4]}

Karlsruhe Institute of Technology

Entwicklung eines Experiments zur
Untersuchung optischer Fenster in
Trittumumgebung und Bewertung der
ersten Untersuchungen

Diplomarbeit
von

Kerstin Schonung

An der Fakultat fir Physik
Institut fOr experimentelle Kernphysik

Erstgutachter: Prof. Dr. Guido Drexlin
Zweitgutachter: Prof. Dr. Helmut H. Telle

Betreuender Mitarbeiter: Sebastian Fischer

Bearbeitungszeit: 15. November 2010 - 14. November 2011

KIT — Universitat des Landes Baden-Wirttemberg und nationales Forschungszentrum der Helmholtz-Gesellschaft Www_kit_edu







Selbststandigkeitserklarung

Hiermit versichere ich, die vorliegende Arbeit selbstédndig angefertigt, alle dem Wortlaut
oder Sinn nach entnommenen Inhalte anderer Werke an den entsprechenden Stellen unter
Angabe der Quellen kenntlich gemacht und keine weiteren Hilfsmittel verwendet zu haben.

Kerstin Schénung
Karlsruhe, den 14. November 2011



ii




Inhaltsverzeichnis

1 Einleitung und Motivation dieser Arbeit 1
2 Uberblick iiber das KATRIN-Experiment 9
2.1 Auswirkung der Neutrinomasse auf das Tritiumbetaspektrum . . . . . . .. 9
2.2 Uberblick iiber das KATRIN-Experiment . . . . . ... .. ......... 11
2.2.1 Funktionsweise eines MAC-E-Filters . . . . .. ... ... ... ... 11
2.2.2  Uberblick iiber die Komponenten des KATRIN-Experiments 12
2.2.3 Funktionsweise und Aufbau der Tritiumquelle . . . . . . ... .. .. 14

2.3 Einfluss der isotopischen Reinheit auf die systematischen Unsicherheiten
der Tritiumquelle . . . . . . . . . .. 16

2.4 Uberwachung der isotopischen Reinheit mit Hilfe eines Laser-Raman-Systems 18

2.4.1 Funktionsweise und Aufbau des Laser-Raman-Systems . . . . . . . . 18
2.4.2 Bisherige Erfahrungen mit dem Laser-Raman-System . . . . .. .. 21
2.5 Beschidigung an optischen Fenstern in Tritiumumgebung . . . . . .. . .. 23
Mogliche Beschidigungsmechanismen der optischen Fenster 27
3.1 Identifizierung der fiir das KATRIN-Experiment unverzichtbaren optischen
Eigenschaften der LARA-Fenster . . . . . . .. ... ... ... ....... 27
3.2 Uberblick iiber den gegenwirtigen Forschungsstand zu KATRIN-spezifischen
Beschidigungsmechanismen . . . . . . . .. .. ... . Lo 30
3.2.1 Generell beim Umgang mit optischen Fenstern auftretende Besché-
digungsmechanismen . . . . . .. .. ..o 31
3.2.2 Beschidigung durch Grobvakuumumgebung . . . . . ... ... ... 35
3.2.3 Beschidigung durch ionisierende Strahlung . . . . .. ... .. ... 37
3.2.4 Beschidigung durch Wasserstoffumgebung . . . . . . ... ... ... 39
3.3 Notwendigkeit einer experimentellen Untersuchung . . . . . . .. ... ... 40

iii



iv

Inhaltsverzeichnis

4 Entwicklung eines Experiments zur Untersuchung optischer Fenster in

Tritiumumgebung 41
4.1 Uberblick iiber das Experiment . . . . . .. .. .. ... .. ... ...... 41
4.2 Auswahl der optischen Fenster . . . . ... ... ... ... ......... 43
4.2.1 Kriterien zur Auswahl der optischen Fenster . . . . . . . . .. .. .. 43
4.2.2 Nicht eingeschweifite Fenster mit Probebeschichtungen . . . . . . . . 44
4.2.3 In CF16-Flansch eingeschweifite Fenster . . . . . . . .. ... .. .. 55
4.3 Versuchseinrichtung zur Beaufschlagung von optischen Fenstern mit Tritium 57

4.4

4.5

4.6

4.7

4.8

4.9

4.3.1 Probenbehilter mit Vorrichtung zur Fensteraufnahme . . . . .. .. 57

4.3.2 Die CAPER-Anlage zur Beaufschlagung der optischen Fenster mit

Tritium . . . . . 59
Methoden zur Uberwachung der Eigenschaften optischer Fenster . . . . . . 63
4.4.1 Uberblick iiber mégliche Uberwachungsmethoden . . . . . . . .. .. 63

4.4.2  Auswahl der geeigneten Uberwachungsmethoden fiir dieses Experi-
ment . . . ..o 72

Versuchseinrichtung zur Untersuchung der Schéden an den optischen Fenstern 74

4.5.1 Differentialinterferenzkontrastmessung am Fusionsmateriallabor . . . 74
4.5.2  Optisches Mikroskop zur Oberflichenuntersuchung . . . . . . .. .. 74
4.5.3 Laseraufbau zur Transmissions-Reflexions-Messung . . . . . . .. .. 76

4.5.4 Handschuhbox zur Unterbringung des Mikroskops und des Laserauf-
baus . . . .. 82

Transport der Proben zwischen den verschiedenen Versuchseinrichtungen . . 83
Messprinzip und Verfahren zur Auswertung und Interpretation der Messdaten 85

Inbetriebnahme der im Tritiumlabor Karlsruhe verwendeten Versuchsein-
richtungen und deren Einbau in die Handschuhbox . . . . . . .. .. .. .. 88

4.8.1 Inbetriebnahme der Versuchseinrichtung zur Uberwachung der op-
tischen Eigenschaften auflerhalb der Omegatron-Handschuhbox . . . 88

4.8.2 Einbau der Versuchseinrichtung zur Uberwachung der optischen Ei-
genschaften in die Omegatron-Handschuhbox und deren Inbetrieb-
nahme . . . . . .. L e e 92

4.8.3 Einbau der Versuchseinrichtung zur Beaufschlagung der Proben mit
Tritium in die CAPER A-Handschuhbox und deren Inbetriebnahme 95

Zusammenfassung des Messablaufs in einem Messplan . . . . . . ... ... 96



Inhaltsverzeichnis v

5 Erste Untersuchungen an mit Tritium beaufschlagten Proben 99
5.1 Voruntersuchung der bereits beschidigten, eingeschweifiten Fenster . . . . . 99
5.2 Die Beaufschlagung der Proben mit Tritium . . . . . . ... . ... ... .. 102
5.3 Ergebnisse der ersten Untersuchungen beaufschlagter Proben . . . . . . .. 102

5.3.1 Uberblick iiber die Ergebnisse . . . . . . . ... .. ... ....... 104

5.3.2 Messergebnisse der beaufschlagten, mittels Magnetronsputtern be-
schichteten Probe I1 . . . . . . . .. .. ... . oL 106

5.3.3 Messergebnisse der beaufschlagten, mittels Ionenstrahlgestiitzter De-
position beschichteten Probe 12 . . . . . . .. ... ... ... .. 106

5.3.4 Messergebnisse der beaufschlagten, mittels Ionenstrahlsputtern be-
schichteten Probe I3 . . . . . . . . ... ..o oo 108

5.3.5 Messergebnisse der beaufschlagten, mittels Elektronenstrahldeposi-
tion beschichteten Probe 14 . . . . . . . . . . ... .o 110

5.3.6 Messergebnisse der beaufschlagten, mittels Sol-Gel-Verfahren be-
schichteten Probe I5 . . . . . . . . . .. ... oL 112
5.3.7 Messergebnisse der beaufschlagten, unbeschichteten Probe I6 . . . . 114

5.4 Zusammenfassung und Bewertung der Ergebnisse im Rahmen des KATRIN-
Experiments . . . . . . . ... 115

6 Zusammenfassung und Ausblick 117

A Vereinfachte Berechnung der Dosis auf die LARA-Fenster 121

B Vergleich der Eigenschaften der verwendeten Beschichtungen 125
B.1 Beschreibung der ausgewédhlten Eigenschaften . . . . . .. ... .. ... .. 125
B.2 Vergleich der physikalischen Eigenschaften . . . . . . .. ... ... ... .. 126
B.3 Vergleich der optischen Eigenschaften . . . . ... .. ... ......... 127

C Transmissions- und Reflexionsspektren der verwendeten Fenster von

LASEROPTIK 131
C.1 Transmissionsspektren der nicht eingeschweifiten Fenster . . . . . . . . . .. 131
C.2 Reflexionsspektren der eingeschweifiten Fenster . . . . . . .. ... ... .. 134
D Kontaminationskontrolle an der Omegatron-Handschuhbox 135
D.1 Allgemeines zu Wischtests innerhalb einer Handschuhbox . . . . .. . . .. 135
D.2 AuBerliche Kontaminationskontrolle an der Omegatron-Handschuhbox . . . 136

D.3 Innerliche Kontaminationskontrolle an der Omegatron-Handschuhbox . . . . 138



vi

Inhaltsverzeichnis

Kontamination der Boxenluft nach der Offnung eines Probenbehiilters 145
E.1 Untersuchung des Anstiegs der Kontamination der Boxenluft ohne Spiilung 145

E.2 Untersuchung des Anstiegs der Kontamination der Boxenluft mit Spiilung . 148

Schleusen des Transportbehilters iiber einen Handschuhdeckel 151
Detaillierte Darstellung der Kalibrationen fiir den TR-Aufbau 153
G.1 Kalibration der Thermistoren . . . . . . . . .. ... ... ... .. ..... 153
G.2 Kalibration der Photodioden . . . . . . ... ... ... ... ... ... 154
Mittelwerte der aus den TR-Messungen gewonnenen Messdaten 157
Vergleich der optischen Eigenschaften innerhalb eines Probentyps 163
Diagramme der ersten TR- Messungen beaufschlagter Proben 169

Literaturverzeichnis 169



Abbildungsverzeichnis

1.1
1.2

21
2.2
2.3
24
2.5
2.6
2.7
2.8
2.9
2.10
2.11

3.1
3.2
3.3
3.4
3.5
3.6
3.7
3.8

4.1
4.2
4.3

Verdeutlichung der unterschiedlichen Massenszenarien . . . . . . .. .. .. 4

Auswirkung der Neutrinomasse auf die Neutrinodichte des Universums . . . 5

Auswirkung der Neutrinomasse auf das Energiespektrum von §-Elektronen 10

Schematische Darstellung des Funktionsprinzips eines MAC-E-Filters . . . . 12
Schematische Darstellung des Aufbaus des KATRIN-Experiments . . . . . . 13
Profil der Saulendichte entlang der WGTS . . . . . . . ... ... ... ... 15
Vereinfachtes Flief3bild des Inner Loops und der WGTS . . . . ... .. .. 15
Rotations-, Schwingungs- und Rotationsschwingungsanregung . . . . . . . . 19
Quantenmechanische Beschreibung der Ramanstreuung . . . . . . . . . .. 20
Theoretisches Spektrum fiir alle Wasserstoffisotopologe . . . . . . . . . . .. 20
Fotografie des gedffneten LARA 1-Aufbaus . . . ... ... ... ... ... 21
Fotografie des LARA-Aufbaus, des Appendix und der LARA-Zelle . . . .. 22
Fotografie eines beschadigten LARA-Fensters . . . . . .. ... .. .. ... 24
Aufbau eines beschichteten optischen Fensters . . . . . . . .. ... .. ... 31
Schematische Darstellung eines SiOo-Ringes . . . . . . . . . .. ... .. .. 32
Verformung beschichteter Fenster unter Stress . . . . . . . . ... ... ... 33
Punktdefekte im SiOg-Gefiige . . . . . . . .. ... oo 34
Interstitiell neutraler Sauerstoff und Peroxy-Radikal . . . .. .. .. .. .. 36
Veranderungen am SiOo-Gefiige durch Verdichtung . . . . . . . . .. .. .. 37
Entstehung von Punktdefekten durch v-Strahlung . . . . ... .. .. ... 38
Verringerung des Sauerstoffgehalts durch ionisierende Strahlung . . . . . . . 39
Fotografie der Probenhalterung und eines zugehorigen Sicherungsringes . . 43
Herstellung einer Beschichtung mittels EBD . . . . . .. ... ... ... .. 46
Fotografie einer mittels EBD beschichteten Probe . . . . . . . . .. ... .. 47

vii



viii Abbildungsverzeichnis
4.4 Herstellung einer Beschichtung mittels TAD . . . . .. ... ... ... ... 48
4.5 Fotografie einer mittels IAD beschichteten Probe . . . . . . . . ... .. .. 49
4.6 Herstellung einer Beschichtung mittels IBS . . . . .. ... ... ... ... 50
4.7 Fotografie einer mittels IBS beschichteten Probe . . . . . . .. .. .. ... 51
4.8 Herstellung einer Beschichtung mittels MS . . . . . . . ... ... ... ... 52
4.9 Fotografie einer mittels MS beschichteten Probe . . . . . . . ... ... ... 53
4.10 Herstellung einer Beschichtung mittels Sol-Gel-Verfahren . . . . . . . . . .. 54
4.11 Fotografie einer mittels Sol-Gel-Verfahren beschichteten Probe . . . . . .. 54
4.12 Fotografie einer unbeschichteten Probe . . . . . . .. . ... ... ... ... 55
4.13 Fotografie eingeschweifiter Laser- und Raman-Fenster . . . . . . . . . . . .. 56
4.14 Fotografie bereits beschiadigter, eingefasster Fenster . . . . . . . . . . . . .. 57
4.15 Fotografie der beiden Probenhalterungen . . . . . . . . .. . ... ... ... 59
4.16 CAD-Zeichnung des Gesténges . . . . . . . . . . . . . ... 60
4.17 Fotografie eines Gestdnges vor und nach Einbau in den Probenbehélter . . . 60
4.18 Schematische Darstellung der Quecksilberporosimetrie . . . . . . .. .. .. 66
4.19 Strahlengang eines optischen Mikroskops . . . . . . . . ... ... ... ... 67
4.20 Aufbau eines Transmissionselektronenmikroskops . . . . . . .. . ... ... 68
4.21 Funktionsweise eines DIC-Mikroskops . . . . . . . .. .. ... ... .... 69
4.22 Aufbau eines Rasterelektronenmikroskops . . . . . .. ... ... ... ... 71
4.23 Schematische Darstellung einer Transmissions-Reflexions-Messung . . . . . 72
4.24 Fotografie des verwendeten DIC-Mikroskops . . . . . . .. . ... ... ... 75
4.25 Fotografie des verwendeten optischen Mikroskops . . . . . . ... ... ... 75
4.26 Fotografie des gedffneten TR-Auftbaus . . . . . . ... ... ... ... ... 77
4.27 Fotografie des Strahlengangs des TR-Autbaus . . . . . ... ... ... ... 7
4.28 Fotografie der Laserdiode 3 . . . . . . . . . . ... oL 79
4.29 Schematischer Ablauf eines Messzyklus . . . . . . . .. ... ... ... ... 84
4.30 Diagramm zur Darstellung der Position der Messpunkte der TR-Messung . 87
4.31 Diagramme der gemessenen relativen Standardabweichung . . . . . . . . .. 89
4.32 Vergleich zweier hintereinander ausgefithrter Messungen . . . . . . . . . .. 90
4.33 Vergleich zweier Messungen einer Drehung um 90° . . . . . ... ... ... 91
4.34 Fotografie des Interventionsbereiches an der Omegatron-Handschuhbox . . . 94
4.35 Fotografie der Versuchseinrichtung zur Beaufschlagung der Proben . . . . . 95
4.36 Arbeitsschritte wihrend eines Messblocks und dessen Ablauf . . . . .. .. 97



Abbildungsverzeichnis ix

4.37

0.1
5.2
5.3
5.4
9.5
5.6
5.7
5.8
5.9
5.10
5.11
5.12
5.13
5.14

6.1

Al

C.1
C.2
C.3
C4
C5
C.6

D1
D.2
D.3

E.1

G.1
G.2

Messplan zur Untersuchung optischer Fenster in Tritiumumgebung . . . . . 98

Mittels DIC-Mikroskop aufgenommene Bilder bereits beschédigter Proben 101
Aufnahmen des DIC-Mikroskops von den beaufschlagten Proben 16 und I5 . 105

Diagramme zu den Messwerten der beaufschlagten Probe I1 . . . . . . . .. 106
Ergebnisse der TR-Messung der beaufschlagten Probe 12 . . . . . . . . . .. 107
Darstellung der Messdaten der Probe 12 nach der Beaufschlagung . . . . . . 107
Ergebnisse der TR-Messung der beaufschlagten Probe I3 . . . . . . . . . .. 108

Darstellung der Reflexion von Probe I3 vor und nach der Beaufschlagung . 108
Ergebnisse der TR-Messung der beaufschlagten Probe 14 . . . . . . . . . .. 109
Darstellung der Transmission von Probe 14 vor und nach der Beaufschlagung110
Aufnahmen des DIC-Mikroskops von der beaufschlagten Probe 14 . . . . . . 111
Ergebnisse der TR-Messung der beaufschlagten Probe I5 . . . . . . . . . .. 112

Darstellung der Reflexion von Probe I5 vor und nach der Beaufschlagung . 113

Aufnahmen des DIC-Mikroskops von der beaufschlagten Probe I5 . . . . . . 113
Ergebnisse der TR-Messung der beaufschlagten Probe 16 . . . . . . . . . .. 114
Prinzip des Brewster-Fensters . . . . . . . . .. ... ... oL 120
Darstellung der zur Dosisberechnung angewandten Approximationen . . . . 123
Transmissionsspektrum der mittels IAD beschichteten Proben . . . . . . . . 131
Transmissionsspektrum der mittels MS beschichteten Proben . . . . . . .. 132
Transmissionsspektrum der mittels IBS beschichteten Proben . . . . . . .. 132
Transmissionsspektrum der mittels EBD beschichteten Proben . . . . . .. 133
Reflexionsspektrum der Laser-Fenster . . . . . . . ... ... ... ..... 134
Reflexionsspektrum der Raman-Fenster . . . . .. ... ... ... ..... 134
Fotografie gestanzter Wischtests in einem Plastikbeutel . . . . ... .. .. 136
Beschriftete, schematische Zeichnung der Omegatron-Handschuhbox . . . . 137

Darstellung der Wischtest-Ergebnisse an der Omegatron-Handschuhbox . . 143

Zeitlicher Verlauf der Aktivitat der Boxenluft der CAPER A-Box . . . . . . 146

Diagramm zur Kalibration des Thermistors an Laserdiode 1 . . . . . . . .. 154

Darstellung des Messaufbaus zur Kalibration der Photodioden . . . . . .. 155



Abbildungsverzeichnis

I1
I.2

J.1
J.2
J.3
J.4
J.5
J.6
J.7

Vergleich der graphischen Darstellungen der Messwerte von Probentyp 6 . . 166
Vergleich der graphischen Darstellungen der Messwerte von Probentyp 6 . . 167

Darstellung der Messdaten von Probe I1 vor und nach der Beaufschlagung . 170
Darstellung der Reflexion von Probe 12 vor und nach der Beaufschlagung . 171
Darstellung der Transmission von Probe I3 vor und nach der Beaufschlagung171
Darstellung der Reflexion von Probe 14 vor und nach der Beaufschlagung . 172
Darstellung der Messdaten von Probe I5 vor und nach der Beaufschlagung . 173
Darst. der Messdaten von Probe 16 vor und nach der Beaufschlagung, 532 nm174
Darst. der Messdaten von Probe 16 vor und nach der Beaufschlagung, 593 nm175



Tabellenverzeichnis

1.1

4.1
4.2
4.3
4.4

5.1
5.2
5.3

Al
A2
A3

B.1
B.2

D.1
D.2
D.3
D4

E.1
E.2

H1
H.2
H.3

Eigenschaften von Leptonen im Standardmodell . . . . . . . .. ... .. .. 2
Auflistung der im Experiment verwendeten Proben . . . . . . . . .. .. .. 45
Zusammenfassung der Kennzeichnung von Probenbehélter und Proben . . . 61
Zuordnung von Probenart zu verwendeter Laserdiode . . . . . . . . .. ... 78
Eigenschaften der verwendeten Laserdioden . . . . . . ... ... ... ... 78
Tritiumdruck und -reinheit bei der Beaufschlagung der Probenbehélter . . . 103

Zusammensetzung des Gases fiir Behélter 11T und IV und aus Behélter I . . 103

Zusammenfassung der Ergebnisse beaufschlagter Proben . . . . . . . . . .. 115
Eindringtiefen von Ty in unterschiedliche Materialien . . . . . . . . . . . .. 123
Ergebnisse fiir bestrahlte Masse, Dosisrate und Dosis . . . . . . . .. .. .. 124
Zusammenfassung der in Kapitel 3 vorkommenden Strahlendosen . . . . . . 124
Ubersicht iiber ausgewihlte physikalische Eigenschaften . . . . .. ... .. 128
Ubersicht iiber ausgewihlte optische Eigenschaften . . . . . . ... ... .. 129
Ergebnisse der duflerlichen Kontaminationskontrolle . . . . ... ... ... 139
Ergebnisse der duflerlichen Kontaminationskontrolle - Fortsetzung . . . . . . 140
Ergebnisse der innerlichen Kontaminationskontrolle . . . . . . . . . ... .. 141
Ergebnisse der innerlichen Kontaminationskontrolle - Fortsetzung . . . . . . 142
Ablauf des Tests zum Kontaminationsanstieg ohne Spiillung . . . . . . . .. 147
Ablauf des Tests zum Kontaminationsanstieg mit Spiillung . . . . . . . . .. 149
Mittelwerte zur Referenzmessung der nicht eingeschweifiten Proben - I . . . 158
Mittelwerte zur Referenzmessung der nicht eingeschweifiten Proben - IT . . 159
Mittelwerte zur Referenzmessung der eingeschweifiten Proben . . . . . . . . 160

xi



xii Tabellenverzeichnis

H.4 Mittelwerte der ersten Messung beaufschlagter Proben . . . . . . . . . . .. 161

I[.L1 Mittelwerte und maximale Abweichungen aller Proben . . . . . . . . .. .. 164

1.2 Mittelwerte und Standardabweichungen zu den sechs Probentypen . . . . . 168



Kapitel 1

Einleitung und Motivation dieser
Arbeit

Die vorliegende Arbeit untersucht die Eignung unterschiedlicher optischer Fenster fiir die
Laser-Raman-Spektroskopie im Rahmen des Karlsruhe Tritium Neutrino (KATRIN) Ex-
periments. Ziel des KATRIN-Experiments ist die Bestimmung der Neutrinomasse mit einer
Sensitivitit von 0,2 eV /c? (90 % C.L.). Aus diesem Grund wird zunéchst ein Uberblick iiber
Neutrinos und die Méglichkeiten zu deren Massenbestimmung gegeben.

Die Erforschung des Neutrinos und seiner Eigenschaften begann mit dem Postulat der
Existenz des damals noch als Neutron bezeichneten Neutrinos' durch Pauli im Jahre 1930
[Pau30]. Das Postulat erfolgte aufgrund der beobachteten kontinuierlichen Energievertei-
lung des (-Zerfalls.

42X =4 Y +e + 7 (1.1)

Eine solche Verteilung ist aufgrund der Energieerhaltung nur dann mdéglich, wenn neben
dem Elektron und dem Proton noch ein weiteres Teilchen entsteht. Um zudem die Ladungs-
und Drehimpulserhaltung zu beriicksichtigen, muss das Neutrino elektrisch neutral sein
und einen Spin von % besitzen. Pauli ging weiter davon aus, dass die Masse des Neutrinos
etwa von der Groflenordnung der Elektronenmasse ist.

Der Nachweis des ersten Neutrinos, namlich des Elektronantineutrinos, erfolgte 1956 durch
F. Reines und C.L. Cowan [Cow56]. Als Quelle nutzten die Forscher hierfiir den Neutrino-
fluss der neutronreichen Spaltprodukte in Kernreaktoren. Zur Detektion diente der inverse
[B-Zerfall

Ve +pt — et +n. (1.2)

Neutrinos als Teil des Standardmodells

Das Standardmodell verbindet die Theorie der elektroschwachen Wechselwirkung und der
Quantenchromodynamik zu einem Modell [Pov09]. In diesem Modell gibt es drei Arten
von fundamentalen Teilchen: die Austauschbosonen, die Quarks und die Leptonen. Zu
letzteren zéhlen neben den Elektronen, Myonen und Tauonen auch die jeweiligen Neutri-
nos und Antiteilchen. Abhéngig von ihrem Flavour (e, p, 7) werden diese 12 Leptonen in
3 Familien eingeteilt. Die Eigenschaften der Leptonen sind in Tabelle 1.1 zusammenge-
fasst. Innerhalb des Standardmodells haben die Neutrinos keine Masse. Zudem sind alle
Neutrinos linkshéndig und alle Antineutrinos rechtshindig.

'Die Umbenennung erfolgte 1934 durch E. Fermi



2 Kapitel 1. Einleitung und Motivation dieser Arbeit

Tabelle 1.1: Eigenschaften von Leptonen und Antileptonen im Standardmo-
dell. Den Leptonen und den zugehérigen Antiteilchen wird im Standardmodell eine La-
dung Q, ein Spin S, eine Leptonzahl L und ein schwacher Isospin zugeordnet. Letzterer ist
unterschiedlich fur linkshéndige und rechtshiandige Leptonen. Wechselwirkungen (WW)
mit anderen Teilchen kénnen laut Standardmodell nur unter Erhaltung von Q, S und L
stattfinden. Alle Leptonen konnen schwach (s), e, u~, 7~ und ihre Antiteilchen zudem
elektromagnetisch (em) wechselwirken [Pov09].

Familie schwacher Isospin

1 2 3 Q S linkshdg. rechsthdg. L WwW

Ve Vy Vr 0 % % - +1 S
e u T -1 % % 0 +1 S, em
Ve Uy Uy 0 3 3 - -1 S
et pt o414 i 0 -1 s, em

Das Raitsel der Sonnenneutrinos und die Neutrinooszillation

Die Sonne stellt durch die in ihrem Inneren ablaufenden Fusionsreaktionen der pp-Kette
und des CNO-Zyklus eine erhebliche Neutrinoquelle mit einem Neutrinofluss von mehr
als 6-10'% em™2s~! dar. Theoretisch beschrieben wird dieser Fluss im Standardsonnen-
modell [Bah06]. R. Davis strebte den experimentellen Nachweis dieses Modells mit dem
Homestake-Experiment an. Die Detektion der solaren Neutrinos, genauer des Elektron-
neutrinos, erfolgte hierbei radiochemisch iiber die Detektion des im inversen (§-Zerfall

Ve +37Cl = 3TAr 4 e~ (1.3)

gebildeten radioaktiven 37Ar. Der dabei gemessene Fluss der durch das Experiment de-
tektierbaren Elektronneutrinos war jedoch gegeniiber dem Standardsonnenmodell um den
Faktor drei geringer [Dav68]. Dieses Ergebnis ist spiater durch das GALLEX-Experiment
[Ham99] sowie die Kamiokande-Experimente [Fuk99] bestétigt worden.

Die Erklarung fiir dieses Defizit liefert die Neutrinooszillation. Wird ein Neutrino durch
die schwache Wechselwirkung erzeugt, so geschieht dies mit einem definierten Flavour-
eigenzustand |v,) (o = e, u, 7) . Die Propagation der Neutrinos findet jedoch in ihren
Masseneigenzustanden |v;) (i = 1, 2, 3) statt. Aus diesem Grund wechseln Neutrinos bei
der Propagation ihren Flavourzustand [Pov09]. Die beiden Eigenzustédnde werden iiber
eine unitire Transformation miteinander verkniipft [Sch97]

‘Va> = ZUai’Vi> (1.4)

vi) =Y Usilva), (1.5)

Ug; sind hier die Elemente der leptonischen Mischungsmatrix. Die Wahrscheinlichkeit,
dass ein Neutrino der Energie E vom Flavourzustand « nach einer Strecke L im Zustand
B detektiert wird, ist somit gegeben durch:
9 |2
Mg

Pla— B L E) = | UnUie 2 F (1.6)
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wobeil Ay (LE) = m”f% Damit ist die Wahrscheinlichkeit fiir den Wechsel des Fla-
vourzustandes von der Differenz der Massenquadrate der Neutrinos abhéngig. Das bedeu-
tet, dass mit dem experimentellen Nachweis der Neutrinooszillation impliziert wird, dass
Neutrinos eine Masse besitzen.

Diesen experimentellen Beweis im Bereich solarer Neutrinos erbrachte das SNO-Experiment,
das 1000t schweres Wasser DO als Detektor verwendete [Bog00]. Wie das Vorgéngerex-
periment von R. Davis nutzte auch das SNO-Experiment geladene schwache Strome:

Ve+D —e +p+p. (1.8)

Zusétzlich wurde auch die dominant iiber geladene schwache Strome vermittelte Elektron-
Neutrino-Streuung genutzt:
e +v—e +u. (1.9)

Auf diese Weise konnte das Defizit in der Rate der Sonnenelektronneutrinos erneut be-
statigt werden [Ahm02]. Im Gegensatz zu vorherigen Experimenten wurden beim SNO-
Experiment erstmals auch neutrale Strome zur Detektion genutzt:

v+D—=v+p+n (1.10)

Hier ist die Reaktion unabhéngig vom Neutrinoflavourzustand. Der auf diese Weise ermit-
telte Neutrinofluss aller Flavourzusténde stimmt mit den Vorhersagen des Standardson-
nenmodells iberein [AhmO02]. Damit ist gezeigt, dass das Defizit an v, durch die Oszillation
in einen anderen Flavourzustand hervorgerufen wird.

Die nicht verschwindende Neutrinomasse und ihre Auswirkung auf bestehende
Modelle

Mit der Losung des Rétsels um die Sonnenneutrinos ist nachgewiesen, dass Neutrinos
eine von Null verschiedene Masse haben. Die Mischungswinkel 6;; zwischen den Massen-
eigenzustianden sind Teil der leptonischen Mischungsmatrixelemente und kénnen durch
dezidierte Experimente, beispielsweise durch das MINOS-Experiment [Amb98, Adall],
gemessen werden. Parallel hierzu kann die Differenz der Massenquadrate

Am? = ‘m? — m?’ (1.11)

bestimmt werden. Die aktuellen Werte hierfiir sind [Nak10a]:

AWLgolaLr = m%l = 77 (s 10_56V/C2 (112)
Am2,, =m3; 2241073V /c? (1.13)

Es ist dabei jedoch zu beachten, dass durch die Differenz der Massenquadrate die funda-
mentale Massenskala von Neutrinos nicht eindeutig definiert ist (siehe Abbildung 1.1).

Eine nicht verschwindende Neutrinomasse ist im Standardmodell nicht vorgesehen. In die-
sem erhalten Teilchen ihre Masse iiber eine Yukawa-Kopplung an das Higgs-Boson, die nur
im Falle der Existenz eines rechtshindigen Singuletts? méglich ist. Eine solche Yukawa-
Kopplung wére im Vergleich zu Kopplungen des Higgs-Bosons an andere Fermionen um

fiir Antiteilchen muss ein linkshéndiges Singulett existieren
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Abbildung 1.1: Verdeutlichung der unterschiedlichen Massenszenarien. Durch
die Differenz der Massenquadrate ist zwar der Unterschied zwischen den Massen defi-
niert, nicht aber die Massenskala. Daher gibt es zwei unterschiedliche Massenszenarien,
das hierarchische und das quasi-degenerierte. Bei ersterem sind die Massen der drei Mas-
seneigenzustdnde deutlich voneinander zu unterscheiden, da die Massen in einem &hn-
lichen Groflenordnungsbereich wie die Differenzen liegen. Es gilt m; < ms < mg. Fiir
letzteres Massenszenario sind die Massen deutlich gréfler als die Differenzen und damit
etwa gleich grof. In diesem Fall gilt m; ~ my ~ mg [KATO04].

sechs Grolenordnungen kleiner [Ott08]. Zur Losung dieses 'fine-tuning’ Problems wurden
viele experimentell noch unbestétigte, theoretische Massengenerierungsmodelle erstellt,
zum Beispiel der See-Saw-Mechanismus [KK97]. Diese Modelle sagen unterschiedliche ab-
solute Werte der Neutrinomasse und damit unterschiedliche Massenszenarien voraus. Aus
diesem Grund kann eine Massenbestimmung des Neutrinos zu einem besseren Verstédndnis
der Mechanismen, tiber die Fermionen eine Masse erhalten, fiihren. Es wird damit ein
Blick auf neue Physik jenseits des Standardmodells ermoglicht.

Auch auf die Modelle der Kosmologie wirkt sich die Neutrinomasse aus. Dies wird insbeson-
dere durch die Tatsache deutlich, dass die Zahl der primordialen Neutrinos die der Baryo-
nen um einen Faktor 10 iibersteigt [Wei09]. Diese Neutrinos sind durch elektroschwache
Reaktionen kurz nach dem Urknall entstanden. Zum Zeitpunkt t=1s entkoppeln die Neu-
trinos von der restlichen Materie, da ab diesem Zeitpunkt die Reaktionsrate der Neutrinos
mit anderen Teilchen kleiner ist als der Hubbleparameter H(?) und somit keine Wechsel-
wirkung mehr mit anderen Teilchen méoglich ist [Sch97].

Aufgrund der Tatsache, dass die Neutrinos relativistisch entkoppeln, kénnen sie den Gra-
vitationspotenzialen der Kalten Dunklen Materie und der Baryonen entkommen. Auf diese
Weise sind Neutrinos fiir das Verschmieren von Strukturen im frithen Universum verant-
wortlich. Damit beeinflussen die Neutrinos die Verteilung der Materie im frithen Univer-
sum, abhingig von ihrer Ruhemasse. Da die Neutrinodichte 2, im heutigen Universum
[Les06]

Quh? =Y "m;/93,14h* eV (1.14)

von der Summe der Neutrinomassenzustidnde m; abhéngig ist (siche auch Abbildung 1.2),
ermoglicht die Bestimmung der Neutrinomasse ein genaueres Bild der Vorgédnge bei der
Strukturbildung des Universums.
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Abbildung 1.2: Auswirkung der Neutrinomasse auf die Neutrinodichte des
Universums. Die Neutrinodichte des Universums ist von der Neutrinomasse abhéngig.
Aufgrund bisheriger Experimente umfasst der fiir die Neutrinodichte mogliche Wertebe-
reich mehr als zwei Gréflenordnungen. Eine genauere Kenntnis iiber die Dichte ermog-
licht ein besseres Verstédndnis der Strukturbildung im frithen Universum. Das KATRIN-
Experiment, das im weiteren Verlauf der Arbeit noch néher beschrieben wird, erméglicht
eine deutliche Eingrenzung des fiir die Neutrinodichte méglichen Bereichs [KAT04].

Da die fundamentale Massenskala von Neutrinos Auswirkungen sowohl auf die Modelle der
Teilchenphysik als auch auf die Modelle der Kosmologie hat, ist die Bestimmung der Neu-
trinomasse von fundamentaler Bedeutung fiir die Astroteilchenphysik. Experimentell kann
die Bestimmung von m, iiber direkte und indirekte Methoden erfolgen, die im Folgenden
néher erldutert werden.

Indirekte Bestimmung der Neutrinomasse

¢ kosmologische Abschitzungen: Die Untersuchung der kosmischen Hintergrund-
strahlung bei Toyp = 2,7K [Fix99] mit WMAP [Lim03] zeigt kleine Temperatur-
fluktuationen um diesen Temperaturwert. Diese Fluktuationen korrelieren mit Ma-
teriefluktuationen. Da die Materieverteilung durch die Neutrinomasse beeinflusst
wird, kann aus den Temperaturfluktuationen in Verbindung mit Daten zur Vertei-
lung grofirdumiger Strukturen im Universum auf die Masse der Neutrinos geschlossen
werden. Dabei ist zu beachten, dass die Ergebnisse stark modellabhéngig sind. Die
aus den in sieben Jahren von WMAP gesammelten Daten bestimmte Obergrenze
fiir die Neutrinomasse ergibt sich zu [Larl1]

> mi<1,3eV/c? (95% C.L.) (1.15)

Werden fiir die Bestimmung der Neutrinomasse zusétzlich aktuelle astrophysikali-
sche Beobachtungen, wie zum Beispiel die Hubblekonstante und baryonische akusti-
sche Oszillationen, herangezogen, kann die Obergrenze weiter eingeschrinkt werden
[Kom11]

> m; < 0,58eV/c? (95% C.L.) (1.16)

Es sei hervorgehoben, dass diese Grenzen nur fiir ein bestimmtes kosmologisches
Modell (ACDM) Giiltigkeit aufweisen.
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« Neutrinoloser Doppel-3-Zerfall: Beim 7 5T-Zerfall zerfillt ein Kern der Mas-
senzahl A und der Kernladungszahl Z in zwei Positronen und zwei v, und im Falle
des =~ -Zerfalls in zwei Elektronen und zwei . Die zu letzterem Zerfall gehorige
Reaktionsgleichung lautet

42X 25 .Y +2e” +27,. (1.17)

Der neutrinobehaftete Doppel-5-Zerfall 2v55 wurde erstmals 1987 von S.R. Elliott
et al. beobachtet [ElI87]. Ist das Neutrino jedoch ein Majoranateilchen, also sein
eigenes Antiteilchen, so ist zusétzlich ein zweistufiger Doppel-3-Zerfall moglich, bei
dem kein Neutrino emittiert wird (Ov33). Beim neutrinolosen 5~ [~ -Zerfall zerfallt
zunéichst ein Neutron unter Aussendung eines rechtshindigen v,

n—p+e + v, (1.18)
welches wieder als linkshandiges v, von einem Neutron absorbiert wird
Vet+tn—p+e . (1.19)

Um den Wechsel der Helizitdt des Neutrinos zu ermdglichen, miissen Neutrinos eine
Masse besitzen, so dass die linkshdndigen Neutrinos einen Anteil an rechtshandiger
Helizitét besitzen [Sch97]. Da auflerdem zwei Elektronen ohne die Bildung von Anti-
leptonen emittiert werden, ist die Leptonzahl um AL = 2 verletzt [Ott08]. Das Elek-
tronenspektrum ist beim neutrinolosen Doppel-3-Zerfall Ov 55 nicht kontinuierlich,
sondern monoenergetisch. Da die Halbwertszeit des Zerfalls von der Neutrinomas-
se abhéngig ist, kann im Falle bekannter Kernmatrixelemente aus der Beobachtung
von Ov 55 Ereignissen auf die Majorana-Masse des Neutrinos geschlossen werden. Fiir
den Fall, dass der Zerfall nicht beobachtet wird, kann analog eine Obergrenze fiir die
Neutrinomasse abgeleitet werden. Erste Ergebnisse hierzu lieferte das Heidelberg-
Moskau-Experiment, das eine Obergrenze fiir die Neutrinomasse von

(mgp) < 0,32eV/c? (1.20)

mit einer 60 Signifikanz gefunden hat [KKO06]. Dieses bisher unbestéitigte Ergebnis
zu iiberpriifen ist Ziel von zahlreichen Nachfolgeexperimenten wie GERDA [Urll]
oder EXO-200 [Gor09].

Bei der Massenbestimmung des Neutrinos iiber die Suche nach einem Ov33 Ereignis wird
nicht die eigentliche Masse eines Neutrinos gemessen, sondern eine effektive Majorana-
Neutrinomasse mgg, die iiber

(mgs) =3 Usimi (1.21)

definiert ist [Sch97].

Direkte Bestimmung der Neutrinomasse

o Flugzeitmessung: Bei einer (Kernkollaps-)Supernova des Typs II werden etwa 99 %
der freigewordenen Gravitationsenergie durch bis zu 10°7 [Sch97] Neutrinos davon-
getragen. Dies erfolgt sowohl iiber den Prozess der Deleptonisierung

e +p—on+vre (1.22)



als auch iiber den dominanten Prozess der thermischen Neutrinopaarerzeugung
et te s vatUa, =€, u,T (1.23)

innerhalb eines Zeitintervalls von etwa 0,1 - 10s nach dem Kollaps des eisenreichen
Kerns. Unter Zuhilfenahme der Energie-Impuls-Beziehung

E? = p* + m?c! (1.24)

kann iber eine Messung der Energie und Flugzeit der ausgesandten Supernova-
Neutrinos deren Masse bestimmt werden. Dabei ist zu beachten, dass die Zeitmes-
sungen mit nicht vernachléssigbaren Unsicherheiten behaftet sind. So ist beispiels-
weise nicht genau bekannt, wie lange die Neutrinos benétigen, um den Kern des
kollabierenden Sterns zu verlassen, da deren freie Weglénge aufgrund der hohen
Dichte des Kerns von o ~ 10 cri 3 auf bis zu einen Meter reduziert werden kann
[Sch97]. Fir die Flugzeitbestimmung der Neutrinos aus der Supernova SN1987A ist
die Annahme einer gleichzeitigen Freisetzung aller Neutrinos getroffen worden. Die

hieraus resultierende Neutrinomassenobergrenze ist [Pagl0]

my, <5,7eV/c? (95% C.L.). (1.25)

Neue Analysemethoden sollen im Falle der néichsten Detektion von Neutrinos einer
Supernova eine Sensitivitdt von bis zu 0,8 eV/c? (95 % C.L.) erméglichen [Lor02).

Untersuchung der Kinematik schwacher Zerfille: Bei dieser Methode zur Neu-
trinomassenbestimmung werden die geladenen Produkte aus schwachen Zerféllen von
Kernen untersucht. Man kann hierbei zwischen zwei Arten von Experimenten un-
terscheiden. Bei den ersten entspricht die Quelle gleichzeitig dem Detektor. Zur De-
tektion werden hier kryogene Bolometer beispielsweise aus '3"Re verwendet, die die
Zerfallswérme detektieren. Ein Beispiel fiir ein solches Experiment ist das Milano-
Experiment. Dieses konnte eine Obergrenze fiir die Neutrinomasse von

my, < 15eV/c? (90% C.L.) (1.26)

bestimmen [Sis04]. Das im Aufbau befindliche Nachfolgeexperiment MARE I soll die
Neutrinomasse mit einer Sensitivitit von 2eV/c? messen kénnen [And07].

Bei der zweiten Moglichkeit die Kinematik von schwachen Zerfillen zur Massenbe-
stimmung zu nutzen, sind Quelle und Detektor unterschiedliche Komponenten des
Experiments. Als besonders geeignet fiir solche Experimente hat sich die Untersu-
chung des -Zerfalls von Tritium

SH =3 Het + e + 7. (1.27)

erwiesen. Die Kombination der Ergebnisse der Tritiumzerfallsexperimente in Mainz
[Wei99] und Troitsk liefert eine Obergrenze fiir die Neutrinomasse von [Nak10b]

my, < 2eV/c% (1.28)

Das grundlegende Ziel des KATRIN-Experiments ist es, die bei diesen Experimenten
erreichte Sensitivitit um eine Gréfenordnung auf 0,2 eV /c? zu verbessern [KATO04].
Da hierzu die experimentelle Sensitivitit auf die Observable (m,,)? um zwei Gro-
Benordnungen gesteigert werden muss, werden an die systematischen Fehler beson-
dere Anforderungen gestellt. Daher wird eine gasformige fensterlose Tritiumquelle
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verwendet, die eine hohe Aktivitat bei geringen statistischen und systematischen
Fehlern erlaubt (siehe Kapitel 2). Aus diesem Grund ist eine stindige Uberwachung
der fundamentalen Quellparameter, wie zum Beispiel der Reinheit des Tritiumgases,
unverzichtbar. Die Uberwachung wird durch Laser-Raman-Spektroskopie des Gas-
gemisches gewahrleistet.

Nach einem ersten dreimonatigen Testbetrieb des Laser-Raman-Aufbaus mit Triti-
um wurde ein Schaden mit bisher ungekléirter Ursache an beschichteten, optischen
Fenstern festgestellt. Diese Beschidigung gefihrdet die kontinuierliche Uberwachung
der Gaszusammensetzung. Aus diesem Grund wird im Rahmen der vorliegenden Ar-
beit die Tauglichkeit von unterschiedlichen optischen Beschichtungen sowie eines
unbeschichteten Fensters fir das KATRIN-Experiment untersucht. Hierfiir musste
zunéchst eine neue Versuchseinrichtung konzipiert und gebaut werden, die einen Um-
gang mit kontaminierten Proben erlaubt, bevor die eigentlichen Messungen durch-
gefiihrt werden kénnen.

Zum besseren Verstindnis der Notwendigkeit des im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihr-
ten Experiments wird das KATRIN-Experiment und die Laser-Raman-Spektroskopie in
Kapitel 2 noch genauer beschrieben. Da die Ursache der Beschéddigung bisher noch un-
geklart ist, werden in Kapitel 3 die moglichen Beschéddigungsmechanismen vorgestellt.
Kapitel 4 beschéftigt sich mit dem Aufbau der fiir das Experiment notwendigen Versuchs-
einrichtungen. In den ersten vier Abschnitten dieses Kapitels stehen die Proben sowie die
Konzipierung der Versuchseinrichtungen im Vordergrund. Dabei sind neben den durch
das KATRIN-Experiment vorgegebenen Rahmenbedingungen auch sicherheitstechnische
Aspekte aufgrund der Handhabung von radioaktivem Tritium zu beriicksichtigen. Die
letzten drei Abschnitte beschreiben die Umsetzung des erarbeiteten Konzepts und die In-
betriebnahme der Versuchseinrichtungen. Die Ergebnisse der ersten Messungen werden
in Kapitel 5 vorgestellt. Das letzte Kapitel fasst die Ergebnisse der vorliegenden Arbeit
zusammen und gibt einen Ausblick auf den weiteren Fortgang des Experiments.



Kapitel 2

Uberblick iiber das
KATRIN-Experiment

In diesem Kapitel soll ein Uberblick iiber das Tritiumzerfallsexperiment KATRIN (Karls-
ruhe Tritium Neutrino) gegeben werden. Hierfiir wird in Abschnitt 2.1 zunéchst die Aus-
wirkung der Neutrinomasse auf das Betaspektrum des Tritiumzerfalls erldutert, bevor in
Abschnitt 2.2 genauer auf den Aufbau und die Komponenten des KATRIN-Experiments
eingegangen wird. In Abschnitt 2.3 werden systematische Fehlerquellen néher betrachtet
und die Notwendigkeit der Uberwachung der isotopischen Reinheit mit Hilfe eines LARA-
Systems (Laser-Raman-System), welches noch genauer in Abschnitt 2.4 beschrieben ist,
gezeigt. Im letzten Abschnitt dieses Kapitels wird ein an den Fenstern der LARA-Zelle
aufgetretener Schaden beschrieben, der im Rahmen des KATRIN-Experiments nicht tole-
rierbar ist und somit die Motivation fiir die vorliegende Arbeit liefert.

2.1 Auswirkung der Neutrinomasse auf das Tritiumbeta-
spektrum

Die Untersuchung des Verlaufs des Energiespektrums beim f-Zerfall entstehender Elek-
tronen ermoglicht eine modellunabéngige, direkte Bestimmung der Masse von Elektron-
antineutrinos. Im Falle des KATRIN-Experiments wird der -Zerfall von iiberschwerem
Wasserstoff, also von Tritium, genutzt

H — *He™ + e + 7. (2.1)

Besonders geeignet ist Tritium aufgrund seiner geringen Endpunktsenergie von 18,6 eV
[KATO04], da somit der auf die Neutrinomasse sensitive Bereich des Spektrums nahe dem
Endpunkt relativ gro8 ist, verglichen mit dem gesamten Spektrum (siehe hierzu auch Ab-
bildung 2.1). Tritium zeichnet sich zudem durch eine hohe spezifische Aktivitat aufgrund
seiner kurzen Halbwertszeit von 12,32 Jahren aus [Luc00] und der Tatsache, dass Tritium
iibererlaubt zerfillt und das hadronische Ubergangsmatrixelement somit konstant ist. Zu-
dem sind Storeffekte der produzierten Elektronen innerhalb der Quelle durch die kleine
Protonzahl von Tritium nur sehr gering. Aus diesen Eigenschaften resultiert eine hohe
Aktivitdt bei geringen systematischen Fehlern [KAT04].

9
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Die einfache Elektronenkonfiguration von *H und 3Het macht weiterhin eine Berechnung
des Spektrums moglich. Mit Fermi’s Goldener Regel ergibt sich das S-Spektrum nach
[Wei03] (ergénzt durch die Lichtgeschwindigkeit) zu:

2N
= A-F(B, Z+ )p(E+m.c?)(Ey— E)\/ (Ey — B)? — m3ct ©(Bo— E—m,”) (2.2)

E: kinetische Energie des Elektrons;

me: Masse des Elektrons;

m,: Masse des Elektronantineutrinos;

W;: Wahrscheinlichkeit angeregte Elektronen im Endzustand zu erzeugen;
FE;: Endpunktsenergie fiir Zerfélle mit angeregtem Endzustand.

Die Konstante A ist gegeben durch:
2

A= _TF
2m3h7 P

cos? 0| MR, (2.3)

G r: Fermikonstante;
0c: Cabbibowinkel;

Mhaq: hadronisches Ubergangsmatrixelement, das aufgrund des tibererlaubten Zerfalls von Tritium ener-
gieunabhingig und damit konstant ist.

