubergangsbreite von
der Schichtdicke untersucht und gefunden, dafl dickere Schichten schmélere
Ubergiinge aufweisen als diinnere Schichten. Da die Schichtdicke bei allen De-
tektoren der drei Produktionschargen identisch ist, mufl die unterschiedliche
Breite der Ubergiinge als Anzeichen einer unterschiedlichen Homogenitit bzw.
Dichte der Inseln interpretiert werden.

Im Vergleich mit der Messung von Meier fiir Al12 in [19] fillt auf, daf
der Ubergang fiir diesen Detektor schmiler geworden ist. Die anderen drei
Detektoren dieser Charge liegen aber im selben Bereich. Moglicherweise ist
dies, wie der leicht erh6hte Widerstand bei Raumtemperatur, auf Oxidation
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zuriickzufiihren. Oxidation kann die Vernetzung der Aluminium-Inseln verbes-
sern, sodaf sie sich wie eine ”dickere” Schicht verhalten.

e Zusitzlich sollte angemerkt werden, dafl bei den meisten Detektoren der Char-
ge 3 und allen Detektoren der Charge 4 die Ubergangstemperaturen unterhalb
der mit dem verwendeten Kryostaten minimal erreichbaren Temperatur lagen.
Nur bei den Detektoren SAI20 und SAI21 lagen die Ubergangstemperaturen im
erwarteten Bereich von 1.4 — 1.5 K. In Kap. 2.4.3 wurde diskutiert, dafl die Ho-
mogenitét einer supraleitenden Schicht die Sprungtemperatur beeinflufit: Wird
die Dichte der einzelnen Aluminium-Inseln zu gering, wird die Sprungtempe-
ratur erniedrigt. Unter Umsténden kann die Supraleitung durch den geringen
Zusammenhalt der Aluminium-Schicht sogar vollig zerstort werden. Letztlich
sind die Griinde fiir das abweichende Verhalten der Strukturen auf den 100
pm dicken Substraten aber noch nicht geklidrt. Es bedarf weiterer Untersu-
chungen mit Substraten gleicher Dicke, aber unterschiedlicher Kristallorientie-
rung, um einen Einflufl der Kristallorientierung auf die Sprungtemperatur und
Ubergangsbreite eindeutig nachzuweisen.

Bestimmung der thermischen Ankopplung:

Die thermische Ankopplung wird wie bei dem Detektor SGe2 aus der Heizlei-
stung Pge;, bestimmt. Das Verhalten des Supraleiters unterscheidet sich allerdings
von dem des Germanium-Thermistors. Wird ein Supraleiter von einem Strom I
durchflossen, wird er im normalleitenden Zustand aufgeheizt gemif Py, = RIZ.
Dementsprechend verschiebt sich die Temperatur des Kiihlfingers T xr nach un-
ten. Heizt man den Supraleiter vom supraleitenden Zustand aus auf, so liegt die
Kiihlfingertemperatur fiir den Ubergang deutlich hoher, weil keine Joule’sche Wirme
dissipiert wird. Dieses Verhalten ist in Abbildung 4.8 schematisch dargestellt. Der
Punkt U bezeichnet dabei den Ubergang beim Aufheizen aus dem supraleiten-
den in den normalleitenden Zustand, der Punkt O den Ubergang beim Abkiihlen
vom normalleitenden in den supraleitenden Zustand. Meier hat das Verhalten der
Ubergangsthermometer bei unterschiedlichen Strémen untersucht und bei hohen
Stromen dieses Hysterese-Verhalten ebenfalls beobachtet [19].

Gemif Gleichung (2.20) gilt fiir den Detektor im Arbeitspunkt:

Rpo-IP+Py—k-(Tp — Tkr) =0 (4.8)

Die duflere Wiarmeeinstrahlung P ist schwer zu messen. Wenn man jedoch davon
ausgeht, dafl innerhalb der kurzen Zeit, in der der Detektor die Hysterese-Kurve
durchléuft, Py sich nicht dndert, kann man R, und Txr an den Punkten U und
O messen und aus der Differenz von Gleichung (4.8) an den Punkten O und U die
thermische Ankopplung k bestimmen. Die Detektortemperatur T erhélt man aus
der R(T)-Kurve bei kleinen Strémen, wo keine Hysterese zu beobachten ist. Die
thermische Ankopplung k berechnet sich dann zu

(B~ RY) -

k=
(TR — Te) — (TX — Tie)

(4.9)

Die Ergebnisse der Messungen sind zusammen mit den Wiarmekapazititen in
Tabelle 4.3 in Kapitel 4.3.1 aufgelistet. Sie werden nachfolgend diskutiert:
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R(T) [kQ]

Abbildung 4.8: Schematische Darstellung des Hysterese-Verhaltens eines Supralei-
ters

e Die Detektoren Al12, SAI1, SAI3 und SAI5 wurden sowohl auf der Detektor-
seite als auch auf die Gold-Kontaktpads gebondet. Man geht daher davon aus,
daf die thermische Ankopplung nur von der Linge und dem Durchmesser der
Golddréhte bestimmt wird. Die gemessenen Werte sind jedoch kleiner als der
fiir die Golddriihte berechnete von k4, = (30—60) uW /K (s. Tabelle 3.2). Dies
hat auch Meier schon beobachtet [19]. Offensichtlich ist der thermische Kon-
takt durch die Bond-Verbindung nicht so gut, dafl Golddraht und Kontaktpad
eine thermische Einheit bilden.

e Fiir den Detektor Al12 wurde ein Wert von k = 26(6) W /K bestimmt, das ist
fast doppelt so hoch wie der von Meier in [19] bestimmte Wert von k = 14(3)
uW /K. Der Wert von k = 26(6) pW /K wurde in zwei unabhéingigen Messun-
gen bestétigt, jedoch konnte keine Erkldrung fiir die Abweichung von Meiers
Wert gefunden werden. Aus den in Kap. 4.3.1 bestimmten Wiarmekapazitiaten
geht hervor, daf der von Meier bestimmte Wert von k = 14(3) W /K korrekt
ist.

e Die Detektoren SAI6, SAI7, SAI8, SAI9 sowie SAI20 und SAI21 waren nicht
auf die Kontaktpads gebondet, sondern die Golddrihte wurden mit Leitsil-
ber auf den Kontaktpads festgeklebt. Der Detektor SAI9 war zusdtzlich mit
GET7031-Tieftemperaturlack auf dem Kupferhalter festgeklebt worden; daher
ist seine thermische Ankopplung sehr hoch. Fiir die anderen Detektoren kann
man sagen, daf die thermische Leitfihigkeit mit ca. 7 yW/K in der Nihe des
in Kap. 3.4.3 fiir Leitsilber grob abgeschiitzten Wertes von 1 W /K liegt.

e Fiir den Detektor SAlI1l konnte die thermische Ankopplung nicht bestimmt
werden, weil Tp und Ty zu nahe beieinander lagen und die Hysterese-Kurve
nicht ausgewertet werden konnte.
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4.3 Untersuchungen mit Alpha-Teilchen

Um das Verhalten der Detektoren unter Teilcheneinfall zu untersuchen, wurden sie
zunichst mit einer Alphaquelle bestrahlt. Es handelt sich um ein Mischpriparat
der drei Isotope 2*°Pu, 2! Am und 2**Cm. In Tabelle 4.2 sind die a-Energien und
relativen Haufigkeiten der Isotope aufgelistet:

Isotop Halbwertszeit [y] Energie [MeV] rel. Hiufigkeit [%]

2Py 24 110 5.11 11.5(8)
5.14 15.1(8)
5.16 73.3(8)

241 Am 432 5.39 1.6(2)
5.4 13.0(6)
5.49 85(1)

2440 18 5.76 23.6(2)
5.80 76.4(2)

Tabelle 4.2: Zusammensetzung und Figenschaften der Drei-Linien-Alpha-Quelle, die
fiir die Charakterisierungsmessungen benutzt wurde. Die drei Hauptlinien bei 5.16
MeV, 5.49 MeV und 5.80 MeV resultieren aus Zerfillen in den Grundzustand des
Tochternuklids, die Nebenlinien aus Zerfillen in angeregte Zustinde. Da vom Her-
steller nur die Gesamtaktivitdt der Quelle angegeben wurde, sind die Anteile der
drei Nuklide nicht genau bekannt. Daher ist fiir jedes Nuklid die relative Haufigkeit
der Haupt- und Nebenlinien angegeben.

Die Alphateilchen haben bei Energien von 5 — 6 MeV in Saphir eine Reichweite
von 15 ym. Es wurden von SGe2 sowie den Detektoren mit Aluminium-Thermistoren
sowohl die Signalformen als auch Pulsh6henspektren aufgenommen.

4.3.1 Signalform und Bestimmung der Wiarmekapazitit

Zur Aufnahme der Signalform wurden die Signale aus dem I'THACO-Vorverstérker
mit der Karte PCI-MIO-16E-1 (s. Kap. 4.1.3) digitalisiert. Der Bandpafl des
Verstérkers war dabei maximal offen, um eine Verfdlschung der Abklingzeit zu ver-
meiden. Je nach Linge der Signale und Groéfle des gewéhlten Fensters wurde eine
Zeitauflosung von At &~ 1 — 2 us erreicht. Die zu erwartende Signalform U(t) ist
in Gleichung (2.31) beschrieben worden. Aus einem Fit konnten die Parameter Uy,
T und T.rr und daraus die Warmekapazitéten bestimmt werden. Es wurden je-
weils 50 oder 100 Signale aufgenommen und dann gemittelt; die mit der relativen
Haufigkeit gewichtete, gemittelte a-Energie betréigt 5.40 MeV. Die Abbildungen 4.9
und 4.10 zeigen jeweils ein solches gemitteltes Alpha-Signal fiir den Detektor SGe2
(Abbildung 4.9) und die Detektoren SA16, SAI7 und SAI8 (Abbildung 4.10). Die rote
Kurve stellt jeweils einen Fit nach Gleichung (2.31) dar. Der theoretische Verlauf
des Spannungssignals beschreibt die experimentell ermittelte Signalform sehr gut.
Die Wirmekapazitét 148t sich aus zwei Gréflen bestimmen (s. Kap. 2.2.3):

C

k—d&. 12

® aus Ty gemif T.pp =
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e aus Uy gemifl Uy o dTr
Der Faktor € wird zunéchst als 1 angenommen und spéter diskutiert. Die Arbeits-
temperatur des Detektor's SGe2 lag bei Tpo = 1.67 K, die der anderen Detektoren

jeweils in der Mitte des Ubergangs bei T.

In Tabelle 4.3 sind die aus Uy und 7.¢; ermittelten sowie die mittels Gleichung
(3.3) aus dem Absorbervolumen V berechneten Werte fiir die Wérmekapazitéten und
die in Kapitel 4.2 diskutierten thermischen Ankopplungen k fiir alle untersuchten
Detektoren aufgelistet. Beim Vergleich der Werte fiir die Warmekapazititen fallt
folgendes auf:

e Fiir den Detektor SGe2 ist der experimentell aus 7.s; bestimmte Wert von C
deutlich grofer als der theoretisch aus V ermittelte Wert. Die Differenz von
2.3(6) nJ/K mufl dem Tieftemperaturlack GE7031 zugerechnet werden. Mit
dem Wert fiir die spezifische Warmekapazitit aus Kap. 3.3.1 ergibt sich fiir den
Kleber ein Volumen von V = 1.4(8) x107° ¢m? und daraus eine Schichtdicke
der Klebeschicht von (56 + 33) um.

Der Wert aus Uy ist nochmals grofler als der aus 7.5y ermittelte Wert. Das
Verhiltnis der Warmekapazitdten C aus 7.;; zu C aus Uy betrdgt 60(2) %.
Auch v. Kienlin hat in [22] diese Diskrepanz zwischen der Wirmekapazitit aus
Tess und der aus Uy beobachtet. Dafiir gibt es zwei Erklarungsmdglichkeiten:

1. Der Faktor €, der den Anteil der Energie beschreibt, die als Wérme nach-
gewiesen wird, ist nicht eins, sondern nur 0.6. Das wiirde bedeuten, dafl
!z der eingetragenen Teilchenenergie nicht als Temperatursprung nachge-
wiesen werden, sondern in Verlust-Prozesse gehen. Andererseits wurde in
Kap. 3.2.4 diskutiert, dal Saphir erst bei relativ hohen spezifischen Ener-
gieverlusten Frenkel-Paare bildet bzw. Strahlenschiden zeigt. Auflerdem
wurde fiir Detektoren mit Aluminium-Thermistoren, fiir die ebenfalls Sa-
phir als Absorber verwendet wurde, ein solcher Effekt niemals beobachtet.

2. In Kapitel 3.3.3 wurde gezeigt, dafl die Thermalisierungszeit des
Germanium-Thermistors 6 us betrigt, die Thermalisierungszeit des Sa-
phirkristalls wurde mit 17 us abgeschitzt. Das bedeutet, dafl je nach
Auftreff-Ort der Alpha-Teilchen nicht der gesamte Saphirkristall therma-
lisiert ist. Andererseits wird, da die Kontaktfliche der Kupferdrahte iiber
die ganze Kristallfliche des Germanium-Kristalls reicht, bereits Wérme
abgefiihrt, wihrend das Temperatur-Signal sich noch aufbaut. Man kann
abschitzen, wieviel Energie AE;e, wihrend der Thermalisierungszeit
von Ty, & 23 us (s. Kap. 3.3.3) maximal iiber die thermische Ankopplung
an das Kiltebad abgefiihrt werden kann, wenn die Eintrittsenergie E und
die Warmekapazitit C des Detektors bekannt sind:

E
AEtherm = k- Tth * 5 (410)
AEtherl’n/E1 = k gth (411)

Mit den Werten fiir den Detektor SGe2 aus Tabelle 4.3 ergibt sich daraus:
AE‘cherm/Ew ~ 9%
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Abbildung 4.9: Ein aus 100 Einzelsignalen gemitteltes Vorverstirkersignal des De-
tektors SGe2. Die Verstarkung ist 5000fach, der Mefstrom I = 4 pA. Die rote Kurve
beschreibt einen Fit an die Daten nach Gleichung (2.31).

Detek- A% Up Teff k C [nJ/K]

tor [mm?] [uV] [us]  [wW/K] | aus Uy aus 7.py aus V C
SGe2 213(11) 185(7) 20.6(6) | 84(5) 5.1(1) 283)
AlI2Y 1.7(3) 560(11) 180(4) 14(3) | 24(2) 2.2(2) 1.9(6) 2.3(1)
All2  1.7(3)  799(1)  181(3)  26(6) | 22(1)  5(1)  1.9(6) 2.2(2)
SAIl  2.9(4) 1820(13) 529(7)  — | 24(1) —  31(9) 2.4(1)
SAI3  2.2(3) 1540(5) 314(5) 18(5) | 2.2(1)  5(1)  25(7) 2.2(1)
SAI5  2.0(3) 522(1) 167(1) 17(4) | 20(1) 2.8(7) 22(7) 2.0(1)
SAI6  2.4(4) 21(1)  464(4)  6(2) | 26(1) 2.9(7) 2.7(8) 2.6(1)
SAI7T  2.5(4) 639(1) 574(2) 6(2) | 2.8(1) 3.0(7) 2.8(8) 2.8(1)
SAIS  2.3(4) 4510(1) 936(2) 7(2) | 2.0(1) 2.1(5) 23(7) 2.0(1)
SAI9  2.2(3) 800(3) 62(1) 57(14) | 2.4(1) 3.5(9) 24(7) 2.4(1)
SAI20  0.6(1) 35(1) 225(2) 7(3) |0.54(3) 1.6(7) 0.7(2) 0.54(3)
SAI21  0.7(1) 1100(17) 168(4)  8(2) | 1.3(1) 0.8(2) 0.8(2) 1.1(1)

*) Werte von Meier aus [19]

Tabelle 4.3: Zusammenstellung der Wiarmekapazititen C und der thermischen An-
kopplungen k fiir die untersuchten Detektoren. Die Warmekapazitiat C wurde hierbei
aus Uy, aus 7.5y und zusétzlich mit der spezifischen Wéarmekapazitét von Saphir aus
Kap. 3.2.2 aus dem Detektorvolumen V bestimmt. Die Fehler fiir das Detektorvo-
lumen V ergeben sich aus der Unsicherheit in der gemessenen Absorberfliche und
der vom Hersteller angegebenen Unsicherheit fiir die Dicke (£30um). Die Fehler fiir
C ergeben sich bei der Bestimmung von C aus Uy aus den Fehlern fiir dR/dT und
bei der Bestimmung aus 7.;s aus dem Fehler in k. Die anderen Fehlerquellen sind
vernachléssigbar. Fiir die Diskussion der Zahlenwerte siehe Text. Die Berechnung
der theoretischen Warmekapazitit des Detektors SGe2 ist in Kap. 3.3.3 ausfiihrlich
diskutiert. C bezeichnet das gewichtete Mittel aus allen drei Werten; fiir die Detek-
toren Al12 und SAI3 wurden die Werte aus 7.7 nicht in die Mittelung einbezogen.
Fiir SGe2 wurde keine Mittelung durchgefiihrt (s. Text), der Wert aus 7.py wird als
der "wahre Wert” fiir C angenommen.
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Abbildung 4.10: Die gemittelten Vorverstirkersignale von drei Detektoren mit
Aluminium-Thermistoren: a.) Detektor SA16, Verstirkung 10 000fach, b.) Detektor
SAI7, Verstiarkung 1000fach, c¢.) Detektor SA18, Verstirkung 200fach. Der Mefistrom
lag bei I = 500 nA. Die roten Kurven sind Fitkurven nach Gleichung (2.31).
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Ein einfaches, lineares Modell ist offenbar nicht ausreichend, um die Effekt
bei der Thermalisierung des zusammengesetzten Detektors zu beschrei-
ben. Weitere, detailierte Untersuchungen werden notwendig sein, um das
Verhalten des Detektors zu verstehen und die fehlenden 30% des Tempe-
ratursignals zu erkléren.

e Fiir die Detektoren mit Aluminium-Thermistor ist insgesamt die
Ubereinstimmung zwischen den drei auf verschiedene Weise bestimmten
Wirmekapazitéiten sehr gut, bis auf drei Ausnahmen:

1. Die Abweichung der thermischen Ankopplung von All2 zwischen dem
von Meier angegebenen und dem in der vorliegenden Arbeit gemessenen
Wert wurde bereits diskutiert. Aus der hohen thermischen Ankopplung
ergibt sich eine hohe Wirmekapazitit, denn die Abklingzeit stimmt fiir
beide Messungen sehr gut iiberein. Da auflerdem die aus U, ermittelte
Wirmekapazitét ebenfalls sehr gut mit dem von Meier in [19] ermittel-
ten Wert iibereinstimmt, ist anzunehmen, dafl bei der Bestimmung der
thermischen Ankopplung ein Fehler aufgetreten ist, obwohl die Messung
ein zweites Mal wiederholt wurde.

2. Beim Detektor SAI3 ist die aus 7.5y bestimmte Wiarmekapazitét doppelt
so grofl wie die aus Uy und V bestimmten Wirmekapazitidten. Offenbar
wurde die thermische Ankopplung wie auch bei dem Detektor Al12 um
einen Faktor 2 zu grofl bestimmt.

3. Beim Detektor SAI20 war eine Messung der thermischen Ankopplung
schwierig, da die Hysterese erst bei sehr hohen Stromen auftrat und die
beiden Temperaturen T, und Ty sehr nahe beeinander lagen. Daher ist
der systematische Fehler fiir k und damit fiir C aus 7.7, eventuell grofier
als angenommen.

Insgesamt kann man sagen, dafl wie auch in den Untersuchungen von Meier [19]
fiir die Detektoren mit Aluminium-Thermistoren die Ergebnisse im Rahmen
der Fehler mit einer vollstindigen Thermalisierung vertréglich sind.

4.3.2 Anstiegszeiten und Bestimmung der Streukapazitit
Cs

In Kapitel 2.2.3 wurde gezeigt, daf fiir die Anstiegszeit gilt
Tag & Cg- Ry, wenn Ry < Rg und 7y, < 7y (4.12)

Die Lastwiderstdnde betrugen Rg = 6 MQ fiir den Germanium-Thermistor und
Rs = 11 MQ fiir die Aluminium-Thermistoren, R lag fiir die Detektoren in der
Groflenordnung von 10 — 200 k2. Die Bedingung Ry < Rg ist also fiir beide Falle
erfiillt.

In Tabelle 4.4 sind fiir die einzelnen Detektoren die Anstiegszeiten, die Wi-
derstinde im Arbeitspunkt R, und die daraus ermittelte Streukapazitit Cg auf-
gelistet.

Fiir die Detektoren SAI6 und SAI20 liegen die Anstiegszeiten aufgrund des ge-
ringen Widerstands bereits in der Groflenordnung der Thermalisierungszeit, die von



84 KAPITEL 4. CHARAKTERISIERUNG DER DETEKTOREN

Detektor R [k2] 7 [us]  Cs [pF]
SGe2 200(4)  66(6)  330-£30
Al12 23(1)  14(1) 610450
SAIl 60(1)  48(1) 800420
SAI3 60(1)  45(2) 75030
SAI5 15(1)  9(4) 6004250
SAl6 3.1(1)  4(1) 1333333
SAI7 16(1)  8(1) 500460
SAIS 72(2)  34(1)  470+20
SAI9 15(1)  7(1) 470460
SAI20 2.2(1)  2(1) 1000500
SAlI21 52(1)  12(1)  230+£20

Tabelle 4.4: Ubersicht iiber die Anstiegszeiten 7,; und die aus ihnen berechneten
Streukapazititen Cg fiir alle untersuchten Detektoren. Der Fehler in der Anstiegszeit
ergibt sich aus dem Fitfehler, der Fehler in Cg aus Fehlerfortpflanzung.

Meier in [19] mit 7y, < 2.5 ps abgeschétzt wurde. Daher sind die aus der An-
stiegszeit bestimmten Streukapazititen vergleichsweise hoch, aufgrund der erreich-
ten Zeitauflosung jedoch auch mit einem groflien Fehler behaftet.

Die Streukapazitéten fiir die {ibrigen Detektoren sind im Vergleich mit iiblichen
Kabelkapazitdten von ca. 100 pF/m recht hoch, denn die Linge der Twisted Pair
— Kabel im Innern des Kryostaten betrigt ca. 50 cm. Allerdings miissen die Kapa-
zitdten der Stecker sowie der BNC-Kabel zum Vorverstirker ebenfalls beriicksichtigt
werden.

Ein Einflu} der Thermalisierungszeit auf die Anstiegszeit 14t sich aus den gemes-
senen Daten nicht ablesen: Wire die Thermalisierung im Detektor SA121 dreimal so
hoch wie in den Detektoren mit dickerem Substrat, d.h. 7, &~ 8 us, wiirde man eine
deutlich hohere Anstiegszeit und damit eine deutlich groflere Kapazitéit erwarten als
fiir die Detektoren mit einem 300 pm dicken Absorber.

4.3.3 Bestimmung des optimalen Mef3stroms

Sowohl fiir den Germanium- als auch fiir den Aluminium-Thermistor existiert ein
optimaler Mefistrom. Ist der Strom niedrig, ist das Spannungssignal klein und das
Signal-zu-Rauschverhéltnis (”signal to noise ratio SNR”) ist gering. Unter diesen
Umsténden wird man nicht die optimale Energieauflosung erreichen kénnen. Erhoht
man den Strom, wird das Signal grofler und das SNR verbessert sich. Aber die
Aufheizung des Detektors durch den Mefistrom setzt zu hohen Strémen ebenfalls
eine Grenze:

e Der Germanium-Thermistor hat einen negativen Temperatur-Koeffizienten.
Wird er durch den Mefistrom aufgeheizt, sinkt die Sensitivitit a. Irgendwann
ist die Abnahme von « grofler als die Erhohung des Spannungssignals durch
den Strom. Dann wird das Signal auch bei hoheren Stréomen wieder kleiner. Der
optimale Meflstrom kann daher durch Messung der Signalhhe in Abhéngigkeit
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vom Meflstrom bestimmt werden. Abbildung 4.11 zeigt die Signalhéhe Uy in
Abhidngigkeit vom Mefistrom. Der optimale Mefistrom liegt bei ca. 4 pA.

e Bei dem supraleitenden Phaseniibergangsthermometer ist die Situation an-
ders, da im Prinzip das positive a eine Erh6hung des Mefistromes erlaubt, bis
die Supraleitung zusammenbricht. Es wurde in Abschnitt 4.2.2 (”Bestimmung
der thermischen Ankopplung”) bereits diskutiert, dafl der Mefistrom schon viel
frither Einflu auf die Form der Ubergangskurve nimmt; im Bereich der Hyste-
rese kann das Verhalten des Detektors bereits nicht mehr als linear angesehen
werden; die Signalform folgt dann nicht mehr dem erwarteten Verlauf.

Fiir den Detektor SAI7 wurde der Einflul des Mefistroms auf die Ener-
gieauflosung untersucht. Diese Untersuchungen haben gezeigt, dafl auch bei
Strémen, bei denen noch keine Hysterese zu beobachten ist, ein Einflufl des
Mefistroms auf die Energieauflésung existiert. In Abbildung 4.12 ist fiir den
Detektor SA17 die Energieauflésung in Abhéngigkeit vom Mefistrom aufgetra-
gen. Deutlich erkennt man, daf} fiir Stréme oberhalb von 0.8 uA die Auflésung
schlechter wird. Der Grenzstrom fiir eine beobachtbare Hysterese lag bei ca.
2 pA. Meier hat in [76] ebenfalls die Abhéngigkeit der Energieauflésung vom
Mefistrom untersucht und ein dhnliches Verhalten beobachtet. Allerdings war
die Abhingigkeit der Energieauflosung vom Meflstrom nicht so deutlich aus-
gepragt. Die Verschlechterung der Auflosung fiir héhere Stréome ist insofern
nicht nicht leicht zu verstehen, als 6R/JT fiir héhere Strome gréfier und nicht
kleiner wird [19]. Zwei Effekte kénnen eine mégliche Erkldrung liefern:

— die elektrothermische Riickkopplung:

In Kap. 2.2.2 wurde anhand der Abklingzeit 7.7 die elektrothermische
Riickkopplung diskutiert: Ist dR/dT positiv, bedeutet eine Erhéhung der
Temperatur eine Erhohung des Widerstands und damit eine Erh6hung
der Joule’schen Heizleistung P; = R - I?. Fiir hthere Strome ist die Auf-
heizung bei einer gegebenen Widerstands-Anderung AR gréfier. Das kann
dazu fiihren, dafl die Detektor-Temperatur weniger stabil ist. Die Stabi-
litit der Detektor-Temperatur hat aber als Anteil des Baseline Noise
Einfluf} auf die Energieauflosung (s. Kap. 4.3.4).

— der Mechanismus der Supraleitung:

In Abschnitt 2.4.1 wurde diskutiert, dafl die Anzahl der Cooper-Paare
ny abhéngt von der Bindungsenergie A, die wiederum eine Funktion der
Ubergangstemperatur T¢ ist. Bei hoheren Strémen ist T¢ geringer [38],
die Zahl der Cooper-Paare ny nimmt ab. Nimmt man an, dafl neben an-
deren Rauschbeitragen die Fluktuation in der Anzahl der Cooper-Paare
die Energieauflosung ebenfalls beeinfluflt, so erhélt man bei einer gerin-
geren Anzahl ng relativ gesehen einen grofleren Anteil an Flukuationen
und damit eine schlechtere Auflésung.

Weitere Untersuchungen mit verschiedenen Detektoren miissen zeigen, ob ei-
ner dieser Effekte das beobachteten Verhalten erkldren kann oder ob andere
Einfliisse fiir die Verschlechterung der Auflosung bei hohen Strémen verant-
wortlich sind. Da die Untersuchungen von Meier in [76] in einem Bereich fiir
Strome zwischen 400 nA und 600 nA ein relativ breites Plateau in der Ener-
gieauflosung ergaben, wurde fiir die meisten Messungen in der vorliegenden
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Abbildung 4.11: Abhéngigkeit der Signalhohe Uy vom Mefstrom fiir den Detektor
SGe2 (Verstarkung 10 000fach). Der optimale Mefistrom liegt bei ca. 4 uA.
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Abbildung 4.12: Abhingigkeit der Energieauflosung AE fiir a-Teilchen der Ener-
gie 5.16 MeV vom MeBstrom fiir den Detektor SAl7. Der optimale Meflstrom liegt
zwischen 0.7 und 0.8 pA.
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Arbeit der von ihm als optimal angegebene Wert fiir den Mefistrom von 500
nA verwendet. Die Untersuchungen an SAI7 wurden erst relativ zum Ende der
Arbeit durchgefiihrt (siehe auch Kap. 4.3.4), soda8 nur fiir diesen Detektor ein
hoherer Mefistrom fiir die Charakterisierungsmessungen verwendet wurde.

4.3.4 Alpha-Pulshéhenspektren

Zur Aufnahme der Alpha-Pulshohenspektren wurde die Alpha-Quelle im Kryostaten
vor die Detektoren montiert (s. Kap. 4.1). Die Detektoren sehen damit eine Helium-
kalte Fliche, sodafl das Photonenrauschen minimiert wird. Die Datenaufnahme fiir
Pulshohenspektren wurde bereits in Abschnitt 4.1 diskutiert. Die Verstirkung des
Vorverstiarkers wurde so gewihlt, dal Uy etwa 1 V betrug. Alle Messungen wurden
im optimalen Arbeitspunkt durchgefiihrt:

e Fiir den Detektor SGe2 definiert der optimale Mefistrom I = 4 pA eine De-
tektortemperatur Ty = 1.67 K. Bei dieser Temperatur hat der Detektor einen
Widerstand Ry = 200(4) k2 und eine Sensitivitit dR/dT = -0.48(2) MQ/K.

e Fiir die Aluminium-Thermistoren wurde — bis auf den Detektor SAI7 (s.0.) —
ein Strom von I = 500 nA benutzt. Nur fiir SAI6 wurde der Strom aufgrund
des geringen Widerstandes auf I = 1.5 pA erhoht. Die Arbeitstemperatur lag
in der Mitte des Ubergangs bei Tc.

4.3.4.1 Vorbereitende Untersuchungen

Um die apparativen Parameter fiir eine optimale Energieauflésung zu ermitteln,
wurde zunéchst der Einflufl von Vor- und Hauptverstiarker auf die Auflésung unter-
sucht;:

e Einflu} der Einstellung von Hoch- und Tiefpafl des Vorverstirkers:

Fiir jede Messung mit dem Hauptverstiarker gab es eine optimale Einstellung
des Hoch- und Tiefpasses am Vorverstérker. Die Einstellung wurde am Oszillo-
skop optimiert; dabei wurde das Frequenzband aus Hoch- und Tiefpafl verengt,
bis eine signifikante Verringerung der Signalamplitude beobachtet wurde. Um
den Einflul der Parameter explizit zu untersuchen, wurden fiir die Detektoren
Al12 und SGe2 zusitzlich fiir verschiedene Frequenzintervalle die Auflésung
gemessen (Tabelle 4.5). Im Rahmen des Fehlers ist der Einfluf§ der Filter auf
die Auflésung nicht sehr grofl; und die am Oszilloskop optimierten Einstellun-
gen werden gut reproduziert.

e Abhingigkeit der Auflésung von der Shaping Zeit:
Zum ersten Mal war es mit dem umgebauten SILENA-Hauptverstirker
moglich, die Shaping Zeit gezielt zu variieren und den Einflufl auf die Energie-
auflésung zu untersuchen. Tabelle 4.6 zeigt die Energieauflosung der darauthin
untersuchten Detektoren in Abhéngigkeit von der ausgewihlten Shaping Zeit.

Man sieht, dafi es fiir jeden Detektor eine optimale Shaping Zeit gibt. Fiir die
Detektoren mit ldngeren Abklingzeiten werden mit lingeren Shaping Zeiten
bessere Auflosungen erreicht. Fiir den Detektor SGe2 ist keine ausgeprigte
Abhéngigkeit von der Shaping Zeit erkennbar; hier begrenzen wahrscheinlich
andere Effekte die Auflésung und ein Effekt der Shaping Zeit wird dadurch
iiberdeckt.
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Al12: am Osrzilloskop optimiert vy p/vrp = 10/10000

vyp/vrp:  30/10000 3/10000 10/10000 10/3000 10/30000
AE [keV]: 73(5) 70(5) 70(5) 75(7) 74(6)
SGe2: am Oszilloskop optimiert vy p/vrp = 100/1000

vap/vrer 100/3000 10071000 100/300 1007100

AE [keV]:  170(5)  175(5)  163(5)  180(5)

Tabelle 4.5: Die Tabelle zeigt den EinfluB der Hoch- und Tiefpaffilterung auf die
Energieauflosung. Die Zahlen geben jeweils die untere (v p) bzw. obere (vrp) Grenz-
frequenz des ausgewéhlten Frequenzbandes an.

Detektor 7y AE [keV] fiir Shaping Zeit 7gp,

[1s] 25 us 50 us 75 us 100 us 125 ps 150 us
SAIL 520(7) 77(6)  70(5) 60(5) 60(5)  — —
SAI21  168(4) 110(11) 110(11) 98(10) 121(12) — —
SAl7 574(2) —  78(3)  50(2)  45(2) 56(3) @ —
SAIS 936(2)  — —41(1)  35(1)  34(1)  33(D)
SGe2 185(7)  —  190(6) 197(6)  — — 182(6)

Tabelle 4.6: Abhéngigkeit der Energieauflosung von der Shaping Zeit 7g), fiir einige
Detektoren (Diskussion s. Text).

4.3.4.2 Ergebnisse fiir Alpha-PulshShenspektren

Abbildung 4.13 zeigt ein Spektrum fiir SGe2, Abbildung 4.14 zwei Spektren fiir
den Detektor Al12 und den Detektor SAI8, der von allen untersuchten Detektoren die
beste Energieauflosung hatte. Alle a-Linien sind gaufiférmig. Im Spektrum des SAI8
sind die Seitenlinien der Alpha-Quelle (s. Tabelle 4.2) ebenfalls gut zu erkennen,
nur die Linie bei 5.14 MeV kann von der dominanten Linie bei 5.16 MeV nicht
abgetrennt werden. Fiir dieses Spektrum ergeben sich folgende Amplituden A der
Gauss-Kurven:

E [MeV] A [counts] rel. Hiufigkeit [%]

5.11 170 12(2)
514 +5.16 1204 88(8)
5.44 100 10(2)
5.49 892 90(8)
5.76 102 16(3)
5.80 530 84(9)

Tabelle 4.7: Zusammenstellung der aus dem Spektrum in Abb. 4.14b.) ermittelten
relativen Haufigkeiten der verschiedenen Alpha-Linien. Der Fehler fiir die relativen
Héaufigkeiten ergibt sich aus dem statistischen Fehler fiir die Amplitude A.

Die theoretischen relativen Haufigkeiten aus Tabelle 4.2 werden im Rahmen des
Fehlers recht gut reproduziert. Lediglich die Linie bei E = 5.76 MeV wird gegeniiber
der Hauptlinie bei E = 5.80 MeV um 8 % unterschétzt.
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Abbildung 4.13: Das Spektrum der Drei-Linien-Alphaquelle fiir den Detektor SGe2.
Die Auflésung betrug AE = 163(5) keV.
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Abbildung 4.14: Das Spektrum der Drei-Linien-Alphaquelle fiir die Detektoren a.)
Al12 und b.) SAI8. Die Auflésung betrug a.) AE = 66(4) keV, b.) AE = 30(2) keV.
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Detektor Johnson- Vorverstirker- Phononen- Photonen- Summe
rauschen rauschen rauschen rauschen incl. AExy
[keV] [keV] [keV] [keV] [keV]
Al12 5(1) 5(1) 7(4) 2(1) 11(4)
SAIll 2(1) 4(1) 8(4) 4(1) 11(4)
SAI3 2(1) 4(1) 7(3) 3(1) 11(4)
SAl5 7(1) 9(1) 7(3) 2(1) 15(4)
SAIl6 50(5) 66(7) 7(3) 3(1) 83(7)
SAI7 5(1) 6(1) 7(4) 4(1) 12(4)
SAI8 1.1(5) 1.0(2) 6(3) 4(1) 9(3)
SAI9 6(1) 7(1) 7(3) 1.1(0.3) 13(3)
SAI20 85(8) 112(10) 4(1) 2(1) 141(13)
SAI21 5(1) 5(1) 4(2) 2(1) 10(3)
SGe2 40(4) 19(2) 8(4) 2(1) 45(6)

Tabelle 4.8: Abschéitzungen fiir die Rauschbeitrige der einzelnen Detektoren. Die
einzelnen Beitrige wurden quadratisch addiert, um die Summe zu erhalten. In ihr ist
der Beitrag des Konversionsrauschens AExy miteingerechnet. Er wurde in Kap. 2.6.3
mit AEgy = 5.5 keV abgeschéitzt.

Detektor Charge/ 6R/§T C k AEnv  AEm Baseline
Typ  [MQ/K] [nJ/K] [pgW/K] [keV] [keV] Noise [keV]
All12 %) 1/11 3.0(2) 2.3(1)  14(3) 60(5) — —
Al12 1/11 3.8(2)  22(2) 26(6)  66(4) 61(4) 25
SAll /I 9.3(5) 2.4(1) — 52(4)  60(4) 41
SAI3 /I 8.9(5) 22(1) 18(5)  64(4) — 50
SAI5 1/11 2.3(1)  2.0(1) 17(4)  80(4)  85(3) 28
SAl6 2/1 0.12(6) 2.6(1)  6(2)  123(5)  — 107
SAI7 2/11 3.9(2)  2.8(1)  6(2) 34(2)  30(2) 43
SAIS8 2/ 19.1(9)  2.0(1)  7(2) 30(2)  30(2) 42
SAI9 2/11 4.2(2)  2.4(1) 57(14) 250(25) 209(5) 110
SAI20 3/1 0.04(2) 0.54(3) 7(3)  >300  — 400
SAI21 3/ 3.02) 1.1(1)  8(2)  98(10) 90(9) 108
SGe2 — - 048 5.1(1) 206(6) 163(5) — 90

*) Werte von Meier aus [19]
**) Die drei Alpha-Linien konnten nicht aufgelost werden.

Tabelle 4.9: Zusammenstellung der gemessenen Auflésung aller untersuchten Detek-
toren in Abhingigkeit ihrer Parameter. Die Warmekapazititen sind die gemittelten
Werte aus Tabelle 4.3; lediglich fiir SGe2 wurde der Wert aus 7.5 angenommen. Die
Fehler in der Auflésung ergibt sich aus dem Vergleich mehrerer Pulsh6henspektren,
die nacheinander unter vergleichbaren Bedingungen aufgenommen wurden. Zur Er-
mittlung des Baseline Noise sowie zur Diskussion der Ergebnisse siehe Text.



4.3. UNTERSUCHUNGEN MIT ALPHA-TEILCHEN 91

In Tabelle 4.8 sind die nach Kapitel 2.6 berechneten elektronischen und
thermischen Rauschbeitrige fiir alle Detektoren aufgelistet. Die eingestrahlte
Wirmeleistung fiir das Photonenrauschen wurde nur fiir den Detektor Al12 direkt
bestimmt: Die Differenz zwischen der im Helium-Bad gemessenen und der in dieser
Arbeit gemessenen Kiihlfingertemperatur betragt 41 mK; mit k = 14(3) puW/K er-
gibt dies eine vom Al12 absorbierte Wiarmeleistung von 570(110) nW. Dieser Wert
wurde auch benutzt, um den Beitrag des Photonenrauschens fiir die anderen De-
tektoren abzuschétzen; der Wert fiir Al112 wurde dazu mit der Fliche des jeweiligen
Detektors skaliert. Da bei den Messungen mit den Detektoren SAlIl und SAI3 die
Alphaquelle seitlich und nicht vor den Detektoren montiert war, wurde fiir diese
Detektoren der Wert von P = 820(90) nW eingesetzt, den Meier in [19] fiir diese
Geometrie angibt.