F(E,Z+1) ist die Fermifunktion, die die Coulombwechselwirkung der Elektronen im End-
zustand berticksichtigt. Mit der Stufenfunktion ©(Fy — E —m,,) wird berticksichtigt, dass

nur dann ein Neutrino entstehen kann, wenn mindestens seine Ruhemasse an Energie zur
Verfiigung steht.

Da weder F(E,Z+1) noch My,q von der Masse des Elektronantineutrinos abhéngig sind,
enthélt lediglich der Ausdruck unter der Wurzel die gesuchte Grofie m,,. Die Masse des
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Abbildung 2.1: Auswirkung der Elektronantineutrinomasse auf das Energie-
spektrum der B-Elektronen aus Tritiumzerfillen. Links: Das Diagramm zeigt das
gesamte Energiespektrum der S-Elektronen, die bei Zerfall des Tritiums entstehen. Die
Auftragung erfolgt hier iiber die Elektronenenergie. Rechts: Hier ist der Energiebereich
nahe der Endpunktsenergie Ey vergrofiert gezeigt. Die Auftragung erfolgt tiber der Diffe-
renz von Elektronenenergie und Endpunktsenergie und ist daher negativ. Die rote (obe-
re) Linie zeigt den Verlauf des Spektrums fiir eine verschwindende Neutrinomasse. Das
blau dargestellte Spektrum (unten) zeigt den Verlauf des Elektronenspektrums unter der
Voraussetzung, dass die Elektronantineutrinomasse 1eV/c? betriigt. Ein Vergleich der
beiden Spektren macht deutlich, dass sich eine nichtverschwindende Neutrinomasse nahe
am Endpunkt auf die Form des Spektrums auswirkt [StulOa].
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Neutrinos wirkt sich jedoch nur nahe dem Endpunkt F~ Ej auf die Form des Spektrums
aus. Dies ist in Abbildung 2.1 dargestellt.

Die Anzahl der Zerfélle nahe dem Endpunkt des §-Elektronenspektrums ist sehr gering.
So finden lediglich etwa 2-107'3 aller Zerfille im Bereich von 1eV unterhalb der End-
punktsenergie statt [KAT04]. Dies macht eine starke Tritiumquelle und ein Spektrometer
mit hoher Auflésung noétig. Beides bietet das KATRIN-Experiment. Die Beschreibung der
Komponenten dieses Experiments stellt daher den nichsten Abschnitt des Kapitels dar.
Besonders eingegangen wird dabei auf die Tritiumquelle, die eine um Faktor 100 héhere
Quellstarke als die ihrer Vorgangerexperimente besitzt [KAT04].

2.2  Uberblick iiber das KATRIN-Experiment

In diesem Abschnitt wird zunichst das Grundprinzip, auf dem das KATRIN-Experiment
beruht, nimlich der MAC-E-Filter, erklirt. Hierauf folgt ein Uberblick iiber die Kom-
ponenten des KATRIN-Experiments. Dabei werden die einzelnen Komponenten kurz be-
schrieben, die in Abbildung 2.3 zu sehen sind. Auf die Tritiumquelle wird in Abschnitt
2.2.3 noch genauer eingegangen.

2.2.1 Funktionsweise eines M AC-E-Filters

Das KATRIN-Experiment basiert auf dem Prinzip des Magnetic Adiabatic Collimation
with an Electrostatic Filter, also dem Prinzip des sogenannten MAC-E-Filters. Dies ist ein
integrierender Energiehochpassfilter, den nur in der Quelle generierte Elektronen mit aus-
reichender Energie iberqueren konnen. MAC-E-Filter zeichnen sich durch eine Raumwin-
kelakzeptanz von nahezu 27 und eine hohe Energieauflésung aus [Kru83, Lob85, Bon99].
Das Funktionsprinzip eines solchen Filters wird im Folgenden erlautert.

Mit Hilfe zweier Magnete wird ein inhomogenes Fithrungsmagnetfeld erzeugt, um dessen
magnetische Flusslinien sich die Elektronen in Zyklotronbahnen bewegen. Da in der Mitte
des Spektrometers, in der sogenannten Analysierebene, ein deutlich vermindertes Magnet-
feld herrscht (beim KATRIN-Experiment ein um einen Faktor 20 000 kleineres Feld), wirkt
auf die Elektronen eine Gradientenkraft. Durch diese Kraft wird die Zyklotronenergie £ |
in eine longitudinale Bewegung umgewandelt. Dies geschieht adiabatisch, da lediglich eine
kleine Anderung des Magnetfeldes je Zyklotronumlauf stattfindet. Damit bewegen sich die
Elektronen in der Analysierebene beinahe parallel zu den magnetischen Flusslinien (sie-
he Abbildung 2.2). Durch ein paralleles elektrisches Gegenfeld, erzeugt von zylindrischen
Elektroden, werden alle Elektronen bis zu einer bestimmten Energie vom Potentialberg
reflektiert. Die Schérfe des Filters AE/FE ist gegeben durch:

AE . Bmin
E " Buax

(2.4)

Aus der Schérfe des Filters ergibt sich die Energieauflosung AE eines MAC-E-Filters. Das
integrale Energiespektrum wird durch Variation des elektrischen Feldes aufgenommen. Es
bietet sich hierfiir entweder die Moglichkeit, das Spektrometerpotenzial bei konstantem
Quellpotenzial oder das Quellpotenzial bei konstantem Spektrometerpotenzial zu &ndern.
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Abbildung 2.2: Schematische Darstellung des Funktionsprinzips eines M AC-
E-Filters. Oben: Die von der Quelle ausgesandten Elektronen werden durch das anlie-
gende Magnetfeld auf Schraubenbahnen durch das Spektrometer gefithrt. Da sich das
Magnetfeld innerhalb des Spektrometers um mehrere Gréflenordnungen dndert, bewegen
sich die Elektronen in der Analysierebene, die sich im Bereich der kleinsten magnetischen
Feldstérke befindet, nahezu parallel zu den Flusslinien. Somit werden die isotrop von der
Quelle emittierten Elektronen zu einem breiten Strahlenbiindel umgewandelt, in dem
sich die Elektronen beinahe parallel zueinander bewegen. Haben die Elektronen genii-
gend Energie, um das elektrische Feld der Elektroden zu {iberwinden, werden sie wieder
auf ihre urspriingliche Energie beschleunigt. Unten: Hier ist die adiabatische Anderung
des Impulsvektors der Elektronen beim Durchlaufen des Spektrometers gezeigt.

2.2.2 Uberblick iiber die Komponenten des KATRIN-Experiments

Im Folgenden wird ein Uberblick iiber die Komponenten des KATRIN-Experiments gege-
ben. Dabei wird sowohl auf grundlegende Funktionsweisen als auch auf den groben Aufbau
der Komponenten eingegangen.

Tritiumquelle (WGTS)

Die Tritiumquelle ist aufgrund der geforderten hohen Quellstirke und geringen systema-
tischen Unsicherheit (néheres hierzu in Abschnitt 2.3) eine fensterlose, gasformige Quelle
(Windowless Gaseous Tritium Source, daher WGTS). Fensterlos bedeutet dabei, dass die
Elektronen direkt aus der Quelle in das Transportsystem gelangen, ohne eine physikalische
Trennung zwischen diesen beiden Komponenten durchqueren zu miissen. Das Tritiumgas,
das in die Mitte der Quelle eingelassen wird, wird an beiden Enden abgepumpt. Hier-
durch wird innerhalb der Quelle ein zeitlich konstantes Dichteprofil an Tritiummolekiilen
erzeugt. Eine genauere Beschreibung der WGTS ist in Abschnitt 2.2.3 zu finden.

Spektrometersystem
Das Spektrometersystem ist aus zwei Spektrometern aufgebaut, dem Vor- und dem Haupt-
spektrometer. Beide basieren auf dem MAC-E-Filterprinzip.

-1

Die Aufgabe des Vorspektrometers ist die Vorfilterung der Elektronen von 10 s=! auf
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Abbildung 2.3: Schematische Darstellung des Aufbaus des KATRIN-
Experiments. Das Tritiumgas wird in die WGTS bestehend aus Quellrohr, Differential
Pumping Section 1-Rear (DPS1-R), Differential Pumping Section 1-Front (DPS1-F) ein-
gespeist. Den riickwértigen Abschluss der Quelle bildet das Calibration and Monitoring
System (CMS). An die Vorderseite der Quelle schliefit sich das Transportsystem (Diffe-
rential Pumping Section 2-Front, DPS2-F, und Cryogenic Pumping Section, CPS) an.
Die bisher beschriebenen Komponenten gehéren zum sogenannten Quell- und Transport-
system (STS). Sie befinden sich alle im Tritiumlabor Karlsruhe, da die Komponenten
tritiumfiithrend sind. Das Spektrometersystem besteht aus Vor- und Hauptspektrometer.
Den vorderen Abschluss des Experiments bildet der Detektor.

10 s71 [KATO04]. Es ist realisiert als ein 3,38 m langer Zylinder mit einem Durchmes-
ser von 1,7m. Die Tankwénde liegen auf einem Potenzial von etwa -18,3kV. Im Innern
des Tanks sind Gitterelektroden angebracht, die auf einem negativeren Potenzial liegen
und somit das Retardierungspotenzial erzeugen. Um lonisationsprozesse zu unterdriicken
und den Untergrund zu minimieren, herrscht ein Druck von p < 10~ mbar innerhalb des
Spektrometers.

Auch im 23,3 m langen und im Durchmesser 10 m breiten Hauptspektrometer herrscht ein
Druck von p <10~ mbar. Der Tank liegt auf einem variablen Potenzial von -18,5 bis
-18,7kV. Ahnlich wie das Vor- besitzt auch das Hauptspektrometer im Innern Drahtelek-
troden, die durch ein negativeres Potenzial als die Tankwéinde zur Minimierung des Un-
tergrunds beitragen [Geb07]. Die supraleitenden Magnete des Spektrometers erzeugen ein
asymmetrisches Magnetfeld. So besitzt das magnetische Feld des Spektrometers am quell-
nahen Ende eine Stérke von 4,5 T, in der Analysierebene von 3-107*T und auf der dem
Detektor zugewandten Seite von 6 T [Wan09]. Um die Auswirkungen des Erdmagnetfelds
auf das gewilinschte Magnetfeld zu kompensieren, wird das sogenannte Earth’s Magnetic
Field Compensation System (EMCS) installiert. Es besteht aus Luftspulen, die das Spek-
trometer umgeben [Rei09]. Aus den genannten Werten fiir elektrisches und magnetisches
Feld ergibt sich aus Formel 2.4 eine Energieauflosung von AE=0,93eV [KAT04].

Transportsystem

Die Aufgabe des Transportsystems ist es, die Elektronen adiabatisch, das heifit ohne mit
der Umgebung wechselzuwirken, zum Spektrometer zu fithren und gleichzeitig den Tri-
tiumfluss um 14 GroéfSenordnungen zu reduzieren (bereits in der WGTS wird der Fluss
um 2 Grofenordnungen verringert) [KATO04]. Diese Reduktion erfolgt in zwei Schritten.
Zunichst wird der Fluss um einen Faktor von mehr als 10° durch die differentiell ange-
ordneten Turbomolekularpumpen der DPS2-F vermindert. Die CPS reduziert den Fluss
schlieBlich um einen weiteren Faktor > 107 [Eic06]. Die auf 4,5 K gekiihlte CPS nutzt hier-
fiir eine Argonfrostschicht, auf der die Tritiummolekiile aus der Gasphase kryosorbieren.
Da hier nur so viele Tritiumteilchen abgeschieden werden diirfen, dass das Inventar 1 Ci
nicht iibersteigt, muss die CPS etwa alle zwei Monate regeneriert werden.
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Detektor

Der zur Aufnahme des Spektrums verwendete Detektor ist eine segmentierte PIN-Diode
mit 148-Pixeln [Doe08]. Sein Untergrund betridgt nur wenige mHz und er kann Zahlraten
von bis zu 1 MHz verarbeiten [Doe08].

CMS

Das CMS bildet den riickwértigen physikalischen und elektrostatischen Abschluss der Tri-
tiumquelle. Es besteht hauptséichlich aus drei Komponenten, der Rear Wall, dem Rear
Detektor und der Elektronenkanone. Erstere hat die Aufgabe, Elektronen, die vom Spek-
trometer wegfliegen, aufzunehmen und elektrisch abzufiihren. Zudem definiert die Rear
Wall, zusammen mit WGTS und DPS2-F, das Potential der Quellsektion. Der Rear De-
tektor iiberwacht zu jeder Zeit die Aktivitdt der Quelle. Die verwendete Elektronenkanone
misst in regelmifigen Abstinden die Siulendichte! der Quelle. Nihere Informationen zu
den Komponenten kénnen in [Bab10] nachgelesen werden.

Da die Funktionsweise und der Aufbau der Tritiumquelle in Bezug auf das Thema dieser
Arbeit von besonderem Interesse sind, wird auf die Quelle im folgenden Abschnitt noch
genauer eingegangen.

2.2.3 Funktionsweise und Aufbau der Tritiumquelle

Wie bereits erwahnt enthélt die WGTS die Komponenten DPS1-R und DPS1-F, die sich je
zu einer Seite an das Quellrohr anschlieflen. In das 10 m lange Quellrohr mit einem Durch-
messer von 90 mm wird kontinuierlich {iber eine Kapillare gasférmiges Tritium eingespeist.
Das Gas wird iiber die an die DPS1-R und DPS1-F angebrachten Turbomolekularpumpen
wieder abgepumpt. Die entstehenden Elektronen werden hierdurch nicht behindert, da sie
adiabatisch iiber magnetische Flussschlduche in Richtung Spektrometer gefiihrt werden.
Es entsteht ein zeitlich konstantes Dichteprofil an Tritiummolekiilen in der WGTS, das in
Abbildung 2.4 dargestellt ist.

Um die gewiinschte hohe Aktivitit von 10! Elektronen pro Sekunde bei gleichzeitig ge-
ringen systematischen Unsicherheiten zu realisieren, werden einige Anforderungen an die
Quelle gestellt. So muss die Séaulendichte od von 5-10'7 Molekiile/cm? auf 0,1% stabil sein
[KATO04]. Um dies zu erreichen, muss zum einen die Einlassrate von 1,853 mbar -1/s auf
0,1% stabilisiert werden. Zum andern muss die Temperatur des Quellrohrs von 30K auf
+30 mK stabil sein [Groll].

Die Kiihlung ist notwendig, um die Viskositdt des Tritiumgases zu reduzieren und so die
Menge an Tritium innerhalb des Quellrohres zu erhéhen, damit die bendtigte Aktivitat
erreicht werden kann. Zudem wird durch die Kiihlung die Dopplerverbreiterung durch
die Bewegung der Molekiile minimiert. Weiteres Abkiihlen hétte jedoch eine Bildung von
Clustern, also rdumlich begrenzter Anhdufungen von Tritium innerhalb des Gases, und
einen erhohten Energieverlust der Elektronen aufgrund vermehrter Stéf8e zur Folge.

Die stabilisierte Kiihlung des Strahlrohrs wird durch Zwei-Phasen-Neon gewéhrleistet
[Gro09]. Beides wird von einem supraleitenden Magneten umgeben, der ein Fithrungs-
magnetfeld fiir die Elektronen mit einer Stirke von 3,6 T [KATO04] erzeugt. Das Gaspro-
zessierungssystem ist an geschlossene Tritiumkreisldufe, ndmlich den sogenannten Inner
Loop und Outer Loop, angeschlossen (siche Abbildung 2.5).

!zur Erlduterung des Begriffs der Séulendichte siehe 2.2.2
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Abbildung 2.4: Profil der Sdulendichte entlang der WGTS. Unten: Die WGTS
ist hier stark vereinfacht dargestellt. In der Mitte des Quellrohrs wird das Gas injiziert
und an beiden Enden iiber Turbomolekularpumpen abgepumpt. Oben: Das Profil der
Sédulendichte in Abhéngigkeit von der horizontalen Position innerhalb der WGTS ist
gezeigt. Die Dichte an Tritiummolekiilen ist an jedem Ort zeitlich stabil [KATO04].
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Abbildung 2.5: Vereinfachtes Flielbild des Inner Loops und der WGTS.
Der Inner Loop sowie der Outer Loop befinden sich innerhalb der sogenannten ISS-
Handschuhbox. Quellrohr, DPS1-R und DPS1-F befinden sich dagegen auflerhalb einer

Handschuhbox.
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Auch die Stabilisierung der Einlassrate wird durch den Inner Loop geleistet [StulOa].
Der Inner Loop sorgt durch einen druck- und temperaturstabilisierten Einlassbehélter fiir
die geforderte Stabilitdt der Einlassrate. Ein vereinfachtes Flieibild ist in Abbildung 2.5
gezeigt. Das abgepumpte Gasgemisch wird {iber einen Palladium/Silber-Membran-Filter?
gefiltert. Dieser ist nur fiir Wasserstoffisotope, also Atome, die aus einem Proton und
unterschiedlich vielen Neutronen zusammengesetzt sind (H, D, T), durchléssig. Hierdurch
wird sichergestellt, dass das Gas weniger als 1 ppm Verunreinigungen enthélt [StulOal,
beispielsweise durch Methan von den Edelstahlwdnden oder Helium durch den [-Zerfall.

Da Verunreinigungen den Membran-Filter nicht durchdringen kénnen, setzen sie sich vor
dem Filter ab. Aus diesem Grund wird das Gas an dieser Stelle in den Outer Loop einge-
speist. Der Outer Loop dient der Bereitstellung von Tritiumgas mit der geforderten Rein-
heit. Er umfasst die gesamte Infrastruktur des Tritiumlabors Karlsruhe, ndmlich Tritium-
lager [Bes02], Tritiumriickgewinnung [Bor05] und Wasserstoffisotopentrennung [Doe01].
Gas mit einer Reinheit von bis zu 99% kann so in den Vorratsbehélter eingespeist werden.
Im Vorratsbehélter wird das zum Outer Loop abgegebene Gas mit dem Gas des Inner
Loops wieder zusammengefiihrt.

SchlieBlich wird das Gas iiber ein Laser-Raman-System (LARA-System), das die Rein-
heit des Gases ermittelt, wieder in den Einlassbehélter geleitet. Notwendig ist dieses
LARA-System aufgrund der geforderten Reinheit des Gasgemischs e von mindestens 95%
[KATO04]. Der relative Anteil an Tritiumatomen in allen Wasserstoffisotopologen, also allen
Wasserstoffmolekiilen, deren Atome aus einem Proton, aber einer unterschiedlichen Anzahl
an Neutronen aufgebaut sind (He, HT, Do, DT, HD, T9), muss somit diesem Prozentsatz
entsprechen. Die Uberwachung des Wertes wird durch das LARA-System erméglicht.

Bevor in Abschnitt 2.4 ndher auf die Funktionsweise und den Aufbau des LARA-Systems
eingegangen wird, wird die Notwendigkeit der Uberwachung der Reinheit des Gases auf-
grund der hohen Anforderungen an die systematischen Fehler bei der Messung der Neu-
trinomasse dargelegt.

2.3 Einfluss der isotopischen Reinheit auf die systemati-
schen Unsicherheiten der Tritiumquelle

Die absolute systematische Unsicherheit des KATRIN-Experiments soll

Osyst < 0,017eV?/ct (2.5)

betragen. Dadurch wird gewahrleistet, dass nach drei Jahren Messzeit systematische und
statistische Fehler etwa gleich grofl sind und somit eine Neutrinomasse von

m, = 0,35eV/c? mit 50 Entdeckungspotenzial (2.6)

nachgewiesen werden kann [KATO04].

Im Folgenden werden systematische Effekte erlautert, die das Elektronenspektrum &dhn-
lich wie eine nichtverschwindende Elektronantineutrinomasse verandern [H609]. Es werden
jedoch nur Effekte betrachtet, die quellspezifisch sind.

Zauch Permeator genannt
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o Kernriickstof3:
Die Riickstoflenergie des beim Zerfall entstandenen Molekiils mit der Masse 1m0 ist
nach [KAT04] gegeben durch:

Mme

AE~FE .

— (2.7)
Fiir das Tochtermolekiil 3HeT™ betrigt die RiickstoBenergie am Endpunkt des Spek-
trums Esyep+ a=1,72€V/ c?[SA00]. Um diesen Energiebetrag wird der Endpunkt
des Energiespektrums zu niedrigeren Energien hin verschoben. Da die Riickstoflener-
gien von HeH™ und HeD™ nicht mit der von HeT™ identisch sind, ist aufgrund deren
Vorkommens im Tritiumgasgemisch von einer Uberlagerung der Spektren auszuge-
hen.

e Endzustinde:
Da der niedrigste angeregte, elektronische Zustand von *HeT+ 27eV [SA00] be-
tragt, wirken sich die elektronischen Anregungen kaum auf den Bereich nahe dem
Endpunkt des Elektronenspektrums aus. Entscheidender sind Rotations-Vibrations-
Zustiande, die im Mittel eine Energie von 1,89 €V besitzen [SA00].

e Energieverlust durch elastische Stofle:
Die Wahrscheinlichkeit, dass ein Elektron auf seinem Weg zum Detektor an einem
Molekiil elastisch streut, ist abhéngig von der Sdulendichte. Der Energieverlust der
Elektronen kann mit Hilfe folgender Formel bestimmt werden [KAT04]:

Me

AE =2 E(1 —cos®) (2.8)

Mmol
Dabei ist 8 der Streuwinkel. Da dieser im Mittel lediglich 3° betrégt, ist der mitt-
lere Energieverlust der Elektronen im Falle eines elastischen Stofles an Ty 16 meV
[KATO04]. Findet der Sto dagegen mit einem anderen Wasserstoffisotopolog statt,
fallt der Energieverlust aufgrund des kleineren my,o grofier aus. Die elastische Streu-
wahrscheinlichkeit héngt von der Saulendichte ab.

e Energieverlust durch inelastische Stofle:
Nach [Ase00] betrdgt der minimale Energieverlust des Elektrons bei einem inelas-
tischen Stofl mit einem Ty-Molekiil 12,6 eV. Dabei ist zu beachten, dass nicht jedes
Elektron auf seinem Weg zum Detektor inelastisch gestoflen hat. Auch die inelas-
tische Streuwahrscheinlichkeit héingt von der Sdulendichte ab.

Zusitzlich zu den beschriebenen Effekten ruft eine Anderung der Quellstirke eine An-
derung der Zihlrate N am Detektor hervor. Eine solche Anderung wiirde die Form des
Spektrums verédndern, wodurch eine Bestimmung der Neutrinomasse mit der geforderten
Sensitivitdt nicht mehr moglich ware. N hiangt sowohl von der Sdulendichte od als auch
von der Tritiumreinheit ¢; ab, die beide auf 0,1% stabilisiert werden miissen:

od ist wiederum abhéngig von der Temperatur des Quellrohrs, der Einlassrate und dem
Druck an den Pumpstutzen. Die geschlossenen Tritiumkreisldufe sollen die geforderte Sta-
bilitét gewahrleisten.

Es wurde durch [Pril0] und [StulOa] bereits gezeigt, dass die Einlassrate in die WGTS
mit nichtradioaktivem Gas iiber den gewiinschten Wert auf 0,02% stabilisiert werden kann.
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Auch die Temperaturstabilisierung des Quellrohrs ist erfolgreich am sogenannten Demons-
trator, dem Quellrohr mit Vakuum- und Kryosystem, realisiert worden [Groll]. Somit
kann die Sdulendichte mit der geforderten Stabilitdt gewéahrleistet werden.

Von e ist die Quellaktivitdt abhédngig, da je nach Art und Héufigkeit der Molekiile in
der Quelle Energieverluste durch Stofle, Endzustandsenergien und Kernriickstoflenergien
variieren. Daher ist eine Uberwachung der Gaszusammensetzung mit einer Prézision von
0,1% in 250s, der Messdauer eines typischen Messintervalls pro Messpunkt wahrend des
KATRIN-Experiments, nétig. Realisiert wird dies durch das LARA-System. Die Uber-
wachung der Gaszusammensetzung und damit von e7 mit dem LARA-System wird im
néichsten Abschnitt ndher erldutert.

2.4 Uberwachung der isotopischen Reinheit mit Hilfe eines
Laser-Raman-Systems

Wie im letzten Abschnitt deutlich geworden ist, ist die Uberwachung der Reinheit des Tri-
tiumgases von grofler Bedeutung fiir die systematische Unsicherheit des KATRIN-Experi-
ments. Die Uberwachung erfolgt ohne Probennahme und damit in-line innerhalb des Inner
Loops. Da ein Messintervall 250 s betrédgt, kann beinahe von einer Echtzeitmessung aus-
gegangen werden.

Das KATRIN-Experiment fordert von dem LARA-System eine Nachweisgrenze von weni-
ger als 0,1 mbar bei einem Gesamtdruck von 100-200 mbar in 250 s, um kleinste Verunrei-
nigungen in jedem Messintervall von KATRIN messen zu kénnen. Die Messungen miissen
zudem eine Prazision von 0,1% erreichen. Um diese Anforderungen zu erfiillen, wird ein
speziell entwickeltes LARA-System verwendet, dessen Funktionsweise und Aufbau in Ab-
schnitt 2.4.1 erlautert wird. In Abschnitt 2.4.2 werden die bisherigen Erfahrungen mit
diesem System beschrieben, besonders in Bezug auf die eben geschilderten Anforderun-
gen.

2.4.1 Funktionsweise und Aufbau des Laser-Raman-Systems

In diesem Abschnitt wird zunéchst auf die theoretischen Grundlagen der Laser-Raman-
Spektroskopie eingegangen. Danach wird die Umsetzung in dem fiir das KATRIN-Experi-
ment entwickelten LARA-System beschrieben.

Die Raman-Spektroskopie beruht auf der inelastischen Streuung von Lichtphotonen an
Molekiilen [Ram29]. Da die Molekiile durch den Streuvorgang Rotations- und/oder Schwin-
gungsanregungen erfahren, die in Abbildung 2.6 schematisch gezeigt sind, &ndert sich auch
die Wellenldnge des Photons. Dies ist in Abbildung 2.7 dargestellt.

Da die Anregungszustdnde fiir alle Wasserstoffisotopologe verschieden sind, zeigt das
entstehende Spektrum charakteristische Linien (siehe Abbildung 2.8). Zur Uberwachung
der Wasserstoffisotopologe eignen sich vor allem die Qi-Zweige, also die Stokes-Raman-
Rotations-Schwingungsiibergénge, da alle Wasserstoffisotopologe hier deutlich voneinander
getrennt erkennbar sind. Mit Hilfe der Linienintensitit und der Ubergangswahrscheinlich-
keit kann eine Aussage iiber die Zusammensetzung des bestrahlten Gases getroffen werden.
Néhere Informationen zur Theorie der Raman-Streuung koénnen in [Lon02] nachgelesen
werden.
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Abbildung 2.6: Schematische Darstellung von Rotations-, Schwingungs- und
Rotationsschwingungsanregung zweiatomiger Molekiile. (a) Bei Rotationsanre-
gungen wird ein zweiatomiges Molekiil, dessen Atome starr gekoppelt sind, zu Rotationen
um die Schwerpunktachse angeregt. (b) Bei Schwingungsanregungen konnen die Atome
in einfacher Ndherung als durch eine Feder gekoppelt angesehen werden. Die Anregung
bewirkt eine Schwingung entlang der Verbindungslinie. (¢) Rotationsschwingungsanre-
gungen sind eine Uberlagerung der beiden bereits beschriebenen Anregungsarten.

Der Aufbau des LARA-Systems ldsst sich in drei Komponenten aufteilen: den optischen
Aufbau mit Laser und Spektrometer (LARA-Aufbau), die LARA-Zelle, die von dem in die
WGTS eingespeisten Gas durchstromt wird, und den Appendix, der die beiden anderen
Komponenten verbindet (siehe Abbildung 2.10). Auf jede der drei Komponenten wird im
Folgenden eingegangen.

LARA-Aufbau:

Der LARA-Aufbau befindet sich aulerhalb der Handschuhbox und folgt prinzipiell dem
von Lewis in [Lew07] beschriebenen Aufbau. Alle optischen Komponenten sind auf einem
optischen Tisch montiert und von einem lichtdichten Geh&use umgeben. Als Laserquelle
fiir den in Abbildung 2.9 gezeigten Aufbau dient ein 5 W Laser der Wellenldnge 532 nm. Der
Laser ermoglicht einen stabilen und zuverlassigen Langzeitbetrieb der LARA-Messungen.
Das Streulicht aus der LARA-Zelle wird mit Hilfe einer Glasfaser mit 48-linear angeordne-
ten Fasern iiber einen Wellenléngenfilter, der elastisch gestreutes Licht unterdriickt, zum
Spektrometer gefiihrt. Das Spektrometer zerlegt das Streulicht in seine spektralen Anteile,
so dass die Aufnahme des Spektrums mit Hilfe einer CCD méglich ist. Eine detaillierte
Beschreibung des Aufbaus kann in [Sch09, Fis10, Mirl11] gefunden werden.

LARA-Zelle:

Die LARA-Zelle wird von dem gesamten Tritiumgas durchstrémt, das in die WGTS einge-
lassen wird. Das bedeutet, dass taglich etwa 40 g Tritium durch die Zelle stromen. Daher
muss die LARA-Zelle tritiumkompatibel gefertigt sein und in einer Handschuhbox aufbe-
wahrt werden. Deshalb wird sie in den Appendix eingebaut. Die LARA-Zelle ist die einzige
Komponente des LARA-Aufbaus, die direkt mit Tritium in Beriihrung kommt.

Das Zellen-Design beruht auf der Arbeit von U. Engelmann, ist jedoch verkleinert ausge-
fithrt worden [Eng92]. Die Zelle besteht aus einem ganzmetallischen Grundkérper, der mit
zwei Faltenbalkventilen an der Oberseite der Zelle an den Inner Loop angeschlossen werden
kann. An den vier Seitenwéinden sind Flanschen angebracht, in die UHV-dichte Quarzglas-
Fenster eingeschweifit worden sind. Die Fenster verfiigen zudem iiber eine Antireflexions-
beschichtung. Die Beschichtung der beiden Fenster, durch die der direkte Laserstrahl tritt,
ist auf 532 nm optimiert; die beiden anderen Fenster besitzen eine Breitbandentspiegelung
von 450 - 750 nm (fir ndhere Informationen zu den Fenstern siehe Kapitel 4.2.3).
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Abbildung 2.7: Quantenmechanische Beschreibung der Ramanstreuung. In
allen drei gezeigten Bildern entspricht |7) dem Anfangszustand, |r) einem virtuellen Zwi-
schenniveau und |f) dem Endzustand des Molekiils. Links: Gezeigt ist die Rayleighstreu-
ung, bei der sich die Wellenldnge des Lichtes vor und nach der Streuung nicht &ndert.
Mitte: Die Energie des Photons ist nach der Streuung geringer als zuvor, weshalb die
Wellenlénge groflier ist. Dieser Vorgang wird Stokes-Raman-Streuung genannt. Rechts:
Ist die Energie des Photons nach der Streuung grofer als zuvor, die Wellenlédnge dagegen
kleiner, so spricht man von der Anti-Stoke-Raman-Streuung (nach [Lon02].
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Abbildung 2.8: Theoretisches Spektrum fiir alle Wasserstoffisotopologe. Das
gezeigte Raman-Spektrum zeigt die theoretisch berechnete Position der Zweige der sechs
Wasserstoffisotopologe fiir eine Anregung mit einem 532 nm Laser. Der Rayleigh-Peak bei
532nm ist nicht dargestellt. Im Bereich von etwa 532 bis 570 nm sind die So-Zweige zu
finden. Ab etwa 610 nm sind die deutlich von den anderen Zweigen hervorgehobenen und
voneinander getrennten Q;-Zweige der Wasserstoffisotopologe zu erkennen. Die Intensi-
tatsbreiten zwischen den Zweigen sind mit einer Abweichung von bis zu 4 % dargestellt
[StulOa].



2.4. Uberwachung der isotopischen Reinheit mit Hilfe eines LARA-Systems 21

LARA-Zelle

= Glasfaser

Abbildung 2.9: Fotografie des ge6ffneten LARA 1-Aufbaus. Das vom Laser aus-
gesandte Licht wird {iber optische Komponenten auf die LARA-Zelle gelenkt und nach
der Zelle aufgefangen (griine, gestrichelte Linie). Die Photodiode dient der Uberwachung
der Laserleistung. Die rote, gepunktete Linie deutet das gestreute Licht an, das iiber eine
Glasfaser zunéchst in einen Filter und dann in das Spektrometer gelangt. Die an das
Spektrometer angeschlossene CCD nimmt schliefilich das Spektrum auf.

Appendix:

Der Appendix bildet die Schnittstelle zwischen dem Inner Loop und dem optischen Auf-
bau. Er dient der LARA-Zelle als zweite Hiille, um einen sicheren Umgang mit der einzigen
Komponente des LARA-Systems, die mit Tritium in Berithrung kommt, zu gewéahrleisten.
Die Zelle ist hierbei von den Schwingungen, die in der Handschuhbox herrschen, entkop-
pelt. Die beiden Seiten, durch die das Laserlicht scheint, sowie die Seite, durch die das
Streulicht die Handschuhbox verlasst, sind mit Laserfenstern ausgestattet.

Die mit dem beschriebenen System gemachten Erfahrungen werden im néchsten Abschnitt
vorgestellt.

2.4.2 Bisherige Erfahrungen mit dem Laser-Raman-System

Mit Hilfe des LARA-Systems ist eine Uberwachung der Anteile aller sechs Wasserstoff-
isotopologe in einer Gasprobe in-line und nahezu in Echtzeit moglich. Am Tritiumlabor
Karlsruhe sind insgesamt drei solcher Systeme betriebsbereit. Alle enthalten 532 nm DPSS-
Laser®. Der genaue Aufbau von LARA 1 kann in [Sch09], der von LARA 2 in [Fis10]
nachgelesen werden. LARA 3 ist der Aufbau, der im Regelfall die Uberwachung der Tri-
tiumreinheit fiir das KATRIN-Experiment leisten wird. Im Falle eines Schadens kann er
aber durch die beiden anderen LARA-Systeme ersetzt werden. In den Aufbau von LARA 3
sind die Erfahrungen der beiden Vorgidngermodelle eingegangen, eine genaue Beschreibung
des Systems ist in [Mirll] gegeben.

3Diodengepumpte Festkorperlaser
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Handschuhbox mit
Trltlumkremlaufen

Abbildung 2.10: Fotografie des LARA-Aufbaus, des Appendix und der
LARA-Zelle. Links: Der LARA-Aufbau ist an den Appendix angebaut. Dieser ist Teil
der sogenannten ISS-Handschuhbox, in der auch der Inner Loop aufgebaut ist. Rechts
oben: Blick von oben auf den Appendix. Mitte unten: Blick auf die in den Appendix
eingebaute LARA-Zelle (Darstellung nach [StulOa, Fis10]).

Mit den LARA-Systemen sind statische Messungen an Gasproben mit unterschiedlicher
Zusammensetzung und unterschiedlichen Driicken durchgefithrt worden [StulOb]. Auch
Proben, die die LARA-Zelle in einem geschlossenen Kreislauf durchstrémen, sind gemessen
worden [Fis11]. Dabei sind folgende Beobachtungen gemacht bzw. Ziele erreicht worden:

o Die Temperatur der Laborluft [Fis10] und der optischen Komponenten [Fis10, Mirl1]
beeinflusst die Messung auf zwei Arten. Zum einen sinkt die Laserleistung mit stei-
gender Temperatur. Dieser Effekt kann durch eine aktive Kiihlung des Lasers, wie
sie im LARA 3 Aufbau Verwendung findet, minimiert werden. Zum anderen ist die
Strahlposition abhéngig von der Temperatur. So ist eine Variation der Temperatur
der optischen Komponenten, wie beispielsweise der Spiegel, fiir eine Anderung der
Strahlposition verantwortlich. Dieser Effekt ist in [Mirl1] nidher untersucht worden.
Die gewonnenen Erkenntnisse sind im Aufbau von LARA 3 umgesetzt worden.

e Es sind Depolarisationsmessungen durchgefiithrt worden. Diese dienen der Verbes-
serung der theoretischen Modellierung der Spektren. Hierdurch wird ebenfalls eine
Verbesserung der Bestimmung der Gaszusammensetzung in WGTS erreicht [Fis10].
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» Die Kalibration eines LARA-Systems ist in den Arbeiten von P. Herwig [Her11] und
H. Seitz [Seill] durchgefiihrt worden.

o Die erreichte Detektionsgrenze liegt momentan bei einem Partialdruck von 3 mbar in
einer Messzeit von 1s [Sch11]. Die geforderte Prézision von 0,1% ist mit relativen In-
tensitaten erreicht worden. So ist eine Prézision von 0,1% fiir den T2-Q1-Zweig einer
Probe, die 183 mbar Tritiumpartialdruck zu Beginn der Messung enthielt und durch
die LARA-Zelle geleitet worden ist, iiber einen Zeitraum von mehr als 500 Stun-
den hinweg erreicht worden. Die Messintervalle betragen dabei 250s [StulOa, Fis11].
Dadurch konnte auch die Langzeitstabilitdt der Messungen demonstriert werden.

e Die im Spektrum deutlich sichtbare Produktion von Kohlenwasserstoffen konnte im
geschlossenen Kreislauf von LOOPINO nachgewiesen werden [Fis11].

Auch eine Degradation der Laserfenster der LARA-Zelle konnte bei den bisherigen Messun-
gen beobachtet werden. Hierfiir sind zwei voneinander unabhéngige Effekte verantwortlich.
Zum einen wird der spektrale Hintergrund durch die Fluoreszenz von sogenannten Color
Centern erhoht [Lon03]. Eine detaillierte Beschreibung dieses Effekts wird in Kapitel 3.2.1
gegeben. Zum anderen ist nach drei Monaten Betrieb der LARA-Zelle mit Tritiumgas eine
Beschidigung der LARA-Fenster eingetreten [Fis11, StulOa]. Auf diese Beschiddigung wird
im néchsten Abschnitt noch genauer eingegangen.

Da die erwdhnte Beschiddigung des Fensters eine deutliche Auswirkung auf das durch
die LARA-Fenster transmittierte Licht hat, kann dieser Schaden die erreichte Prézision
gefdhrden. Aus diesem Grund wird sich im néchsten Abschnitt ndher mit der Thematik
befasst.

2.5 Beschidigung an optischen Fenstern in Tritiumumge-
bung

Nach drei Monaten, in denen die LARA-Zelle und damit auch die LARA-Fenster einem
Tritiumpartialdruck von 183 mbar ausgesetzt gewesen sind, ist die in Abbildung 2.11 ge-
zeigte Beschiddigung aufgetreten. Durch die Beschédigung reduziert sich die Laserintensitét
in der LARA-Zelle. Da alle vier LARA-Fenster von der Beschiddigung betroffen sind, wird
auch die Intensitdt des gestreuten Lichtes verringert.

Die Ursache des Schadens ist bisher noch ungeklart, mehrere Ausloser sind jedoch denk-
bar. So kann die Beschéddigung durch Kohlenwasserstoffe hervorgerufen werden, die durch
Reaktionen des Tritiumgases mit den Edelstahlwinden des LOOPINO-Kreislaufs gebil-
det worden sind [Fis11]. Sollte dies der Fall sein, kann der in den Inner Loop integrierte
Permator eine Beschédigung verhindern. Da das permeierte Gasgemisch jedoch vor dem
Durchstromen der LARA-Zelle in einem Vorratsbehélter aus Edelstahl gesammelt wird,
kann eine erneute Bildung von Kohlenwasserstoffen nicht ausgeschlossen werden.

Es besteht weiterhin die Moglichkeit, dass die ionisierende Strahlung aus dem Zerfall des
Tritiums die Beschddigung verursacht hat. Dabei ist zu beachten, dass weitere LARA-
Zellen mit geringen Tritiumpartialdriicken iiber mehrere Monate hinweg gelagert worden
sind, ohne eine solche Beschadigung aufzuweisen. Somit kann die erhdhte Aktivitdt, die
durch die Reinheit des verwendeten Gases von mehr als 98% und den Partialdruck von
183 mbar entsteht, Grund fiir die Beschadigung sein.
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Abbildung 2.11: Fotografie eines beschidigten LARA-Fensters. Gezeigt ist ein
Fenster, durch das das gestreute Licht aus der Zelle entnommen wird. Die Beschadigung
ist mit dem bloflen Auge erkennbar. Sie zeigt sich in Form dunkler Flecken auf der
Oberfliache der Innenseite der Fenster.

Es wird deutlich, dass die Ursache der Beschadigung bisher nicht genauer bestimmt werden
konnte. Zudem kann die Beschéddigung aufgrund der hohen Prézisionsanforderungen nicht
geduldet werden. Daher ist die Entwicklung eines Experimentes zur Untersuchung der
Beschiadigung notig. Die Bedingungen sollten dabei, soweit moglich, mit den wahrend des
KATRIN-Experiments herrschenden Bedingungen vergleichbar sein. Die Entwicklung eines
solchen Experiments und dessen erste Messergebnisse werden in dieser Arbeit ausfithrlich
beschrieben und diskutiert.

Zunéchst ist dafiir eine ndhere Auseinandersetzung mit den moglichen Beschiddigungs-
mechanismen nétig. Aufgrund der Randbedingungen, die das KATRIN-Experiment an
das LARA-System stellt, muss eine Eingrenzung auf die wahrscheinlichsten Mechanismen
stattfinden, um einen Uberblick iiber die erforderlichen Messbedingungen zu erhalten.
Diese Eingrenzung erfolgt in Kapitel 3. Auch die Auswahl der Proben fiir ein solches Ex-
periment wird durch die moglichen Beschiddigungsmechanismen beeinflusst (siehe Kapitel
4.2).

Weiterhin muss im Rahmen des Experiments eine Beaufschlagung der Proben, also das In-
Kontakt-Bringen der Proben mit Tritium, geleistet werden. Aufgrund der Radioaktivitat
des Tritiums miissen dabei besondere Sicherheitsaspekte beachtet werden. Die Entwicklung
sowie der Aufbau und die Inbetriebnahme einer Versuchseinrichtung, die dies erméglicht,
sind in Kapitel 4.3 beschrieben.

Durch das KATRIN-Experiment werden in Bezug auf die Uberwachung der als Proben ver-
wendeten Fenster bereits unverzichtbare Eigenschaften vorgegeben, die nicht beeintréich-
tigt werden diirfen (siehe Abschnitt 3.1). Eine Verdnderung dieser Eigenschaften muss mit
einer Versuchseinrichtung zur Uberwachung der Proben detektierbar sein. Auch hier stellt
die Kontamination der Proben mit Tritium eine Herausforderung fiir die Konzeptionierung
der Versuchseinrichtung dar. Die Auswahl der Untersuchungsmethoden und deren Reali-
sierung im Rahmen des Experiments wird in den Kapiteln 4.4 und 4.5 beschrieben. In
Kapitel 5 werden die Ergebnisse der ersten Messungen an Proben, die in Tritium gelagert
worden sind, vorgestellt und diskutiert.
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In diesem Kapitel ist das KATRIN-Experiment ndher vorgestellt worden. Dabei zeigt sich
die Notwendigkeit einer Uberwachung der Reinheit des Tritiumgases mit einer Priizision
von 0,1% in 250 s Messzeit. Diese Uberwachung wird mit dem speziell entwickelten LARA-
System ermdglicht. Dass dieses System die geforderte Prézision leisten kann, ist bereits
gezeigt worden. Jedoch ist aus bisher noch ungeklérten Griinden eine Beschidigung der
LARA-Fenster drei Monate nach der Befiillung der Zelle mit einem Tritiumpartialdruck
von 183 mbar und einer Reinheit von mehr als 98% aufgetreten. Dieser Schaden gefihrdet
die Messung der Gaszusammensetzung mit der geforderten Prézision fir das KATRIN-
Experiment. Daher sind weitere Untersuchungen der Beschadigung unverzichtbar. Dies
erfolgt innerhalb eines Experiments, das Thema dieser Arbeit ist. Hierfiir wird im folgen-
den Kapitel zuniichst ein Uberblick iiber mogliche Beschidigungsmechanismen gegeben.
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Kapitel 3

Mogliche
Beschadigungsmechanismen der
optischen Fenster

Um die beobachtete Beschddigung der LARA-Fenster zu verstehen und eine Aussage iiber
die Tauglichkeit der Fenster im Rahmen des KATRIN-Experiments treffen zu kénnen,
miissen die moglichen Beschiddigungsmechanismen wahrend der Nutzung verstanden sein.
Dafiir werden zu Beginn dieses Kapitels in Abschnitt 3.1 zunéchst die fiir das KATRIN-
Experiment unverzichtbaren optischen Eigenschaften der Fenster herausgearbeitet. In Ab-
schnitt 3.2 kann so eine zielgerichtete Betrachtung der méglichen Ursachen des Schadens
vor allem in Bezug auf diese Eigenschaften erfolgen. Der letzte Abschnitt fasst die wich-
tigsten Aussagen nochmals zusammen und begriindet die Notwendigkeit fiir das in den
néichsten Kapiteln beschriebene Experiment.

3.1 Identifizierung der fiir das KATRIN-Experiment unver-
zichtbaren optischen Eigenschaften der LARA-Fenster

Das KATRIN-Experiment hat das Ziel, die Masse des Elektronantineutrinos mit einer
Sensitivitdt von 0,2eV/c? zu bestimmen [KATO04], wobei systematische und statistische
Fehler etwa gleich grof§ sein werden. Wie in Kapitel 2 erldutert, werden daher besondere
Anforderungen an die LARA-Messungen in Bezug auf deren Fehler gestellt. Wichtige
Grofen bei der Bestimmung des Fehlers sind (siehe [Sch1l1]):

Prazision

Die Prazision ist ein Maf fiir die Reproduzierbarkeit der Einzelmessungen. Sie ist beson-
ders von dem Signal-zu-Rauschen-Verhéltnis der Raman-Linien im Spektrum abhéngig,
das wiederum von der Laserstabilitdt und der Laserleistung bestimmt wird. Auch eine
hohe Quanteneffizienz der CCD, also der Wahrscheinlichkeit in der CCD ein Elektron aus
einem einfallenden Photon zu generieren, ist nétig, um das Signal-zu-Rauschen-Verhéltnis
zu maximieren, genauso wie ein moglichst geringer Untergrund, der sich aus dem Rau-
schen der CCD und dem spektralen Hintergrund der Zelle durch Raman-Streuung an den
Fenstern und Fluoreszenz der Fenster zusammensetzt.

27
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Sensitivitat

Die Sensitivitdt beschreibt die erwartete Nachweisgrenze fiir die Wasserstoffisotopologe
bezogen auf eine bestimmte Messzeit. Sie ist abhidngig von dem Wirkungsquerschnitt der
inelastischen Streuung von Licht an Molekiilen, der nur etwa 10~2% cm~2 [For73] betrigt.
Daher sind die zu erwartenden Intensitdten des gestreuten Lichtes im Vergleich zum La-
serlicht nur sehr gering. Infolgedessen sind das Rauschen der CCD und der spektrale
Hintergrund der Zelle die limitierenden Faktoren der Sensitivitdt. Deshalb ist eine ho-
he Laserleistung und eine effiziente Ausnutzung des vorhandenen Lichtes nétig, um das
Signal-zu-Rauschen-Verhéltnis zu maximieren und die vom KATRIN-Experiment gefor-
derte Nachweisgrenze in der GréfSenordnung von 0,1 mbar bei 100 - 200 mbar Partialdruck
und 250s Messzeit zu erreichen. Diese Nachweisgrenze erlaubt auch den Nachweis von
kleinsten Verunreinigungen im Tritiumgasgemisch.

Richtigkeit

Die Richtigkeit beschreibt die Abweichung der Mittelwerte der Messwerte von den wahren
Werten. Dieser Anteil am systematischen Fehler kann durch Kalibration minimiert wer-
den. Trotzdem haben Groéflen wie unbekannte Gaskonstituenten des Gasgemisches und
Strahlposition grofien Einfluss auf die Richtigkeit [Mirl1].

Die wichtigsten Faktoren in Bezug auf die Fehler der LARA-Messungen lassen sich hieraus
folgendermaflen zusammenfassen:

Quanteneffizienz und Rauschen der CCD
e Fehler der Wirkungsquerschnitte der unelastischen Streuung

Spektraler Hintergrund der LARA-Zelle

Laserstabilitat

Strahlposition

Laserleistung

Um die durch das KATRIN-Experiment vorgegebenen Fehlergrenzen einhalten zu kon-
nen, sind die meisten der genannten Faktoren bereits untersucht und so weit wie moglich
verbessert worden [Sch09, Fis10].

Die Quanteneflizienz der verwendeten CCD liegt im Bereich der Q;-Zweige der Raman-
Spektren bereits bei einem hohen Wert von 95% [Fis10]. Um die Auswirkungen des spek-
tralen Hintergrunds durch das Laserlicht, die Raman-Streuung an den Fenstern und de-
ren Fluoreszenz zu minimieren, wird ein Bereich des Spektrums betrachtet, in dem die
Auswirkungen des Hintergrundes so gering wie moglich sind, ndmlich die Qi-Zweige der
Wasserstoffisotopologe [Fis11]. Aktuelle Untersuchungen und Ergebnisse zur Laserstabi-
litdt und der Strahlposition kénnen in den Bachelorarbeiten von S. Mirz und S. Kudella
[Mir11l, Kud11] nachgelesen werden.