Die Werte fiir die erreichten Energieauflosungen sind in Tabelle 4.8 zusammen-
gestellt: AEgy beschreibt die mit dem Hauptverstiarker erreichte Energieauflosung,
AEyp; die Auflésung, die durch Einsatz des digitalen Filterns erreicht wurde. Die
letzte Spalte enthilt eine Angabe iiber das ”Baseline Noise”. Es bestand wihrend
der Untersuchungen keine Moglichkeit, das Baseline Noise fiir den Aufbau mit dem
Hauptverstirker direkt zu messen. Das Filterprogramm gibt dagegen einen Wert fiir
die gemittelte Rauschspannung an (s. Kap. 4.1.3). Das daraus ermittelte Baseline
Noise beriicksichtigt aber nicht, dal der Hauptverstirker durch die Integration des
Signals das Baseline Noise teilweise glittet, sodafl der mit dem Filterprogramm er-
mittelte Wert grofer ist als der tatséichliche Wert. Fiir die Detektoren, fiir die keine
Messung mit anschliefendem digitalem Filtern durchgefiihrt wurde, wurde das Base-
line Noise aus dem am Oszilloskop abgelesenen Rauschen des Hauptverstéirkersignals
abgeschétzt.

Alle Rauschbeitrige AU wurden in eine Energiebreite AE umgerechnet geméifl
Gleichung (2.56) aus Kap. 2.6.1:

4.3.4.3 Diskussion der erreichten Energieauflésung

e Diskussion des Baseline Noise:
Das mit Hilfe des Filterprogramms ermittelte Baseline Noise ist deutlich gréfier
als die berechnete Summe der Rauschbeitrige aus Tabelle 4.8. Dies deutet
darauf hin, dal weitere Rauschquellen existieren:

— Die Temperaturstabilidt des Aufbaus wurde in Kap. 4.1.1 zu AT <1 uK
abgeschétzt. Der Temperatursprung, der durch den Eintrag eines Alpha-
Teilchens induziert wird, liegt bei einer Wirmekapazitit von 2.5 nJ/K
bei ca. 35 pK. Daraus ergibt sich ein Beitrag der Temperaturstabilitit
zur Energieauflosung von AE < 360 keV. Da die Detektoren jedoch
nur schwach an das Heliumbad angekoppelt sind, wird ein Grofiteil die-
ser Temperaturschwankungen geglittet, sodal der tatsichliche Beitrag
zur Energieauflosung mit Sicherheit deutlich geringer, aber nicht ver-
nachléssigbar ist.

— Es konnen zusétzliche elektronische Rauschkomponenten bzw. Stéorungen
existieren, die z.B. durch andere Experimente im Institut oder durch



92

KAPITEL 4. CHARAKTERISIERUNG DER DETEKTOREN

eine Sendeantenne auf dem Institutsdach hervorgerufen werden. Solche
Beitrige konnen durch den Bau eines Faraday-Kéfigs um den Kryostaten
abgeschirmt werden. Zukiinftige Untersuchungen werden zeigen, ob sich
auf diese Weise eine Verbesserung der Auflosung erreichen 148it.

— Mikrophonie:  Durch die Helium-Pumpleitungen werden die
Erschiitterungen der Helium-Pumpen auf den Helium-Tank des
Kryostaten und damit auch auf die Detektoren iibertragen. Der Einfluf3
dieser mechanischen Storungen konnte am Oszilloskop deutlich beob-
achtet werden. Es wurde versucht, ihn durch flexible Pumpleitungen,
Fixierung der Pumpleitungen an der Laborwand und den Einbau von
Schwingungsddmpfern zu minimieren. Dadurch konnte insbesondere
bei den Schwerionenexperimenten (s. Kap. 5 und 7), in denen fiir
die Pumpleitungen aufgrund der erforderlichen grofien Kiihlleistungen
Schlduche mit grofen Querschnitten (100 mm) verwendet wurden,
eine deutliche Reduzierung des Baseline Noise erreicht werden. Da
fiir die Charakterisierungs-Messungen im Labor Schliuche mit 40 mm
Durchmesser ausreichend waren, war der Effekt fiir die Alpha-Spektren
weniger ausgepragt.

e Einflufl des Baseline Noise auf die Energieauflosung:

Bei den in Tabelle 4.9 angegebenen Werten fiir das Baseline Noise muf} in
der Diskussion beriicksichtigt werden, dafl die Messungen mit dem Haupt-
verstirker und der MIO-Karte fiir digitales Filtern nicht parallel, sondern
nacheinander durchgefiihrt wurden. Rauschbeitrige oder Storungen, die durch
externe Quellen (s.o.) verursacht wurden, kdnnen sich verdndert haben, sodaf
auch das Baseline Noise sich dndert. Da es jedoch keine andere Moglichkeit
gab, das Baseline Noise zu bestimmen, wird das aus dem digitalen Filtern be-
stimmte Baseline Noise in der folgenden Diskussion auch als Abschétzung fiir
die Messungen mit dem Hauptverstirker verwendet.

Das ermittelte Baseline Noise ist, bis auf die Detektoren SAI7 und SAI8 sowie
SA120 und SAI21, deutlich kleiner als die gemessene Auflosung. Dies wurde
auch von Meier [19] beobachtet. Es deutet darauf hin, daf§ intrinsische Effek-
te und nicht das Baseline Noise die Auflésung limitieren. Dafiir spricht auch,
daf aufler fiir die Detektoren SAI9 und SAI21 (s.u.) durch Einsatz des digita-
len Filterns keine deutliche Verbesserung der Energieauflésung erzielt werden
konnte.

Der Detektor SGe2:

Fiir den Detektor SGe2 stellt die erreichte Auflésung das beste Ergebnis
dar, das mit einem solchen zusammengesetzten Detektor mit Germanium-
Thermistor fiir Alpha-Teilchen bisher erreicht wurde: Die beste erreichte
Auflésung bei v. Kienlin lag bei 400 keV. Die Verbesserung hat zwei Griinde:
Durch die Verringerung des Kontaktwiderstands durch verbesserte Kontak-
tierung wurde das Schrotrauschen minimiert. Auflerdem wurde ein deutlich
kleinerer Thermistor verwendet als bei v. Kienlin, und auch der Saphirabsor-
ber war diinner und hatte eine geringere Wiarmekapazitéit. Durch beide Effek-
te wurde das SNR verbessert und so die Auflésung gesteigert. In Kap. 4.3.1
wurde diskutiert, daf ein Teil der eingetragenen Energie aufgrund der lang-
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samen Thermalisierung und guten thermischen Ankopplung abgefiihrt wird,
bevor sich das Temperatursignal voll aufgebaut hat. Dadurch wird das SNR
verschlechtert. Verringert man die thermische Ankopplung, indem die Kupfer-
driahtchen statt gelotet z. B. mit Silberleitlack aufgeklebt werden, verringert
man die friihzeitig abgefiihrte Warmemenge und erhéht damit Uy. Dadurch
kann die Auflésung noch verbessert werden. Ein weiterer, die Auflésung be-
grenzender Faktor kann eine Ortsabhéngigkeit der Detektor-Responsefunktion
sein, die durch die langsame bzw. inhomogene Thermalisierung von Absorber
und Thermistor hervorgerufen wird.

e Der Detektor SA19:

Der Detektor SAI9 war zuséitzlich mit dem Tieftemperaturlack GE7031 auf
den Kupferhalter aufgeklebt. Schon Meier hat in [19] diskutiert, da§ das Auf-
kleben sich negativ auf die Auflésung auswirkt. Durch den sehr guten thermi-
schen Kontakt werden Temperaturschwankungen zu schnell auf den Detektor
iibertragen; moglicherweise spielen auch Einfliisse von Vibrationen des Kryo-
staten durch die Pumpen eine gréfiere Rolle als fiir die Detektoren, die nur
an den Golddréhtchen hingen. Dafiir spricht, daf} fiir diesen Detektor das Ba-
seline Noise deutlich hoher lag als fiir die anderen, und die Auflésung durch
digitales Filtern um fast 50 keV verbessert werden konnte.

e Der Detektor SAI21:
Der Detektor SAI21 hat eine um einen Faktor 3 kleinere Wirmekapazitéit und
auferdem eine thermische Ankopplung, die der von SAI7 und SAI8 vergleich-
bar ist (s.u.). Trotzdem konnte mit diesem Detektor nur eine relativ geringe
Auflésung erreicht werden. Dafiir konnen mehrere Ursachen verantwortlich ge-
macht werden:

— Das Baseline Noise ist fiir diesen Detektor deutlich héher als fiir alle
anderen Detektoren mit vergleichbarem Widerstand. Der Detektor ist
aufgrund seiner geringen Masse anfilliger fiir die Storungen, die durch
die Pumpen auf den Kryostaten iibertragen werden (Mikrophonie, s.o.).
Allerdings kann nicht allein das hohe Baseline Noise fiir die schlechte
Auflésung verantwortlich sein, denn durch das digitale Filtern wurde nur
eine geringe Verbesserung der Auflésung erreicht.

— In Kap. 3.4.2 wurde die Qualitéit der aufgedampften Aluminium-Filme
diskutiert und festgestellt, daf§ die Filme auf den 100 pym dicken Sub-
straten offenbar weniger homogen und zusammenhéngend sind als auf
den Substraten mit 330 pm Dicke. Inhomogenitdten in der Aluminium-
Schicht konnen eine Ortsabhingigkeit der Detektor-Responsefunktion
verursachen, denn Phononen und Elektronen breiten sich in einer stark
inhomogenen bzw. schlecht zusammenhingenden Schicht langsamer aus
(s. Kap. 2.5.2). McCammon et al. diskutieren in [35], da§ durch die end-
liche thermische Kopplung zwischen Elektronen- und Phononensystem,
d.h. eine nicht vollstindige Thermalisierung beider Systeme, sog. ” Excess
Noise” entsteht (s. Kap. 2.6.3). Durch eine mangelnde Homogenitét der
Aluminium-Schicht kann die Thermalisierung zwischen Phononen- und
Elektronensystem beeintrichtigt werden, da Phononen gestreut oder in
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langlebige Zustéinde eingefangen werden kénnen. Ein Einflufl der Schicht-
Homogenitit auf die Energieauflésung ist somit nicht auszuschlielen.

— Es wurde bereits mehrfach diskutiert, dafl die relativ lange Thermali-
sierungszeit eine Ortsabhéngigkeit der Detektor-Responsefunktion her-
vorrufen kann. Da in einem diinneren Absorber aufgrund der geringeren
Wirmeleitfihigkeit eine lingere Thermalisierungszeit erwartet wird, kann
diese Ortsabhéngigkeit eine weitere Limitierung der Energieauflésung
darstellen.

e Abhingigkeit der Auflésung von dR/0T:
Die Detektoren SAI6 und SAI20 haben eine relativ schlechte Auflésung. Das
geringe JR/0T begrenzt hier das SNR, wie aus den hohen Beitrdgen des
Widerstands- und des Vorverstirkerrauschens zu sehen ist. Leider wurden fiir
diese Detektoren keine Messungen mit digitalem Filtern durchgefiihrt, um zu
sehen, ob sich eine Verbesserung der Auflésung erreichen 148t.

Fiir die iibrigen Detektoren mit Aluminium-Thermistor ist die erreichte
Auflésung jedoch nur schwach von 6R /6T abhéingig. So haben die Detektoren
Al12 und SAI7 dasselbe dR/0T, die mit SAI7 erreichte Auflésung ist jedoch
um einen Faktor 2 besser. Auch diese Tatsache unterstreicht, dafl nicht das
SNR die Auflésung begrenzt, sondern dafl andere Effekte eine Rolle spielen,
die im folgenden diskutiert werden sollen.

e Abhéngigkeit der Auflésung von der Detektor-Charge:
Die Detektoren SA17 und SAIS8 erreichen eine Auflésung von 30 keV, um einen
Faktor zwei besser als die Detektoren der anderen Chargen. Dies kann zwei
Griinde haben:

— Die Detektoren SAI6, SAI7 und SAI8 entstammen derselben Charge 2.
Sie zeichnen sich durch schmilere Ubergiinge AT aus. Dies wurde in
Kap. 3.4.2 als Zeichen dafiir interpretiert, daff die Aluminium-Schicht
bei diesen Detektoren homogener ist als fiir die anderen Detektoren. Fiir
den Detektor SAI21 wurde bereits diskutiert, dafl die Homogenitét der
Aluminium-Schicht einen Einflu} auf die Energieauflésung haben kann.

— Die thermische Ankopplung dieser Detektoren ist nur etwa halb so grof}
wie die der Detektoren Al12 und SAIl, SAI3, SAI5. In Kap. 3.1 wurde
diskutiert, daf} eine zu grofie thermische Ankopplung dazu fiihrt, daf
das Temperatursignal sich nicht vollstdndig aufbauen kann. Dieser Effekt
ist wahrscheinlich der Grund dafiir, dafl fiir den Detektor SGe2 die aus
Uy bestimmte Wiarmekapazitit ca. 1.7 mal so grof} ist wie die aus 7.s¢
bestimmte (s. Kap. 4.3.1). Fiir die Detektoren mit Aluminium-Thermistor
148t sich eine solche Diskrepanz der Wirmekapazititen im Rahmen des
Fehlers allerdings nicht beobachten.

Um den Einflul der thermischen Ankopplung systematisch zu untersu-
chen, wurden weitere Messungen mit Detektoren der Charge 2 angestellt,
die bewuflt unterschiedlich angekoppelt waren. Die unterschiedliche An-
kopplung wurde dadurch erreicht, da zum einen bei den Detektoren
JA101, JAI02 und JAI05 Golddrahte mit 17 pym Durchmesser anstatt
25 pm zur Ankopplung verwendet wurden. Zum anderen wurde bei den
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Detektoren JAIO1, JAIO6 und JAIO7 der Bonddraht auf die Goldkontakt-
pads gebondet, bei den iiberigen Detektoren mit Leitsilber aufgeklebt.
Da diese Untersuchungen am Ende der vorliegenden Arbeit durchgefiihrt
wurden, sind diese Detektoren in die systematischen Untersuchungen der
Kapitel 4.2 und 4.3.1 nicht integriert. Tabelle 4.10 stellt die Ergebnisse
der Untersuchungen zusammen:

Detektor Charge/ ¢6R/6T C k AEpyv AEyr;  Baseline
Typ MQ/K] [nJ/K] [pW/K] [keV] [keV] Noise [keV]
JAI01 2/I1  44() 1.7(7) 3(1) 53(2) 30(1) 27
JAI02 2/I1  52(3) 22(7) 3(1)  49(1) 44(2) 34
JAI05 2/l 32(3) 22(6) 3(1) 46(1) 41(1) 57
JAI06 2/ 7.0(4) 256) 5(1)  34(4) 29(3) 40
JAI07 2/ 80(4) 3.1(6) 6(2) 58(1) 44(1) 34
JAI08 2/ 33(2) 2.1(7) 7(2)  50(1) 41(7) 45

Tabelle 4.10: Zusammenstellung der gemessenen Auflosung zur Klirung der Frage,
ob die thermische Ankopplung eine Einfluf} auf die Energieauflosung hat. Die Werte
wurden analog zu denen in Tabelle 4.9 ermittelt. Diskussion siehe Text.

Die relativ gute Auflésung, die mit den anderen Detektoren dieser Charge
erreicht wurde, wurde insgesamt reproduziert; alle Detektoren haben eine
Auflésung von 45 keV oder besser. Die vorliegenden Daten lassen keine
Abhéngigkeit der erreichten Auflésung von der thermischen Ankopplung
erkennen. Offenbar ist die Homogenitét der Aluminium-Schicht das ent-
scheidende Kriterium, das in diesem Fall die Verbesserung der Auflésung
gegeniiber den Chargen 1 und 3 bewirkt.

Fazit: Die erreichte Auflésung fiir Alpha-Teilchen konnte mit der neuen De-
tektorgeneration um einen Faktor zwei verbessert werden. Leider wurden diese
Detektoren erst am Ende der vorliegenden Arbeit getestet, sodal ihr Einsatz im
Schwerionen-Experiment noch nicht untersucht wurde. Mit einer Auflésung von
30 keV liegen sie jedoch schon nahe bei den besten mit einem Silizium-Detektor
erreichbaren Resultaten, die fiir vergleichbare Alpha-Energien eine Auflésung von
10 keV erreichen. Es mufl an dieser Stelle nochmals angemerkt werden, daf} die in
der vorliegenden Arbeit untersuchten kalorimetrischen Tieftemperatur-Detektoren
fiir den Nachweis von energetischen Schwerionen entwickelt und optimiert wurden.
Daher wurden ihre Eigenschaften wie z.B. Arbeitstemperatur und Wérmekapazitét
nicht an Alpha-Teilchen, sondern an Schwerionen angepafit. Mit einem fiir den Nach-
weis von Alpha-Teilchen optimierten kalorimetrischen Tieftemperatur erreichen z.B.
Marcillac et al. bei E = 3.1 MeV eine Auflésung von AE = 2 keV [16]. In Kap. 5
wird ausgefiihrt, daf} die in der vorliegenden Arbeit untersuchten Detektoren fiir nie-
derenergetische Schwerionen im Energieberereich E = 0.1 — 1 MeV/amu eine sehr
gute Energieauflosung erreichen. Unter Einbeziehung der relativ guten Auflosung
fiir Alpha-Teilchen offenbaren sie daher ein grofles Potential insbesondere auch fiir
Anwendungen, in denen der simultane Nachweis von Schwerionen, z.B. Reaktions-
produkten, und ihren nachfolgenden Alpha-Zerfillen (s. Kap. 6.2) mit guter Ener-
gieauflésung notwendig ist.



Kapitel 5

Verhalten der Detektoren beim
Schwerionen-Nachweis

5.1 Der Detektor SGe2

Mit dem Detektor SGe2 wurde lediglich ein Experiment mit Schwerionen durch-
gefithrt, um die Eignung fiir den Einsatz im Beschleuniger-Massenspektrometrie-
Experiment zu testen. Dazu wurde der Detektor mit Kohlenstoff-Tonen relativ nied-
riger Energie bestrahlt. Im Anschlufl an diese Messung ergab sich die Gelegenheit
zu einer kurzen Messung mit einem Molybdan-Strahl in einem Energie-Bereich, wie
er fiir einige bei GSI angestrebte Anwendungen typisch ist.

5.1.1 Experimenteller Aufbau

Streukammer Monitordetektor

Kamera

Schwerionen 5
Strahl J Faraday-Cup

Streuwinkel

—= iy sl B

Targets
Detektoren

‘He-Kryostat

Mylar-Degraderfolien

Abbildung 5.1: Prinzipieller Aufbau der Streukammer und des Kryostaten am Strahl-
rohr X8 der GSI
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Target/Dicke  Labor-  Energie §Fy dE, Reichweite AEgy [keV]
[pug/cm?]  Winkel [°] [MeV] [MeV] [MeV] [pm]

Strahl: 2C 0 43.76  43.76  0.097 30 16
Au/200 20 42.58

Au/200 10 42.81

Ag/230 20 42.27

Ni/200 20 41.75

Ni/100 20 41.84

Mylar/125 20 0.41

Strahl: Mo 0 419 395 4.16 24 130
Au/200 20 393

Ni/100 20 335

Mylar/125 20 7.6

Tabelle 5.1: Zusammenstellung der Ionen, Targets, Streuwinkel und -energien so-
wie der entlang der Ionenbahn integrierten Energieverluste § E,; und 0 E, (zur De-
finition s. Gleichung (2.81)) und der Reichweite der Ionen im Detektor. Fiir die
Mylar-Degraderfolie ist der Energieverlust angegeben. Der Beitrag des Konversi-
onsrauschens AEgy wurde aus den intergrierten Energieverlusten nach Kap. 2.6.3
abgeschétzt.

Die Messungen wurden am Strahlrohr X8 in der Niederenergie-
Experimentierhalle der GSI durchgefiihrt. Die benutzte Streukammer wurde
in [22] beschrieben. Abbildung 5.1 zeigt den prinzipiellen Aufbau: Der Schwe-
rionenstrahl vom UNILAC-Beschleuniger trifft auf diinne Streutargets, in denen
Rutherford-Streuung der Ionen an den Targetatomen stattfindet. Durch Variation
des Streuwinkels und des Targetmaterials kann eine Variation der Energie und
damit eine Energieeichung durchgefiihrt werden, da eine direkte Variation der
Beschleuniger-Energie sehr umstéindlich und zeitaufwindig ist. Die Streukammer
war fiir die Messungen von v. Kienlin und Meier an einem anderen Strahlplatz
aufgebaut; sie wurde am Strahlrohr X8 neu aufgebaut mit der Option, dort auch
Energie-Flugzeit-Messungen durchzufiihren (s. Kap. 6). Der Abstand zwischen
Streutarget und Detektoren betrug fiir die hier beschriebenen Messungen ohne
Flugzeit-Strecke ca. 1.5 m. Zusétzlich waren zwischen Target und Detektor noch
Mylar-Folien genau bekannter Dicke montiert, in denen der Energieverlust gemes-
sen wurde. Diese Messung wurde ebenfalls zur Energieeichung herangezogen. Der
Teilchenstrom wurde mit einem Faraday-Cup gemessen und lag zwischen 0.1 und
0.2 nA. In Tabelle 5.1 sind die verschiedenen Streutargets, die Streuwinkel und
Energien der Kohlenstoff- und Molybdan-Ionen aufgelistet. Alle Ionen werden im
Saphir-Absorber gestoppt.

Die Meflelektronik wurde bereits in Kap. 4.1.2 beschrieben. Die Temperatur des
Kiihlfingers wurde mit einem Aluminium-Thermistor stabilisiert und lag bei 1.48 K.
Dies fiihrte aufgrund der Wirmestrahlung von Umgebung und Target (Schwarzer
Strahler, s. Kap. 2.6.2) zu einer Arbeitstemperatur des Detektors von Ty = 1.69 K
mit Ry = 186(4) k2 und dR/dT = -0.44(2) MQ/K.

Die Alphaquelle war seitlich neben dem Detektor montiert, sodafl gleichzeitig
mit den Schwerionen auch Alphasignale aufgenommen werden konnten.



98 KAPITEL 5. VERHALTEN BEIM SCHWERIONENNACHWEIS

5.1.2 Signalform und Bestimmung der Wirmekapazitéit

Analog zu Kap. 4.3.1 wurde die Signalform fiir Schwerionen und auch Alpha-Teilchen
aufgenommen, um daraus die Wiarmekapazitét zu bestimmen. Abbildung 5.2 zeigt
je ein einzelnes Vorverstérkersignal fiir Kohlenstoff (E = 42.59 MeV) und Molybdén
(E = 393 MeV). Wie auch fiir Alpha-Signale wird die Signalform durch Gleichung
(2.31) sehr gut beschrieben. In Tabelle 5.2 sind die aus 7.;; und Uy bestimmten
Wirmekapazititen zusammengestellt. Die thermische Ankopplung bei Tp = 1.69 K
betrigt k = (21.3 +0.6) uW/K, etwas hoher als der Wert aus Tabelle 4.3.

Ion Uy Tel T.rf  C[nJ/K] C[nJ/K] C [nJ/K]
[1V] 8] (8] aus Uy aus 7. aus V¥
o 82(5) 71(3) 398(8) 10(1)  1L.3(4)  5.4(4)
C  624(3) 64(1) 402(2) 19.2(1) 11.4(4)  5.4(4)
Mo 5350(28) 66(1) 407(2) 20.6(2) 11.5(4)  5.4(4)

*) inklusive GE7031-Tieftemperaturlack

Tabelle 5.2: Zusammenstellung der aus den Ionensignalen bestimmten Parameter
(Diskussion siehe Text).

Zusammenfassend 148t sich folgendes feststellen:

e Die Anstiegszeit 7,; ist unabhingig von Ionensorte oder -energie und stimmt
mit der aus Alpha-Signalen bestimmten Anstiegszeit aus Kap. 4.3.2 von 66(6)
us iiberein. Das bestétigt die Annahme, dafl sie von der elektrischen Zeitkon-
stante und nicht von der Thermalisierungszeit bestimmt wird.

e Aus den Angaben in Kap. 3.3.3 ergibt sich mit Ty, = 1.69 K eine
Wirmekapazitit von C = 3.0(3) nJ/K, zu denen nach Kap. 4.3.1 noch ein
Anteil des GE7031-Tieftemperaturlacks von 2.4(3) nJ/K addiert werden mu$.
Daraus ergibt sich eine Gesamtwarmekapazitit von 5.4(4) nJ/K. Die aus 7.y
bestimmten Warmekapazititen sind um einen Faktor 2 gréfler. Diese Diskre-
panz wird darauf zuriickgefiihrt, dal Restgas aus der Streukammer und der
Beamline des Beschleunigers auf die kalten Detektoren auffriert; der gesam-
te Kryostat wirkt wie eine ”Kryopumpe”. Nach [83] betriigt die spezifische
Wiirmekapazitit von festem Stickstoff bei 15 K 13.4 J/(mol K). Extrapoliert
man diesen Wert, erhilt man bei 1.5 K eine Warmekapazitét von ca. 1.3 J/(mol
K). Nimmt man fiir eine Abschétzung der aufgefrorenen Luftmenge die Dichte
von fliissigem Stickstoff p(LN5) = 88.11 kg/m?, erhilt man aus der Differenz
der Warmekapazitiaten eine Dicke der Luftschicht von ca. 80 nm. Der Druck in
der Streukammer wird aufgrund ihrer Gréfe und der zur Verfiigung stehenden
Pumpleistung mit minimal 10~ mbar abgeschiitzt; das Auffrieren einer Schicht
von 80 nm Dicke iiber einige Tage hinweg ist daher durchaus realistisch.

Beobachtungen an Detektoren mit Al-Thermistoren (s. Kap. 5.2) bestétigten
die Interpretation, dafl die Vergroflerung der Wirmekapazitit auf Restgas-
Kondensation auf dem Detektor zuriickgefiihrt werden kann. Durch den Ef-
fekt wird die Warmekapazitit und damit auch die Sensitivitéit zeitabhéingig;
insbesondere nimmt bei Messungen iiber lingere Zeitrdume die erreichbare
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Abbildung 5.2: Einzelsignale von a.) Kohlenstoff-Ionen (E = 42.58 MeV) und b.)
Molybdéan-Ionen (E = 393 MeV). Die rote Kurve beschreibt jeweils einen Fit nach
Gleichung (2.31).

Energieauflosung ab, weil das SNR durch das Anwachsen der Warmekapazitét
schlechter wird.

e Das Verhéltnis zwischen der aus 7.y und der aus U, bestimmten
Wirmekapazitit betriigt fiir unabhiingig von der Ionensorte 60(2) %. Auch
bei den Schwerionen mit ihrer grofleren Reichweite im Saphir beobachtet man
demnach, dafl ein Teil der deponierten Energie bereits iiber die thermische
Ankopplung abgefiihrt wird, bevor sich das Temperatursignal voll aufgebaut
hat. Entsprechend dieser Interpretation wird davon ausgegangen, dafl der aus
Tesf bestimmte Wert der Warmekapazitét jeweils der ”wahre” Wert ist.

5.1.3 Pulshdhenspektren fiir Schwerionensignale

In Abbildung 5.3 sind Pulsh6henspektren fiir Kohlenstoff- und Molybdan-lonen zu
sehen. Beide Spektren wurden aufgenommen nach Rutherford-Streuung an einem
Gold-Target unter 20°. Eingezeichnet sind auch die beiden Gauf3-Kurven, die an die
Daten gefittet wurden, um die Energieauflosung zu bestimmen. Die beiden Peaks
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sind nicht vollig gauBférmig: Die hochenergetische ”Schulter” wurde wahrscheinlich
durch Pile up verursacht. Die erreichte Energieauflosung betréigt

e fiir C: AE = (740 4 30) keV, entspricht AE/E = (17+7) x103

e fiir Mo: AE = (2.83 +0.07) MeV, entspricht AE/E = (7.2 4+0.2) x1073

Das aus den intergrierten Energieverlusten §FE,; und 6FE, ermittelte Konversi-
onsrauschen AEgy aus Tabelle 5.1 ist als Beitrag zur Energieauflésung demnach
vernachléssigbar.

Aufgrund einer starken 50 Hz-Stérung lag wihrend dieser Messung das Baseline
Noise bei 510 keV. Die Auflésung fiir Kohlenstoff wird somit zum groflen Teil durch
das SNR begrenzt. Der Beitrag des Targets (Energie-Straggling, Energieverschmie-
rung durch Strahlfleck-Gréfie) triigt dagegen mit AEr = 28 keV nur geringfiigig zur
Energieauflosung bei.

Fiir Molybdin hingegen ist — bedingt durch das bessere SNR aufgrund der
hoheren Energie — der Beitrag des Baseline Noise nicht dominant. Da Molybdéin
deutlich schwerer ist als Kohlenstoff, betriigt die Energieverbreiterung durch Target-
einfliisse AEr = 1.4 MeV. Das Ergebnis fiir die Energieauflosung ist vergleichbar mit
dem besten von v. Kienlin in diesem Energiebereich erzielten Ergebnis von AE/E =
6.2 x10~2 fiir Neon-Ionen der Energie 227 MeV. Seine Messung war beziiglich der
Auflésung von 50 Hz-Stérungen limitiert.

Ohne die Erhéhung der Wiarmekapazitdt durch Kondensation von Restgas wird
die Warmekapazitéit des Detektors von der Warmekapazitiat des Germaniumthermi-
stors limitiert, denn sehr viel kleinere Thermistoren kénnen aus den in Kap. 3.3.3
diskutierten Griinden nicht hergestellt werden. Dieser Detektortyp ist daher fiir den
Einsatz bei sehr niedrigen Ionenenergien prinzipiell weniger geeignet als Detektoren
mit Al-Thermistoren. Sie wurden daher in den AMS-Messungen nicht eingesetzt. Fiir
den Bereich der GSI-Energien sind die Germanium-Thermistoren jedoch noch nicht
vollig ausgereizt; weitere Untersuchungen unter optimierten Bedingungen miissen
zeigen, wo das Minimum der Auflésung liegt.

Die Energien fiir Alpha-Teilchen, Kohlenstoff- und Molybdén-Ionen iiberdecken
einen Energiebereich von fast zwei Groflenordnungen. Daher stellt sich die Frage, ob
auf einer solchen Skala die Response-Funktion des Detektors noch als ndherungsweise
linear angesehen werden kann. Abbildung 5.4 zeigt die Signalhohen Uy des Detektors
fiir die drei Ionen und einen linearen Fit. Alle drei Punkte liegen auf der Geraden;
der Detektor verhilt sich iiber den ganzen Bereich linear.

Fiir Molybdéin betrdgt mit der in Tabelle 5.2 aufgefiihrten Wiarmekapazitéit der
Temperaturanstieg AT = 6(2) mK. Berechnet man die Anderung des Widerstands
aus AR = R(T+AT) — R(T), erhélt man AR = 2.2(1) k2. Mit der linearisierten
Néherung AR = AT- dR/dT erhilt man AR = 2.2(1) k2. Auch bei dieser Ionenener-
gie ist die Signalamplitude demnach noch geniigend klein, daf} die Nichtlinearitit
des Widerstands keine Rolle spielt. Auch beobachtet man keinen von der Ionen-
sorte abhéingigen Pulshéhendefekt wie bei einem Oberflichensperrschicht-Detektor
(s. Kap. 5.2.3).
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Abbildung 5.3: Pulshéhenspektrum fiir a.) Kohlenstoff-Ionen und b.) Molybdén-
Ionen: Die erreichte Energieauflosung betragt 740(30) keV fiir Kohlenstoff und
2.83(7) MeV fiir Molybdén. Eingezeichnet sind auflerdem die gefitteten Gaufl-
Kurven.
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Abbildung 5.4: Linearitit der Response-Funktion des Detektors SGe2 anhand der
Signalh6he Uy
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5.2 Der Detektor Al12

Meier hat in [19] den Detektor Al12 in einem Energiebereich von E = 135 — 2760
MeV untersucht und dabei eine Energieauflssung von AE/E = 3 — 4 x1073 erreicht.
In diesen Experimenten konnte wihrend einer Strahlzeit die Energie nur mittels
unterschiedlicher Streutargets, -winkel oder Degraderfolien variiert werden, da das
Konzept des UNILAC eine schnelle Anderung der Beschleuniger-Energie nicht ge-
stattet. Eine Variation der Ionensorte wiahrend einer Strahlzeit ist nur in Ausnah-
mefillen moglich. Auflerdem ist die minimale Energie auf 1.4 MeV/amu begrenzt.
Meier diskutiert in [19], daf} die in diesem Experimenten erreichte Auflésung wahr-
scheinlich von Parametern wie Inhomogenitét der Streufolien, Grofle des Strahlflecks
etc. begrenzt wird. In einem Experiment mit dem direkten, abgeschwéchten Strahl
des UNILAC-Beschleunigers bei E = 275 MeV wurde eine Auflésung von AE/E =
1.6 x10 2 erreicht, wahrscheinlich limitiert durch die Strahlqualitit des UNILAC-
Beschleunigers.

Beschleuniger-Massenspektrometrie wird bis auf wenige Ausnahmen in einem
Energie-Bereich von 0.1 — 1 MeV/amu durchgefiihrt. Auch die ”superschweren Ele-
mente” (s. Kap. 6) haben Energien in diesem Bereich, da sie bei relativ niedrigen
Einschuflenergien durch sog. ”kalte Fusion” erzeugt werden. Daher wurden fiir diese
Arbeit Untersuchungen zur erreichbaren Energieauflosung und zur Linearitdt der
Detektor-Response im Energiebereich von 0.1 — 1 MeV /amu am Beschleuniger VE-
RA im Institut fiir Isotopenforschung und Kernphysik der Universitdt Wien durch-
gefiihrt, der eine hohe Energieschirfe des Ionenstrahls aufweist und eine schnelle
Anderung von Ionensorte und -energie erlaubt. Die hier diskutierten Untersuchun-
gen werden auflerdem in [84] zuammengefafit.

5.2.1 Experimenteller Aufbau

VERA steht fiir ”Vienna Environmental Research Accelerator”. Es handelt sich
um einen Tandem-Beschleuniger mit einer Terminal-Spannung von 3 MV und der
fiir AMS-Messungen notwendigen Infrastruktur. VERA ist in [85, 28| ausfiihrlich
beschrieben worden. Abbildung 5.5 zeigt den Aufbau der Anlage.

Der Tandembeschleuniger benétigt negative Ionen, die mit einer Casium-Sputter-
Quelle erzeugt werden. Je nach Elektronegativitéit des ionisierten Elements liegt die
Ausbeute bei ca. 10% (Kohlenstoff) bis zu weit unter 1% [85]. Fiir Elemente, die
keine negativen Ionen bilden, konnen auch negative Molekiilionen verwendet werden
(s. z.B. Kap. 7: UO~ statt U™).

Hinter der Ionenquelle durchlaufen die Ionen ein ”Niederenergie-
Massenspektrometer”, bestehend aus einer elektrostatischen Préselektion und
dem Injektionsmagneten. Dieses Niederenergie-Massenspektrometer hat bereits
eine sehr gute Massenauflosung von AM/M = 1.1 x107%, um méglichst wenig
Untergrund in den Beschleuniger gelangen zu lassen. Ionen der ausgewéhlten Masse
werden dann in den Tandem-Beschleuniger eingeschossen. Die Einschuflenergie ist
durch den Analysiermagneten auf E < ¢2/M - 15 MeV amu limitiert. Die negativ
geladenen Ionen durchlaufen das beschleunigende Potential einmal, werden in der
Mitte in einem Gasstripper mit Argon-Gas umgeladen und durchlaufen das Potenti-
al ein zweites Mal. Im Stripper werden auflerdem Molekiilionen aufgebrochen, sodafl
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Abbildung 5.5: Die Beschleuniger-Anlage VERA am Institut fiir Isotopenforschung
und Kernphysik der Universitit Wien. Am Ende der 0°-Beamline ist der experimen-
telle Aufbau fiir die hier diskutierten Untersuchungen gezeigt.

nur positiv geladene Element-Ionen den zweiten Teil der Beschleuniger-Strecke
durchlaufen. Die Beschleuniger-Spannung wird normalerweise konstant gehalten; die
Auswahl der Ionenenergie erfolgt iiber den ausgewihlten Ladungszustand. Fiir die
Messungen im Rahmen der vorliegenden Arbeit wurde fiir kleine Energieinderungen
zusitzlich die Terminalspannung variiert (s. Kap. 6.3).

Die Auswahl des zu detektierenden Ions erfolgt mit dem kombinierten Impuls-
und Energiefilter auf der Hochenergie-Seite des Beschleunigers (”Hochenergie-
Massenspektrometer”). Der Analysiermagnet (Impulsfilter) hat eine Impuls-
auflésung von Ap/p = 1.6 x107% und kann Ionen von maximal der Energie
E = ¢*>/M - 176 MeV amu umlenken. Zusammen mit dem elektrostatischen Ana-
lysator (Energiefilter), der eine Energieauflésung von AE/E = 10~* hat, wird so
eine relative Massenauflosung von AM/M = 1.8 x102 erreicht.

Da die Ionenmasse und -energie iiber den magnetischen und elektrostatischen
Analysator ausgewihlt werden, ist bei VERA eine relativ schnelle Anderung bei-
der Parameter mdglich. Die Umstellung auf ein anderes Element oder einen ande-
ren Ladungszustand dauert maximal 30 Minuten. Dies ermoglicht systematische
Untersuchungen des Detektorverhaltens fiir viele Ionen und Energien. Der elek-
trostatische Analysator begrenzt die Energieschiirfe des Ionenstrahles auf AE/E
< 10~ Hierdurch wurde sichergestellt, dal fiir Messungen mit direktem Strahl
(ohne Flugzeit) die Strahlqualitit nur einen vernachlissigbaren Beitrag zur Energie-
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breite der Pulshohenspektren des Detektors lieferte, im Gegensatz zu den Vorgénger-
Experimenten am UNILAC (s.o.).

Die Strahlintensitit wurde mit einem System von Schlitzen auf Zahlraten zwi-
schen 10 und 50 Hz eingestellt. Um fiir Kohlenstoff zu hohe Zihlraten zu ver-
meiden, wurde statt des Kohlenstoff-Isotops ?C das weniger hiufige 3C aus-
gewahlt. Der Kryostat war fiir diese Messung direkt, d.h. ohne Eintrittsfenster oder
-folien, an das Ende des VERA-0°-Strahlrohres angeflanscht. Zur Verminderung der
Wirmestrahlung auf die Detektoren waren vier Blenden der Abmessungen 2 x 30
mm? eingebaut, die im Prinzip ein Ausleuchten aller fiinf eingebauten Detektoren
erlaubten. Fiir die systematischen Untersuchungen wurde jedoch nur der Detektor
Al12 benutzt, da dieser Detektor von allen Detektoren die beste Energieauflosung
zeigte. Die in der Abbildung eingezeichnete Flugzeitstrecke war wéhrend der hier
vorgestellten Messungen nicht eingebaut; sie wurde fiir eine Messung benutzt, die
in Kapitel 6 vorgestellt wird und wihrend derselben Strahlzeit am selben Aufbau
durchgefiihrt wurde. An der Position des Stop-Detektors T2 der Flugzeit befand
sich ein Silizium-Oberflichensperrschichtzéhler, wie er alternativ zu lonisations-
kammern in Standard-Aufbauten zur Beschleuniger-Massenspektrometrie eingesetzt
wird. Dieser Detektor konnte in den Strahl, der auch den Kryodetektor traf, hin-
eingefahren werden, sodafl ein direkter Vergleich des Verhaltens beider Detektoren
moglich war. Auch bei dieser Strahlzeit war die Drei-Linien-Alpha-Quelle (s. Kap. 4)
im Kryostaten seitlich neben den Detektoren montiert.

In Tabelle 5.3 sind die Ionen, Energien sowie die integrierten Energieverluste
0F¢ und 0F,, die Reichweiten und der induzierte Temperatursprung AT zusam-
mengestellt. In der letzten Spalte ist das nach Kap. 2.6.3 abgeschétzte Konversi-
onsrauschen angegeben, ohne und mit Einbeziehung des Beitrags von AE_pp~2, der
aus den Fluktuationen im Verhiltnis von elektronischem zu nuklearem Energiever-
lust kommt und fiir die schweren Ionen Gold und Uran aufgrund des relativ hohen
Anteils des nuklearen Energieverlustes bei weitem den Hauptbeitrag ausmacht.

Eine Absorberdicke von 330 pm ist mehr als ausreichend, um alle hier unter-
suchten Ionen zu stoppen. Bei einer Breite des Ubergangs von 7.1 mK liegt lediglich
der Temperaturanstieg fiir '°”Au*** nicht mehr im Bereich zwischen 25% Ry und
75% Ry, der den linearen Bereich des Phaseniibergangs definiert, wenn der Arbeits-
punkt in der Mitte des Ubergangs gewihlt wird. In den Kapiteln 5.2.3 und 5.2.4
wird diskutiert, inwieweit sich diese Tatsache auf Energieauflésung und Linearitét
des Detektors auswirkt.

Fiir die Aufnahme der Signalform waren die Filter des Vorverstiarkers maximal
offen, um eine Verfilschung der Abklingzeit zu vermeiden. Der Verstdrkungsfaktor
betrug 1000. Zur Aufnahme der Pulshéhenspektren wurde der EMETRON-
Hauptverstiarker benutzt, der in Kapitel 4.2.1 diskutiert wurde. Am Vorverstiarker
waren folgende Grenzfreqzenzen ausgewihlt: Hochpaf-Grenzfrequenz 100 Hz,
Tiefpa3-Grenzfrequenz 30 kHz, Verstiarkung 1000fach. Fiir die beiden héchsten Ener-
gien wurde die Verstdrkung auf 500fach reduziert.

5.2.2 Signalform und Bestimmung der Wiarmekapazitit

Auch bei dieser Messung wurden die Signalformen einzelner Signale aufgenommen,
um die Wiarmekapazitéten aus Signalamplitude Uy und Abklingzeit 7.7y zu bestim-
men und daraus eine Aussage iiber die Thermalisierung zu erméglichen. Abbildung
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Ton E E, 0E, R AT  AEgy? AEg?
[MeV] [MeV] [MeV] [pm] [mK] [keV] [keV]

‘Het ¥) 516  5.15 0.011 21  0.38(3) 5 5
548 547 0.011 21  0.40(3) 5 5
581  5.80 0.011 21 0.43(3) 5 5
1803+ 1193 11.85 0.074 6.2 0.89(6) 8 8
18Ot 1490 14.84 0.077 7.7 1.11(8) 9 9
18Co+ 17.88 17.83 0.079 9.3 1.33(9) 10 10
13C6+ 20.85 20.85 0.081 10.4 1.6(1) 10 10
WA 1789 1146 6.14 23 1.33(9) 12 341
WAt 2079 1399 659 25 1.6(1) 12 351
WIAW™ 2376 16.61 6.98 3.0 1.8(1) 13 339
WAt 2960 22.00 7.64 35 2.2(2) 14 342
WIAu 3256 24.72  7.86 3.8  2.4(2) 15 339
WiAp!T 3531 2746 8.08 4.0 2.6(2) 15 340
WIAuY 4758 3817 874 48  3.5(3) 17 336
WIA®Y 6245 55.03 941 5.7  4.7(3) 20 332
BBUSE ) 1739 948 718 2.0  1.3(1) 12 429
286+ 20.85 12,57 8.02 24 1.6(1) 13 469
288+ 26.84 1748 9.04 3.0 2.0(1) 14 473

*) Drei-Linien-Quelle, eingebaut im Kryostaten

**) Diese Messung wurde nicht in derselben Strahlzeit durchgefiihrt, sondern in der
darauffolgenden Strahlzeit, in der auch die Messung zur Beschleuniger-Massenspek-
trometrie durchgefithrt wurde. Der experimentelle Aufbau wird in Kapitel 7.1 be-

schrieben.
1) ohne AE_pp-2 (Beitrag aus Fluktuationen zwischen elektronischem und nuklea-
<FP> g

rem Energieverlust)
2) einschlieflich AE_pp2

Tabelle 5.3: Zusammenstellung der untersuchten Ionen und ihrer Energien sowie
der Reichweiten und des Konversionsrauschens AEgy, das sich aus den integrier-
ten Energieverlusten dE,; und §F, ergibt. Die Energien wurden aus der Terminal-
spannung des Tandem-Beschleunigers bestimmt und haben einen absoluten Fehler
von 1%. Die integrierten Energieverluste wurden ebenso wie die Reichweiten mit
dem Programm TRIM von Ziegler et al. berechnet [49]. Der Fehler des absolu-
ten Temperaturanstiegs AT im Detektor All12 ergibt sich aus dem Fehler fiir die
Wirmekapazitdt C (s. Tabelle 4.3).

5.6 zeigt typische Signale fiir Kohlenstoff-, Gold- und Uranionen sowie einen Fit
nach Gleichung (2.31).

Die Signale folgen dem vorhergesagten Verlauf. Allerdings ist die tatséchliche
Signalamplitude Uy, gegeniiber der gefitteten Signalamplitude Uy um den Faktor

Acy aus Kap. 2.2.3 vermindert. Acg héngt ab von 7.5y und betrdgt 0.85 fiir die
Kohlenstoff-Messung, 0.87 fiir die Gold-Messung und 0.88 fiir die Uran-Messung.
In Tabelle 5.4 sind Uy, 7o, Teps sowie die aus Uy und 7.5y berechneten
Wirmekapazititen zusammengestellt. Da sich die Messungen iiber zwei Tage er-
streckten, sind als Referenz jeweils zur selben Zeit aufgenommene Alpha-Signale
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Abbildung 5.6: Dargestellt ist jeweils ein Schwerionensignal fiir a.) *C3*T b.)
WIAuSt) ¢.) 238U+, Die Verstirkung betrug 1000. Der Unterschwinger fiir 3C3+
ist darauf zuriickzufiihren, dafl der Hochpafl des Vorverstérkers fiir diese Messung
nicht maximal offen war wie fiir die anderen Signale. Eingezeichnet sind auch die
Fitkurven nach Gleichung (2.31).
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angegeben. Nur fiir Gold wurde aus Zeitgriinden kein Alpha-Signal zum Vergleich
aufgenommen. Da es sich um Einzelsignale handelt, ist die Energie nicht sicher be-
kannt; es mufl daher bei den Alphasignalen eine Unsicherheit in der Energie von
6% (Drei-Linien-Quelle) und fiir die Schwerionen von 1% eingerechnet werden, was
fiir die Berechnung von C aus Uj einen zusétzlichen Fehler bedeutet. Der Hauptbei-
trag im Fehler von C aus 7.ss stammt jedoch von der Bestimmung der thermischen
Ankopplung k (s. Kap 4.3.1).

Ion Uy Tel Terf  C[nJ/K] C [nJ/K]
[12V] [us] [us] aus Ug  aus Tff
BC3 1322(10) 11(1) 203(3)  2.8(1) 2.7(7)
“He?™  600(30) 12(1) 212(3)  2.8(5) (7)
WTAWST  1611(2)  8(1)  257(1) ) 9)
BSUSE  2034(5) 10(1) 279(3)  4.0(2) 3.7(9)
“Het 399(2)  12(1) 295(2)  4.0(4) (9)

Tabelle 5.4: Zusammenstellung der aus Uy und 7.sf bestimmten Warmekapazititen
(Diskussion siehe Text). Fiir die thermische Ankopplung k wurde der Wert k =
14 uW /K verwendet.

Im Rahmen der Fehler stimmen die zeitgleich gemessenen Werte fiir Alpha-
Teilchen und Schwerionen ebenso iiberein wie auch die aus Uy und 7.7 bestimmten
Werte fiir jede Ionensorte. Daraus ergibt sich eine Thermalisierung von (93 + 13)
%. Im Gegensatz zum Detektor mit Germanium-Thermistor SGe2 wird somit kein
Verlust an Signalamplitude durch zu schnelles Abfiihren des Temperaturanstiegs
and das Kéltebad beobachtet. Dies liegt an der kiirzeren Thermalisierungszeit von
nur 2.5 us und der deutlich schwécheren thermischen Ankopplung. Wie bei SGe2
beobachtet man keine Abhéngigkeit der Anstiegszeit von der Ionensorte; die ermit-
telte Anstiegszeit stimmt mit dem Wert von 7., = 14(1) pus aus Tabelle 4.4 iiberein.
Auch fiir diese Detektoren wird demnach die Anstiegszeit von der elektronischen
Zeitkonstanten bestimmt.

Zwischen der ersten und der zweiten Messung lagen 29 Stunden, zwischen
der zweiten und der dritten Messung 25 Stunden. In dieser Zeit erhohte sich die
Wirmekapazitit um 43%, im Vergleich mit dem Wert aus Tabelle 4.3 sogar um
82%. Der Druck in der Beamline lag bei p ~ 1075 mbar. Man kann daher anneh-
men, dafl das Anwachsen der Wiarmekapazitat auch hier, wie schon fiir den Detektor
SGe2 diskutiert, durch Auffrieren von Restgas auf dem Detektor begriindet ist. Im
Vergleich mit dem Wert C = 2.2 nJ/K aus Tabelle 4.3 ergibt sich unter der An-
nahme, dafl die aufgefrorene Schicht aus Luft (Stickstoff und Sauerstoff) besteht,
eine Schichtdicke von anfangs 14 nm, die bis zum Ende der Messung auf 45 nm
angewachsen ist. Man sieht auch, dafl das Anwachsen nicht kontinuierlich erfolgt:
Obwohl die Zeit zwischen der Kohlenstoff- und der Goldmessung fast genau so lang
war wie die zwischen Gold- und Uranmessung, ist im letzteren Fall die Anderung in
der Wirmekapazitit sehr viel geringer. Moglicherweise gab es beim Ein- und Aus-
fahren des Silizium-Detektors ein temporires Leck, durch das schubweise zusétzlich
Luft in das System drang. Zwischen der ersten und der zweiten Messung wurde der
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Silizium-Detektor viermal in den Strahl und wieder herausgefahren, zwischen der
zweiten und der dritten Messung nur noch zweimal.

Insbesondere fiir Langzeit-Messungen, z.B. in der AMS, ist es notwendig, die
Kondensation von Restgas auf dem Detektor zu verhindern oder zumindest zu mi-
nimieren. Folgende Mainahmen kénnen hier Abhilfe schaffen:

e Verbesserung des Vakuums im Strahlrohr und Einsatz einer Kryo-Pumpe un-
mittelbar vor dem Ventil zum Kryostaten minimieren die Anzahl der Rest-
gasatome.

e Ein auf Stickstoff-Temperatur gekiihltes Rohr parallel zum Strahl adsorbiert
Restgasmolekiile an seiner kalten Oberfliche und verhindert, daf sie bis zum
Detektor gelangen. Je kleiner der Rohrdurchmesser und je linger das Rohr
ist, desto effektiver ist die Adsorption. Es besteht jedoch insbesondere bei
Experimenten, die eine grofle aktive Detektorfliche erfordern, die Gefahr, daf}
durch unprizise Justage eines solchen Rohres Teile des Ionenstrahls nicht mehr
zum Detektor gelangen (s. Kap. 7.4).

e Da die Restgasmolekiile aufgrund des niedrigen Druckes im Strahlrohr freie
Weglingen von mehreren Metern haben, erreicht ein parallel zum Strahl ein-
gebautes Rohr keine grofle Effizienz beim Abfangen der Molekiile. Installiert
man kurz vor dem Kryostaten nochmals einen 90°-Umlenkmagneten, kann
man senkrecht zur Eintrittsrichtung des Strahls eine auf Stickstoff-Temperatur
gekiihlte Flache installieren, die einen groflen Teil der Restgasmolekiile aus dem
Strahlrohr abfingt, wihrend die Ionen unter 90° zum Detektor weitergeleitet
werden. Im Gegensatz zu den beiden ersten Mafinahmen ist der Aufbau eines
solchen Magneten jedoch nur unter groem Aufwand realisierbar.

Durch die Verbesserung des Vakuums auf p ~ 10~7 mbar und den Einbau eines
Stickstoff-gekiihlten Rohres von ca. 50 cm Lénge vor dem Detektor konnte die
Erhohung der Warmekapazitit durch Restgaskondensation in der zweiten Strahl-
zeit (AMS-Messungen) deutlich reduziert werden (s. Kap. 7.8.3).

Die Vergroflerung der Warmekapazitéit kann zu einer Verschlechterung der Ener-
gieauflosung fiihren, da die Signalamplitude verringert und das SNR kleiner wird.
Im Vergleich mit den Werten fiir die Wéarmekapazitéiten aus Tabelle 5.4 muf} be-
achtet werden, dafl die im folgenden présentierten systematischen Messungen in-
nerhalb von 48 Stunden durchgefiihrt wurden, d.h. zwischen der Kohlenstoff- und
der Gold-Messung lagen nur 6 Stunden. Betrachtet man den Unterschied in der
Wirmekapazitéit zwischen der Gold- und der Uran-Messung, kann man sagen, daf3
der Effekt durch die Vergroflerung der Warmekapazitit wihrend dieser systemati-
schen Untersuchungen maximal 10% betrégt. Sie ist daher in der folgenden Diskus-
sion in Kap. 5.2.3 vernachléssigbar.

5.2.3 Pulshéhenspektren fiir Schwerionen

Ziel der Messungen war es, die Abhingigkeit der Energieauflésung von der Ionen-
energie und Ionensorte sowie die Response-Funktion des Detektors im fiir die Be-
schleuniger-Massenspektrometrie typischen Energiebereich zu untersuchen. Es wur-
de bereits festgestellt, da} man aufgrund der hohen Energieschérfe des Strahls von
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AE/E = 10~* davon ausgehen kann, daf} die erreichte Auflésung nicht von der Qua-
litdt des Strahls limitiert wird. Abbildung 5.7 zeigt als Beispiel ein Spektrum fiir
BBUST. Der Peak ist im wesentlichen gauBférmig; die ”Schulter” auf der Nieder-
energieseite ist auf Streuung des Strahles an den Eintrittsblenden zuriickzufiihren.
Die Energieauflssung betriigt AE = 80(1) keV, d. h. AE/E = 4.6 x1073. Das Ba-
seline Noise lag in dieser Messung bei 54 keV. Die erreichte Energieauflosung wird
im Zusammenhang mit den systematischen Untersuchungen in Abschnitt 5.2.3.1
ausfiihrlich diskutiert.

500 — B
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Abbildung 5.7: Spektrum fiir 228U°*: Die Energieauflosung betrigt AE = 80(1) keV,
dh. AE/E = 4.6 x1073.

5.2.3.1. Abhéngigkeit der Energieauflosung von Ionensorte und
-energie:

In Abbildung 5.8 ist die relative AuflosungAE/E in Abhéngigkeit von der Ener-
gie und der Ionensorte sowohl fiir den Detektor Al12 als auch fiir den Si-Detektor
dargestellt. Die Zahlenwerte fiir die Energieauflosung sind in Anhang A tabelliert.

Die Auflosung des Si-Detektors wird in Abschnitt 5.2.3.3 ausfiihrlich diskutiert.
Fiir den Tieftemperatur-Detektor sollen im folgenden die verschiedenen Faktoren
diskutiert werden, die die Energieauflésung beeinflussen.

In Abb. 5.8 lassen sich qualitativ zwei Bereiche unterscheiden, in denen AE/E
eine unterschiedliche Abhingigkeit von E zeigt: Fiir E < 20 MeV beobachtet man
ein deutliches Anwachsen der relativen Auflésung. Fiir E > 20 MeV hingegen ist
AE/E néherungsweise konstant, unabhéngig von Ionensorte und -energie. Um dieses
Verhalten quantitativ zu verstehen, wurde versucht, die Daten mit einer analytischen
Funktion konsistent zu beschreiben. Abbildung 5.8a.) zeigt zwei Fits an die Daten:

Die gestrichelte Kurve représentiert einen Fit an die Daten, bei dem eine rei-
ne 1/E-Abhéingigkeit der relativen Energieauflosung angenommen wurde, d.h. daf
AE = AEgny = konstant ist und die Auflésung nur durch das SNR begrenzt wird.
Diese Kurve beschreibt die Daten jedoch sehr unbefriedigend. Der Fit ergibt einen
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Abbildung 5.8: Gezeigt ist die relative Auflésung AE/E in Abhéngigkeit von der
Energie und der untersuchten Ionen fiir a.) den Detektor All2 und b.) den Si-
Detektor, fiir den exemplarisch fiir einige Ionenenergien Spektren zum Vergleich
aufgenommen wurden. Die Auflssung fiir “He wurde mit der Alpha-Quelle bestimmt,
die im Kryostaten eingebaut war. Daher konnte mit dem Si-Detektor kein *He ge-
messen werden. Die gestrichelte Kurve im Bild a.) beschreibt die 1/E-Kurve, die
erwartet wird, wenn die Auflésung durch das SNR begrenzt ist. Die durchgezogene
Kurve zeigt einen Fit an die Daten nach Gleichung (5.1), der weitere Beitréige zur
Energieauflésung beriicksichtigt (siehe Text).
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Wert fiir das Baseline Noise von AEg;ny = 146 keV. Dies ist deutlich hoher als die
Auflosung fiir die Alpha-Teilchen, die bei 70(5) keV liegt.

Die durchgezogene Kurve beschreibt daher einen Fit mit einer Funktion, in der
zum 1/E-Term in der Energieauflssung zwei weitere Terme addiert wurden:

1
f(B) = \/AEpy? + Ky - B+ Ky - B2 - (5.1)

Der Term AE/E ~ 1/vE beschreibt die Statistik der Quantenfluktuationen
(s. Kap. 2.6.3). Die physikalische Interpretation des Terms AE/E = konstant wird
weiter unten ausfiihrlich diskutiert.

Fiir die Parameter AEgy N, K; und Ky wurden folgende Ergebnisse erzielt:

e Baseline Noise:

Der Fit liefert fiir das Baseline Noise ein Ergebnis von AEg;x = 60(2) keV. Aus
der Digitalisierung der Vorverstéirker-Signale und dem digitalen Filtern wurde
ein Baseline Noise nach dem Vorverstiarker von AEgn = 120 keV ermittelt.
Wie in Kap. 4.3.4 bereits diskutiert, glittet der Hauptverstiarker das Signal
und unterdriickt dadurch einen Teil des Baseline Noise. Der Wert von 60 keV
ist gut vertriiglich mit der fiir Alpha-Teilchen erreichten Auflssung von 70(5)
keV.

Fiir 1*C%* und ""Au®" wurden zusitzlich Vorverstirkersignale digitalisiert
und die Daten digital gefiltert, um eine Verbesserung der Energieauflosung zu
erreichen (s. Kap. 4.1.3). Tabelle 5.5 zeigt die Ergebnisse:

Ton AEHV AEFI

keV]  [keV]
BCS  157(3) 137(4)
WTAWST  126(1) 103(2)

Tabelle 5.5: Verbesserung der Energieauflosung durch digitales Filtern: Verglichen
wird die mit dem Hauptverstérker erreichte Energieauflésung AEyy mit der durch
digitales Filtern erreichten Auflosung von AFEgr.

Die durch das digitale Filtern erzielte Verbesserung ist konsistent mit dem aus
dem Fit ermittelten Wert fiir das Baseline Noise von AEg;x = 60(2) keV.

e Statistik der Quantenfluktuationen: AE ~ VE:
Selbst fiir die héchste Energie betriagt der Beitrag zur Energieauflosung aus der
Quantenstatistik (s. Kap. 2.6.3) nur AE, = 211 eV. Dieser Beitrag wird vom
Baseline Noise {iberdeckt und ist nicht nachweisbar. Die besten Fit-Ergebnisse
wurden daher mit K; = 0 erzielt.

e Beitrige mit AE ~ E:
Die Konstante Ky beschreibt einen Term, in dem die relative Auflosung AE/E
konstant ist, d.h. AE ~ E gilt. Die Proportionalitéitskonstante ergibt sich aus
dem Fit zu /Ky = 6.93(5) x1073. Es gibt drei Beitriige zur Energieauflésung,
die eine solche lineare Energieabhiingigkeit haben konnen:
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— Konversionsrauschen:

In Tabelle 5.3 wurde das Konversionsrauschen ohne den und mit dem
Beitrag AE_gp~2, der die Fluktuationen zwischen nuklearer und elek-
tronischer Energiedeposition beschreibt, berechnet. Fiir Uran ergab sich
eine Abschitzung von AE_pps2 &~ (400 — 500) keV, deutlich mehr als
die erreichte Auflsung von (70 — 200) keV. Dieser Beitrag wird offenbar
stark iiberschétzt, da sowohl die Energie aus dem elektronischen als auch
aus dem nuklearen Energieverlust nachgewiesen wird (s. Diskussion in
Kap. 2.6.3). AuBerdem werden fiir 1*C%*, 197 Au®" und 233US* vergleichba-
re relative Auflésungen erreicht; eine Verschlechterung der Auflésung fiir
die schweren Ionen bei derselben Energie ist nicht erkennbar. Betrachtet
man das Konversionsrauschen ohne AE_pp-2, ist der Beitrag des Konver-
sionsrauschens im Saphir-Absorber zur Energieauflésung nicht relevant.
Dieser Effekt kann daher das Verhalten AE ~ E nicht befriedigend er-
kldren.

Ortsabhingigkeit des Detektor-Ansprechverhaltens:

Aufgrund der starken Anisotropie der Warmeleitung des Saphirkristalls
parallel und senkrecht zur Detektoroberfliche (s. Kap. 3.3.3) breiten
sich die Phononen in unterschiedlichen Richtungen des Kristalls unter-
schiedlich schnell aus. Fiir einen Kristall der Dicke 330 pym betrigt die
geschiitzte Ausbreitungszeit senkrecht zur Oberfliche 0.03 us, parallel
zur Oberfliche hingegen 2.5 us. Daraus kann eine Ortsabhéngigkeit des
Detektor-Ansprechverhaltens resultieren (s. Kap. 2.5.2): Wenn Ionen an
unterschiedlichen Positionen des Detektors auftreffen, kann aus der unter-
schiedlichen Wirmeleitung eine unterschiedlich schnelle Thermalisierung
resultieren, das heifit eine unterschiedliche Anstiegszeit des Temperatur-
signals und — je nach Stérke der thermischen Ankopplung — auch eine
unterschiedliche Signalamplitude. Der relative Unterschied in der Signal-
amplitude an verschiedenen Auftreffpositionen des einfallenden Teilchens
wird nur von der Thermalisierungszeit, d.h. von der Wiarmeleitfdhigkeit
des Absorbers, bestimmt und ist daher unabhéngig von der Teilchen-
energie. Man erwartet demnach, daf} die relative Energieauflésung nicht
von der Energie abhiingt, sondern durch Gréfle und Wiarmeleitfahigkeit
des Absorbers bestimmt wird. Wird nur ein Teil des Absorbers vom lo-
nenstrahl getroffen, wird der Effekt verringert und damit die Energie-
auflésung verbessert.

"Excess Noise”:

In Kapitel 2.6 wurde auch das von McCammon et al. beobachtete Excess
Noise diskutiert, das als ein Beitrag von Energiefluktuationen zwischen
Elektronen- und Phononensystem des Thermistors interpretiert wird[57].
Eine explizite Energieabhingigkeit dieses Beitrags geben die Autoren
nicht an. Moglicherweise ist ein Verhalten proportional zu E aber nicht
vollig auszuschlielen.
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Verbesserung der Energieauflésung durch Optimierung des experi-

mentellen Aufbaus:
In einem zweiten Experiment mit 2**U°*, das u.a. der Vorbereitung der AMS-
Messungen diente (s. Kap. 7), wurde versucht, die in den systematischen Unter-
suchungen erreichte Energieauflosung durch Optimierung des experimentellen Auf-
baus zu verbessern: Der Einbau einer auf Stickstoff-Temperatur gekiihlten Blende
im Strahlrohr reduzierte die Kondensation von Restgas auf den Detektor, sodafl in
dieser Messung die Warmekapazitéit nicht erh6ht war. Auflerdem wurde in diesem
Experiment der Ionenstrahl mit einem zusétzlichen Quadrupol-Magneten auf den
Detektor fokussiert, sodafl der Durchmesser des Ionenstrahls nur ca. 1 mm betrug,
wéahrend in den systematischen Untersuchungen der gesamte Detektor ausgeleuchtet
worden war.

Berechnet man aus der Fitkurve die Energieauflssung fiir 23Ut (E =
17.39 MeV), die wihrend der systematischen Untersuchungen erreicht worden wére,
erhilt man einen Wert von AE = 134(7) keV. In der Messung 01/2003 wurde eine
Auflssung von 80(1) keV erreicht (s. Abb. 5.7). In dieser Messung konnte durch den
Einsatz des digitalen Filterns keine wesentliche Verbesserung der Energieauflésung
erreicht werden: AEyy = 80(1) keV, AEgr; = 77(1) keV. Dies bestéitigt die Inter-
pretation, dafl bei einer Energie von 17.39 MeV die Auflésung nicht mehr vom SNR
limitiert wird; der Beitrag AE/E ~ E dominiert.

Der Effekt der Ortsabhiingigkeit wurde durch den kleineren Strahlfleck, der
nur einen Teil des Detektors ausleuchtete, verringert. Dadurch wurde die Energie-
auflosung verbessert.

Da das Restgas hauptséchlich auf der dem Strahlrohr zugewandten Oberfliche
des Detektors kondensiert, deponieren die einfallenden Ionen einen Teil ihrer Energie
in der kondensierten Restgas-Schicht. Diese Schicht ist mit hoher Wahrscheinlichkeit
amorph und hat eine relativ geringe Warmeleitfahigkeit. Sie kann daher die Therma-
lisierungszeit verlangern und damit den Effekt der Ortsabhingigkeit der Detektor-
Ansprechfunktion verstiarken. Daher verschlechtert die Kondensation von Restgas
die Energieauflésung ebenfalls, obwohl nicht das SNR die Auflésung limitiert. Die
Verbesserung in der Auflésung wurde auch dadurch erreicht, dafl kein Restgas auf
dem Detektor kondensiert war.

Vergleich mit friiheren Ergebnissen von Meier et al.:

Meier hat in einer Reihe von Messungen [19, 20, 21] fiir verschiedene Ionen von Sau-
erstoff bis Blei und Energien im Bereich 8.5 — 14 MeV /amu eine relative Auflésung
von AE/E = 4 x1073 erreicht. Nur in einer Messung, die mit dem direkten,
durch Schlitze abgeschwichten Strahl durchgefiihrt wurde, wurde eine Auflésung
von AE/E = 1.6 x10~3 erreicht. Meier hat dies dahingehend interpretiert, daf
Einfliisse der Streutargets die Auflésung begrenzen [19]. Die erreichte relative Ener-
gieauflésung von 4 x1073 kann aber auch als Effekt einer Ortsabhingigkeit der
Detektor-Ansprechfunktion interpretiert werden: Wird der ganze Detektor mit Io-
nen bestrahlt, limitiert die Ortsabhéngigkeit die relative Energieauflésung auf AE/E
~ 4 x1073. Durch die Abschwichung des Strahls mit Schlitzen bei der oben zitier-
ten Messung von Meier wurde auch der Strahldurchmesser verkleinert, sodafl nur
ein Teil des Detektors ausgeleuchtet wurde, wahrscheinlich der zentrale Teil mit dem
Thermistor. Dies hatte eine Verbesserung der Energieauflésung zur Folge.
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Fazit:

Die systematischen Untersuchungen im Bereich relativ niedriger Ionenenergien ha-
ben gezeigt, dafl nur fiir Energien bis ca. 15 MeV die Energieauflosung durch das SNR
begrenzt ist. Bei hoheren Energien beobachtet man ein lineares Verhalten AE ~ E.
Dieses Verhalten kann begriindet werden durch eine Ortsabhéngigkeit des Detektor-
Ansprechverhaltens, die durch die starke Anisotropie der Wiarmeleitfihigkeit parallel
und senkrecht zur Oberfliche des Absorbers hervorgerufen wird. Kondensation von
Restgas auf dem Detektor verschlechtert die Energieauflosung daher nicht durch das
schlechtere SNR aufgrund der erhohten Warmekapazitét. Jedoch ist in der aufge-
frorenen Luftschicht die Warmeleitfahigkeit deutlich geringer als im Saphir-Kristall;
da die Ionen einen Teil ihrer Energie in der Restgas-Schicht deponieren, wird der
Effekt der Ortsabhéngigkeit verstéirkt, je dicker die aufgefrorene Luftschicht ist. Wei-
tere systematische Untersuchungen mit Blenden verschiedener Grofle, die Teile des
Detektors abschirmen, miissen kldren, ob dieser Effekt tatsichlich die letztendliche
Limitierung der Energieauflésung darstellt. Sollte dies der Fall sein, miissen mehre-
re Detektoren mit kleineren Absorberflichen in einem Array verwendet werden, um
den Effekt zu minimieren.

5.2.3.2 Abhingigkeit der Peak-Position von Ionensorte und -energie:

Um die Energie-Linearitdt des Detektors zu testen, wurde die Abhingigkeit
der Peak-Position von Ionensorte und -energie untersucht. Hierbei mufl man al-
lerdings beriicksichtigen, dafl sich die Peak Position aufgrund der stetig anwach-
senden Wirmekapazitit allméhlich nach unten verschiebt, da durch die Erh6hung
der Wirmekapazitit die Signalamplitude verringert wird. Dieser Effekt wurde im
jeweiligen Pulshohenspektrum korrigiert. Als Referenz wurde die Position der drei
Alpha-Linien benutzt. Aus diesen drei Linien wurde fiir jede Messung die Ener-
gieeichung bestimmt. Da alle anderen Parameter wihrend der gesamten Mefreihe
unveréindert blieben, konnte eine Anderung der Eichung nur durch die Vergréferung
der Wirmekapazitit hervorgerufen werden. Die Korrektur der Position des Ionen-
peaks im jeweiligen Spektrum erfolgte dann gemé&fl der Beziehung

Positionyey. = Positionynkerr. + (Eichfaktoryeyy. — Eichfaktorynkorr.) - Ionenenergie
(5.2)
Der Fehler in der korrigierten Peak Position lag bei ca. 1%.

Abbildung 5.9 zeigt die Peak Position in Kanélen in Abhéngigkeit von der Ener-
gie fiir den Al12 und den Silizium-Detektor. Die Zahlenwerte sind in Anhang A
zusammengestellt. Der Al12 zeigt ein perfekt lineares Verhalten:

Fiir Kohlenstoff, Gold und Uran liegen alle drei Ionen bei gleicher Energie im
Rahmen des Fehlers an derselben Peak Position:

136+, 2126+21 Kaniile
97 AS*.  2128+21 Kaniile
28776+, 2150422 Kanile

Dies ist ein weiterer Beweis dafiir, dafl Energieverlustprozesse durch die Erzeugung
von Frenkel-Paaren und vergleichbare Prozesse (s. Kap. 2.6.3) im Tieftemperatur-
Detektor vernachléssigbar sind. Daher liefert das Konversionsrauschen nur einen
vernachldssigbaren Beitrag zum Energieverlust. Dies bestitigt die Ergebnisse aus
Abschnitt 5.2.3.1 .
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Abbildung 5.9: Aufgetragen ist die Peak Position in Abhéngigkeit von der Energie
und Ionensorte fiir a.) den Detektor Al12 und b.) den Silizium-Detektor. Die Gerade
in a.) ist ein linearer Fit an die Daten; der Offset des ADC wurde nicht korrigiert,
weshalb die Gerade nicht durch den Nullpunkt geht. Auch in b.) sind fiir Kohlenstoff

und Gold die linearen Fits eingezeichnet.
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Die hervorragende Linearitéit des Tieftemperatur-Detektors ermdglicht es, To-
nen unterschiedlicher Masse und unterschiedlicher Energie simultan nachzuweisen.
Insbesondere ist es moglich, den Detektor mit leichten Ionen bekannter Energie zu
eichen und dann mit dieser Eichung die Energie schwerer Reaktionsprodukte zu
identifizieren.

Im Gegensatz dazu beobachtet man beim Silizium-Detektor einen deutlichen
”Pulshohendefekt”: Die Peak Position des Urans liegt 70% unter der von Kohlen-
stoff. Die Steigungen der beiden Geraden fiir Gold und Kohlenstoff sind auflerdem
unterschiedlich. Aus der Eichung fiir den leichten Kohlenstoff kann daher nicht auf
die Energie schwerer Ionen geschlossen werden.

5.2.3.3 Vergleich des Tieftemperatur-Detektors mit dem Silizium-
Oberflichen-Sperrschichtzihler:

Um das Verhalten von Tieftemperatur-Detektor und Silizium-Oberflichen-
Sperrschichtzédhler direkt miteinander vergleichen zu kénnen, wurden mit beiden
Detektoren unter denselben Bedingungen Spektren aufgenommen. Dazu wurde der
Silizium-Detektor vor dem Kryostaten in den Strahl gefahren (s. Kap. 5.2.1). Ab-
bildung 5.10 zeigt direkt nacheinander aufgenommene Spektren des Al12 und des
Silizium-Detektors fiir 28U%". Beide Spektren wurden jeweils im selben Energie-
Fenster dargestellt, um den direkten Vergleich zu ermoglichen.

In Abbildung 5.8 ist die relative Auflésung fiir verschiedene Ionen und Energi-
en von Tieftemperatur-Detektor und Silizium-Detektor gegeniibergestellt. Fiir den
leichten Kohlenstoff ist der Tieftemperatur-Detektor limitiert durch das SNR, sodaf3
mit dem Silizium-Detektor eine vergleichbare oder sogar bessere Energieauflosung er-
reicht wird. Fiir die schweren Ionen Gold und Uran hingegen ist der Tieftemperatur-
Detektor in seiner Auflésung um eine Grofenordung besser als der Si-Detektor. Die
Auflésung des Si-Detektors war zum einen limitiert durch Strahlenschiden, die bei
diesen Detektoren bereits nach Bestrahlungen mit sehr schweren Ionen von einigen
Stunden Dauer zu einer erheblichen Verschlechterung der Auflésung fiihrten. Zum
anderen tragen nach [55] die Fluktuationen zwischen nuklearem und elektronischem
Energieverlust AE_pp-2 entscheidend zur Energieauflésung von Ionisationsdetekto-
ren bei. In Tabelle 5.3 wurde das Konversionsrauschen unter Beriicksichtigung dieses
Beitrags zu AExy = 469 keV abgeschitzt.

In systematischen Untersuchungen haben z.B. Schmitt et al. [6] fiir Brom in ei-
nem Energie-Bereich von 30-120 MeV eine Energieauflosung von 1.5 MeV gemessen,
unabhéngig von der Ionen-Energie. Dies entspricht je nach Energie einer relativen
Auflssung von 5-1 %.

Die systematischen Untersuchungen haben gezeigt, dafl sich mit dem
Tieftemperatur-Detektor im Energiebereich von 0.1-1 MeV /amu eine deutlich besse-
re Energieauflésung als mit einem konventionellen Silizium-Detektor erreichen 1483t.
Im Gegensatz zum Silizium-Detektor lief§ sich fiir den Tieftemperatur-Detektor kein
Pulshéhendefekt beobachten. Zusammen mit der deutlich héheren Resistenz gegen
Strahlenschéden (s. Abschnitt 5.3.2) macht das den Tieftemperatur-Detektor ins-
besondere im Energiebereich von 0.1 — 1 MeV /amu zu einem wertvollen Werkzeug
der Schwerionenphysik, das sich in vielen Experimenten erfolgreich einsetzen 1afit
(s. Kap. 6 und 7).
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Abbildung 5.10: Dargestellt sind die Spektren fiir 28U%*: a.) fiir Detektor Al12 mit
einer Energieauflssung von AE = 154(2) keV, d.h. AE/E = 7.4 x1073; b.) fiir den
Si-Detektor mit AE = 1195(9) keV, d.h. AE/E = 57 x1073.

5.3 Der Detektor SAI21

5.3.1 Vergleich mit Detektor Al12

Der Detektor SAI21 wurde mit ?*U* (E = 17.39 MeV), #6U%* (E = 17.54 MeV)
und 3C*" (E = 16.65 MeV) bestrahlt. Abbildung 5.11 zeigt zwei Spektren fiir
23875+ aufgenommen nach dem Hauptverstirker (Abb. 5.11a.) und nach dem digi-
talen Filtern (Abb. 5.11b.). Im Vergleich mit dem Spektrum von Al12 in Abbildung
5.7 ist deutlich zu sehen, dafi die Auflésung etwa um einen Faktor zwei schlechter
ist. Sie betrigt AE = 170(2) keV, d. h. AE/E = 9.8 x1073 fiir das Hauptverstéirker-
Spektrum und AE = 151(2) keV, d. h. AE/E = 8.7 x10 3, nach dem digitalen
Filtern. Allerdings mufl erwdhnt werden, dafl dieses Spektrum nicht unter opti-
malen Bedingungen aufgenommen wurde: Durch das bereits mehrfach diskutierte
Auffrieren von Restgas bzw. Luft war die Wéarmekapazitéit auf C = 2.3(6) nJ/K im
Vergleich mit C = 0.54(3) nJ/K erhoht (vgl. Tabelle 5.6), das entspricht einer Dicke
der aufgefrorenen Luftschicht von ca. 28 nm.

Fiir den Detektor Al12 wurde unter vergleichbaren Bedingungen eine Auflésung
von AE = 166(2) keV erreicht. Die Warmekapazitéit lag in dieser Messung bei C
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Abbildung 5.11: Spektrum fiir 28U5" des Detektors SAI21 a.) aufgenommen mit
dem Hauptverstérker. Die Energieauflsung betrigt AE = 170(2) keV, d. h. AE/E
= 9.8 x1073. b.) nach digitalem Filtern: Die Energieauflésung wurde auf 151(2) keV
verbessert, das entspricht AE/E = 8.7 x1073.

= 3.1(3) nJ/K, das entspricht einer Dicke der aufgefrorenen Luftschicht von ca. 23
nm. Da der Detektor SAI21 eine gréBere Fliche hat als der Al12 (vg. Tabelle 3.2),
ist die aufgefrorene Luftmenge ca. 1.5 mal so grof. Eine mogliche Verbesserung der
Auflosung durch Verringerung der Eigenwérmekapazitit des Detektors wurde daher
durch die Kondensation von Restgas iiberdeckt.

AuBerdem mufBte, um die Ubergangstemperatur zu erreichen, eine zweite Helium-
Pumpe angeschlossen werden, die zusétzliche Vibrationen und damit zusédtzliche
Stérungen in das System einbrachte. Das Baseline Noise betrug in dieser Messung
185 keV gegeniiber 54 keV fiir die Messung mit Al12.

Fiir den Detektor SAI21 war die Energieauflésung somit durch das SNR limitiert;
ein moglicher Einflul der Qualitdt des Aluminiumfilms, wie er fiir die Messungen
mit Alpha-Teilchen beobachtet wurde, wurde durch das SNR iiberdeckt. Weitere
Untersuchungen unter optimierten Bedingungen werden zeigen miissen, ob sich die
Energieauflosung fiir Schwerionen durch Verringerung der Wiarmekapazitit weiter
steigern 1483t.
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Abbildung 5.12: Spektrum des Detektors SAI21 nach Bestrahlung mit ca. 104
Tonen/cm? fiir a.) 226U und b.) '¥C5". Eingezeichnet sind die Gauflkurven, die
sich mit einer Energieauflosung von AE = 170 keV ergeben wiirden.
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Abbildung 5.13: Alpha-Spektren des Detektors SAI21 a.) vor Strahlenschidigung
und b.) nach Strahlenschidigung. Vor der Strahlenschiddigung betrug die Energie-
auflosung fiir Alpha-Teilchen 133(1) keV, nachher 154(8) keV. Die Verschlechterung
ist auf die VergroBerung der Warmekapazitiat durch Restgas-Kondensation und da-
mit auf schlechteres SNR und nicht auf Strahlenschiidigung zuriickzufiihren (s. Text).

5.3.2 Einfluf3l von Strahlenschiden

In Kapitel 3.2.1 wurde diskutiert, dal die Anfilligkeit von Saphir fiir Strah-
lenschiden relativ gering ist; die Grenzwerte fiir eine beobachtbare Amorphisierung
(s. Kap. 2.6) betrugen S,; = 2100 eV/A und S, = 160 eV /A bei einer Dosis von 6
x10' Tonen/cm?. Bei Bestrahlung senkrecht zur ¢-Achse jedoch liegt der Wert um
ca. einen Faktor 10 niedriger. Mit einem Maximum von S, = 652 eV /A fiir 28U5+
kann man aus diesen Werten abschiitzen, daf sich fiir eine Bestrahlung entlang der c-
Achse eine vollstindige Amorphisierung bereits bei einer Ionendosis von ca. 1 x10
auftreten sollte. Es wurde in Kapitel 3.4.1 ebenfalls dargestellt, dafl die Oberfliche
der Detektoren mit diinnem Absorber die c-Fliche ist, wihrend die Oberfliche der
dicken Absorber um 57.6° gegen die c-Achse geneigt ist. Man erwartet daher fiir den
Detektor SAI21 eine hohere Anfilligkeit gegen Strahlenschiden als fiir die anderen
Detektoren.
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Der Detektor Al12 wurde iiber mehrere Jahre bei verschiedenen Experimenten
eingesetzt und wihrend dieser Zeit Zahlraten verschiedener Ionen und Energien
von ca. 10 — 100 Hz ausgesetzt. Daraus kann man eine akkumulierte Dosis von
10% — 10° Tonen/cm? abschitzen. Dennoch wurde bei diesem Detektor bisher keine
durch Strahlenschidigung erklirbare Anderung des Detektorverhaltens beobachtet.
Es muf jedoch beriicksichtigt werden, dafi wihrend einer einzelnen Messung maximal
107 Tonen/cm? implantiert wurden, danach wurde der Detektor aufgewirmt. Im
warmen Zustand konnen Defekte ausheilen, sodafl keine akkumulative Schidigung
des Detektors beobachtet wird, wie dies beispielsweise bei Silizium-Detektoren der
Fall ist (s.o0.).