Die Laserleistung kann nicht iiber die durch den Laser vorgegebene Grenze von 5W er-
hoht werden. Daher ist es nétig, die vorhandene Leistung so effizient wie moglich zu nutzen
und die Intensitdt des Lichtes, das die LARA-Zelle durchdringt, nicht noch zusétzlich zu
reduzieren. Eine Moglichkeit zur Maximierung der Intensitét bietet der sogenannte Double-
Pass, der das Licht nach einem ersten Passieren der Zelle in diese zuriick reflektiert und
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so das zur unelastischen Streuung nutzbare Laserlicht beinahe verdoppelt. Die experimen-
telle Umsetzung des Double-Pass ist in der Arbeit von S. Mirz beschrieben. Eine weitere
Option zur Maximierung der Laserintensitét, die von Anfang an genutzt worden ist, ist
die Beschichtung der Fenster der LARA-Zelle mit wellenldngenspezifischen Antireflexions-
beschichtungen. Diese vermindern die Reflexion an jeder optischen Oberfliche von etwa
4% auf 0,5% [Schl1].

Beim Auftreten des Schadens an den LARA-Fenstern ist jedoch eine deutliche Vermin-
derung der Laserintensitét festgestellt worden. Dieser Riickgang kann moglicherweise auf
gesteigerte Reflexion, Absorption und Streuung zuriickgefiihrt werden. Auch eine Verén-
derung der Brechungsindices der Schichten, die innerhalb der als Multilayer gefertigten
Beschichtung! zur Erzielung spezieller optischer Eigenschaften genau aufeinander abge-
stimmt sind, kann eine solche Reduktion verursachen. Damit verdndert die Beschadigung
der beschichteten Fenster eine der zu optimierenden Eigenschaften des LARA-Systems
hin zum Negativen. Da die Reduktion der Intensitdt sowohl beim Laserstrahl nach dem
Passieren der Zelle als auch beim gestreuten Licht festgestellt werden kann, werden nun
die Folgen dieser Verminderung fiir beide Félle aufgezeigt:

Die sinkende Transmission hat eine reduzierte Laserleistung in der Zelle zur Folge. Wie be-
reits beschrieben, fiihrt eine solche Reduktion zu einer Abnahme des Signal-zu-Rauschen-
Verhéltnisses. Dies wiederum bewirkt eine schlechtere Prazision, wodurch der statistische
Fehler der Messung ansteigt.

Beim gestreuten Licht hingegen wirkt sich der Schaden nicht nur iiber den eben beschrie-
benen Effekt auf die statistische Unsicherheit, sondern auch iiber die Richtigkeit der Mes-
sung auf den systematischen Fehler aus. Die Beschddigung kann eine von der Wellenlénge
abhingige Verdnderung im Spektrum hervorrufen, wodurch die einzelnen Linien des Spek-
trums in ihrer Intensitit zueinander verschoben werden. Wird die Lumineszenz der Fenster
durch die Beschidigung verstérkt, kann dies zudem eine Auswirkung auf die Sensitivitdt
haben, da der Untergrund vergrofert wird.

Es lassen sich somit folgende unverzichtbare optische Eigenschaften bestimmen, die bei
einer Beschiadigung der LARA-Fenster nicht beeintrachtigt werden diirfen:

Streuung

Die Streuung an den Fensteroberflichen darf nicht so weit zunehmen, dass der Strahl-
durchmesser das beobachtende Volumen der Glasfaser von 100 pm tibersteigt. Da der La-
serstrahl bereits ohne zusétzliche Verbreiterung eine minimale Hohe von 60 um [Sch09]
besitzt, darf die Streuung durch die Beschéddigung der Fenster maximal eine Vergréfferung
der Strahlhéhe um 40 ym bewirken.

Absorption, Reflexion und Transmission

Reflexion, Transmission und Absorption beeinflussen direkt die Intensitit des Laserlichtes
in der Zelle. Da die Prazision proportional zur Wurzel der Laserintensitat ist, wird somit
auch die Prézision der Messung zusammen mit den genannten optischen Eigenschaften
verandert. Nimmt beispielsweise die Laserintensitit durch gesteigerte Absorption oder
Reflexion um 1% von 5 auf 4,95 W ab, so verschlechtert sich die Prazision der Messung
um etwa 0,8 bis 1% [SFK11]. Zusétzlich muss die Reflexion des Laserstrahls noch unter
sicherheitstechnischen Aspekten betrachtet werden. Verursacht der Schaden an den Fens-
tern ein Ansteigen der Reflexion auf 1 %, wird eine Leistung von 50 mW in eine unbekannte

'Fiir eine genaue Erklirung zum Aufbau der Beschichtung siehe Abschnitt 3.2.1 und besonders Abbil-
dung 3.1, Seite 31
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Richtung abgestrahlt. Dies entspricht einem Laser der Klasse 3b, der zweithéchsten La-
serklasse. Daher kann es durch das Streulicht zu einer Beschédigung des Aufbaus oder zu
einer Verletzung von Personen kommen. Aus diesem Grund ist ein Anstieg der Reflexion
zu vermeiden.

Lumineszenz im Bereich von etwa 532 - 700 nm
Steigt die Lumineszenz der Fenster an, so ist mit einem deutlichen Anstieg des Untergrunds
zu rechnen.

Anderung der Brechungsindices der Schichten

Werden die Brechungsindices der unterschiedlichen Schichten der beschichteten Fenster
beeinflusst, kann eine deutliche Verdnderung der optischen Eigenschaften der Fenster ein-
treten. Damit sich keine Beeintrachtigung der Transmission des Laserlichts aufgrund der
Anderung der Brechungsindices einstellt, diirfen die Brechungsindices nur in einem sehr
geringen Bereich von maximal 0,1 % durch die Bedingungen, die wiahrend des KATRIN-
Experiments herrschen, variiert werden.

Weiterhin ist zu beachten, dass wihrend der LARA-Messungen fiir das KATRIN-Experi-
ment besondere Bedingungen in Bezug auf die Umgebung, in der die Fenster verwendet
werden, herrschen: Da die Zelle von Ty mit einem Partialdruck von 150 - 200 mbar durch-
stromt wird, herrscht innerhalb der Zelle ein Grobvakuum. Zudem besteht das Gasgemisch
nicht aus reinem T, weshalb Diffusionsmechanismen aller Wasserstoffisotopologe eine Rol-
le spielen. Ein weiterer sehr wichtiger Aspekt ist der, dass T9 ein S-Strahler ist, wodurch
die LARA-Fenster stindig ionisierender Strahlung ausgesetzt sind. Zusammenfassend sind
damit mogliche Ursachen der Beschédigung:

1. Die Grobvakuumumgebung
2. Die Aussetzung ionisierender Strahlung

3. Die Wasserstoffumgebung

In Abschnitt 3.2 werden nun aktuelle Forschungsergebnisse zu optischen Fenstern unter
Beriticksichtigung der herausgearbeiteten, unverzichtbaren Eigenschaften dargestellt. Zu-
nédchst wird dabei auf allgemeine Beschiddigungsmechanismen wie die Verdnderung der
Temperatur oder den mechanischen Stress in den Beschichtungen eingegangen. Danach
werden solche Forschungsergebnisse noch genauer betrachtet, die die besonderen Bedin-
gungen wihrend des KATRIN-Experimentes abbilden.

3.2 Uberblick iiber den gegenwirtigen Forschungsstand zu
KATRIN-spezifischen Beschiadigungsmechanismen

In diesem Abschnitt wird auf mogliche Beschddigungsmechanismen der optischen Fenster
eingegangen. Abschnitt 3.2.1 liefert hierbei einen Uberblick sowohl iiber den Aufbau der
beschichteten Fenster als auch iiber allgemein bei Beschichtungen vorhandene Beschédi-
gungsmechanismen. In den darauf folgenden Abschnitten wird auf die durch Grobvakuum
(3.2.2), ionisierende Strahlung (3.2.3)und eine Wasserstoffumgebung (3.2.4) hervorgerufe-
nen Mechanismen genauer eingegangen, da dies wesentliche Figenschaften der Betriebsbe-
dingungen in einer LARA-Zelle sind.
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Abbildung 3.1: Schematische Darstellung des Aufbaus eines beschichteten,
optischen Fensters. Auf das Fenster werden alternierende Schichten von SiOo und Me-
talloxiden aufgebracht. Da die einzelnen Schichten fiir eine Antireflexionsbeschichtung in
Bezug auf ihren Brechungsindex aufeinander abgestimmt sein miissen und SiOs niedrig-
brechend ist, muss das zweite Material hochbrechend sein. Eine genaue Abstimmung der
Brechungsindices aufeinander sorgt fiir die gewiinschten Eigenschaften der Beschichtung
(eigene Darstellung nach [Bau04]).

3.2.1 Generell beim Umgang mit optischen Fenstern auftretende Be-
schiadigungsmechanismen

Um die Mechanismen, die zur aufgetretenen Beschidigung der Fenster der LARA-Zelle
gefiithrt haben, zu verstehen, muss man sich zunichst den Aufbau eines solchen Fensters
vergegenwértigen. Der prinzipielle Aufbau wird in [Bau04, Lowll, LOK11] beschrieben
und ist schematisch in Abbildung 3.1 dargestellt. Auf das Substrat, das gerade bei La-
seranwendungen héufig aus synthetischem Quarzglas besteht, wird ein Multilayer aufge-
tragen. Dieser besteht aus alternierenden Schichten von SiOs und anderen Metalloxiden.
Da die oberste Schicht des Multilayers immer aus SiOs besteht, liegt der Fokus bei der
Betrachtung der Beschddigungsmechanismen auf diesem Material. Aus diesem Grund wird
im Folgenden anhand von [Dev94] néher auf die Struktur von SiOg eingegangen.

SiOs weist eine amorphe Struktur auf, die sich aus SiO4-Tetraedern zusammensetzt. Diese
bilden Ringe, in denen sich Silizium und Sauerstoff-Atome abwechseln. Der kleinstmdégliche
Ring setzt sich aus 3 Silizium- und 3 Sauerstoffatomen zusammen. Der Winkel zwischen O-
Si-O betragt immer 109,5°, wohingegen der Winkel zwischen den einzelnen Si-O-Si-Ketten
variabel ist. Er kann Werte zwischen 120° und 180° annehmen, ohne dass die Energie der
Bindung allzu stark von seinem Minimalwert bei 145° abweicht (siehe Abbildung 3.2).
Hieraus ergeben sich zwei Merkmale eines SiOs-Gitters: Zum einen werden Ringe aus
mindestens vier Sauerstoff- und vier Siliziumatomen energetisch begiinstigt, da erst ab
dieser Anzahl die Winkel innerhalb eines planaren Rings grofier als 145°2 sind und somit
eine Minimierung der Bindungsenergie durch Verkleinerung der Winkel méglich ist. Zum
anderen sind die Ringe nicht immer planar, da eine solche Winkelverkleinerung nicht in
planaren Ringen moglich ist.

Zusétzlich zu Silizium- und Sauerstoffatomen enthélt SiOs immer auch Verunreinigun-
gen, zum Beispiel durch Fremdatome, und Defekte, die unter anderem bei der Produktion
entstehen kénnen. Diese bestimmen mafigeblich die Beschddigungsmechanismen und Be-
schadigungsarten [Leo09]. Im Folgenden wird auf drei Beschddigungsmechanismen, die bei

2Ein Ring aus drei Silizium- und drei Sauerstoffatomen bildet ein Sechseck, in dem die Summe der
Innenwinkel 720° betrdgt. Da die O-Si-O-Winkel immer 109° betragen, ist der mittlere Winkel zwischen
Si-O-Si 131°. Da die Summe der Innenwinkel im Falle von vier Silizium- und Sauerstoffatomen 1080°
betragt, ist der mittlere Winkel zwischen Si-O-Si hier 161°.
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Abbildung 3.2: Schematische Darstellung eines SiO;-Ringes. Der Winkel a be-
tragt zwischen 120° und 180°, der Winkel 8 109,5° (eigene Darstellung nach [Dev94]).

der Laser-Raman-Spektroskopie unvermeidbar sind, eingegangen, ndmlich mechanischer
Stress, Temperatur und Laserbestrahlung.

Durch den Produktionsprozess bedingt, stehen beschichtete, optische Fenster zu jeder Zeit
unter mechanischem Stress. Dies kann zu Beschddigungen wie Rissen und Delamina-
tion, also dem Ablosen der Beschichtung vom Fenster, fithren. Man unterscheidet je nach
Entstehungsursache zwischen thermischem und intrinsischem Stress [Cas77].

Thermischer Stress wird durch die unterschiedlichen Expansionskoeffizienten von Fenster
und Beschichtungsmaterialien hervorgerufen. Wahrend der meisten Depositionsverfahren
werden die optischen Fenster und damit auch die Beschichtung erwérmt. Ist der Prozess
abgeschlossen, kiihlen beide Komponenten ab und ziehen sich unterschiedlich stark zusam-
men. Aber auch wenn die Deposition nicht bei erhohten Temperaturen stattfindet, kann
das Fenster durch auftreffende Atome erhitzt und so thermischer Stress ausgelést werden.
Ungleichméfige Erwédrmung des beschichteten Fensters wiahrend der Nutzung kann den
thermischen Stress noch verstéirken.

Intrinsischer Stress wird nicht durch Temperaturdnderungen, sondern durch das Wachs-
tum der Beschichtung auf dem Fenster erzeugt. Die Struktur der ersten Atomlagen des
Beschichtungsmaterials wird von den Keimbildungszentren, also den Orten, an denen die
Kristallbildung einsetzt, bestimmt. Mit wachsender Dicke der Schicht setzt sich immer
mehr die Struktur des Beschichtungsmaterials durch. Diese unterschiedlichen Strukturen
erzeugen in der Beschichtung Stress. Je nach Beschaffenheit der Beschichtung kann in-
trinsischer Stress nochmals unterteilt werden. So ist in portsen Beschichtungen Zugstress,
in dicht gepackten Beschichtungen Druckstress vorherrschend. Zugstress kann eine kon-
kave Verformung des Fensters verursachen (siche Abbildung 3.3). Sollte der Zugstress
die Bindungskrafte zwischen den Atomen, die sogenannte Kohésion, tibersteigen, so sind
feine Risse in der Beschichtung die Folge, die bei einer Antireflexionsbeschichtung zu uner-
wiinschtem Streulicht fiihren. Druckstress hingegen kann die optische Komponente konvex
verbiegen und im schlimmsten Fall zu Delamination fithren. Dies tritt ein, wenn die Kréfte
durch den Druckstress die der Adhésion, also der Bindungskraft zwischen zwei unterschied-
lichen Phasen, iibersteigen.

Werden in dem Multilayer sowohl Materialien verwendet, die zu Druckstress neigen, als
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auch solche, die zu Zugstress neigen, kann der Gesamtstress minimiert werden. Die héu-
fige Verwendeung von SiOs in Multilayern liegt z.T. darin begriindet, dass dieses meist
Druckstress aufbaut und somit den Zugstress anderer Materialien ausgleichen kann [Pul79,
Cas77, Hu91, Ran96].

Ein weiterer Mechanismus, der zur Beschadigung beschichteter Fenster fiihren kann, ist
die Anderung der Temperatur. Neben den bereits diskutierten Beschidigungen durch
thermischen Stress kann diese auch zu reversiblen Verdnderungen in der Beschichtung, wie
zum Beispiel zur Anderung des Brechungsindexes, fithren. Geschieht diese Anderung durch
die punktuelle Erwdrmung aufgrund von Laserbestrahlung, spricht man vom sogenannten
"Thermal lensing'[Pas08]. Auch irreversible Verédnderungen werden beobachtet. So kann
die Packungsdichte ansteigen, sich eine kristalline Struktur im amorphen Gefiige bilden
oder sich das Fenster verzerren, was eine Anderung der Oberfliche und damit der optischen
Eigenschaften zur Folge hat [Pul79, Ran96].

Des Weiteren setzt mit Erwédrmung des Fensters ein Ausgasen von Wasserdampf ein. Das
verdampfte Wasser stammt dabei vor allem aus Poren, die sich bei der Herstellung der
Beschichtungen gebildet haben. Dies kann vielfaltige Auswirkungen auf die optischen Ei-
genschaften der Beschichtung haben. So wird beispielsweise der von der Wellenlénge ab-
hingige Reflexionskoeffizient zu kleineren Wellenléingen hin verschoben. Dem entgegen
wirkt jedoch, dass der Brechungsindex der meisten Halbleiter und damit auch von Silizi-
um mit steigender Temperatur ansteigt. Dies hat einen Anstieg des Reflexionskoeffizienten
hin zu grofleren Wellenldngen zur Folge [Bau04].

Laserstrahlung kann ebenfalls Schéiden in den optischen Fenstern erzeugen. Waren zu
Beginn der Forschung auf diesem Gebiet noch Einschliisse und Defekte des Fensters Haupt-
ursache fiir die Beschadigung, so gelten heute Schiden der Beschichtung als mafigeblich
[Ris09]. Besonders erwéhnenswert sind dabei stabile Defekte, wie sogenannte E’-Zentren
und nicht briickenbildende Sauerstoffatome (NBO), die in Abbildung 3.4 dargestellt sind.
Diese Punktdefekte erzeugen ihrerseits eine gesteigerte Absorption und den Effekt der
Coloration, die beide im Folgenden néher betrachtet werden [Nat04].

Coloration, also die Verdunklung eines Glases und die damit einhergehende geringere
Transmission, entsteht bei Bestrahlung und wird von J. B. Lonzaga et al. in Kalk-Natron-
Glas néher betrachtet [Lon03]. Hier werden als Ursachen fiir die Coloration zum einen
Elektron- und zum anderen Lochstorstellen genannt. Letztere erzeugen breite Absorpti-
onslinien von Licht bei etwa 460 nm und 620 nm. Erstere werden durch NBO und Alkali-
Ionen des Kalk-Natron-Glases in Clustern angesammelt. So bilden an den NBO lokalisierte

Kraft durch
Kraft durch k— Drucks.pannung
& Zugspannung -—2 . Beschichtun

Beschichtung

Abbildung 3.3: Verformung beschichteter Fenster unter Stress. Links: konka-
ve Verbiegung unter Zugspannung. Rechts: konvexe Verbiegung unter Druckspannung
[Cas77].
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Abbildung 3.4: Schematische Darstellung von Punktdefekten im SiO,-Gefiige.
Links: Der E’-Defekt ist eine spezielle Form der Sauerstoffvakanz, also dem Fehlen ei-
nes Sauerstoffatoms im Gefiige. Die Fehlstelle wird hier nicht mit einem anderen Atom
aufgefiillt, sodass ein ungebundenes Elektron entsteht (rot dargestellt). Rechts: Bei dem
NBO-Defekt weist ein Sauerstoffatom eine fehlende Bindung auf. Auch hierbei wird ein
ungebundenes Elektron gebildet. Beide Effekte treten hiufig gemeinsam auf (eigene Dar-
stellungen nach [Bus10, Bus09, Gridl)).

Elektronen die obere Grenze des Valenzbandes und nicht lokalisierte Elektronen der Ionen
die untere Grenze des Leitungsbandes. Das bedeutet, dass eine schnelle Erzeugung von
Elektron-Loch-Paaren moglich ist und somit Licht sehr einfach absorbiert werden kann.
Der umgekehrte Prozess der Rekombination ist ebenfalls sehr viel einfacher mdéglich als
ohne Bestrahlung, weshalb eine erhéhte Fluoreszenz auftritt, also ein spinerlaubter Uber-
gang von einem angeregten in einen Zustand niedriger Energie, bei dem ein Photon ausge-
sandt wird. Auch die Temperaturabhéngigkeit der Coloration kann mit einer verkleinerten
Bandliicke durch steigende Temperaturen erklart werden. Weiterhin wird beobachtet, dass
Elektronen und Lécher in unterschiedlichen Defekten gleichzeitig eingefangen werden und
es so zu einer Separation der Ladung kommt. Dies fiihrt zur Verdunkelung des Glases
[Lon03].

Der dominante Mechanismus fiir Schdden durch Laserbestrahlung ist jedoch die Absorp-
tion. Sie wird zum einen durch Defekte und Unreinheiten verursacht, die ihre Ursache
im Polieren vor der Beschichtung oder im Beschichtungsprozess selbst haben. So werden
bei Niedertemperaturverfahren héufig knotenartige Defekte erzeugt, die eine zusétzliche
Fokussierung des Laserlichts auf den Defekt zur Folge haben [Ris09]. Zum anderen sorgen
Punktdefekte wie E’-Zentren und NBO fiir eine gesteigerte Absorption bei 210 nm bzw.
260 nm [Nat04]. Dieser Effekt ist bei wasserstoffreichen Glésern und Beschichtungen deut-
lich schwécher ausgeprégt, da hier die Defekte mit dem enthaltenen Wasserstoff relaxieren.
Dies bewirkt eine Wasserstoffanhdufung und damit eine Verschiebung der Absorptionsban-
de hin zu gréferen Wellenlédngen.

In beiden Fallen erhitzen sich die Absorptionszentren punktuell. Dies kann entweder zu
einem Aufrauen der Oberfliche, zu einer Rekristallisation oder zu thermischer Expansi-
on fithren. Bei letzterem wird wie bereits erwdhnt der Stress im Fenster erhoht, weshalb
es im schlimmsten Fall zur Delamination kommen kann. Die beschriebenen Wasserstof-
anhdufungen haben zudem eine Auswirkung auf den Brechungsindex und damit auf die
Transmission des Fensters [Nat04, Ris09].
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Die bisher genannten Mechanismen sind mit Ausnahme des Laserschadens in jedem be-
schichteten Fenster unabhéngig von dessen Verwendungszweck vorhanden. Daher wird
nicht vermutet, dass diese fiir den beobachteten Schaden an den LARA-Fenstern verant-
wortlich sind. Dies wird dadurch belegt, dass bisher noch an keinem gleichartigen Fenster,
das mit nicht radioaktiven Gasen in Berithrung gekommen und mit dem Laser bestrahlt
worden ist, ein solcher Schaden aufgetreten ist. Auch ein Laserschaden allein als Ausloser
ist eher unwahrscheinlich, da bereits mehrere Zellen mit gleicher Laserleistung iiber meh-
rere Jahre hinweg bestrahlt worden sind, ohne dass eine Verdnderung beobachtet werden
konnte.

Weitere Beschddigungen kéonnen jedoch durch die Verwendung der beschichteten Fenster in
einer Vakuum- oder Wasserstoffumgebung induziert werden. Auch Effekte durch Ionen-, -
und Elektronenstrahlung beeinflussen die Eigenschaften der Fenster. Diese Mechanismen
werden in den folgenden Abschnitten behandelt.

3.2.2 Beschidigung durch Grobvakuumumgebung

Untersuchungen der Auswirkungen einer Vakuumumgebung auf die optischen Eigenschaf-
ten von Fenstern konnten nur bis zu maximalen Driicken von etwa 1 mbar gefunden werden.
Zudem gehen die in der Literatur dokumentierten Experimente mit gleichzeitiger Laser-
bestrahlung einher, so dass immer von einem Zusammenspiel der bereits beschriebenen
Mechanismen durch Laserstrahlung und Vakuumumgebung ausgegangen werden muss.

A K. Burnham et al. [Bur00] stellen an Fenstern mit einer mittels Sol-Gel-Verfahren herge-
stellten Antireflexionsbeschichtung, die in Kapitel 4.2.2 noch n&her beschrieben wird, nach
der Bestrahlung mit einem gepulsten UV-Laser ein beschleunigtes Wachstum und eine er-
hohte Dichte an Punktdefekten im Glas fest. Diese fithren an der Oberfliche des Fensters
zur Bildung einer absorbierenden substéchiometrischen SiO,-Schicht mit einem Wert x im
Bereich von 1 bis 2 (also einer an Sauerstoff verarmten SiO2-Schicht). Diese Schicht fiihrt
ihrerseits zu einer grofleren Empfindlichkeit in Bezug auf Schiden durch Laserbestrahlung.
Hierdurch wird ein Transmissionsverlust von 99,4 % auf 98,4 % bzw. von 100 % auf 99,0 %
und eine Reflexionserhohung von 0,5 % auf 1,1 % beobachtet. Auch eine erhohte Absorp-
tion kann beobachtet werden. Zu dhnlichen Ergebnissen kommt auch die Forschergruppe
um Xu Shi-Zhen [SZ08], die synthetisches Quarzglas mit einem 355nm Nd:YAG-Laser in
einer Umgebung mit 107° mbar Normaldruck bestrahlen. In den Proben, die der Vaku-
umumgebung ausgesetzt sind, bilden sich vermehrt NBO-Defekte, Peroxy-Radikale und
interstitiell neutraler Sauerstoff (sieche Abbildung 3.5), wodurch die Photolumineszenz, die
Aussendung von Photonen beim Ubergang von einem angeregten in einen niederenerge-
tischen Zustand, gesteigert, die Oberfliche der Probe aufgeraut und das O/Si-Verhéltnis
vermindert wird.

Die Einfliisse von Driicken mit Maximalwerten von etwa 1 mbar werden von T.M. Stephan
et al. [Ste93] untersucht. Hierfiir nutzen sie einen Ar-Ion-Laser, dessen Leistung in einer
Vakuumkammer mit Hilfe von beschichteten SiOz-Fenstern verstarkt wird. Der grofite Teil
der Laserleistung wird im Bereich von 488 nm bis 514 nm ausgesandt, es gibt aber immer
auch einen UV-Anteil. Im Experiment werden die Fenster mit dem Laser bestrahlt, wéh-
rend die Vakuumkammer evakuiert wird. Sobald der Druck weniger als 1,3 mbar betragt,
wird zunéchst ein Anstieg der Transmission von etwa 10 % beobachtet. Hierauf folgt ein
Einbruch auf etwa 50 % der urspriinglichen Transmission. Steigt der Druck in der Kammer
wieder iiber 1,3mbar an, so regeneriert sich das Fenster auf etwa 80 % der anfinglichen
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Abbildung 3.5: Schematische Darstellung von interstitiell neutralem Sauer-
stoff und Peroxy-Radikal Links: interstitieller neutraler Sauerstoff, der in Form von
02-Molekiilen im Gefiige vorhanden ist. Rechts: Ein Peroxy-Radikal, das aus der Verbin-
dung eines Siliziumatoms mit zwei Sauerstoffatomen besteht, von denen das zweite eine
nicht geschlossene Bindung besitzt (eigene Darstellungen nach [Gri9l]).

Transmission. Werden die Fenster erst in die Vakuumkammer eingebracht und spéter mit
dem Laser bestrahlt, so ist der anfingliche Anstieg nicht mehr vorhanden. Wird verhindert,
dass entweder die UV-Strahlung oder der sichtbare Anteil die Fenster erreicht, ist keine
Degradation der Eigenschaften mehr erkennbar. Zusétzlich zur verminderten Transmission
wird verstiarkte Streuung und gesteigerte Fluoreszenz im Bereich von 620 bis 700 nm beob-
achtet. Die Kontamination der Fenster mit einer Kohlenwasserstoffschicht gilt als mégliche
Ursache fiir diese Effekte.

Das Ausgasen von Kohlenwasserstoffen wie Methan aus den Wanden im Vakuum ist kein
unbekanntes Phénomen. So beobachten R.L.Hines und R. Arndt [Hin60] ebenfalls die
Bildung eines diinnen Kohlenwasserstofffilms auf Glasern, durch die die Transmission be-
hindert und der Reflexionskoeffizient verédndert wird.

Die gefundenen Ergebnisse deuten darauf hin, dass eine Vakuumumgebung eine erhéhte
Absorption, gesteigerte Photolumineszenz sowie Transmissionsverluste hervorruft. Beson-
ders die Bildung von Kohlenwasserstoffen ist von besonderem Interesse, da diese bereits
beim LOOPINO-Experiment nachgewiesen werden konnten [Fisll]. Die Kohlenwasser-
stoffe sind dabei durch Reaktionen des Tritiumgases mit den Edelstahlwéinden des Ex-
periments gebildet worden (siehe hierzu auch [Mor77]). Zwar ist in den Inner-Loop ein
Permeator eingebaut, dessen Aufgabe es ist, Kohlenwasserstoff aus dem Gasgemisch her-
auszufiltern, doch wird das Gas nach diesem durch einen Pufferbehélter geleitet, bevor es
die LARA-Zelle durchstromt. Es ist daher nicht bekannt, ob und wie viel Kohlenwasser-
stoffe in dem Gasgemisch enthalten sein werden. Zudem kénnen die beschriebenen Effekte
durch eine Vakuumumgebung nicht ohne weiteres auf die Bedingungen in der LARA-Zelle
iibertragen werden, da der Druck in dieser um etwa 2 Groflenordnungen gréfer ist als in
den hier beschriebenen Experimenten.
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Abbildung 3.6: Verdnderungen am SiO;-Gefiige durch Verdichtung. Links: un-
bestrahltes Gefiige. Der Winkel o betragt zwischen 120° und 180°. Rechts: bestrahl-
tes, verdichtetes Gefiige. Der Winkel o’ ist um etwa 10° gegeniiber o vermindert und
die Bindungsldnge zwischen den Atomen hat zugenommen (eigene Darstellung nach
[Boi03, Dev94, Bus10, Bus09)).

3.2.3 Beschiadigung durch ionisierende Strahlung

R.A.B. Devine beschreibt in seiner Arbeit [Dev94| den Einfluss von ionisierender Strahlung
auf amorphes SiOg. Dabei setzt ab einer Dosis von 6-10%6 eV /cm? eine Verdichtung des
amorphen SiO5 um bis zu 3 % ein®. Als Ursache hierfiir werden 2 Effekte verantwortlich ge-
macht: Zum einen eine atomare Verschiebung innerhalb der Struktur, zum anderen belas-
tete Si-O-Bindungen. Beides fiihrt zu einer Reorganisation des Gefiiges. Charakteristisch
hierfiir ist ein gestiegener Anteil an Ringen mit wenigen Silizium- und Sauerstoffatomen
und eine Abnahme des Si-O-Si-Winkels um bis zu 10° [Dev94]. Eine derartige Verdichtung
wird auch von B. Boizot et al. ab einer Dosis von 10° Gy beobachtet [Boi03]. Zusitzlich
wird hier die Verldngerung der Si-O-Bindungsldnge und die Entstehung eines fluoreszieren-
den Hintergrundes bei Wellenléngen kleiner 7 ym fiir Bestrahlung mit 2,5 MeV Elektronen
erwahnt.

Eine mathematische Beschreibung der Verdichtung von amorphem SiO5 bei Raumtempe-
ratur durch Elektronenstrahlung mit 2,5 MeV und Dosen bis zu 10? Gy liefern G. Buscarion
et al. [Bus10, Bus09]. Sie unterscheiden dabei zwischen mikroskopischen Effekten, wie der
Bildung von E’-Punktdefekten, und makroskopischen. Letztere umfassen die Bildung einer
metamikten Phase, also einem Geflige, dem dauerhaft Atome ausgeschlagen worden sind,
und die heterogene Keimbildung, die zu kristallinen Bereichen fiihrt.

Von besonderem Interesse sind auch die Ergebnisse von C.B.Norris und E.P. Eernisse,
da sie die Wirkung von niederenergetischen Elektronen im Bereich von 2,2 bis 18keV
untersuchen. Dies ist der Energiebereich, in dem auch die Elektronen des beim KATRIN-
Experiment genutzten §-Zerfalls von Ty mit einer Energie von 0 bis 18,6 keV liegen. Die
Untersuchung zeigt, dass die Verdichtung auch bei geringeren Energien einsetzt. Zudem
kann nicht per se von einem Zusammenhang zwischen Dosisrate und Verdichtung ausge-
gangen werden [Nor74].

3 Zum Vergleich: Auf die LARA-Fenster wirkt unter Annahme einer Dichte von 2,2 g/cm?® eine Dosis
von mindestens 5 - 10?4 eV/cm3 bzw. héchstens 7 - 10%° eV/cm3 ein, abhéngig von der Eindringtiefe des T2
in die Fenster. In Anhang A ist die Berechnung der Strahlungsdosis auf die LARA-Fenster durchgefiihrt
worden.
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Abbildung 3.7: Schematische Darstellung der Entstehung von Punktdefekten
durch «-Strahlung. Durch das Aufbrechen der Bindungen entstehen Punktdefekte wie
beispielsweise E’-Zentren (rot dargestellt), die die Absorption erhéhen (eigene Darstel-
lung nach [Mar97]).

Als Folge der Verdichtung wird eine Abweichung des Brechungsindex um bis zu 1% von
seinem eigentlichen Wert festgestellt [Dev94]. Dadurch kann eine deutliche Anderung der
optischen Eigenschaften der als Multilayer gefertigten Beschichtung eintreten, da die Bre-
chungsindices der unterschiedlichen Schichten genau fiir den jeweiligen Zweck aufeinander
abgestimmt sind. Auch das Auftreten zusédtzlichen mechanischen Stresses in den Fens-
tern wird beobachtet. Im Besonderen gilt dies, wenn die Eindringtiefe nicht die gesamte
Probendicke umfasst[Nor74]. Dieser Stress kann zur Zerstérung der Fenster oder zur De-
lamination von Beschichtungen fithren.

Die Bestrahlung unterschiedlicher SiO9-Proben mit y-Strahlung im Dosisbereich von 10 kGy
bis 12 MGy bei 27°C durch M. Leon et al. zeigt eine erhohte Anzahl an Punktdefekten wie
beispielsweise E’-Zentren (siche Abbildung 3.7). Diese rufen eine erhéhte optische Absorp-
tion hervor, die mit der Strahlungsdosis ansteigt. Zusétzlich verstarkt wird die Absorption,
wenn in den Proben viele Einschliisse enthalten sind [Leo09].

Ein weiterer Beschéddigungsmechanismus, der durch ionisierende Strahlung entsteht, wird
von M. Decreton et al. an Quarzglasern fiir Fusionsreaktoren untersucht. Durch die Bildung
von Sauerstoffvakanzen wird die Absorption der Glaser im Bereich 200-400 nm erhéht und
eine strahlungsinduzierte Lumineszenz, also die Emission eines Photons beim Ubergang
von einem angeregten in einen Zustand niederer Energie, hervorgerufen. Weiterhin sind
die Gléser deutlich anfélliger fiir Beschdadigungen durch den Laser, wenn sie gleichzeitig
ionisierender Strahlung ausgesetzt werden [Dec04]. Ahnliche Beobachtungen machen auch
J.R.Pitts und A.W. Czandern fiir die Bestrahlung von SiOs-Proben mit Elektronen im
Energiebereich von 0,25keV bis 8keV und mit He™ mit einer Energie von 2keV. Eine
deutliche Reduktion des Sauerstoffgehalts der Proben fithrt zur Bildung von substéchio-
metrischem SiO,, [Pit86]. Wie bereits in Abschnitt 3.3.1 erwéhnt, sorgt ein solches Gefiige
fiir verstiarkte Absorption.

Insgesamt kann festgestellt werden, dass die in den zitierten Arbeiten beschriebenen Strah-
lungsdosen im Bereich derer des KATRIN-Experiments liegen (vergleiche Anhang A). Da-
her kann davon ausgegangen werden, dass dhnliche Beschadigungsmechanismen bei den be-
schichteten LARA-Fenstern auftreten werden. Der radioaktive Zerfall des im Gasgemisch
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Abbildung 3.8: Schematische Darstellung der Verringerung des O-Gehalts
durch ionisierende Strahlung. Es werden durch die ionisierende Strahlung Sauer-
stoffatome aus dem Gefiige herausgeschlagen und durch Si-Si-Bindungen ersetzt. (eigene
Darstellung nach [Mar97))

enthaltenen Tritiums wird daher eine erhohte Absorption und eine strahlungsinduzierte
Lumineszens der Fenster der LARA-Zelle bedingen. Auch die Anderung des Brechungsin-
dexes kann unerwiinschte Folgen haben, da die Brechungsindices der einzelnen Schichten
der Beschichtung genau aufeinander abgestimmt sind, um eine mdglichst geringe Refle-
xion zu erhalten. Des Weiteren darf nicht aufler Acht gelassen werden, dass ionisierende
Strahlung Effekte durch mechanischen Stress und Laserbestrahlung verstérkt.

3.2.4 Beschadigung durch Wasserstoffumgebung

Ein weiterer Aspekt, der die optischen Eigenschaften von beschichteten Fenstern beein-
flussen kann, ist die Wasserstoffatmosphére. A.Ibarra et al. zeigen, dass Deuterium, das
in natiirliche Quarzgldser mit geringem OH-Gehalt implantiert wird, bei Raumtempera-
tur nicht aus der Probe heraus diffundieren kann. Werden die Gléser jedoch ionisierender
Strahlung ausgesetzt, so entweicht das Deuterium auch bei Raumtemperatur. Die Diffusion
findet dabei hauptséchlich molekular statt [Iba07].

Ebenfalls durch Implantation von Atomen in einkristalline, gesinterte und pudrige Proben
von AlsO3 und BeO wird die Diffusion von T9 von J.D. Fowler et al. untersucht. Dabei wird
festgestellt, dass Verunreinigungen in den Proben den Diffusionskoeffizienten um bis zu
5 GroBenordnungen erhéhen. Dies legt eine Diffusion {iber Punktdefekte nahe. Weiterhin
wird gezeigt, dass Strahlungsschidden keinen Einfluss auf die Diffusion zeigen [Fow77]. Dies
ist ein klarer Widerspruch zu den Ergebnissen der Forschungsgruppe von A.Ibarra.

Anhand der Untersuchung anderer Forschungsgruppen kann nicht gekléart werden, ob die
Wasserstoffumgebung und im Speziellen die Tritiumumgebung Auswirkungen auf die un-
verzichtbaren Eigenschaften der LARA-Fenster hat. Zwar sind keine Beobachtungen zum
Einfluss der Diffusion von Tritium und Deuterium auf die optischen Eigenschaften ge-
macht worden, aber es ist doch denkbar, dass die beschriebenen Schdden durch ionisieren-
de Strahlung verstiarkt werden, wenn der radioaktive Zerfall des Tritiums innerhalb der
Probe stattfindet.
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3.3 Notwendigkeit einer experimentellen Untersuchung

In den vorhergehenden Abschnitten sind eine Vielzahl von méglichen Beschadigungsme-
chanismen erldutert worden, die fiir die beobachtete Zerstérung der LARA-Fenster ver-
antwortlich sein kénnen. Bei den in Abschnitt 3.2 beschriebenen Effekten ist besonders
auf die Eigenschaften eingegangen worden, die wiahrend des KATRIN-Experiments nicht
beeintriachtigt werden diirfen.

Es ist dabei deutlich geworden, dass es bisher noch keine Experimente gibt, die die Bedin-
gungen, in denen die LARA-Zelle verwendet wird, abbilden. So finden Driicke im Bereich
des Grobvakuums in Experimenten zur Degradation optischer Fenster bisher keine Be-
achtung. Auch tber das Zusammenspiel von mehr als zwei Mechanismen gleichzeitig ist
nichts bekannt. Es werden beispielsweise Vakuumeffekte oder Effekte durch ionisierende
Strahlung unter Laserbestrahlung untersucht, nicht jedoch von ionisierender Strahlung
und Vakuumeffekten oder gar allen erwdhnten Mechanismen zusammen. Auch die Aus-
wirkung der Diffusion von Ty auf die optischen Eigenschaften ist bisher nicht untersucht
worden und zu der Diffusion von Do gibt es widerspriichliche Aussagen. Zudem ist die
Frage, ob im Falle von beschichteten Fenstern nur die Beschichtung oder auch das Fenster
selbst beschadigt wird, noch ungeklart.

Daher ist ein Experiment notwendig, das die Bedingungen des KATRIN-Experiments so
genau wie moglich abbildet: 150 - 200 mbar Qo-Partialdruck, wobei moglichst 95% al-
ler im Gasgemisch enthaltenen Atome Tritiumatome sein sollten. Das Ziel eines solchen
Experiments soll jedoch nicht in der Entwicklung einer neuartigen Beschichtung liegen.
Vielmehr sollen bereits kommerziell erhéltliche Beschichtungen auf ihre Tauglichkeit im
Rahmen des KATRIN-Experiments hin untersucht werden. Dabei ist es wichtig, dass sich
die Transmissions- und Absorptionseigenschaften der Proben durch das Gasgemisch nicht
dndern. Es soll auflerdem geklért werden, ob der sichtbare Schaden in direktem Zusammen-
hang mit einer Abnahme des Transmissionskoeffizienten bzw. einer Zunahme der Streuung
steht oder ob sie zu unterschiedlichen Zeiten eintreten. Letzteres wéare ein Indiz dafiir, dass
beide Effekte auf unterschiedliche Ursachen zuriickgefithrt werden kénnen.



Kapitel 4

Entwicklung eines Experiments
zur Untersuchung optischer
Fenster in Tritiumumgebung

Wie in Kapitel 3 deutlich geworden ist, ist die Untersuchung der optischen Fenster in
Tritiumumgebung von grofler Bedeutung fiir das KATRIN-Experiment. Daher wurde im
Rahmen dieser Arbeit ein Experiment fiir eine solche Untersuchung entwickelt und auf-
gebaut. Beides wird in diesem Kapitel beschrieben. Dabei wird in Abschnitt 4.1 zunéchst
auf Ziele und offene Fragen eingegangen, um einen Uberblick iiber das Experiment zu
geben. Danach werden unter 4.2 unterschiedliche Beschichtungsmethoden und die damit
hergestellten optischen Fenster beschrieben, die im Experiment als Proben dienen werden.
In Abschnitt 4.3 werden mogliche Methoden vorgestellt, mit denen die Proben untersucht
werden kénnen, und die daraus fiir das Experiment getroffene Auswahl begriindet. Die fol-
genden vier Abschnitte beschreiben die praktische Umsetzung des Experiments. So wird
in 4.4 erldutert, wie die Beaufschlagung der Proben mit Tritium, also das In-Kontakt-
Bringen mit einer Tritiumatmosphére, sicher durchgefithrt werden kann. Die nach der Be-
aufschlagung folgende Untersuchung mit unterschiedlichen Untersuchungsmethoden wird
in Abschnitt 4.5 beschrieben. Da die Beaufschlagung und die Untersuchung der Proben
jedoch nicht innerhalb der gleichen Handschuhbox stattfinden und auch Untersuchungen
an einem anderen Institut des KIT Campus Nord durchgefithrt werden, wird in Abschnitt
4.6 der Transport zwischen den einzelnen Versuchseinrichtungen geschildert. Die Sicher-
heitsvorkehrungen, die bei diesem Transport aufgrund der Radioaktivitdt des Tritiums
getroffen werden miissen, werden ebenfalls beschrieben. In Abschnitt 4.7 wird schliefllich
der eigentliche Einbau sowie die Inbetriebnahme der Versuchseinrichtungen in die ausge-
wéahlten Handschuhboxen dargestellt.

4.1 TUberblick iiber das Experiment

Mit dem Experiment soll geklart werden, ob die Beschiddigung der LARA-Fenster repro-
duzierbar ist. Dies ist der Fall, wenn die Beschédigung wéahrend des hier beschriebenen
Experiments erneut auftritt. Andernfalls wiren bisher noch nicht bekannte Effekte wah-
rend des Testexperiments LOOPINO fiir den Schaden verantwortlich. Da LOOPINO die
Gegebenheiten im Inner Loop von KATRIN bereits sehr genau abbildet, ist eine erneute
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Beschéidigung der optischen Fenster im Falle eines reproduzierbaren Schadens sehr wahr-
scheinlich. Sollte der Schaden reproduzierbar sein, so miissen alternative Antireflexionsbe-
schichtungen gefunden werden, die die gegebenen Bedingungen ohne Beschadigung iiber-
stehen. Daher muss ein zweites Ziel des Experiments sein, weitere Beschichtungen auf ihre
Tauglichkeit fiir das KATRIN-Experiment hin zu tiberpriifen. Die Beschichtungen werden
jedoch nicht eigens fiir das Experiment entwickelt, sondern sind entweder bereits kommer-
ziell bei der Firma LASEROPTIK! erhiltlich oder sind fiir den Nova-Laser der National
Ignition Facility (NIF), einer Einrichtung des Lawrence Livermore National Laboratory
zur Untersuchung von Fusionsprozessen, entwickelt worden [Mos08]. Die Beschichtungen
unterscheiden sich aufgrund der Herstellungsprozesse in ihren optischen Eigenschaften, ih-
rer Oberflachenrauigkeit, also der Abweichung der realen Form von der idealen, und ihrer
Packungsdichte, dem Verhéltnis der Atome in einer Elementarzelle zum Gesamtvolumen
einer solchen. Da bisher die Mechanismen, die zur Beschddigung fiihren, nicht bekannt
sind, ldsst sich im Voraus nur schwer eine Aussage dariiber treffen, welche Eigenschaften
die entscheidenden in Bezug auf die Tauglichkeit in einer Tritiumumgebung im Grobvaku-
um sind. Laut [LOK11] sind Materialien mit hoéherer Packungsdichte weniger anfillig fiir
einen Schaden. Dem widerspricht, dass die am LLNL entwickelten Beschichtungen fiir die
Fusion diejenigen mit der geringsten Packungsdichte aller verwendeten Proben sind (siehe
Abschnitt 4.2.2), da die Fenster speziell fiir die Verwendung in einer Tritiumatmosphé-
re entwickelt worden sind. Allerdings sind diese fir einen geringeren Tritiumpartialdruck
konzipiert.

Insgesamt besteht das Experiment aus zwei Teilen: Zum einen der Beaufschlagung der
Proben mit Tritium, zum anderen der Untersuchung der Proben auf Beschidigung und
Verédnderung der optischen Eigenschaften. An beide Versuchseinrichtungen ergeben sich
durch die Handhabung von Tritium besondere Anforderungen, da sie in Bezug auf die
Sicherheit hohe Standards erfiillen und innerhalb einer Handschuhbox handhabbar sein
miissen. Auch beim Transport der Proben zwischen den einzelnen Versuchseinrichtung-
en sind besondere Sicherheitsmafinahmen aufgrund der Beaufschlagung mit Tritium zu
treffen.

Aus diesem Grund ergeben sich einige Fragen, die im Laufe dieses Kapitels geklart werden:
In welcher Handschuhbox kann eine Beaufschlagung der Proben mit Tritium durchgefiihrt
werden und wie genau kann diese vonstatten gehen? Welche Untersuchungsmethoden sind
in einer Handschuhbox handhabbar und in einem Zeitrahmen von etwa einem Jahr rea-
lisierbar? In welcher Handschuhbox kann die Versuchseinrichtung zur Untersuchung der
Proben untergebracht werden? Welche Eigenschaften kénnen mit diesen Untersuchungs-
methoden iiberwacht werden? Wie ist ein Einbau der Versuchseinrichtungen in eine be-
reits bestehende Handschuhbox moglich und wie kénnen die Proben sicher zwischen den
Versuchseinrichtungen transportiert werden? Welche Moglichkeiten zur Auswertung und
Interpretation der Messdaten bieten die Untersuchungsmethoden? Die letzte zu kldrende
Frage ist, wie die Arbeiten in einem gemeinsamen Messplan koordiniert werden kénnen.
Bevor diese Fragen gekléart werden, wird im folgenden Abschnitt zunéchst genauer auf die
verwendeten Proben eingegangen.

'LASEROPTIK GmbH, Gneisenaustr. 14, D-30826 Garbsen
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Abbildung 4.1: Fotografie der Probenhalterung und eines zugehorigen Siche-
rungsringes. Auf der linken Seite ist ein Sicherungsring zu sehen, auf der rechten die
Probenhalterung. Beide Komponenten verfiigen tiber ein Feingewinde, welches eine si-
chere Einfassung der Proben in die Probenhalterung erméglicht. Die Probe wird mit je
einem Sicherungsring auf jeder Seite in die Probenhalterung eingefasst.

4.2 Auswahl der optischen Fenster

In diesem Abschnitt werden zunéchst die Auswahlkriterien fiir die im Experiment be-
nutzten Fenster beschrieben. Danach werden die einzelnen im Experiment verwendeten
Proben vorgestellt und, sofern eine Beschichtung vorhanden ist, der Herstellungsprozess
der jeweiligen Beschichtung dargestellt.

4.2.1 Kriterien zur Auswahl der optischen Fenster

Bevor speziell auf die einzelnen Proben eingegangen wird, werden nun die Griinde be-
schrieben, die zur Auswahl der optischen Fenster fiir das Experiment gefiihrt haben. Hier-
flir muss zwischen zwei Probentypen unterschieden werden. Zum einen dienen die bereits
fiir die LARA-Zelle produzierten, fest in einen CF16-Flansch eingeschweiten? Fenster als
Proben. Diese haben entweder eine Breitband- oder eine auf 532 nm optimierte Antireflexi-
onsbeschichtung. Zum anderen werden unbeschichtete und von der Firma LASEROPTIK
bzw. am LLNL beschichtete 1-Zoll-Optiken verwendet. Diese Proben werden im Folgenden
als nicht eingeschweifite Proben bezeichnet, da sie aus der Probenhalterung, in der sie {iber
zwei Sicherungsringe mit Feingewinde eingebaut sind, entnommen werden kénnen (siehe
Abbildung 4.1).