Wihrend des Einrichtens des Strahles am VERA-Beschleuniger wurden die
Detektoren versehentlich fiir kurze Zeit auch dem unabgeschwichten Strahl des
Beschleunigers ausgesetzt. Der Strahlstrom hinter der elektrostatischen Analyse
(s. Abb. 5.5) betriigt ca. 1 nA. Fiir 2*6U°* resultiert daraus eine Z#hlrate von 10° Hz,
hieraus 148t sich bei einer Bestrahlung von maximal 10 Minuten Dauer eine Ionendo-
sis von ca. 10 Tonen/cm? abschiitzen. Abbildung 5.12 zeigt zwei Spektren fiir 226U+
und fiir ¥C°*, die mit dem Detektor SAI21 am Ende der Strahlzeit aufgenommen
wurden. Von einem gaufiférmigen Spektrum kann nicht mehr gesprochen werden. Die
Peakform 148t sich durch einen Effekt interpretieren, der aus Strahlenschidigung re-
sultiert: Die Hochenergieschulter deutet auf eine unregelméfiige Thermalisierung hin.
Offenbar werden in den erzeugten Defekten Phononen in langlebige Zustidnde gebun-
den und tragen dadurch erst zu einem spéteren Zeitpunkt zum Temperatur-Signal
bei. Aus der Signalform nach der Bestrahlung wurde fiir Uranionen und Alphateil-
chen die Wirmekapazitéit bestimmt (Tabelle 5.6). Fiir die Alphateilchen stimmen
die Warmekapazititen aus Uy und 7.5 im Rahmen des Fehlers iiberein; fiir die Ura-
nionen jedoch sieht man eine deutliche Abweichung. Da die Wirmekapazitiat aus Uy
die "effektive” Wirmekapazitit ist, die aus dem Temperatursprung berechnet wird,
kann die Abweichung dahingehend interpretiert werden, dafl ein Teil der deponier-
ten Ionenenergie nicht in das Temperatursignal eingeht, sondern in Verlustprozesse.
Aus dem Unterschied in den Wérmekapazitéten aus 7.5y und Ug fiir Uran ergibt
sich eine Thermalisierung von 65%. Im Vergleich dazu wurde fiir den Detektor Al12
in Tabelle 5.4 fiir Uranionen keine Diskrepanz zwischen C aus 7.7y und C aus U
beobachtet.

Ton E Uy Tel Terf  C[nJ/K] C [nJ/K]
‘ MeV]  [uV] [18] [us] aus Uy aus T4y

THe”™ 540 542(4) 17(1) 255(2) 2.3(4)  1.8(5)

2605+ 17.54  1583(3) 16(1) 256(1)  2.7(1) 1.8(5)

Tabelle 5.6: Warmekapazitiaten aus Uy und 7.5 fiir Uranionen und Alphateilchen
nach Bestrahlung des Detektors SA121 mit hoher Ionendosis.

Abbildung 5.13 zeigt zwei Spektren des Detektors SAI21 fiir Alphateilchen vor
und nach der Bestrahlung mit hoher Dosis. Im Alpha-Spektrum beobachtet man
nach der Bestrahlung keine den Peak verzerrenden Effekte. Die Auflésung von AE
= 154(8) keV ist 1.5 mal so groff wie die beste erreichte Auflssung fiir Alphas
AE = 90 keV; dies ist durch das Anwachsen der Wiarmekapazitit durch Restgas-
Kondensation auf C = 2.3 nJ/K zu erkldren (s. auch Abschnitt 5.3.1). Daf das
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Alpha-Spektrum im Unterschied zum Uran- und Kohlenstoffspektrum keinen Effekt
der Strahlenschidigung zeigt, kann dadurch erklart werden, dafl die Alpha-Teilchen
den Detektor in diesem Aufbau nicht — wie die Schwerionen — von vorn treffen, son-
dern von der Seite, da die Alpha-Quelle seitlich neben dem Detektorhalter montiert
war (s. Kap. 5.2.1). Die Uran-Ionen haben in Saphir eine Reichweite von 2 pm,
daher befindet sich die Region amorphen Materials hauptséchlich in einer Schicht,
die 2 pm unter der Oberfliche liegt. Die Alpha-Teilchen treffen jedoch die ganze
Breite des Detektors mit 330 um Dicke, sodafl nur ein geringer Bruchteil seine Ener-
gie in der geschidigten Zone deponiert. Daher wird fiir das Alpha-Spektrum keine
merkliche Verdnderung beobachtet.



Kapitel 6

Einsatz der Detektoren zur
direkten Massenidentifikation von
schweren Ionen

6.1 Prinzip der direkten Massenbestimmung mit-
tels Energie-Flugzeit-Messungen

In vielen Experimenten zur Untersuchung nuklearer Reaktionen ist die Bestimmung
der Massen von Reaktionsprodukten von grofer Bedeutung (s. Kap. 1). Um auch fiir
sehr schwere Ionen benachbarte Isotope unterscheiden zu kénnen, ist eine relative
Massenauflssung von AM/M = 10~2 notwendig.

Konventionell werden Massen mit einem Magnetspektrometer und einem
Flugzeit-Detektor bestimmt: Das Magnetspektrometer mifit den Impuls p des Ions
gemaf

Kriimmungsradius rx = —pB’ B = Magnetfeld (6.1)
q -
Der Flugzeit-Detektor mifit die Geschwindigkeit v = s/t. Dann kann iiber p = M-v
die Masse bestimmt werden.

Mit der heute verfiigbaren, sehr schnellen Elektronik 148t sich eine Zeitauflésung
von At/t < 1072 auf Flugstrecken von wenigen Metern Liinge realisieren. Um jedoch
die bendétigte Impuls-Auflésung zu erhalten, sind fiir schwere Ionen grofie Magnete
mit hohen Feldern nétig. Dies macht Aufbauten zur Massenbestimmung unhand-
lich und schwer transportabel. Eine hohe Massenauflosung 148t sich nur auf Kosten
eines kleinen Raumwinkelbereichs erreichen. Ein weiteres Problem sind sogenannte
”Ladungszustands-Vieldeutigkeiten”: Das gemessene Produkt rg-B ist nur sensitiv
auf den Quotienten p/q. Um den Impuls zu bestimmen, mufl daher die Ladung des
Projektils bekannt sein. Dies ist insbesondere ein Problem fiir niederenergetische
bzw. sehr schwere Ionen, die nicht vollstdndig ionisiert sind oder deren Ladungszu-
stand sich durch Umladungsreaktionen innerhalb des Magnetspektrometers und in
den Folien des Flugzeit-Detektors (s. Kap. 6.3.1) #ndert. Wenn nun zwei Projektile
den gleichen p/q-Wert haben, konnen sie im Magnetspektrometer nicht getrennt
werden.

Eine alternative Methode ist die Bestimmung der Masse aus der Flugzeit und der

122
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kinetischen Energie mittels E = m v?/2. Die Massenauflosung ist hierbei gegeben
durch

(AM/M)? = (AE/E)? + 2(Av/v)? (6.2)

Wie im letzten Kapitel gezeigt wurde, 148t sich mit dem Tieftemperatur-Detektor
zum ersten Mal auch fiir schwerste Ionen eine Energieauflésung von AE/E =
5x 1072 erreichen, sodafl Massenidentifikation mittels der Energie-Flugzeit-Methode
(E/TOF) mdglich ist. In diesem Kapitel sollen die Ergebnisse erster Testmessungen
mit dem Schwerpunkt der spiteren Anwendung zur Identifikation superschwerer
Elemente vorgestellt werden.

6.2 Identifikation ”superschwerer Elemente”

Die GSI ist seit vielen Jahren fiihrend in der Erzeugung und dem Nachweis soge-
nannter ”"superschwerer Elemente”, d. h. Elemente am duflersten Ende des Perioden-
systems mit Z > 100. Ein umfassender Uberblick findet sich in [3, 86] und den darin
angegebenen Referenzen. Die superschweren Elemente werden bei GSI erzeugt nach
dem Prinzip der ”kalten Fusion” (Abbildung 6.1).

Target:
kalte super- Silizium-
Fusion schweres Detektor
Projektil Element T1 T2 fiir den
O L {3
weis  des
Schwerions
und seiner
a-Zerfalle

Abbildung 6.1: Das Prinzip zur Erzeugung der superschweren Elemente: Durch sog.
kalte Fusion von Projektil und Targetkernen wird ein superschweres Element (SHE)
erzeugt. Der Schwerionen-Separator SHIP (s. Kap. 6.2.1) dient dazu, das SHE vom
Primérstrahl und Untergrund durch andere Reaktionsprodukte abzutrennen. Die
Flugzeit-Strecke dient als Trigger-Stufe fiir den Silizium-Detektor, in dem das SHE
nachgewiesen und iiber die Kette seiner Alpha-Zerfille identifiziert wird.

Ein Ionenstrahl (Projektil) vom UNILAC-Beschleuniger trifft auf ein Target aus
Blei oder Bismut. Die Energie wird so gew#hlt, dafl sie gerade grofl genug ist,
die Coulombbarriere zwischen den beiden Kernen zu iiberwinden, und liegt in der
Groflenordnung von 100 MeV. Die beiden Kerne verschmelzen so, dafl das entste-
hende Nuklid eine moglichst geringe Anregungsenergie besitzt, die es durch das
Abdampfen von wenigen Nukleonen abgeben kann. Das entstehende Nuklid wird im
Schwerionen-Separator ”SHIP” abgetrennt und mit einem Detektorsystem nachge-
wiesen (s. Kap. 6.2.1).

Die Elemente 107 (Bohrium), 108 (Hassium), 109 (Meitnerium), 110 (Darm-
stadtium) sowie 111 und 112 (noch unbenannt) wurden in den Jahren 1981-2003
bei GSI hergestellt und eindeutig identifiziert (s. Abb. 6.2). Die Identifikation der
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Abbildung 6.2: Ubersicht iiber das obere Ende der Nuklidkarte mit den superschwe-
ren Elementen, die bei GSI erzeugt und identifiziert wurden [3] und denen mit
Z > 112, fiir die es bei anderen Institutionen bereits Hinweise gab [87, 86], die aber
nicht eindeutig identifiziert werden konnten (s. Text).

Elemente erfolgt iiber ihren Alpha-Zerfall: Wenn die Zerfallskette des erzeugten Nu-
klids irgendwann in einer bekannten charakteristischen a-Zerfallskette eines ein-
deutig identifzierbaren Nuklids endet, kann das urspriinglich erzeugte Isotop eben-
falls eindeutig identifiziert werden. Wenn das erzeugte Nuklid allerdings nicht in
eine bekannte Alpha-Zerfallskette zerfillt, sondern die Tochterkerne vorher durch
Spontanspaltung in kleinere Bruchstiicke zerfallen, ist eine eindeutige Identifikati-
on des erzeugten Nuklids nicht mehr moéglich. Aus Abbildung 6.2 ersieht man, daf3
fiir Z > 112 Spontanspaltung immer wahrscheinlicher wird, weil man sich zu immer
héheren Neutroneniiberschiissen bewegt. Die Evidenzen fiir die Nuklide mit Z > 114
sind daher nicht eindeutig, weil die beobachteten Alpha-Zerfallsketten nicht mehr in
einer bekannten Kette enden, sondern ein spontan spaltendes Nuklid am Ende steht
[87]. Eine Moglichkeit fiir die eindeutige Identifikation solcher Nuklide besteht dar-
in, die Masse direkt iiber eine kombinierte Energie-/Flugzeitmessung zu bestimmen.
Auflerdem ist es notwendig, die Energien sowohl nachfolgender Alpha-Zerfille als
auch die von eventuell entstehenden Spalt-Produkten mit moglichst hoher Genauig-
keit zu messen, um eine kinematisch vollsténdige Beschreibung der Produktionsreak-
tion zu erhalten. Dies erfordert neben der hohen Energieauflésung auch einen grofien
dynamischen Bereich des verwendeten Energie-Detektors.
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Um die Eignung eines Tieftemperatur-Detektors anstelle des bisher verwende-
ten Silizium-Detektors fiir den Einsatz zur Identifikation der SHE-Massen und der
zeitaufgelosten Messung der Energien von Alpha-Zerfillen bzw. Spaltprodukten zu
demonstrieren, wurde in einem ersten Test-Experiment mit einer bekannten Reak-
tion versucht, SHE und Alpha-Zerfille simultan nachzuweisen und letztere in einer
Zerfallskette zuzuordnen.

6.2.1 Der Schwerionenseparator SHIP

Zur Erzeugung der superschweren Elemente wurde bei GSI das Experiment SHIP
aufgebaut und zur Perfektion entwickelt [3]. SHIP steht fiir ”Separator of Heavy
Ion Production”. Abbildung 6.3 zeigt das komplexe System aus elektrostatischen
und magnetischen Filtern: Der Strahl kommt mit einer Energie von ca. 100 MeV aus
dem UNILAC-Beschleuniger und trifft auf das rotierende Target-Rad. Aufgrund der
sehr kleinen Reaktionsraten sind sehr hohe Teilchenstrome nétig, die ein stationéres
Target schmelzen wiirden.

Die entstehenden Reaktionsprodukte (SHE sowie Produkte weiterer Reaktions-
kanéle wie Spaltung oder Austausch-Reaktionen) gelangen zusammen mit dem
Primérstrahl in den eigentlichen Separator. Dieser macht sich das Prinzip eines klas-
sischen Wienfilters zunutze, um in einem System aus gekreuzten magnetischen und
elektrostatischen Feldern den Primérstrahl von den Reaktionsprodukten abzutren-
nen (”Beam Stop”, s. Abb. 6.3) und dann aus diesen den Masse-Bereich des produ-
zierten SHEs zu selektieren. Die Flugzeit-Strecke wirkt als letzte Filter-Stufe: Pas-
siert ein Reaktionsprodukt mit der erwarteten SHE-Masse den Flugzeit-Detektor,
wird der Primir-Strahl ausgeblendet und das Ereignis im Silizium-Detektor auf-
gezeichnet. Der Detektor hat eine Fliche von 3 x 8 ¢m? und eine Ortsauflésung
von 150 pm; auflerdem gibt es vier zusétzliche Silizium-Detektoren seitlich an
den Winden, die Alpha-Teilchen nachweisen, die in Eintrittsrichtung des Ions
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Time of Flight
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Dipole
Quadrupole Magnet v
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Deflector Il

Dipele

. Magnets |-IV
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Beam Target Lenses| !
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Abbildung 6.3: Der Aufbau des Schwerionen-Separators SHIP [3]
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Abbildung 6.4: Beispiel fiir eine Zerfallskette des Isotops 277112 [3]. Durch Energie
und Halbwertszeit der Alpha-Zerfille wird das Isotop eindeutig identifziert, wenn
die Kette in eine bereits bekannte Zerfallskette miindet.

"riickwérts” emittiert werden und daher den Detektor, der das SHE nachweist, ver-
lassen, sodafl man eigentlich von einer ” Detektorkammer” sprechen muf. Diese De-
tektorkammer mifit Zerfallsparameter sowie Energie und Position des eintreffenden
SHESs und der Alphazerfille. Stimmen die Positionen des SHEs und der nacheinander
erfolgenden Zerfille iiberein und konnen die Zerfille einer bekannten Zerfallskette
zugeordnet werden, ist die Zerfallskette und damit das SHE eindeutig identifiziert.
Der Gamma-Detektor am Ende des Aufbaus kann zuséitzlich Gammas nachweisen,
die emittiert werden, wenn der Alpha-Zerfall des Nuklids nicht im Grundzustand,
sondern in einem angeregten Zustand des Tochternuklids endet. Abbildung 6.4 zeigt
als Beispiel einen Zerfall des Elements 112.

6.2.2 Test des Tieftemperatur-Detektors anhand der Reak-
tion ®Ni + '©2Ru — '0Hf, Q = 104 MeV

Fiir den ersten Test wurde eine Reaktion mit relativ hohen Reaktionsraten gewéhlt,
um die Mefzeit auf wenige Tage zu beschrinken. Ein Strahl von ®®Ni mit einer
Energie von 4.7 MeV /amu traf auf ein Target, das zu 95% mit dem Isotop '“Ru
angereichert war. Das Reaktionsprodukt '®*Hf dampft direkt nach seinem Entstehen
2-4 Protonen und bis zu 8 Neutronen ab. Die Massenverteilung der Reaktionspro-
dukte hidngt sowohl von der Einschuflenergie als auch von der gewihlten Reaktion
ab. Mit einem von Reisdorf et al. entwickelten Programm [88] konnen die Reak-
tionsquerschnitte berechnet werden. Hierbei ist aber zu beriicksichtigen, daf} diese
Berechnungen auf der neutronenarmen Seite der Nuklidkarte nicht mehr exakt sind;
die tatséichlich gemessenen Querschnitte kénnen von den berechneten abweichen. In
Tabelle 6.1 sind die gebildeten Nuklide, deren Bildungsquerschnitt o sowie Ener-
gien und Verzweigungsverhéltnis w, ihrer Alpha-Zerfille aufgelistet. Nuklide, deren
Bildungsquerschnitt kleiner als 1 mbarn ist, sind in der Tabelle nicht aufgefiihrt, da
sie keinen mefbaren Beitrag zum Alpha-Spektrum leisten. Fiir die Tochternuklide
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errechnet sich og aus dem Bildungsquerschnitt des Mutternuklids mal dem Verzwei-
gungsverhiltnis. Der Begriff ”Bildungsquerschnitt” mufl daher im erweiterten Sinn
verstanden werden. In der letzten Spalte ist der relative Anteil der Amplitude der je-
weiligen Alpha-Linie im Spektrum aufgefiihrt. Akumuliert man das Alpha-Spektrum
iiber sehr viele Halbwertszeiten, stellt sich zwischen Bildung und Zerfall des Nuklids
ein Gleichgewicht ein; die mittlere Anzahl der Atomkerne des Nuklids ist konstant:

. . )\P )\p
tliglo N(t) = tliglo )\—d[l —exp(—Agt)] = N konstant (6.3)
Die Aktivitdt dN(t)/dt geht fiir lange Zeiten t gegen 0. Integriert man daher das
Alpha-Spektrum iiber sehr viele Halbwertszeiten auch der langlebigsten Nuklide, ist
die Amplitude der jeweiligen Linie ein direktes Maf} fiir die Anzahl der urspriinglich
erzeugten Atomkerne des jeweiligen Mutternuklids.

6.2.2.1 Experimenteller Aufbau:

Fiir die hier diskutierte Messung wurde anstelle des Silizium-Detektors aus
Abb. 6.3 der Detektor Al12 benutzt; der Gamma-Detektor war nicht eingebaut.
Der Kryostat wurde hierzu an der Position des Silizium-Detektors an die Beamline
angeflanscht. Wie schon bei den in Kap. 5 diskutierten Messungen wurden keine
Folien oder Eintrittsfenster benutzt; es waren lediglich die vier Blenden eingebaut,
die in Kap. 5 fiir den Aufbau an VERA bereits diskutiert wurden. Da ein Ziel der
Messung war, die Alpha-Zerfiille der Reaktionsprodukte nachzuweisen, war fiir diese
Messung eine Alpha-Quelle mit nur einer Linie (*!Am, E, = 5.49 MeV) seitlich
neben den Detektoren eingebaut. Der Einsatz dieser ?*! Am-Eichquelle ermoglichte
eine Eichung des Energiespektrums und Identifikation der tibrigen Alpha-Energien.
Die Alpha-Zihlrate lag bei 1.78(7) Hz. Die Schwerionen-Zihlrate war durch den
Reaktionsquerschnitt der ausgewéhlten Reaktion bestimmt und betrug 1.67(2) Hz.
Die Aufzeichnung der Flugzeit war fiir diesen ersten Test aus technischen Griinden
nicht in die Messungen integriert.

Aus der Einschuflenergie der Nickel-Projektile von 273 MeV und dem Q-Wert der
Reaktion von 104 MeV ergibt sich eine Energie der Reaktionsprodukte von 93 MeV
(dabei ist der mittlere Energieverlust im Target von 6 MeV mit beriicksichtigt). Dar-
aus ergibt sich fiir den Detektor Al12 ein Temperatursprung von ca. AT = 7 mK.
Die Energien der Alpha-Teilchen liegen zwischen 4 und 6 MeV, was einem mittleren
Temperatursprung von AT = 0.4 mK entspricht. Um diesen groflen dynamischen Be-
reich abzudecken, war es notwendig, den Detektor im unteren Drittel des Ubergangs
bei einem Widerstand von 12 k) zu betreiben. Nach Abb. 4.7 aus Kap. 4.2.2 liegt
dieser Arbeitspunkt gerade noch im linearen Bereich des Ubergangs.

Um die Signale von Schwerionen und Alpha-Zerféllen simultan und in zeitlicher
Korrelation aufzuzeichnen, wurde das Signal des Detektors nach dem Vorverstéirker
gesplittet und in zwei Hauptverstiarkern mit unterschiedlichen Verstirkungsfaktoren
verstirkt. Als Hauptverstirker wurde der Emetron Shaping Amplifier mit 200 us
Shaping Zeit benutzt (s. Kap. 4.1.2).

Alpha- und Schwerionensignale wurden in zwei ADCs parallel aufgezeichnet. Um
die zeitliche Korrelation zwischen verschiedenen Ereignissen einer Zerfallskette her-
zustellen, wurde in einem dritten Kanal ein Zeitsignal aufgezeichnet, das von einem
Frequenzgenerator mit einer Frequenz von 160 kHz betrieben wurde; dies entspricht
einer Prézision des zeitlichen Abstands zweier Ereignisse von einer Mikrosekunde.
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Nuklid op [mbarn] T, [s] E [MeV] w, [%] Tochterkern rel. Hiufigkeit [%]

155T'm 35.9 21.6 E.C. bis %°Gd, stabil —
156Yb 34.6 26.1 4.69 10 152y 4.4
155Yb 23.1 1.75 5.20 89 I51Ey 25.9
156Tm 17.4 83.8 E.C. bis %Dy, stabil —
153Er 13.5 37.1 4.68 53 19Dy 9.0
152Ey 13.5 10.3 4.80 90 48Dy 15.3
157y 12.2 5.3 E.C. bis *"Gd, stabil —
153 T'm 10.2 2.0 5.10 93 149Ho 12.0
157y 6.8 38.6 s E.C. bis "Gd, stabil —
154Tm 6.3 5.7 5.00 65 149Ho 4.9
156y 5.5 0.3 5.51 95 152Tm 6.6
155Er 5.0 318 E.C. bis %°QGd, stabil —
Tochternuklide

152Ey 7.7 10.3 4.80 90 48Dy 8.8
IS1Ey 20.6 23.5 E.C. zu %'Ho —
151Ho 20.6 35.1 4.52 22 4TThH 5.7
151Ho 20.6 35.1 E.C. zu %Dy —
151Dy 18.1 17 m 4.07 6 1TGd 1.4
WrGd 18.1 38 h E.C. bis *"Sm, stabil —
41 Th 10.5 1.65 h E.C. bis *7Sm, stabil —
49Dy 7.2 252 E.C. zu *¥Tb —
9Th 16.7 41h 3.97 17 S Eu 3.6
45Ey 2.8 5.93 d E.C. bis *°Nd, stabil —
48Dy 17.9 186 E.C. bis *8Gd, stabil —
49Ho 9.5 36 E.C. bis '¥Tb, s.o. —
150H, 4.1 50 E.C. zu Dy —
150Dy 4.1 7.2 m 4.23 36 146Gd 1.9
146Gd 1.5 48.3 d E.C. bis *6Sm, stabil —
152Tm 5.2 7.5 E.C. zu *?Er, s.o. —
Eichquelle

241 Am — 423 y 5.49 100 B7Np —

Tabelle 6.1: Zusammenstellung der Bildungsquerschnitte o sowie Energien und Zer-
fallswahrscheinlichkeiten w, der Alpha-Zerfille fiir die Nuklide, die in der Reaktion
%Ni + 192Ru — 0Hf gebildet werden. Der Bildungsquerschnitt der Tochernuklide
errechnet sich aus dem Bildungsquerschnitt des Mutternuklids mal dem Verzwei-
gungsverhiltnis w,. Elektroneneinfang (E.C.) "bis” bedeutet mehrfachen Elektro-
neneinfang, ohne daf} ein Alpha-Zerfall stattfindet.
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Die Signale des Detektors wurden in die Datenaufnahme von SHIP integriert, die
z.B. in [3] bzw. den dort zitierten Referenzen beschrieben wurde und standardméfig
zur Identifzierung der Alpha-Zerfallsketten von Reaktionsprodukten eingesetzt wird.

6.2.2.2 Ergebnisse der Test-Messungen:

Abbildung 6.5 zeigt ein Beispiel fiir ein Alpha-Spektrum. Die Mefzeit betrug
3960 + 85 s. Neben der Linie der Americium-Eichquelle konnten die Linien der
hiufigsten Alpha-Emitter unter den gebildeten Nukliden identifiziert werden.

Die Energieauflosung wurde mit dem Peak der Eichquelle bei 5.49 MeV be-
stimmt. Sie betrigt AE = 179(5) keV und ist damit deutlich schlechter als die beste
erreichte Alpha-Auflsung von 66(4) keV fiir den Detektor Al12 (s. Tabelle 4.9 in
Kap. 4.3.4). Dafiir gibt es zwei Griinde: Zum einen wurde fiir die Temperaturstabi-
lisierung noch die Methode mit dem externen Thermometer benutzt (s. Kap. 4.1.1),
sodafl die Arbeitstemperatur auch iiber relativ kurze Zeitraume von einer halben
Stunde merklich driftete und nur schlecht reproduzierbar war. Die damit verbunde-
ne Drift der Amplitude wurde durch das Beobachten der Peak-Position fiir den Peak
der Eichquelle wihrend einer Messung so gut wie moglich korrigiert. Zum anderen
war durch einen Defekt an der Heizung des Kiihlfingers das elektronische Rauschen
sehr hoch, da offenbar ein Kabel einen Massenkontakt herstellte.

Um die Amplituden und daraus die relativen Haufigkeiten der verschiedenen
Alpha-Linien der Reaktionsprodukte zu ermitteln, wurde fiir die iibrigen Peaks
die Halbwertsbreite der Gau-Funktion konstant gehalten, um die Anzahl der Fit-
Parameter zu reduzieren. Als Halbwertsbreite wurde dabei die Halbwertsbreite des
Peaks der Eichquelle angenommen. Die Energieeichung wurde aus der Position des
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Abbildung 6.5: Beispiel fiir ein Alpha-Spektrum der Reaktionsprodukte, gemessen
mit Hauptverstirker mit 200 ps Shaping Zeit. Die aus der Breite des Eich-Peaks
ermittelte Auflosung von AE = 179(5) keV reicht aus, um die wesentlichen Anteile
der Reaktionsprodukte zu identifizieren (siehe Text). Alle Gauflkurven wurden mit
derselben Halbwertsbreite gefittet.
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Eichpeaks und der Position des *'Dy ermittelt. Da die Energieauflésung nicht aus-
reichte, um die {ibrigen Peaks alle aufzulosen, wurde aus der Energieeichung die Posi-
tion im Energiespektrum berechnet und nur die Amplitude der Gaufikurve gefittet.
In Tabelle 6.2 sind die Ergebnisse fiir die Amplituden der Bestfits sowie die dar-
aus resultierenden relativen Haufigkeiten zusammengestellt. Sie werden im néchsten
Abschnitt diskutiert.

Abbildung 6.6 zeigt das Schwerionenspektrum, das simultan zu dem Alpha-
Spektrum aufgenommen wurde. Die Einschuflenergie der Projektile von 272 MeV
und der Q-Wert der Reaktion von 104 MeV ergeben im Laborsystem eine mittlere
Energie der Reaktionsprodukte von 93 MeV, d.h. 0.6 MeV/amu. Das Geschwin-

digkeitsfilter war so justiert, dafl Kerne der Geschwindigkeit v = \/ 1.2 MeV/amu
es passieren konnen. Elastisch gestreute Nickel-Projektile konnen des Geschwin-
digkeitsfilter ebenfalls passieren, wenn sie dieselbe Geschwindigkeit haben wie die
Reaktionsprodukte. Aus E = m v?/2 ergibt sich eine Energie der Nickel-Tonen von
35 MeV.

Der aktive Raumwinkel von SHIP definiert eine Geschwindigkeits-Akzeptanz von
ca. Av/v = 5%, d.h. ca. AE/E = 10%. Mit dem Tieftemperaturdetektor wurde
fiir die elastisch gestreuten Nickel-Projektile eine Breite der Energieverteilung von
AE = 1.8(6) MeV gemessen, d.h. AE/E = 5.1(2) %. Daf} dieser Wert geringer ist als
die 10% aus der Akzeptanz von SHIP, liegt an der Geschwindigkeitsdispersion des
letzten Ablenkmagneten (s. Abb. 6.3). Da der Detektor eine relativ kleine Fliche
besitzt, ist der abgedeckte Raumwinkel auch relativ gering. Der Strahl hat aber
aufgrund der Geschwindigkeitsdispersion eine rdumliche Aufweitung. Daher wird
nur ein Teil des Geschwindigkeitsspektrums vom Detektor wahrgenommen. Fiir die
Reaktionsprodukte liegt die Breite der Energieverteilung bei AE = 14(1) MeV, d.h.
AE/E = 15(1) %. Aufgrund der héheren Energie hat dieser Strahl eine gréfiere
Steifigkeit, sodaf sich die Geschwindigkeitsdispersion weniger stark auswirkt. Hinzu
kommt, dafl Zerfille bzw. Abdampfen von Nukleonen auch wihrend des Fluges
durch das Geschwindigkeitsfilter stattfinden und so die Energie verbreitern kénnen.
Die Verbreiterung des Peaks durch die unterschiedlichen Massen betrigt zusitzlich

2%.

6.2.2.3 Diskussion der Alpha-Zihlraten und Vergleich mit Literatur-
werten:

e 55Yb und %3Tm:
Aus den Bildungswirkungsquerschnitten in Tabelle 6.1 ergibt sich, dafl von den
Alpha-Emittern vor allem die Nuklide '%¢Yb und '%Yb sowie !%*Tm gebildet
werden. Aufgrund der hohen Alpha-Zerfallswahrscheinlichkeit ist die Linie von
1%5Yb bei 5.2 MeV die dominante Linie im Spektrum, die aber aufgrund der
ungeniigenden Energieauflssung von der Linie des **Tm nur ungeniigend ge-
trennt wird. Daher ist der Anteil von %3Tm groBer als erwartet.

o 52Er, 13Er und %Yb:
Der Anteil an Erbium im Spektrum ist viel geringer als erwartet. Offenbar wird
durch Abdampfen von Nukleonen direkt aus °Hf kein 52Er und nur sehr we-
nig 53Er gebildet. Der geringe Anteil von '2Er, der im Spektrum beobachtet
wird, 148t sich vollstindig durch den Alpha-Zerfall von 36Yb erkliren.
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Nuklid E [MeV] A [counts] rel. Hiufigkeit [%)]

21 Am") 5.49 728 + 24
241
mfm gg? 4084 + 60
u .
155yh 5.20 1134 + 55 38(3)
153 5.10 717 + 46 24(2)
152Fy 4.80 87 + 23 2.9(9)
156
153? j'gg } 187 + 31 6.3(2)
I .
1511, 4.5 9201 + 23 10(1)
151Dy 4.07 410 + 42 14(2)
1497, 3.97 164 + 36 6(1)

*) Dieses Spektrum wurde ohne Reaktionsprodukte nach Ende des Experiments zum
Vergleich aufgenommen. Die Mef3zeit betrug 780+ 120 s, fiir alle {ibrigen Messungen
3960 + 85 s.

Tabelle 6.2: Zusammenstellung der Amplituden A der GauBkurven aus Abbildung
6.5. Die Fehler in A sind die ermittelten Fitfehler. Der Fehler in der relativen
Héaufigkeit errechnet sich aus dem Fehler in A.
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Abbildung 6.6: Das Schwerionenspektrum enthélt neben den Reaktionsprodukten
auch elastisch gestreute Nickel-Ionen, die dieselbe Geschwindigkeit wie die Reakti-
onsprodukte haben und aufgrund der Beziehung E;/E; = M; /M, mit einer geringe-
ren Energie den Detektor erreichen. Die Breite der Energieverteilung betrégt fiir die
Nickel-ITonen AE = 1.8(6) MeV, d.h. AE/E = 5.1(2) %, fiir die Reaktionsprodukte
AE = 14(1) MeV, d.h. AE/E = 15(1) %.
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e 5'Ho und 'Dy:

151'Ho wird durch Elektroneneinfang aus °'Er gebildet, dem Zerfallsprodukt
von '%Yb. 1%'Ho hat eine Alpha-Zerfallswahrscheinlichkeit von 22%; der er-
mittelte Anteil von 10(1) % im Spektrum ist daher in guter Ubereinstimmung
mit dem aus dem Anteil von 1*Yb erwarteten Wert von 8(1)%. Mit 88% Wahr-
scheinlichkeit zerfillt > Ho durch Elektroneneinfang zu '*'Dy. Dieses Nuklid
hat eine relativ lange Halbwertszeit von 17 Minuten. Da die Messung nur
insgesamt 30 Minuten dauerte, ist fiir dieses Nuklid noch kein Gleichgewicht
zwischen Bildung und Zerfall eingetreten. Die Linie bei 4.07 MeV ist daher
stiarker ausgeprigt, als man es nach Tabelle 6.1 erwarten wiirde.

o 9Th:
Fiir das mit einer Halbwertszeit von 4.1 h schon relativ langlebige 1*°Tb gilt
dasselbe Argument wie fiir 1°'Dy. Es entsteht durch Elektroneneinfang aus
14990, dem Tochternuklid von *3*Tm, das einen wesentlichen Anteil des Alpha-
Spektrums ausmacht.

e Beitrag von Lu:

1%T,u mit einer Alpha-Energie von 5.51 MeV liegt unterhalb des Eich-Peaks
und kann daher im Spektrum nicht direkt identifiziert werden. Einen indirekten
Hinweis auf einen Anteil dieses Nuklids kann man aber durch den Vergleich
der Zihlraten fiir die Eichquelle mit und ohne Reaktionsprodukte erhalten:
Ohne Reaktionsprodukte betrigt die Zéhlrate 0.9(2) Hz, mit Reaktionspro-
dukten 1.03(4) Hz. Im Rahmen des Fehlers stimmen beide Z&hlraten iiberein,
sodafl ein Anteil an '*°Lu unwahrscheinlich ist. Dafiir spricht auch, daf§ das
Tochternuklid von '*Lu, das Nuklid *?Er, nur eine sehr geringe Hiufigkeit
hat.

Insgesamt kann man sagen, dafl die theoretisch berechneten Bildungswirkungs-
querschnitte fiir die neutronenarmen Nuklide wie %*Er und '?Er nicht verifiziert
werden konnten, wiahrend sie fiir die iibrigen Nuklide relativ gut reproduziert wur-
den.

Abbildung 6.7 zeigt ausgewéhlte Beispiele fiir einige aus den Daten identifizier-
te Einzelereignisse fiir °°Yb und !*°YDb, die einer Zerfallskette zugeordnet wur-
den. Trotz der relativ schlechten Energieauflésung ermoglicht die Kombination aus
Energie-Messung und zeitlicher Korrelation eine eindeutige Zuordnung der Ereignis-
se in einer Zerfallskette. Die Literaturwerte fiir Energie und Halbwertszeit werden
reproduziert. Damit wurde gezeigt, dal der dynamische Bereich des Detektors aus-
reichend ist, um sowohl die Reaktionsprodukte als auch ihre Alpha-Zerfille simultan
und zeitaufgelost nachzuweisen und die Zerfallsketten zuzuordnen.

Die derzeit bei SHIP verwendeten Silizium-Detektoren haben eine Auflésung
von 10 keV fiir Alpha-Teilchen und 2.9 MeV fiir Schwerionen [3]. Mit der besten
erreichten Alpha-Auflésung von 30 keV fiir Alpha-Teilchen bzw. 80 keV fiir Uran-
Ionen wird es daher moglich sein, die Energie von Reaktionsprodukten und ihre
nachfolgenden Alpha-Zerfélle mit vergleichbarer Genauigkeit nachzuweisen und so
eine Identifikation der Alpha-Zerfallsketten zusétzlich zur direkten Bestimmung der
Masse der Reaktionsprodukte aus Energie-Flugzeit-Messungen zu erméglichen. Fiir
spontan spaltende Nuklide kann die kinetische Energie aller Spaltprodukte mit hoher
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Abbildung 6.7: Aus den Daten ermittelte Alpha-Energien und Halbwertszeiten fiir
einige ausgewihlte Ereignisse und ihre Zuordnung in Zerfallsketten.

Genauigkeit gemessen werden. Insbesondere wird es méglich sein, Hinweise auf die
spontan spaltenden Elemente Z = 114, 115 und 116, die nicht in einer bekannten
Alpha-Zerfallskette enden und im Moment nur indirekt durch Riickrechnung von
beobachteten Alpha-Zerfillen identifiziert werden kénnen, zu verifizieren und die
erzeugten Isotope eindeutig zuzordnen. Dann werden diese Elemente von der [UPAC
anerkannt.

Zukiinftige Untersuchungen unter optimalen Bedingungen und unter Einbezie-
hung einer Flugzeit-Messung werden zeigen, welches Potential fiir die Anwendung bei
der Identifikation superschwerer Elemente in den Tieftemperatur-Detektoren liegt.
Die ersten Ergebnisse sind jedoch ermutigend.

6.3 Erster Test fiir eine kombinierte Energie-
/Flugzeit-Messung mit  Tieftemperatur-
Detektor am Strahlrohr X8 der GSI

6.3.1 Experimenteller Aufbau

Ein erstes Experiment zur kombinierten Energie-Flugzeit-Messung wurde am Strahl-
rohr X8 der GSI durchgefiihrt in Zusammenarbeit mit V. Lyapin von der Universitéit
? Jyvéaskyld” in Finnland, der die Flugzeit-Detektoren entwickelt und fiir das Expe-
riment zur Verfiigung gestellt hat. Es wurde dieselbe Streukammer benutzt, die fiir
die Experimente mit dem Germanium-Detektor eingesetzt wurde (s. Abbildung 5.1).
An der Position der Mylar-Folien befand sich der Start-Detektor der Flugzeitmes-
sung. Die Linge der Flugstrecke betrug 201(1) cm. Der Tieftemperatur-Detektor
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war damit ca. 3 m vom Streutarget entfernt. Es wurde ein 2*Bi-Strahl der Energie
E = 4.773 MeV /amu benutzt, der an Gold- und Zinntargets gestreut wurde. In Ta-
belle 6.3 sind die verschiedenen Targets und die Energien der elastisch gestreuten
Teilchen zusammengestellt.

Target Dicke [ug/cm?] E [MeV]
Streuwinkel = 10°

197 Ay 1600 925.13
197 Ay 200 956.75
120G 220 932.99
19Ag 230 926.51
Streuwinkel = 7.5°

197 Ay 200 970.57
Streuwinkel = 5°

197 Ay 200 980.50

Tabelle 6.3: Zusammenstellung der Targets und Energien der gestreuten Teilchen
fiir das Experiment am Strahlrohr X8 fiir verschiedene Streuwinkel

Bei diesem Experiment wurde der Detektor SAI5 benutzt (s. Tabelle 3.2). Bei
einer Wirmekapazitit von C = 2.2 nJ/K bewirkt eine Ionenenergie von 990 MeV
einen Temperaturanstieg von AT = 72 mK. Das ist deutlich mehr als die Breite
des Ubergangs. Meier hat in [19] gezeigt, daB auch in diesem Fall ein supraleitender
Thermistor als energiesensitiver Detektor betrieben werden kann: Der Arbeitspunkt
Ta wird soweit unterhalb des Ubergangs gewahlt, dal das Ende des Temperaturan-
stiegs in den linearen Bereich des Ubergangs fillt. Dann gilt — fiir einen nach unten
limitierten Energiebereich — immer noch eine lineare Abhingigkeit der integrierten
Signalamplitude von der Ionenenergie, auch wenn die absolute Signalhéhe Ugy nicht
mehr linear von der Energie abhéngt. Natiirlich kann bei einem Arbeitspunkt unter-
halb des Ubergangs der Detektor selbst nicht mehr zur Temperatur-Stabilisierung
verwendet werden; daher mufite fiir dieses Experiment auf die Stabilisierung mit ei-
nem externen Thermometer zuriickgegriffen werden. Die Arbeitstemperatur betrug
Ta =125 K.