Die nicht eingeschweifiten Optiken mit Beschichtung von LASEROPTIK werden aufgrund
ihrer unterschiedlichen Herstellungsprozesse untersucht. Da die Optiken sich in grundle-
genden Eigenschaften wie Packungsdichte oder Art und Anteil an Verunreinigungen un-
terscheiden, ist es moglich, dass nicht alle durch die Tritiumumgebung beschadigt werden.
Dabei ist es moglich, dass sich eine ansteigende Packungsdichte in Bezug auf die Tauglich-
keit innerhalb einer Tritiumumgebung als besser erweist, da die Wasserstoffisotopologe in
einer dichteren Beschichtung weniger gut diffundieren kénnen [LOK11]. Des Weiteren ist
zu beachten, dass LASEROPTIK die Proben fiir das Experiment zur Verfiigung gestellt
hat. Daher weisen sie sehr unterschiedliche Charakteristika in Bezug auf ihr Transmissions-
und Reflexionsverhalten auf (siche Tabelle 4.1). Als Fenster dient jeweils Q2 von SICO3
[SIC11].

2Die Methode, mit der die Fenster mit dem Flansch verbunden werden, wird im Englischen mit diffusion
bonding bezeichnet. Im Deutschen unterscheidet man hierbei jedoch zwischen Diffusionsschweiflen und
Diffusionsloten. Bei ersterem liegen die zu verbindenden Materialien immer in fester Form vor, bei letzterem
wird eines der Materialien verfliissigt. Da nicht bekannt ist, welche der beiden Methoden fiir die LARA-
Fenster verwendet worden ist, werden die Proben im Folgenden als eingeschweifit bezeichnet.

3SICO Technology GmbH, 9531 Bleiberg-Kreuth, Bleiberg-Notsch 176, Osterreich



44 Kapitel 4. Entwicklung eines Experiments zur Untersuchung opt. Fenster in Tritium

Ein weiterer Faktor, der die Auswahl der nicht eingeschweifiten Proben beeinflusst hat,
sind Erfahrungen aus der Fusionsforschung. Die Proben, die am LLNL beschichtet worden
sind, sind fiir die Fusion von Tritium und Deuterium entwickelt worden. Da die NIF
Kernfusion untersucht, die mit Hilfe eines Lasers geziindet wird, ist die Beschichtung
sowohl in Hinsicht auf Laserbestrahlung als auch in Hinsicht auf eine Tritiumumgebung
konzipiert worden, jedoch auf einen geringeren Tritiumpartialdruck. Aufgrund dessen, dass
die Beschichtung beim Gebrauch an der NIF bisher keinen Schaden aufgewiesen hat, ist es
zumindest wahrscheinlich, dass die Beschichtung auch die Bedingungen in der LARA-Zelle
iibersteht.

Um zu klaren, ob nur die Beschichtung selbst oder auch die Fenster darunter beschadigt
werden, werden zusitzlich unbeschichtete Fenster von THORLABS?* untersucht. Hierbei
ist zu erwahnen, dass diese Fenster auch als Trigermaterial zur Beschichtung durch das
LLNL dienen.

Des Weiteren werden insgesamt sechs in CF16-eingeschweifite Proben verwendet. Davon
sind vier Proben noch unbenutzt und zwei Proben bereits beschédigt. Jeweils die eine
Hélfte der Proben ist mit einer Breitbandentspiegelung, die andere mit einer auf 532 nm
optimierten Antireflexionsbeschichtung versehen. Die noch unbenutzten Proben werden
verwendet, um zu {iberpriifen, ob der aufgetretene Schaden reproduzierbar ist.

Die beschidigten Proben dienen dazu, den Verlauf des bereits eingetretenen Schadens
weiter zu verfolgen. Dabei kann die Frage geklart werden, ob die dunklen Flecken auf
der Oberfliche durch die Tritiumumgebung anwachsen oder sich nur neue solcher Flecken
bilden. Zudem kann durch die Verwendung der beschédigten Fenster eine Aussage dariiber
getroffen werden, in welchem Mafle sich die optischen Eigenschaften bei einem bereits
eingetretenen Schaden innerhalb einer Zeitspanne von 60 Tagen verschlechtern.

In Tabelle 4.1 werden alle verwendeten Proben nochmals zusammen mit ihren optischen
Eigenschaften aufgefiihrt.

Im néchsten Abschnitt werden nun zunéchst die nicht eingeschweifiten Proben betrachtet,
da anhand von diesen die Methoden zur Herstellung aller verwendeten Proben beschrieben
werden kénnen.

4.2.2 Nicht eingeschweif3ite Fenster mit Probebeschichtungen

Insgesamt werden sechs verschiedene, nicht eingeschweifite Proben verwendet. Davon sind
finf Proben beschichtet, vier von LASEROPTIK und eins vom LLNL. Die Proben von
LASEROPTIK sind mittels Elektronenstrahldeposition (EBD), Ionenstrahlgestiitzter De-
position (IAD), Ionenstrahlsputtern (IBS) und Magnetronsputtern (MS) beschichtet wor-
den. Diese Verfahren beruhen alle auf der Verdampfung des Beschichtungsmaterials in
einer Vakuumumgebung. Im Gegensatz dazu ist die Beschichtung des LLNL mittels des
sogenannten Sol-Gel-Verfahrens hergestellt worden, eines Prozesses, der auf einer Hydro-
lyse und spéteren Destillation beruht. Die sechste Probe ist ein unbeschichtetes Fenster
von THORLABS. Jede der sechs Proben ist insgesamt dreimal vorhanden.

Dieser Abschnitt gibt nun einen Uberblick iiber die verwendeten nicht eingeschweifiten
Proben. Dabei wird zunéchst auf die Beschichtungsprozesse und die damit einhergehenden
physikalischen und optischen Eigenschaften eingegangen. Danach werden die Eigenschaf-
ten der verwendeten Proben selbst dargestellt.

4Thorlabs GmbH, Hans-Boeckler-Str. 6, 85221 Dachau/Munich, Germany
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Tabelle 4.1: Auflistung der im Experiment verwendeten Proben und ihrer
optischen Eigenschaften. R = Reflexion, HR = hochste Reflexion, HT = hochste
Transmission, OC = teilweise Reflexion, AR = Antireflexionsbeschichtung, T = Trans-

mission
Hersteller einge- optische Eigenschaften beschéadigt Proben-
schweif3t anzahl
LASEROPTIK nein R > 80% fiir 580 - 680 nm und HR nein 3
fir 900 - 1070nm bei senkrechtem
Lichteinfall auf Probe, HT fiir 1520 -
1640 nm bei Lichteinfall mit 45° zur
Normalen der Probe
nein OC fir 580nm bei senkrechtem nein 3
Lichteinfall auf Probe
nein HT fur 930 - 980nm und HR fir nein 3
1030 - 1100nm bei senkrechtem
Lichteinfall auf Probe, HT fiir 1520 -
1640 nm bei Lichteinfall mit 45° zur
Normalen der Probe
nein HR fir 1064nm bei senkrechtem nein 3
Lichteinfall auf Probe
ja R < 0,5% fiir 532nm nein 2
ja R < 1% fiir 450 - 700 nm nein 2
ja R < 0,5% fiir 532nm ja 1
ja R < 1% fiir 450 - 700 nm ja 1
LLNL nein AR fur 580 nm nein 3
THORLABS nein T > 90% fur 300 - 1300 nm nein 3

Mit Elektronenstrahldeposition (EBD) beschichtete Fenster

Die EBD ist in Abbildung 4.2 schematisch dargestellt. Sie beruht auf der Verdampfung
des Beschichtungsmaterials, des sogenannten Target-Materials, mit Hilfe einer Elektronen-
kanone. Die von der Kanone emittierten Elektronen haben eine Energie von 2 bis 10 keV
[Low11] und bilden einen Emissionsstrom von bis zu 500 mA [Nat09]. Sie werden durch
ein magnetisches Querfeld vertikal abgelenkt und so auf das gekiihlte Target-Material ge-
fiihrt. Dadurch wird das Target-Material auf etwa 2000°C erwarmt und verdampft. Die
verdampften Atome haben eine Energie von nur etwa 0,1 eV [Hil04], damit sie keine Strah-
lungsschaden an den Fenstern hervorrufen.

Da der Prozess in einer Vakuumkammer stattfindet, steigt das Target-Material in einer
Wolke in Richtung der zu beschichtenden Fenster auf. Diese sind an der sogenannten Ka-
lotte angebracht, die sich wihrend des Prozesses dreht, um eine gleichméfige Beschichtung
zu erzeugen. Hier kondensiert das Beschichtungsmaterial meist spaltenférmig mit vielen
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Abbildung 4.2: Schematische Darstellung der Herstellung einer Beschichtung
mittels EBD. Im Filament, dem Gliihfaden einer Gliihkathode, werden Elektronen
erzeugt, die zur Anode hin beschleunigt und durch ein magnetisches Feld auf das Target-
Material gelenkt werden. Das Target-Material wird durch die Elektronen verdampft und
steigt zur sich drehenden Kalotte auf, an der die Fenster befestigt sind. Der Beschich-
tungprozess findet innerhalb einer Vakuumkammer statt, in der Temperaturen von mehr
als 250°C herrschen [Low11] (eigene Darstellung nach [Low11, Hil04, Tra07, Nat09]).

Filament

Leerrdumen zwischen den einzelnen Spalten, weshalb die Dichte bei diesem Verfahren rela-
tiv gering ist, verglichen mit dem spéter erkldarten IBS. Auch der Einbau von Feuchtigkeit
kann durch diese Art von Wachstum geférdert werden [Tra07].

Wiéhrend des gesamten Prozesses wird die optische Dicke, also die Eigenschaft, wie gut
das Licht die Beschichtung passieren kann, iiber Transmissions- und Reflexionsmessungen
kontrolliert. Die physikalische Dicke wird iiber einen Schwingquarz, der seine Frequenz
abhéngig von der auf ihm abgeschiedenen Menge an Beschichtungsmaterial &ndert, ge-
messen.

Um der Zersetzung von Oxiden wahrend der Verdampfung entgegenzuwirken, wird deren
Deposition meist in einer Sauerstoffatmosphire durchgefiihrt, die einige 10~ mbar betrigt.
Durch die Zugabe eines Inertgases, eines reaktionstriagen Gases wie beispielsweise Argon,
konnen die Eigenschaften der spéiteren Beschichtung ebenfalls verédndert werden [Nat09].

In Anhang B sind einige physikalische (siehe Tabelle B.1) und optische Eigenschaften (siehe
Tabelle B.2) fiir unterschiedlich hergestellte SiO9-Beschichtungen, wie sie im Experiment
vorkommen, zusammengetragen. Bei einem Vergleich der Daten der Beschichtungen fallt
auf, dass mittels EBD hergestellte Proben die geringste Packungsdichte der von LASER-
OPTIK bereitgestellten Proben aufweisen. Dies kénnte nach Kapitel 4.2.1 auf eine héhere
Schadensanfilligkeit hindeuten. Zudem wurde fiir diese Art von Beschichtung die geringste
Laserschadensschwelle von nur etwa 2,5 bis 5J/cm? bei 355 nm gefunden. Insgesamt kann
sich die EBD in keiner der ausgewéhlten optischen Eigenschaften gegeniiber den anderen
Beschichtungsverfahren hervorheben. Damit sind mittels EBD hergestellte Beschichtungen
wahrscheinlich am wenigsten fiir die Verwendung im KATRIN-Experiment geeignet.

Die mit EBD beschichteten, nicht eingeschweifiten Proben werden mit der arabischen Ziffer
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4 gekennzeichnet. Eine Fotografie einer solchen Probe ist in Abbildung 4.3 zu sehen. Sie
weisen folgende Eigenschaften auf:

o Optisches Verhalten: R > 80% fiir 580 - 680nm und HR fiir 900 - 1070 nm bei
senkrechtem Lichteinfall auf Probe, HT fiir 1520 - 1640 nm bei Lichteinfall mit 45°
zur Normalen der Probe

o Anzahl beschichteter Seiten: eine Seite (Riickseite mit Antireflexionsbeschichtung)
e Probenmafle: @ 25 mm, 1 mm Dicke

o Fenstermaterial: Q2 von SICO [SIC11]

e Gesamtschichtdicke aller Schichten : 6042 nm

e Gesamtschichtdicke der niedrighrechenden Schichten: 3709 nm

¢ Gesamtschichtdicke der hochbrechenden Schichten: 2333 nm

o hochbrechendes Material: NboOs mit n = 2,33 bei 492nm (fir gesputterten Diinn-
film) [Ric01]

o niedrigbrechendes Material: SiO2 mit n = 1,48 bei 492nm (fiir gesputterten Diinn-
film) [Ric01]

Abbildung 4.3: Fotografie einer von der Firma LASEROPTIK mittels EBD
beschichteten Probe. Die gezeigte Probe ist in die Probenhalterung eingefasst. Die
Strukturen innerhalb des Fensters rithren von der Unterlage her, auf der die Probe wéh-
rend des Fotografierens lag.

Mit Ionenstrahlgestiitzter Deposition (IAD) beschichtete Fenster

Die TAD basiert auf der EBD, es wird jedoch zusétzlich eine Ionenquelle eingesetzt (siehe
Abbildung 4.4) und die Temperaturen liegen weitaus hoher, ndmlich bei mehr als 400°C
[Poo06]. Die Ionenquelle besteht aus einer geheizten Kathode und einer Anode. Aufgrund
der Potenzialdifferenz zwischen Anode und Kathode findet zwischen diesen eine Gasentla-
dung statt. Diese Entladung erzeugt ein Plasma (also ein Gas, dessen Atome in Ionen und
Elektronen aufgespalten worden sind) aus Argon- und Sauerstoffionen, die eine Energie
von mehreren 10eV bis zu einigen 100eV besitzen [Tra07]. Mit den so erzeugten Ionen
wird die Oberfliche der wachsenden Beschichtung kontrolliert beschossen, wobei ein star-
ker Energie- und Impulsaustausch zwischen den Ionen und den Targetatomen stattfindet.

Auf diese Weise konnen eine bessere Oxidation und eine dichtere Struktur der Beschich-
tung erzeugt werden [Low11]. Aufgrund der dichteren Struktur kann weniger Wasser in die
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Abbildung 4.4: Schematische Darstellung der Herstellung einer Beschichtung
mittels TAD. Vergleicht man diese Abbildung mit Abbildung 4.2 so wird deutlich, dass
nur eine Plasmaquelle im Gegensatz zur EBD hinzugekommen ist. Diese sorgt fiir einen
kontrollierten Beschuss der heranwachsenden Beschichtung mit Ionen (eigene Darstellung
nach [Lowll, Poo06, Tra07, Pau06]).

Beschichtung eingebaut werden. Hieraus resultiert ein geringerer thermischer Drift, also
eine geringere Verdnderung der optischen Eigenschaften aufgrund von Temperaturédnde-
rungen. Ist die Energie der Ionen jedoch deutlich hoher als einige 100 eV, konnen Defekte
in die Struktur der Beschichtung eingearbeitet werden [Tra07].

Auch die physikalischen und optischen Eigenschaften mittels TAD hergestellter Beschich-
tungen sind in Anhang B enthalten. Besonders aufféllig ist bei dieser Art der Beschichtung
der geringe OH-Anteil. Dies konnte zu einer geringeren Verdichtung der Beschichtung auf-
grund von ionisierender Strahlung fithren (siehe [Bus10]). Zudem zeichnen sich die mittels
TAD hergestellten SiOs-Beschichtungen durch den im Vergleich zu den anderen Beschich-
tungen grofiten Brechungsindex aus.

Proben, die mittels IAD beschichtet worden sind, werden mit Hilfe der arabischen Ziffer
1 gekennzeichnet. Eine dieser Proben ist in Abbildung 4.5 gezeigt. Sie weisen folgende
Eigenschaften auf:

o Optisches Verhalten: Output Coupler (OC) fiir 580 nm bei senkrechtem Lichteinfall
auf Probe

e Anzahl beschichteter Seiten: eine Seite

e Probenmafle: @ 25 mm, 1 mm Dicke

 Fenstermaterial: Q2 von SICO [SIC11]

e Gesamtschichtdicke aller Schichten : 1195 nm

o Gesamtschichtdicke der niedrighbrechenden Schichten: 699 nm

e Gesamtschichtdicke der hochbrechenden Schichten: 496 nm
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o hochbrechendes Material: HfOg mit n = 2,09 bei 492 nm (fiir gesputterten Diinnfilm)
[Ric01]

o niedrigbrechendes Material: SiO2 mit n = 1,48 bei 492 nm (fiir gesputterten Diinn-
film) [Ric01]
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Abbildung 4.5: Fotografie einer mittels IAD beschichteten Probe. Die Fotografie
zeigt die in die Probenhalterung eingefasste Probe. Hinter der Probe ist die Ablageflache
zu erkennen.

Mit Ionenstrahlsputtern (IBS) beschichtete Fenster

Das IBS ist im Gegensatz zu den beiden bereits beschriebenen Beschichtungsverfahren
ein Sputterprozess. Das bedeutet, dass die Beschichtungsatome mit Hilfe von hochener-
getischen Ionen aus dem Target-Material herausgeschlagen werden. Zur Erzeugung der
Ionen dient eine Hochfrequenz-lonenkanone, in der in die Kanone eingelassene Argonato-
me ionisiert werden. Durch die Umpolung des elektrischen Feldes werden die erzeugten
Argonionen und Elektronen abwechselnd zu beiden Seiten hin beschleunigt. Da das Ver-
héltnis der Ladung zur Masse der Argonionen deutlich geringer ist, als das der Elektronen,
sind die Tonen deutlich trager und kénnen dem elektrischen Feld ab einer bestimmten Fre-
quenz nicht mehr folgen. Die Elektronen hingegen oszillieren weiterhin im elektrischen Feld
und stoflen dabei mit den Argonionen zusammen [Mat10]. Letztere erreichen so Energi-
en im Bereich von 1,5keV [Tra07]. Treffen diese Ionen auf das Target-Material, werden
Atome aus diesem herausgeschlagen. Die Target-Atome haben dabei eine Energie von
bis zu 100eV [Tra07]. Da auch das IBS innerhalb einer Vakuumkammer stattfindet, in
der lediglich Driicke von etwa 10~*mbar [Tra07] herrschen, steigen die ausgeschlagenen
Target-Atome in einer Wolke auf und bilden auf den Fenstern eine Beschichtung.

Innerhalb der Vakuumkammer herrschen Temperaturen von unter 100°C. Dies ermdoglicht
die Erzeugung von Schichten, die einen sehr geringen mechanischen Stress aufweisen. Das
IBS zeichnet sich zudem durch eine fast defektfreie Mikrostruktur und geringe Einlage-
rungen von Fremdatomen aus [Lowl1l].

Zur Erzeugung von Oxidschichten sowie nicht absorbierenden Schichten wird eine zwei-
te Ionenquelle eingesetzt, die Sauerstoffionen liefert. Wird eine solche zweite Ionenquelle
verwendet, so spricht man im Allgemeinen von "dual ion beam sputtering"(DIBS). Das
Verfahren des DIBS ist schematisch in Abbildung 4.6 dargestellt. Von der Firma LASER-
OPTIK wird jedoch nicht zwischen IBS und DIBS unterschieden.

Vergleicht man die physikalischen Eigenschaften der mittels IBS hergestellten Beschich-
tungen mit denen der anderen Beschichtungsverfahren, fallt der relativ grofle Druckstress
von etwa 400 MPa auf [KS04]. Weiterhin weisen die mit IBS aufgetragenen Schichten die
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Abbildung 4.6: Schematische Darstellung der Herstellung einer Beschichtung
mittels DIBS. Die Verdampfung des Target-Materials findet hier durch hochenergeti-
sche Tonen statt, die in einer Hochfrequenz-lonenkanone erzeugt werden. Mit Hilfe der
zweiten Ionenkanone werden Sauerstoffionen produziert, mit denen die Oberfliche der
heranwachsenden Beschichtung beschossen wird. Bei dem DIBS muss daher zwischen den
Sputterionen, also den Argonionen, die lila (dunkel) dargestellt sind, und den Sauerstoff-
ionen, die der Oxidation dienen und gelb (hell) dargestellt sind, unterschieden werden
(eigene Darstellung nach [Lowl1, Tra07, Pau06]).

geringste Oberflichenrauigkeit der in diesem Experiment verwendeten Beschichtungen auf.
Auch in Bezug auf die optischen Eigenschaften kann sich dieser Schichttyp hervortun. So
erreichen die Beschichtungen sowohl bei der Transmission als auch beim Extinktionskoef-
fizienten, einem Maf fiir die Abschwichung von Licht innerhalb eines Mediums, die besten
Werte. Daher wird vermutet, dass die mit IBS beschichteten Proben die geforderten opti-
schen Figenschaften fiir LARA zumindest vor der Beaufschlagung bei weitem erfiillen. Die
Zahlenwerte zu den eben genannten Eigenschaften sowie die zugehorigen Quellenangaben
kénnen in Anhang B nachgelesen werden.

Durch die Firma LASEROPTIK werden dem Experiment optische Fenster zur Verfiigung
gestellt, die mit IBS beschichtet worden sind und deren Probenhalterungen mit der ara-
bischen Ziffer 3 gekennzeichnet werden. Eine so eingefasste Probe ist in Abbildung 4.7 zu
sehen. Die Beschichtungen haben folgende Eigenschaften:

e Optisches Verhalten: HT fiir 930 - 980 nm und HR fiir 1030 - 1100 nm bei senkrechtem
Lichteinfall auf Probe, HT fiir 1520 - 1640 nm bei Lichteinfall mit 45° zur Normalen
der Probe

o Anzahl beschichteter Seiten: eine Seite
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e Probenmafle: @ 25 mm, 1 mm Dicke

o Fenstermaterial: Q2 von SICO [SIC11]

o Gesamtschichtdicke aller Schichten : 6314 nm

e Gesamtschichtdicke der niedrighrechenden Schichten: 3591 nm
e Gesamtschichtdicke der hochbrechenden Schichten: 2723 nm

o hochbrechendes Material: TagO5 mit n = 2,15 bei 492 nm (fiir gesputterten Diinn-
film) [Ric01]

o niedrigbrechendes Material: SiO2 mit n = 1,48 bei 492nm (fiir gesputterten Diinn-
film) [Ric01]

Abbildung 4.7: Fotografie einer mittels IBS beschichteten Probe. Die Fotografie
zeigt die in die Probenhalterung eingefasste Probe. Hinter der Probe ist die Ablagefliche
zu erkennen.

Mit Magnetronsputtern (MS) beschichtete Fenster

Das MS beruht auf einer Kathodenkonstruktion, die so angeordnete Magnete enthélt,
dass sich das magnetische und das elektrische Feld kreuzen. In Abbildung 4.8 kann man
erkennen, dass hierfiir Magnete auf der Oberseite der Kathode angebracht sind. Auf der
Unterseite hingegen befindet sich das Target-Material. Umgeben ist die Anordnung von
einer Vakuumkammer, die mit einem Inertgas wie beispielsweise Argon gefiillt ist [Low11].

An der Kathodenunterseite kommt es aufgrund des magnetischen Feldes zu einer Anhéu-
fung von Elektronen. Diese bewegen sich gemeinsam mit den bereits vorhandenen Argon-
ionen auf Schraubenbahnen auf das Target-Material zu. Da die Elektronen jedoch einen
kleineren Radius in ihrer Flughahn beschreiben als die Ionen, stoflen sie immer wieder mit
Argonatomen, die ebenfalls ionisiert werden, zusammen. Auf diese Weise erhoht sich die
Anzahl an Sputterionen und die Abtragung des Target-Materials deutlich [Nat09]. Dieser
Effekt wird weiterhin verstirkt durch Sekundérelektronen, die beim Auftreffen der Ionen
auf das Target-Material entstehen.

Vor dem Target-Material bildet sich auf diese Weise ein Plasma aus Argonionen, das zum
Target hin beschleunigt wird und dort Atome ausschlégt. Innerhalb der Vakuumkammer,
in der ein Druck von etwa 1073 mbar und eine Temperatur von unter 100°C herrscht,
gelangt das verdampfte Target-Material zur sich drehenden Kalotte, auf der die Fenster
montiert sind. Zur Herstellung einer Oxidschicht werden auch beim MS Sauerstoffatome
zur Atmosphére der Vakuumkammer hinzugefiigt.
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Abbildung 4.8: Schematische Darstellung der Herstellung einer Beschichtung
mittels MS. Nachdem die Beschichtungsatome aus dem Target-Material herausgeschla-
gen worden sind, werden sie durch das elektrische Feld hin zu den Fenstern beschleunigt
(eigene Darstellung nach [Lowll, Tra07, Cuo89, Nat09, Ebel0]).

Vorteile dieses Beschichtungsverfahrens sind vor allem eine hohe Qualitét der Schichten,
da die Fenster und das Plasma rédumlich getrennt sind. Zudem zeichnen sich die Beschich-
tungen durch eine hohe Kratz- und Haftfestigkeit sowie die Tatsache aus, dass sie beinahe
keinen Temperaturdrift der optischen Eigenschaften aufweisen [Lowll]. Weitere Eigen-
schaften kénnen dem Anhang B entnommen werden. Hier ist besonders hervorzuheben,
dass die Packungsdichte einer mittels MS aufgetragenen Beschichtung mit einem Wert
von nahezu 1 [Ebel0] die hochste Packungsdichte aller verwendeten Beschichtungen ist.
Daher konnte eine solche Beschichtung die am besten geeignete der in diesem Experi-
ment untersuchten Beschichtungen fiir die Bedingungen des KATRIN-Experiments sein.
Allerdings darf nicht aufler Acht gelassen werden, dass die Schichten auch den kleinsten
Extinktionskoeffizienten besitzen, was auf eine hohe Absorption hindeutet.

Die Halterungen der mit MS hergestellten Proben werden mit der arabischen Ziffer 2
gekennzeichnet (sieche Abbildung 4.9) und haben folgende Charakteristika:

e Optisches Verhalten: HR fiir 1064 nm bei senkrechtem Lichteinfall auf Probe
e Anzahl beschichteter Seiten: eine Seite

e Probenmafle: @ 25 mm, 1 mm Dicke

 Fenstermaterial: Q2 von SICO [SIC11]

e Gesamtschichtdicke aller Schichten : 10182 nm

e Gesamtschichtdicke der niedrighbrechenden Schichten: 5505 nm

e Gesamtschichtdicke der hochbrechenden Schichten: 4677 nm



4.2. Auswahl der optischen Fenster 53

 hochbrechendes Material: AlyO3 mit n = 1,62 bei 492 nm (fiir gesputterten Diinnfilm)
[Ric01]

o niedrigbrechendes Material: SiO2 mit n = 1,48 bei 492nm (fiir gesputterten Diinn-
film) [Ric01]

Abbildung 4.9: Fotografie einer mittels MS beschichteten Probe.Die Fotografie
zeigt die in die Probenhalterung eingefasste Probe. Hinter der Probe ist die Ablageflache
zu erkennen.

Mit Sol-Gel-Verfahren beschichtete Fenster

Das vom LLNL zur Beschichtung verwendete Sol-Gel-Verfahren beruht im Gegensatz zu
den bisher beschriebenen Verfahren nicht auf der Verdampfung bzw. dem Herausschlagen
von Atomen aus einem massiven Material, sondern auf Hydrolyse und spéterer Destillation,
deren Abldufe von dem jeweiligen Beschichtungsmaterial abhdngen. Im Folgenden wird die
Herstellung einer Beschichtung aus SiOs beschrieben, die in Abbildung 4.10 verbildlicht
wird.

Als Ausgangsmaterial fiir die Hydrolyse dient Si(OCyHs)4, eine Fliissigkeit, die in Wasser
verdiinnt wird. Hierdurch bildet sich das Sol, eine Fliissigkeit aus Wasser und Ethanol in
der Si(OH)4 verteilt ist.

Gibt man hierzu eine Lauge als Katalysator, findet innerhalb kiirzester Zeit und bei Raum-
temperatur die Umwandlung des Sol zum Lyogel statt [Sep08|. Letzteres ist eine Suspen-
sion, also eine Fliissigkeit in der ein Feststoff, in diesem Fall SiOs, fein verteilt ist. Das
besondere an dem enthaltenen Feststoff ist, dass dieser keine organischen Reststoffe mehr
enthélt. Zudem bildet er ein Netzwerk innerhalb der Fliissigkeit aus.

Im Destillationsprozess wird dieses Lyogel nun per Rotations- oder Tauchbeschichtungs-
prozess auf ein Fenster aufgetragen (fiir ndhere Informationen zu diesen Beschichtungsver-
fahren siehe [Bac97]). Nach einer gewissen Zeit ist die gesamte Fliissigkeit verdampft und
es bleibt eine porése Beschichtung aus dem zuvor im Lyogel geformten Netzwerk zuriick,
das sogenannte Xerogel. Da die Giite der Beschichtung in hohem Mafle von der Giite der
Oberflache des Fensters abhéngt, sind oft mehrere Beschichtungsvorginge nétig um ein
gutes Ergebnis zu erzielen [Fell0)].

Mittels Sol-Gel-Verfahren hergestellte Beschichtungen haben nur eine geringe Packungs-
dichte von 0,5 [Tho86]. Sollte eine geringe Packungsdichte Auswirkungen auf den Schaden
und dessen Entstehung haben, miisste bei diesen Proben ein Schaden besonders schnell
eintreten. Dagegen kann sich der relativ hohe OH- und H-Anteil in den Schichten in Bezug
auf eine Verdichtung aufgrund von ionisierender Strahlung positiv auswirken. So wird in
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Abbildung 4.10: Schematische Darstellung der Herstellung einer Beschich-
tung mittels Sol-Gel-Verfahren Die einzelnen Bearbeitungschritte einer Sol-Gel Be-
schichtung mit den Zwischenstationen Sol, Lyogel und Xerogel sind von oben links nach
unten rechts dargestellt (eigene Darstellung nach [Tho86, Sep08, Fell0]).

[Bus10] eine geringere Verdichtung bei hoherem OH-Gehalt des SiO2 beobachtet. Weiter-
hin zeichnen sich die Sol-Gel-Schichten dadurch aus, dass sie die einzigen SiO2-Schichten
im Experiment sind, in denen Zugstress herrscht. Diese Angaben kénnen in Anhang B,
Tabelle B.1, nochmals nachgelesen werden. Zudem sind hier die ausgewéhlten optischen
Eigenschaften in Tabelle B.2 aufgefiihrt. Hier weist die Sol-Gel-Beschichtung mit einem
Minimalwert von 1,42 den kleinsten Brechungsindex auf [Bac97].

Die vom LLNL beschichteten Proben sind auf Fenster der Firma THORLABS aufgetra-
gen. Diese Fenster werden im Experiment auch als unbeschichtete Proben verwendet. Die
Probenhalterungen der mittels Sol-Gel-Verfahren beschichteten Fenster werden mit der
arabischen Ziffer 5 gekennzeichnet (siche Abbildung 4.11).

Abbildung 4.11: Fotografie einer mittels Sol-Gel-Verfahren beschichteten Pro-
be.Die Fotografie zeigt die in die Probenhalterung eingefasste Probe. Hinter der Probe
ist die Ablageflaiche zu erkennen.
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Unbeschichtete Fenster

Die unbeschichteten Fenster sind WG41050 von THORLABS und bestehen aus synthe-
tischem Quarzglas. Eine Fotografie einer solchen unbeschichteten Probe ist in Abbildung
4.12 gezeigt. Ihre Probenhalterungen werden wéahrend des Experiments mit der arabischen
Ziffer 6 gekennzeichnet. Einige Eigenschaften der Fenster sind im folgenden zusammenge-
fasst:

o Optisches Verhalten: T > 90 % fiir 300 - 1300 nm
e Angzahl beschichteter Seiten: keine Seite

e Probenmafle: @ 25 mm, 5 mm Dicke

o Fenstermaterial: WG41050 von THORLABS

o Oberflachenebenheit: A/10 bei 633 nm, also 63,3 nm

Abbildung 4.12: Fotografie einer unbeschichteten Probe. Die Fotografie zeigt
die in die Probenhalterung eingefasste Probe. Hinter der Probe ist die Ablagefliche zu
erkennen.

Da nun alle nicht eingeschweifiten Proben und ihre Beschichtungen beschrieben worden
sind, werden im néchsten Abschnitt die eingeschweifiten Proben vorgestellt.

4.2.3 In CF16-Flansch eingeschweifite Fenster

Wie bereits in Abschnitt 4.2.1 erldutert, werden in dem Experiment in einen CF16-Flansch
eingeschweifite Fenster verwendet, um die Reproduzierbarkeit und den Verlauf der aufge-
tretenen Beschédigung zu untersuchen.

Der Herstellungsprozess bei den in diesem Abschnitt beschriebenen Fenstern ist folgender:
Zunéchst werden die Fenster aus synthetischem Quarzglas per Diffusionsschweiflen von der
United Kingdom Atomic Energy Authority (UKEAE)® in den Flansch eingefasst. Danach
werden sie von LASEROPTIK mit auf den Anwendungszweck optimierten Beschichtungen
mittels EBD versehen, deren Reflexionsspektren in Anhang C eingesehen werden kénnen.
Da der Vorgang des Diffusionsschweiflens fiir alle eingeschweifiten Proben der gleiche ist,
wird dieser nun kurz erklirt, bevor in den folgenden Abschnitten auf die verschiedenen
Proben selbst eingegangen wird.

5United Kingdom Atomic Energy Authority, Culham Science Centre, Abingdon Oxfordshire, OX14
3DB, United Kingdom
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Abbildung 4.13: Fotografie eingeschweifter Laser- und Raman-Fenster. Links:
Laser-Fenster. Rechts: Raman-Fenster. Beide Fenster sind so fotografiert, dass man die
der LARA-Zelle zugewandte Seite sehen kann. Weiterhin wird deutlich, dass die Fens-
ter nicht komplett sichtbar sind, sondern der Rand der konischen Einfassung diese zum
Teil bedeckt. Aufgrund dieser Einfassung kénnen die Fenster nicht gleichméaflig bis zum
Rand hin beschichtet werden. Die Einfassung wirkt sich zudem in Bezug auf die Unter-
suchungsmethoden aus (siehe 4.5).

Das Diffusionsschweiflen bietet die Méglichkeit, Gléser mit Metallen haftfest zu verbinden,
fiir den Fall dass die Materialien mindestens teilweise miteinander mischbar sind und ei-
ne hohe Oberflichenqualitit aufweisen. Wahrend des unter Umstdnden mehrere Stunden
dauernden Prozesses werden die Materialien Druck und Temperaturen im Bereich von 80 %
bis 90 % der Schmelztemperatur desjenigen Materials, das die niedrigere Schmelztempe-
ratur aufweist, ausgesetzt [Bor05]. Hierdurch bildet sich eine adhésive Bindung, also eine
Bindung die auf der molekularen Wechselwirkung der Materialien beruht. Diese ermdglicht
die Diffusion zwischen den beiden Materialien wodurch eine Verbindung geschaffen wird.
Beim Diffusionsschweiflen der LARA-Fenster im Speziellen war eine zuséatzliche Zwischen-
schicht aus Tantal n6tig, um die unterschiedlichen Expansionskoeffizienten der Fenster und
der Flansche auszugleichen [UKK97].

Weiterhin gilt fiir alle Proben, dass die Antireflexionsbeschichtungen nicht vollkommen
bis zum Rand der Einfassung reichen, da die Fenster bereits eingeschweif3t waren, als sie
beschichtet wurden.

Neue Fenster mit auf 532 nm optimierter Antireflexionsbeschichtung

Die Fenster der LARA-Zelle, durch die der Laserstrahl in die Zelle hinein und wieder
heraus gelangt, sind mit einer auf die Wellenléinge des Lasers optimierten Antireflexions-
beschichtung versehen. Daher zeigen die Proben bei 532nm eine Reflexion, die nahe 0%
liegt (siehe Anhang C, Abbildung C.5). In Abbildung 4.13 ist exemplarisch ein solches ein-
geschweifites Fenster, von denen insgesamt zwei im Experiment verwendet werden, gezeigt.
Dieser Probentyp wird im Folgenden als Laser-Fenster bezeichnet.

Neue Fenster mit Breitbandantireflexionsbeschichtung

Die eingeschweifiten Fenster, durch die das gestreute Licht aus der LARA-Zelle heraus
gelangt, ist mit einer Breitbandentspiegelung versehen. Sie weist im Bereich von 450 nm
bis 700 nm eine Reflexion kleiner 1% auf (siche Anhang C, Abbildung C.6). Auch hier
steht die Abbildung 4.13 nur exemplarisch fiir die beiden im Experiment verwendeten
Proben, die im Folgenden als Raman-Fenster bezeichnet werden.
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Abbildung 4.14: Fotografie bereits beschidigter, eingefasster Fenster Links:
Das Foto des beschédigten Laser-Fensters ist direkt an der Zelle entstanden, weshalb die
Schrauben montiert sind und die der Zelle abgewandte Seite gezeigt ist. Die Beschédi-
gung hebt sich gegeniiber dem dunkleren Fenster griingelb ab. Rechts: Abgebildet ist ein
beschédigtes Raman-Fenster, dessen Vorderseite in die Zelle gezeigt hat. Der orangefar-
bene Ring, der um den Konus zu erkennen ist, ist die Kupferdichtung des Flansches. Hier
setzt sich der Schaden ebenfalls dunkler von den unbeschédigten Teilen des Fensters ab.

Bereits beschadigte Fenster der LARA-Zelle

Zusétzlich zu den vier neuen, eingeschweifiten Proben werden zwei bereits beschidigte
Proben verwendet, je eines von jeder Beschichtungsart. In Abbildung 4.14 sind die bei-
den beschidigten Fenster der LARA-Zelle, die nicht im Experiment verwendet werden,
abgebildet.

In diesem Kapitel sind beide Arten von Proben, die nicht eingeschweifiten und die einge-
schweiflten, beschrieben worden. Dabei ist auf jede verwendete Beschichtung néher einge-
gangen worden.

Nun stellt sich die Frage, wie eine Beaufschlagung der Proben mit Tritium sicher realisiert
werden kann. Die Antwort hierzu wird im folgenden Kapitel gegeben.

4.3 Versuchseinrichtung zur Beaufschlagung von optischen
Fenstern mit Tritium

Dieser Abschnitt befasst sich mit der Beaufschlagung der Proben, also dem Umgeben der
Proben mit einem Tritiumgasgemisch. Dabei wird zunéchst auf die Behélter eingegangen,
in denen die Proben sicher in dem Tritiumgasgemisch gelagert werden. Danach wird die
Anlage betrachtet, die die Beaufschlagung vornimmt und alle damit verbundenen Arbeits-
schritte leistet.

4.3.1 Probenbehilter mit Vorrichtung zur Fensteraufnahme

Zunéichst werden Vorkehrungen diskutiert, die getroffen werden missen, um die Proben
sicher mit Tritium zu beaufschlagen. Damit ist zum einen gemeint, dass bei der Beauf-
schlagung kein radioaktives Gas entweichen darf, zum anderen dass die Proben gegen
Zerstorung gesichert werden miissen. Natiirlich stellt die Zerstorung der Proben auch ein
Sicherheitsrisiko im Sinne des ersten Punktes dar. Sollte eine der Proben wéhrend des
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Experiments zerbrechen, so stellt dies eine potenzielle Gefahr dar, da die entstehenden
Scherben einen Boxenhandschuh zerstéren kénnen. Dies bedeutet eine ungewollte Offnung
der sogenannten zweiten Hiille. Sie dient dem Experimentator als Schutz vor aus einer
Versuchsanlage austretendem radioaktivem Gas und der potenziell kontaminierten Boxen-
luft.

Um das Austreten eines tritiumhaltigen Gasgemisches wéihrend der Beaufschlagung der
Proben zu verhindern, werden sogenannte Probenbehélter genutzt. In den Probenbehél-
tern werden die Proben somit in einem Tritiumgasgemisch gelagert. Bei der Fertigung
dieser sind die Bestimmungen der "Technischen Liefer- und Abnahmebedingungen"(TLA)
des Tritiumlabors Karlsruhe zu beachten. Diese besagen unter anderem, dass die Proben-
behélter aus Edelstahl gefertigt sein miissen. Zudem muss zu jedem Bauteil ein Materi-
alzeugnis nach der DIN EN 10204 vorhanden sein. Die Leckrate jedes Probenbehélters
darf 1-107? mbar1/s und die integrale Leckrate 1-10~® mbarl/s nicht iiberschreiten. Der
Lecktest, mit dem die erforderlichen Leckraten nachgewiesen werden, erfolgt kurz vor
Einbau der Messvorrichtung in die Handschuhbox. Des Weiteren muss die Ausfithrung
der Probenbehilter derart sein, dass metallische Dichtungen, wie zum Beispiel VCRS- und
CF7-Dichtungen, verwendet werden kénnen. Aufgrund dieser Rahmenbedingungen werden
die Probenbehilter aus Vakuumbauteilen der Firma VACOM?® gefertigt.

Da von jeder nicht eingeschweifiten Probe insgesamt drei gleichartig beschichtete Proben
und zusétzlich sechs eingeschweifite Proben vorhanden sind, werden insgesamt vier Pro-
benbehélter benotigt, die jeweils sechs Proben aufnehmen. Drei der Probenbehélter wer-
den nur nicht eingeschweifite Proben enthalten. Dabei kommt keine der Proben doppelt
in einem Behélter vor, damit zu jedem Messzeitpunkt Information zu jedem Probentyp
vorliegen. Der vierte Probenbehélter enthélt nur eingeschweifite Proben.

Des Weiteren werden zwei Ausfithrungen von Probenbehéltern genutzt. Beide sind in
Abbildung 4.15 dargestellt. In den Probenbehéltern mit Fenstern werden nur nicht ein-
geschweifite Fenster gelagert. Der Grund fiir die Verwendung von Probenbehéltern mit
Fenstern ist der, dass eine plotzlich eintretende Beschiddigung bemerkt werden kann und
so ein gezieltes Offnen des Behilters auflerhalb des eigentlichen Messplans méglich ist.

Die Befiillung der Probenbehélter mit dem Tritiumgasgemisch geschieht iiber ein VCR-
Handventil. Um dieses an den Probenbehélter anbringen zu kénnen, wird ein sonderan-
gefertigter Reduzierflansch von CF auf VCR zum Verschlielen des Behélters genutzt. Die
VCR-Verbindung des Ventils wird zusétzlich tiber eine Swagelok-Sperrvorrichtung (siehe
Abbidung 4.35, Seite 95) gegen versehentliches Aufdrehen gesichert.

Um die Proben in den Probenbehéltern gegen Zerbrechen zu schiitzen, werden sie auf
das sogenannte Gestédnge aufgefidelt, das in Abbildung 4.16 dargestellt ist. Insgesamt
gibt es drei Arten von Gestdngen. In dem ersten werden nicht eingeschweifite Proben
aufgenommen und im zweiten eingeschweifite. Die dritte Art von Gestdnge ermdoglicht
es eine der nicht eingeschweifiten Proben in dem Probenbehélter mit Fenster direkt zu
betrachten. Hierfiir wird diese Probe im 90° Winkel zu den anderen Proben in das Gestidnge
eingebracht (sieche Abbildung 4.17).

Bei der Fertigung der Teile fiir das Gestédnge miissen drei Dinge beachtet werden. Zum
einen diirfen keine scharfen Kanten mehr vorhanden sein, mit denen man die Handschuhe

SMarkenname einer metallischen Dichtung der Firma SWAGELOK, Swagelok Company, 31400 Aurora
Road, Solon, Ohio, 44139, USA

"ConFlat-kompatibler Standard fir Flansche nach ISO3669 Norm

8VACOM, Vakuum Komponenten & Messtechnik GmbH, GabelsbergerstraBe 9, 07749 Jena



4.3. Versuchseinrichtung zur Beaufschlagung von opt. Fenstern mit Tritium 59

Abbildung 4.15: Fotografie der beiden Probenhalterungen. An beiden abge-
bildeten Probenbehiltern ist noch kein Handventil angebracht. Links: Probenbehélter,
der aus einem CF63-Rohrstiick gebaut worden ist. Die untere Rohrseite ist zugeschweifit
worden, um Gewicht zu sparen. Rechts: Probenbehilter, der aus einem CF63-Kreuzstiick
gefertigt worden ist. Auch hier ist der Boden zur Gewichtsreduktion verschweif3t worden.
An den kleineren CF40-Rohren sind Titan-Saphir-Fenster verbaut. Die Probenentnahme
geschieht bei beiden Behéltern iiber den an der Oberseite sichtbaren Flansch.

beschidigen kann. Zum anderen miissen Komponenten wie die Abstandshalter zwischen
den Proben angebohrt werden um Bereiche die nicht gut evakuiert werden konnen zu
vermeiden. Drittens miissen alle Teile des Gesténges nach der TLA im Ultraschallbad
gereinigt werden, um spéter Verunreinigungen des Tritiumgasgemischs zu reduzieren. Alle
Gesténge verfiigen iiber einen Griff, der auch mit den Handschuhen einer Handschuhbox
ein einfaches Entnehmen und Einbringen der Proben in den Probenbehilter erméglicht.

Eine Ubersicht iiber die in den vier Probenbehiltern gelagerten Proben ist in Tabelle 4.2
zusammengestellt.

Mit den Probenbehéltern und den Gestdngen kann ein sicherer Umgang mit den mit Triti-
um beaufschlagten Proben gewéhrleistet werden. Weiterhin ungeklért ist jedoch die Frage
in welcher Handschuhbox die Beaufschlagung vorgenommen werden kann. Die Beantwor-
tung wird im néchsten Abschnitt geleistet.

4.3.2 Die CAPER-Anlage zur Beaufschlagung der optischen Fenster mit
Tritium

Die Handschuhbox, in die die Versuchseinrichtung zum Beaufschlagen der Proben mit Tri-
tium eingebaut wird, muss einige Randbedingungen erfiillen. So sollen die Probenbehéalter
innerhalb der gleichen Handschuhbox mit Tritiumgas in der gewiinschten Reinheit befiillt
und wieder evakuiert werden konnen. Auch eine Lagerung aller Probenbehélter sollte aus
Sicherheitsgriinden in der Handschuhbox méglich sein, um Transporte der Probenbehélter,
die mit einem Aktivititsinventar von 103 Bq gefiillt sind, zu vermeiden. Da die Proben-
behélter in der Handschuhbox ebenfalls geéffnet werden, ist mit einem deutlichen Anstieg
der Aktivitdt der Boxenluft zu rechnen (siche Anhang E). Dieser Anstieg ist schneller
abbaubar und deutlich besser handhabbar in einer inertisierten Box. Eine solche Box hat
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Abbildung 4.16: CAD-Zeichnung zweier unterschiedlicher Gestinge. Links:
Hier ist die Art von Gesténge abgebildet, in dem alle nicht eingeschweifiten Proben pa-
rallel zueinander aufgefadelt sind. Es wird im Probenbehélter I verwendet. Rechts: Man
erkennt in diesem Gestidnge die um 90° gegeniiber den anderen Proben gedrehte Probe.
Diese Art von Gestédnge wird in Probenbehélter III und IV verwendet.

Abbildung 4.17: Fotografie eines Gestinges vor und nach Einbau in den Pro-
benbehilter. Links: Hier ist eine Fotografie eines Gestdnges mit einer um 90° gedrehten
Probe gezeigt. Rechts: Wird dieses Gestédnge in einen Probenbehélter mit Fenster einge-
baut, hat man durch die Fenster des Probenbehélters einen guten Blick auf die um 90°
gedrehte Probe.
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Tabelle 4.2: Zusammenfassung der Kennzeichnung von Probenbehilter und
Proben. P = fensterloser Probenbehélter, PF = Probenbehélter mit Fenster

Probenbehédl- Proben-  Probenbe- Beschichtung

terziffer ziffer héltertyp

I 1 P mit IAD produziert

I 2 P mit MS produziert

I 3 P mit IBS produziert

I 4 P mit EBD produziert

I 5 P mit Sol-Gel-Verfahren produziert
I 6 P keine Beschichtung

II 1 P neues Laser-Fenster

II II P neues Laser-Fenster

II 111 P neues Raman-Fenster

II ITIT P neues Raman-Fenster

II keine P beschadigtes Raman-Fenster

II keine P beschadigtes Laser-Fenster

111 1 PF mit IAD produziert

III 2 PF mit MS produziert

111 3 PF mit IBS produziert

111 4 PF mit EBD produziert

111 5 PF mit Sol-Gel-Verfahren produziert
11 6 PF keine Beschichtung

v 1 PF mit IAD produziert

v 2 PF mit MS produziert

v 3 PF mit IBS produziert

v 4 PF mit EBD produziert

v 5 PF mit Sol-Gel-Verfahren produziert
v 6 PF keine Beschichtung

einen gegeniiber der Raumluft deutlich erh6hten Stickstoff- und einen reduzierten Sauer-
stoffanteil. Die Konzentration an Sauerstoff innerhalb der Handschuhbox betrigt weniger
als 4%. Damit fehlt dem Tritium der Sauerstoff um zu tritiiertem Wasser zu reagieren.
Er liegt deshalb weiterhin gasférmig vor und kann so aus der Atmosphére entzogen wer-
den. Daher ist die Inertisierung eine weitere Randbedingung, die die Handschuhbox zur
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Unterbringung der Versuchseinrichtung fiir die Beaufschlagung der Proben erfiillen muss.

Die Anlage, die sowohl das Befiillen als auch das Evakuieren der Probenbehélter leisten
kann, inertisiert ist und zudem noch die Moglichkeit zur Lagerung der Probenbehélter bie-
tet, ist die CAPRICE PERMCAT-Anlage. Die CAPER-Anlage ist eine Weiterentwicklung
der CAPRICE-Anlage zur Reinigung und Dekontamination von Plasmaabgasen in Fusi-
onsreaktoren in einem dreistufigen Prozess [GEM11]. Sie besteht insgesamt aus drei Hand-
schuhboxen, CAPER A bis C, wobei die fiir die Versuchseinrichtung zur Beaufschlagung
der Proben interessante Handschuhbox CAPER A darstellt. Ndheres zur Funktionsweise
der CAPER-Anlage kann in [GEM11] nachgelesen werden.

Die CAPER-Anlage bietet jedoch noch weitere Vorteile die im Folgenden benannt werden:

Bereitstellung des Gasgemischs in gewiinschter Reinheit
Die CAPER-Anlage kann den fiir das Experiment nétigen Tritiumanteil des Gases von
etwa 95 % liefern.

Reinigung des Gases von Kohlenwasserstoffen vor der Befiillung

Da das Tritiumgas jedoch zuvor in einem Sammelbehélter aufbewahrt wird, bilden sich in
dem Gas tritiierte Kohlenwasserstoffe [Mor77]. Diese kénnen negative Auswirkungen auf
die Proben haben, wie in Kapitel 3 dargestellt worden ist. Durch die CAPER~Anlage kann
eine Reinigung des Gases geleistet werden, so dass das Gas zum Zeitpunkt des Befiillens
keine Kohlenwasserstoffe mehr enthélt.

Kaum Notwendigkeit zur Anderungen der bestehenden Anlage

Ein weiterer, sehr offensichtlicher Vorteil, den die CAPER-Anlage bietet, ist derjenige, dass
sie bereits eine bestehende Anlage ist. Sie muss nahezu nicht verédndert werden, um die
Probenbehélter mit Tritium befiillen zu kénnen. Lediglich eine zusétzliche Verbindungs-
leitung zu den Probenbehéltern muss in die Anlage integriert werden. Uber diese neue
Verbindungsleitung kénnen die Probenbehélter nicht nur befiillt sondern auch evakuiert
werden. Um die Handhabung der Probenbehélter so einfach und die Lagerung so sicher wie
moglich zu gestalten, wird eine speziell angefertigte Bodenplatte verwendet. Diese hat fiinf
aufgesetzte Metallrohre, in denen die Probenbehélter aufrecht gelagert werden kénnen.

Wiederaufbereitung des Gasgemischs aus den Probenbehiltern
Nach der Entleerung der Probenbehélter geht das Tritiumgasgemisch nicht verloren, son-
dern kann durch die Anlage erneut aufgearbeitet werden.

Analyse der Gaszusammensetzung mittels Gaschromatograph

Bei Bedarf konnen Untersuchungen der Gaszusammensetzung mit Hilfe eines Gaschroma-
tographen [RLO03] vorgenommen werden. So kann beispielsweise die Zusammensetzung des
Gases vor dem Befiillen bestimmt werden. Aber auch eine Analyse des aus den Probenbe-
héltern abgepumpten Gases ist moglich. Auf diese Weise konnen Informationen iiber die
Bildung von tritiierten Kohlenwasserstoffen im Probenbehélter gesammelt werden.

Tritiumfreisetzung

Abgesehen davon, dass die CAPER-Anlage inertisiert ist, bietet sie bei der Offnung der
Probenbehélter einen weiteren Vorteil. In der Handschuhbox wird regelméfig mit Triti-
um gearbeitet. Daher wird keine bis dahin noch saubere Handschuhbox beim Offnen der
Behalter und der Entnahme des Gestéinges Tritium ausgesetzt.

Spiilung des Probenbehilters mit Deuterium vor der Offnung
Wie bereits erwithnt, steigt die Kontamination der Boxenluft durch das Offnen eines Pro-
benbehélters deutlich an. Dies wurde im Vorfeld mit einem Versuch getestet: einer der
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Probenbehélter wurde mit einem Gasgemisch gefiillt, nach kurzer Zeit wieder evakuiert
und dann gedffnet. Die genauen Bedingungen dieses Tests sind in Anhang E beschrieben.
Die Aktivitéit in der Handschuhbox war nach dem Offnen eines Behélters, der urspriing-
lich mit 200 mbar Partialdruck Tritium gefiillt war, auf mehr als 370 MBq/m? angestiegen.
Wurde jedoch vor einer Offnung des Probenbehélters mehrmals Deuterium eingelassen und
wieder abgepumpt, wurde der Behélter also mit Deuterium gespiilt, so stieg die Aktivitét
der Boxenluft nicht einmal auf 10 MBq/m? an. Erklirt werden kann der geringere An-
stieg durch Wandeffekte und den Isotopenaustausch [Fisl1]. Auch eine solche Spiilung mit
Deuterium ist in der CAPER, A-Handschuhbox méglich.

Ein Nachteil bei der Befiillung der Probenbehélter in der CAPER A-Handschuhbox ist
jedoch, dass die Steuerung des Druckes im Probenbehélter nur iiber ein Handventil geregelt
werden kann. Daher ist eine geringe Reproduzierbarkeit des Tritiumpartialdrucks von
etwa +10mbar in den Probenbehéltern zu erwarten. Trotz dieses Nachteils iiberwiegen
die Vorteile, die die CAPER A-Handschuhbox als Standort fiir das Experiment mit sich
bringt. Daher wird die Versuchseinrichtung zur Beaufschlagung der Proben hier integriert
werden.

Damit ist die Frage geklért, in welcher Handschuhbox eine Beaufschlagung der Proben
stattfinden kann. Unbekannt ist bisher, mit welchen Untersuchungsmethoden die beauf-
schlagten Proben auf die Anderung ihrer optischen Eigenschaften hin untersucht werden
kénnen. Hierbei stellt sich die Frage, welche Untersuchungsmethoden in einer Handschuh-
box realisierbar sind. Zudem miissen weitere Rahmenbedingungen eingehalten werden, was
die Auswahl an moglichen Untersuchungsmethoden einschrénkt. Der nichste Abschnitt
setzt sich mit dieser Thematik auseinander.

4.4 Methoden zur Uberwachung der Eigenschaften optischer
Fenster

Um die Frage zu kliren, welche Uberwachungsmoglichkeiten geeignet sind, um zum einen
eine Beschiddigung moglichst friithzeitig zu erkennen und zum anderen die optischen Ei-
genschaften zu iiberwachen, wird in Abschnitt 4.4.1 zunéchst ein Uberblick iiber mogli-
che Untersuchungsmethoden gegeben. Dabei werden Methoden, die aufgrund bestimmter
Rahmenbedingungen gewisse Vorteile bieten, ausfithrlicher beschrieben. Den Abschluss
des Kapitels bildet die Begriindung der Entscheidung fiir die spéter verwendeten Uberwa-
chungsmethoden.

4.4.1 TUberblick iiber mégliche Uberwachungsmethoden

Zur Uberwachung der Proben in Bezug auf Beschidigung und ihre optischen Eigenschaften
bieten sich eine Vielzahl an Moéglichkeiten. Sie werden nun im Folgenden kurz beschrieben,
bevor auf ihre Eignung in diesem Experiment eingegangen wird.

Augerelektronenmikroskopie (AES)
Die AES beruht auf der Anregung und Emission von Auger-Elektronen durch einen Elek-
tronenstrahl. Die Auger-Elektronen werden also bei einem strahlungsfreien Ubergang in
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der Elektronenschale freigesetzt. Die AES bietet die Méglichkeit mit einer lateralen Auf-
l6sung von 100 nm ein quantitatives Elementenprofil der Oberfliche darzustellen, wobei
Wasserstoff und Helium jedoch nicht detektiert werden kénnen [IFM11].

Quecksilberporosimetrie

Da Quecksilber nicht in Poren einer Oberfliche eindringt, ohne dass ein Druck ausgeiibt
wird, kann iiber die Bestimmung des aufgenommenen Quecksilbervolumens in Abhéngig-
keit vom angewandten Druck eine Aussage iiber Porengrofie und -verteilung einer Probe
getroffen werden [Sib88].

Streulichtmessung

Bei der Messung der Oberflichenrauigkeit mit einer Streulichtmessung unterscheidet man
zwischen winkelauflésender, totaler und integraler Streulichtmessung. Bei ersterer wird die
Probe mit einem Laser bestrahlt und das Streulicht mit einem Detektor in verschiedenen
Winkeln zur Probe gemessen. Mit dieser Methode kénnen Rauheiten kleiner 0,1 nm detek-
tiert werden. Die totale Streulichtmessung misst die Streulichtleistung im Reflexions- oder
Transmissionshalbraum mit einer Coblentz-Kugel, einer hochreflektierenden Halbkugel,
die das Streulicht auf einen Detektor fokussiert. Die gemessene Streulichtleistung wird auf
die einfallende Leistung normiert. Die integrale Streulichtmessung folgt dem gleichen Prin-
zip, hier wird jedoch nur der Reflexionshalbraum betrachtet und auf den Reflexionsgrad
normiert [Dup07, Til97].

Transmissions-Reflexions-Messung (TR-Messung)

Eine TR-Messung untersucht wie viel Licht eines einfallenden Laserstrahls in Strahlrich-
tung transmittiert bzw. entgegengesetzt reflektiert wird und normiert dies auf die einfal-
lende Leistung. Diese Messung macht eine direkte Aussage iiber die Verdnderung der opti-
schen Eigenschaften, ndmlich iiber den Transmissions- und Reflexionskoeffizienten méglich.

Optische Mikroskopie

Das optische Mikroskop ist eine auf einem einfachen Linsensystem beruhende Methode
um eine Oberfliche im Zweidimensionalen mit einer héheren Auflésung als es das blofle
Auge erlaubt zu untersuchen [Dem08, Ber04].

Transmissionselektronenmikroskopie (TEM)

Die TEM durchstrahlt eine Probe mit einem Elektronenstrahl. Da unterschiedlich dichte
Materialien die Elektronen unterschiedlich stark ablenken, entsteht ein kontrastreiches
zweidimensionales Bild der Oberfliche einer Probe. Die TEM liefert dabei mit 0,4 nm
Auflésung eine bis zu 500 mal héhere Auflésung als ein optisches Mikroskop [Hei03].

Rasterkraftmikroskopie (AFM?)

Bei der AFM wird mit einer Messspitze iiber die Oberflache einer Probe gerastert. Die
Messspitze wird dabei zu hochfrequenten Schwingungen angeregt, an deren Umkehrpunkt
die Spitze die Probenoberfliche beriihrt. Eine Anderung der Topografie der Oberfliche
fiihrt somit zu einer Anderung der Frequenz. Die Auflésung bei der AFM betrigt lateral
wenige nm und vertikal weniger als 0,1 nm [Dup07].

Differentialinterfenzkontrastmikroskopie (DIC)

Die DIC nutzt aus, dass zwei kohérente Lichtstrahlen beim Durchgang durch unterschied-
liche Materialien der gleichen Dicke bzw. durch gleiches Material mit unterschiedlicher
Dicke einen Gangunterschied aufweisen und somit miteinander interferieren. Es entstehen
Bilder, die eine Tiefeninformation enthalten [Til97, Lan68].

9@tomic force microscopy
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Rasterelektronenmikroskopie (REM)

Die REM rastert die Oberfliche einer Probe mit einem Elektronenstrahl ab. Dabei werden
Riickstreuelektronen aus tiefer gelegenen Bereichen der Probe sowie Sekundéarelektronen
des Oberflachenbereichs detektiert. Hierdurch entsteht ein Bild mit bis zu 20 mal besserer
Vergroflerung als beim optischen Mikroskop, das eine Tiefeninformation enthalt [Hei03].

Die eben beschriebenen Messmethoden sind zwar grundsétzlich alle zur Untersuchung der
optischen Fenster geeignet, jedoch gibt es wichtige Rahmenbedingungen, die erfiillt wer-
den missen. Diese resultieren zum einen aus der Radioaktivitdt von Ts. So miissen die
Uberwachungsmethoden einfach in ihrer Handhabung sein, da eine Nutzung innerhalb
einer Handschuhbox moglich sein muss. Auch zu kostenintensive Methoden werden hier-
durch ausgeschlossen, da die Apparaturen nach einer Beendigung des Experiments in der
Handschuhbox verbleiben miissen und somit nur fiir Proben verwendet werden konnen,
die bereits mit T9 in Berithrung gekommen sind. Ein weiterer Aspekt ist der Zeitaufwand
fiir die Installation der Uberwachungseinrichtung in eine Handschuhbox. Hierbei wird der
zeitliche Rahmen durch die vorliegende Arbeit gegeben. Die Messungen sollten daher in-
nerhalb eines Jahres begonnen und zum Teil ausgefithrt werden kénnen.

In Bezug auf Zeitaufwand, Kostenintensitdt und Moglichkeit zum Einbau in eine Hand-
schuhbox stellt die Zusammenarbeit mit dem Fusionsmateriallabor (FML) des Institut fiir
Angewandte Materialien - Werkstoff- und Biomechanik, einem weiteren Institut des KIT
Campus Nord, eine interessante Moglichkeit dar.

Im Folgenden wird auf die Untersuchungsmethoden, die die Rahmenbedingungen erfiillen,
nochmals detaillierter eingegangen. Von den vorgestellten Methoden finden dabei drei kei-
ne weitere Erwdhnung: die AES und die AFM, da sie kostenintensiv sind, sowie die Streu-
lichtmessung aufgrund ihrer schlechten Handhabbarkeit innerhalb einer Handschuhbox.
Bei den verbleibenden sechs Methoden wird zunédchst auf die Funktionsweise eingegangen,
bevor Vor- und Nachteile der jeweiligen Methoden aufgelistet werden.

Porositatsmessung mittels Quecksilberporosimetrie

Quecksilber zeichnet sich durch einen grofien Kontaktwinkel aus. Der Kontaktwinkel ist der
Winkel zwischen der Oberfliache eines Quecksilbertropfens und einer Fléche, auf der dieser
Tropfen sitzt. Daher dringt Quecksilber nicht ohne zusétzlichen Druck in Poren ein. Mit
steigendem Druck werden jedoch immer kleinere Poren mit Quecksilber aufgefiillt. Dies
ist auch in Abbildung 4.18 dargestellt. Uber das aufgenommene Quecksilbervolumen kann
eine Aussage liber die mittlere Porengréfie, die Porengrofieverteilung sowie die Dichte nicht
kompressibler Materialien getroffen werden. Die kleinsten Porengréfien, die noch detektiert
werden koénnen, liegen im Nanometerbereich [UDE11, Sib88].

Vorteile:

Die Quecksilberporosimetrie liefert eine Aussage iiber die Dichte der Proben. Dies ist
besonders in Bezug auf eine mogliche Verdichtung durch ionisierende Strahlung, wie in
Kapitel 3 beschrieben, von groflem Interesse.

Ein Quecksilberporosimeter ist bereits am FML in einer Handschuhbox vorhanden.

Nachteile:
Die Proben diirfen nicht aus einem zerbrechlichen Material bestehen, da sie ansonsten
aufgrund des erhoéhten Druckes zerbrechen kénnen.
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Abbildung 4.18: Schematische Darstellung der Quecksilberporosimetrie.
Links: Hier ist der Ausgangszustand einer Quecksilberporosimetriemessung dargestellt.
Der Druck p; reicht nicht aus, damit das blau dargestellte Quecksilber in die Poren des
Materials eindringt. Mitte: Nachdem der Druck auf den Wert p, angestiegen ist, werden
Poren mit verhiltnisméfBig grofem Offnungsdurchmesser mit Quecksilber gefiillt. Rechts:
Ab einem gewissen Druck ps sind alle von der Oberfliche her zuginglichen Poren mit
Quecksilber aufgefiillt (eigene Darstellung nach [Sib88]).

Die in diesem Experiment verwendeten Proben sind zu grof} fiir die Anlage am FML. Das
bedeutet, dass die Proben verkleinert und damit zerstért werden miissen, um eine Unter-
suchung zu ermoglichen.

Die Tatsache, dass die Untersuchungen mit einem Quecksilberporosimeter am FML statt-
finden, macht einen Transport der kontaminierten Proben nétig.

Oberflachenuntersuchung mittels optischen Mikroskops

Die einfachste Ausfithrung eines optischen Mikroskops besteht aus einem zweistufigen ab-
bildenden Linsensystem aus Objektiv und Okular, wie es in Abbildung 4.19 dargestellt ist.
Das Objektiv erzeugt von der Probe ein vergroflertes reelles Bild in der Bildebene des Oku-
lars. Dieses Bild wird durch das Okular nochmals vergréflert, wobei ein stark vergréflertes,
virtuelles Bild der Probe entsteht. Da die Strahlen eines jeden Punktes der Probe den
Betrachter, der sich in der hinteren Bildebene des Okulars befindet, parallel zueinander
erreichen, scheint das Bild im Unendlichen zu liegen.

Die Vergréflerung eines optischen Mikroskops wird durch die Brennweiten von Objektiv
und Okular bestimmt. Das maximale Auflésungsvermogen betrigt jedoch die halbe Wel-
lenldnge des verwendeten Lichtes [Dem08, Ber04].

Anwendung findet das Mikroskop beispielsweise bei der Untersuchung homogener Phasen-
bezirke und Kristallbaufehlern. So kénnen mit einem Durchlichtmikroskop, bei dem die
Probe von Licht durchdrungen wird, die kristallinen Anteile einer Probe bestimmt wer-
den, sofern diese grofier als die Auflosungsgrenze sind. Auflichtmikroskope, bei denen das
von der Probe reflektierte Licht zur Untersuchung genutzt wird, werden hauptséchlich fiir
undurchsichtige Proben verwendet [Hor09].

Vorteile:

Optische Mikroskope sind relativ preiswert mit Kosten unter 1000 €.

Eine zuséatzliche Kamera im Mikroskopkopf sowie die Einfachheit des Aufbaus eines Mi-
kroskops sorgen fiir eine gute Handhabbarkeit innerhalb der Handschuhbox.
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Abbildung 4.19: Schematische Darstellung des Strahlengangs eines optischen
Mikroskops. Durch das Objektiv wird ein umgekehrtes reelles Bild erzeugt, das vom
Okular weiter vergroflert wird zu einem aufrechten virtuellen Bild. Da die vom Okular
erzeugten Strahlen parallel zueinander verlaufen, scheint der Gegenstand fiir einen Be-
trachter im Unendlichen zu liegen. Daher ist das virtuelle Bild bei der Bezugssehweite,
also dem minimalen Abstand, fiir den ein menschliches Auge einen Gegenstand noch
scharf abbilden kann, eingezeichnet (eigene Darstellung nach [Dem08, Ber04]).

Nachteile:
Im Vergleich zu anderen Untersuchungsmoglichkeiten wie TEM, REM oder DIC bietet
das optische Mikroskop nur eine sehr geringe Vergrofierung.

Oberflachenuntersuchung mittels Transmissionselektronenmikroskopie

Das Transmissionselektronenmikroskop dhnelt im grundsétzlichen Aufbau (siehe Abbil-
dung 4.20) dem eines Lichtmikroskops, jedoch wird anstelle von Licht ein Elektronen-
strahl verwendet. Ein weiterer Unterschied besteht darin, dass als Linsen inhomogene
rotationssymmetrische Magnetfelder verwendet werden. In diesen Feldern wirkt in Folge
des Magnetfelds die Lorentzkraft auf die Elektronen, wodurch die Elektronen von ihrer ur-
spriunglichen Flugbahn abgelenkt und auf einen bestimmten Punkt fokussiert werden. Um
StoBe der Elektronen mit Restgasatomen zu verhindern, befindet sich der Strahlengang in
einem Vakuum mit einem Druck kleiner 10~° mbar [Oet11].

Das Bild der Probe entsteht aufgrund der Durchdringung der Probe mit Elektronen. Daher
diirfen die Proben nur etwa eine Dicke im Bereich von 100nm bis 1 ym [Oet11] aufwei-
sen, was beispielsweise durch die Bestrahlung mit hochenergetischen Ionen erreicht wird.
Der Kontrast des Bildes entsteht, da die Elektronen unterschiedliche Materialien bzw.
unterschiedliche Materialdicken verschieden gut durchdringen. Auf diese Weise kénnen
Vergrofierungen bis zu 500 000:1 erreicht werden [Hei03], wodurch sogar Punktdefekte in
der Struktur der Probe nachgewiesen werden kénnen.
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Abbildung 4.20: Schematische Darstellung des Aufbaus eines Transmissions-
elektronenmikroskops. Die Elektronen werden mit Hilfe einer Kathode erzeugt, durch
einen Wehneltzylinder (eine Steuerelektrode) fokussiert und zur ringférmigen Anode
hin beschleunigt. Die darauffolgende, sogenannte Kondensorlinse lenkt die Elektronen
schlielich auf die Probe. Da sich die Probe in der Brennebene des Objektivs befin-
det, entsteht hinter dem Objektiv das sogenannte Beugungsbild und ein objektdhnliches
Zwischenbild, das erste Zwischenbild. Abhéngig von der durch den Spulenstrom einge-
stellten Brennweite der Zwischenlinse wird das Beugungsbild oder das erste Zwischenbild
zum zweiten Zwischenbild vergréfiert. Die Projektivlinse bildet das zweite Zwischenbild
schliefSlich nochmals vergrolert in der Registrierebene ab, wo sich der Detektor befindet
(eigene Darstellung nach [Oet11]).

Vorteile:

Die TEM bietet mit 0,4 nm die héchste Auflésung der vorgestellten Untersuchungsmetho-
den [Hei03].

Die hohe Auflésung sorgt dafiir, dass sogar Punktdefekte in den Proben, die beispielswei-
se durch die ionisierende Strahlung entstehen koénnen, nachweisbar sind. Damit kénnen
mogliche Verdnderungen in den Proben durch die KATRIN-spezifischen Bedingungen un-
tersucht werden.

Ein Transmissionselektronenmikroskop steht am FML zur Verfiigung.

Nachteile:

Die maximal untersuchbare Probendicke betrigt lediglich 1 um, weshalb die Proben fiir
eine Untersuchung zerstort werden miissen. Zudem befindet sich das TEM nicht innerhalb
einer Handschuhbox, wodurch die Proben ungeschiitzt gehandhabt werden miissen.

Die Tatsache, dass die Untersuchungen mit einem TEM am FML stattfinden, macht einen
Transport der kontaminierten Proben nétig.

Oberflichenuntersuchung mit Tiefeninformation mittels Differentialinterferenz
kontrastmikroskopie

Es gibt zwei unterschiedliche Ausfithrungen von Differentialinterferenzkontrastmikrosko-
pen (DIC-Mikroskopen). Sie beruhen beide auf dem gleichen Prinzip, verwenden jedoch
unterschiedliche Bauteile, zum einen das Wollaston-, zum anderen das Nomarski-Prisma.
Sie bestehen jeweils aus zwei miteinander verbundenen Prismen. In Abbildung 4.21 ist
beispielhaft die Ausfithrung mit zwei Wollaston-Prismen gezeigt. Trifft ein Lichtstrahl auf
ein solches Wollaston-Prisma, wird der Strahl beim Eintritt in das erste Prisma zunéchst
in zwei senkrecht zueinander, linear polarisierte Strahlen aufgeteilt. Am Ubergang vom
ersten zum zweiten Prisma, dessen optische Achse um 90° gegeniiber dem ersten gedreht
ist, werden die Strahlen rdumlich getrennt.

Das Detektionsprinzip der DIC beruht auf der Interferenz der wieder zusammengefiigten
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Strahlen, die auf ihren unterschiedlichen Wegen durch die Probe unterschiedlich stark
gestreut worden sind. Auf diese Weise konnen Hohen- und Phasenunterschiede bis zu
wenigen Zehntel eines Nanometers aufgelost werden [Til97].

Bei der Variante mit Wollaston-Prismen ist die Vergroflerung stark begrenzt, da die Pris-
men in den Brennebenen des Okulars und des Objektivs liegen miissen, diese aber bei
hohen Vergréflerungen noch innerhalb der Linsen selbst liegen. Beim Nomarski-Prisma
liegen die beiden optischen Achsen nicht mehr senkrecht bzw. parallel zu den Auflenseiten
des Prismas. Hierdurch wird eine Brennebene auflerhalb des Prismas erzeugt, sodass das
Prisma in gréferer Entfernung vom Objektiv eingebaut werden kann und somit hohere
Vergroflerungen erzielt werden.

Vorteile:

Das DIC-Mikroskop erzeugt ein Bild mit einer dem optischen Mikroskop vergleichbaren
Auflésung.

Es liefert Tiefeninformationen, wodurch eine moégliche Delamination der Beschichtung in-
folge einer Beschddigung untersucht werden kann.

Ein in eine Handschuhbox eingebautes DIC-Mikroskop ist am FML vorhanden.

Nachteil:

Die Tatsache, dass die Untersuchungen mit einem DIC-Mikroskop am FML stattfinden,
macht einen Transport der radioaktiven Proben noétig.

Es ist zu beachten, dass nur Proben mit maximaler Auflésung untersucht werden kénnen,
die direkt auf dem Mikroskop aufliegen. Daher kann die bestmogliche Auflésung bei den
eingeschweifiten Proben aufgrund der Einfassung des Fensters nicht genutzt werden.

Wollaston Wollaston
Prisma Pri
;sma Detektor

Probe

Polarisations- Foll(iissseler- Objektiv- Analyser

filter (45°) linse (135°)

Abbildung 4.21: Schematische Darstellung der Funktionsweise eines DIC-
Mikroskops mit zwei Wollaston-Prismen. Das zundchst unpolarisierte Licht wird
mit einem Polarisationsfilter linear polarisiert. Dieses Licht trifft auf das erste Wollaston-
Prisma, wodurch zwei mit 90° zueinander polarisierte Lichtstrahlen entstehen. Liegt die
Mittelebene des Prismas in der Brennebene der Fokussierlinse, so werden die beiden Teil-
strahlen parallelisiert. Die parallelen Strahlen treffen nun auf die Probe. Da die beiden
Strahlen die Proben auf unterschiedlichen Wegen durchdringen, entsteht ein Gangunter-
schied zwischen den Strahlen. Die Objektivlinse fokussiert die Strahlen auf die Mittelebe-
ne des zweiten Wollaston-Prismas. Dieses Prisma rekombiniert die beiden Strahlen ort-
lich. Der Lichtstrahl besitzt aber weiterhin zwei linear und im rechten Winkel zueinander
polarisierte Komponenten. Aufgrund der unterschiedlichen Polarisation der Strahlkom-
ponenten ist eine Interferenz nicht moglich. Daher wird ein Analyser verwendet, um eine
einzelne Polarisationskomponente zu betrachten. Das Interferenzbild kann nun mit Hilfe
eines Detektors beobachtet werden (eigene Darstellung nach [Lan68]).
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Oberflachenuntersuchung mit Tiefeninformation mittels Rasterelektronenmi-
kroskopie (REM)

Die REM beruht auf dem Rastern der Oberfliche der Probe mit einem Elektronenstrahl.
Der Aufbau eines Rasterelektronenmikroskops ist in Abbildung 4.22 dargestellt. Genau wie
bei der TEM muss der Aufbau in eine Vakuumkammer mit weniger 5-10~° mbar integriert
sein, um Stéfe mit Restgasatomen zu vermeiden [Hei03].

Es gibt zwei Moglichkeiten, wie ein Bild bei der REM entstehen kann. Zum einen kénnen
die sogenannten Riickstreuelektronen verwendet werden. Diese stammen aus Bereichen
unterhalb der direkten Oberfliche der Probe. Mit ihnen kénnen Tiefeninformationen {iber
die Probe bis in eine Tiefe von etwa 4 um gesammelt werden. Die erreichbare Auflésung
ist jedoch um einen Faktor 2 geringer als bei einer Abbildung durch Sekundérelektronen,
die ebenfalls fiir die Bildgebung genutzt werden kénnen. Sekundéarelektronen werden in
einem Bereich von maximal 5nm unter der Oberflache generiert [Hei03]. Daher haben sie
nur eine Energie von etwa 50eV.

Da die in diesem Experiment verwendeten Proben nicht leitend sind, miisste eine diinne
Schicht von etwa 20nm aus Kohlenstoff oder Gold auf die Proben gesputtert werden,
um plotzliche Entladungen zu vermeiden. Zudem diirfen die Proben einen maximalen
Durchmesser von 25 mm nicht {iberschreiten [Hei03].

Vorteile:

REM bietet mit einer Auflésung von bis zu 10 nm die 20-fache Auflésung eines optischen
Mikroskops.

Es kann eine Tiefeninformation gewonnen werden, die besonders im Falle einer Delamina-
tion der Beschichtung von grofiem Interesse ist.

Am FML ist ein Rasterelektronenmikroskop vorhanden.

Nachteile:

Ein Besputtern der Proben mit Gold oder Kohlenstoff ist nétig, wodurch die Probe in
ihren optischen Eigenschaften deutlich verdndert wird. Auflerdem kann das Experiment
an einer besputterten Probe nicht fortgesetzt werden.

Die Proben miissen unter Umstdnden verkleinert und damit zerstort werden.

Da sich das Rasterelektronenmikroskop am FML befindet, ist ein Transport der Proben
zu diesem notig.

Untersuchung der Transmissions- und Reflexionseigenschaften mittels Laser-
dioden

Ein moglicher Transmissions-Reflexions-Aufbau (TR-Aufbau) zur TR-Messung ist in Ab-
bildung 4.23 gezeigt. Die drei verwendeten Photodioden machen eine Messung der Trans-
missions- und Reflexionseigenschaften der Proben moglich. Dabei wird immer nur das
Verhéltnis der Monitor- zu einer der beiden anderen Photodioden betrachtet, um eine
von Intensitdtsschwankungen der Laserdioden unabhéngige Aussage liber die optischen
Eigenschaften der Proben treffen zu kénnen.

Damit die Messung nicht durch andere Lichtquellen verfalscht wird, ist der Aufbau in-
nerhalb eines geschlossenen Gehéuses zu handhaben. Dieses schiitzt die Experimentatoren
zudem vor dem Laserstrahl, der eine Leistung von etwa 1 bis 10 mW besitzt.
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Abbildung 4.22: Schematische Darstellung des Aufbaus eines Rasterelektro-
nenmikroskops. Mit Hilfe einer Glithkathode werden Elektronen erzeugt, die durch
einen Wehneltzylinder fokussiert werden und auf die ringférmige Anode hin beschleu-
nigt werden. Von hier ab ist der Strahlengang dem eines optischen Mikroskops sehr
dhnlich. Durch die Kondensorblende und -linse sowie Objektivblende und -linse werden
die Elektronen auf die Probe fokussiert. Die Ablenkspule sorgt fiir ein Ablenken des
Elektronenstrahls, damit die Probe mit diesem gerastert werden kann. Mit zwei unter-
schiedlichen Detektoren werden schliellich die Riickstreu- und die Sekundérelektronen
detektiert (eigene Darstellung nach [Hei03]).

Vorteile:

Ein TR-Aufbau ist fiir unter 5000 € relativ kostengiinstig realisierbar.

Der Aufbau muss selbst aufgebaut werden, wodurch dieser individuell gestaltet werden
kann, besonders in Hinsicht auf die Handhabbarkeit innerhalb einer Handschuhbox. Zu-
dem kann die Auswahl der Laserdioden an die Proben angepasst werden.

Eine einfache Handhabung der Messung innerhalb einer Handschuhbox ist durch Motori-
sierung der verfahrbaren Biihne méoglich.

Mit einer TR-Messung werden direkt die optischen Eigenschaften untersucht, die fiir das
KATRIN-Experiment unverzichtbar sind.

Nachteile:
Mit dem eigenen Aufbau der Messeinrichtung geht ein grofler Zeitaufwand einher.

Hiermit sind alle méglichen Untersuchungsmethoden vorgestellt. Im néchsten Abschnitt
wird nun die Auswahl der Untersuchungsmethoden beschrieben, die im Experiment Ver-
wendung finden.
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Abbildung 4.23: Schematische Darstellung des moéglichen Aufbaus einer
Transmissions-Reflexions-Messung. Der von der Laserdiode ausgesandte Laserstrahl
wird iiber einen Spiegel auf einen Strahlteiler gelenkt. Der Strahlteiler teilt den Strahl in
zwei Strahlen gleicher Intensitéat. Der um 90° gegeniiber der urspriinglichen Ausbreitungs-
richtung des Lichtes abgelenkte Strahl trifft auf die sogenannte Monitorphotodiode (PD
1), die zur Kontrolle der Ausgangsleistung der Laserdiode dient. Der zweite Strahl trifft
auf die Probe, die auf einer in x- und z-Richtung verfahrbaren Biihne steht. Die Biihne
ermoglicht ein reproduzierbares Rastern der Probe. Der durch die Probe transmittierte
Anteil des Lichtes wird durch die Transmissionphotodiode (PD 3) detektiert. Das reflek-
tierte Licht trifft erneut auf den Strahlteiler, der die Héalfte des reflektierten Lichtes auf
die Reflexionsphotodiode (PD 2) umlenkt. Um von Schwankungen in der Laserleistung
unabhéingige Werte zu erhalten, wird das Verhéltnis des Monitor- zum Reflexions- bzw.
Transmissionsphotodiodensignal betrachtet.

4.4.2 Auswahl der geeigneten Uberwachungsmethoden fiir dieses Expe-
riment

Nachdem die moéglichen Untersuchungsmethoden im letzten Abschnitt vorgestellt wurden,
soll nun die Auswahl der Methoden, die im spédteren Experiment Verwendung finden,
begriindet werden.

Waéhrend der Beschreibung der einzelnen Untersuchungsmethoden wird deutlich, dass eini-
ge Methoden aufgrund der maximal untersuchbaren Probengréfien nicht verwendet werden
kénnen. So miissen die Proben zur Untersuchung mittels REM und Quecksilberporosime-
trie zerkleinert und damit zerstort werden. Dieser Nachteil wiegt deutlich schwerer als die
Vorteile, die die Untersuchungsmethoden mit sich bringen kénnen. Zudem miisste bei ei-
ner REM ein Besputtern der Oberflache stattfinden, was eine Verdnderung der Probe und
ihrer optischen Eigenschaften fiir den weiteren Verlauf des Experiments bedeuten wiirde.
Die Quecksilberporosimetrie wird ebenfalls durch zwei weitere Aspekte ausgeschlossen.
Zum einen wird die Probe durch das Eindringen des Quecksilbers in die Poren verédndert,
zum anderen kénnen zerbrechliche Proben mit dieser Methode nicht untersucht werden.
Auch eine TEM ist nicht als Untersuchungsmethode geeignet, da sie nur kleine Proben
aufnehmen kann. Zudem ist eine Handhabung der Proben auflerhalb einer Handschuhbox
nicht empfehlenswert.
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Damit verbleiben nur noch drei der im letzten Abschnitt beschriebenen Untersuchungsme-
thoden: Das optische Mikroskop, das DIC-Mikroskop und der TR-Aufbau. Das optische
Mikroskop zeichnet sich hierbei durch seine einfache Handhabung und die geringen Kosten
aus. Es ermoglicht eine genauere Betrachtung eines eingetretenen Schadens als mit dem
bloBlen Auge. Zudem ist durch die Einfachheit der Apparatur nicht mit einem Ausfall zu
rechnen. Dies ist von groflem Vorteil, da eine Reparatur innerhalb einer Handschuhbox nur
mit sehr groffem Aufwand und unter stark erschwerten Bedingungen moglich ist. Aus die-
sen Griinden wird das optische Mikroskop trotz seiner, im Vergleich zu anderen Methoden,
geringen Auflsung als Untersuchungsmethode verwendet werden.

Der beim optischen Mikroskop letztgenannte Punkt der Einfachheit ist fiir den TR-Aufbau
nicht zutreffend. Er besteht aus vielen Komponenten, die beschidigt werden kénnen. Zu-
dem stellt die Justierung des Strahlengangs eine Herausforderung dar. Zwar kann die Jus-
tierung bereits auflerhalb der Handschuhbox vorgenommen werden, aber es kann wahrend
der Nutzung zu einer Verdnderung der Einstellungen kommen, was eine erneute Strahl-
justierung innerhalb der Handschuhbox zur Folge hétte. Vor- und Nachteile bietet die
Tatsache, dass der TR-Aufbau selbst aufgebaut wird. So ist dies mit einem grofien Zeit-
aufwand verbunden, dafiir kann der Aufbau aber speziell auf die Gegebenheiten in einer
Handschuhbox angepasst werden. Ein weiterer Vorteil der TR-Messung ist, dass die Mes-
sung selbst mit einer motorisierten verfahrbaren Bithne automatisiert durchgefiithrt wird.
Der entscheidende Faktor bei dieser Untersuchungsmethode ist jedoch, dass die Transmis-
sion und Reflexion, die im Rahmen des KATRIN-Experiments auf keinen Fall durch die
Bedingungen im Inner Loop verdndert werden diirfen, gemessen werden. Auf diese Weise
kann direkt eine Aussage iiber die Tauglichkeit der einzelnen Beschichtungen getroffen
werden. Aus diesen Griinden wird die TR-Messung ebenfalls im Experiment Verwendung
finden.

Das DIC-Mikroskop, dass sich am FML befindet, bietet den Vorteil, dass die Apparatur
bereits in eine Handschuhbox eingebaut ist. Zudem sind die Mitarbeiter, die das Mikroskop
im Rahmen des Experiments steuern wiirden, sehr gut mit der Bedienung vertraut. Auch
die hohere Auflésung gegeniiber dem optischen Mikroskop und die zusétzliche Tiefenin-
formation, die ein DIC-Mikroskop liefern kann, kénnte bei einer Delamination oder einer
starkeren Beschidigung von grolem Vorteil sein. Dem entgegen steht jedoch die Tatsache,
dass die eingeschweifiten Proben nicht mit der maximal mdglichen Auflésung betrachtet
werden kénnen. Auch die nicht eingeschweifiten Fenster konnen nur untersucht werden,
wenn sie aus ihrer schiitzenden Halterung entnommen werden und ohne diese direkt in
den Strahlengang des Mikroskops eingebracht werden. Dies birgt das Risiko, dass die Pro-
ben zerkratzt werden oder im schlimmsten Fall sogar zerbrechen. Auch der Aufwand, den
ein Transport radioaktiven Materials verursacht, spricht eher gegen eine Untersuchung
am FML. Trotzdem wird die Untersuchungsmethode im Experiment verwendet, da der
zusétzliche Informationsgewinn die Nachteile {iberwiegt.

Damit ist die Frage nach den moglichen Untersuchungsmethoden und ihrer Handhabbar-
keit innerhalb einer Handschuhbox geklédrt. Es sind drei Methoden identifiziert worden,
die in Bezug auf die zu Beginn dieses Abschnittes genannten Rahmenbedingungen eine
Untersuchung der optischen Fenster auf ihre Tauglichkeit fiir das KATRIN-Experiment
ermoglichen: ein optisches Mikroskop, ein DIC-Mikroskop und eine TR-Messung. Die bei-
den Mikroskope erlauben eine Aussage dariiber, ob nur die Beschichtung oder auch das
Fenster selbst von der Beschiddigung betroffen sind. Durch die Messung der Transmission
und der Reflexion kann festgestellt werden, ob die Proben durch die Beaufschlagung mit
Ty Einbuflen in Bezug auf ihre unverzichtbaren optischen Eigenschaften erleiden, die in
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Kapitel 3 beschrieben wurden.

Da die in Abschnitt 4.3.2 beschriebene CAPER A-Handschuhbox nicht geniigend Platz
bietet um die Untersuchungsapparaturen aufzunehmen, muss hierfiir eine zweite Hand-
schuhbox gefunden werden. Die genaue Realisierung der Versuchseinrichtungen zur Uber-

wachung der Proben ist somit noch ungeklart. Diese Frage wird im néchsten Kapitel
behandelt.

4.5 Versuchseinrichtung zur Untersuchung der Schiden an
den optischen Fenstern

In diesem Kapitel wird unter anderem die Frage geklart, wie die Versuchseinrichtung zur
Untersuchung der optischen Fenster realisiert werden kann. Dabei wird zunédchst auf die
drei Untersuchungsmethoden eingegangen. Zudem wird die Handschuhbox identifiziert, in
die die Messapparaturen eingebaut werden.

4.5.1 Differentialinterferenzkontrastmessung am Fusionsmateriallabor

Das verwendete DIC-Mikroskop des FML ist eine bereits bestehende Messapparatur in-
nerhalb einer Handschuhbox. Es ist bereits im Jahre 2003 in die heutige Handschuhbox
eingebaut worden. Abbildung 4.24 zeigt das Mikroskop innerhalb der Handschuhbox. Es
ist aus Nomarski-Prismen aufgebaut und erreicht eine Vergréfierung von 1 000.

Die Bedienung des Mikroskops wird nicht durch Personal des Tritiumlabors geleistet wer-
den, da diesem aus strahlenschutztechnischen Griinden nicht gestattet ist, an den Hand-
schuhboxen des FML tétig zu werden. Zu beachten ist, dass die Proben fiir die Untersu-
chungen mittels DIC-Mikroskop aus ihrer Probenhalterung entnommen werden miissen.

4.5.2 Optisches Mikroskop zur Oberflichenuntersuchung

Als optisches Mikroskop ist das Stereo-Zoom-Mikroskop Expert-DN der Grof3- und Einzel-
handel Miiller GmbH ausgewéahlt worden, das in Abbildung 4.25 gezeigt ist. Die Griinde
hierfiir liegen in dem geringen Preis von etwa 750 €, der Einfachheit des Mikroskops, welche
die Notwendigkeit einer Reparatur innerhalb der Handschuhbox beinahe ausschlie3t, und
der einfachen Handhabbarkeit. So sind alle zur Bedienung des Mikroskops nétigen Drehra-
der ausreichend grof§ gefertigt. Auch die standardméBige Integration einer 1/2"CMOS-
Kamera mit 3,1 Megapixel in den Mikroskopkopf ist ein Vorteil des Gerétes.

Das Mikroskop ist mit zwei getrennt dimmbaren LEDs zur Lichtversorgung ausgestattet,
die sowohl eine Auflicht- als auch eine Durchlichtbeleuchtung ermdéglichen. Die méglichen
Faktoren der Vergroferung betragen zwischen 7 und 180 [GEM11].

Um die Kamera, die sich innerhalb der Handschuhbox befinden wird, mit dem Messrechner
zu verbinden, muss ein spezielles USB-Kabel gefertigt werden, das in der Mitte eine soge-
nannte Durchfithrung besitzt. Durchfiihrungen sind Stecker, die einen luftdichten Einbau
von Kabeln in eine Handschuhbox erméglichen. Um sicherzustellen, dass dieses so modifi-
zierte Kabel funktioniert, ist es vor dem Einbau in die Handschuhbox getestet worden. Die
Stromversorgung kann iiber eine Steckdose innerhalb der Handschuhbox geleistet werden.
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Mikroskoptisch

Abbildung 4.24: Fotografie des verwendeten DIC-Mikroskops innerhalb der
Handschuhbox. Man sieht in der Fotografie den Mikroskoptisch, in den unterschiedliche
Masken eingebracht werden kénnen. Auf diese Masken werden die Proben zur Analyse

aufgelegt.

Abbildung 4.25: Fotografie des zur Untersuchung der Proben verwendeten
optischen Mikroskops. Das Mikroskop ist so ausgewahlt worden, dass es moglichst
einfach innerhalb einer Handschuhbox bedient werden kann. Zudem kann das Mikro-
skop nicht nur zur Untersuchung von durchsichtigen Optiken genutzt werden, da sowohl
Auflicht- als auch Durchlicht-Lichtquellen zur Verfiigung stehen.
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4.5.3 Laseraufbau zur Transmissions-Reflexions-Messung

Der verwendete Laseraufbau zur Messung der Transmission und Reflexion der optischen
Fenster ist im Rahmen dieser Arbeit entwickelt und aufgebaut worden. Abbildung 4.26
zeigt eine Fotografie des Aufbaus. Im Wesentlichen ist der Beschreibung des Strahlengangs
von Abschnitt 4.3.1.6 gefolgt worden (siche Abbildung 4.27).

Der Aufbau zur TR-Messung besteht hauptséchlich aus Standardteilen von THORLABS,
die auch fiir den LARA-Aufbau verwendet werden. Sofern méglich, sind die Komponenten
aus schwarzem eloxiertem Aluminium gefertigt, um die unkontrollierte Reflexion des La-
serlichtes weitgehend zu vermeiden. Im Folgenden werden die Komponenten des Aufbaus
néher beschrieben.

Gehiuse

Das Gehduse umgibt den Aufbau lichtdicht. Auf diese Weise wird das Untergrundsignal
der Photodioden durch stérende Lichtquellen wie beispielsweise die Boxenbeleuchtung
reduziert. Zudem schiitzt das Gehduse den Experimentator vor Laserstrahlung. Um eine
StoBdampfung zu realisieren, sind an den vier Fiiflen des Gehduses Gummifiifle angebracht,
die Stofle abfedern. Am oberen Rand des Gehéuses sind Haken vorhanden, an denen die
fiir eine Messung nicht bendtigten Komponenten aufgehangt werden kénnen.

Das “Breadboard”

Das sogenannte Breadboard dient als Grundgeriist fiir den Aufbau. Auf ihm werden alle op-
tischen Komponenten festgeschraubt. Insgesamt hat das Breadboard eine Lénge von 50 cm
sowie eine Breite von 20 cm. Es besteht aus zwei gleich grofien Teilen, den MB2025/M, die
in der Mitte mit Hilfe zweier H-formiger Optikhalterungen (BA1/M) auf der Unterseite
verbunden sind. Auch das Breadboard steht zur Stofidimpfung auf Gummifiifien.

Die Lichtquellen

Aufgrund der unterschiedlichen Beschichtungen, werden insgesamt drei Lichtquellen der
Firma ROITHNER! verwendet. In Tabelle 4.3 sind den Probenziffern und damit den
Beschichtungen der jeweiligen Proben die zur Untersuchung verwendeten Lichtquellen zu-
geordnet. Tabelle 4.4 gibt einen Uberblick iiber die Spezifikationen der drei Laserdioden.
Ein Wechsel der Laserdioden ohne erneute Justage des Strahlengangs des TR-Aufbaus wird
durch einen magnetischen Fuf} erreicht. Dieser bietet eine laterale Positionsreproduzierung
von weniger als 10 um in alle drei Raumrichtungen und eine Winkelreproduzierbarkeit von
lprad [THO11).

Um eine moglichst gute Temperaturstabilisierung der Laserdioden im Betrieb zu gewéahr-
leisten, sind die Laserdioden in einen Abstandshalter aus Kupfer eingebaut. Auf der Ober-
seite des Kupferblocks ist ein Peltierelement angebracht, welches eine Temperaturdifferenz
zwischen seiner Ober- und Unterseite abhédngig vom angelegten Strom erzeugt. Die kalte
Seite wird zur Kiihlung der Laserdiode verwendet. Um von der warmen Seite des Pel-
tierelements die Wéarme abzufithren, wird auf diesem zusétzlich ein aktiver Kihlkorper
angebracht. Alle Komponenten sind mit Wéarmeleitkleber verbunden um eine moglichst
gute Warmeleitung zu ermoglichen. Der Abstandshalter ist in zwei Teile geteilt, die durch
ein etwa einen Zentimeter dickes Stiick glasfaserverstiarkten Kunststoff thermisch entkop-
pelt sind. Dadurch wird verhindert, dass die Kithlung den gesamten Aufbau kithlen muss.
Ein Foto einer Laserdiode ist in Abbildung 4.28 gezeigt.

ORoithner Lasertechnik GmbH, Wiedner HauptstraBe 76, A-1040 Vienna, Osterreich
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Abbildung 4.26: Fotografie des geodffneten TR-Aufbaus. Mit dem Umschalter
kann zwischen den Peltierelementen und Liiftern der Laserdioden sowie davon unabhéin-
gig zwischen den Temperatursensoren gewechselt werden.

Monltor-PD

Strahlteiler Transmissions-PD

Modifizierte
Splegelhalteru ng

Reflexions-D Verfahrbare Biihne

Abbildung 4.27: Fotografie des Strahlengangs des TR-Aufbaus Das Bild zeigt
den Strahlengang unter Verwendung der Laserdiode 1. In den Strahlengang eingebracht
ist eine nicht eingeschweifite Probe.
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Tabelle 4.3: Zuordnung von Probenart zu verwendeter Laserdiode

Probenziffer Wellenlédnge in nm Nummer der Laserdiode

1 593 2

2 1064 3

3 1064 3

4 1064 3

4 593 2

5 593 2

6 593 2

6 532 1

1 532 1

II 532 1

11 532 1

111 532 1
beschédigtes Raman-Fenster 532 1
beschéadigtes Laser-Fenster 532 1

Tabelle 4.4: Ubersicht iiber die Eigenschaften der verwendeten Laserdioden.
DPSS = diodengepumpter Festkorperlaser

LD1 LD2 LD3
Laserart DPSS DPSS DPSS
Wellenlédnge in nm 532 593,5 1064
Leistung in mW <55 0,6 -2 5
Laserklasse 3R 3R 3B
Strahldurchmesser in mm verstellbar 1,5 1,5
Strahldivergenz in mrad - <15 1,5
verwendete Lasermode TEMgg nahe TEMgg
Einsatztemperatur in °C 20 - 30 25 + 2 20 - 30
Grofle des Gehduses in mm 12 x 36 15 x 90 12 x 40

Quelle [Roil0a] [Roil0c] [Roil0b]
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Peltierelement

Abbildung 4.28: Fotografie der Laserdiode 3. Neben dem im Text beschriebe-
nen Peltierelement und Kiihler, ist am oberen Teil des Abstandshalters ein Pt100-
Temperaturfithler angebracht. Auch der Messumformer ist direkt am Abstandshalter
befestigt.