Die Flugzeitdetektoren wurden am Institut fiir Physik der Universitét
?Jyviskyld” in Finnland von V. Lyapin entwickelt [89]. Flugzeit-Detektoren be-
stehen aus einer diinnen Kohlenstoff-Folie und einem ”Micro Channel Plate” De-
tektor. Ionen erzeugen beim Durchflug durch die diinne Folie durch den elektro-
nischen Energieverlust Elektronen. Die Energie dieser Elektronen mufl hoch genug
sein, um die Folie zu verlassen. Aus diesem Grund und um Energieverlust und Bei-
trige zum Energie-Straggling der Ionen in der Folie moglichst gering zu halten, sind
moglichst diinne Folien erwiinscht. Die emittierten Elektronen werden mit einem
Kupfergitter aus sehr diinnen Drihten beschleunigt und auf einen ”Micro Channel
Plate”-Detektor geleitet. Micro Channel Plates bestehen aus Bleiglas oder verwand-
ten Materialien, in das parallele Kanile mit einem Durchmesser von 10 — 50 pym
gebohrt werden. Die auftreffenden Primérelektronen werden von einem elektrischen
Feld entlang dieser Dynoden-Kanéle gefiihrt. Beim Auftreffen auf die Wandung des
Kanals erzeugen sie Sekundirelektronen, die ihrerseits wieder Elektronen erzeugen
konnen usw. Auf diese Weise wird ein Spannungspuls erzeugt, der mit einem Con-
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stant Fraction Discriminiator (CFD) ausgelesen wird. Der CFD erzeugt ein logi-
sches Signal, das die prizise Zeitinformation des Ereignisses enthélt. Das START
(t1)-Signal und das STOP (t2)-Signal werden jeweils an einen ”Time to Amplitude
Converter (TAC)” geschickt. Dieser mifit die Zeit zwischen den beiden Signalen und
wandelt sie in ein Spannungssignal um, dessen Amplitude von einem ADC ausgele-
sen wird.

Die Folien im vorliegenden Experiment bestanden aus einer diinnen Kohlenstoff-
Folie (Dicke 30 pg/cm?) mit einem Durchmesser von 10 mm. Da die Emission der
Elektronen aus der Folie entlang der Ionenbahn spontan stattfindet, wird die er-
reichbare Zeitauflosung im wesentlichen von der Flugzeit der Elektronen zum Gitter
bestimmt und von den Unterschieden in der Flugzeit von Elektronen, die aus der
Mitte der Folie emittiert worden sind, zu solchen vom Rand der Folie. Daher ist
die Geometrie des Kupfergitters und die Anordnung der Micro Channel Plates von
besonderer Bedeutung.

6.3.2 Ergebnisse
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Abbildung 6.8: Beispiel fiir a.) ein Flugzeit- und b.) ein Energiespektrum fiir die
Messung unter 5°, d.h bei E = 980.5 MeV und t = 67.1 ns. Die Flugzeitauflésung
betrigt At = 205(12) ps, d.h. At/t = 3.4 x1073. Die Energieauflésung betriigt
AE = 7.33(3) MeV, d.h. AE/E = 7.5 x1073.

In Abbildung 6.8 sind Beispiele fiir jeweils ein Flugzeit- und ein Energiespektrum
zu sehen. Die erreichte Energieauflosung betrug AE = 7.33(3) MeV, d.h. AE/E =
7.5 x 1073, die Flugzeitauflssung At = 205(12) ps, d.h. At/t = 3.4 x 1073 [90].
Damit ist eine relative Massenauflésung von AM/M = 8.5 x 102 erreichbar. Es ist
sehr wahrscheinlich, daf§ die Energieauflosung durch Temperatur-Driften der Arbeit-
stemperatur limitiert wurde. Da der Detektor aufgrund der fiir die Strahlenergie zu
geringen Wirmekapazitit deutlich unterhalb des Ubergangs betrieben wurde, haben
Anderungen der Arbeitstemperatur einen gréferen Einflu als im linearen Bereich,
in dem die Sensitivitdt 6R/0T sich nicht dndert [19].

Abbildung 6.9 zeigt ein Energie-Flugzeit-Spektrum in dreidimensionaler Darstel-
lung, Abbildung 6.10a.) dasselbe Spektrum in zweidimensionaler Projektion. Hier
sind Messungen bei den Streuwinkeln 5° und 7.5° dargestellt. Eingezeichnet ist au-
ferdem die Funktion E = M v?/2 mit M = 209 amu, durch die die Daten sehr
gut beschrieben werden. Abbildung 6.10b.) zeigt das Massenspektrum, das aus den
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Abbildung 6.9: Dreidimensionale Darstellung des Energie-Flugzeitspektrums von
Wismut. Die beiden Peaks beschreiben die beiden Messungen mit der besten Ener-
gieauflosung, die bei E = 970.57 MeV und E = 980.50 MeV durchgefiihrt wurden.

140 —————————F———7——1——

120 4 e
990 - 100 E

985 —

980 [-

counts/bin

40 - 4

20 + E

0= T 1 T T T T T 1 T
N T A T 202 204 206 208 210 212 214 216

66 66,2 66,4 66,6 668 67 67.2 67.4 676 67.8 68
a.) TOF [ns] b.) M [amu]

Abbildung 6.10: a.) Projektion des Energie-Flugzeitspektrums aus Abb. 6.9 auf die
E/TOF-Ebene. Auerdem ist die Kurve E = M v2/2 mit M = 209 amu eingezeichnet.
In b.) ist das aus a.) berechnete Massenspektrum dargestellt. Der Fit mit einer
GauBkurve ergibt M = 208.95(3) amu und eine Massenauflosung AM = 1.8(1) amu,
d.h. AM/M = 8.6 x1073. Aus Zeit- und Energieauflésung ergibt sich eine relative
Massenauflésung von 8.5 x1073.
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Daten in Abbildung 6.10a.) ermittelt wurde, indem fiir jeden einzelnen Mefipunkt
die Masse berechnet wurde. Die Massenverteilung folgt einer Gaufkurve mit einer
Halbwertsbreite von AM = 1.8(1) amu, d.h. AM/M = 8.6 x10 3. Dies ist in guter
Ubereinstimmung mit dem aus Zeit- und Energieauflésung ermittelten Wert AM /M
= 8.5 x1073.

6.4 Trennung der Blei-Isotope ?"°Pb und ?"®Pb bei
E = 0.1 MeV /amu mittels einer kombinierten
Energie-Flugzeit-Messung

Unter bestimmten Umsténden kann es auch bei AMS-Messungen von Vorteil sein,
eine Isotopenseparation mittels einer kombinierten Energie-Flugzeit-Messung durch-
zufithren. Auflerdem liegt die Energie fiir die Identifikation superschwerer Elemente
bei E = 0.1 — 1 MeV/amu. Daher war das Ziel dieses Experimentes, die Separation
der beiden Blei-Isotope %Pb und ?*Pb bei E = 0.1 MeV/amu in einem Energie-
Flugzeit-Spektrum zu demonstrieren.

Dieses Experiment wurde am VERA-Beschleuniger durchgefiihrt. Der experi-
mentelle Aufbau ist in Kapitel 5.2.1 beschrieben. Die Léange der Flugstrecke betrug
(152+5) cm. Es wurde der Detektor Al12 benutzt. Die Flugzeit-Detektoren bestan-
den aus Kohlenstoff-Folien mit einer diamant-ahnlichen Struktur, die die Herstellung
von sehr diinnen Folien erlaubt: Der Start-Detektor hatte eine Massenbelegung von
nur 0.6 pg/cm?, der Stop-Detektor eine Massenbelegung von 2 pg/cm?. Die Herstel-
lung und Eigenschaften der Folien sind in [91] ausfiihrlich beschrieben.

Die Verbreiterung des Energieprofils des Strahls durch Energiestraggling in den
Folien kann zu ca. 3 keV abgeschitzt werden. Die Folien haben eine maxima-
le Dickeninhomogenitit von +30% [91]. Daraus ergibt sich fiir die Folie mit 0.6
pg/cm? Dicke eine maximale Variation im Energieverlust von + 5 keV, fiir die Fo-
lie mit 2 ug/cm? Dicke von + 15 keV. Insgesamt ergibt sich longitudinal durch
Energiestraggling und Inhomogenititen der Folie eine maximale Verbreiterung der
Strahlenergie um ca. 20 keV (FWHM).
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Abbildung 6.11: Beispiel fiir a.) ein Flugzeit- und b.) ein Energiespektrum fiir die
Messung bei t = 382.5 ns und E = 16.91 MeV. Die Flugzeitauflosung betrigt
At = 535 ps, d.h. At/t = 1.4 x1073. Die Energieauflosung betriigt AE = 166(5)
keV, d.h. AE/E = 9.8 x103.
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Abbildung 6.11 zeigt als Beispiel ein Flugzeit- und ein Energiespektrum bei
der Energie E = 16.91 MeV, bei der die Flugzeit 382.5 ns betrigt. Die Schul-
ter auf der Hochenergie-Seite im Energiespektrum ist auf Pileup zuriickzufiihren,
die Niederenergie-Schulter auf Schlitzstreuung. Die erreichte Energieauflosung be-
trigt AE = 166(5) keV, d.h. AE/E = 9.8 x1073, die Zeitauflssung At = 535 ps,
d.h. At/t = 1.4 x107%. Damit 148t sich eine Massenauflésung von AM/M = 9.9
x1073 erreichen. Die hier vorgestellte Messung wurde im Anschluff an die in Ka-
pitel 5.2 vorgestellten Messungen durchgefiihrt. Bis zum Ende der Messungen war
die Wirmekapazitit des Detektors Al12 auf C = 4.4 nJ/K angewachsen, was — wie
bereits mehrfach diskutiert — zu einer Verschlechterung der Energieauflésung fiihrte.
Die Verschlechterung ist auflerdem auf ein erhohtes Baseline Noise nach Einbau und
Verkabelung der Flugzeit-Detektoren zuriickzufiihren.

In Abbildung 6.12 sind alle Ergebnisse der Messung in dreidimensionaler Dar-
stellung zusammengefafit, Abbildung 6.13a.) zeigt die zweidimensionale Projektion
der Daten auf die E/TOF-Ebene. Fiir die verschiedenen Isotope ist eine deutliche
Korrelation zwischen Energie und Flugzeit zu sehen. Eingezeichnet sind auch die
Kurven E = M v?/2; die Datensiitze werden durch diese theoretische Kurve gut
beschrieben. Abbildung 6.13b.) zeigt das aus 6.13a.) berechnete Massenspektrum.
Aus den gefitteten GauBlkurven ergibt sich fiir die beiden Massen M; = 207.97(1)
amu, AM = 2.14(2) amu und My = 205.99(1) amu, AM = 2.43(4) amu. Daraus
ergibt sich die mittlere relative Massenauflssung AM/M = 11.0 x1073. Aus Zeit-
und Energieaufldsung ergibt sich eine relative Massenauflssung von 9.9 x1073. Die
aus dem Spektrum ermittelte Massenauflosung ist somit etwas schlechter als die
theoretisch erwartete. Dies ist vor allem auf die Verbreiterung des Spektrums durch
den Energie-Pileup zuriickzufiihren, der auch in Abbildung 6.11 beobachtet wird.
Jedoch werden bereits mit einer Massentrennung von 1% beide Isotope gut vonein-
ander getrennt. Mit der besten erreichten Auflssung von AE/E = 4.6 x 107 kann
bei vergleichbarer Flugzeit-Auflssung eine Massenauflosung von AM/M = 4.8x 1073
erreicht werden, was die Trennung weiter verbessert.

Zusammenfassend kann gesagt werden, dafl die ersten Tests, in denen die
Tieftemperatur-Detektoren fiir eine kombinierte Energie-Flugzeit-Messung zur Mas-
senidentifikation eingesetzt wurden, trotz nicht optimierter Bedingungen beziiglich
der Energieauflésung bereits ermutigende Ergebnisse erbracht haben. Zukiinftige
Experimente werden zeigen, welche Massenauflosung maximal erreicht werden kann
und welche Einsatzmoglichkeiten sich fiir diese Detektoren anbieten.
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Abbildung 6.12: Energie-Flugzeit-Spektrum fiir die Messungen zur Trennung von
208pPh (schwarz) und 2*°Pb (rot) in dreidimensionaler Darstellung
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Abbildung 6.13: a.) Energie-Flugzeit-Spektrum fiir die Messungen zur Trennung von
208Ph (schwarz) und 2%°Pb (rot) in der Projektion auf die E/TOF-Ebene. Aufierdem
sind die Kurven E = M v?/2 eingezeichnet. b.) Aus a.) errechnetes Massenspektrum
fiir beide Isotope. Aus den Gaufifits ergibt sich fiir die Masse M; = 207.97(1) amu,
AM = 2.14(2) amu und My = 205.99(1) amu, AM = 2.43(4) amu. Daraus ergibt
11.0 x1073.

sich die mittlere relative Massenauflésung AM/M




Kapitel 7

Einsatz von kalorimetrischen
Tieftemperatur-Detektoren in der
Beschleuniger-Massenspektrome-
trie

7.1 Prinzip der Beschleuniger-Massenspektrome-
trie

Wie in der Einleitung bereits erldutert wurde, ist die Beschleuniger-Massenspek-
trometrie (AMS) ein Standard-Verfahren, um sehr kleine Isotopenverhéltnisse zu
bestimmen.

In Kapitel 6.1 wurde dargestellt, wie die Masse eines lons aus dem
Kriimmungsradius in einem Magnetfeld bestimmt werden kann. Massenspektrome-
trie macht sich dasselbe Prinzip zunutze (Abbildung 7.1 oben):

Ionen der Ladung q werden aus der Ionenquelle extrahiert und mit einer Span-
nung U von 1 — 2 keV beschleunigt auf eine Geschwindigkeit v2 = 2q-U/M. Je
grofler die Differenz der Kriimmungsradien (rx; — 7x2) benachbarter Massen ist,
desto leichter ist es, sie zu trennen. Fiir zwei vorgegebene Massen M; und M, gilt:

TKI_TKZZ(pl_p2)'q_LB: p=M-v (7.1)
Um eine moglichst gute Trennung benachbarter Massen zu erreichen, sind daher
grofle Impulse notwendig. Grofle Impulse lassen sich aber nur durch eine méglichst
hohe Tonenladung erreichen. Fiir grofe Massen sind auflerdem hohe Magnetfelder
notwendig.

Bei der Bestimmung eines [sotopenverhéltnisses ist nicht nur die Trennschirfe des
Massenspektrometers von Bedeutung. Untergrund aus Isobaren oder Molekiilionen,
die dieselbe Masse haben wie das zu detektierende Isotop, wird mit dieser Methode
nicht abgetrennt. Ist aulerdem die Linienform nicht gaufiférmig, kann eine ”Schul-
ter” die zu detektierende Nachbarmasse iiberdecken und eine Trennung ebenfalls
unmoglich machen.

Die Abtrennung von Untergrund kann durch den Einsatz eines Beschleunigers
verbessert werden (Abbildung 7.1 unten): Am Anfang der AMS-Apparatur befin-
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Abbildung 7.1: Das Prinzip der konventionellen und der Beschleuniger-
Massenspektrometrie im Vergleich (nach [5])

det sich ein konventionelles Massenspektrometer (s. Abb. 5.5). Im ”Niederenergie-
Analysiermagnet” wird die fiir das Experiment interessante Masse ausgew#hlt und
in einen Beschleuniger weitergeleitet. Die meisten AMS-Anlagen verwenden einen
Tandem-Beschleuniger mit Energien von einigen Megaelektronvolt (s. Kap. 5.2.1),
in den negative Ionen eingeschossen und beschleunigt, dann umgeladen werden und
das Beschleunigungspotential ein zweites Mal durchlaufen; es gibt jedoch auch AMS-
Experimente, die bei héheren Energien an anderen Beschleunigern durchgefiihrt wer-
den [5]. Hinter dem Beschleuniger befindet sich ein Hochenergie-Analysiermagnet
und eine elektrostatische Analysestufe, die als "Hochenergie-Massenspektrometer”
die Ionenmasse hinter dem Beschleuniger selektieren. Dann kénnen sich verschie-
dene Detektionsysteme wie Energie-, E/AE- oder Flugzeit-Detektoren anschliefen
(s. Abb. 7.1). Die Methode der AMS bietet gegeniiber der konventionellen MS eine
Reihe von Vorteilen:

e Abtrennung stabiler Isobare:
Insbesondere bei den leichten Elementen gibt es einige Isobare, die keine ne-
gativen Ionen bilden, z.B. N als stabiles Isobar von *C. Diese werden durch
die Beschleunigung negativer Ionen abgetrennt.

e Aufbrechen von Molekiil-Tonen:
Im Stripper in der Mitte des Tandem-Beschleunigers werden Molekiilionen
aufgebrochen, sodafl Untergrund aus Molekiilionen derselben Masse den Be-
schleuniger nicht passieren kann.

e Groflere rdumliche Trennung:
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Da die Ionen nach Durchlaufen des Beschleunigers eine hohere Energie und da-
mit einen gréferen Impuls haben, ist es leichter, benachbarte Massen rdumlich
Zu trennen.

e Verwendung mehrerer Detektionssysteme:
Mit Energien von einigen Megaelektronvolt konnen die Ionen die diinnen Fo-
lien einer Flugzeitstrecke oder eines Energieverlust-Detektors durchdringen.
Daher ist der kombinierte Einsatz mehrerer Detektionssysteme méoglich, um
Massen zu identifizieren oder Untergrund abzutrennen, der unter Umstinden
die verschiedenen Filterstufen passieren kann (s. z.B. Kap. 7.4)

Mit dieser Methode war es zum ersten Mal moglich, Isotopenverhéltnisse bis zu
einer GroBenordnung von z.B. C/2C ~ 107!% mit einer Prizesion von einigen
Prozent zu bestimmen.

Um das Verhiltnis zweier Isotope zu bestimmen, ist es notwendig, die Zihlrate
fiir beide Isotope entweder simultan oder abwechselnd zu bestimmen. Das selte-
ne Radioisotop wird im Detektor am Ende des Aufbaus nachgewiesen. Das zweite
(héufige) Isotop des Isotopenverhiltnisses hat im allgemeinen eine so hohe Zihlrate,
daf} es in einem Faraday-Cup als elektrischer Strom nachgewiesen werden kann. Fiir
leichte Elemente wie Kohlenstoff liegen die benachbarten Isotope hinter dem Ana-
lysiermagneten rdumlich weit genug auseinander, dafl es méglich ist, einen Faraday-
Cup an der Position des stabilen Isotops zu plazieren und simultan das Radio-Isotop
im Detektor nachzuweisen. Bei sehr schweren Elementen wie Uran ist die rdumliche
Trennung selbst in groen Magnetfeldern nicht gréfler als einige Zentimeter. Daher
muf} die Messung abwechselnd erfolgen. Zu diesem Zweck wird der Faraday-Cup in
genau definierten Zeitabstdnden in den Strahl hineingefahren; wéihrend dieser Zeit
wird die Aufzeichnung von Daten aus dem Detektor unterbrochen und der Strom aus
dem Faraday-Cup aufgezeichnet. Dann fihrt der Faraday-Cup aus dem Strahl, und
das Radio-Isotop wird im Detektor nachgewiesen. Um systematische Fehler durch
Stromschwankungen auszugleichen, ist eine moglichst hidufige Messung des Stromes
erforderlich.

7.2 Das Uran-Isotop ?*°U: Ein Monitor-Nuklid fiir
Neutronenfliisse

Eines der schwersten Nuklide, das fiir die Beschleuniger-Massenspektrometrie von
Interesse ist, ist das Uranisotop 2*6U.

Natiirliches Uran besteht aus folgenden Isotopen [92] (angegeben ist der relative
Massenanteil in % und die Halbwertszeit):

o 238U: 99.2745(10) %, Ty/» = 4.468(3) x10° a
o 255U: 0.7200(1) %, Ty1/o = 7.038(5) x10® a
o 221U 0.00548(2) %, T1/2 = 2.455(6) x10° a

o 267: 10710 — 10714, Ty ), = 2.342(3) x10° a
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28U und 2°U wurden im Rahmen der stellaren Nukleosynthese durch den 1-
Prozef} in Supernovae gebildet. Aufgrund ihrer langen Halbwertszeiten sind sie aus
der Zeit der Entstehung des Sonnensystems erhalten geblieben. Beide Isotope zer-
fallen hauptséchlich durch Alpha-Emission: 233U (a,7)®**Th bzw. 2°U(«,y)?' Th.

Aufgrund der deutlich kiirzeren Halbwertszeit ist 24U und 26U, das bei der Ent-
stehung des Sonnensystems vorhanden war, bereits zerfallen. Diese Isotope wurden
spiter durch terrestrische Prozesse gebildet: 24U entsteht durch Elektroneneinfang
aus dem Isotop 2**Th und ist somit ein Tochternuklid von 23¥U. 236U wird durch
Neutroneneinfang aus ?*°U in der Reaktion ?*U(n,y)?3U gebildet. Daher ist 236U
ein ”Monitor-Nuklid” fiir Neutronenfliisse. Ein weiterer Bildungskanal ist a-Zerfall
von Py, das in Kernreaktoren durch die Reaktion ***Pu(n,y)?*°Pu gebildet wird.
Fiir natiirliches Uran ist dieser Produktionsmechanismus jedoch vernachléssigbar.

In Kap. 1 wurde bereits dargestellt, dafl 226U benutzt werden kann, um sogenann-
te "natiirliche Reaktoren” aufzuspiiren. Unter einem ”natiirlichen Reaktor” versteht
man eine Uranerz-Lagerstitte, in der analog zum Prozef} in einem Kernreaktor eine
Kettenreaktion durch Spaltung von ?*U stattfindet: In einem Kernreaktor spal-
tet 2*°U unter Einfang thermischer Neutronen und gibt dabei 2.5 hochenergetische
Neutronen ab. Diese hochenergetischen Neutronen miissen durch einen geeigneten
Moderator auf thermische Energien abgebremst werden. Wasser ist ein guter Mo-
derator, der in einer Mine zudem gegebenenfalls als Grundwasser zur Verfiigung
steht. Die durch die Spaltung produzierten hochenergetischen Neutronen werden
jedoch von ?*U zu einem gewissen Teil absorbiert. Nur wenn der Anteil an 2°U
im Uran mehr als 1% betrégt, kann sich eine Kettenreaktion ausbilden. Man kann
abschéitzen, dal der durchschnittliche Anteil von ?3°U im natiirlichen Uran, das aus
der stellaren Nukleosynthese stammt, vor ca. 400 Millionen Jahren die Grenze von
1% unterschritt [25]. Vor dieser Zeit konnte unter der Voraussetzung, dafl Wasser als
Moderator vorhanden war, ein "natiirlicher Reaktor” kritisch werden und einige Zeit
funktionieren. In dieser Zeit wurde das 23U zum einen durch Spaltung aufgebraucht.
Zum anderen wurde durch den erhdhten Neutronenfluff 236U gebildet. Ein solcher
Natur-Reaktor sollte sich daher durch eine charakteristische, von normalem Uran
verschiedene Isotopenzusammensetzung nachweisen lassen. Bisher ist nur ein solcher
Reaktor zweifelsfrei nachgewiesen worden, in ”"Oklo” in Gabun, West-Afrika. Dort
entdeckte man 1972, daf der Gehalt an 2**U nur 0.7171% betrigt, signifikant weniger
als im Durchschnitt. Aulerdem wurde eine deutliche Anreicherung von Isotopen ge-
funden, die bei der Spaltung von ?*>U entstehen, beispielsweisee Neodyn. In [25] wird
die Geschichte der Entdeckung ausfiihrlich vorgestellt und auf die besonderen geo-
logischen Umsténde eingegangen, die zur Kritikalitidt dieses Natur-Reaktors gefiihrt
haben. Dieser Reaktor war vor ca. 1.8 Milliarden Jahren aktiv und ca. 150 000 Jahre
lang kritisch; damals betrug der Gehalt an 23U in natiirlichem Uran ca. 3%.

In dlteren Reaktoren oder in solchen, die nur iiber einen deutlich kiirzeren Zeit-
raum aktiv waren, ist die Abweichung des 2°U-Gehalts deutlich geringer ausgeprigt.
Die entstehenden Spaltprodukte werden normalerweise von dem als Moderator wir-
kenden Wasser ausgewaschen; dafl dies in Oklo nicht geschah, ist sehr speziellen
geologischen Gegebenheiten zu verdanken (s. [25]). Eine Anreicherung von U in
Uranerz ist daher ein weiterer und moglicherweise sichererer Hinweis fiir die Existenz
eines Natur-Reaktors und die Dauer seiner Kritikalitét.

In reinem Uranerz mit einem Anteil von 2*U von 0.72 % (s.0.) kann man
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abschitzen, daf der Anteil an 26U, das durch thermalisierte Neutronen aus der kos-
mischen Strahlung produziert wird, in der Gréenordnung 10! liegt. In natiirlichem
Uran, das in Spuren iiberall in der Natur in Gesteinen vorkommt, erwartet man einen
Gehalt von 107 [92]. Der Anteil ist aber auch von der unmittelbaren Umgebung
der jeweiligen Probe abhiingig; Neutronen aus Kernzerfillen oder Spontanspaltung
konnen den Neutronenflufi lokal erhéhen, die Anwesenheit von Kernen mit hohem
Neutronen-Absorptionsquerschnitt (z.B. Li, B, Ca) verringert ihn.

Nicht nur die kosmische Strahlung wirkt als Neutronenlieferant. Ober- und auch
unterirdische Atombombentests stellen eine sehr intensive Neutronenquelle dar; aber
auch Reaktorunfille wie Tschernobyl tragen zur antropogenen Erzeugung von Neu-
tronen bei. Diese Neutronen kontaminieren vor allem Uranerz in den Erzschichten
nahe der Erdoberfliche. Der 2*¢U-Gehalt eines Natur-Reaktors wird - neben solchen
Faktoren - dadurch bestimmt, wann und wie lange er kritisch war.

Die ersten AMS-Untersuchungen zur Verwendung von U als Indikator fiir einen
Natur-Reaktor wurden von Valenta durchgefiihrt [92]. Mehrere Proben aus vier ver-
schiedenen Minen wurden untersucht; das beobachtete Isotopenverhiltnis lag bei
BOU /28U = 2 — 5 x1071%) der relative Fehler betrug ca. 10%. Die Autorin kommt
zu der Schluf3folgerung, dafl die Minen, aus denen die Proben stammten, zu jung
sind, um einen Natur-Reaktor zu enthalten. Da die erreichbare Sensitivitit das Al-
ter, bis zu dem ein Natur-Reaktor noch nachgewiesen werden koénnte, auf ca. 100
Millionen Jahre begrenzt, sei das Verhéltnis 23U /23U ungeeignet, um Naturreakto-
ren zu identifizieren. Es ist daher notwendig, die Sensitivitit zu steigern, um weitere
Natur-Reaktoren auffinden zu kénnen.

7.3 Grenzen der Sensitivitit

Die oben zitierten Untersuchungen von Valenta [92] wurden mit einem konventio-
nellen Detektionssystem, bestehend aus einer Flugzeitstrecke und einer lonisations-
kammer, durchgefiithrt. Die hauptsichliche Limitierung der Sensitivitdt in einem
solchen Detektionssystem kommt von Verlustprozessen im Flugzeit-Detektor: Zum
einen wird der Ionenstrahl durch Kleinwinkelstreuung in Start- und Stopfolie des
Flugzeitdetektors aufgeweitet, sodafl — je nach Grofle des verwendeten Energiede-
tektors — nur ein Teil der Ionen die aktive Detektorfliche trifft. Zum anderen befindet
sich hinter der Folie ein Metallgitter, das die erzeugten Elektronen beschleunigt. Die
Dréhte dieses Gitters haben Durchmesser von ca. 50 pym. Auftreffende Ionen wer-
den daher absorbiert. Zusétzlich kann es bei Folien des Flugzeitdetektors mit grofler
Flache notwendig sein, ein Stiitzgitter fiir die Folie zu verwenden, in dem ebenfalls
Ionen absorbiert werden.

Die Detektionseffizienz der Ionisationskammer ist in erster Linie begrenzt durch
ihre aktive Fliche, d.h. die Grofle ihres Eintrittsfensters. Damit die schweren Ionen
bei den niedrigen Energien das Eintrittsfenster passieren konnen, werden Mylar-
Folien von ca. 1 pum Dicke verwendet. Um diese diinnen Folien mit Durchmessern
von 1 — 2 c¢m zu realisieren, ist - wie bei den Flugzeitdetektoren - die Verwendung
von Stiitzgittern erforderlich, die wiederum Ionen absorbieren und dadurch die De-
tektionseffizienz begrenzen.

Die Gesamteffizienz des Detektionssystems setzt sich daher zusammen aus der
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Transmission durch den Start- und Stop-Detektor der Flugzeitstrecke und der De-
tektionseffizienz des Energie-Detektors.

Da die Zihlraten fiir das 26U gering sind, wird die Effizienz mit ?*>U oder 28U
bestimmt. Es gibt jedoch in jedem experimentellen Aufbau systematische Fehler-
quellen, die fiir die verschiedenen Uran-Isotope einen unterschiedlich starken Einflufl
haben kénnen (Anderung der Quellparameter, Drift von magnetischen und elektri-
schen Feldern etc.). Um diese systematischen Fehler zu korrigieren, ist es notwendig,
einen Material-Standard zu etablieren, in dem das absolute Verhiltnis 226U /238U sehr
genau bekannt ist. Fiir alle anderen Proben wird dann das Isotopenvehéltnis relativ
zu diesem Material-Standard gemessen und so der systematische Fehler minimiert.

Steier et al. haben am Institut fiir Isotopenforschung in Wien erste Messun-
gen unternommen, um — unter Verwendung eines konventionellen Energie-Flugzeit-
Detektors — einen solchen Material-Standard zu etablieren [26, 85]. Sie verwendeten
dafiir Uranerz aus einer Mine in Joachimsthal (s. Kap. 7.6). Abbildung 7.2 zeigt das
Energie-Flugzeitspektrum der Messung;:
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Abbildung 7.2: Energie-Flugzeitspektrum fiir 23U bei E = 18 MeV von Stei-
er et al. (aus [85]): Die Energieauflosung der Ionisationskammer betrigt 5%, die
Zeitauflosung betrigt 0.9 x1073.

Das Isotopenverhéltnis der Probe wurde zu 23U /233U = (6.1 4 0.4 & 1.84yst) ¥
10! bestimmt. Sowohl der statistische als auch der systematische Fehler sind durch
die Detektionseffizienz begrenzt, die in diesem Experiment mit ***U zu (0.2040.06)
bestimmt wurde.

Eine weitere Moglichkeit, Isotopenverhiltnisse zu messen, stellt die sog.
” Resonanz-Ionisations-Massenspektrometrie (RIMS)” dar. Einen Uberblick iiber
den aktuellen Stand gibt z.B. [93], fiir eine ausfiihrliche Diskussion siehe [94]. Bei die-
ser Methode wird das Isotop der Wahl mit einem Laser resonant angeregt, ionisiert
und danach in einem konventionellen Niederenergie-Massenspektrometer nachgewie-
sen. Aufgrund der Isotopieverschiebung ist die Anregungsfrequenz charakteristisch
fiir ein bestimmtes Isotop. Da jedoch immer 22U und 238U gleichzeitig ionisiert und
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detektiert werden miissen, ist die Sensitivitéit dieser Methode durch den dynami-
schen Bereich momentan auf 22U /238U > 10~* begrenzt.

Ziel des in der vorliegenden Arbeit vorgestellten Experimentes war es, zu unter-
suchen, ob der Einsatz eines Tieftemperatur-Detektors anstelle eines konventionellen
Energie-Flugzeit-Systems fiir den Nachweis des U mit erhohter Effizienz und die
eindeutige Identifizierung und Separation von Untergrund eingesetzt werden kann.
Die hohe erreichte Energieaufldsung fiir Schwerionen (s. Kap. 5) macht die Flugzeit-
messung zur Untergrundidentifikation tiberfliissig (s. Kap. 7.5). Das erste Ziel des
Experiments war es daher, die von Steier durchgefiihrte Messung zur Etablierung
eines Materialstandards zu wiederholen und durch eine Erhéhung der Effizienz eine
héhere Prézision zu erreichen. In einem zweiten Schritt sollte gepriift werden, ob
sich eine Steigerung der Sensitivitéit erreichen 148t. Hierzu wurde fiir eine Reihe von
Proben (s. Kap. 7.6) das Verhiltnis von #**U zu dem mit Abstand hiufigsten Isotop
238U untersucht.

7.4 Experimenteller Aufbau

Die Experimente wurden am VERA-Beschleuniger des Instituts fiir Isotopenfor-
schung und Kernphysik der Universitdt Wien durchgefiihrt. Der Aufbau ist in Ab-
bildung 7.3a.) zu sehen. Abbildung 7.3b.) zeigt schematisch den zeitlichen Ablauf
einer AMS-Messung.

Erzeugung der Uran-Ionen:
Die Préaparation der verwendeten Proben wird in Kap. 7.6 ausfiihrlich disku-
tiert. Da Uran keine negativen lonen bildet, wird es als Molekiilion UO™ in den

Tandembeschleuniger injiziert. Der erzeugte Ionenstrom betrigt ca. 100 nA fiir
2381716()—_

Der Beschleuniger und die magnetische und elektrostatische Analyse wurden in
Kap. 5.2.1 bereits ausfiihrlich diskutiert (s. Abb. 5.5 auf Seite 103). Im Strip-
pergas werden die Molekiilionen aufgebrochen und die entstehenden Uran-
Ionen positiv umgeladen. Fiir die hochste erreichbare Terminalspannung von
3 MV liegt das Maximum der Ladungsverteilung fiir Uran bei 3+. Jedoch ist
5+ der niedrigste Ladungszustand, der den Analysiermagneten passieren kann.
Bei diesem Ladungszustand betrigt die Ionenausbeute ca. 5%.

Messung des 236U:
In Abbildung 7.3b.) ist der zeitliche Ablauf einer AMS-Messung fiir das Iso-
topenverhiltnis 226U /23U dargestellt: Nach der Initialisierung von VERA
(Messung der Quellen-Parameter, Hochspannung des Beschleunigers etc.) wur-
de der Faraday-Cup fiir die ?*®U-Strommessung in den Strahl gefahren und
Injektions- und Analysiermagnet auf ?**U eingestellt. Dann wurde der 234U-
Strom auf der Hochenergie-Seite gemessen (s.u.). Nach dieser Messung wur-
den alle Filter-Komponenten auf ?*6U umgestellt (zur Optimierung der Filter-
Parameter siehe weiter unten) und der ?**U-Faraday-Cup aus dem Strahl ge-
fahren. Diese Umstellung dauerte ca. 5 s. Wenn 22U den Detektor am Ende der
20°-Beamline erreichte, wurde die Datenaufzeichnung gestartet. Der Start der
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Cs Sputter-lonenquelle:
236U160_1238U16O_ , 235U]7O_, 234UWSO_I ZGBUMN_

Niederenergie-
Massenspektrometel/
NI
[—————
lE =U. *e ¥ | Faraday-Cup zur Messung
| T | des **U-Stromes (N.E.)
| | Hochenergie-
I L | 3 MV Tandem-Beschleuniger - I\iosienipe_ktrcine_‘rer_ _
| Injektions- Voo i —— i . — ¥ | Magnetische I
I MOgneT: Minj 'T—E? - IIIIIIIIIITIIIIIIIIII'“ - - t I AnOIyse: Mlon I
______ 1 I I
Stripper I |
Si-Detektor zur I Faraday-Cup: |
Transmissions- I € ——Messungdes |
Messung 20°-Begmline : g 238|-Stromes (H.E.) I
| D :
Kryostat mit I I
Detekioren Schalt-Magnet I I
' | Elekirostatische
[ | Analyse: E, |
|
Quadrupol zur Fokussierung O e
a.)
2 (200 Zyklen):
T ein Zyklus 238
Initiali- U (N.E.)
. Dauer 1000 ms
sierung Messung 10 ms
VERA / Umschalten 30 ms
Faraday- VERA:
Cup . F.C. / / nichste
(F.C)en | | a5 VERA: Probe
kein
28 C. INHIBIT
(H.E) ein >
15s Zeit
4x 2366 ———————————
« > - > < 4x P8 |e—> < > < >
ca. 15s cab5s cabs cab5s (HE) cabs cab5s
R / \ ’ » / \ Ze?t
Beginn der 236 238 ‘ 236 ' 238 ! Ende der
Messung 208s| |HE) 208s | |(HE)| Messung
15s 158

b.)

Abbildung 7.3: a.) Der Aufbau zur AMS-Messung. Mit diesem Aufbau wurde auch
die Messung an 2**U" durchgefiihrt, die in Kapitel 5 diskutiert wurde. b.) Schema-
tischer zeitlicher Ablauf einer AMS-Messung. H.E. bedeutet ”Hochenergie-Seite”,
N.E. bedeutet ”Niederenergie-Seite”, ”F.C.” Faraday Cup (fiir Details siehe Text).
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Datenaufzeichnung definierte gleichzeitig den Beginn eines Me8-"Zyklus”. Je-
der Zyklus hatte eine Dauer von 1000 ms. Wihrend dieser Zeit wurde 23U im
Detektor nachgewiesen; gleichzeitig wurden Alpha-Teilchen aus der im Kryo-
staten seitlich eingebauten Alpha-Quelle registriert (s. Kap. 4.1). Nach 1000 ms
wurde die Datenaufzeichnung gestoppt und der Injektionsmagnet fiir die Mes-
sung des 2**U-Stromes auf der Niederenergie-Seite umgestellt. Danach wurde
der néichste Zyklus gestartet. Eine Messung war in Blocks von 6 x 200 Zyklen
eingeteilt, zwischen denen jeweils der 2**U-Strom auf der Hochenergie-Seite
gemessen wurde (s.u.). Die Messungen wurden von einer von Steier et al. ent-
wickelten Mefroutine gesteuert (fiir Details siehe [95]).

Messung des 2*¥U-Stroms:

In Kap. 7.1 wurde dargestellt, dafl es notwendig ist, das Radioisotop im De-
tektor abwechselnd mit dem Strom des stabilen Isotops zu messen und auf
Stromschwankungen zu korrigieren. Stromschwankungen treten auf, wenn die
Rate der aus der Quelle extrahierten Ionen sich durch Anderung der Quell-
parameter dndert. Dies kann z.B. geschehen durch Unregelmifiigkeiten in der
Sputter-Rate oder der Extraktionsspannung. Um systematische Fehler durch
solche Stromschwankungen zu minimieren, ist es notwendig, den 2*¥U-Strom
moglichst hiufig zu messen. Die Strom-Messungen waren in die vollautomati-
sierte MeB3-Routine von VERA integriert.

Da die Magnetkammer des Injektormagneten mit einer schnell schalt-
baren Hochspannung (Uj;,;) verbunden ist [85], kann das Niederenergie-
Massenspektrometer schneller als das Hochenergie-Massenspektrometer von
einem Isotop auf das andere umgestellt werden. Daher wird der 2*¥U-Strom
auf der Niederenergie-Seite, d.h. vor dem Beschleuniger, alle 1000 ms in einen
seitlich versetzten Faraday-Cup gelenkt und gemessen (s. Abb. 7.3b.): 238U
(N.E.)). Die Dauer einer Strom-Messung betrug 10 ms, das Umschalten der
Magnetkammerspannung dauerte 30 ms.