Die Regelung der Peltierelemente wird iiber einen Temperaturcontroller geleistet, der als
momentanes Temperatursignal den Widerstandswert von an den Lichtquellen angebrach-
ten Thermistoren erhélt. Die Kalibration dieser Thermistoren wird mit Hilfe eines nach
DIN EN 60751 genormten Pt100-Messwiderstands, der am oberen Teil des Kupferblocks
angebracht wird, durchgefiihrt (eine genauere Beschreibung der Kalibration der Photodi-
oden kann in Anhang G gefunden werden). Die mittels Multimeter gemessenen Wider-
standswerte Rp; des Pt100 konnen mit den Widerstandswerten der Thermistoren Rp in
folgende Relation gesetzt werden:

Rpt(RT) =m-Rp+b. (4.1)

Alle verwendeten Thermistoren sind typgleiche 200 k€2 NTC-Temperatursensoren, bei de-
ren Auswahl auf einen maximal um +2 k) abweichenden Widerstandswert bei Raum-
temperatur geachtet worden ist. Aus diesem Grund ist davon auszugehen, dass sich die
verwendeten Temperatursensoren in Bezug auf ihr Temperaturverhalten gleichen. Aus der
Formel

V1002 A% —4- (100 — (m - Ry + b)) - 100 - B
2100 - B

T(Rr) =-100- A+ (4.2)
und aufgenommenen Messwerten kann somit fiir den bei allen spéteren Messungen einge-
stellten Widerstandswert von 95,8 k) eine Temperatur von 23,7°C bestimmt werden.

Temperaturcontroller

Zur Regelung der Peltierelemente wird der TTC001 Temperaturcontroller von THOR-
LABS genutzt. Als Eingangssignal dient diesem der Widerstand der an den Laserdioden
eingebauten Temperatursensoren.

Spiegel

Es werden zwei Spiegel fiir die unterschiedlichen Wellenléngen der Laserdioden bendtigt.
Fir LD1 und LD2 wird der Spiegel BB1-E02 von THORLABS verwendet. Dieser ist fir
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Licht im Bereich von 400 bis 750 nm geeignet. Fiir LD3 wird das Modell BB1-E03 verwen-
det, das auf Wellenldngen im Bereich von 750 bis 1100 nm optimiert ist. Beide Spiegel sind
in eine KM100-Spiegelhalterung eingefasst, die eine Einstellung der Spiegelausrichtung er-
laubt. Diese ist iiber einen Abstandshalter aus Aluminium auf einem magnetischen Fuf}
befestigt, damit der Strahlengang nach dem Wechseln des Spiegels nicht neu ausgerichtet
werden muss.

Photodioden

Monitor-, Transmissions- und Reflexionsphotodiode sind vom Typ SM1PD1A von THOR-
LABS. Dieses spezielle Modell ist deshalb ausgewéhlt worden, da mit ihm bereits im
LARA-Aufbau Erfahrungen gesammelt werden konnten. Hier wird die SM1PD1A-Photodi-
ode zur Uberwachung der Laserintensitit genutzt. Im TR-Aufbau sind die Photodioden in
eine CP02/M-Halterung eingefasst, die wiederum auf einem Abstandshalter aus Alumini-
um befestigt ist. Direkt vor ihnen wird ein Mattglasdiffuser an der Halterung angebracht,
um das Licht zu zerstreuen. Hierdurch werden durch Interferenz auftretende Effekte ver-
mindert.

Eine Kalibration der Photodioden kann {iber die detektierte Lichtintensitit stattfinden
(eine genauere Beschreibung der Kalibration der Photodioden ist in Anhang G gegeben).
Die Lichtintensitét I, (x beschreibt die Position der Monitor-, Reflexions- oder Transmis-
sionsphotodiode) héngt von der Intensitét der Laserdiode, von einem Faktor R,, der den
Einfluss des Aufbaus auf die Intensitéat beschreibt, und von der Sensitivitit S; (i beschreibt
die jeweilige Photodiode) ab:

IL,=1) R, - S;. (4.3)

Wird jeweils die Intensitidt an zwei Photodioden gemessen und danach deren Position
getauscht, kann ein von den Gréflen R, und S; unabhéngiges Verhéltnis V; gebildet werden.
Wird dies fiir zwei unterschiedliche Kombinationen an Photodioden durchgefiihrt, kénnen
folgende Sensitivtitdten berechnet werden.

1%

$?=_152-0,987 - 53 (4.4)
Va
1%

52 =_152-0,979 - 53 (4.5)
Va

Diese Sensitivitédten sind in allen in dieser Arbeit gezeigten Messdaten bereits berticksich-
tigt.

Strahlteiler

Auch der Strahlteiler wird in zwei Varianten verwendet. Fiir LD1 und LD2 wird der auf die
Wellenlédngen 400 bis 700 nm optimierte CM1-BS013 und fir LD3 der auf 700 bis 1100 nm
optimierte CM1-BS014 verwendet. Zum einfachen Auswechseln sind die Abstandshalter,
auf denen die Strahlteiler angebracht sind, wiederum auf magnetische Fifle montiert. In
beiden Féllen teilt der Strahlteiler den ankommenden Lichtstrahl etwa zu gleichen Teilen

in einen in urspriinglicher Richtung verlaufenden und einen um 90° dazu abgewinkelten
Strahl.

Verfahrbare Biihne

Die verfahrbare Biihne ist aus zwei um jeweils 20 mm verstellbaren Verschiebetischen der
Firma EKSMA!! zusammengebaut. Sie erméglicht eine Bewegung in x- und z-Richtung,
den beiden Richtungen senkrecht zum Laserstrahl. Um eine Automatisierung der Messung

HEKSMA OPTICS, c/o Optolita UAB, Mokslininku str. 11, LT-08412, Vilnius, Litauen
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zu erreichen, wurden die Mikrometerschrauben durch Wellen fiir Schrittmotoren der Firma
BRALL!? ersetzt. Die Schrittmotoren kénnen iiber LabVIEW angesteuert werden. Zusétz-
lich erh6hen die Schrittmotoren die Reproduzierbarkeit der Messung deutlich. So wird die
verfahrbare Bithne durch jeden Schritt eines Motors genau um 2,5 um bewegt. Fehler, die
durch die Richtungséinderung der Motoren verursacht werden, werden bestmoglich {iber
eine Software kompensiert. Daher kann von einer Reproduzierbarkeit der angefahrenen
Punkte von etwa £2,5 um ausgegangen werden. Zu Beginn einer jeden Messung wird zu-
dem eine Kalibrierung der Position der Biihne iiber Endschalter vorgenommen.

Modifizierte Spiegelhalterung zur Probenaufnahme

Uber einen magnetischen Fuf8 werden die beiden modifizierten KM100T-Spiegelhalterungen
zur Probenaufnahme auf der verfahrbaren Bithne befestigt. Sowohl fiir eingeschweifite
Fenster als auch fiir nicht eingeschweifite Fenster steht eine solche Spiegelhalterung zur
Verfiigung. Um die nicht eingeschweifiten Fenster auf der Spiegelhalterung zu fixieren,
sind zwei Gewinde (M5) so in die Spiegelhalterung geschnitten worden, dass sich die Pro-
be nach der Fixierung mit Schrauben im Mittelpunkt der Offnung der Spiegelhalterung
befindet (siche Abbildung 4.27). Die Spiegelhalterung fiir die eingeschweifiten Proben ist
durch drei eingeklebte Schrauben (M3) erweitert worden, auf die die Proben aufgefadelt
werden kénnen.

Verstarker

Der Transimpedanzverstiarker wandelt das Stromsignal der Photodioden in ein verstérk-
tes Spannungssignal um. Der Strom der Monitorphotodiode erfahrt an diesem eine feste
Verstiarkung um den Faktor 2000. Auch der Strom entweder der Transmissions- oder der
Reflexionsphotodiode kann verstarkt werden. Hier kann jedoch zwischen einer Verstér-
kung von 5000 und 100 000 gewéhlt werden. Der Verstéirker befindet sich an der rechten
Seite des Geh&uses.

Interlock-Schaltung

Der Interlock ist eine Sicherheitseinrichtung. Am Gehéduse sind zwei Druckschalter mon-
tiert, die durch das Offnen des Deckels ebenfalls gedffnet werden. Hierdurch wird der
Schaltkreis, in den die Laserdioden integriert sind, geoffnet. Somit werden die Laserdi-
oden automatisch ausgeschaltet, wenn der Deckel geéffnet wird, wodurch eine versehent-
liche Gefdhrdung von Personen ausgeschlossen wird.

Temperaturfiihler
Zur Uberwachung der Temperatur innerhalb des Gehéuses ist unterhalb des Breadboards
ein Pt100-Temperaturfithler angebracht.

Umschalter

Uber die an der linken Seite des Gehiuses angebrachten Umschalter (siehe Abbildung 4.26,
Seite 77) kann zwischen den Peltierelementen und den zugehérigen Liiftern sowie den an
den Laserdioden angebrachten Temperatursensoren gewahlt werden.

Messrechner

Auf dem Messrechner ist die Datennahme-Software installiert, mit der sowohl die Schritt-
motoren angesteuert als auch die Messwerte der Photodioden und Temperaturfithler auf-
gezeichnet werden.

12Brall Software GmbH, Postfach 1162, 36200 Sontra, Deutschland
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Analog-Digital-Wandler (ADC)

Dem ADC dienen als Eingangssignale die Spannungen der Signale des Boxenluft-Tempera-
turfihlers und eines Temperaturfiihlers, der die Temperatur der Lichtquelle misst sowie
der verstirkten Signale von Monitorphotodiode und einer zweiten Photodiode. Uber ein
USB-Kabel kénnen die Ausgangssignale vom Messrechner verarbeitet werden.

Schaltkasten
Der Schaltkasten enthélt alle zur Versorgung der Komponenten noétigen Netzteile, sowie
die Platine zur Ansteuerung der Schrittmotoren, den Temperaturcontroller und den ADC.

Auch beim TR-Aufbau miissen alle Kabel, die von innerhalb der Handschuhbox nach auflen
gelangen, mit einer Durchfithrung versehen werden. Der gesamte Aufbau und damit auch
die Durchfithrungen sind vor einem Einbau in die Handschuhbox auf Funktion getestet
worden.

Damit ist geklért, wie eine Realisierung der Messmethoden fiir die Nutzung in einer Hand-
schuhbox aussehen kann. Im néchsten Abschnitt wird nun die Frage geklart, welche Hand-
schuhbox zur Aufnahme der Messapparaturen geeignet ist.

4.5.4 Handschuhbox zur Unterbringung des Mikroskops und des Laser-
aufbaus

Um die im letzten Abschnitt beschriebenen Messmethoden fir die Proben verwenden zu
kénnen, muss eine Handschuhbox gefunden werden, in die diese eingebaut werden kénnen.
Fir die Auswahl gibt es vor allem zwei Kriterien.

Zum einen muss gentigend Platz in der Handschuhbox vorhanden sein, um den TR-Aufbau
und das optische Mikroskop unterzubringen. Danach muss noch bequem mit den Proben
hantiert werden kénnen.

Zum anderen miussen die Messapparaturen in die Handschuhbox eingebaut werden. Dies
ist nur {iber eine sogenannte Intervention moglich, bei der eine der Scheiben von der
Handschuhbox entfernt wird. Das Entfernen einer Scheibe ist jedoch nur dann méglich,
wenn die Kontamination der Boxenluft einen Wert von 1 MBq/m? nicht iiberschreitet.

Im Tritiumlabor Karlsruhe kommen aufgrund dieser Kriterien nur zwei Handschuhboxen in
Frage. Die eine ist die sogenannte EBX-, die andere die Omegatron-Handschuhbox. Da die
EBX-Handschuhbox zur Aufbewahrung von Gassammelrohren verwendet wird, die héufi-
ger innerhalb des Tritiumlabors transportiert werden miissen, soll in dieser Handschuhbox
nicht mehr als unbedingt nétig mit Tritium gearbeitet werden. Aus diesem Grund wird
die Omegatron-Handschuhbox fiir die Messapparaturen des Experiments dienen.

Ein Vorteil der Omegatron-Handschuhbox besteht darin, dass sie iiber zwei Schleusen ver-
fiigt, eine grofie mit einem Innendurchmesser von etwa 40 cm und einer Tiefe von knappen
40 cm sowie eine kleine mit einem Innendurchmesser von 15 cm und einer Tiefe von 40 cm.
Kleine Schleusen bieten den Vorteil, dass die vor dem Offnen der Schleuse nétige Evaku-
ierung deutlich schneller als bei einer Schleuse mit gréerem Volumen méglich ist. Somit
konnen kleine Gegensténde innerhalb weniger Minuten durch die kleine Schleuse geschleust
werden. Trotzdem besteht die Moglichkeit des Schleusens sperriger Gegenstédnde iiber die
grofle Schleuse.

Ein Nachteil der Omegatron-Handschuhbox ist, dass sie nicht inertisiert ist. Es muss daher
bei jeder Untersuchung der Proben mit einem deutlichen Anstieg der Kontamination der
Boxenluft gerechnet werden.
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Damit ist auch der Standort der Versuchseinrichtung zur Untersuchung der optischen Ki-
genschaften der Proben gefunden. Insgesamt werden die Proben innerhalb von drei Hand-
schuhboxen gehandhabt werden, zwei im Tritiumlabor Karlsruhe und eine im FML. Daher
stellt sich die Frage, wie die Proben zwischen den Standorten sicher transportiert werden
konnen. Diese Frage wird im néchsten Kapitel beantwortet.

4.6 Transport der Proben zwischen den verschiedenen Ver-
suchseinrichtungen

Da sich die Versuchseinrichtungen des Experiments an insgesamt drei unterschiedlichen
Standorten befinden, stellt sich die Frage, wie ein Transport zwischen diesen Standorten
sicher realisiert werden kann.

Um die Proben nicht nur durch das Gestange gesichert zu transportieren, wird ein soge-
nannter Transportbehélter verwendet. Dieser ist typgleich zu den Probenbehéltern I und
IT gefertigt worden. Daher passen alle Arten von Gestdngen auch in den Transportbehél-
ter. Der einzige Unterschied zwischen den Proben- und dem Transportbehilter ist, dass
letzterer mit einem Blindflansch verschlossen wird. Da auch der Transportbehélter nach
den TLA des Tritiumlabors Karlsruhe gefertigt worden ist, zeichnet er sich durch eine
Leckrate kleiner 1-107% mbar-1/s aus. Der Transportbehilter ermdglicht somit eine fiir
die Proben und den Transporteur sicheren Transport zwischen den Handschuhboxen.

Aufgrund der Tatsache, dass die CAPER A-Handschuhbox nur sehr wenig Platz bietet
und sich die Schleuse am anderen Ende der etwa 6 Meter langen Handschuhbox befindet,
ist neben der sehr zeitaufwandigen Moglichkeit, den Probenbehélter mit Hilfe mehrerer
Personen innerhalb der Handschuhbox zur Schleuse zu bringen, ein zweiter moglicher Weg
zum Ausschleusen erarbeitet worden. Dieser sieht vor, den Transportbehélter durch einen
Handschuhdeckel zu schleusen. Eine genaue Beschreibung dieses Vorgangs kann in An-
hang F gefunden werden. Diese Methode ist mit deutlich weniger Zeitaufwand verbunden.
Es muss allerdings bedacht werden, dass der Vorgang eine Intervention darstellt, bei der
die zweite Hiille der CAPER A-Handschuhbox kurzzeitig gedffnet wird. Diese Art von
Schleusvorgang darf nur durchgefiihrt werden, wenn die Kontamination der Boxenluft un-
ter 5 MBq/m? liegt. Es ist jedoch damit zu rechnen, dass direkt nach der Offnung des
Probenbehélters die Aktivitdt innerhalb der Handschuhbox tiber diesen Wert ansteigen
wird. Da weder der Anstieg der Aktivitdt noch deren Reduktion nach dem Anstieg vor-
hergesagt werden kann, muss in einer zeitlichen Planung von einem Schleusvorgang tiber
die Schleuse ausgegangen werden. Dies ist vor allem deshalb sinnvoll, da diese Varian-
te immer, unabhéngig von der Kontamination der Boxenluft, durchgefithrt werden kann.
Ein Ausschleusvorgang ist insgesamt mit einem Zeitaufwand von mindestens einer Stunde
verbunden.

Wenn der Behélter nach den Untersuchungen in die CAPER-A-Handschuhbox zuriick
transportiert wird, muss dieser erneut geschleust werden. Auch hier bieten sich die Mog-
lichkeiten des Schleusens iiber die Schleuse und iiber den Handschuhdeckel. Jedoch ist
anzunehmen, dass die Kontamination der Boxenluft geeigneter fiir die Variante iiber den
Handschuhdeckel ist als dies beim Ausschleusvorgang der Fall war, da zuvor kein Pro-
benbehélter gedffnet worden ist. Auch hierfiir kann ein zeitlicher Aufwand von etwa einer
Stunde veranschlagt werden.
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Fiir den Transport zwischen Tritiumlabor und FML miissen zusétzlich die Bestimmungen
der "Transportordnung fiir den internen Transport radioaktiver Stoffe auf dem Geldnde
des Forschungszentrums Karlsruhe'[Tec09] erfiillt werden. Diese Ordnung besagt, dass bei
Regeltransporten ein fiir den Transport von radioaktiven Gegenstdnden autorisierter Be-
hélter verwendet werden muss. Der Transportbehélter ist daher zusatzlich in einen solchen
Behélter einzubringen. Zudem darf die festhaftende Kontamination an der Auflenseite des
autorisierten Behilters bei S-Strahlern einen Wert von 1Bq/m? nicht iibersteigen. Auch
miissen Transportpapiere fiir jeden Transport zum FML und zuriick zum Tritiumlabor aus-
gefillt werden. Fir den Transport zwischen den Laboren werden daher Mitarbeiter des
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Abbildung 4.29: Schematischer Ablauf eines Messzyklus. Beginn und Ende des
Experiments, das Befiillen und Evakuieren aller vier Probenbehélter, sind in der Ab-
bildung schwarz dargestellt. Arbeitsschritte, die innerhalb der CAPER, A-Handschuhbox
stattfinden, haben die Farbe blau. Die Analyse in der Omegatron-Handschuhbox ist griin,
die am FML rot eingefiarbt. Ein gelber Hintergrund markiert Schleusvorgénge an den
Handschuhboxen und Felder, die keine Hintergrundfarbe aufweisen, signalisieren einen
Transport zwischen den drei Standorten des Experiments. Ein genauerer Ablauf kann

Abbildung 4.36 auf Seite 97 entnommen werden.
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Strahlenschutzes und die zustandigen Strahlenschutzbeauftragten beider Labore bendtigt.
Insgesamt muss damit gerechnet werden, dass diese Transporte je etwa einen halben Tag
in Anspruch nehmen.

Um die Notwendigkeit der Transporte innerhalb eines Messzyklus eines Probenbehélters
zu verdeutlichen, ist der Ablauf der Arbeiten zur Untersuchung der Proben eines Proben-
behélters in Abbildung 4.29 grob skizziert. Nachdem ein Probenbehélter evakuiert und
gedffnet worden ist, wird das Gesténge mitsamt Proben aus diesem entnommen, in den
Transportbehélter eingebracht und dieser verschlossen. Als zusétzlichen Schutz vor an der
Oberflache des Transportbehélters anhaftender Kontamination wird der Transportbehél-
ter nach dem Schleusvorgang in einen Plastikbeutel verpackt und auf schnellstem Wege
zur Omegatron-Handschuhbox transportiert und hier eingeschleust. Zudem wird mit regel-
méafBigen Wischtests eine mdgliche Kontamination der an den Schleusvorgéngen zwischen
den Versuchseinrichtungen beteiligten Komponenten iiberwacht.

In der Omegatron-Handschuhbox finden die Untersuchungen mittels optischen Mikroskops
und TR-Aufbaus statt. Danach werden an den Proben Wischtests durchgefithrt, um fir
den Transport zum FML eine Aussage {iber die Aktivitdt der Proben treffen zu kénnen.
Die Proben werden nun wieder in den Transportbehélter eingebracht, aus der Omegatron-
Handschuhbox ausgeschleust und in dem autorisierten Behalter verstaut. Dabei wird der
Transportbehélter wiederum in eine Plastikfolie eingepackt, um sicherzustellen, dass die
Innenseite des autorisierten Behélters nicht kontaminiert wird.

Nach den Untersuchungen am FML und dem Riicktransport des autorisierten Behélters,
wird aus diesem der Transportbehélter entnommen und in die CAPER A-Handschuhbox
eingeschleust. Ist das Gestidnge wieder in den jeweiligen Probenbehélter eingebaut, wird
dieser verschlossen und erneut mit einem Tritiumgasgemisch befiillt.

Damit ist auch die Frage geklart, wie die Proben zwischen den verschiedenen Standorten
der Versuchseinrichtungen transportiert werden kénnen. Im folgenden Abschnitt wird nun
das Messprinzip sowie die Auswertung und Interpretation der gewonnenen Daten beschrie-
ben.

4.7 Messprinzip und Verfahren zur Auswertung und Inter-
pretation der Messdaten

In diesem Abschnitt werden die Verfahren vorgestellt, mit denen eine Auswertung und
spatere Interpretation der Messdaten moglich ist. Besonders eingegangen wird dabei auf
die Auswertung der Messdaten der TR-Messung.

Um eine Aussage dariiber treffen zu kénnen, ob sich die Eigenschaften der Beschichtungen
im Laufe der Messung verdndern, werden Referenzmessungen noch auflerhalb der Hand-
schuhbox durchgefiihrt. Mit diesen Ergebnissen kénnen die spateren Ergebnisse verglichen
werden. Besonders im Falle des optischen Mikroskops sind diese Referenzmessungen von
grofler Bedeutung, da hier die Auswertung einzig auf dem Vergleich der Bilder vor und
nach der Beaufschlagung mit Tritium besteht. Um eine Unterscheidung zwischen Staub-
partikeln und Beschiddigungen zu ermoglichen, werden sowohl Auf- als auch Durchlicht
Bilder aufgenommen. Staubpartikel, die auf der Oberfliche der untersuchten Probenseite
anhaften, erscheinen im Durchlicht dunkel, im Auflicht jedoch hell. Eine Beschiddigung
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konnte aufgrund gesteigerter Absorption dazu fithren, dass Beschddigungen in beiden Fal-
len als dunkle Flecken wahrnehmbar sind. Zudem miissen fiir jede der nicht eingeschweifiten
Proben jeweils ein Bild fiir den oberen und ein Bild fiir den unteren Bereich der Probe
aufgenommen werden.

Fiir das DIC-Mikroskop stellt sich die Bedeutung der Referenzmessungen etwas anders dar.
So wird durchaus ein Vergleich zwischen anfdnglichen und spéteren Messungen durchge-
fithrt; doch kénnen mit dem DIC-Mikroskop auch Strukturen von etwa 10 um aufgelost
werden. Dies ermdglicht eine gezielte Suche nach Beschédigungen. Zudem wird ein grofler
Teil der Interpretation durch die Mitarbeiter des FML geleistet, da schon bei der Auf-
nahme der Bilder eine Wertung erfolgt. Dabei kann auf eine langjahrige Erfahrung bei
der Nutzung des DIC-Mikroskops und der Interpretation der auftretenden Phinomene
zuriickgegriffen werden.

Auch bei der TR-Messung miissen Vergleiche mit vor der Beaufschlagung durchgefiihr-
ten Referenzmessungen zur Interpretation herangezogen werden. Hierfiir wird zunéchst
betrachtet, wie die Daten aufgenommen werden: Um eine von Schwankungen der Laserdi-
odenleistung unabhingige Messung zu erzielen, wird jeweils das Verhéaltnis aus Monitor-
und Reflexions- bzw. Transmissionsphotodiode gebildet. Dies bewirkt, dass sich eine ho-
here Reflexion in einem geringeren Zahlenwert widerspiegelt. Wenn daher im Folgenden
von einer gesteigerten Reflexion gesprochen wird, ist der gemessene Wert gesunken. Um
die optischen Eigenschaften iiber beinahe die gesamte Oberfliche der Probe analysieren
zu konnen, werden die Proben abgerastert. Fiir die nicht eingeschweifiten Proben werden
113 Messpunkte eines parametrisierten Kreises mit dem Radius 9 mm angefahren. Die
Messpunkte sind jeweils 1,5 mm voneinander entfernt. Da der Strahldurchmesser der La-
serdioden ebenfalls mindestens 1,5 mm betrigt, wird auf diese Weise beinahe die gesamte
Flache des Kreises wahrend der Messungen beleuchtet.

In Abbildung 4.30 sind die Messpunkte der nicht eingeschweifiten Proben in das spéter
zur Darstellung der Messwerte verwendete Koordinatensystem eingezeichnet. Ebenfalls
zu sehen sind in dieser Abbildung die Messpunkte fiir die eingeschweifiten Proben. Der
Abstand der Messpunkte betragt bei diesem Probetyp 1 mm. Es wird ein Rechteck von 4
mal 2 mm abgerastert, was 15 Messpunkten entspricht.

Bei beiden Probentypen wird die Probe nicht bis zum Rand hin ausgeleuchtet, um zu
verhindern, dass durch eine minimale Dejustage des Strahlengangs der Laserstrahl den
Rand der Einfassung bzw. des Sicherungsrings trifft. Dies hétte eine Verfalschung der
Messdaten zur Folge, da sich die Lichtintensitidt auf den Photodioden verdndern wiirde.

Die Messzeit an jedem der oben beschriebenen Messpunkte betréagt, wie in Abschnitt 4.8.1
noch néher erldutert wird, jeweils 10 s. Fiir jeden Messpunkt und jede Sekunde werden 1000
Messwerte fiir die Monitor- und Transmissions- bzw. Reflexionsphotodiode aufgenommen.
Aus diesen Messwerten werden die Mittelwerte und die zugehérigen Standardabweichun-
gen fiir die beiden Photodioden bestimmt. Diese auf eine Sekunde Messzeit bezogenen
Mittelwerte werden genutzt, um das Verhéltnis aus Monitor- und zweitem Photodioden-
signal zu bestimmen. Die zehn so errechneten Verhéltnisse werden schliellich fiir einen
gewichteten Mittelwert des Verhéltnisses und dessen Standardabweichung fiir jeden Mess-
punkt genutzt. Um eine Charakterisierung der gesamten Oberfliche zu erreichen, wird ein
Mittelwert iiber alle gewichteten Mittelwerte der Messpunkte berechnet. Sofern mehre-
re Messungen an einer Probe durchgefithrt worden sind, werden die Mittelwerte, die die
gesamte Oberfliche beschreiben, zur Berechnung eines Mittelwerts der Probe und dessen



4.7. Messprinzip und Verfahren zur Auswertung und Interpretation der Messdaten 87

18 . 18
16.5 "TEEEREER R 16.5
e 15 eeevseneee £ 15
£ 135 EEEXEEEREERX) £ 135
c 12 sssss0ss08 s c 12
'E10.5 (EE N E NN NN NN 'E10.5
o 9  FE RN NNN NN N NN o 9
= 75 sesssssssses = 15
g 6 (EE N E NN NN NN Uo) 6
o 45 (EE N E NN NN NN o 45
0 3 seeseseee N 3
15 secsenee 15
0 . 0
15 45 75 105135 165 19.5 15 45 75 105135 165 19.5
x-Position in mm x-Paosition in mm

Abbildung 4.30: Diagramm zur Darstellung der Position der Messpunkte der
TR-Messung fiir beide verwendete Probentypen. Links: Die Messpunkte sind
zusammen mit dem Umriss der Probenflache (durchgezogene Linie) dargestellt. Die Ach-
senbeschriftung ist die gleiche, wie sie in den folgenden Diagrammen verwendet wird.
Rechts: Hier sind die Messpunkte der eingeschweifiten Proben in das Diagramm einge-
zeichnet. Auch hier ist der Umriss der Fenster mit in das Diagramm eingezeichnet. Um die
GroBenunterschiede zwischen den Messpunkten und die dichtere Anordnung der Mess-
punkte zu verdeutlichen, sind diese in das gleiche Koordinatensystem wie die Messpunkte
der nicht eingeschweifiten Proben eingetragen.

Standardabweichung genutzt. Auf diese Weise kann ein als Gréflenordnung zu betrachten-
der Wert fiir das Reflexions- und Transmissionsverhalten angegeben werden.

Bei einem Vergleich der Werte fiir Reflexions- und Transmissionsmessung muss immer
beachtet werden, dass maximal die Hélfte des reflektierten Lichtes auf die Reflexionspho-
todiode trifft, da das Licht ein zweites Mal durch den Strahlteiler gefithrt wird. Diesen
Effekt aus den Daten herauszurechnen ist nur schwer moglich, da nicht genau bekannt ist,
welchen Prozentanteil an Licht der Strahlteiler bei den unterschiedlichen Wellenldngen
ablenkt.

Bevor diese Daten jedoch untereinander verglichen werden kénnen, miissen die Sensitivita-
ten der Photodioden und der Verstarkungsfaktor zwischen dem Signal der Monitorphoto-
diode und der zweiten verwendeten Photodiode (siche jeweils Abschnitt 4.5.3 und Anhang
G.2) in die Daten eingerechnet werden. Alle in dieser Arbeit gezeigten Werte enthalten
diese Faktoren bereits. In Anhang H werden die Mittelwerte der gemessenen Verhéltnisse
der Monitorphotodiode zur Reflexions- bzw. Transmissionsphotodiode gezeigt. Eine gra-
phische Auftragung zu den im Anhang gezeigten Messdaten ist fiir jede der Proben im
Kapitel 5 vorhanden.

Die Darstellung der Daten erfolgt iiber eine Farbskala, aufgetragen in einem Koordinaten-
system, das die x- und z-Position der Messpunkte angibt. Jedem Messpunkt werden vier
Farbpixel zugeordnet, die zu den Nachbarpixeln hin gegléttet werden. Durch diese Glat-
tung kann es allerdings im Randbereich zu Fehlstellen von Pixeln und zuséatzlichen Pixeln
kommen. Beim Vergleich zweier Darstellungen muss beachtet werden, dass die Proben
durch eine gednderte Befestigung an der modifizierten Spiegelhalterung um einen Winkel
von 90°, 180° oder 270° gegeniiber den Referenzmessungen gedreht sein kénnen. Zudem
miissen die Proben fiir die Untersuchung mittels DIC-Mikroskop aus ihrer Probenhalterung
entnommen werden. Sie werden daher nach einer Untersuchung mittels DIC-Mikroskop
immer um einen bestimmten Winkel gegeniiber vorherigen Messungen gedreht sein.
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Zusammenfassend werden zur Interpretation der Messdaten der TR-Messung zum einen
der Mittelwert und die Standardabweichung der Messung iiber die gesamte Oberfliche der
einzelnen Proben zur Verfligung stehen. Zum anderen wird eine grafische Darstellung der
Messdaten der einzelnen Messpunkte eine ortsbezogene Interpretation ermoglichen, sofern
fiir den Mittelwert Verdnderungen erkennbar sind. Es ist jedoch zu beachten, dass bisher
noch keine Erfahrungen mit TR-Messungen vorhanden sind. Daher kénnen an dieser Stelle
keine genauen Kriterien definiert werden, mit deren Hilfe eine Beschidigung identifiziert
werden kann. Es wird jedoch davon ausgegangen, dass sich sowohl Reflexions- als auch
Transmissionskoeffizient im Falle einer Beschiddigung dndern.

Somit ist auch die Frage nach den Auswertungs- und Interpretationsmethoden fir die
unterschiedlichen Versuchseinrichtungen zur Uberwachung der optischen Eigenschaften
geklart. Dieses Wissen kann nun in der Inbetriebnahme des TR-Aufbaus auflerhalb der
Handschuhbox, die im folgenden Abschnitt beschrieben wird, genutzt werden. Zudem wird
im néchsten Abschnitt geklirt, wie der Einbau einer Versuchseinrichtung in eine bereits
bestehende Handschuhbox vonstatten gehen kann.

4.8 Inbetriebnahme der im Tritiumlabor Karlsruhe verwen-
deten Versuchseinrichtungen und deren Einbau in die
Handschuhbox

Nachdem die im Tritiumlabor Karlsruhe zu verwendenden Versuchseinrichtungen iden-
tifiziert und realisiert worden sind, miissen diese nun in die dafiir vorgesehenen Hand-
schuhboxen eingebaut werden. Da jedoch aufgrund einer deutlich erschwerten Handhabung
des TR-Aufbaus innerhalb der Handschuhbox eine Inbetriebnahme schon auflerhalb der
Handschuhbox nétig wird, wird diese zunédchst in Abschnitt 4.8.1 beschrieben. Die durch-
gefithrten Messungen dienen zudem einem besseren Versténdnis der mittels TR-Aufbau
gewonnenen Daten.

Im Anschluss daran folgt in Abschnitt 4.8.2 die Beantwortung der Frage, wie eine Versuchs-
einrichtung in eine bereits bestehende Handschuhbox eingebaut werden kann. Grundlegend
ist fiir den Einbau der Versuchseinrichtungen in die Handschuhboxen ein Offnen der zwei-
ten Hiille nétig. Aus diesem Grund miissen spezielle Sicherheitsregeln beachtet werden. In
Abschnitt 4.8.3 wird auf die Inbetriebnahme der Versuchseinrichtung zur Beaufschlagung
der Proben in der CAPER A-Handschuhbox eingegangen.

4.8.1 Inbetriebnahme der Versuchseinrichtung zur Uberwachung der
optischen Eigenschaften auflerhalb der Omegatron-Handschuhbox

Im Folgenden wird die Inbetriebnahme des TR-Aufbaus auflerhalb der Handschuhbox be-
schrieben. Dabei werden zunéchst die statistischen Fehler der Messdaten in Abhéngigkeit
von der Messzeit betrachtet. Auf diese Weise kann ein Kompromiss zwischen einer lan-
gen Messzeit und einem groflen statistischen Fehler gefunden werden. Zudem wird die
Vergleichbarkeit zweier Messungen an der gleichen Probe untersucht.
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Abbildung 4.31: Diagramme der relativen Standardabweichung bei der
Reflexions- und bei der Transmissionsmessung. Da bei der Auswertung der Er-
gebnisse das Verhéltnis des Signals von Monitor- zu Reflexions bzw. Transmissionspho-
todiode betrachtet wird, wird in den Diagrammen die Standardabweichung in Einhei-
ten des Mittelwertes gezeigt. Verwendet wird in beiden Diagrammen die Probe I4. Die
Diagramme stehen exemplarisch fiir die Messungen, die mit allen Proben durchgefiihrt
worden sind. Links: Hier sind die relativen Standardabweichungen des Verhéltnisses von
Monitor- zu Reflexionsphotodiodensignal mit unterschiedlicher Messdauer zu sehen. Mit
schwarzen Dreiecken sind Mittelwerte der Standardabweichungen fiir jede Messzeit ein-
getragen. Rechts: Hier ist das gleiche Diagramm fiir den Quotienten aus Monitor- und
Transmissionsphotodiodensignal gezeigt.

Untersuchung der statistischen Fehler der Messdaten in Abhingigkeit von der
Messzeit

Um zu ermitteln, welche Messzeit am besten geeignet ist, um einen moglichst geringen
statistischen Fehler mit einer angemessenen Gesamtmessdauer zu verbinden, werden fiir
unterschiedliche Messzeiten die Standardabweichungen der Verhéltnisse von Monitorpho-
todiode zu Reflexions- bzw. Transmissionsphotodiode iiber alle Messpunkte verglichen. Zu
beachten ist, dass die Standardabweichung im Folgenden auch als der statistische Fehler
der Messung bezeichnet wird.

In Abbildung 4.31 sind exemplarisch die Messdaten fiir die Probe 14 gezeigt, die mit der
593 nm Laserdiode bestrahlt wird. Die untersuchten Messzeiten sind 2, 5s, 8s, 11s, und
15s. Jede Messung wird fiinf Mal wiederholt. Es zeigt sich anhand der Daten, dass sowohl
fiir 2 s als auch 5 s Messzeit die Fehler sehr unterschiedlich sind. Jedoch sind in diesen Mess-
zeiten immer vergleichsweise hohe Standardabweichungen zu finden. Die grofiten Fehler
liegen im Bereich von etwa 1 bis 2% des jeweils gemessenen Verhéltnisses.

Mit zunehmender Messzeit nehmen die statistischen Fehler wie erwartet tendenziell ab.
Es ist zu vermuten, dass mit noch weiter steigender Messzeit die Fehler weiter abnehmen
werden. Die Diagramme zeigen zudem bei allen Proben und Messzeiten plétzliche Anstiege,
wie sie im linken der beiden Diagramme von Abbildung 4.31 bei 11s Messzeit zu sehen
sind.

Da ein Kompromiss zwischen einem moglichst geringen Fehler und einer kurzen Mess-
zeit gefunden werden muss, werden alle folgenden Messungen mit einer Messzeit von 10s
durchgefithrt. Dadurch sollte der statistische Fehler im Mittel weniger als 1% betragen.
Die gesamte Messzeit einer Messung betrégt etwa 30 Minuten fiir nicht eingeschweifite
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Fenster. Die Dauer der gesamten Messungen aller Proben eines Probenbehélters benotigt
daher mindestens 8 Stunden.

Untersuchung der Vergleichbarkeit hintereinander ausgefiihrter Messungen

Um die Reproduzierbarkeit der Daten zu untersuchen, werden zunéchst zwei gleiche TR-
Messungen ohne einen Ausbau und erneuten Einbau der Proben direkt hintereinander
ausgefiihrt. Exemplarische Darstellungen der Ergebnisse hierzu sind in Abbildung 4.32
gezeigt.

Anhand der Diagramme wird deutlich, dass eine Reproduzierbarkeit nur bedingt gegeben
ist. Jedoch muss hervorgehoben werden, dass in der Mehrzahl der Falle zweier hinterein-
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Abbildung 4.32: Vergleich zweier hintereinander ausgefiihrter Messungen zur
Untersuchung der Reproduzierbarkeit der TR-Messungen. Um eine bessere Ver-
gleichbarkeit der Ergebnisse zu gewéahrleisten, sind die zueinander gehorigen Diagramme
mit der gleichen Farbskala gezeigt. Es wird hier sowohl ein Beispiel gezeigt, in dem die
beiden Diagramme ein sehr dhnliches Verhalten zeigen, als auch ein Beispiel bei dem
dies nicht der Fall ist. Oben: Hier sind die Diagramme zum Signalverhdltnis Monitor-
/Transmissionsphotodiode von Probe III4 abgebildet, die mit Laserdiode 3 bestrahlt
wird. Links ist das Diagramm zu den ersten Messdaten, rechts das zu den zweiten Mess-
daten gezeigt. Die beiden Bilder stimmen iiberein. Unten: Hier sind die Diagramme zum
Verhéltnis der Signale von Monitor- und Reflexionsphotodiode der Probe IV6, bestrahlt
mit Laserdiode 2, gezeigt. Aus der unterschiedlichen Einfarbung der Diagramme kann
direkt abgelesen werden, dass die Messdaten nicht {ibereinstimmen.



4.8. Inbetriebnahme der Versuchseinrichtungen und deren Einbau 91

0.132 T R R 0.132
165
0.13 15 0.13
£ 0.128 \9 € 135 0.128 8
S * & 1 *
= 0.126 |_I £ 105 0.126 |_I
C a C [} [m]
.0 0124 0L © 0.124 QL
= S = 75 =
[2] [2])
o 0122 <] © 6 0122 <
Q- o o 45 a
N 012 A N 5 012 O
0.118 15 0.118
0
15 3 45 6 75 910.51213.51516.51819.5 15 3 45 6 75 9 10.51213.51516.51819.5
x-Position in mm x-Paosition in mm
18
0.32 16.5 0.32
15
£ o 2 E 135 03t 2
€ * £ 12 *
£ 03 °:| £ 105 03 n‘,
s e § o o
2 02 & S . 020 &
7 = 7] =
9 02 ~ £ °© 028
a <0 - 45 <0
N o N o
0.27 3 0.27
I 15
0 0.26 0 0.26
15 345 6 75 910.51213.51516.51819.5 15 3 45 6 75 9 10.51213.51516.51819.5
x-Position in mm x-Position in mm

Abbildung 4.33: Vergleich zweier Messungen nach einer Drehung der Probe
um 90° zur Untersuchung der Reproduzierbarkeit der TR-Messungen. Zur
besseren Vergleichbarkeit sind die zu vergleichenden Diagramme mit der gleichen Farb-
skala dargestellt. Genau wie in Abbildung 4.32 sind auch hier je ein Beispiel sowohl fiir
als auch gegen die Vergleichbarkeit zweier Messungen gezeigt. Oben: Die Diagramme
zeigen die Messdaten des Verhéltnisses von Monitor- zu Transmissionsphotodiodensignal
der mit Laserdiode 2 bestrahlten Probe II16. Auf der linken Seite ist die Darstellung der
ersten Messung zu sehen. Zwei horizontale Bereiche geringerer Transmission zeichnen sich
ober- und unterhalb der Mitte ab. Im rechten Bild sieht man, dass nach der Drehung der
Probe um 90° diese Bereiche ebenfalls gedreht sind. Unten: Die Diagramme stellen die
Messdaten des Verhéltnisses von Monitor- zu Reflexionsphotodiodensignal der mit La-
serdiode 3 bestrahlten Probe IV3 dar. Links ist ein deutlicher Verlauf der Reflexion von
hohen Werten oben links zu niedrigen Werten unten rechts zu sehen. Nach dem Drehen
ist der Verlauf unverdndert.

ander ausgefithrter Messungen ein grundlegend gleiches Bild der Probe in Bezug auf ihre
optischen Eigenschaften gezeichnet wird. Dabei sind die Signale zwar zum Teil in ihrem
Wert leicht unterschiedlich!3, aber die grundsitzliche Information einer beispielsweise ge-
geniiber einem anderen Bereich gesteigerten Reflexion bleibt erhalten. Dies zeigt auch der
untere Teil von Abbildung 4.32. In beiden Bildern ist in der Mitte ein vertikaler Bereich
mit gesteigerter Reflexion erkennbar.

13Mit Ausnahme einer Messung zeigt der Mittelwert iiber alle Messpunkte der zweiten Messung nicht
mehr als etwa 3% Abweichung von dem der ersten Messung
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Um zu untersuchen, ob die Reproduzierbarkeit der Bereiche gleicher optischer Eigenschaf-
ten auch dann noch gegeben ist, wenn die Proben ein zweites Mal an der modifizierten
Spiegelhalterung befestigt werden, werden die Proben nach der ersten Messung um 90°
gedreht eingebaut. Exemplarische Ergebnisse sind in Abbildung 4.33 gezeigt.

Anhand der in Abbildung 4.33 gezeigten Diagramme wird deutlich, dass auch die Er-
gebnisse des Drehens der Probe nicht eindeutig sind. Da jedoch die in Abbildung 4.33
gezeigte Probe I3 die einzige ist, die einen derart gleichméfiigen Verlauf vor und nach
der Drehung zeigt, konnten hier Effekte wie die Erhitzung der Probe eine Rolle spielen.
Insgesamt sind auch bei dem Vergleich der Messungen der gedrehten und nicht gedrehten
Proben die Bereiche, in denen die gemessene optische Eigenschaft grofl bzw. klein ist, etwa
an vergleichbaren Positionen auf der Probe.

Zusammenfassend kann also davon ausgegangen werden, dass zwei unabhéngige Messun-
gen einer Probe vielleicht nicht im genauen Zahlenwert, aber doch in den grundlegenden
optischen Eigenschaften iibereinstimmen. So konnte nur fiir fiinf der 48 hintereinander aus-
gefithrten Messungen'# eine Abweichung von mehr als 10 % gegeniiber der ersten Messung
festgestellt werden. Der Zahlenwert kann somit als Orientierung fiir die Gréflenordnung
der Transmission bzw. Reflexion dienen, wobei eine Abweichung von mehr als 50 % als
Indiz fiir eine Beschédigung jedoch nicht als Beleg gelten kann. In Anhang I wird gezeigt,
dass die Proben eines Probentyps ebenfalls vergleichbare optische Eigenschaften besitzen.
Daher kann zuséatzlich der Mittelwert aller Messungen eines Probentyps bei einer Untersu-
chung der Probe auf Beschiadigung genutzt werden, sofern sie vergleichbaren Bedingungen
ausgesetzt sind (siehe Tabelle 1.2, Anhang I).

Nachdem in diesem Abschnitt die Inbetriebnahme der TR-Messung auflerhalb der Hand-
schuhbox beschrieben worden ist, wird im néchsten Abschnitt der Einbau in die Omegatron-
Handschuhbox erldutert. Auch die Inbetriebnahme innerhalb der Handschuhbox ist Teil
des néchsten Abschnittes.

4.8.2 Einbau der Versuchseinrichtung zur Uberwachung der optischen
Eigenschaften in die Omegatron-Handschuhbox und deren Inbe-
triebnahme

Anhand des Einbaus der Versuchseinrichtung zur Uberwachung der optischen Eigenschaf-
ten in die Omegatron-Handschuhbox wird im Folgenden die Frage geklirt, wie ein Einbau
in eine bereits bestehende Handschuhbox moglich ist.

Da die Omegatron-Handschuhbox in den letzten Jahren kaum genutzt worden ist, ist un-
bekannt, in welchem Mafle diese mit Tritium in Berithrung gekommen ist. Daher miissen
zur Bestimmung der Oberflichenkontamination zundchst Wischtests innerhalb der Hand-
schuhbox genommen werden. Der Ablauf und die detaillierten Ergebnisse dieser Wischtests
kénnen in Anhang D nachgelesen werden. Mit Hilfe der Wischtestergebnisse kann gezeigt
werden, dass die hochste Oberflichenkontamination innerhalb der Handschuhbox unter 20
Bq/cm? liegt!®. Damit steht von Seiten der Oberflichenkontamination einem Offnen der
Handschuhbox nichts entgegen.

1 den 48 Messungen sind sowohl ungedrehte als auch um 90° gedrehte hintereinander ausgefiihrte
Messungen inbegriffen.

157um Vergleich: Die Freigrenze, also der Wert an Kontamination, ab dem besondere Mafinahmen nach
der Strahlenschutzverordnung vom 20.07.2001 vorgeschrieben sind, liegt fiir T2 auflerhalb des Labors bei
100 Bq/cm? und innerhalb sogar bei 1000 Bq/cm?.
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Bevor mit der eigentlichen Intervention begonnen werden kann, miissen folgende Schritte
durchgefithrt werden:

o Ausfiillen der “Arbeitserlaubnis Strahlenschutz” (AE), in der ein Arbeitsplan aller
Arbeitsschritte, eine Abschitzung iiber das maximale Aktivitdtsinventar sowie die
vom Strahlenschutz vorgeschriebenen Sicherheitsvorkehrungen enthalten sind.

o Einrichten des Interventionsbereiches. Hierfiir wird im Bereich der Scheibe, die ge-
offnet wird, der Boden und falls notig die Wande mit Folie ausgelegt. Zudem wird
der Bereich tiber Ketten vom restlichen Labor abgegrenzt (sieche Abbildung 4.34).
Auch ein Tisch, der mit Plastikfolie abgedeckt ist, muss bereitgestellt werden.

e Bereitlegen von Overalls und Handschuhen in den benétigten Gréflen, Plastikiiber-
schuhen, Tiichern sowie Abfallsdcken und fiir die Intervention bendtigtem Werkzeug
auf dem mit Plastikfolie abgedeckten Tisch.

e Vorbereiten der mobilen Absaugung. Diese wird wahrend der Intervention benétigt,
um einen gerichteten Luftstrom innerhalb der gedffneten Handschuhbox, weg von
der offenen Scheibe, zu erzeugen.

e Aufrdumen innerhalb der Handschuhbox. Alle aus der Handschuhbox zu entfernen-
den Gegenstinde werden in die Bereiche Abfall, Weiterverwendung innerhalb einer
anderen Handschuhbox und sonstige weitere Aufbewahrung eingeteilt und in Plas-
tikbeutel verstaut.

e Anschliefen einer mobilen Ionisationskammer sowie eines Proportionalzdhlers an
die Handschuhbox. Sollte der von der lonisationskammer angezeigte Wert fiir die
Kontamination der Boxenluft héher als 1 MBq/m? sein, darf die zweite Hiille nach
vorheriger Absprache mit dem Strahlenschutzbeauftragten gedffnet werden.

Nachdem alle Vorbereitungen getroffen sind, kann die Scheibe der Omegatron-Handschuh-
box nach “Arbeitsanweisung 0.2” [AAWO04] geoffnet werden. Hierfiir miissen zunéchst Un-
terdruckhaltung und Tritiumriickhaltesystem abgeschaltet werden. Als Ersatz wird die
mobile Absaugung tber den Elefantenriissel an die Handschuhbox angeschlossen. Danach
wird die nordliche Scheibe der Ostseite abgenommen und mit der Arbeit innerhalb der
Box begonnen. Es werden folgende Arbeitsschritte ausgefiihrt.

1. Um Platz fiir die Messeinrichtungen zu schaffen, werden in der Handschuhbox nicht
mehr bendtigte Gegenstédnde aus dieser entfernt. Die in Plastikbeutel eingepackten
Gegenstinde werden auflerhalb der Handschuhbox in einen zweiten Plastikbeutel
eingepackt und schnellstméglich von nicht im Interventionsbereich arbeitendem Per-
sonal an ihren neuen Standort gebracht.

2. Die Kabeldurchfithrungen werden eingebaut. Dies geschieht, indem blindgeflanschte
Locher an der Nordseite der Handschuhbox gedffnet werden. Danach werden die
Durchfithrungen an dieser Stelle eingebaut.

3. Das optische Mikroskop wird in die Handschuhbox gehoben und an seinen spéte-
ren Verwendungsort gestellt. Danach wird die Stromversorgung {iber die Steckdose
sichergestellt.
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4. Der TR-Aufbau wird in die Handschuhbox gehoben und an seinen spéiteren Verwen-
dungsort gestellt. Alle Kabel werden in den unteren Teil der Handschuhbox gefiihrt,
wo sich die Durchfithrungen befinden. Die Innenstecker der Durchfithrungen werden
eingesteckt und die Kabel verlegt.

Nun kann die Handschuhbox wieder geschlossen werden. Dabei ist darauf zu achten, dass
zuvor ein Handschuhdeckel ge6ffnet werden muss, da ansonsten der Unterdruck innerhalb
der Handschuhbox aufgrund des Anschlusses der mobilen Absaugung zu grofl wird.

Nachdem alle Kabel auflerhalb der Handschuhbox mit dem Messrechner bzw. dem Schalt-
kasten verbunden und sauber verlegt worden sind, kann die Inbetriebnahme der Versuchs-
einrichtung durchgefiithrt werden. Dabei sind alle Komponenten auf ihre Funktion hin zu
testen. Nun ist die Versuchseinrichtung zur Uberwachung der optischen Eigenschaften der
Fenster betriebsbereit.

Der folgende Abschnitt befasst sich hauptséchlich mit der Inbetriebnahme der Versuchs-
einrichtung zur Beaufschlagung der Proben mit Tritium, da der Ablauf des Einbaus ver-
gleichbar ist.

Omegatron-
Handschuhbox

Absperrung

Elefantenriissel

Abbildung 4.34: Fotografie des Interventionsbereiches an der Omegatron-
Handschuhbox. Das Foto zeigt die Ostseite der Omegatron-Handschuhbox. Die Folie
ist hier nicht nur auf dem Boden ausgelegt worden, sondern auch an der Handschuh-
box selbst bis etwa auf deren halbe Hohe. Dies ist notwendig, da aufgrund des geringen
Platzangebots die gedffnete Scheibe hier abgestellt werden muss.
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4.8.3 Einbau der Versuchseinrichtung zur Beaufschlagung der Proben
mit Tritium in die CAPER A-Handschuhbox und deren Inbetrieb-
nahme

Zum Zeitpunkt des Einbaus der Versuchseinrichtung in die CAPER A-Handschuhbox sind
lediglich die Probenbehélter I und II fiir einen Einbau vorbereitet. Bei Probenbehélter 1
wird nach dem Einbau des Gestdnges mitsamt Proben ein Lecktest durchgefiihrt. Hier-
durch kann die in der TLA geforderte Leckrate von weniger als 1-10~" mbar -1/s nachge-
wiesen werden. Da in Probenbehélter II auch die bereits beschédigten Proben eingebaut
werden miissen, die nicht auflerhalb einer Handschuhbox gehandhabt werden kénnen, kann
dieser erst innerhalb der Handschuhbox verschlossen werden.

Weil der Einbau in die CAPER A-Handschuhbox dem in die Omegatron-Handschuhbox
sehr dhnlich ist und vom Personal der CAPER-Anlage durchgefithrt wurde, wird an dieser
Stelle auf eine genauere Beschreibung verzichtet. Abbildung 4.35 zeigt einen Blick in die
CAPER A-Handschuhbox nach dem Einbau der Versuchseinrichtung.

Nachdem die Intervention abgeschlossen ist, werden die bereits beschédigten, eingeschweif3-
ten Proben in Probenbehélter II eingebracht und dieser verschlossen. Durch ein Anschlie-
Ben an die CAPER-Anlage tiber die Verbindungsleitung kann auch dieser Behélter auf
Leckagen getestet werden. Hierfiir wird der Behélter bei getffnetem Handventil evakuiert
und einige Zeit gewartet. Kann keine Erhohung des Drucks festgestellt werden, so ist der
Probenbehélter dicht. Auf diese Weise werden auch spéter alle Probenbehélter vor einer
Befiillung mit dem Tritiumgasgemisch auf Dichtheit gepriift.

Nach der Dichtheitspriifung wird Probenbehélter II iiber die Verbindungsleitung mit dem
vorbereiteten Gasgemisch befiillt. Nachdem das Handventil des Behélters verschlossen ist
und die Verbindungsleitung evakuiert ist, wird Probenbehélter 1 befiillt. Bei beiden Be-
fiilllungen kann der Wert von 200 mbar sehr genau reproduziert werden. So herrscht in
Probenbehélter T nach Befiillung ein Druck von 199 mbar und in Probenbehélter II von

Verbindungsleitung
Tur CAPER-Anlage

Sperrvorrichtung

Abbildung 4.35: Fotografie der Versuchseinrichtung zur Beaufschlagung der
Proben. Das Foto zeigt einen Blick in die CAPER A-Handschuhbox. Hinter dem im
Vordergrund stehenden Probenbehélter sind Teile der restlichen CAPER-Anlage zu se-
hen.
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201 mbar. Damit ist auch die Funktionsfdhigkeit der Versuchseinrichtung zur Beaufschla-
gung der Proben nachgewiesen.

Damit ist die einzige Frage, die in Abschnitt 4.1 formuliert und noch nicht beantwortet
worden ist, wie die in diesem Kapitel erlduterten Arbeiten an den Versuchseinrichtungen
zu einem Messplan zusammengefasst werden kénnen. Die Beantwortung dieser Frage wird
der néchste Abschnitt liefern.

4.9 Zusammenfassung des Messablaufs in einem Messplan

Im Rahmen der Messungen wird die Mitarbeit einer Vielzahl an Personen benétigt. Die
CAPER-Mitarbeiter miissen beispielsweise die Bedienung der CAPER-Anlage leisten.
Der Strahlenschutz und der jeweils zusténdige Strahlenschutzbeauftragte werden fiir die
Schleusvorgénge und die Transporte zum FML und wieder zuriick zum Tritiumlabor beno-
tigt. Auflerdem miissen die Mitarbeiter des FML die Arbeiten in ihrem Labor iibernehmen.
Um die Untersuchungen zu organisieren und einen reibungslosen Verlauf der Messungen
zu gewahrleisten, ist daher die Erstellung eines Messplans erforderlich. Hierzu werden alle
Arbeitsschritte, die zur Untersuchung eines Probenbehélters nétig sind, in einem Mess-
block zusammengefiigt. Aus den Messblocken aller Probenbehélter kann dann ein Messplan
entworfen werden.

In Abbildung 4.36 ist der detaillierte Ablauf eines solchen Messblocks dargestellt. Die
Messungen beginnen und enden innerhalb der CAPER A-Handschuhbox, in der sich die
Versuchseinrichtung zur Beaufschlagung der Proben befindet. Hier miissen die mit Tritium
gefiillten Probenbehélter evakuiert, mehrfach mit Deuterium gespiilt und danach gedffnet
werden.

Sollte bei der Offnung die Kontamination der Boxenluft den Grenzwert von 100 MBq/m?
iibersteigen, miissen die Arbeiten zunéchst unterbrochen werden und Riicksprache mit
dem zustdndigen Strahlenschutzbeauftragten gehalten werden. Wenn die Arbeiten fort-
gesetzt werden koénnen, wird das Gestédnge aus dem Probenbehélter entnommen, in den
Transportbehélter eingebracht und letzterer verschlossen. Diese Arbeiten kénnen, falls die
Kontamination der Boxenluft nicht iiber 100 MBq/m? ansteigt, innerhalb einer Stunde
erledigt werden. Sollte die Kontamination den Grenzwert jedoch iiberschreiten, ist eine
zeitliche Abschétzung nur schwer moglich, jedoch wird von einem maximalen Aufwand
von etwa einem halben Tag ausgegangen.

Der zeitliche Aufwand fiir den hierauf folgenden Ausschleusvorgang des Transportbehél-
ters, wie der spétere Einschleusvorgang, ist bereits in Abschnitt 4.6 diskutiert und der
hierfiir nétige Zeitaufwand mit mindestens einer Stunde abgeschétzt worden.

Um eine erste Aussage iiber mogliche Beschiddigungen treffen zu kénnen, werden die Pro-
ben zunachst in der Omegatron-Handschuhbox untersucht. Die Ergebnisse dieser Messun-
gen ermoglichen eine zielgerichtetere Untersuchung der Proben mittels DIC-Mikroskop.
Der Zeitaufwand fiir die TR-Messungen ist bereits in Abschnitt 4.8.1 auf mindestens acht
Stunden beziffert worden. Da die Messungen mit dem optischen Mikroskop unabhéingig
von den TR-Messungen und damit zeitgleich mit diesen durchgefiihrt werden kénnen,
entsteht durch diese Untersuchungen kein zusétzlicher zeitlicher Aufwand. Im Gegensatz
dazu muss fir die Untersuchungen der Proben mittels DIC-Mikroskop am FML etwa ein
bis eineinhalb Tage veranschlagt werden. Dabei muss beachtet werden, dass zusétzlich,
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Abbildung 4.36: Arbeitsschritte wihrend eines Messblocks und dessen Ab-
lauf. In diesem schematischen Kreislauf werden die Arbeitsschritte an den einzelnen
Stationen der beiden Versuchseinrichtungen gezeigt. Dabei sind Arbeiten innerhalb der
CAPER A-Handschuhbox blau dargestellt. Sie umfassen alle Arbeiten, die mit dem Off-
nen der Probenbehélter einhergehen, sowie die fir die Befiillung der Probenbehélter
notigen Arbeitsschritte. Arbeiten in der Omegatron-Handschuhbox sind griin hinterlegt
und umfassen die Arbeiten am Mikroskop, am TR-Aufbau sowie die hierfiir nétigen vor-
und nachbereitenden Arbeiten. Die Untersuchung am FML ist mit einem roten Késtchen
dargestellt. Zudem signalisieren gelbe Késtchen Schleusvorgéinge und weifle Kéastchen
Transporte zwischen den einzelnen Stationen der Messung.

wie in Abschnitt 4.6 beschrieben, fiir die Transporte zum FML und wieder zuriick zum
Tritiumlabor mindestens ein halber Tag benotigt wird.

Befindet sich der Transportbehélter mit den Proben nach allen Untersuchungen wieder
in der CAPER-Anlage, wird aus diesem das Gestdnge entnommen und in den Proben-
behélter eingebracht. Ist der Probenbehilter verschlossen, wird er an die CAPER-Anlage
angeschlossen und auf seine Dichtheit hin gepriift. Dies geschieht, indem der Probenbehél-
ter evakuiert wird. Steigt der Innendruck innerhalb einer Zeit von etwa 5 bis 10 Minuten
nicht an, so ist der Probenbehélter dicht. Nun ist eine erneute Befillung des Probenbehél-
ters mit Tritiumgas moglich. Der Zeitaufwand fiir diese Arbeitsschritte belduft sich etwa
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auf einen halben Tag.

Insgesamt kann fiir einen Messblock, in dem alle zur Untersuchung eines Probenbehélters
nétigen Arbeitsschritte enthalten sind, ein Zeitaufwand von etwa einer Woche festgestellt
werden. Damit wird deutlich, dass innerhalb einer Woche lediglich ein Probenbehélter ge-
offnet, die Proben untersucht und der Probenbehélter wieder verschlossen werden kann.
Aufgrund dieser Einschrinkung und der Kenntnis iiber den zeitlichen Ablauf der Un-
tersuchungsmethoden untereinander, kann nun ein Messplan erstellt werden, wie er in

Abbildung 4.37 dargestellt ist.

In dem Zeitplan werden in der ersten und zweiten Woche nur die Probenbehélter I und
IT gezeigt, da die beiden anderen Probenbehélter erst mit zwei Wochen Verzégerung in
die CAPER A-Handschuhbox eingebracht worden sind. In der dritten Woche werden die
Untersuchungen mit Probenbehélter I begonnen. Um einen der beiden spéter befiillten
Behélter nicht bereits nach einer Woche 6ffnen zu miissen, wird in der vierten Woche
Behélter II untersucht. Auf diese Weise ist es aulerdem moglich, dass Behélter III nach
zwei Wochen in Tritiumgas untersucht wird, genau wie es bei Behélter I der Fall ist. Somit
werden immer zwei Probenbehélter nach einem dhnlichen Zeitraum in Tritium gemessen,
wodurch ein Vergleich der Ergebnisse ermoglicht wird. Der Messplan geht nach der sechsten
Woche weiter wie in der dritten Woche und wiederholt sich von da an.

Mit diesem Abschnitt ist die letzte, noch unbeantwortete Frage aus Abschnitt 4.1, ndmlich
die Frage wie die Arbeitsschritte in einem Messplan koordiniert werden kénnen, beantwor-
tet. Zudem stehen nun sowohl eine funktionsfdhige Versuchseinrichtung zur Beaufschla-
gung der Proben mit Tritium als auch eine Versuchseinrichtung zur Uberwachung der
optischen Eigenschaften der Proben zur Verfiigung. Daher kann mit den Messungen, die
das Thema des nédchsten Kapitels sind, begonnen werden.
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Abbildung 4.37: Messplan zur Untersuchung optischer Fenster in Tritiumum-
gebung. Die Darstellung zeigt in Form von Balken, die jeweils eine Woche (also fiinf Ar-
beitstage) darstellen, die Anordnung der Messblocke zu einem Messplan. Die Farbkodie-
rung ist wie in Abbildung 4.36 gewahlt. Zusétzlich wird die Zeit, in der die Probenbehél-
ter mit Tritiumgas gefiillt in der CAPER, A-Handschuhbox gelagert werden blau gestreift
dargestellt. Die Uberginge zwischen den Farbsegmenten sind aufgrund der nur schwer
moglichen genauen Abschiatzung des Zeitaufwands ineinander tibergehend gezeichnet.




Kapitel 5

Erste Untersuchungen an mit
Tritium beaufschlagten Proben

In diesem Kapitel werden die ersten Untersuchungen der Proben aus Probenbehélter I vor-
gestellt, die 17 Tage in einer Tritiumumgebung gelagert worden sind. Das Ziel dieser Un-
tersuchungen ist der Vergleich der unterschiedlichen Proben in Bezug auf ihre Tauglichkeit
fiir die Bedingungen, die wiahrend der Nutzung fiir das KATRIN-Experiment herrschen.
Dabei ist zu beachten, dass die Fenster der LARA-Zelle iiber 5 Jahre hinweg nahezu kon-
tinuierlich Tritium ausgesetzt werden. Die einzelnen Messkampagnen werden ca. 60 Tage
dauern. Das ist etwa das Dreifache des hier untersuchten Zeitrahmens. Somit kann eine
Beschichtung, die bereits zu diesem Zeitpunkt eine Beschiddigung aufweist, als ungeeig-
net fiir das KATRIN-Experiment gelten. Andererseits kann zu Proben, die noch keine
Beschidigung zeigen, erst nach weiteren Messungen, die den zeitlichen Rahmen dieser
Arbeit iibersteigen wiirden, eine definitive Aussage getroffen werden.

Da fiir die Untersuchung der Proben auf Beschiddigung die Kenntnis iiber das charak-
teristische Aussehen des Schadens notig ist, werden in Abschnitt 5.1 die Ergebnisse von
Untersuchungen an bereits beschadigten eingeschweifiten Proben vorgestellt. Wichtig fiir
die Untersuchungen ist weiterhin die Kenntnis iiber die Bedingungen, denen die Pro-
ben wihrend der Beaufschlagung ausgesetzt waren. Daher werden diese in Abschnitt 5.2
zusammengefasst. In Abschnitt 5.3 werden die eigentlichen Untersuchungsergebnisse der
nicht eingeschweifiten Proben aus Probenbehilter I vorgestellt. Der letzte Abschnitt die-
ses Kapitels liefert schliefflich eine Zusammenfassung der Ergebnisse und bewertet diese
in Hinblick auf die Tauglichkeit fiir das KATRIN-Experiment.

5.1 Voruntersuchung der bereits beschidigten, eingeschweif3-
ten Fenster

Die Untersuchung der Proben per Mikroskop basiert auf der Betrachtung der Oberfliche
der Proben und der Identifikation der Beschiddigung durch den Operateur. Daher ist eine
Kenntnis iber das Aussehen der Beschddigung notwendig. Aus diesem Grund sind zwei be-
reits beschiadigte, eingeschweifite Proben schon im Vorfeld der eigentlichen Messreihen am
FML mit dem DIC-Mikroskop untersucht worden. Die Ergebnisse dieser Untersuchungen
werden im Folgenden vorgestellt.
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Die zu untersuchenden Proben sind zwei Fenster derjenigen LARA-Zelle, bei der die Be-
schiadigung zum ersten Mal aufgetreten ist. Es wird ein Laser- und ein Raman-Fenster
untersucht. Das Laser-Fenster, das eine auf 532 nm optimierte Antireflexionsbeschichtung
besitzt, wird in Probenbehélter 11 weiterhin als Probe fiir das Experiment verwendet.
Das Raman-Fenster, das mit einer Breitbandantireflexionsbeschichtung versehen ist, ist
im Vorfeld mit einem Wattestdbchen und Aceton gereinigt worden. Da dies die spéteren
Untersuchungen verfilschen kénnte, wird das Fenster nicht mehr als Probe verwendet.

Aufgrund der Hohe der Einfassung der Fenster kann bei beiden Proben nicht die grofit-
mogliche Vergroflerung des DIC-Mikroskops genutzt werden. Im Falle des Raman-Fensters
konnten dennoch zusitzlich zu Ubersichtsbildern, die aus vier Einzelbildern zusammenge-
setzt sind, Detailaufnahmen gemacht werden. Da die Einfassung des Laser-Fensters jedoch
minimal héher ist, entstand von dieser Probe nur ein Ubersichtsbild. Beispiele der aufge-
nommenen Bilder sind in Abbildung 5.1 gezeigt.

Anhand der Voruntersuchungen mittels DIC-Aufnahmen kénnen folgende Aussagen iiber
die Beschichtung und deren Beschddigung getroffen werden:

e Die Beschichtung der eingefassten Fenster zeigt eine Verdnderung zum Rand der
Einfassung hin. Dies zeigt sich in den Aufnahmen durch einen andersfarbigen, du-
Beren Randbereich der Fenster. Die wahrscheinlichste Erklarung hierfiir ist, dass die
Beschichtung zum Rand hin diinner wird.

e Die Réander der Fenster werden scheinbar stéirker von der Beschddigung betroffen.
e In der Mitte der Beschidigungen kann ein heller Punkt beobachtet werden.

e Nach auflen hin zeigen die Beschadigungen einen Farbverlauf, der unterschiedlich
stark ausgepragt ist.

e Die Beschéidigungen haben eine runde Form, solange sie nicht von Kratzern durch-
zogen werden. Ist dies der Fall, scheinen sie an diesen entlang zu wachsen.

e Die grofite einzelne Beschidigung, die aufgetreten ist, ist etwa 250 um grofl. Eine
Aussage tiber die kleinste Beschéddigung ist nicht moglich. Zwar sind auf den Proben
sehr kleine dunkle Punkte sichtbar, jedoch kann bei der maximal md&glichen Vergro-
Berung keine Aussage dariiber getroffen werden, ob es sich um Staubpartikel oder
Beschédigungen handelt.

e Mit dem DIC-Mikroskop kann kein Héhenunterschied zwischen dem restlichen Fens-
ter und der Beschadigung festgestellt werden. Daher ist es unwahrscheinlich, dass
die Beschadigung darin besteht, dass Teile der Beschichtung vom Fenster abplatzen.

Aufgrund des bisher gewonnenen Wissens tiber die Beschédigung ist eine Bewertung dieser
Charakteristika in Bezug auf die Beschiddigungsmechanismen nicht moéglich. Die Ergeb-
nisse machen jedoch eine zielgerichtete Suche nach Beschddigungen an den beaufschlagten
Proben moglich. Die Bedingungen, denen diese Proben wéihrend ihrer ersten Beaufschla-
gung ausgesetzt worden sind, werden im néachsten Abschnitt beschrieben.
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Abbildung 5.1: Mittels DIC-Mikroskop aufgenommene Bilder der bereits be-
schidigten, eingeschweifiten Proben. Links oben: Es ist eine Ubersichtsaufnahme
des Laser-Fensters (532nm Anitreflexionsbeschichtung) zu sehen, das wéihrend des Ex-
periments erneut mit Tritium beaufschlagt wird. Die Beschddigungen erscheinen in den
Aufnahmen als griinliche Punkte. Auffallig ist die Hiufung dieser Punkte an einigen Stel-
len, wohingegen in anderen Bereichen keine Beschiddigungen gefunden werden kdnnen.
Der bléduliche Bereich am Rand des Fensters wird wahrscheinlich durch die Beschichtung
hervorgerufen, die nicht bis zum Rand des Fensters reicht. Rechts oben: Dieses Bild zeigt
eine Ubersicht iiber das Raman-Fenster, das von der rechts unten und rechts oben zu
sehenden Maske des Mikroskops gehalten wird. Die Beschddigungen erscheinen in diesem
Bild dunkel. Die grofiten einzeln auftretenden Beschéddigungen besitzen zudem etwa die
doppelte Grofle der beim Laser-Fenster beobachteten Flecken. Zum Rand hin nehmen
die Beschadigungen zu. Links unten: Hier ist eine Detailaufnahme der Beschddigung des
Raman-Fensters gezeigt. Man erkennt im Innern jeder der Beschddigungen einen hellen
Punkt, der der Ursprung der Beschadigung sein konnte. Ausgehend von diesem Punkt
zeigt sich ein unterschiedlich stark ausgepragter Farbverlauf zum Rand der Beschadigung
hin. Die Form der Flecken ist meist rund. Ist jedoch ein Kratzer in der Beschichtung,
scheint sich die Beschddigung an diesem entlang auszubreiten, wodurch Zacken an den
Kreisen entstehen. Rechts unten: In dieser Detailaufnahme des Raman-Fensters ist der
Randbereich des Fensters gezeigt. Links unten ist hier eine Anhdufung von Beschadi-
gungen zu sehen. Die einzelnen Beschiddigungspunkte gehen dabei ineinander iiber und
bilden einen groflen beschidigten Bereich. Zudem sind orangefarbene Punkte erkennbar,
an denen scheinbar die dunkle Verfarbung der Beschiddigung einsetzt.
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5.2 Die Beaufschlagung der Proben mit Tritium

Um eine Aussage iiber die mogliche Tauglichkeit eines Probentyps fiir das KATRIN-
Experiment treffen zu kénnen, miissen die Bedingungen bekannt sein, denen die Proben
wéahrend ihrer Beaufschlagung ausgesetzt waren. Daher werden die Bedingungen der ersten
Beaufschlagung in diesem Abschnitt zusammengefasst.

Die Driicke, die in Probenbehilter I geherrscht haben bzw. in den restlichen Probenbe-
héltern noch herrschen, sind in Tabelle 5.1 angegeben. Die Werte liegen alle in einem
Bereich von 4mbar um den angestrebten Wert von 200 mbar. Auch der mit Hilfe des
Gaschromatographen der CAPER-Anlage bestimmte Tritiumgehalt ist in der Tabelle fiir
die mit der selben Gasmischung befiillten Probenbehélter I1I und IV angegeben. Fiir die
Gasmischung, mit der Probenbehélter I und II befiillt wurden, sind aus technischen Griin-
den keine Gasanalysen direkt vor der Befiillung vorgenommen worden. Aufgrund einer
Analyse des Gases, die etwa zwei Wochen vor der Befiillung der Probenbehélter T und II
durchgefithrt worden ist, kann jedoch davon ausgegangen werden, dass der im Gasgemisch
enthaltene Tritiumanteil zum Zeitpunkt der Beftillung mindestens 90 % betrug.

Neben dem Tritiumgehalt konnen mit Hilfe des Gaschromatographen auch Verunreinigun-
gen des Gases durch Helium oder Kohlenwasserstoffe sowie die enthaltenen Wasserstof-
isotopologe HT und DT detektiert werden. Das Ergebnis der Analyse des Gases vor der
Befiillung von Probenbehélter III und IV (siehe Tabelle 5.2) zeigt, dass die genommene
Probe quasi keine Kohlenwasserstoffe enthélt. Dies ist der Fall, da das Gas zuvor mit Hilfe
eines Permeators [Well0] gereinigt worden ist, den nur Wasserstoffisotope durchdringen
koénnen.

Tabelle 5.2 zeigt zudem die Analyse mittels Gaschromatographen des Gases, das Probenbe-
hélter I bei seiner Entleerung nach 17 Tagen entnommen worden ist. Da eine ausreichende
Menge an Gas zur Verfiigung stand, sind zwei unabhéngige Messungen durchgefiihrt wor-
den. Es konnten bei diesen Messungen sowohl Kohlenwasserstoffe als auch Helium in dem
Gas festgestellt werden. Die Bildung von Kohlenwasserstoffen kann unter Umstédnden, wie
in Kapitel 3 beschrieben, zu einem beschleunigten Auftreten oder einer Verstédrkung der
Beschédigung fiihren.

Durch die Analysen des Gaschromatographen sind neben dem Druck innerhalb der Pro-
benbehéilter auch die Gaszusammensetzungen vor der Befiillung der Probenbehélter II1
und IV bekannt. Durch die Analyse des Gases wihrend der Offnung von Probenbehilter
I sind die Bedingungen, denen die Proben zumindest gegen Ende der 17 Tage Beauf-
schlagungsdauer ausgesetzt waren, bestimmt. Die Untersuchung dieser Proben mit den
unterschiedlichen Messmethoden wird im folgenden Abschnitt beschrieben.

5.3 Ergebnisse der ersten Untersuchungen beaufschlagter
Proben

Dieser Abschnitt stellt die Ergebnisse der Untersuchungen der Proben des Probenbehélters
I vor. Die Proben sind iiber 17 Tage einem Gasgemisch mit einem Druck von 198 mbar
und mit mindestens 94 % Tritiumanteil ausgesetzt worden.

Einen ersten Uberblick iiber diese Ergebnisse liefert Abschnitt 5.3.1. Hier sind die fiir
einen Grofiteil der Proben geltenden Aussagen zusammengefasst. Zudem wird ein erster
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Tabelle 5.1: Tritiumdruck und -reinheit bei der Beaufschlagung der Proben-
behilter. Die angegebenen Werte der Tritiumkonzentration stammen von der gleichen
Gaschromatographenanalyse wie die in Tabelle 5.2 gezeigten Werte. Da Probenbehélter
IIT und IV innerhalb eines Tages befiillt worden sind, ist die Tritiumkonzentration bei
beiden Behéltern identisch. Die Angaben zur Tritiumkonzentration besitzen Messunsi-
cherheiten von 5 bis 10 %.

Behilter Druck in mbar Tritiumkonzentration in %

I 198 > 90
II 200 > 90
III 204 97
v 204 97

Tabelle 5.2: Durch den Gaschromatographen der CAPER-Anlage bestimmte
Zusammensetzung des Gases fiir Behélter III und IV und aus Behilter I. In
Spalte 2 ist die Zusammensetzung des Gases vor der Befiillung von Probenbehélter IT1
und IV gezeigt. Die Messwerte in den Spalten 3 und 4 spiegeln die Zusammensetzung
des Gases aus Probenbehilter I nach 17 Tagen Beaufschlagung der Proben wieder. Es
werden die prozentualen Anteile an unterschiedlichen Kohlenwasserstoffen (C,Qg, mit
Q = H, D, T), Kohlendioxid CO2, Helium, tritiierten Wasserstoffisotopologen (HT, DT
und T5) sowie an in allen Verbindungen enthaltenem Tritium betrachtet. Die Angaben
besitzen Messunsicherheiten von 5 bis 10 %.

Gesuchte Konzentration im Konzentration im Konzentration im
Verbindung Gas fiir Probenbe- Gas aus Proben- Gas aus Proben-
hélter III/IV in %  behélter I in % behélter I in %

CyQa 0 1 1
COq 0 0 0
Helium 0 1 1
HT 4 7 7
DT 2 2 3
To 94 88 87

Tritium (gesamt) 97 94 94
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Uberblick iiber die aufgetretenen Beschidigungen gegeben. In den Abschnitten 5.3.2 bis
5.3.7 werden die Ergebnisse fiir die einzelnen Proben vorgestellt. Dabei wird besonders auf
die Ergebnisse der TR-Messung eingegangen, da mit dieser die fiir die LARA-Messungen
relevanten optischen Eigenschaften tatsdchlich gemessen werden kénnen.

5.3.1 Uberblick iiber die Ergebnisse

Bevor im Einzelnen auf die Ergebnisse der Proben eingegangen wird, liefert dieser Ab-
schnitt einen Uberblick iiber allgemeine Aussagen, die anhand der Untersuchungen iiber
die meisten der Proben getroffen werden koénnen. Dabei wird nicht ndher auf die Un-
tersuchungen mittels optischem Mikroskop eingegangen, da diese keine Anzeichen einer
Beschiddigung aufgrund der Beaufschlagung zeigen.

Die Untersuchung der beaufschlagten Proben mittels DIC-Mikroskop zeigt, dass die Be-
schichtung der meisten Proben nicht bis an den Rand der Probe heran reicht. Auch ist
der nicht beschichtete Randbereich, bezogen auf eine Probe, nicht an jeder Stelle gleich
breit. Zudem bietet das DIC-Mikroskop die Méglichkeit, Strukturen von weniger als 10 um
genauer zu untersuchen. Dadurch konnten Fliissigkeitstropfen auf der Oberfliche einiger
Proben festgestellt werden, die eine Grofie von etwa 10 - 30 ym besitzen. Auf welche Weise
diese Tropfchen auf die Proben gelangt sind, ist noch nicht genau geklért. Wahrschein-
lich stammt die Fliissigkeit jedoch von der Handhabung der Proben in der Omegatron-
Handschuhbox.

Des Weiteren sind Verschmutzungen der Probenoberfliche durch Staubpartikel nachge-
wiesen worden. Diese Verschmutzungen treten verstirkt am Rand der Probe auf (siehe
Abbildung 5.2), da sie hier durch den Sicherungsring der Probenhalterung in das Fens-
ter eingearbeitet werden. Der Sicherungsring ist zudem fiir Kratzer im Randbereich der
Proben verantwortlich, wie sie ebenfalls in Abbildung 5.2 zu sehen sind. Die Kratzer be-
einflussen jedoch die restlichen Messungen nicht. Zusétzlich hierzu kénnen an Probe 16
auch Stellen gefunden werden, an denen Fragmente aus der Oberfliche herausgebrochen
zu sein scheinen. Die Grofle dieser Fragmente ist im Bereich von etwa 20 um.

Bei der Untersuchung der Proben ist auerdem die zu den anderen Proben deutlich unter-
schiedliche Beschaffenheit der Beschichtung von Probe I5 aufgefallen, die mittes Sol-Gel-
Verfahren beschichtet worden ist. Es zeigen sich in den Aufnahmen dieser Probe deutliche
Strukturen innerhalb der Beschichtung, in denen vermehrt Verschmutzungen anhaften.
Diese machen eine Aussage iiber eine mogliche Beschédigung der Probe nur schwer mog-
lich. Zudem ist ein Beschichtungsfehler gefunden worden (siehe Abbildung 5.2).

Dagegen kann bei vier der beaufschlagten Proben mit Hilfe des DIC-Mikroskops eine
Beschéddigung, wie sie unter 5.1 charakterisiert worden ist, mit einer minimalen Grofie
von wenigen Mikrometern ausgeschlossen werden. Im Falle noch kleinerer Beschadigungen
konnen diese jedoch nicht mehr aufgelost werden. Fiir eine Probe (I4) kénnen deutliche
Schiden durch die Beaufschlagung gefunden werden. Die maximale Grofie der Beschadi-
gungen betrigt weniger als 10 um. Dass das optische Mikroskop mit seiner eher geringen,
1,7-fachen Vergréflerung keine Anzeichen fiir eine Beschiddigung finden kann, liegt somit
in der Grofle der bis zu diesem Zeitpunkt auftretenden Beschddigung begriindet.

Die Ergebnisse der TR-Messungen sind insgesamt nicht immer eindeutig. Durch die relativ
groflen Schwankungen von zum Teil mehr als 50 % bei wiederholter Messung einer Probe
ohne verdnderte Bedingungen, ist eine definitive Aussage nur bei zwei der sechs Proben
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moglich. Die Beurteilung der Ergebnisse wird noch zusétzlich dadurch erschwert, dass
bisher keine Erfahrungswerte mit einer TR-Messung gesammelt werden konnten. Daher
konnten im Vorfeld keine genauen Kriterien festgelegt werden, die zur Erkennung einer
Beschédigung herangezogen werden kénnen. Um ein eindeutigeres Ergebnis zu erreichen,
werden daher auch die Ergebnisse der Referenzmessungen der Proben gleichen Proben-
typs aus den Probenbehéltern III und IV herangezogen. In Anhang I ist gezeigt, dass die
optischen Eigenschaften innerhalb eines Probentyps hierfiir ausreichend vergleichbar sind.

Insgesamt kénnen mit dem TR-Aufbau bei vier Proben keine Anzeichen fiir eine Besché-
digung durch die Beaufschlagung beobachtet werden. Bei einer Probe kann aufgrund der
TR-Messung keine genaue Aussage getroffen werden. Im Falle der Probe 14 hingegen ist
eine Beschidigung sicher (diese Probe ist mittels Elektronenstrahldeposition beschichtet
worden).

Nach diesem groben Uberblick iiber die Ergebnisse werden nun in den folgenden Abschnit-
ten die wichtigsten Resultate in Bezug auf eine Beschédigung fiir jede der sechs Proben
herausgestellt. Genutzt werden hierfiir die Verdnderungen des iiber alle Messpunkte und,
fiir den Fall mehrerer Messungen, {iber alle Messungen gebildeten Mittelwerts des Verhélt-
nisses von Monitor- zu Reflexions- bzw. Transmissionsphotodiodensignal. Da die Auswer-
tung eher qualitativen Charakter besitzt, werden hierzu keine genauen Zahlenwerte fiir die
Beschreibung der Verdnderungen herangezogen. Sind an den Mittelwerten deutliche Verén-
derungen vorhanden (die Daten hierzu sind in Anhang H, Tabelle H.4, zusammengestellt),
wird zusétzlich die ortsaufgeloste, graphische Darstellung aller Messpunkte betrachtet, um
eine Aussage iiber die Ortsabhingigkeit der Verdnderung der optischen Eigenschaften tref-
fen zu koénnen. In Anhang I sind diejenigen graphischen Darstellungen zusammengefasst,
die an dieser Stelle nicht gezeigt werden.

Fiir die beiden Proben, fiir die durch die Ergebnisse der Betrachtung mittels DIC-Mikro-
skop eine Beschiadigung durch die Beaufschlagung nicht ausgeschlossen werden kann, wird
zuséatzlich noch auf diese Ergebnisse eingegangen. Im Falle der vier anderen Proben wird
auf eine Wiederholung der allgemeinen Befunde, die bereits in diesem Abschnitt dargestellt
worden sind, verzichtet.

Abbildung 5.2: Aufnahmen des DIC-Mikroskops von den beaufschlagten Pro-
ben 16 und I5. Links: Das gezeigte Bild verdeutlicht die Beeinflussung der Proben
durch den Sicherungsring. Die Aufnahme stammt vom direkten Randbereich der Pro-
be 16. Es kénnen neben der Verunreinigung der Probe deutliche Kratzspuren erkannt
werden. Rechts: Es ist der Beschichtungsfehler von Probe 15 gezeigt.
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Abbildung 5.3: Ergebnisse der TR-Messung der beaufschlagten Probe I1. Es
sind die Mittelwerte iiber alle Messpunkte der Proben I1, III1 und IV1 vor, sowie die
der Probe I1 nach der Beaufschlagung (n.B.) gezeigt, Links: Hier sind die Daten des
Verhéltnisses von Monitor- (PD_M) zu Reflexionsphotodiodensignal (PD_R) dargestellt.
Die im Vergleich deutlich groBleren Fehlerbalken bei Probe ITI1 und IV1 sind das Resultat
der Mittlung iiber mehrere Messungen. Rechts: Das Diagramm zeigt die Mittelwerte des
Verhéltnisses von Monitor- zu Transmissionsphotodiodensignal (PD_T). Auch hier sind
die groBeren statistischen Fehler ein Resultat einer Mittelung {iber mehrere Messungen.

5.3.2 Messergebnisse der beaufschlagten, mittels Magnetronsputtern be-
schichteten Probe I1

Anhand des Diagramms aus Abbildung 5.3 kann fiir den Reflexionskoeffizienten eine deut-
liche Abweichung zu dem vor der Beaufschlagung gemessenen Wert hin zu einem hoheren
Wert des Reflexionskoeffizienten beobachtet werden. Diese Erhéhung duflert sich in einer
Reduktion des Quotienten von Monitor- zu Reflexionsphotodiodensignal. Zudem liegt der
Mittelwert nicht mehr im Wertebereich aller Proben dieses Probentyps. Der Transmissi-
onskoeffizient der Probe dagegen zeigt nur eine sehr geringfiigige Verdnderung. Dadurch
liegt der Wert des Transmissionskoeffizienten noch im Wertebereich aller Proben dieses
Probentyps.

Aufgrund der geringen Abweichung des Reflexionskoeffizienten von den Werten aller Pro-
ben dieses Herstellungsverfahrens und des nahezu unverdnderten Transmissionskoeffizien-
ten zeigt diese Probe keine Anzeichen fiir eine Beschddigung.

5.3.3 Messergebnisse der beaufschlagten, mittels Ionenstrahlgestiitzter
Deposition beschichteten Probe 12

Die TR-Messdaten zu Probe 12 sind in Abbildung 5.4 dargestellt. Im Falle des Reflexions-
koeffizienten kann keine signifikante Veranderung beobachtet werden. Der Transmissions-
koeffizient dagegen ist gegeniiber allen anderen Werten leicht erhoht.

Aus diesem Grund ist in Abbildung 5.5 die graphische Darstellung der Messdaten an allen
Messpunkten gezeigt. Man erkennt hier, dass die Erhéhung des Transmissionskoeffizienten
iiber die gesamte Oberfliche geschieht. Trotzdem wird davon ausgegangen, dass die Probe
noch keine Beschidigung zeigt. Die Begriindung hierfiir liegt zum einen an der geringen
Abweichung verglichen mit den beispielsweise bei Probe 1112 aufgetretenen Schwankungen.
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Zum anderen erscheint, basierend auf den Ergebnissen des Kapitels 3, eine Zunahme des
Transmissionskoeffizienten aufgrund einer Beschéddigung als nicht wahrscheinlich. Damit
kann an der mittels Magnetronsputtern beschichteten Probe 12 nach 17 Tage in einer
Tritiumatmosphére mit etwa 200 mbar Tritiumpartialdruck keine Beschiadigung festgestellt

werden.
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Abbildung 5.4: Ergebnisse der TR-Messung der beaufschlagten Probe I2.
Es sind die iiber alle Messdaten gemittelten Daten des Verhéltnisses von Monitor- zu
Reflexions- bzw. Transmissionsphotodiodensignal der Proben 12, 1112 und IV2 vor sowie
der Probe 12 nach der Beaufschlagung gezeigt. Im Falle der Messdaten mit einem grofien
Fehler, der auf der Standardabweichung der Messungen vom Mittelwert beruht, ist der
Mittelwert aus mehreren Messungen gebildet worden (siehe Probe ITI2 und IV2). Rechts:
Das gezeigte Verhéltnis von Monitor- zu Reflexionsphotodiodensignal hat sich nach der
Beaufschlagung nur geringfiigig gedndert. Rechts: Hier sind die Daten des Verhéltnisses
von Monitor- zu Transmissionsphotodiodensignal von Probe 12 nach der Beaufschlagung
gezeigt.
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Abbildung 5.5: Graphische Darstellung der Messdaten des Verhéltnisses von
Monitor- zu Transmissionsphotodiodensignal der Probe I2 nach 17 Tagen
in einer Tritiumumgebung. Hier sind die graphischen Auftragungen der Messdaten
des Verhéltnisses von Monitor- zu Transmissionsphotodiodensignal vor (links) und nach
der Beaufschlagung (rechts) gezeigt. Aufgrund der Verteilung der Bereiche mit hohem
und geringem Transmissionskoeffizienten auf der Probe ist es moglich, dass die beiden
Diagramme um 180° gegeneinander verdreht sind (zur Problematik der Drehung der
Proben siehe Kapitel 4.7).
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5.3.4 Messergebnisse der beaufschlagten, mittels Ionenstrahlsputtern
beschichteten Probe 13

In Abbildung 5.6 sind die Verénderungen der optischen Eigenschaften von Probe I3 ge-
zeigt. Der Reflexionskoeffizient ist sowohl gegeniiber der Messung von Probe I3 vor der
Beaufschlagung als auch gegeniiber den anderen Proben dieses Probentyps erhoht. Der
Transmissionskoeffizient dagegen zeigt keine Verdnderung, die auf eine Beschéddigung hin-
weist,.

Um die Anderung des Reflexionskoeffizienten genauer zu untersuchen ist in Abbildung
5.7 die graphische Darstellung der Proben vor und nach der Beaufschlagung gezeigt. Die
Zunahme ist gleichméfig iiber die gesamte Probenoberfliche hinweg beobachtbar. Dies
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Abbildung 5.6: Ergebnisse der TR-Messung der beaufschlagten Probe I3. Es
sind die Verhéltnisse von Monitor- zu Reflexions- (links) bzw. zu Transmissionsphotodi-
odensignal (rechts) der Proben I3, 1113 und IV3 vor sowie der Probe I3 nach der Beauf-
schlagung (n.B.) gezeigt. Auffillig ist hier im Vergleich zu den anderen Proben der geringe
Fehler bei mehrmaligem Messen einer Probe. Zudem zeigt der Reflexionskoeflizient nach
der Beaufschlagung héhere Werte.
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Abbildung 5.7: Vergleich der graphischen Darstellung der Messwerte des Ver-
hiltnisses von Monitor- zu Reflexionsphotodiodensignal von Probe I3 vor und
nach der Beaufschlagung. Links: Hier ist das Verhéltnis von Monitor- zu Reflexions-
photodiodensignal der Probe I3 vor der Beaufschlagung gezeigt. Rechts: Das dargestellte
Verhéltnis von Monitor- zu Reflexionsphotodiodensignal nach der Beaufschlagung zeigt
eine gleichméfBige Zunahme {iber die gesamte Probenoberfliche hinweg.
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konnte ein Anzeichen fiir eine Beschddigung sein.

Bei dieser Probe ist eine Aussage iiber eine mogliche Beschddigung sehr schwer. Einerseits
sprechen der iiber die gesamte Probenoberfliche ansteigende Reflexionskoeffizient und die
geringen Abweichungen bei mehrfachen Messungen einer Probe fiir einen Schaden. Ande-
rerseits sind die Anderungen der optischen Eigenschaften nicht signifikant genug um eine
Beschidigung zu belegen. Aus diesem Grund wird zu diesem Zeitpunkt des Experiments
noch von keiner Beschiddigung ausgegangen.
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Abbildung 5.8: Ergebnisse der TR-Messung der beaufschlagten Probe 14. Es
werden jeweils die Mittelwerte {iber alle Messpunkte und im Falle mehrerer Messungen
iiber alle Messungen der Proben I4, ITI4 und IV4 vor sowie der Probe I4 nach der Be-
aufschlagung (n.B.) gezeigt. Oben: Hier ist das Verhéltnis von Monitor- zu Reflexions-
(links) bzw. zu Transmissionsphotodiodensignal (rechts) im Falle der Bestrahlung mit
593 nm Laserlicht gezeigt. Da auch nach der Bestrahlung zwei Messungen an der Probe
durchgefiihrt worden sind, ist der eingezeichnete Wert der Mittelwert aus diesen beiden
Messungen. Unten: Fiir die an dieser Stelle gezeigten Messdaten ist die 1064 nm Laserdi-
ode verwendet worden. Auch in diesem Fall wird der Mittelwert von mehreren Messungen,
ndmlich von dreien, nach der Beaufschlagung verwendet. Das linke Diagramm zeigt das
Verhéltnis von Monitor- zu Reflexions-, das rechte zu Transmissionsphotodiodensignal.
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5.3.5 Messergebnisse der beaufschlagten, mittels Elektronenstrahldepo-
sition beschichteten Probe 14

In Abbildung 5.8 sind die Diagramme zum Vergleich der optischen Eigenschaften vor und
nach der Beaufschlagung fiir die Bestrahlung mit unterschiedlichen Laserdioden gezeigt.
Der Reflexionskoeffizient sinkt bei der Bestrahlung mit Licht der Wellenldnge 593 nm. Bei
der Bestrahlung mit Licht der Wellenléinge 1064 nm steigt der Reflexionskoeflizient dagegen
im Vergleich mit der Messung vor der Beaufschlagung an. Im Vergleich mit allen Proben
dieses Probentyps bleibt er dagegen unverdndert. Der Transmissionskoeffizient dagegen
zeigt bei beiden Wellenldngen eine Verminderung, die bei der im Falle der Bestrahlung
mit 1064 nm Licht etwa den Faktor 6 ausmacht.
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Abbildung 5.9: Vergleich der graphischen Darstellung der Messwerte des Ver-
hiltnisses von Monitor- zu Transmissionsphotodiodensignal von Probe 14 vor
und nach der Beaufschlagung. Die Diagramme zeigen das Verhéltnis von Monitor-
zu Transmissionsphotodiodensignal der Probe 14 vor (links) und nach der Beaufschla-
gung (rechts) bestrahlt mit unterschiedlichen Lichtquellen. Oben: Hier sind die aus der
Bestrahlung mit 593 nm Laserlicht gewonnenen Daten gezeigt. Es scheint, als seien die
beiden Proben um 180° gegeneinander verdreht in den TR-Aufbau eingebracht worden.
Der Transmissionskoeffizient nimmt besonders im inneren Bereich der Probe ab. Unten:
Die Bestrahlung der Probe 14 mit Licht der Wellenldnge 1064 nm zeigt bei dieser Messung
einen um mehr als eine Groflenordnung angestiegenen Wert. Die am Rand auftretenden
Pixel sind eine Folge der hohen Randwerte, die mit dem umliegenden Bereich gegléttet
werden.
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Die graphische Darstellung der Messwerte des Verhéltnisses von Monitor- zu Reflexions-
photodiodensignal zeigt sowohl bei der Reduktion bei Bestrahlung mit 593 nm Licht als
auch beim Anstieg im Falle von 1064 nm gegeniiber der nicht beaufschlagten Probe ein
iiber die gesamte Oberfliche gleichméfiges Verhalten. In Abbildung 5.9 sind die graphi-
schen Darstellungen fiir das Verhaltnis von Monitor- zu Transmissionsphotodiodensignal
gezeigt. Im Falle der Bestrahlung mit 593 nm ist die Reduktion im Zentrum der Pro-
be verstarkt gegeniiber den Randbereichen. Fiir die Ergebnisse mit 1064 nm weisen die
Transmissionswerte kleinere Schwankungen um den Mittelwert auf. Jedoch ist der Trans-
missionskoeffizient um etwa den Faktor 7 geringer. Es kénnen jedoch keine Bereiche aus-
gemacht werden, in denen der Transmissionskoeffizient gegeniiber anderen Bereichen eine
besondere Entwicklung zeigt.

Zusatzlich zu den Ergebnissen der TR-Messung sind bei dieser Probe auch die Untersu-
chungen mittels DIC-Mikroskop von besonderem Interesse. In Abbildung 5.10 sind exem-
plarisch zwei der aufgenommenen Bilder gezeigt. Die dort gezeigten Befunde kénnen jedoch
auf jedem der aufgenommenen Bilder und iiber die gesamte Oberfléche der Probe hinweg
beobachtet werden. Die Befunde zeigen die in Abschnitt 5.1 definierten Charakteristika
einer Beschidigung. Thre Grofle betréigt allerdings nur weniger als 10 pm.

Insgesamt kann sowohl durch den TR-Aufbaus als auch durch das DIC-Mikrsokop eine
Beschiddigung nachgewiesen werden. Zwar zeigt der Reflexionskoeffizient bei der Bestrah-
lung mit Licht unterschiedlicher Wellenlénge einerseits eine Reduktion und andererseits
einen Anstieg gegeniiber der unbeaufschlagten Probe. Dies kann jedoch durch eine wellen-
lingenabhingige Absorption in Defekten oder durch eine Anderung des Brechungsindex
aufgrund von Verdichtung, wie sie in Kapitel 3 beschrieben worden sind, durchaus er-
klart werden. Dagegen kann die Reduktion des Transmissionskoeffizienten nicht durch
systematische oder statistische Effekte erkldart werden, zumal die Messungen mehrmals
durchgefiihrt worden sind. Bestérkt wird dies durch die Beobachtung fiir die Beschédi-
gung charakteristischer Befunde unter dem DIC-Mikroskop. Dass die Flecken nicht die
Grofe der bereits beschadigten, eingeschweifiten Fenster besitzen, kann mit der erst kur-
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Abbildung 5.10: Aufnahmen des DIC-Mikroskops von der beaufschlagten
Probe I4. Die Aufnahmen der Probe 14 zeigen Beschiddigungen aufgrund der 17 Tage
dauernden Lagerung der Proben in einer Tritiumumgebung. Links: Hier ist eine Detail-
aufnahme der Beschidigung von Probe I4 zu sehen. Sie ist kreisrund und zeigt einen
Farbverlauf in ihrem Inneren. Rechts: Die Befunde sind iiber die gesamte Oberflache der
Probe hinweg sichtbar.
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zen Beaufschlagungszeit von 17 Tagen erklirt werden.