Der Faraday-Cup fiir die Messung des 23¥U-Stromes auf der Hochenergie-Seite
(38U (H.E.)) befand sich hinter dem Analysiermagneten. Die Transmission
durch den Tandem-Beschleuniger hingt ab vom Druck des Stripper-Gases
und der Umladungseffizienz. Man geht davon aus, dal diese Faktoren iiber
den Zeitraum von einigen Minuten nur vernachlissigbar schwanken. Da zu-
dem die Umstellung des Hochenergie-Massenspektrometers durch Umstellen
der Beschleuniger-Spannung von 23¢U auf 233U ca. 5 s dauert, wurde die Mes-
sung des 23¥U-Hochenergiestroms nach jeweils 200 Zyklen durchgefiihrt. Eine
Messung dauerte 15 s. Wahrend dieser 15 s wurde auf der Niederenergie-Seite
ebenfalls alle 1000 ms der 2*¥U-Strom gemessen.

Fiir die Strom-Messungen und die 2*¢U-Messung wurde das Niederenergie-
Massenspektrometer in insgesamt drei Einstellungen betrieben:

1. Masse 252 amu:
Das Molekiilion 2*6UQ~ des Isotops 2*¢U hat eine Masse von 252 amu.
Mit dieser Einstellung wird 23®U durch den Beschleuniger und die Filter
zum Detektor am Ende der 20°-Beamline gelenkt.

2. Masse 254 amu:
238U wird als 28U'%0O~ in den Beschleuniger injiziert, um den 238U-Strom
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zur Bestimmung des Isotopenverhéltnisses zu messen. Mit dieser Einstel-
lung des Injektionsmagneten wird 23¥U auf den Faraday-Cup hinter dem
Analysier-Magneten gelenkt (?¥U Hochenergie-Messung).

3. 28U-Messung vor dem Beschleuniger:
Die 238U®O~-Ionen werden in einen seitlich versetzten Faraday-Cup vor
dem Beschleuniger gelenkt.

Die Beschleuniger-Spannung wurde jeweils zwischen den FEinstellungen fiir
BO6UST und 2%%UST hin und her geschaltet, sodal beide Isotope den
Hochenergie-Analysiermagneten passieren konnten. Da die Messung des 238U-
Stromes vor der elektrostatischen Analyse stattfand, war eine Umschaltung
des elektrostatischen Analysators auf ?**U nicht notwendig.

Optimierung der Strahlfiihrungskomponenten:

Der Ubersichtlichkeit halber sind in Abbildung 7.3a.) nur wenige Strahlfiihr-
ungskomponenten wie Quadrupol-Magnete und elektrostatische Steerer ein-
gezeichnet. Diese Komponenten bilden zusammen mit den magnetischen und
elektrostatischen Analyse-Komponenten eine komplexe Einheit. Alle Parame-
ter miissen vor einer AMS-Messung aufeinander eingestellt werden, um eine
optimale Transmission des Ionenstrahles durch den gesamten Aufbau bis zum
Detektor zu erzielen. Die Optimierung wird computergestiitzt durchgefiihrt;
die entsprechenden Programme sind in [95] beschrieben worden. Sie funktio-
niert nach folgendem Prinzip: Die Grobeinstellung des Systems (Auswahl des
Ions) wird von Hand vorgenommen. Dann werden die verschiedenen Para-
meter der Steuer- und Analyse-Einheiten computergesteuert innerhalb eines
vorgegebenen Bereichs variiert und dabei der Strahl-Strom im Faraday Cup
bzw. die Detektor-Zahlrate optimiert. Die Parameter-Kombination mit der
hochsten Zahlrate wird als optimal iibernommen. Die Optimierung geschieht
in mehreren Stufen: Die erste Stufe ist ein Faraday-Cup direkt hinter dem
Hochenergie-Magneten. Die zweite Stufe ist ebenfalls ein Faraday-Cup, der
sich hinter dem elektrostatischen Analysator befindet. Die dritte Stufe schlief-
lich ist der Tieftemperatur-Detektor. Um die Optimierung innerhalb weniger
Stunden durchfiihren zu kénnen, ist eine relativ hohe Zahlrate von ca. 1 kHz
erforderlich. Solche Raten lassen sich mit #*®U nicht erreichen. Daher wurde
die Optimierung fiir das Isotop ?**U durchgefiihrt. Die optimierten Parameter
wurden dann mit der Masse skaliert, um die optimalen Parameter fiir 226U zu
bestimmen.

Justage des Detektoraufbaus:
Vor den Detektoren befand sich im Kryostat ein System von vier Blenden
(s. Kap. 4.1) der Abmessung 4 x 15 mm?. Um die Einstrahlung von Umge-
bungswirme und die Kondensation von Restgas auf dem Detektor zu minimie-
ren (s. Kap. 5.2.2), wurde auflerdem zwischen Silizium-Detektor und Kryostat
im Strahlrohr ein auf Stickstofftemperatur gekiihltes Rohr angebracht. Der
Rohrdurchmesser betrug 10 mm, die Linge des Rohres ca. 50 cm.

Um eine optimale Detektionseffizienz zu erreichen, war es notwendig, die Blen-
den und das stickstoffgekiihlte Rohr genau kollinear mit der Strahlachse ein-
zujustieren. Dies wurde zu Beginn des Experiments vor dem Abkiihlen durch-
gefiihrt, da es fiir die Justage des Blendensystems im Kryostaten notwendig
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war, die Detektoren direkt zu sehen. Dies ist nur von vorne durch das Blenden-
system des Strahleintritts moglich (s. Abb. 4.1). Ein Theodolit wurde mittels
mehrerer Fadenkreuze und eines Spiegels so justiert, dafl er unter einem Win-
kel von 90° genau in Strahlachse ausgerichtet war. Das Gestell des Kryostaten
hat drei Auflagen, die mittels mehrerer Feingewinde in allen drei Raumdi-
mensionen verstellbar sind (siehe auch [19]). Der Kryostat wurde so justiert,
daf} sich der Detektor SAlI21 - von dem die beste Energieauflosung erwartet
wurde - genau im Fadenkreuz des Theodoliten befand. Das stickstoffgekiihlte
Rohr wurde im warmen Zustand mit Hilfe des Theodoliten auf die Strahlach-
se adjustiert, bevor das Strahlrohr geschlossen und evakuiert wurde. Erst im
evakuierten Strahlrohr wurde das Rohr auf Stickstoff-Temperatur abgekiihlt.

Auswahl des Detektors:

Aufgrund seiner geringeren Warmekapazitiat wurde zunéchst erwartet, daf der
Detektor SAI21 die beste Energieauflésung erreichen wiirde. Es stellte sich al-
lerdings wihrend der vorbereitenden Messungen vor dem AMS-Experiment
heraus, daf} dieser Detektor von Warmestrahlung stirker aufgeheizt wurde als
der Detektor Al12. Der Detektor konnte zunéchst nicht weit genug gekiihlt
werden, um die Ubergangstemperatur zu erreichen. Daher war es notwendig,
eine zweite Helium-Pumpe an den Kryostaten anzuschlieflen, um die Pumplei-
stung und damit die Kiihlleistung zu erh6hen. Diese zweite Pumpe verursachte
zusdtzliche mikrophonische Storungen. Auflerdem zeigte dieser Detektor eine
deutliche Degradation durch Strahlenschiden (s. Kap. 5.3). Daher wurde fiir
die AMS-Messungen der Detektor Al12 benutzt, mit dem die beste Energie-
auflésung von AE/E = 4.6 x1073 erzielt worden war. Die Mitte dieses Detek-
tors befand sich 5 mm unterhalb der auf die Strahlachse einjustierten Mitte
von SAI21. Durch die Optimierung der Strahlfithrungskomponenten, insbeson-
dere der elektrostatischen Steerer, wurde die Abweichung der Detektorposition
des Detektors Al12 von der idealen Strahlachse korrigiert.

Bestimmung der Transmission:

Um das Isotopenverhiltnis von 2*6U, das im Tieftemperatur-Detektor nachge-
wiesen wird, zu 238U zu bestimmen, muf} die Transmission von der Position des
Faraday-Cups zur Messung des 233U-Stromes bis zur Position des Detektors
fiir Uranionen bekannt sein. Steier et al. haben die Transmissionseigenschaften
von VERA fiir das Uran-Isotop 233U ausfiihrlich untersucht [26, 28]. Von der
Position des Faraday Cups bis zu der Position des Silizium-Detektors (s. Ab-
bildung 7.3a.) sind die im Aufbau auftretenden ionenoptischen Verluste von
Ionen vernachléssigbar, wenn kein Flugzeit-Detektor im Strahlrohr eingebaut
ist. Der Silizium-Detektor hat einen Durchmesser von 10 mm, das entspricht
einer aktiven Detektorfliche von 34 mm?. In diesem Detektor erwartet man
daher nicht, dal durch die Detektorfliche bedingte Verluste der nachgewiese-
nen Ionen auftreten. Um die Transmission auf den Tieftemperatur-Detektor
zu bestimmen, wurde daher das Verhéltnis der Zihlraten von diesem Detektor
zur Zahlrate auf dem Silizium-Detektor bestimmt, indem die 23¢U-Z#hlrate
von Tieftemperatur-Detektor und Silizium-Detektor in einem Rate-Meter ge-
messen wurden (s. auch Verschaltung der Datenaufnahme in Abb. 7.4). Der
Abstand zwischen beiden Detektoren betrug ca. 40 cm.
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Nach der Optimierung mit ?**U wurde fiir dieses Isotop ein Verhiltnis der
Zahlraten von Tieftemperatur- zu Siliziumdetektor T = (0.84 £ 0.05) erreicht.
Der Tieftemperatur-Detektor hat eine aktive Fliche von (5.3 + 0.4) mm?.
Der Durchmesser des 28U-Strahles wurde durch schrittweises SchlieBen des
Strahlrohrventils zu maximal 1 mm abgeschitzt. Daher sind die fehlenden
15% in der Transmission wahrscheinlich nicht auf unvollstindigen Nachweis
der Uranionen durch die relativ kleine Detektorfliche, sondern auf Verluste
am Blendensystem zuriickzufiihren. Die Blenden wurden im warmen Zustand
so justiert, dafl der gesamte Detektor ausgeleuchtet wurde. Es ist jedoch nicht
ausgeschlossen, dafl aufgrund der unterschiedlichen thermischen Ausdehnung
der Kryostat-Komponenten beim Abkiihlen ein Teil des Detektors abgeschirmt
wurde. Wenn das Blendensystem im kalten Zustand nicht absolut kollinear zur
Strahlachse justiert war, kann es Teile des lonenstrahls abgeschirmt haben. Fiir
das Stickstoff-gekiihlte Rohr gilt dasselbe Argument.

Nach Umskalierung auf 236U betrug das Verhiltnis zwischen den Zihlraten
von Silizium- und Tieftemperaturdetektor nur noch T = (0.17 £0.05). Da der
Detektor Al12 nicht genau auf der Strahlachse justiert war, sondern 5 mm un-
terhalb (s.o.), war die Umskalierung der Parameter von 23U auf ?*°U offenbar
nicht ausreichend genau, um die optimierten Parameter fiir 22U zu ermitteln.
Um die Bestimmung der optimalen Parameter fiir 226U zu verbessern, wur-
de daher ein zweiter Optimierungsschritt mit dem Isotop 2*>U durchgefiihrt,
dessen Masse niher an der von 2*¢U liegt. Nach diesem zweiten Optimierungs-
schritt wurde fiir das U eine Transmission von T = (0.65 & 0.10) erreicht.

Der 28U-Strahl wird durch ein System von Schlitzen in seiner Intensitit
und Energieschiirfe begrenzt. Da fiir die AMS-Messung von 2*U alle Schlit-
ze entlang der Beamline maximal offen waren, betrug der Durchmesser dieses
Strahls ca. 3 mm (FWHM) [96], wihrend der ?*®U-Strahl nur einen Durch-
messer von < 1 mm hatte (s.0.). Das bedeutet, dafi entsprechend dieser gro-
ben Abschitzung mit einem Detektor mit einer Flidche von 2.4(1) x 2.2(1)
mm? ca. 58% aller 26U-Ionen im Detektor nachgewiesen werden, wenn man
ein GauB-férmiges Strahlprofil annimmt. Die Transmission ist daher fiir 226U
im wesentlichen durch die aktive Fliche des Detektors begrenzt, wobei die fiir
238U diskutierten Verluste an den Blenden auch fiir U zur Begrenzung der
Transmission beitragen.

Zwischen Beginn und Ende der Messungen wurde eine allmé&hliche Ver-
schlechterung der Transmission auf T = (0.55 £ 0.10) beobachtet, die
durch langsames Driften der elektrostatischen und magnetischen Felder der
Strahlfiihrungskomponenten bedingt war. Die jeweiligen Meflergebnisse fiir das
Isotopenverhéltnis wurden darauf korrigiert.

Verschaltung der Datenaufnahme:
Um aus den Daten des Tieftemperatur-Detektors und den Strom-Messungen
von VERA das Verhiltnis 236U /23U mit hoher Genauigkeit zu bestimmen,
war es notwendig, beide Datenaufnahme-Systeme zu koppeln. Insbesondere
muflite die 236U-Meflzeit des Tieftemperatur-Detektors auf die 2*3U-Mefzeit
des VERA-Systems normiert werden. In Abbildung 7.4 ist die Verschaltung
der Datenaufnahme und die Kopplung mit dem System von VERA dargestellt.
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Abbildung 7.4: Die Verschaltung der Datenaufnahme und die Kopplung mit der
Datenaufnahme und Steuerung von VERA wihrend der AMS-Messungen

Die VERA-Datenaufnahme erzeugte fiir jeden 2*U-MeB-Zyklus ein Gate-
Signal, das logisch invertiert und in ein INHIBIT-Signal umgewandelt wurde
(s. Abb. 7.3b.). Wenn kein INHIBIT an den Constant Fraction Discriminator
gegeben wurde, wurden Daten aus dem Tieftemperatur-Detektor aufgezeich-
net. AuBerdem wurde in Scaler 3 die Zyklus-Nummer mitprotokolliert, um
spiter die Me-Zyklen den Daten des Tieftemperatur-Detektors eindeutig zu-
ordnen zu kénnen. Das Zyklus-INHIBIT wurde auch zu Scaler 1 geschickt,
der die Signale eines elektronischen Pulsers aufnahm und der Bestimmung
der Totzeit des Datenaufnahme-Systems diente. Fiir die absolute Bestimmung
von Zahlraten mufl diese Computer-Totzeit mit beriicksichtigt werden. Von
der Datenaufnahme des Tieftemperatur-Detektors wurde ein zweites INHI-
BIT erzeugt, das das Ende der Datenauslese fiir ein einzelnes Ereignis angab.
Die Lange dieses INHIBIT-Signals, das den Zeitraum vom Trigger vom CFD
bis zum Ende der Datenauslese umfafite, wurde vor Beginn der Messungen
fest eingestellt: Fiir die Messungen mit dem Hauptverstéirker und ADC betrug
die Lénge 600 us, fiir die Messungen mit dem FADC 30.5 ms. Dieses INHI-
BIT wurde in einem logischen ODER mit dem Zyklus-INHIBIT von VERA
verkniipft und auf den Scaler 2 gegeben, der dieselben Pulsersignale aufnahm
wie Scaler 1. Das Verhéltnis von Scaler 1 (nur VERA-INHIBIT) zu Scaler 2
(VERA-INHIBIT und INHIBIT von Datenaufnahme) ist somit ein Maf fiir
die Totzeit des Datenaufnahmesystems. Die Daten wurden mit dem bei GSI
entwickelten System "LYNX/OS” ausgelesen und im bin#ren Format aufge-
zeichnet. Sie wurden dann offline analysiert (s. Kap. 7.5). Zusétzlich wurde
die Datenaufzeichnung wéhrend der Messungen mit dem Programm ”Go4”
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iiberwacht (s. auch Kap. 4.1.2).

Es wurden zwei Mefireihen durchgefiihrt:

e In der ersten Mefireihe wurden die Daten aus dem Vorverstirker in den
SILENA Hauptverstirker eingespeist und mit einem ADC ausgelesen.
Die Einstellungen des Vorverstiarkers waren: Verstirkung 1000, Grenz-
frequenz des Hochpasses 10 Hz, Grenzfrequenz des Tiefpasses 10 kHz.
Die Shaping Zeit des Hauptverstirkers betrug 25 us, die Verstirkung lag
bei Faktor 20. Diese Messungen werden in der folgenden Diskussion mit
ADCI1 bezeichnet. Einige Messungen, die mit dem konventionellen ADC
vor dem zweiten Optimierungsschritt durchgefiihrt wurden, sind unter
ADC3 zusammengefafit.

e Um die Energieauflosung durch digitales Filtern eventuell weiter zu
verbessern, wurde in einer zweiten Mefireihe ein VME Flash-ADC
(FADC) der Firma SIS GmbH (Modell 3301) benutzt. Damit wurde
das Vorverstirker-Signal digitalisiert. Dieser Flash-ADC hat insgesamt
8 Kaniile, von denen aber nur einer benutzt wurde. Die Digitalisierungs-
frequenz betriagt bis zu 100 MHz. Da die Abklingzeiten der Signale des
Tieftemperatur-Detektors jedoch einige 100 us betragen, wurden die Si-
gnale in dieser Messung mit einer Frequenz von 400 kHz aufgenommen.
Bei 8192 Kanilen entspricht dies einer Zeitauflésung von 2 ns. Um sehr
starke Storungen bei einer Frequenz von 1 kHz vorab zu eliminieren, wur-
de die Grenzfrequenz des Hochpasses des Vorverstirkers auf 1 kHz einge-
stellt. Die digitalisierten Signale wurden mit dem Programm zum ”Op-
timum Filtering” (s. Kap. 4.1.3) analysiert. Parallel wurden aus einem
weiteren Ausgang des Vorverstéirkers die Signale in den Hauptverstérker
eingespeist und mit dem konventionellen ADC ausgelesen. Die Messun-
gen, die mit dem Flash ADC durchgefiihrt wurden, werden in der folgen-
den Diskussion mit FADC bezeichnet, die parallel dazu mit dem konven-
tionellen ADC durchgefiihrten Messungen mit ADC2.

7.5 Untergrund durch benachbarte Uran-Isotope

Untergrund aus langlebigen Isobaren ist fiir sehr schwere Ionen wie Uran nicht vor-
handen: 236Pa hat eine Halbwertszeit von nur 9.1 m. 2*Np hat zwar eine Halbwerts-
zeit von 1.5 x10° Jahren, kommt aber in natiirlichem Uranerz allenfalls in Spuren
vor, sodafl es als Untergrund ebenfalls keine Rolle spielt. Nennenswerter Untergrund
kommt nur von den benachbarten Uran-Isotopen. Die Uranisotope 234U, 23°U und
28U konnen das Niederenergie-Massenspektrometer ebenfalls passieren, wenn sie
Molekiil-Tonen derselben Masse bilden wie 2*6U'O~ (s. Abb. 7.3): 228U als 28UMN~,
25U als 235U 0O~ und 234U als 2*U0~. In Kapitel 5.2.1 wurde dargestellt, daf die
Massentrennung des Analysemagneten zusammen mit der elektrostatischen Analy-
se ausreichend ist, um die benachbarten Isotope abzutrennen. Dennoch ist es nach
mehrfachen Ladungsaustauschreaktionen moglich, dafl Uran-Isotope anderer Masse
als 236 amu die verschiedenen Filterstufen passieren (s. Abb. 7.5).
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Abbildung 7.5: Schematische Darstellung der verschiedenen Umladungsprozesse, die
dazu fiihren, dafl Untergrund aus benachbarten Uranisotopen die Filter von VE-
RA passieren kann, am Beispiel von 2*¥U-Untergrund. Die verschiedenen Prozesse
werden im Text diskutiert.

Obwohl das Vakuum in der VERA-Beamline besser als 10~7 mbar ist, besteht
eine endliche Wahrscheinlichkeit, daf§ ein Uranion mit einem Molekiil des Restgases
wechselwirkt und dafl dabei ein Ladungsaustausch stattfindet. Der Wirkungsquer-
schnitt fiir solche Ladungsaustausch-Reaktionen liegt bei 107 — 1071¢ ¢m?. Die
Umladung der Untergrund-Ionen kann an mehreren ”kritischen” Stellen auftreten,
die im folgenden am Beispiel von 28U-Untergrund bei der ?*6U-Messung diskutiert
werden sollen (Fiir Untergrund durch #*U und ?**U mu8 in der Diskussion die Um-
ladung 44+ — 5+ ersetzt werden durch 6+ — 54 und umgekehrt die Umladung
5+ — 4+ durch 5+ — 6+ [85]):

e Umladung zwischen Gas-Stripper und Ende der Beschleunigungs-Strecke:

Umladung 4+ — 5+ [85]

Der im Analysemagnet ausgewéhlte Ladungszustand ist 5+, d.h. das fiir die
AMS-Messung interessante Ion ist 226U*. 233U-Untergrund-Ionen, die im Gas-
Stripper auf 44 geladen wurden, kénnen zwischen Stripper und Ende der
Beschleunigungsstrecke auf den Ladungszustand 54 umgeladen werden. Die
Umladungs-Wahrscheinlichkeit ist am héchsten direkt hinter dem Stripper, wo
das Vakuum am schlechtesten ist. Um das Hochenergie-Massenspektrometer
zu passieren, miissen die Untergrund-Ionen neben derselben Ladung 5+ auch
denselben Impuls p wie 2U5" haben. Daher ist die Energie der Untergrund-
Tonen um den Betrag AE/E = — AM/M gegen die Energie des 36U5* verscho-
ben. Fiir 22U betriigt AE/E = — 8.4 x1073. Fiir 2*U ist AE/E = 4.2 x1073
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und fiir 24U AE/E = 8.4 x1073.

e Umladung in der elektrostatischen Analyse:

Umladung 5+ — 4+

Die Energieauflésung der elektrostatischen Analyse von AE/E = 10~* geniigt
prinzipiell, um Untergrund mit einer relativen Energiedifferenz AE/E =
4.2 x1073 abzutrennen. Wenn jedoch im elektrostatischen Analysator eine er-
neute Umladung der Untergrund-Ionen von 5+ auf 4+ stattfindet, &ndert sich
der durch E/q vorgegebene Biegeradius. Untergrund-Ionen, die ca. 10 mm von
der Sollbahn des 2U5* entfernt sind und kurz vor dem Austritt aus dem
elektrostatischen Analysator umgeladen werden, passieren auch diese Analy-
sestufe.

e Umladung zwischen elektrostatischer Analyse und Schalt-Magnet:

Umladung 4+ — 5+

Die Energie der Untergrund-Ionen hat sich durch den zweiten Umladungspro-
zeBl im elektrostatischen Analysator nicht geéindert, wohl aber ihre magnetische
Steifigkeit p/q. Die relativ geringe Selektivitéit des 20°-Schalt-Magneten reicht
aus, um Untergrund-Ionen der Ladung 4+ abzutrennen. Es ist jedoch moglich,
daf auf der Strecke zwischen elektrostatischer Analyse und Schalt-Magnet ein
erneuter Umladungsproze$l von 4+ nach 5+ stattfindet. Die Untergrund-Ionen,
die dann nach dreifacher Umladung wieder die Ladung 5+ haben, passieren
somit auch diese letzte Analysestufe und erreichen den Detektor.

e elastisch gestreute Ionen:
Wenn Ionen im elektrostatischen Analysator elastisch an Restgasmolekiilen
gestreut werden und danach den "richtigen” Impuls, d.h. die richtige magneti-
sche Steifigkeit haben, kénnen sie den Umlenk-Magneten ebenfalls passieren.

Da Silizium-Detektoren bei Bestrahlung mit Uran-Ionen sehr anfillig fiir Strah-
lenschéden sind, wird bei VERA konventionell eine Ionisationskammer zum Nach-
weis des 23°U verwendet. Diese Ionisationskammer hat eine Energieauflésung von 3
-5 % [85]. Damit ist es keinesfalls méglich, die benachbarten Isotope im Energie-
spektrum zu trennen. Daher wurde in friiheren Messungen zusétzlich ein Flugzeit-
Spektrometer benutzt, das eine Zeitauflssung von At/t = 0.9x 1072 erreicht [26]. Im
Flugzeitspektrum haben benachbarte Isotope gleicher Energie eine Trennung von
At/t = - Av/v = AM/M. Mit der erreichten Zeitauflosung von At/t = 0.9x1073
ist die Abtrennung des Untergrunds mit AM/M = 4.2 x10~® kein Problem. In
Kapitel 7.3 wurde allerdings dargestellt, dafy die Sensitivitidt konventioneller AMS-
Experimente fiir Uran-Isotope auf eine Gréfienordnung von 226U /238U ~ 1071 li-
mitiert ist, da sowohl im Flugzeitspektrometer als auch in der Ionisationskammer
Verluste auftreten und in bisherigen Experimenten lediglich eine Transmission von
(0.20 £ 0.06) erreicht werden konnte.

Ein Detektor mit einer Energieauflosung, die ausreicht, die benachbarten Uran-
Isotope im Energiespektrum zu trennen, erlaubt es, auf einen Flugzeit-Detektor zu
verzichten, was eine deutliche Steigerung der Transmission und damit der Sensiti-
vitdt bedeutet. Mit dem Detektor Al12 wurde fiir Uran eine Energieauflosung von
AE/E = 4.6 x1072 erreicht (s. Kap. 5.2.3). Abbildung 7.6 zeigt ein simuliertes
Energiespektrum fiir 226U inklusive des erwarteten Untergrunds durch die Nachbar-
Isotope mit einer angenommenen Energieauflosung des Detektors von AE/E =
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Abbildung 7.6: Simulation der Untergrund-Verhéltnisse bei Verwendung eines ener-
gieauflosenden Tieftemperatur-Detektors. Die Energien der Nachbar-Isotope von
26U wurden entsprechend der im Text diskutierten Produktionsmechanismen be-
stimmt. Angenommen wurde eine Energieauflosung des Detektors von AE/E =
4.6 x102% und ein Verhiltnis der Uranisotope 23U zu 2*4235238(J von jeweils 10:1.

4.6 x1073: Das 236U°* hat eine Energie von E = 17.54 MeV. Daraus ergibt sich, ent-
sprechend dem oben diskutierten Produktionsmechanismus, fiir 22¥U%* eine Energie
von E = 17.39 MeV, fiir 25U E = 17.61 MeV und fiir 24U E = 17.69 MeV.
Das Verhiltnis von 230U zu 2342352387 wurde mit jeweils 10:1 angenommen. Wie in
Kapitel 7.8 gezeigt wird, ist dies ein realistischer Wert.

Die erreichte Energieauflésung reicht aus, um 2*U und 234U im Energiespektrum
deutlich von 2*¢U zu trennen. 2°U ist als Schulter im Spektrum von 236U sicht-
bar. Daher wird kein Flugzeit-Spektrometer mehr zur Abtrennung des Untergrunds
bendtigt. Auflerdem kann der Tieftemperatur-Detektor ohne Eintrittsfenster oder
-folien betrieben werden. Damit 1i8t sich prinzipiell eine Transmission von 100%
erreichen, wenn die aktive Fliche des Detektors ausreichend grof§ dimensioniert ist.

7.6 Untersuchte Proben

Die Probenpriaparation wurde vom Institut fiir Isotopenforschung durchgefiihrt. Es
wurden sieben verschiedene Targets (Gemeint sind Targets, die in der Sputter-
Ionenquelle verwendet wurden) untersucht, die aus fiinf verschiedenen Material-
Proben extrahiert wurden:

e Proben aus angereichertem Material:
Die Proben UD250 (Target 4) und UD150 (Target 5) wurden auf der Basis von
isotopenreinem 23U hergestellt, das in Form von Urannitrat U(NOjz),- HoO zur
Verfiigung stand. Dieses wurde gewogen und in Salpeter-Siure geldst. 238U in
Form von Uranylnitrat UOy(NOj)s- H,O wurde ebenfalls gewogen und gelost.
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Durch stochimetrische Mischung der beiden Uran-Losungen lassen sich Proben
eines definierten Isotopenverhéltnisses herstellen. Das Uran wird unter Zugabe
von Eisen und Ammoniak als UO5(OH), gemeinsam mit FeO,(OH), ausgefillt
und dann geheizt, um Uranoxid U3Og zu erhalten, das als Target-Material fiir
die Ionenquelle dient. Folgende Isotopenverhiltnisse wurden hergestellt:

UD250: #¢U /#3¥U = 2.58(5) x10°
UD150: 236U /238U = 1.55(3) x107°

Der angegebene Fehler beruht auf dem Fehler beim Wiegen der Uran-
Verbindungen.

Der Quotient aus den beiden Isotopenverhiltnissen betragt UD250/UD150 =
1.66(7). Da die hohe Anreicherung mit *U zu hohen #®U-Zihlraten fiihrt,
erwartet man fiir diese Proben keinen mefibaren Untergrund durch die Nach-
barisotope.

e Proben aus Material der Mine ”K.u.K. Uranfabrik Joachimsthal”:

In Kap. 7.3 wurde dargestellt, daf} es fiir systematische AMS-Untersuchungen
notwendig ist, einen Materialstandard zu etablieren, fiir den das absolute Iso-
topenverhiltnis 26U /238U sehr genau bekannt ist. Da auBerdem das Ziel ist,
geologische Proben mit kleinen Isotopenverhiltnissen miteinander zu verglei-
chen, sollte das Isotopenverhiltnis des Material-Standards in vergleichbarer
Groflenordnung liegen. Angereichertes Material wie UD150 oder UD250 schei-
det daher als Material-Standard aus. Das VERA-Labor des Instituts fiir Iso-
topenforschung befindet sich im Besitz von Uranylnitrat, das aus der Mine
”K.u.K. Uranfabrik Joachimsthal” stammt, aus der auch Marie und Pierre Cu-
rie ihr Uranerz bezogen. Dieses Uranylnitrat wurde vor 1918 hergestellt und im
Keller des Instituts eingelagert. Es war niemals anthropogener Kontaminati-
on durch Kernwaffen-Explosionen und radioaktiven Fallout ausgesetzt. Daher
ist es als Material-Standard fiir natiirliches Uran sehr gut geeignet (s. auch
Kap. 7.2).

Die Praparation der Proben fiir die Beschleuniger-Massenspektrometrie wurde
in [26] beschrieben. Sie wurden durch Verbrennung von UO3(NOj3)s- HoO zu
U3Og bei 700 °C hergestellt. Dabei ist wichtig, dafl die Verbrennung mdoglichst
vollstiandig erfolgt. Reste von UOy(NO3)s- HyO, die durch unvollsténdige Ver-
brennung entstehen, kénnen in der Ionenquelle UN™ bilden, das als Quelle von
Untergrund bereits diskutiert wurde.

Fiir das Experiment wurden zwei Proben prépariert: Joachimsthal 1 (Targets
34 und 35) stammt von demselben Material, an dem die in Kap. 7.3 vor-
gestellten Messugen von Steier et al. durchgefiihrt wurden. Sie bestimmten
das Isotopenverhiltnis zu 6.1 x107!! [26]. Joachimsthal 2 (Targets 8 und 9)
stammt von Material, das an einer anderen Stelle in derselben Mine geférdert
wurde. Man erwartet, dafi das Verhiltnis 236U /238U fiir diese Probe in der-
selben Gréflenordnung liegt wie fiir Joachimsthal 1. Ein Ziel der vorliegenden
Arbeit war es, den Wert fiir 226U /233U mit verbesserter Genauigkeit zu messen
und damit die Etablierung eines Materialstandards zu erméglichen.
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e cine Probe extrahiert aus Quellwasser aus Bad Gastein:
Die Probe ”Bad Gastein” (Target 11) wurde aus Quellwasser extrahiert. Die-
ses Quellwasser stammt aus einer Quelle in der Osterreichischen Region Bad
Gastein, die fiir ihren besonders hohen Urangehalt bekannt ist.

5 1 Quellwasser wurden zunichst mit Salzsdure versetzt, um den vorhanden
Kalk auszutreiben, und dann auf ca. 500 ml eingedampft. Aus dieser einge-
dampften Losung wurde das Uran mittels einer Ionentauscher-Siule extrahiert
und in Salpetersédure gelost. Dann wurde es, wie die Proben UD250 und UD150,
mit Eisen als UO9(OH), ausgefillt und durch Heizen in U3QOyg iiberfiihrt, das als
Targetmaterial diente. Aufgrund der komplizierten Probenpréiparation stand
nur sehr wenig Probenmaterial zur Verfiigung, das nur eine einzige Messung
von 20 Minuten Dauer erlaubte.

Da es sich um Uran handelt, das aus dem natiirlichen Gestein der Alpen
herausgewaschen wurde, erwartet man ein Isotopenverhéltnis 226U /238U in der
GroBenordnung 10712 — 10714, Die Messung dieser Probe stellte einen ersten
Versuch dar, die Sensitivitdt der Methode um ein bis drei Grélenordnungen
zu steigern.

Alle Targets waren auf einem Targetrad montiert und wurden jeweils zyklisch
nacheinander vermessen. Die Ansteuerung der Targetrad-Position wurde von VERA
im Rahmen der automatisierten Mess-Routine automatisch durchgefiihrt.

7.7 Methode der Datenanalyse

Um systematische Fehler durch Schwankungen des Quellenstroms oder Anderung
der Maschinen-Parameter zu minimieren, wurden fiir jede Probe mehrere Messungen
durchgefiihrt. Lediglich fiir die Probe "Bad Gastein” war nur eine einzige Messung
moglich, denn die zur Verfiigung stehende Menge an Probenmaterial war gering.
Jede Messung wurde einzeln ausgewertet und das Isotopenverhiltnis bestimmt. Aus
den Einzelmessungen wurde dann fiir jede Probe der gewichtete Mittelwert gebildet:

. W, - 236U 238Ui 236U -2
O = e I = [A (238U> ] (7.2)

Der Fehler A(?36U/?38U) ergab sich dabei aus dem Fitfehler fiir die 2*¢U-Z#hlrate;
der Fehler im ?**U-Strom ist aufgrund der hiiufigen Messung (s.0.) vernachlissigbar.
Der statistische Fehler des Mittelwerts ergibt sich nach [97] zu:

ATSUER] = (3 w)~! (7.3)

Die Prozedur der Bestimmung des Isotopenverhéltnisses fiir die Einzelmessung
war fiir ADC- und FADC-Messungen gleich; bei der FADC-Messung ging der eigent-
lichen Datenanalyse noch der Schritt des digitalen Filterns voraus, der in Kap. 4.1.3
bereits ausfiihrlich beschrieben wurde. Folgende Schritte wurden jeweils vorgenom-
men:
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1. Bestimmung der Energieauflosung:

Vor Beginn der eigentlichen Messung wurden fiir die verschiedenen Uranisoto-
pe Eichspektren aufgenommen, um ihre Position im Energiespektrum und die
aktuelle Energieauflésung zu ermitteln. Da fiir die Proben UD250 und UD150
aufgrund des hohen Isotopenverhéltnisses kein Untergrund erwartet wurde,
wurden auch diese Proben zur Ermittelung der Energieauflésung herange-
zogen, insbesondere da nach dem zweiten Optimierungsschritt mit 2*°U aus
Zeitgriinden nicht noch einmal Kalibrationsmessungen vorgenommen wurden.
Alle Spektren wurden mit einer Gauflifunktion gefittet und aus der FWHM
die Energieauflosung des Detektors bestimmt. Die entsprechende Breite des
Peaks wurde dann fiir die anderen 2*U-Proben als bekannt vorausgesetzt, um
die Anzahl der Fitparameter zu reduzieren.

2. Aussortieren der fehlerhaften Zyklen und Bestimmung des durchschnittlichen
Z38U-Stroms:
Wihrend einer AMS-Messung wird der Niederenergie-Strom jede Sekunde auf-
gezeichnet (s. Kap. 7.4). Schwankungen der Quelle werden registriert, konnen
aber erst offline bei der Bestimmung des insgesamt iiber eine Messung gemit-
telten 238U-Stromes beriicksichtigt werden. Wenn z.B. durch Uberschlige in
der Quelle der Niederenergie-Strom fiir einige Zyklen einen bestimmten Tole-
ranzwert iiberschreitet, werden diese Zyklen offline aussortiert und verworfen,
um eine Verfilschung der Meflergebisse zu vermeiden. Dieser Schritt wurde von
einer in [95] vorgestellten Software automatisch durchgefiihrt. Da jeder Zyklus
exakt 1000 ms lang ist, wird iiber die vorgegebene Mefizeit (1200 s) minus der
Anzahl der verworfenen Zyklen die tatséchliche Mefzeit bestimmt. Aus dem
gemittelten Niederenergiestrom wird der gemittelte 233U-Hochenergie-Strom
bestimmt, der in das Isotopenverhiltnis eingeht. Dazu wird aus den sechs
Messungen des Hochenergiestroms und des Niederenergiestroms, die paral-
lel durchgefiihrt wurden, die mittlere Transmission durch den Beschleuniger
wihrend einer 22U-Messung von 1200 s berechnet. Die mittlere Transmission
mal dem mittleren Niederenergiestrom ergibt den mittleren 23¥U-Strom auf
der Hochenergie-Seite.

3. Bestimmung der Zihlrate von 23¢U:

Das Energiespektrum wurde je nach Probe mit Gau-Kurven fiir 26U und die
Untergrundisotope 238U und 2*U gefittet, deren relative Lage entsprechend
ihrer Energie nach Kap. 7.5 ermittelt wurde. Die Fliache der Gaulkurven wurde
durch die tatsiichliche Mefizeit geteilt, um die 2*6U-Zahlrate zu erhalten. Fiir
die Proben UD250 und UD150 wurde kein Untergrund erwartet, daher wurde
nur ein Gaufi-Peak gefittet (s.o.). Fiir die Proben Joachimsthal 1 und 2 sowie
die Probe Bad Gastein wurde die Breite der Gauf}-Verteilungen festgehalten
und lediglich die Fldche und die Position variiert. Die Variation der Position
war notwendig, weil aufgrund des bereits diskutierten Effekts von Restgas-
Kondensation auf dem Detektor die Position der Peaks sich zu niedrigeren
Kanal-Nummern hin verschob und die Extrapolation der Energieeichung aus
den gleichzeitig aufgezeichneten Alpha-Signalen einen gréfleren Fehler ergeben
hétte als das Fitten der Peak-Position.

4. Bestimmung der Computer-Totzeit:
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In Kap. 7.4 wurde diskutiert, dafl prinzipiell zwei Scaler dazu dienen sollten,
die Computer-Totzeit zu messen und fiir jedes File die 2*6U-Z#hlrate entspre-
chend zu korrigieren. Es stellte sich erst nach dem Experiment heraus, daf}
zumindest einer der Scaler nicht korrekt funktioniert hat: Die Information
iiber die Computer-Totzeit war nicht verwertbar.

Eine andere Moglichkeit, die Computer-Totzeit zu berechnen, bietet die
Zghlrate der Alpha-Teilchen. Diese Zahlrate ist iiber den im vorliegenden Ex-
periment diskutierten Zeitraum von einigen Tagen konstant, da die Nuklide
der Alpha-Quelle Halbwertszeiten von einigen hundert Jahren haben. Da die
Zahlrate auBlerdem bei ca. 1 Hz liegt, erwartet man keinen meflbaren Beitrag
zur Computer-Totzeit durch die Alpha-Quelle. Die hochsten Uran-Zahlraten
lagen bei ca. 10 Hz, sodaf sich méglicherweise bereits Totzeit bemerkbar ma-
chen kann. Daher wurde fiir jedes File die Alpha-Zahlrate aus der Amplitude
der drei Alpha-Peaks und der tatséichlichen Mef3zeit bestimmt und daraus die
Alpha-Z#hlrate berechnet. Der Vergleich mit der Alphazéhlrate in Messungen
ohne Uran-Strahl liefert dann fiir jede Messung mit Uran-Strahl ein Maf fiir
die Computer-Totzeit.

7.8 Ergebnisse der AMS-Messungen

7.8.1 Bestimmung der Energieauflésung
7.8.1.1 aus den Kalibrations-Messungen:

Um die Position der Untergrund-Isotope im Spektrum zu bestimmen und da-
mit zusétzlich zur Energieeichung mit Hilfe der Alpha-Quelle eine zweite Energie-
eichung zu erhalten, wurde fiir jedes Isotop eine Kalibrationsmessung durchgefiihrt
und Position und Energieauflosung bestimmt. Hierzu wurde fiir das jeweilige Isotop
der Ladungszustand 5+ ausgewiihlt und die Beschleuniger-Spannung (s. Kap. 7.5)
so eingestellt, dafl die Isotope denselben Impuls hatten und damit an der Positi-
on im Energiespektrum nachgewiesen wurden, in der sie als Untergrund bei der
26U-Messung auftauchen wiirden. Die Eichung mit Alpha-Teilchen und Uran-Ionen
ergab einen Eichfaktor von 78.9(1) Kaniile/MeV, die Eichung der Uran-Isotope ohne
Alpha-Teilchen einen Eichfaktor von 81(2) Kanéle/MeV. Beide Eichungen stimmen
im Rahmen des Fehlers iiberein, was eine weitere Bestéitigung fiir die ausgezeichnete
Linearitéit des Detektors darstellt (vgl. Kap. 5.2.3.2).

In Abbildung 7.7 sind die Kalibrationsspektren fiir 28U (E = 17.39 MeV), 235U
(E = 17.61 MeV) und #U (E = 17.54 MeV) zusammengestellt. Die Energien erge-
ben sich aus der Bedingung fiir das Passieren des Analyse-Magneten (s. Kap. 7.5).
Fiir 22U (E = 17.69 MeV) wurde keine Eichmessung durchgefiihrt, da ein Beitrag
dieses Isotops zunichst als vernachlédssigbar angenommen wurde. Alle Messungen
wurden mit der Probe UD150 (Target 5) nach dem ersten Optimierungsschritt der
VERA-Parameter mit 28U vorgenommen; die Transmission fiir 233U betrug T =
0.85, die fiir 22U nur T = 0.17 (s. Kap. 7.3). Fiir 28U und #°U wurde die Zihlrate
mit Hilfe von Schlitzen reduziert.

Die Energieauflosung fiir die drei Isotope ist sehr unterschiedlich:
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Abbildung 7.7: Die Spektren der Kalibrationsmessungen fiir a.) 22U (E = 17.39
MeV, AE = 153(3) keV), b.) %U (E = 17.61 MeV, AE = 191(3) keV) und c.)
86U (E = 17.54 MeV, AE = 170(3) keV). Die Spektren wurden jeweils mit einer
Gaufl-Kurve gefittet.
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e Fiir 28U betriigt die Auflosung AE = 153(3) keV bzw. AE/E = 8.8 x1073. Das
ist fast einen Faktor zwei schlechter als die zu Beginn der Strahlzeit erreichte
Auflssung von AE/E = 4.6 x102. Dafiir gibt es zwei mogliche Ursachen:

— Die Wérmekapazitét in der AMS-Messung betrug C = 2.9(8) nJ/K im
Vergleich mit C = 2.2(6) nJ/K in der Messung mit der besten Auflésung,
da trotz des verbesserten Vakuums in der Beamline von p = 10~7 mbar
und des Einbaus eines Stickstoff-gekiihlten Rohres die Kondensation von
Restgas auf dem Detektor nicht vollig unterdriickt werden konnte. Es
wurde in Kap. 5.2 ausfiihrlich diskutiert, dafl die kondensierte Restgas-
Schicht die Energieauflésung verschlechtert, da sie aufgrund ihrer gerin-
gen Wirmeleitfdhigkeit eine langsamere Thermalisierung und damit eine
zusétzliche Ortsabhéngigkeit der Detektor-Responsefunktion hervorruft.

— Das Baseline Noise wurde fiir die Messungen mit Hauptverstirker und
ADC nicht direkt bestimmt. Nur fiir die Messungen mit dem FADC wur-
de aus dem Filterprogramm ein Wert fiir das Baseline Noise ermittelt;
es lag bei 100 keV und war damit um einen Faktor zwei hoher als fiir
die Messungen mit der besten erreichten Auflésung. Durch die Kopplung
der Datenaufnahme-Systeme von VERA und Tieftemperatur-Detektor
wurden durch Erdungsschleifen zusétzliche Stérungen in das System ein-
getragen.

e Die Auflésung fiir 2°U betrigt AE = 191(3) keV, das entspricht AE/E =
10.8 x103. Das ist deutlich schlechter als fiir 22*U. Da beide Spektren direkt
nacheinander aufgenommen wurden, ist es unwahrscheinlich, dafl eine Ver-
schlechterung der Detektorauflosung die Ursache ist. Die Verbreiterung des
Peaks im Spektrum kann jedoch erklirt werden, wenn man annimmt, dafl die
Umrechnung der fiir 28U optimierten VERA-Parameter auf ?*>U nicht die
optimalen Parameter fiir 22°U liefert. Dies wurde in Kap. 7.5 bei der Beschrei-
bung der Optimierungs-Prozedur bereits diskutiert. Der letzte Quadrupol hin-
ter dem 20°-Magneten (s. Abb. 7.3) wurde wihrend der Optimierung so einge-
stellt, daB sich der Focus des 2**U-Strahls in der Detektorebene befand. Durch
die nicht optimale Umrechnung der Quadrupol-Parameter auf 2°U bzw. 236U
kann sich der Focus verschoben haben. Das bedeutet, dafl die Energieauflésung
in diesem Fall nicht vom Detektor, sondern von der Energiebreite des Strahls
begrenzt wird.

e Fiir das Isotop 2*6U liegt die Auflésung mit AE = 170(3) keV zwischen den
beiden Werten fiir die anderen Isotope. Da das 226U mit seiner Masse niher
am 2*U liegt, ist moglicherweise der Fehler bei der Umskalierung nicht so
grof}, weshalb die Auflosung besser ist. Fiir diese Argumentation spricht auch,
daB nach der zweiten Optimierung von VERA mit dem Isotop 2*3U fiir das
26U eine mit der 2**U-Messung vergleichbare Energieauflésung erzielt wurde
(s. Abschnitt 7.8.1.2).

Die Kalibrations-Messungen waren somit fiir die Bestimmung der Energie-
aufldsung des Detektors ungeeignet, da nur der Wert von 23U die tatséichliche
Energieauflosung des Detektors wiedergibt. Da nach dem zweiten Optimierungs-
schritt mit 23°U keine erneuten Kalibrationsmessungen vorgenommen wurden, wur-
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de die Energieauflssung des Detektors fiir 226U aus den Messungen des Isotopen-
verhiltnisses fiir die Proben UD250 und UD150 ermittelt.

7.8.1.2 aus den AMS-Messungen fiir die Proben ”UD250” und ?UD150”:

Da fiir die Proben UD250 und UD150 aufgrund des hohen Isotopenverhéltnisses
kein Untergrund erwartet wird, wurden die Spektren dieser Proben mit nur einer
GauB-Kurve fiir 26U gefittet und daraus die Energieauflssung des Detektors be-
stimmt. In Abbildung 7.8 sind die aufsummierten Spektren aller Messungen fiir die
Probe UD250 und die Probe UD150 gezeigt, die nach dem zweiten Optimierungs-
schritt mit 23°U durchgefiihrt wurden. ADC1 bezeichnet dabei die Messungen der
ersten Mefreihe, die nur mit Hauptverstérker und ADC durchgefiihrt wurde. FADC
und ADC?2 sind die Messungen der zweite Mefireihe, in der mit dem FADC und dem
konventionellen ADC parallel Daten aufgenommen wurden.

Auf der Hochenergie-Seite des Peaks ist in allen Spektren eine mehr oder weniger
ausgepragte ”Schulter” zu erkennen. Fiir das erste Spektrum links oben des UD250
kann man aufgrund der relativ hohen Z&hlrate von ca. 10 Hz annehmen, daf es sich
um einen ”Pile up”’-Effekt handelt. Bei den anderen drei Spektren jedoch lag die
Zahlrate bei 1 — 2 Hz, sodaf} ein Pile up sicher nicht zu erwarten ist. Zudem werden
vom Filter-Programm Mehrfach-Signale, durch die Pile up entsteht, aussortiert. In
Kap. 7.8.3 werden andere Moglichkeiten diskutiert, die Schulter zu erklidren. Fiir die
Bestimmung der Energieauflésung wurde diese Schulter nicht in den Fit einbezogen.

Die Ergebnisse der Energieauflosung fiir die Einzel-Messungen sind in Anhang
B zusammengestellt.

e Fiir die Messungen, die nur mit dem Hauptverstirker und dem konventionellen
ADC durchgefiihrt wurden (ADC1), wurde eine durchschnittliche Auflésung
von AE = 158(2) keV erreicht. Das stimmt im Rahmen des Fehlers mit der
Auflssung von 153(3) keV iiberein, die fiir das Kalibrationsspektrum von 23U
erreicht wurde, und ist deutlich besser als die in der Kalibrations-Messung
fiir 226U erreichte Auflésung von 170 keV. Das deutet ebenso wie die deutlich
verbesserte Transmission von 65% darauf hin, daf§ die Optimierung mit 2*°U
bessere Parameter fiir die optimalen Einstellungen von 236U lieferte.

e Die gemittelte erreichte Auflésung fiir die parallel zum FADC mit dem konven-
tionellen ADC aufgenommenen Spektren ist mit AE = 149(4) keV vergleichbar
mit derjenigen, die in der Mess-Reihe ADC1 erreicht wurde.

e Fiir die Messungen mit dem FADC betrégt die durchschnittliche Auflésung
AE = 135(6) keV. Durch das digitale Filtern konnte also eine deutliche Ver-
besserung der Auflésung erzielt werden. Die Verbesserung ist konsistent mit
dem ermittelten Baseline Noise von 100 keV (s.0.), wenn man die glittende
Wirkung des Hauptverstirkers mit beriicksichtigt.

e Die erreichte relative Energieauflosung betréigt

AE/E = (9.0+0.1) x 1072 fiir den ADC
AE/E = (7.7 0.3) x 10~3 fiir den FADC.

Fiir die Isotope 2*U und 28U mit einer relativen Trennung von
AE/E = 8.4 x1073 ist somit eine Trennung moglich, jedoch sind beide Isotope
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Abbildung 7.8: Summen-Spektren fiir 26U (E = 17.54 MeV) fiir die Proben UD250
(linke Spalte) und UD150 (rechte Spalte): a.) Messungen mit ADC1, AE = 158(3)
keV, b.) Messungen mit FADC, AE = 135(6) keV, c.) Messungen mit ADC2, AE =
149(4) keV. Zur Diskussion der verschiedenen Messungen siehe Text. Alle Spektren
wurden mit einer Gauf-Kurve gefittet; die ”Hochenergie-Schulter” wurde nicht in
den Fit einbezogen.

lediglich als Schultern im Spektrum zu erkennen. Um das direkt benachbarte
Untergrund-Isotop 23U vom U zu trennen, ist die Energieauflsung nicht
ausreichend, da die relative Trennung im Energiespektrum AE/E = 4.2 x1073
betrigt. Ein moglicher Anteil dieses Isotops wird in Kap. 7.8.4.5 diskutiert.

e Einige AMS-Messungen wurden bereits vor der zweiten Optimierungsstufe mit
25U mit einer Transmission von nur 17% durchgefiihrt; fiir diese Messungen
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betrug die Energieauflosung AE = 180(4) keV, vergleichbar mit der Auflssung
aus dem Kalibrationsspektrum fiir 2*°U von AE = 170(3) keV.

7.8.2 Bestimmung der Computer-Totzeit

In Kapitel 7.6 wurde diskutiert, dal die Computer-Totzeit aus der Alpha-Zahlrate
bestimmt werden mufite, weil die fiir diesen Zweck vorgesehenen Scaler nicht korrekt
funktionierten, die Fehlfunktion der Scaler aber erst nach Ende der AMS-Messungen
bei der Offline-Analyse festgestellt wurde. Zu diesem Zweck wurde fiir jede Messung
die Summe aller Alpha-Ereignisse in einem vorgegebenen Energie-Fenster bestimmt.
Die Summe der Alpha-Ereignisse wurde dann fiir jedes File durch die tatséichliche
Mefzeit geteilt, um die Zidhlrate zu erhalten. Ein Vergleich der Alpha-Zahlraten
ohne Schwerionenbestrahlung mit der Alpha-Zahlrate unter Schwerionenbestrahlung
ergibt dann jeweils die Totzeit.

Abbildung 7.9 zeigt die Alpha-Zahlrate fiir alle Messungen mit konventionellem
Hauptverstirker und ADC (links) und unter Einbeziehung des FADC (rechts) in
Abhingigkeit von der 236U-Zahlrate. Fiir beide Fille beobachtet man eine statisti-
sche Verteilung der Werte um den gewichteten Mittelwert; eine Abhéngigkeit von der
26U-Zshlrate ist nicht zu erkennen. Die Computer-Totzeit ist daher so gering, daf sie
innerhalb der Mefigenauigkeit fiir die beobachteten Zahlraten vernachléssigbar ist.
Dies ist in Ubereinstimmung mit den Totzeiten, die aus den Léngen der INHIBIT-
Signale der Datenauslese erwartet werden: Fine Linge des INHIBIT-Signals von
600 us bedeutet bei einer Zihlrate von 10 Hz eine Totzeit von 0.6 %, eine Linge
von 30.5 ms bei einer Zahlrate von 1 Hz eine Totzeit von 3.0 %. Beide Werte sind
kleiner oder gleich dem statistischen Fehler der Einzel-Messung, der 3 % betrigt.

Allerdings ist der gewichtete Mittelwert fiir die beiden Mess-Reihen unterschied-
lich: Er betréigt fiir die Messungen mit dem konventionellen ADC 1.169(6) Hz und fiir
die Messungen mit dem FADC 1.078(8) Hz. Um diese Diskrepanz zu kliren, wurde
fiir einige Messungen, die ohne die Kopplung der Datenaufnahme mit dem VERA-
System aufgenommen wurden, die Alpha-Zihlrate bestimmt. Die Mefizeit wurde
hierbei bestimmt aus der Differenz zwischen der Zeit, zu der der erste Buffer einer
Datei aufgezeichnet wurde, und der Zeit fiir den letzten Buffer. Ein Buffer hatte eine
Lange von 10 s. Fiir diese Daten wurde fiir die Messungen nur mit konventionellem
ADC ein Wert der Alpha-Zahlrate von 1.09(1) Hz ermittelt, fiir eine Messung unter
Einbeziehung des FADC ein Wert von 1.07(3) Hz. Die Werte stimmen im Rah-
men des Fehlers untereinander iiberein und sind in exzellenter Ubereinstimmung
mit dem Wert, der nach der Kopplung der Datenaufnahme-Systeme von VERA und
Tieftemperatur-Detektor fiir die Messungen mit dem FADC ermittelt wurde. Der
Mittelwert aus diesen drei Werten betriagt 1.082(6) Hz.

Die Alpha-Zéahlrate fiir die Messungen mit den gekoppelten Datenaufnahmesy-
stem, jedoch ohne FADC, ist um 10% grofier. Offenbar ist fiir diese Messungen die
angenommene tatsichliche Mefizeit nicht korrekt ermittelt worden, jedoch 148t sich
nach Abbau der gesamten Meflelektronik nicht mehr rekonstruieren, woher der Feh-
ler kam. Mogliche Ursachen werden in Abschnitt 7.8.4.5 diskutiert. Die Ergebnisse
aus den Mefireihen ADC1 und ADC3 wurden entsprechend den Alpha-Zihlraten
korrigiert: Der Korrekturfaktor betréigt 1.082(6)/1.169(6) = 0.93(1). Fiir diese Mes-
sungen wurde der Fehler des Korrektur-Faktors als zusétzlicher systematischer Feh-
ler beriicksichtigt.
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Abbildung 7.9: Zusammenstellung der Alpha-Zihlraten aller Messungen, aufgetra-
gen gegen 2*U-Zihlraten fiir a.) nur konventionellen ADC und b.) inklusive FADC.
Die Fehler sind die statistischen Unsicherheiten. Die gewichteten Mittelwerte sind
als gestrichelte Linie eingezeichnet, zur Diskussion siehe Text.

7.8.3 Bestimmung der U /?*U -Isotopenverhiiltnisse fiir
die verschiedenen Materialproben

7.8.3.1 Die Proben ”UD250 und UD150”:

Wie bereits mehrfach diskutiert, wurde fiir diese Proben kein Untergrund durch
benachbarte Isotope erwartet. Entgegen dieser Erwartung wird in allen Spektren
in Abb. 7.8 eine ausgeprigte ”Hochenergie-Schulter” beobachtet. Diese kann nur
fiir die Messung ADC1 der Probe UD250 als Pileup-Effekt interpretiert werden;
fiir die anderen Messungen ist die Z&hlrate zu gering, um nennenswerten Pileup zu
erzeugen. Insbesondere werden Pileup-Ereignisse durch das Filter-Programm fiir die
FADC-Daten aussortiert.

Es wurde daher versucht, die Schulter mit einem Untergrund-Peak zu fitten.
Die Position im Energiespektrum entspricht der von 2**U. Abbildung 7.10 zeigt
dieselben Summenspektren wie Abbildung 7.8, dieses Mal jedoch gefittet mit zwei
Gauflkurven, von denen die linke an der Position von U (E = 17.54 MeV), die
rechte an der Position von ?**U (E = 17.69 MeV) lokalisiert ist. Die schwarze Kurve
zeigt die Summe aus beiden Gaufikurven.

Die Summe aus beiden Gauf-Kurven beschreibt das aufgenommene Spektrum
einschliefllich der Schulter sehr gut. Offenbar ist — entgegen der urspriinglichen An-
nahme — doch ein nicht vernachlissigbarer Untergrund aus ?**U in den Proben
enthalten. Fiir das Spektrum a.) von UD250 ist die Ubereinstimmung weniger gut,
hier wird der Einfluf$ des 234U aufgrund der relativ hohen Zihlrate von ca. 20 Hz von
Pileup iiberdeckt. Dies muf} bei der Bestimmung der ?*6U-Z#hlrate als zusitzlicher
Fehler beriicksichtigt werden, der daher gréfier als der reine Fitfehler aus der Gauf3-
kurve ist.

Die Ergebnisse fiir die Isotopenverhiltnisse der Proben UD250 und UD150 sind
zusammen mit den Ergebnissen der anderen Messungen in Tabelle 7.1 zusammenge-
stellt. Eine Diskussion der Ergebnisse, Vergleich mit den Literaturwerten sowie eine
Diskussion des 2*4U-Untergrunds erfolgt in Abschnitt 7.8.4.
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Abbildung 7.10: Summen-Spektren fiir die Proben UD250 (linke Spalte) und UD150
(rechte Spalte): a.) Messungen mit ADC1, b.) Messungen mit FADC, c.) Messungen
mit ADC2, gefittet mit zwei GauB-Kurven an der Position von 23U (rot) und ?*4U

(griin).

7.8.3.2 Die Proben ”Joachimsthal 1 und 2”:

Fiir die Bestimmung der Uranzédhlraten in den Proben Joachimsthal 1 und 2
sowie in der Probe Bad Gastein, die im nichsten Abschnitt separat diskutiert wird,
wurde die Breite der Gaufverteilung als bekannt vorausgesetzt. Die Amplitude
und die Position im Spektrum wurden unter der Annahme von 2*U- und #8U-
Untergrund-Beitréigen fiir drei Peaks gefittet. Das ?*>U konnte mit der erreichten
Energieauflosung nicht abgetrennt werden. Ein moglicher Beitrag dieses Isotops ist
im 230U-Beitrag enthalten und wird in Abschnitt 7.8.4.5 diskutiert. Die Untergrund-
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beitrige (s. Kap. 7.5) waren nicht zwangsldufig konstant, sondern konnten von
Messung zu Messung variieren durch die unterschiedliche chemische Zusammenset-
zung der Probe und wenn sich das Vakuum an den ” Umladungspunkten” verdnderte:
Fiir einige Messungen wurde ein hoher Untergrund beobachtet, fiir andere hingegen
konnte iiberhaupt kein Untergrund nachgewiesen werden. Daher wurde, wie bereits
in Abschnitt 7.7 diskutiert, jede Messung einzeln ausgewertet und als Endergebnis
der gewichtete Mittelwert bestimmt.

Um die Situation zu verdeutlichen, sind in Abbildung 7.11 und Abbildung 7.12
zwei Beispiele fiir Spektren mit besonders hohem Untergrundanteil gezeigt: Abbil-
dung 7.11 zeigt ein Spektrum, das mit dem konventionellen ADC (Mefireihe ADC1)
aufgenommen wurde. Dargestellt sind jeweils die Bestfits fiir eine und fiir drei Gauf-
kurven sowie die Summe aus den drei Gaulkurven. Unter den beiden Bildern ist fiir
jeden Fit das reduzierte y? in Abhingigkeit von der Amplitude A der GauBkur-
ve aufgetragen. Im untersuchten Bereich von A sind alle x?-Kurven symmetrische
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Abbildung 7.11: Beispiel fiir die Abtrennung des Untergrundes fiir die Probe Joa-
chimsthal 2: Fiir eine Einzelmessung mit besonders hohem Untergrund-Anteil ist
der Fit mit a.) einer Gau-Kurve (nur ?*°U) und b.) mit drei Gau-Kurven (Unter-
grund von 28U und 235U) gezeigt. Die schwarze Kurve in b.) beschreibt die Summe
der GauB-Kurven. Unter den beiden Spektren sieht man die ermittelten Werte des
reduzierten x? in Abhéngigkeit von der Amplitude A einer jeden Gauflkurve. Zur
besseren Zuordnung sind die Symbole durch Linien verbunden. Die Breite AA be-
schreibt den Fitfehler fiir die Amplitude (zur ausfiihrlichen Diskussion siehe Text).



7.8. ERGEBNISSE DER AMS-MESSUNGEN 169

Parabeln mit einem klar definierten Minimum Ay. AA bezeichnet den Fitfehler,
der im folgenden als ”statistischer” Fehler bezeichnet wird (s. auch Kap. 7.7). Er
wird folgendermaBen ermittelt: Fiir eine beliebige Grofle xq, die mittels einer y2-
Minimierung ermittelt wird, definiert das sog. ”Quantil von x?” g, das z.B. in [97]
definiert wird, den Fehler Ax von xy durch die ”Breite” der y?-Parabel gemif

X*(x0 £ Ax) = x*(x0) + & (7.4)

g ist abhéngig vom fiir den Fit gewéhlten Konfidenzlevel. Fiir einen Konfidenzlevel
von 63% ("ein Sigma”) ist g = 1. Betrachtet man das reduzierte x?, mufl g noch
durch die Anzahl f der Freiheitsgrade geteilt werden. In der Abbildung bezeichnet
XZin den minimalen Wert des reduzierten x? an der Stelle Ay und x2,;,, + g/f das x?
zur Bestimmung des Fehlers AA. Nach [97] beschreibt das minimale x? den besten
Fit an die Daten. Fiir den ”Bestfit” sollte das reduzierte y? einen Wert nahe 1
annehmen.

Fiir die in Abbildung 7.11 dargestellte Messung ist fiir den Fit mit einer Gauf-
Kurve x2,,, = 1.864, fiir den Fit mit drei GauB-Kurven x2,. = 1.286. Daraus folgt,
dafl der Fit mit drei GauB-Kurven eine bessere Beschreibung der Daten darstellt.
Das fiir die Analyse verwendete Programm ”"PAW?” gibt fiir dieses Beispiel folgende
Ergebnisse an: A(®%U) = (117 £ 13), A(B8U) = (36 £ 8), A(®'U) = (19 £ 8),
fiir einen Peak A(*®U) = (142 + 12). Die angegebenen Fehler sind konsistent mit
der Breite der x2-Parabeln: fiir A(*°U) ist AA = 12, fiir A(***U) ist AA = 8, fiir
A(®*U) ist AA = 8 und fiir den Fit mit einem Peak ist AA = 14.

Als Beispiel fiir die Verbesserung der Untergrund-Abtrennung durch die besse-
re Energieauflésung sind in Abbildung 7.12 die parallel aufgenommenen Spektren
einer Messung mit FADC und mit konventionellem ADC gegeniibergestellt. Die ver-
besserte Energieauflosung durch digitales Filtern erlaubt im FADC-Spektrum eine
deutlichere Abtrennung der Untergrund-Peaks als mit dem konventionellen ADC.
Dies wird vor allem im reduzierten Fit-Fehler fiir die Untergrund-Isotope deutlich:

FADC: 60+8 16+6 1044
ADC2: 54+8 268 34+50

In Abbildung 7.13 sind alle Einzelmessungen fiir die Proben Joachimsthal 1 und
2 aufaddiert und in Summenspektren dargestellt. Die bereits mehrfach diskutierte
zeitliche Anderung der Energieeichung durch die Erh6hung der Wirmekapazitit des
Detektors wurde korrigiert. Eingezeichnet sind auch die Bestfits der Gaulkurven fiir
die drei Uranisotope 220U, 28U und 23U sowie die Summe aller Gaulkurven. Wie
sich ein moglicher 225U-Beitrag auf das Isotopenverhiltnis auswirken kann, wird im
ndchsten Abschnitt diskutiert.

Um Fehler durch die Korrektur der Eichung zu vermeiden, wurden die Sum-
menspektren nicht zur Bestimmung der Isotopenverhéltnisse herangezogen, sondern
der gewichtete Mittelwert der Einzel-Messungen gebildet. Dieser ist fiir alle Mes-
sungen in Tabelle 7.1 aufgelistet: ”ADC1” bezeichnet die Messungen, die nur mit
Hauptverstirker und ADC durchgefithrt wurden. "FADC” bezeichnet die FADC-
Messungen nach dem digitalen Filtern. ”ADC2” bezeichnet die Messungen, die mit
dem Hauptverstirker und ADC parallel zur Datenaufnahme mit dem FADC ge-
macht wurden. "ADC3” schliefflich bezeichnet diejenigen Messungen, die vor der
zweiten Optimierung von VERA mit nur 17% Transmission durchgefiihrt wurden.
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Abbildung 7.12: Verbesserung der Untergrund-Abtrennung durch die verbesserte
Energieauflosung: Dargestellt sind zwei parallel aufgenommene Spektren, die a.)
mit FADC (AE/E = 7.7 x1073), und b.) mit konventionellem ADC (AE/E = 9.0

x107%) aufgenommen wurden.

Um den relativen Beitrag des Untergrunds zu verdeutlichen, ist neben dem Isotopen-
verhiltnis die Summe der Uran-Counts fiir 226U sowie 22*U und 24U aller Messungen
angegeben.

Der systematische Fehler setzt sich zusammen aus dem Fehler fiir die Transmis-
sion (s. Kap. 7.3) und dem Fehler fiir die Bestimmung der Computer-Totzeit aus
der Alpha-Zihlrate (s. Kap. 7.7.2). Andere systematsiche Fehlerquellen, z.B. syste-
matische Fehler in der Messung des 2**U-Stroms, sind vernachliissigbar [96]. Zum
systematischen Fehler fiir die Quotienten der Isotopenverhiltnisse, UD250/UD150
sowie Joachimsthal 1/Joachimsthal 2, trigt lediglich der Fehler aus der Bestimmung
der Totzeit bei, da die Transmission wihrend einer Mef}-Reihe in guter Néherung
als konstant angenommen werden kann.

Die Ergebnisse der Einzelmessungen sind in Anhang B tabelliert aufgefiihrt. Dort
sind die Ergebnisse fiir Joachimsthal 1 und 2 auch graphisch dargestellt; man beob-
achtet in der Tat eine statistische Verteilung der einzelnen Mefiwerte. Systematische
Einfliisse wie etwa eine Anderung der Transmission wihrend einer Mefireihe wurden
nicht beobachtet.

7.8.3.3 Die Probe ”Bad Gastein”:

Es wurde bereits diskutiert, daf fiir die Probe Bad Gastein aufgrund der kom-
plizierten und aufwéndigen Probenpréiparation nur eine einzige Messung von 1200 s
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Probe 236U/238U A(236U) A(238U) A(234U)
[counts] [counts/ %] [counts/%)|

UD250
ADC1 (1.34 £ 00240 £ 0.2455) X 10°° 56648 = 1019 - (3140 =+ 175)/5.2(3)
FADC (1.6 £ 0.02ym = 0.27551) X 10°° 7646 =£ 100 - (670 = 59)/8.1(7)
ADC?2 (1.34 £ 0.025001 £ 0.26535) x 1079 7513 £ 91 — (608 = 45)/7.5(6)
Mittelwert (1.35 = 0.02y £ 0.18,,) x 10~°
UD150
ADC1 (8.64 £ 01440 % 1.564y5) x 10710 4556 + 74 — (179 + 28)/3.8(6)
FADC (7.62 % 0.2250 =+ 1.54gys) X 10710 1328 + 39 - (103 + 17)/7(1)
ADC2 (7.40 £ 0.22415 + 1.49,5) x 10710 1207 + 38 - (132 + 21)/9(1)
ADC3 (11.38 £ 0.18y1a0 & 3.755yse) X 10710 4005+ 64 (181 41)/4.2(9) -
Mittelwert (8.39 = 0.09,,, & 1.05,,5) x 10 10
UD250/UD150
ADC1 (1.55 = 0.05g4a &= 0.056yst)
FADC (1.79 = 0.0854a1 = 0.064y)
ADC2 (1.81 % 0.0844at &= 0.064ys;)
Mittelwert (1.61 - 0.03,, + 0.0444,)

Joachimsthal 1
ADC1 (3.99 + 0.095a; & 0.70gy5) x 10711 2346+ 53 (61 = 20)/2.3(8) (168 == 27)/6(1)
FADC (3.84 4 021440y & 0.764y5) x 10711 389£21  (30£10)/6(2) (67 12)/14(2)
ADC2 (3.56 £ 02340y & 0.71gys) x 10711 352£23  (774£41)/15(4) (91 =+ 18)/18(4)
ADC3 (3.37 £ 0.324¢5¢ &= 1.095ys;) x 107 137 +13 (38 +9)/20(5) (16 +5)/8(3)
Mittelwert (3.89 & 0.08 = 0.355) x 10~

Joachimsthal 2

ADC1 (2.45 % 0.08410 £ 0.434y) X 10721 1136438 (106 £ 20)/8(2) (133 4 22)/10(2)
FADC (249 + 02040 £ 0.495) X 10721 186415 (21 +8)/8(3) (47 +£12)/19(5)
ADC2 (2.26 + 021410 £ 0.44gye) X 10711 19718 (74 £23)/19(7) (130 & 54)/32(14)
ADC3 (1.66 & 0.285; & 0.575y5;) X 1071 36 £6 (44 + 5)/55(8) —
Mittelwert (2.29 4 0.07,,; + 0.29,,5) x 1071

Joachimsthal 1/Joachimsthal 2
ADC1 (1.63 = 0.091a; == 0.024y5:)
FADC (1.54 4 0.21 5 + 0.02455¢)
ADC?2 (1.58 4 025441 & 0.024y5¢)
ADC3 (2.03 £ 0.534¢at £ 0.045yst)
Mittelwert (1.70 &+ 0.064,; + 0.01)

Tabelle 7.1: Zusammenstellung der Ergebnisse fiir die AMS-Messungen der Proben
UD250, UD150 sowie Joachimsthal 1 und 2. Die statistischen Fehler ergeben sich aus
den Fitfehlern fiir die Einzelmessungen (s. Kap. 7.7); fiir die Probe UD250 ist bei der
Messung ADC1 der Fehler aus dem Pileup-Effekt mit eingerechnet (s. Kap. 7.8.3.1).
Die Mittelwerte bezeichnen die mit dem Gesamtfehler (quadratische Summe aus statisti-
schem und systematischem Fehler) gewichteten Mittelwerte der drei Messungen ADCI,
FADC und ADC3. Auflerdem ist der Untergrund-Anteil bezogen auf die Gesamtzahl der
Ereignisse in Prozent angegeben (s. auch [98]).
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Abbildung 7.13: Dargestellt ist die Summe aller Einzelspektren fiir Joachimsthal 1
und Joachimsthal 2 fiir a.) die Messungen ADCI, b.) die Messungen FADC und c.)
die Messungen ADC2. Eingezeichnet sind jeweils die Bestfits fiir drei Gauflkurven
sowie die Summe aus den drei Gauflkurven.

Dauer moglich war. In diesen 20 Minuten wurden insgesamt 21 Ereignisse registriert.
Abbildung 7.14 zeigt das entsprechende Energiespektrum.

Der Bestfit der GauBkurven ergibt fiir U einen Wert fiir die Amplitude von
(21 4 4) Ereignissen, fiir **U einen Wert von (10 + 3) Ereignissen. Das sind mehr
Ereignisse, als im gesamten Spektrum registriert wurden. Bedingt durch die geringe
Statistik wird bei einem Fit die Amplitude der Gaufl-Kurven offenbar iiberschétzt.
Um ein der Realitét entsprechendes Ergebnis zu erhalten, wurden die unter den drei
Gauf-Kurven liegenden Ereignisse daher ”von Hand” ausgezihlt. Damit erh&lt man
(2 £ 2) 8U-Ereignisse, (5 + 3) 2*U-Ereignisse und (14 + 4) ?36U-Ereignisse. Das
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Abbildung 7.14: Spektrum fiir die Beitrige der Isotope 23U, 28U und 2*U der
Probe ”Bad Gastein”: Eingezeichnet sind die Bestfits fiir drei Gauflkurven sowie die
Summe der drei GauBlkurven (schwarz). Ein méglicher Anteil an 2°U wird im Text
diskutiert.
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Abbildung 7.15: y2-Parabeln fiir die Abschiitzung des méglichen Anteils an 23°U im
Spektrum aus Abbildung 7.14. Dargestellt sind die x2-Parabeln fiir die Amplituden
der GauBlkurven fiir 226U, 23°U und 2**U, wenn ein zunehmender Anteil an 2*°U im
Spektrum angenommen wird. Aus dem reduzierten x? kann kein Anteil an 23°U im
Spektrum gefolgert werden.

Ergebnis fiir das Isotopenverhiltnis betrégt:
236U /238U = (6.1 £ 1.Tgpn; + 1.255) x 10712

Der Untergrund-Anteil durch Nachbarisotope bezogen auf die Gesamtzahl der Er-
eignisse liegt fiir diese Probe insgesamt bei ca. 30 %.

Da ein Fit mit vier Gaulkurven unter Einbeziehung eines méglichen Untergrund-
Anteils von 2%U aufgrund der geringen Anzahl an Datenpunkten nicht moglich
war, wurde das reduzierte y? fiir verschiedene Anteile von 23°U berechnet und mit
dem minimalen Wert ohne 23U verglichen, um den mdéglichen Anteil von #*°U im
Spektrum abzuschiitzen. Abbildung 7.15 zeigt die x2?-Parabeln fiir die Amplituden
von 2%6U, 25U und ?*'U fiir diesen Vergleich. Durch Beriicksichtigung eines Anteils
von 23U im Spektrum konnte keine Verringerung des x? erreicht werden.

Eine Diskussion des Ergebnisses folgt im néchsten Abschnitt.
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7.8.4 Diskussion der ermittelten 230U /23U -Isotopenverhilt-
nisse

7.8.4.1 Die Proben UD250 und UD150:

Sowohl fiir die Probe UD250 als auch fiir UD150 stimmen die Ergebnisse fiir
die Mefireihen ADC1 sowie FADC/ADC2 im Rahmen des ermittelten Fehlers gut
iiberein. Die spricht dafiir, dafy der beobachtete Pileup-Effekt fiir die Messung ADC1
das Isotopenverhéltnis nicht wesentlich verfilscht.

Die bei der Herstellung der Verdiinnungslosungen ermittelten Isotopen-
verhiiltnisse betragen fiir UD250 230U /?¥U = 2.58(5) x10~? und fiir UD150
2367 /238U = 1.55(3) x10?, das Verhéltnis UD250/UD150 betrigt somit 1.66(7).
Dieses Verhéltnis wird durch die gemessenen Isotopenverhéltnisse sehr gut repro-
duziert. Die absolut gemessenen Isotopenverhiltnisse betragen jedoch nur 52(7)%
(UD250) bzw. 54(7)% (UD150) der vorhergesagten Werte. Steier et al. haben in einer
Messung von vier Proben aus vergleichbaren Verdiinnungslésungen mit dem konven-
tionellen Energie-Flugzeit-Setup fiir alle Isotopenverhiltnisse 65(2)% des nominellen
Wertes gemessen [26]. Sie erkliren die Diskrepanz damit, dafl der Wert fiir das Isoto-
penverhéltnis in den Verdiinnungslosungen falsch bestimmt wurde: Uranylnitrat, das
Material, aus dem die Proben UD250 und UD150 hergestellt wurden (s. Kap. 7.6),
ist stark hygroskopisch, d.h. es lagert Wassermolekiile aus der Umgebung sehr leicht
an. Wenn das Material beim Wiegen nicht vollkommen trocken war, sondern sich
Wassermolekiile angelagert hatten, ist die durch Wiegen bestimmte Menge an Ura-
nylnitrat, die fiir die Losungen verwendet wurde, nicht korrekt, sondern geringer als
abgewogen [96]. Das durch Abwiegen bestimmte Isotopenverhiltnis der Losungen
ist dann gréfler oder kleiner als das tatséchliche Isotopenverhéltnis.

Rechnet man zu den durchschnittlich 53(5)% aus der vorliegenden Arbeit
noch einen Untergrundanteil an 24U von 5.3(1) %, ist das Ergebnis in guter
Ubereinstimmung mit den Messungen von Steier et al.

7.8.4.2 Die Proben Joachimsthal 1 und 2:

Auch fiir diese beiden Proben stimmen die Ergebnisse von ADC1 und FADC
im Rahmen des ermittelten Fehlers iiberein. Der Untergrund-Anteil, bezogen auf
die Gesamtzahl der Ereignisse, liegt fiir 2*U bei durchschnittlich 4(1)%, fiir 24U
bei 10(1)%. Bei einer Sensitivitdt von 107! stellt der Untergrund demnach keine
entscheidende Limitierung der Genauigkeit dar.

Das Ergebnis fiir die Probe Joachimsthal 1 ist im Rahmen der Fehler in
Ubereinstimmung mit dem von Steier et al. [26] gemessenen Wert 236U /238U =
(6.1 £ 04540t = 1.84ys) X 107 . Das Ergebnis fiir die Probe Joachimsthal 2 ist signifi-
kant geringer als der Wert von Steier et al. Da diese Probe von Material stammt, das
an einer anderen Stelle in der Mine entnommen wurde, ist dies durchaus erklarbar.
Die unmittelbare Umgebung des Gesteins (Anteil an 23U bzw. an Neutronenab-
sorbern, Gegenwart von Wasser als Moderator) beeinflufit den Neutronenfluf und
damit das Isotopenverhéltnis (s. Kap. 7.2).

Das Verhéltnis von Joachimsthal 1 zu Joachimsthal 2 stimmt fiir alle Messungen
im Rahmen des statistischen Fehlers gut iiberein. Dieses Verhiltnis ist unabhéngig
von der Transmission, der systematische Fehler wird dominiert vom Fehler aus der
Bestimmung der Computer-Totzeit. Dieses Ergebnis verdeutlich noch einmal die Be-
deutung, die einem Material-Standard mit sehr genau bekanntem Isotopenverhiltnis
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zukommt: Mit der erreichten Genauigkeit ist es prinzipiell moglich, verschiedene
Proben miteinander und insbesondere mit einem Materialstandard zu vergleichen,
deren Isotopenverhiltnis im Rahmen des systematischen Fehlers iibereinstimmen.
Mit dem genaueren Ergebnis fiir 226U /23U in der Probe Joachimsthal 1 wurde die
Etablierung eines Material-Standards ermoglicht. Sowohl der statistische als auch
der systematische Fehler konnten deutlich reduziert werden.

7.8.4.3 Die Probe Bad Gastein:

Fiir die Probe ”"Bad Gastein” liegt der Untergrund-Anteil bei ca. 30% und wird
dominiert von ?3*U. Bei Isotopenverhiltnissen dieser Gréfienordnung hat der Un-
tergrund durch benachbarte Isotope bereits deutlichen Einflufl auf das Isotopen-
verhéltnis; eine gute Energieauflésung zur Untergrund-Abtrennung gewinnt da-
her mehr und mehr an Bedeutung. Mit der besten erreichten Energieauflésung
von AE/E = 4.6 x10~® wird eine noch bessere Abtrennung der verschiedenen
Untergrund-Beitriige und auch eine eindeutige Identifikation von ?**U im Energie-
spektrum moglich sein. Die Genauigkeit war fiir diese Messung jedoch insgeamt
nicht vom Untergrund-Anteil und auch nicht vom systematischen Fehler, sondern
vom statistischen Fehler limitiert.

Das Isotopenverhiltnis fiir die Probe "Bad Gastein” ist das kleinste jemals fiir
236 /238U gemessene Isotopenverhiltnis. Im Vergleich mit dem Wert von Steier et al.
fiir Joachimsthal 1 (s.0.) konnte die Sensitivitit um eine Grifenordnung gesteigert
werden. Diese Steigerung der Sensitivitdt wurde vor allen Dingen durch die Steige-
rung der Transmission von 0.2 auf 0.65 erreicht; mit einer Transmission von T = 0.2
wéren bei gleicher Menge an Probenmaterial insgesamt nur 7 — 8 Uran-Ereignisse
mef3bar gewesen, fiir 26U nur 3 — 4 Ereignisse. Der statistische Fehler lige dann bei
50 — 60 %.

Mit einer Transmission nahe 1, die sich durch eine gréflere aktive Detektorfliche
erreichen l4a8t, und etwas mehr Probenmaterial wird sich die Genauigkeit fiir die
Messung solch kleinster Isotopenverhiltnisse weiter steigern lassen, zumal die Eta-
blierung eines Materialstandards den systematischen Fehler minimiert.

7.8.4.4 Diskussion der erreichten Meflgenauigkeit:

Der Hauptbeitrag zum MeBfehler fiir die hier diskutierten absoluten 236U /238U
—Verhiltnisse kam (aufler fiir die Probe Bad Gastein) von der Bestimmung der Trans-
mission. Die Details sind in Kap. 7.4 diskutiert. Die Transmission wurde je zweimal
bestimmt: Am Anfang und am Ende einer jeden Mefireihe (ADC1, FADC/ADC2,
ADC3). Aufgrund von starken Intensititsschwankungen, die in Schwankungen der
Ionenquelle begriindet waren, betrug der Fehler der Transmissionsmessung 17%.
Ein Detektor mit groflerer aktiver Fliche konnte dieses Problem losen: Es wurde
bereits diskutiert (s. Kap. 7.3), daf§ die Begrenzung der Transmission auf 0.65 sich
im wesentlichen dadurch erkldren 148t, dafl bei einem Strahldurchmesser von ca. 3
mm nicht alle 2¢U-Ionen den nur 2.4 mm breiten Detektor treffen. Bei einer De-
tektorfliche, die grofler als die Strahlfliche ist, treffen alle Ionen den Detektor. Die
Transmission betrigt dann nahe 100%, der systematische Fehler ist entsprechend
gering. Auflerdem kann die Transmissionsmessung in zukiinftigen Experimenten au-
tomatisiert werden, sodafl z.B. am Anfang und am Ende einer jeden Einzel-Messung
eine Transmissions-Messung durchgefiihrt wird.
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7.8.4.5 Offene Fragen:

e Untergrund-Beitrége:

Fiir die Messung ADC3, bei der nur mit 233U optimiert war, besteht der be-
oachtbare Untergrund im wesentlichen aus #*®U, wie zu erwarten war. Nach
der zweiten Optimierungsstufe mit ?*U betréigt der Untergrund-Anteil von
28U ca. 4 %,; fiir die Proben UD250 und UD150 mit dem relativ grofien Iso-
topenverhiltnis wird kein 2*®U nachgewiesen. Man beobachtet jedoch sowohl
fiir diese Proben als auch fiir die Proben mit kleinerem Isotopenverhiltnis
einen deutlichen Untergrund-Beitrag von 23*U. Dieser Beitrag ist bisher nicht
verstanden

In Kap. 7.3 wurde diskutiert, da} der Untergrund als Molekiilionen gleicher
Masse wie 226UO~ in den Beschleuniger injiziert wird: 223U als Z28UN—, 235U
als 2°U"0~ und #*U als 24UBO~. Betrachtet man die Massenanteile der
verschiedenen Isotope fiir Uran und Sauerstoff in natiirlichem Uranerz, erhélt
man 0.029 % 25U O~ und 0.001 % 234UBO~. Das Verhéltnis von U zu 235U
betragt demnach 1:29. Wenn man annimmt, dafl die Wahrscheinlichkeit fiir die
diversen Umladungsprozesse fiir alle Isotope gleich grof ist, sollte demnach 29
mal soviel 22U im Untergrund enthalten sein wie 234U.

Diese einfache Abschitzung beriicksichtigt jedoch nicht, daBl Untergrund
von 2%U auch als 2*UOH~ und *U als 2**U'OH; in den Tandem-
Beschleuniger gelangen kann. Das Verhiltnis dieser Molekiilionen wird be-
einflufit von den Details der Probenpriparation (unvollstéindige Verbrennung
etc., s. Kap. 7.5). Es ist daher nicht zu erwarten, daf sich das tatséchliche
Isotopenverhéltnis der Untergrund-Isotope im Anteil am Untergrund wider-
spiegelt.

Da die ermittelten Isotopenverhiltnisse gut mit den Ergebnissen friiherer Mes-
sungen iibereinstimmen, tendenziell sogar etwas geringer sind, kann ein Anteil
an ?U im Untergrund relativ sicher ausgeschlossen werden.

e Inkonsistenz der Alpha-Z#hlraten fiir die Messungen ADC1 und FADC/ADC2:
Wodurch die Abweichung in der Alpha-Zahlrate in der Mefireihe ADC1 ver-
ursacht wurde, konnte nach Abbau der gesamten Meflelektronik nicht rekon-
struiert werden. Moglich wére es, dafl eine Stérung auf dem Gate-Signal von
VERA das Zeitverhalten des CFD beeinflufit hat, sodaf8 der Trigger nicht im-
mer bei derselben relativen Signalamplitude ausgelost wurde. Das Timing des
Trigger- und Gatesignals beeinfluit die Maximum-Findung des ADC und muf
daher exakt stimmen, sonst kann es sein, dafi nicht das korrekte Maximum
ermittelt wird. Auch eine falsche logische Verkniipfung kommt als Ursache fiir
die Inkonsistenz in Frage.

e Die unterschiedliche Energieauflosung fiir verschiedene Uran-Isotope wurde
ebenso wie die unterschiedliche Transmission damit begriindet, dafl die Op-
timierung der verschiedenen Strahlfiihrungskomponenten und anschlieende
Skalierung der Werte mit der Masse nicht automatisch die optimalen Parame-
ter fiir das andere Isotop liefert, mit deren Masse skaliert wurde. In diesem
Zusammenhang stellt sich die Frage, ob die Tatsache, dafy die Bestimmung der
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Transmission fiir 222U an der Position des Silizium-Detektors praktisch 100
% betrug, auch auf das Isotop 236U zutrifft, oder ob fiir dieses Isotop Ver-
luste in der Strahlfiithrung méglich sind. Fiir zukiinftige AMS-Messungen an
2367 ist es daher sinnvoll, ein hochangereichertes Target mit einem 26U-Anteil
von einigen Prozent (z.B. aus Reaktormaterial) einzusetzen und mit diesem
Target sowohl die Optimierung als auch die Transmissions-Eigenschaften zu
untersuchen.



Kapitel 8

Diskussion der Ergebnisse und
Ausblick

In der vorliegenden Arbeit wurde zundchst untersucht, ob kalorimetrische
Tieftemperatur-Detektoren fiir einen Einsatz in der ” Beschleuniger-Massenspektro-
metrie (AMS)” geeignet sind. Da die Untersuchungen positive Resultate erbrachten,
wurden diese Detektoren in einem zweiten Teil der Arbeit in einem AMS-Experiment
zur prizisen Bestimmung des Isotopenverhiltnisses 236U /#%U in natiirlichem Uran
eingesetzt.

Kalorimetrische Tieftemperatur-Detektoren wurden von Meier [19] und v. Kien-
lin [22] fiir den Nachweis energetischer Schwerionen im Energie-Bereich 5 — 100
MeV /amu entwickelt. Abhéingig von den experimentellen Bedingungen wurde damit
eine relative Energieauflésung von AE/E = 1 — 4 x1073 erreicht. Beschleuniger-
Massenspektrometrie findet typischerweise bei im Vergleich dazu niedrigen Ionen-
Energien von 0.1 — 1 MeV/amu statt. Daher wurde im Rahmen der vorliegenden
Arbeit die systematische Untersuchung der Detektor-Eigenschaften auf diesen Ener-
giebereich ausgedehnt. Um die Energieauflosung der Detektoren in diesem Energie-
bereich zu optimieren, wurden zudem Detektoren mit verringerter Wéarmekapazitét,
d.h. einem diinneren Absorber, getestet. Im Anschlufl an diese Charakterisierungs-
messungen erfolgte dann der erste Einsatz eines kalorimetrische Tieftemperatur-
Detektors in der Beschleuniger-Massenspektrometrie. Im folgenden sollen die Ergeb-
nisse dieser Untersuchungen nochmals zusammengefafit und Perspektiven diskutiert
werden.

Test eines neu aufgebauten Germanium-Thermistors:
Aufbauend auf der Arbeit von v. Kienlin [22] wurde ein nach einem
neuen Verfahren kontaktierter Germanium-Thermistor (Kap. 3) mit einem
Saphir-Absorber getestet. Mit Germanium-Thermistoren lassen sich leichter
als mit Phaseniibergangsthermometern grofiflichige Detektor-Arrays realisie-
ren, weil sich ihre Arbeitstemperatur relativ frei wihlen 1488t, wihrend die
Ubergangstemperatur von Phaseniibergangsthermometern von Materialeigen-
schaften bestimmt wird. Fiir einige Anwendungen bei GSI-Energien, z.B. beim
Schwerionen-Separator SHIP (s.u.) ist ein solches Detektorarray erforderlich.

Verglichen mit den Ergebnissen der Vorgéngerarbeit [22, 23] konnte die Ener-
gieauflsung fiir 5-MeV-Alpha-Teilchen von 400(20) keV auf 163(5) keV ver-
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bessert werden (s. Kap. 4). In einem ersten Experiment mit dem Ziel, das Ver-
halten unter Schwerionen-Bestrahlung zu untersuchen, wurde fiir Kohlenstoff-
Ionen der Energie 43 MeV eine relative Auflésung von AE/E = 1.7(7)% er-
reicht. In einer kurzen Testmessung mit Molybdén-Ionen der relativ hohen
Energie 393 MeV wurde eine relative Auflssung von AE/E = 7.2(2) x1073 er-
reicht (Kap. 5.1). Die Energieauflosung bei diesen Messungen war wesentlich
durch das SNR begrenzt und stellt sicher nicht das intrinsische Limit der er-
reichbaren Detektorauflésung dar. Weitere systematische Untersuchungen der
neuen Germanium-Thermistoren unter optimierten Bedingungen werden zei-
gen, ob und wie sie in Kombination mit einem Saphir-Absorber erfolgreich
eingesetzt werden kénnen.

Herstellung und Test eines Detektors mit Aluminium-
Phaseniibergangsthermometer und Saphir-Absorber geringerer
Wirmekapazitit:

In den Vorgingerarbeiten [76, 19, 20] wurden fiir die Detektoren mit
Aluminium-Phaseniibergangsthermometern lediglich Saphir-Absorber der
Standard-Dicke 330 pum oder, fiir relativistische Schwerionen, entsprechend
dickere Absorber verwendet. Bei den Untersuchungen im Bereich niedriger
Energien stellte sich heraus, dafl die Sensitivitit der Detektoren im FEner-
giebereich 5 — 15 MeV durch die Wiarmekapazitdat limitiert wird. Um die
Wirmekapazitéit zu verringern, wurden Detektoren mit einer Absorberdicke
von 100 pym produziert. Da aber die verfiigbaren Saphir-Kristalle mit 100 pym
Dicke eine andere Kristallorientierung haben als die mit 330 ym Dicke, war
die Qualitit des Aluminium-Films auf diesen Substraten deutlich schlechter.
Die Ubergangstemperaturen lagen zum groSten Teil unterhalb des mit dem
verwendeten Kryostaten zuginglichen Bereichs. Es konnten insgesamt nur
zwei Detektoren mit einer Ubergangstemperatur von 1.5 K produziert werden.
Einer davon wurde auch fiir Untersuchungen mit Schwerionen eingesetzt; der
andere war aufgrund seines geringen JR/0T zur Energie-Messung untauglich.
Sowohl fiir Alpha-Teilchen als auch fiir Schwerionen im Energiebereich
0.1 — 1 MeV/amu war die Energieauflssung des Detektors mit 100 um dickem
Absorber in der gleichen Gréflenordnung wie fiir die Detektoren mit dickerem
Absorber, teilweise sogar etwas schlechter. Dafiir gibt es zwei mogliche Ur-
sachen: Aufgrund des geringeren Gewichts weist dieser Detektor eine héhere
Anfilligkeit fiir mikrophonische Stérungen auf, die sich in einem deutlich
erh6hten Baseline Noise widerspiegelten. Zum anderen wurde auch fiir die De-
tektoren der Dicke 330 ym beobachtet, dafy die Qualitéit des Aluminium-Films
Einflu} auf die Energieauflésung hat. Des weiteren ist eine Limitierung der
Auflésung durch eine Ortsabhéingigkeit der Detektor-Responsefunktion, die
durch die starke Anisotropie der Warmeleitfihigkeit entlang und senkrecht
zur Detektorfliche entstehen kann, nicht auszuschliefen.

Es ist prinzipiell méglich, Saphir-Kristalle mit 100 gm Dicke zu produzieren,
die dieselbe Kristallorientierung haben wie die 330 ym dicken Substrate. Es
ist notwendig, mit solchen Substraten weitere Detektoren zu produzieren
und zu untersuchen, ob ihre Energieauflésung wirklich von der Qualitét der
Aluminium-Schicht abhingt, oder ob andere Einfliisse zum Tragen kommen.
Eine mogliche Ortsabhingigkeit der Detektor-Responsefunktion kann z.B.
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untersucht werden, indem eine bewegliche Blende vor den Detektor gefahren
und die Energieauflosung mit und ohne Blende verglichen wird. Prinzipiell
ist es nicht ausgeschlossen, dafl mit verringerter Wiarmekapazitit und einer
verbesserten Qualitdt des Aluminium-Films eine weitere Verbesserung der
Energieauflésung erreicht werden kann.

Energieauflésung fiir 5-MeV-Alpha-Teilchen:

Ankniipfend an die Arbeit von Meier [19] wurde das Verhalten verschiedener
Detektoren mit Aluminium-Phaseniibergangsthermometer bei der Bestrah-
lung mit Alpha-Teilchen untersucht. Meier hat im Ausblick seiner Arbeit eine
verdnderte Geometrie der Aluminium-M4&ander-Struktur vorgeschlagen, die als
Phaseniibergangsthermometer benutzt wird. In der vorliegenden Arbeit wur-
den Detektoren mit dieser verdnderten Geometrie hergestellt (Kap. 3) und
mit Alpha-Teilchen charakterisiert (Kap. 4). Es stellte sich heraus, daf§ die
Energieauflsung nicht wesentlich von 6R/dT abhéngt. Vielmehr spielen die
thermische Ankopplung der Detektoren und die Qualitdt des Aluminiumfilms
eine entscheidende Rolle. Neu produzierte Detektoren hatten im Vergleich zu
solchen, die von Meier produziert worden waren, schmilere Ubergiinge 6T. Ihre
thermische Ankopplung war um einen Faktor zwei bis vier geringer als bei den
von Meier verwendeten Detektoren. Die beste erreichte Auflosung betrug AE
= 29(3) keV im Vergleich mit AE = 66(4) keV fiir die von Meier produzier-
ten Detektoren. Mit AE = 29(3) keV liegt die beste erreichte Auflsung be-
reits in der Ndhe der Auflésung von Silizium-Oberflichensperrschicht-Zéahlern,
die fiir Alpha-Teilchen bei 5 MeV eine Energieauflosung von ca. 10 keV er-
reichen, obwohl die Tieftemperatur-Detektoren nicht in erster Linie fiir De-
tektion von Alpha-Teilchen optimiert wurden. Das macht die kalorimetrischen
Tieftemperatur-Detektoren sehr interessant fiir Anwendungen, in denen es not-
wendig ist, Schwerionen und ihre Alpha-Zerfélle simultan und zeitaufgelost mit
hoher Energieauflésung nachzuweisen (s.u.).

Systematische Untersuchungen des Detektorverhaltens fiir Schwerionen
im Energiebereich 0.1 — 1 MeV /amu:

Da bei GSI die minimale Energie des Beschleuniger-Systems auf 1.4 MeV /amu
begrenzt ist, wurden diese Untersuchungen am Tandem-Beschleuniger VERA
des ”Institut fiir Isotopenforschung und Kernphysik” der Universitidt Wien
durchgefiihrt. Dieser Beschleuniger erlaubt es, Ionenenergie und Ion in
kurzen Zeitabstinden zu variieren. Damit war es zum ersten Mal moglich,
systematische Untersuchungen des Detekor-Verhaltens mit verschiedenen
Ionen und Energien durchzufiihren. Zudem ist die Energieschiirfe des Schwe-
rionenstrahles mit AE/E < 10~* um mindestens eine GréBenordnung besser
als am UNILAC-Beschleuniger der GSI. Im Gegensatz zu den Experimenten
bei GSI war daher die Energiebreite des Strahls fiir die Detektorauflésung
nicht der limitierende Faktor.

Die Ergebnisse dieser Messungen sind in Kapitel 5.2 zusammengestellt. Es
stellte sich heraus, da} die Energieauflosung durch zwei Faktoren bestimmt
wird: Vor allem fiir Energien E < 15 MeV ist das SNR der limitierende
Faktor. Fiir E > 15 MeV gewinnt jedoch zunehmend ein zweiter Effekt
an Bedeutung, fiir den die Energieauflésung proportional der Ionenenergie
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ist: AE ~ E. Mehrere Einfliisse konnen ein solches Verhalten auslosen (die
Details sind in Kap. 5.2.3.2 diskutiert): Eine bereits fiir den 100 gm-Absorber
diskutierte Ortsabhingigkeit der Detektor-Responsefunktion kann eine lineare
Abhéngigkeit der Energieauflosung von der Energie erzeugen. Desweiteren
diskutieren McCammon et al. [35] sog. "Excess noise”, das sie auf die
Fluktuation der Elektronentemperatur im Phaseniibergangsthermometer
zuriickfithren. Weitere Untersuchungen in einem gréfleren Energiebereich bzw.
mit einer beweglichen Blende, die eine mdgliche Ortsabhéngigkeit nachzu-
weisen erlaubt, konnen diese Fragen beantworten und damit mdéglicherweise
weitere entscheidende Hinweise zum Verstindnis der Mechanismen des
Energieiibertags auf den Absorber liefern.

In einer zweiten Messung unter optimierten Bedingungen (Verbesserung des
SNR durch Verringerung des Baseline Noise etc.) wurde fiir 17-MeV-Uran-
Ionen eine Auflésung von AE/E = 4.6 x107? erreicht. Dies ist mehr als eine
Gréflenordnung besser als fiir konventionell verwendete Silizium-Detektoren
(AE/E = 5.7%) oder Ionisationskammern (AE/E = 3 — 5% [26]).

Die Antwort-Funktion des Detektors ist vollkommen linear und zeigt keinen
Pulshohendefekt. Das bedeutet, dafl fiir solche Detektoren massenabhingige
Energieverlustprozesse in der Tat vernachlissigbar sind. Im Vergleich dazu
wurde fiir einen konventionellen Silizium-Oberflaichensperrschicht-Detektor ein
Pulshohendefekt von bis zu 70% beobachtet. Diese Linearitéit ebenso wie
der grofe dynamische Bereich (s.u.) zusammen mit der exzellenten Energie-
auflésung machen diese Detektoren zu einem wertvollen Werkzeug der Schwe-
rionenphysik im Bereich relativ niedriger Energien E = 0.1 — 1 MeV/amu, die
konventionellen Halbleiterdetektoren und Ionisationskammern iiberlegen sind.

Einsatz der Detektoren zur direkten Massenidentifikation:

Fiir einige Anwendungen in der Schwerionenphysik ist die Bestimmung der
Masse von Reaktionsprodukten von besonderem Interesse. Konventionelle Ma-
gnetspektrometer sind fiir schwere Ionen sehr grof§ und unhandlich und decken
dabei nur einen kleinen Raumwinkel ab. Auflerdem erschweren ” Ladungsviel-
deutigkeiten” die exakte Bestimmung der Masse insbesondere fiir relativ lang-
same schwere Ionen. Eine alternative Methode ist die Bestimmung der Masse
durch Messung der Flugzeit und der kinetischen Energie. Um allerdings Mas-
sen von M ~ 300 amu mit einer Genauigkeit von 1 amu bestimmen zu konnen,
ist eine Massenauflssung von der Grofenordnung AM/M =1 - 2 x1073 er-
forderlich. Mit dem Einsatz eines Tieftemperatur-Detektors war es erstmals
moglich, die fiir diese Massenauflésung erforderliche Gréflenordnung in der
Energieauflésung zu erreichen.

Es wurden mehrere Test-Experimente durchgefiihrt:

e Fiir den Einsatz zur direkten Massen-Identifikation sogenannter ”Super-
schwerer Elemente” am Experiment SHIP der GSI ist es notwendig, nicht
nur das superschwere Nuklid mit geniigender Energieauflésung nachzu-
weisen, sondern auch eventuelle Alpha-Zerfille miissen identifiziert wer-
den. In einem ersten Test am SHIP mit der Reaktion **Ni(**?Ru, v)'%Hf
wurden die entstehenden Reaktionsprodukte und ihre Alphazerfille si-
multan und zeitaufgelost nachgewiesen. Mehrere Zerfallsketten konnten
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identifiziert werden. Der dynamische Bereich der Detektoren ist somit
ausreichend grof} fiir gleichzeitigen Schwerionen- und Alpha-Nachweis
bei den fiir SHIP typischen Schwerionen-Energien von ca. 100 MeV.
Mit diesem Test wurde gezeigt, dal ein Einsatz von kalorimetrischen
Tieftemperatur-Detektoren zum Nachweis superschwerer Elemente prin-
zipiell moglich ist. Der néchste Schritt fiir diese Anwendung besteht
im Aufbau eines Detektorarrays, dessen groflere aktive Fliche eine zu-
verlédssige Detektion der seltenen SHE-Ereignisse ermoglichen wird.

e Zusétzlich wurden erste Testexperimente mit einer kombinierten Energie-

Flugzeit-Messung durchgefiihrt. Eine Messung an hochenergetischen
Wismut-Ionen bei GSI ergab eine relative Massenauflosung AM/M =
8.5 x1073 bei einer Ionenenergie von 980 MeV. In einer Messung am
VERA-Beschleuniger fiir Blei der Energie 17 MeV konnte eine relative
Massentrennung von AM/M = 11.0 x 1072 erzielt werden. Damit konnten
die Blei-Isotope 2°°Pb und 2*®Pb im Energie-Flugzeit-Spektrum separiert
werden.
Beide Messungen wurden nicht unter optimalen Bedingungen durch-
gefiihrt; ihre Energieauflosung war durch Temperaturstabilitit und elek-
tronische Rauschbeitrige limitiert. Aulerdem war die Wiarmekapazitét
der Detektoren durch Kondensation von Restgas erhéht, was ebenfalls zu
einer Verschlechterung der Auflésung fiihrte. Es werden weitere Messun-
gen unter optimierten Bedingungen notwendig sein, um das volle Poten-
tial der Detektoren fiir diese Anwendungen auszuloten.

Einsatz in der Beschleuniger-Massenspektrometrie:

Hauptziel der vorliegenden Arbeit war die Anwendung von kalorimetrischen
Tieftemperatur-Detektoren zur Losung physikalischer Fragestellungen in der
Beschleuniger-Massenspektrometrie, konkret fiir die Bestimmung des Isoto-
penverhiltnisses ?*U/?*®U in Proben von natiirlichem Uran. Das erwartete
Isotopenverhiltnis liegt in der GréSenordnung 1071°—10~!. Prinzip und Funk-
tionsweise der Beschleuniger-Massenspektrometrie ist in Kap. 7.1 ausfiihrlich
beschrieben. #*¢U wird durch Neutroneneinfang in der Reaktion 2*U(n,y)?%U
gebildet. Es stellt daher ein natiirliches Monitor-Nuklid fiir Neutronenfliisse
dar. Insbesondere kann das Verhiltnis von 236U zu 233U dazu benutzt werden,
die Existenz von sog. ”natiirlichen Reaktoren” [25] zu untersuchen. Konventio-
nelle Detektionssysteme limitierten vor Durchfiihrung des in der vorliegenden
Arbeit diskutierten Experiments die Sensitivitdt der Beschleuniger-Massen-
spektrometrie von 25U auf 236U /238U ~ 10710.

In dem hier vorgestellten Experiment wurde das Isotopenverhéltnis von 236U
zu dem héufigsten Isotop 28U bestimmt, das 98% des natiirlichen Urans aus-
macht. Auch diese Messungen wurden am ”Institut fiir Isotopenforschung und
Kernphysik” der Universitit Wien durchgefiihrt. Es wurden fiinf Proben un-
tersucht: Zwei stammten aus verdiinnten Losungen von angereichertem Uran
("UD250 und UD150”); ihr Isotopenverhiltnis lag bei 1 — 2 x10~°. Da das Iso-
topenverhéltnis dieser Proben bekannt war, dienten sie im wesentlichen dazu
sicherzustellen, dal bei den Messungen keine systematischen Fehler auftra-
ten, und zur Bestimmung der Energieauflosung des Detektors (fiir Details sie-
he Kap. 7.8.3). Zwei Proben stammten aus der Mine "K.u.K. Joachimsthal”
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und wurden vor 1918 im Keller des Instituts fiir Isotopenforschung eingela-
gert; sie unterlagen daher keiner Kontamination durch radioaktiven Fallout
der Atombombentests und sind deswegen als Material-Standard fiir AMS-
Labors sehr gut geeignet. Jedoch muf} in einem solchen Material-Standard
das Isotopenverhéltnis sehr genau vermessen werden. Eine erste Messung von
Steier et al. [26] ergab fiir eine Probe dieses Materials ein Isotopenverhiltnis
von 230U /28U = (6.1 £ 0.4g¢a £ 1.84yst) X 101 Die Probe ” Joachimsthal 1”
stammte von demselben Material wie die Steier-Probe. Die Probe ” Joachims-
thal 2” stammte aus derselben Mine, aber von einem anderen Ort. Die fiinfte
Probe schliefilich bestand aus Uran, das aus 5 1 Wasser einer Quelle in Bad
Gastein extrahiert wurde, die fiir ihren besonders hohen Uran-Gehalt bekannt
ist. Da es sich um Uran handelt, das aus dem Gestein der Alpen herausge-
waschen wurde, lag das erwartete Isotopenverhiltnis in der Grofienordnung
107'2 — 107 %. Diese Messung stellte einen ersten Versuch dar, die Sensitivitét
der Methode um ein bis drei Grélenordnungen zu steigern. Aufgrund des limi-
tierten Probenmaterials war nur eine einzige Messung von 20 Minuten Dauer
moglich.

Fiir die Isotopenverhiltnisse wurden folgende Ergebnisse erzielt:

UD250: 23677 /238U = (1.35 & 0.02,; £ 0.18,) x 107°
UD150: 23677 /238U = (8.39 =+ 0.09,; + 1.05,) x 10710
Joachimsthal 1: 236U /238U = (3.89 & 0.08,; + 0.35,,;) x 10 1
Joachimsthal 2: 236U /238U = (2.29 & 0.07,; £+ 0.29,,) x 1011
Bad Gastein: 26 /238U = (6.1 £ 1.Tgn £ 1.255;) x 10 12

Der systematische Fehler ist hauptséchlich durch die Bestimmung der Trans-
mission limitert; ein Detektor mit groferer aktiver Fliche wird in Zukunft
eine Transmission von nahe 100% erméglichen und damit diese Fehlerquelle
minimieren. Das Ergebnis fiir Joachimsthal 1 stimmt im Rahmen des Fehlers
mit dem Ergebnis von Steier et al. aus der friitheren Messung [26] {iberein.
Sowohl der statistische als auch der systematische Fehler konnten deutlich
reduziert werden. Das zeigt zum einen, dal die Etablierung eines Material-
standards mit hoher Prézision mit Hilfe dieser Detektoren moglich ist. Zum
anderen erlaubt die erreichte Prizision es bereits, Proben mit unterschiedli-
chen Isotopenverhiltnissen im Verhéltnis zu einem solchen Materialstandard
zu vermessen: Das Verhéltnis von 236U /238U (Joachimsthal 1) zu 26U /238U
(Joachimsthal 2) betrigt 1.63(8). Die Abweichung fiir die Probe Joachims-
thal 2 erkért sich damit, dal die Probe von einem anderen Ort innerhalb der
Mine stammt. Die lokale Umgebung wie Konzentration von ?**U oder auch
Neutronenabsorbern im umgebenden Gestein konnen die lokale Anreicherung
von 28U beeinflussen. Ist ein Materialstandard mit grofier Prizision etabliert,
kénnen andere Proben im Verhiltnis zu diesem Materialstandard vermessen
und miteinander verglichen werden. Der systematische Fehler wird dadurch
minimiert.

Mit der Probe ”"Bad Gastein” konnte die Sensitivitdt der Methode im Ver-
gleich mit der Messung von Steier et al. um eine Gréflenordnung verbessert
werden. Dieses Ergebnis stellt das kleinste bisher gemessene Isotopenverhiltnis
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fiir 236U /238U dar. Die Genauigkeit ist noch limitiert zum einen durch die ge-
ringe Statistik der Messung, zum anderen durch die Ungenauigkeit in der Be-
stimmung der Detektionseffizienz (s.0.); dieses Problem kann in Zukunft mit
einer Transmission nahe 100% und mehr Probenmaterial mit einem vertretba-
ren Aufwand an Mefzeit gelost werden. Zum anderen limitiert die Bestimmung
des Untergrunds die Genauigkeit. In zukiinftigen Messungen unter optimierten
Bedingungen sollte es moglich sein, die bisher beste erreichte Energieauflosung
fiir Uran in einer AMS-Messung zu reproduzieren und auf diese Weise mit ei-
ner Abtrennung von U eine weiter verbesserte Untergrund-Abtrennung zu
erreichen. Damit wird es moglich sein, die Sensitivitdt weiter zu verbessern
und Isotopenverhiltnisse bis zu 10~'* messen zu kénnen.

Der erste Einsatz kalorimetrischer Tieftemperatur-Detektoren in der Beschleu-
niger-Massenspektrometrie verlief somit erfolgreich. Diese Detektoren haben
das Potential, ein wertvolles Instrument in der Beschleuniger-Massenspektro-
metrie von schweren Ionen zu werden, und eréffnen damit die Moglichkeit,
sie in Zukunft in interessanten Experimenten aus einer Vielzahl von Arbeits-
Gebieten einzusetzen.



Anhang A

Zusammenstellung der Ergebnisse
aus Kap. 5.2

a.) Tieftemperatur-Detektor:

Ion E [MeV| Position [Kanile] AE [keV] AE/E [1073]
He”" 5.16 340(4) 70(4) 13.6(8)
“He?* 5.48 372(4) 74(4) 13.5(8)
“He?* 5.81 402(4) 80(4) 13.7(8)
1208+ 11.93 1109(28) 135(3) 11.3(3)
1204+ 14.90 1451(24) 151(3) 10.1(2)
1205+ 17.88 1788(22) 143(2) 8.0(1)
126+ 20.85 2126(21) 157(3) 7.5(1)
WIAWT  17.89 1804(18) 126(1) 7.0(1)
WTAWST  20.79 2128(21) 166(3) 8.0(1)
WAy 23.76 2469(21) 160(3) 6.7(1)
WIAWT  29.60 3136(18) 194(4) 6.6(1)
WIAR'T 3256 3472(20) 215(4) 6.6(1)
WAyt 35.31 3811(22) 267(3) 7.5(1)
WTAW'T  47.58 5215(28) 344(4) 7.2(1)
WTAut  62.45 6923(24) 476(8) 7.6(1)
2386+ 20.85 2150(22) 154(2) 7.4(1)
2388+ 26.84 2837(22) 211(3) 7.9(1)
b.) Silizium-Detektor:

Ton E [MeV]| Position [Kanile] AE [keV] AE/E [1073]
23+ 11.93 1304(1) 63(1) 5.28(3)
1204+ 14.90 1634(1) 119(1) 7.99(5)
1205+ 17.88 1974(1) 70(3) 3.91(14)
1206+ 20.85 2306(1) 102(2) 4.89(9)
WA 17.89 983(1) 1270(2) 71.0(1)
WTAWST  20.79 1510(1) 1247(8) 60.1(4)
28U+ 20.85 930(1) 1188(4) 57.3(2)

Tabelle A.1: Zusammenstellung der Ergebnisse fiir Peak Position und Energie-
auflosung fiir die Messungen aus Kap. 5.2. Die Fehler ergeben sich aus dem Fitfehler
und dem Fehler in der Eichung.
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Anhang B

Zusammenstellung der Ergebnisse
der AMS-Einzelmessungen

B.1 Energieauflésung

Probe  AE [keV] Probe AE [keV]
UD250  164(2) FADC ADC
157(2) UD250 132(3) 150(4) ng;o Agf(‘g)v]
158(2) 143(11)  149(4) 1873
UDI150  193(4) 141(5)  139(6) 183(6)
149(5) 134(4)  136(4) .
128(11) UDI150  142(7)  152(6) Bich236  172(3)
Fich238  153(2) 144(7)  147(7)
a.) b.) c)

Tabelle B.1: Zusammenstellung der Energieauflosung fiir die Einzelmessungen: a.)
Messungen ADC1, b.) Messungen FADC und ADC2, c.) Messungen ADC3. Die
Messungen Eich236 und Eich238 bezeichnen die Energieauflésung, die aus den Ka-
librationsmessungen fiir das jeweilige Isotop ermittelt wurde.

B.2 23U /%07 -Isotopenverhiltnisse

In die hier aufgelisteten Isotopenverhéiltnisse ist die Transmission nicht eingerechnet,
da diese fiir die Dauer einer Mefireihe als konstant angenommen wurde. Da die
Uran-Ionen fiinffach positiv geladen waren, muf} der 2*¥U-Strom mit 5 multipliziert
werden, um das korrekte Isotopenverhéiltnis zu erhalten.
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Probe 238U—Strom 236U 238U 234U 236U/238U
[particle As|  [counts|  [counts|] [counts]
UD250 2.71 x10°®  15083(412) — 701(80)  8.91(24) x10 1°
3.52 x10°%  21339(727) — 960(90)  9.70(33) x10 1°
3.29 x1075  20226(583) —  1250(100) 9.84(28) x10710
UD150 4.76 x1077  2010(47) — — 6.76(16) x10710
4.09 x1077  1456(45) — 129(24)  5.70(18) x1071°
3.17 x1077  1090(35) — 50(14)  5.50(18) x10710
Joachl 3.91 x107%  750(30) 5(8) 51(15)  3.07(12) x10~!
2.84 x1077 41(6) 6(3) 9(3) 2.31(34) x10~1
2.88 x1076  486(24)  32(12)  26(11)  2.70(13) x10~'!
1.84 x107%  318(20) 7(8) 26(11)  2.77(17) x10~"
1.71 x10°¢  281(18) 7(7) 19(9)  2.63(17) x10 1
1.48 x107¢  263(18) 4(7) 11(7)  2.84(19) x107 1!
1.26 x10°%  207(17) 1(27) 26(12)  2.63(22) x10 '
Joach2 8.51 x1077 77(9) 6(5) 15(4) 1.45(17) x10~!
2.44 x107%  274(19) 8(8) 10(9)  1.80(12) x10~"
2.63 x107¢  268(18) 19(9) 32(11)  1.63(11) x10~%
2.21 x107%  237(17) 26(9) 31(11)  1.72(12) x10~%
1.30 x107%  170(15) 14(9) 17(9)  2.09(18) x10~
1.06 x107%  110(13) 33(8) 28(7) 1.66(20) x1071!
Gastein 1 5.28 x1077 14(4) 2(2) 5(3) 4.2(1.2) x10712
Gastein 2 5.28 x1077 21(4) 2(2) 10(3) 6.4(1.2) x10712

Tabelle B.2: Zusammenstellung der Ergebnisse der AMS-Einzelmessungen fiir die
Mefreihe ADC1. Die Fehler sind die Fitfehler. Fiir die Probe UD250 ist in den
Fehler fiir die 2*6U-Zihlrate die Unsicherheit aus der Beriicksichtigung der ”Schul-
ter” eingerechnet. Gastein 1 und Gastein 2 sind die beiden Auswertungen fiir die
Probe Bad Gastein: Bei Gastein 1 wurden die Ereignisse unter der Gauss-Funktion
abgezihlt. Gastein 2 gibt die Fit-Ergebnisse wider.

Probe 238U—Strom 236U 238U 234U 236U/238U
[particle As] [counts] [counts] [counts]

UD150 6.99 x10°7 972(31)  43(20) — 2.22(8) x10~ 10
1.45 x107%  2296(48) 101(31) — 2.53(5) x107*0
8.61 x1077  827(29)  37(18) — 1.54(5) x10710

Joachl 2.01 x107° 87(9) — 16(5)  6.93(72) x10~1'2
1.61 x10°¢ 50(9) 38(9) — 4.97(89) x10 12

Joach2 3.18 x1077  15(4) 18(3) — 7.6(2.0) x10 12
1.29 x10°%  21(5) 26(4) —  2.60(62) x10 '

Tabelle B.3: Zusammenstellung der Ergebnisse der AMS-Einzelmessungen fiir die
Mefreihe ADC3.
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Probe 238U-Str0m 236U 238U 234U 236U/238U
[particle As] [counts] [counts] [counts]

UD250 5.31 x10™"  2504(61) — 193(24) 7.55(18) x107'°
4.19 x1077  1889(49) — 170(41) 7.21(19) x1071°
3.73 X107  1747(48) — 145(30) 7.49(21) x10710
3.08 x10~"  1523(40) — 162(19) 7.82(21) x107'°

UD150 2.72 x1077  734(30) — 71(14)  4.32(18) x10710
2.34 x1077  594(25) — 32(10)  4.06(17) x107*°

Joachl 1.18 x10°% 175(14)  7(6) 33(9)  2.37(19) x10 1
7.56 x10°7  85(9) 10(6)  12(5)  1.79(19) x10
9.36 x10°7 127(12)  13(6)  22(7) 2.17(21) x10° "

Joach2 8.69 x10=7  60(8) 16(6)  10(4) 1.10(15) x10~'!
6.05 x107"  56(8) 1(21) 15(6)  1.48(21) x10~"
4.82 x1077  61(8) 5(5) 11(7)  2.02(26) x107"
2.02 x10°7  19(5) 2(2) 11(6)  1.50(40) x10

Tabelle B.4: Zusammenstellung der Ergebnisse der AMS-Einzelmessungen fiir die

Mefireihe FADC.

Probe 238U—Str0m 236U 238U 234U 236U/238U
[particle As] [counts|] [counts] [counts]

UD250 5.31 x10~"  2505(55) — 160(25) 7.55(18) x10~ 10
4.19 x107  1887(47) — 150(24) 7.21(19) x10710
3.73 x1077  1669(41) — 220(24) 7.16(21) x10710
3.08 X107 1452(38) — 78(17)  7.54(21) x10 10

UD150 2.72 x10°7  742(29) — 78(17)  4.36(18) x10 10
2.34 x1077  555(24) — 54(13)  3.79(17) x10710

Joachl 1.18 x107%  151(15) 10(11)  23(10) 2.05(20) x10~"
7.56 x1077  88(11)  44(37) 37(11) 1.86(23) x10~'
9.36 x10~7  113(13)  23(13) 31(10) 1.93(22) x10~'*

Joach2 8.69 x10°7  54(8) 26(8)  34(50) 0.99(15) x10
6.05 x10°7  43(10)  24(16)  35(13) 1.14(27) x10
4.82 x1077  57(10)  24(14) 27(15) 1.89(33) x10~"
2.02 x1077  43(7) 2(2) 34(6)  3.41(56) x10~H

Tabelle B.5: Zusammenstellung der Ergebnisse der AMS-Einzelmessungen fiir die

Mefirethe ADC2.
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Abbildung B.1: Um die statistische Verteilung der Isotopenverhiltnisse fiir die Ein-
zelmessungen der Proben Joachimsthal 1 und 2 zu priifen, wurden die Werte gra-
phisch aufgetragen fiir a.) Mefireihe ADC1, b.) Mefireihe FADC und c.) Mefireihe
ADC2. Die gestrichelte Linie bezeichnet jeweils den gewichteten Mittelwert. Alle
Einzelergebnisse sind statistisch um den Mittelwert verteilt; die Annahme, daf§ sich
die Transmission wihrend einer Mefireihe nicht mefibar gedindert hat, ist gerechtfer-

tigt.
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