5.3.6 Messergebnisse der beaufschlagten, mittels Sol-Gel-Verfahren be-
schichteten Probe I5

Anhand des in Abbildung 5.11 gezeigten Diagramms des Verhéltnisses von Monitor- zu
Reflexionsphotodiodensignal kann ein deutlicher Anstieg des Reflexionskoeffizienten ge-
geniiber dessen Wert vor der Beaufschlagung und gegeniiber den anderen Proben dieses
Probentyps bemerkt werden. Der Transmissionskoeffizient dagegen weist zwar eine Re-
duktion gegeniiber dem Zeitpunkt vor der Beaufschlagung auf, jedoch nicht gegeniiber
den anderen typgleichen Proben.

Anhand der graphischen Darstellung des Verhéltnisses von Monitor zu Reflexionsphoto-
diodensignal in Abbildung 5.12 wird deutlich, dass sich die Verédnderung nicht {iber die
gesamte Probenoberfliche gleichméfig verhdlt. Wird von einer Drehung der Probe gegen-
iiber der Referenzmessung ausgegangen, wird zwar deutlich, dass die Bereiche mit hohem
bzw. geringem Reflexionskoeffizienten etwa erhalten bleiben, jedoch ist die Ausprigung
der Verdnderung nicht regelméfig.

Mit Hilfe des DIC-Mikroskops wird die gegeniiber den anderen Proben stark unterschied-
liche Struktur der Beschichtung deutlich. Durch diese Struktur scheinen mehr Partikel an
der Oberfliche anzuhaften, als dies bei den anderen Proben der Fall ist. Da das Aussehen
der Partikel dem einer Beschddigung stark dhnelt, ist eine Aussage iiber eine Beschiddigung
in diesem Fall nicht moéglich.

Zusammenfassend kann fiir diese Probe nach 17 Tagen in einer Tritiumumgebung kei-
ne eindeutige Aussage getroffen werden. Zum einen zeigt der Reflexionskoeffizient zwar
einen deutlichen Anstieg, jedoch zeigt die graphische Auswertung kein gleichméfiges Ver-
halten iiber die gesamte Oberfliche, wie es fiir eine Beschéddigung wahrscheinlicher wére.
Zudem weist der Transmissionskoeffizient keine deutliche Verédnderung auf. Auch die DIC-
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Abbildung 5.11: Ergebnisse der TR-Messung der beaufschlagten Probe I5
Gezeigt werden die Mittelwerte der Proben I5, ITII5 und IV5 vor sowie der Probe I5
nach der Beaufschlagung (n.B.). Links: Der Reflexionskoeffizient der Probe I5 nach der
Beaufschlagung weist einen deutlich erh6hten Wert auf. Rechts: Hier sind die Mittelwerte
des Verhéltnisses von Monitor- zu Transmissionsphotodiodensignal fiir alle Proben des
Probentyps gezeigt.
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Aufnahmen erlauben aufgrund der hohen Anzahl an anhaftenden Partikeln keine eindeu-
tige Aussage iiber eine mogliche Beschiadigung.
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Abbildung 5.12: Vergleich der graphischen Darstellung der Messwerte des
Verhiéltnisses von Monitor- zu Reflexionsphotodiodensignal von Probe 15 vor
und nach der Beaufschlagung. Links: Hier sind die Daten der Messung vor der Be-
aufschlagung gezeigt. Rechts: Die Daten der beaufschlagten Probe scheinen um 90° ge-
geniiber den Daten der Referenzmessung gedreht zu sein.

Abbildung 5.13: Aufnahmen des DIC-Mikroskops von der beaufschlagten
Probe I5. Links: Abgebildet ist hier der Randbereich der Probe I5. Man erkennt gut die
Struktur der Beschichtung und die Partikel, die auf der Probe anhaften. Letztere erschei-
nen auf dem Bild durch einen helleren Auflenbereich. Rechts: Diese Aufnahme zeigt die
Oberfliche mit einer noch héheren Vergréflerung. Die mit einem Pfeil gekennzeichneten
Punkte kénnten aufgrund ihres Aussehens (dunkler Fleck mit hellem umgebendem Kreis)
eine Beschiadigung darstellen. Da die ebenfalls in dieser Aufnahme sichtbaren Partikel je-
doch ein sehr dhnliches Aussehen haben, ist eine Unterscheidung schwer moglich.
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5.3.7 Messergebnisse der beaufschlagten, unbeschichteten Probe 16

Das Verhéltnis der Messdaten von Monitor- zu Reflexionsphotodiodensignal, das in Abbil-
dung 5.14 gezeigt ist, zeigt einen Anstieg des Reflexionskoeffizienten bei einer Bestrahlung
mit Licht der Wellenldnge 532 nm gegeniiber der Probe 16 vor der Beaufschlagung. Jedoch
zeichnet sich der Reflexionskoeffizient nach der Beaufschlagung sowohl bei der Bestrahlung
mit Licht der Wellenldnge 532 nm als auch der Wellenlédnge 593 nm durch keine signifikan-
te Verdnderung gegeniiber den Koeffizienten der Vergleichsproben dieses Probentyps aus.
Fir das Verhédltnis zum Transmissionsphotodiodensignal unter Verwendung des Lichtes
groflerer Wellenléinge zeigen sich ebenfalls keine signifikanten Verénderungen. Lediglich
der Transmissionskoeffizient, der mit Hilfe von 532nm Licht bestimmt worden ist, zeigt
einen leichten Riickgang gegeniiber der unbeaufschlagten Probe. Vergleicht man jedoch
die Unterschiede innerhalb des Probentyps vor der Beaufschlagung kann diese Reduktion
keinesfalls als ausreichend fiir eine Beschidigung bezeichnet werden. Probe 16 weist somit
keine Beschédigung durch die Beaufschlagung auf.
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Abbildung 5.14: Ergebnisse der TR-Messung der Proben 16, 1116 und IV6
vor sowie der Probe I6 nach der Beaufschlagung (n.B.). Oben: Die in den Dia-
grammen des Verhéltnisses von Monitor- zu Reflexions- (links) bzw. zu Transmissions-
photodiodensignal (rechts) gezeigten Mittelwerte sind mit Hilfe der Laserdiode mit einer
Wellenldnge von 532 nm aufgenommen worden. Unten: Hier sind mit Licht einer Wellen-
linge von 593 nm gewonnene Daten gezeigt. Das linke Diagramm stellt das Verhéltnis
von Monitor- zu Reflexions-, das rechte zu Transmissionsphotodiodensignal dar.
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5.4 Zusammenfassung und Bewertung der Ergebnisse im
Rahmen des KATRIN-Experiments

Die Ergebnisse der ersten Untersuchung beaufschlagter Proben sind in Tabelle 5.3 zu-
sammengefasst. Lediglich bei Probe 14 kann eine Beschidigung zweifelsfrei nachgewiesen
werden. Damit ist die Vermutung bestétigt, dass diejenige Probe von LASEROPTIK,
die die geringste Packungsdichte aufweist, am anfilligsten fiir eine Beschédigung ist. Fir
die zweite Probe im Experiment, die sich durch eine geringe Packungsdichte auszeich-
net, ndmlich Probe I5, kann weder im Falle der TR-Messung noch durch die Bewertung
mittels DIC-Mikroskop aufgenommener Bilder eine klare Aussage iiber eine Beschidigung
getroffen werden.

Fiir Probe 16 hingegen, also fiir das unbeschichtete Fenster, kann eine Beschddigung ausge-
schlossen werden. Die drei anderen Proben I1, I2 und I3 zeigen unter Bertiicksichtigung aller
Untersuchungsmethoden keine klaren Anzeichen eines Schadens. Jedoch muss dabei beach-
tet werden, dass die TR-Messungen keine eindeutigen Ergebnisse geliefert haben und das
DIC-Mikroskop nur Beschédigungen, die mindestens eine Gréfie von wenigen Mikrometern
besitzen, aufzeigen kann. Weiteren Aufschluss iiber die Tauglichkeit der Beschichtungen
der Proben I1, 12, und I3 sowie liber die Tauglichkeit der unbeschichteten Fenster konnen
die weiteren Messungen dieses Experiments liefern. Daher ist geplant, die Proben noch
mindestens weitere zwei Monate einer Tritiumumgebung auszusetzen.

Diese Ergebnisse miissen im Rahmen des KATRIN-Experiments bewertet werden. Da-
bei ist zu beachten, dass aufgrund zweier Aspekte lediglich qualitative Aussagen iiber
die Tauglichkeit der einzelnen Beschichtungen moglich sind. Zum einen sind die opti-
schen Eigenschaften der im Experiment verwendeten Proben nicht mit denen der Fenster
der LARA-Zelle vergleichbar. So werden in dem in dieser Arbeit beschriebenen Expe-
riment auch hoch reflektierende Beschichtungen verwendet. Eine beobachtete Verénde-
rung einer optischen Eigenschaft ldsst sich somit nicht zwingend direkt auf eine fiir die
LARA-Messungen optimierte Beschichtung {ibertragen. Die grundlegende Aussage iiber
eine Tauglichkeit sollte dadurch jedoch nicht betroffen sein. Zum anderen sind die Proben

Tabelle 5.3: Zusammenfassung der Ergebnisse der ersten Untersuchung an 17
Tage in Tritiumumgebung gelagerten Proben. Die Abstufung der Bewertung ist
folgende: - -: eine Beschadigung ist zweifelsfrei vorhanden, -: eine Beschddigung kann nicht
zweifelsfrei belegt werden, aber es sind deutliche Anzeichen vorhanden, o: aufgrund der
Daten kann keine Aussage getroffen werden, +: eine Beschiddigung kann nicht zweifelsfrei
ausgeschlossen werden, ++: es gibt keine Anzeichen fiir eine Beschiddigung.

Probe opt. Mikroskop TR-Aufbau DIC-Mikroskop

11 (IAD) ++ + ++
12 (MS) ++ + ++
13 (IBS) ++ + ++
14 (EBD) ++ - - - -
I5 (Sol-Gel) ++ o o

16 (-) ++ ++ ++
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erst 17 Tage beaufschlagt worden. Im Rahmen des KATRIN-Experiments diirfen sich die
optischen Eigenschaften der Proben in einer Tritiumumgebung iiber mindestens 60 Ta-
ge hinweg nicht dndern, was einer Messphase entspricht. Im besten Fall zeigen sie sogar
wahrend der gesamten Messzeit des KATRIN-Experiments, also {iber 5 Jahre oder mehr,
keine Degradation der optischen Eigenschaften.

Die nach den ersten Untersuchungen an beaufschlagten Proben qualitativ méglichen Aus-
sagen sind folgende:

o Mittels Elektronenstrahldeposition hergestellte Beschichtungen sind ungeeignet fiir
die Nutzung in einer Tritiumatmosphére. Diese Schlussfolgerung wird durch die Be-
schiadigung der Probe 14 gestiitzt. Eine Untermauerung dieser Aussage ist im weite-
ren Experiment zu erbringen.

o Die Fenster selbst scheinen durch die Tritiumumgebung (noch) nicht beschiadigt zu
werden. Dies kann daraus gefolgert werden, dass die unbeschichteten Fenster bisher
keine Beschiadigung aufweisen. Damit ist im Falle einer Beschédigung aller Beschich-
tungen die Moglichkeit gegeben, die LARA-Zelle mit unbeschichteten Fenstern zu
betreiben, sofern diese Proben auch in weiteren Messungen keine Beschidigungen
zeigen.

o Kohlenwasserstoffe kdnnen in diesem Experiment nicht als Beschddigungsursache
ausgeschlossen werden. Genau wie beim LOOPINO-Experiment, wiahrend dem die
Beschadigung der Zellfenster erstmals beobachtet werden konnte, bilden sich inner-
halb der Probenbehélter tritiierte Kohlenwasserstoffe. Es ist bisher nicht geklart,
ob diese die Beschidigung hervorrufen oder verstirken kénnen. Da nicht bekannt
ist, wie viel Kohlenwasserstoff sich im Gasgemisch nach dem Durchlaufen des Per-
meators im Inner Loop des KATRIN-Experiments bildet, bevor das Gas durch die
LARA-Zelle geleitet wird, ist dies ein Aspekt, der nicht vernachléssigt werden darf.

e Die mittels Ionenstrahlgestiitzter Deposition, Ionenstrahlsputtern oder Magnetron-
sputtern aufgetragenen Beschichtungen scheinen zum derzeitigen Zeitpunkt geeig-
net fiir die Verwendung innerhalb des KATRIN-Experiments. Weder mittels TR-
Messung noch mittels Analyse mit dem DIC-Mikroskop kénnen bisher Ergebnisse
gefunden werden, die die Eignung dieser Beschichtungen widerlegen. Sollten die auf
diese Weise beschichteten Proben auch nach einer Beaufschlagungszeit von 60 Tagen
und mehr keine Verschlechterung der optischen Eigenschaften aufweisen, kénnen die
LARA-Messungen in der vom KATRIN-Experiment geforderten Giite durchgefiihrt
werden.

Somit ist nach den ersten Messungen an beaufschlagten Proben weiterhin die Moglichkeit
gegeben, dass eine Beschichtung gefunden werden kann, die einen Betrieb des LARA-
Aufbaus mit der geforderten Préazision von 0,1 % in 2508 bei einem Tritiumpartialdruck
von 100 - 200 mbar gewéhrleistet.

Im letzten Kapitel dieser Arbeit werden die erreichten Ziele nochmals kurz zusammenge-
fasst. Zudem wird ein Ausblick auf die weiteren Schritte gegeben, die aus den Erfahrungen
der ersten Messungen fiir den weiteren Ablauf des Experiments gefolgert werden kénnen.
Auch die aus den ersten Ergebnissen ableitbaren Folgerungen fiir den LARA-Aufbau und
das KATRIN-Experiment werden beschrieben.



Kapitel 6

Zusammenfassung und Ausblick

Im Rahmen der ersten, unter KATRIN-Bedingungen durchgefithrten LARA-Messungen
ist eine Beschddigung an den beschichteten Fenstern der LARA-Zelle aufgetreten. Diese
Beschidigung bringt das Erreichen der geforderten Prézision von 0,1% in 250s unter
einem Tritiumpartialdruck von 100 - 200 mbar bei der Messung der Gaszusammensetzung
in Gefahr. Im Falle einer geringeren Prézision der LARA-Messungen als 0,1 % ist es jedoch
fraglich, ob das KATRIN-Experiment die angestrebte Sensitivitiit von 0,2 eV /c?(90 % C.L.)
zur Messung der Neutrinomasse erreichen kann.

Da eine solche Beschédigung in der Literatur bisher noch keine Erwahnung gefunden hatte,
war die Entwicklung eines vollkommen neuen Experiments notwendig. Ziel dieses Experi-
ments ist es, die Bedingungen des KATRIN-Experiments so genau wie moglich abzubilden,
um dadurch die am besten geeignete Fenster-Beschichtung zu finden und den Aufwand,
der durch einen Austausch der Fenster oder der ganzen LARA-Zelle entstehen wiirde, zu
minimieren. Dafiir wurde zum einen eine Versuchseinrichtung zur Beaufschlagung der Pro-
ben mit Tritium und zum anderen eine Méglichkeit, die Proben zu untersuchen, entwickelt.
Dabei mussten die durch die Verwendung des radioaktiven Gases geltenden Sicherheits-
anforderungen immer beachtet werden.

Die Versuchseinrichtung zur Beaufschlagung der Proben konnte innerhalb der CAPER
A-Handschuhbox erfolgreich in Betrieb genommen werden. Neben der Befiillung der Pro-
benbehélter mit von Kohlenwasserstoffen befreitem Tritiumgas, kann hier auch eine Riick-
fiihrung des Gases und eine Analyse mittels Gaschromatographen geleistet werden. Auch
die innerhalb des Tritiumlabor Karlsruhe verwendeten Versuchseinrichtungen zur Untersu-
chung der Proben konnten in die hierfiir vorgesehene Omegatron-Handschuhbox eingebaut
und in Betrieb genommen werden. In diesem Zusammenhang sei auch der groflie zeitliche
Aufwand fiir die Realisierung des TR-Aufbaus erwéhnt. Dieser ist der Grund dafiir, dass le-
diglich eine Messung nach 17 Tagen in einer Tritiumatmosphére an beaufschlagten Proben
im Rahmen dieser Arbeit vorgestellt werden kann.

Zuséatzlich bietet die Zusammenarbeit mit dem ebenfalls zum Karlsruher Institut fir
Technologie gehoérenden Fusionsmateriallabor die Moglichkeit, die Proben mittels DIC-
Mikroskop zu untersuchen. Da der Transport der Proben zum Fusionsmateriallabor je-
doch mit einem groflen Aufwand verbunden ist, konnen diese Untersuchungen nicht fiir
die Proben jedes Probenbehilters durchgefiihrt werden.

Nachdem bereits erste Referenzmessungen an den Proben auflerhalb der Handschuhbox
vorgenommen worden sind, sind in dieser Arbeit auch die ersten Untersuchungen an Pro-
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ben vorgestellt worden, die 17 Tage in einer Tritiumumgebung mit einem Druck von
198 mbar und einer Tritiumreinheit von mindestens 93 % aufbewahrt worden sind. Als Er-
gebnis dieser Messungen zeigen sich bei der von LASEROPTIK mittels Elektronenstrahl-
deposition beschichteten Probe bereits erste Beschadigungen. Bei einer weiteren Probe,
die von das LLNL zur Verfligung gestellt worden ist, kann eine Beschéddigung nicht aus-
geschlossen, aber auch nicht bestétigt werden. Die restlichen Proben von LASEROPTIK
sowie ein unbeschichtetes Fenster von THORLABS zeigen zu diesem Zeitpunkt der Un-
tersuchungen keine Anzeichen fiir eine Beschidigung.

Aus diesen ersten Ergebnissen ldsst sich bereits schlussfolgern, dass Beschichtungen, die
mittels Elektronenstrahldeposition aufgetragen sind, fiir das KATRIN-Experiment un-
tauglich sind. Um diese Aussage mit weiteren Messergebnissen zu untermauern, besonders
durch die typgleichen Proben aus Probenbehélter III und IV, und eine Aussage iiber die
anderen Proben treffen zu kénnen, miissen die Messungen fortgesetzt werden. Die kiir-
zeste Zeit, die die Beaufschlagung insgesamt andauern darf, ist dabei etwa 60 Tage, was
einer KATRIN-Messkampagne entspricht. Jedoch erscheint es sinnvoll, die Beschichtungen
iiber einen noch ldngeren Zeitraum hinweg zu testen, sofern noch nicht alle Proben eine
Beschiadigung aufweisen. Auf diese Weise kann eine Beschddigung auch nach mehreren
Messkampagnen ausgeschlossen werden oder zumindest bestimmt werden, nach welcher
Zeitspanne ein Austausch der Fenster notig ist.

AuBlerdem kénnen durch weitere Messungen folgende Fragen geklart werden:

e In wie weit ist eine aufgetretene Beschidigung reproduzierbar? Hieriiber gibt der
Vergleich der Ergebnisse der drei typgleichen Proben Aufschluss.

o Wird die Anféalligkeit fiir eine Beschéddigung durch das Einschweiflen der Proben be-
einflusst? Dies wird durch einen Vergleich der eingeschweifiten und der nicht einge-
schweifiten Proben, die mittels Elektronenstrahldeposition beschichtet worden sind,
ermoglicht. Da die ersten Ergebnisse Schéden an den mittels EBD beschichteten,
nicht eingeschweifften Fenstern gezeigt haben, kann bereits jetzt ausgeschlossen wer-
den, dass die Beschddigung nur bei eingeschweifiten Proben auftritt.

e Wachsen die unter dem DIC-Mikroskop sichtbaren, wenige Mikrometer grofien Fle-
cken an und stellen somit eine Beschéddigung in einem frithen Stadium dar? Oder wer-
den die bei den bereits beschiadigten Proben festgestellten gréfleren Flecken durch
andere Effekte verursacht? Fiir eine Beantwortung dieser Fragen muss die Probe
I4 nach einer weiteren Beaufschlagung erneut unter dem DIC-Miroskop untersucht
werden.

Aus den ersten Untersuchungen beaufschlagter Proben wird deutlich, dass aufgrund einer
einzelnen Messung jeder Probe zum Teil nur schwer ein Ergebnis abgeleitet werden kann.
Um die Bewertung der Ergebnisse zu erleichtern, sollten daher in Zukunft mindestens zwei
Messungen durchgefiihrt werden. Um den hierdurch entstehenden Mehraufwand an Zeit
auszugleichen, ist eine Reduktion der Messzeit um zwei bis drei Sekunden zu erwégen.
Zudem kann eine Betrachtung noch unbeaufschlagter Proben, die durch das LLNL be-
schichtet worden sind, eine bessere Einordnung des Gesehenen erméglichen. Sind auch auf
diesen Proben Bereiche zu erkennen, die als Beschddigung gedeutet werden kénnen, liefert
das DIC-Mikroskop zumindest im Falle geringer Beschadigung keine Ergebnisse. Ist dies
nicht der Fall, kann sicher von einer Beschddigung der Probe zu diesem Zeitpunkt des
Experiments ausgegangen werden.
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Das Experiment in seiner bisherigen Form kann lediglich eine Beschédigung fiir den Fall
der wahrend des KATRIN-Experiments herrschenden Bedingungen detektieren. Fine Mog-
lichkeit, die tatséchliche Ursache der Beschadigung zu finden, bietet es jedoch nicht. Daher
sind folgende Abwandlungen in der Beaufschlagung denkbar:

e Der Einfluss von Kohlenwasserstoffen auf die Beschédigung kann durch die Lagerung
der Proben in einem nicht tritiierten Gasgemisch, das Kohlenwasserstoffe enthélt, un-
tersucht werden. Tritt hierbei keine Beschiddigung auf, so konnen Kohlenwasserstoffe
allein nicht fiir die Beschidigung verantwortlich sein.

e Die Beschidigung aufgrund einer Vakuumumgebung kann durch eine Lagerung der
Proben in einem auf 100 bis 200 mbar evakuierten Probenbehélter untersucht wer-
den. Auch dieser Beschadigungsmechanismus kann bei einer nicht eintretenden Be-
schadigung als alleinige Ursache ausgeschlossen werden.

e Eine Auswirkung der Aktivitat auf die Beschddigung kann untersucht werden, indem
die Proben geringerer und auch hoherer Aktivitdt durch das Tritiumgas ausgesetzt
werden. Im Falle einer geringeren Aktivitdt bieten sich zu einer Beaufschlagung,
wie sie im Experiment mit Hilfe der Probenbehélter durchgefiithrt wird, zwei Al-
ternativen. Zum einen kénnen mit einer bereits vorhandenen Elektronenkanone die
Betaelektronen des Tritiumzerfalls simuliert werden. Zum anderen gibt es bereits
eingeschweifite Proben, die mit Gasen geringer Tritiumkonzentration genutzt wor-
den sind. Mit dem bloflen Auge sind an diesen keine Beschidigungen sichtbar. Jedoch
kénnte eine Untersuchung mittels DIC-Mikroskop auch hier Beschiddigungen aufde-
cken.

Es ist dabei zu beachten, dass durch diese Untersuchungen nicht ausgeschlossen werden
kann, dass sich die Beschiddigungsmechanismen gegenseitig verstidrken. So ist durchaus
denkbar, dass die Proben eines iiber langere Zeit evakuierten Probenbehélters keine Be-
schadigung zeigen, der verminderte Druck wéhrend der Beaufschlagung die Proben jedoch
anfélliger fiir einen Schaden macht.

Sollte am Ende all dieser Untersuchungen eine Beschichtung gefunden sein, die keine Be-
schidigung aufweist, wird diese fiir das KATRIN-Experiment verwendet werden. Sollte
es sich jedoch zeigen, dass der Einschweiflvorgang einen Einfluss auf die Tauglichkeit der
Proben hat, so miissen auch hier die eingeschweiffiten Proben nochmals untersucht werden.

Kann dagegen keine Beschichtung gefunden werden, die den Bedingungen wéhrend des
KATRIN-Experiments standhélt, so sind folgende Alternativen denkbar:

¢ Die am wenigsten fiir eine Beschddigung anféllige Beschichtung kann verwendet wer-
den. Dies bedeutet, dass die Fenster der Zelle bzw. die ganze Zelle im Laufe der Mes-
sungen des KATRIN-Experiments ausgetauscht werden miissen. Dieser Austausch
miisste fest in den Messplan des Experiments integriert sein, was einen gewissen
organisatorischen Aufwand bedeutet. Zudem ist der Austausch einer Zelle aufgrund
der erschwerten Bedingungen innerhalb einer Handschuhbox nicht einfach. Fiir diese
Moglichkeit spricht jedoch, dass keine weitere Entwicklungsarbeit mehr nétig ist.

e Eine weitere Moglichkeit stellt die Verwendung unbeschichteter Fenster dar. Im Falle
nicht beschidigter Fenster aus Quarzglas kdnnen diese verwendet werden. Da diese
Fenster im Wellenléngenbereich von 500 bis 800 nm jedoch eine Transmission von



120 Kapitel 6. Zusammenfassung und Ausblick

<

Abbildung 6.1: Prinzip des Brewster-Fensters. Trifft ein Strahl unpolarisierten
Lichtes im Brewsterwinkel g auf eine Oberflache, so sind der reflektierte und der ge-
brochene Strahl senkrecht zueinander polarisiert. Ist der einfallende Strahl parallel zur
Einfallsebene polarisiert, so entféllt an einem perfekten Fenster die Reflexion. Das ge-
samte Licht transmittiert somit durch das Fenster. Eigene Darstellung nach [Shu07].

weniger als 85 % besitzen [Tra07], wird die Intensitét des Lichtes in der Zelle sowie
des Streulichtes vermindert. Sollten diese Proben ebenfalls eine Beschddigung auf-
weisen, so ist eine Suche nach anderen Materialien fiir optische Glaser moglich. Dabei
miissen die Glaser zum einen geeignete optische Eigenschaften aufweisen, wie bei-
spielsweise ein hoher Transmissionskoeffizient. Zum anderen diirfen sie weder durch
die Laserstrahlung noch durch die Tritiumumgebung beschédigt werden. Ein Beispiel
hierfiir sind Saphirfenster. Fenster aus diesem Material werden bereits erfolgreich im
Tritiumlabor Karlsruhe als Schauglédser verwendet und finden auch an zwei der in
diesem Experiment verwendeten Probenbehéltern Verwendung. Allerdings ist die
Transmission nochmals etwa 10 % geringer als bei Quarzglas.

o Auch Brewster-Fenster (sieche Abbildung 6.1) anstelle der bisher verwendeten Zell-
fenster sind denkbar. Dabei ist jedoch zu beachten, dass das gestreute Licht teilweise
depolarisiert ist. Dies macht einen komplizierten Aufbau der Brewster-Fenster notig.
Des Weiteren besteht auch hier das Problem der Beschéddigung der Gléser. Die Fens-
ter miissen somit aus einem Material gefertigt sein, das nicht durch die herrschenden
Bedingungen beschédigt wird. Zudem erfordert diese Moglichkeit eine Neukonstruk-
tion der Probenzelle und einen erhéhten Aufwand bei der Justage des Strahlengangs.

Ist die Problematik der Beschddigung der Fenster durch eine Tritiumumgebung jedoch
gelost, so steht innerhalb des Tritiumlabor Karlsruhe ein prazises Messinstrument zum
Nachweis von Tritium bereit. Auch die Uberwachung der Reinheit des Gases mit der
geforderten Préizision fiir das KATRIN-Experiment ist somit moglich.



Anhang A

Vereinfachte Berechnung der Dosis
auf die LARA-Fenster

In diesem Anhang wird eine Berechnung der auf die LARA-Fenster entfallenden Strahlen-
dosis durchgefiihrt, um das Ergebnis mit den Strahlendosen in Kapitel 3 zu vergleichen.
Da der Abstand der Laser- und Raman-Fenster zum Mittelpunkt der Zelle unterschiedlich
ist, hier jedoch nur eine Abschitzung und keine genaue Berechnung geleistet werden soll,
wird zur Vereinfachung das Zellvolumen als Wiirfel mit vernachlassigbarer Wandstérke
approximiert. Zudem wird das Gasgemisch durch eine punktférmige Quelle vereinfacht

Wichtige Randbedingungen sind:

Druck: p = 200 mbar
Volumen der Zelle: V =81lcm?®=281-10"31
Temperatur T =29K
bar - 1
Allgemeine Gaskonstante: R =1831———- =831 mbar [Moh08]
mol - K mol - K
Avogadro-Konstante N4 = 6,02-102* mol~! [Moh0§]
Mittlere Elektronenenergie (B) = 5,73-103 eV [Pil61]
Halbwertszeit T’y / 12,32 =3,89-10%s [Luc00]
Radius eines Fensters: r = 0,34 cm
Dichte von SiOj: 0=22 % [Dab00]
cm
Zeit fiir einen KATRIN-Run 60 Tage = 5184 000s

Gesamtzeit fiir KATRIN-Experiment 3 Jahre = 9,46-107s

Mit Hilfe der allgemeinen Gasgleichung erhélt man die Stoffmenge in mol, die in dem
Volumen der LARA-Zelle enthalten ist:

%
n= % = 6,6 - 107" mol (A1)
Da die Teilchenzahl pro mol immer der Avogadro-Konstante entspricht, sind in einem mol
Tonp =2-Ng=12- 10%* Tritiumatome enthalten. Damit ist die in der Zelle enthaltene

Teilchenzahl gegeben durch Nr,:
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Nz, =n - np, =17,9 - 10% (A.2)

Die Aktivitat A dieser Teilchenzahl betragt:

A= In(2)
ny

- Ny, = 1,4 - 10" Bq = 3,8Ci (A.3)

Um nun die Zerfélle ® pro Fléacheneinheit und Zeit und die Dosis D zu bestimmen, werden
drei Vereinfachungen vorgenommen:

e Das Innere der Zelle wird mit einem Wiirfel angenéhert, dessen Seitenldnge

a = /8, lem3 ~ 2cm (A.4)

betragt. Weiterhin wird angenommen, dass aufgrund einer vernachléssigharen Wand-
starke die Fensterflichen mit den Seitenflichen des Wiirfels iibereinstimmen.

e Die Strahlungsquelle wird als punktférmig und im Mittelpunkt der Zelle befindlich
angenomimen.

e Der Abstand b des dufleren Randes eines Fensters vom Mittelpunkt der Zelle be-
tragt 1,06 cm im Gegensatz zum minimalen Abstand von a/2=1cm (siehe Abbil-
dung A.1). Da hier lediglich eine Abschétzung der auf die Fenster einwirkenden
Strahlendosis geleistet werden soll, wird im Folgenden mit einem Abstand a/2 der
Fensterfliche vom Zellenmittelpunkt gerechnet.

Die Anzahl ® an Zerfallen pro Flache und Zeit berechnet sich zu:

A
p=— "~ =1,1-10

4.W.<;)2

Hieraus kann die durch die Elektronen pro Flache und Zeit deponierte Energie Er be-
stimmt werden:

o Zerfélle
cm? - s

(A.5)

eV

cm? - s

Er=9®-(3)=6,3-10" (A.6)

Diese fiihrt, multipliziert mit der Fliache eines Zellfensters, auf die pro Sekunde auf einem
Fenster deponierte Energie F4:

v
S

Ex=FEp  -7-12=23-10" (A7)
Um eine Aussage iiber die Gesamtdosis, der die Fenster ausgesetzt werden, treffen zu
kénnen, muss die bestrahlte Masse bestimmt werden. Hierfir wird unter anderem die
Eindringtiefe d von Tritium in das Fenstermaterial bendtigt. Da jedoch keine Werte fiir
optische Fenster gefunden werden konnten, wird ab hier mit drei unterschiedlichen Werten
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Abbildung A.1: Schematische Darstellung der zur Dosisberechnung ange-
wandten Approximationen. Die Abbildung zeigt einen Querschnitt durch eine LARA-
Zelle mit einer als Punktquelle approximierten Strahlungsquelle. An den Seitenflichen
sind die Fenster (eingefasst in dunkel dargestellte Flansche) mit Radius r zu sehen. Der
Abstand des Mittelpunkts der Fenster zum Mittelpunkt der Zelle betrigt a/2, der Ab-
stand vom &dufleren Rand der Fenster zum Mittelpunkt ist mit b bezeichnet. Die unter-
schiedlich eingefirbten Kreise sollen die Kugelschalen verdeutlichen, auf denen 1 cm?
immer mit der gleichen Energie durch die Punktquelle bestrahlt wird.

Tabelle A.1: Eindringtiefen von T5 in unterschiedliche Materialien

Bezeichnung Eindringtiefe Material
dst 1000pm Stahl
ds; 100pm mit Si beschichteter Stahl
da; 0,1pum mit AloOg beschichteter Stahl

gerechnet, die von G.W. Hollenberg et al. [Hol95] fur Stahl und mit Silizium bzw. Al;O3
beschichteten Stahl bestimmt worden sind (siehe Tabelle A.1).

In Tabelle A.2 werden die errechneten Ergebnisse fiir die bestrahlte Masse, die daraus
resultierende Dosisrate und die Gesamtdosis fiir die unterschiedlichen Eindringtiefen an-
gegeben. Zur besseren Vergleichbarkeit der errechneten Strahlungsdosen dient Tabelle A.3.
Hier sind die in Kapitel 3 vorkommenden Strahlendosen nochmals zusammengefasst.

Vergleicht man die Strahlendosen aus Tabelle A.3 mit denen aus Tabelle A.2 wird deutlich,
dass die Werte in einem &hnlichen Gréflenordnungsbereich liegen. Dies gilt auch fiir die
kleinsten fur die LARA-Fenster berechneten Dosen, die im Bereich der in [Leo09] unter-
suchten Strahlendosen liegen. Daher kann davon ausgegangen werden, dass die in Kapitel
3 beschriebenen Beschadigungsmechanismen auch auf die LARA-Fenster zutreffen.
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Tabelle A.2: Ergebnisse der Berechnungen fiir bestrahlte Masse, Dosisrate

und Dosis

dsq ds; da

m=90-V=9p-m-1r%d,inkg 71-10° 71-107% 7,1.107°

Es. G
Dosisrate —2 in —> 52-1072 52-1071 52102
m S
E
Dosis Dgorage = — -t in Gy~ 2,7-10°  27-106 2,7 - 10°

R=

A ¢inGy  49-106  49.107 4910

Dosis D3jahre =
m

Tabelle A.3: Zusammenfassung der in Kapitel 3 vorkommenden Strahlendo-
sen. *: Entspricht bei einer Dichte von 2,2 g/cm? etwa 4,4-107 Gy.

Strahlendosis Quelle
> 6-10%% eV /cm* [Dev94]
> 10° Gy [Boi03]

< 10° Gy [Bus09, Bus10]

10* - 1,2-107 Gy [Leo09)




Anhang B

Vergleich der Eigenschaften der
verwendeten Beschichtungen

In Kapitel 4.2.2 werden verschiedene Methoden beschrieben, mit denen optische Fenster
beschichtet werden kénnen. Aufgrund der unterschiedlichen Verfahren allein ist noch kei-
ne Aussage iiber die mogliche Eignung der Beschichtungen fiir das KATRIN-Experiment
moglich. Darum werden hier ihre Eigenschaften ndher betrachtet.

B.1 Beschreibung der ausgewahlten Eigenschaften

Um eine Aussage tiber die Tauglichkeit der unterschiedlichen Beschichtungen zu ermég-
lichen, werden ausgewéhlte physikalische und optische Eigenschaften von unterschiedlich
hergestellten SiOs-Schichten betrachtet. Die ausgewédhlten Eigenschaften werden im Fol-
genden kurz beschrieben:

Packungsdichte

Die Packungsdichte beschreibt das Verhéltnis des Volumens der Atome, die sich in einer
Elementarzelle befinden, zum Gesamtvolumen der Elementarzelle. Nach [LOK11] ist es
moglich, dass Tritium in dichter gepackte Beschichtungen weniger leicht eindringen kann.
In diesem Fall wiren dichter gepackte Beschichtungen weniger anféllig fiir eine Beschadi-

gung.

Oberflachenrauigkeit

Die Oberflachenrauigkeit bezeichnet die Abweichung einer realen Oberfliche von ihrem
Ideal. Es ist davon auszugehen, dass Beschichtungen mit im Vergleich zu anderen Be-
schichtungen geringerer Oberflichenrauigkeit weniger Ablenkungen des Laserstrahls er-
zeugen und damit auch eine geringere Streuung in beliebige Raumrichtungen aufweisen.

Mechanischer Stress

Der Begriff des mechanischen Stresses wurde bereits in Kapitel 3.2.1 genauer erklart. Er
beschreibt die Spannung, die innerhalb der Beschichtung herrscht. Stress kann ab einem
bestimmten Wert zur Zerstorung der Beschichtung oder deren Ablésung vom Fenster fiih-
ren [Pul79, Cas77, Hu91l, Ran96]. Laserbestrahlung [Ris09] und die Verdichtung durch
ionisierende Strahlung [Nor74] erh6hen den Stress in den Beschichtungen zusétzlich, wes-
halb Schichten mit hohen Stresswerten schneller beschédigt werden kénnten.
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Unreinheiten

Unreinheiten sind in die Struktur der Beschichtung eingebaute Fremdatome, also Atome,
die nicht in der urspriinglichen Zusammensetzung enthalten sind. Nach [Busl0] haben
Verunreinigungen wie Cl- oder Al-Atome keine Auswirkung auf die durch ionisierende
Strahlung auftretenden Schiaden. Dies gilt jedoch nicht fiir den OH-Gehalt. So zeigt amor-
phes SiOg mit einem hohen OH-Anteil eine geringere Verdichtung. Daher kénnten sich
Beschichtungen mit hohem OH-Anteil als geeigneter erweisen.

Defektdichte

Die Defektdichte bezeichnet die Anzahl von Punktdefekten auf einer bestimmten Fléche.
Punktdefekte haben direkte Auswirkung auf die Absorption der Beschichtungen, da in
diesen Licht absorbiert wird [Nat04]. Zudem wird in [Ris09] gezeigt, dass die Diffusion von
Tritium {iber Punktdefekte stattfindet. Daher sind Punktdefekte innerhalb der Beschich-
tungen zu vermeiden.

Brechungsindex

Der Brechungsindex gibt an, wie sich die Wellenldnge und die Phasengeschwindigkeit in-
nerhalb eines Mediums im Vergleich zur Ausbreitung im Vakuum &ndern. Wichtig fiir
die aus mehreren Schichten bestehenden Beschichtungen ist, dass die Brechungsindizes
der Schichten aufeinander abgestimmt sind. Daher sollte der Brechungsindex durch die
Bedingungen wahrend des KATRIN-Experiments um maximal 0,1 % verandert werden.

Transmissionskoeffizient

Der Transmissionskoeffizient ist ein Maf fiir die Durchléssigkeit einer Beschichtung fiir
optisches Licht. Fiir das KATRIN-Experiment ist ein hoher Transmissionskoeffizient un-
verzichtbar (siehe Kapitel 3.1).

Extinktionskoeffizient

Der Extinktionskoeffizient beschreibt die Abschwéichung von Licht innerhalb einer Be-
schichtung durch Streuung oder Absorption. Nach Kapitel 3.1 ist hierfiir ein moglichst
kleiner Wert wiinschenswert.

Laserschadensschwelle

Die Laserschadensschwelle gibt an, ab welcher Energie pro Flicheneinheit ein Schaden
durch die Bestrahlung mit einem Laser eintritt. Hier ist ein moglichst hoher Wert von
Vorteil.

B.2 Vergleich der physikalischen Eigenschaften

In Tabelle B.1 sind die Werte der im vorherigen Abschnitt beschriebenen physikalischen
Eigenschaften fir die fiinf unterschiedlichen Beschichtungsmethoden zusammengestellt.

In Bezug auf die Packungsdichte zeichnen sich vor allem mittels MS hergestellte Be-
schichtungen aus, wohingegen das Sol-Gel-Verfahren Schichten mit den geringsten Pa-
ckungsdichten erzeugt. Den besten Wert in Bezug auf die Oberflichenrauigkeit erzielen
mittels IBS hergestellte Beschichtungen. Dies geht jedoch mit einem deutlich héheren me-
chanischen Druckstress einher, verglichen mit den anderen Beschichtungsverfahren von
LASEROPTIK. Die einzige Schicht, in der Zugstress anstelle von Druckstress herrscht,
ist die mittels Sol-Gel-Verfahren hergestellte Schicht. Diese weist gleichzeitig einen hohen
OH-Gehalt auf. Sowohl bei der Herstellung mit IBS als auch mit MS ist ein Einbau von
Argonatomen in die Struktur moéglich. In Bezug auf die Defektdichte, die nur fiir zwei
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der fiinf Beschichtungsverfahren vorliegt, erzielt das IBS-Verfahren bessere Werte als das

TAD-Verfahren.

Insgesamt ist, ausgehend von den physikalischen Eigenschaften, die Eignung mittels MS
hergestellter Beschichtungen eher wahrscheinlich. Dagegen sind die Werte der EBD, soweit
vorhanden, eher schlecht. Die restlichen Beschichtungsverfahren weisen sowohl positive als
auch negative Aspekte auf.

B.3 Vergleich der optischen Eigenschaften

Auch die optischen Eigenschaften sind in einer Tabelle zusammenfasst (siche Tabelle B.2).

Einfachschichten, die mit EBD oder IAD hergestellt worden sind, zeichnen sich durch
einen eher geringen Transmissionskoeffizienten aus. Einen besonders hohen Transmissi-
onskoeffizienten weisen dagegen Sol-Gel-Mehrfachschichten und IBS-Einfachschichten auf.
Eine solche IBS-Schicht hat zudem einen sehr geringen Extinktionskoeffizienten. Dies gilt
auch fiir die mittels IAD hergestellte Schicht, deren Extinktionskoeffizient im sichtbaren
Bereich so klein ist, dass er nicht mehr gemessen werden kann. Negativ fillt beziiglich die-
ser Eigenschaft das MS auf, das den gréfiten Extinktionskoeffizienten besitzt. Die héchste
Laserschadensschwelle bei 450 nm besitzen mittels IAD und IBS hergestellte Schichten.
Die Verfahren EBD und Sol-Gel schneiden bei dieser Eigenschaft eher schlecht ab.

In Bezug auf die optischen Eigenschaften sind somit vermutlich die mittels IBS hergestell-
ten Beschichtungen besonders geeignet.

Zusammenfassend scheint eine mit EBD hergestellte Beschichtung am wenigsten geeignet
fiir die Verwendung im Rahmen des KATRIN-Experiments. Die restlichen Beschichtungs-
verfahren zeigen sowohl vorteilhafte als auch nachteilige Eigenschaften. Daher kann insge-
samt keine Aussage dariiber getroffen werden, welche diejenige Beschichtung ist, die mit
der geringsten Wahrscheinlichkeit wihrend des Experiments eine Beschidigung aufweist.
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Anhang C

Transmissions- und
Reflexionsspektren der
verwendeten Fenster von

LASEROPTIK

In diesem Anhang sind die Transmissionsspektren der nicht eingeschweifiten Beschich-
tungen von LASEROPTIK (siehe 4.2.2, ab Seite 44) sowie die Reflexionsspektren der
eingeschweifiten Proben (siehe 4.2.3, ab Seite 55) enthalten.

C.1 Transmissionsspektren der nicht eingeschweif3iten Fens-
ter

100

Transmission [%]
(&)
o
|

350 390 430 470 510 550 590 830 870

Wellenlange [nm]

Uo587_1.5P

Abbildung C.1: Transmissionspektrum der mittels IAD beschichteten Pro-
ben. Die Beschichtung ist mittels Ionenstrahlgestiitzter Deposition aufgetragen [LOK11].
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Abbildung C.2: Transmissionsspektrum der mittels MS beschichteten Pro-
ben. Die Beschichtung ist mittels Magnetronsputtern aufgetragen [LOK11].
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Abbildung C.3: Transmissionsspektrum der mittels IBS beschichteten Pro-
ben. Die Beschichtung ist mittels Tonenstrahlsputtern aufgetragen [LOK11].
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Abbildung C.4: Transmissionsspektrum der mittels EBD beschichteten Pro-
ben. Die Beschichtung ist mittels Elektronenstrahldeposition aufgetragen [LOK11].
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Abbildung C.6: Reflexionsspektrum der Raman-Fenster. Die Beschichtung ist

mittels Elektronenstrahldeposition aufgetragen [LOAOS].



Anhang D

Kontaminationskontrolle an der
Omegatron-Handschuhbox

D.1 Allgemeines zu Wischtests innerhalb einer Handschuh-
box

Wischtests stellen das Standardverfahren zur Kontaminationskontrolle im Tritiumlabor
Karlsruhe dar. Sie dienen der Messung nicht festhaftender Kontamination von Oberfla-
chen. Die Kontamination wird dabei mit Hilfe eines Styroporstreifens teilweise von der
Oberfliche abgenommen. Man geht konservativ davon aus, dass nur etwa 10 % der Akti-
vitdt vom Wischtest aufgenommen wird. Bei jedem Wischtest ist darauf zu achten, dass
die gewischte Fliche mindestens 300 cm? betrigt. Sollte dies nicht der Fall sein, muss der
ermittelte Aktivitdtswert um den jeweiligen Faktor erhoht werden.

Nach dem Wischen der Oberfliche wird der Wischtest innerhalb einer dafiir vorgesehenen
Plastikflasche in 15 ml Szintillationsfliissigkeit aufgelost. In dieser werden durch die beim
Zerfall des Tritiums entstehenden Elektronen Lichtblitze erzeugt. Dieses Licht kann dann
mit Hilfe der Elektronenvervielfacher eines Fliissigszintillationsspektrometers gezéhlt und
dadurch auf die an der gewischten Oberfliche anhaftende Aktivitdt geschlossen werden.

Werden die Wischtests innerhalb einer Handschuhbox genommen, so ist es sinnvoll diese
Wischtests zu kennzeichnen (siehe Abbildung D.1). Hierfiir wird eine Stanze verwendet.
Am besten wird bereits im Voraus ein Plan erstellt, welcher Wischtest fiir welche Stel-
le verwendet werden soll. Auflerdem werden zwei Plastikbeutel benétigt, einer fiir den
Einschleus- und einer fir den Ausschleusvorgang. Diese sind ebenfalls zu markieren. Da
die Wischtests durch das Evakuieren der Schleuse aus den Beuteln heraus gesogen werden
wiirden, was gerade bei den benutzten Wischtests vermieden werden sollte, werden die
Beutel mit Biiroklammern verschlossen. Weiterhin sollten die Wischtests im Innern einer
Handschuhbox immer zu zweit durchgefithrt werden: Die erste Person kann die Wischtests
durchfiihren, die zweite Protokoll fithren. Letztere notiert beispielsweise, ob die 300 cm?
eingehalten worden sind oder ob ein Wischtest zerrissen ist. Die statische Aufladung der
Styroporstreifen erschwert die Arbeiten innerhalb der Handschuhbox zusétzlich.

Fir das Einbringen der benutzten Wischtests in die Plastikflaschen gibt es zwei Mog-
lichkeiten: Zum einen koénnen die Wischtests direkt an der Schleuse unter Nutzung der
mobilen Absaugung umgefiillt werden. Werden jedoch héhere Aktivitdtswerte, also etwa
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Abbildung D.1: Fotografie gestanzter Wischtests in einem Plastikbeutel zum
Einschleusen. Die Stanzung dient der Identifizierung der einzelnen Wischtests. Eine
Zuordnung der gewischten Oberflichen zu den Wischtests und deren Aktivitdtsergebnis
ist somit moglich.

Werte von mehr als 100 Bq pro Wischtest, erwartet, empfiehlt sich der Transport zu einem
Abzug.

D.2 AufBerliche Kontaminationskontrolle an der Omegatron-
Handschuhbox

Da die Omegatron-Handschuhbox schon lange Zeit nicht mehr regelméflig genutzt wurde,
empfiehlt sich zunéchst eine duferliche Kontaminationskontrolle. Dabei wird besonders auf
die Untersuchung der Handschuhe Wert gelegt, da im Falle einer Kontamination von diesen
eine besonders grofie Gefahr ausgeht. In Tabelle D.1 werden die Ergebnisse der durchge-
fithrten Wischtests angegeben. Die darin verwendeten Abkiirzungen kénnen anhand der
Abbildung D.2 nachvollzogen werden.

Alle Wischtests zeigen eine Aktivitit von weniger als 1 Bq/cm?. Daher kann als Ergebnis
festgestellt werden, dass die Omegatron-Handschuhbox &duflerlich als nicht kontaminiert
gelten kann.
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Westseite

Ostseite

Abbildung D.2: Beschriftete, schematische Zeichnung der Omegatron-
Handschuhbox. An den eingefarbten Handschuhdeckeln sind Handschuhe angebracht.
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D.3 Innerliche Kontaminationskontrolle an der Omegatron-
Handschuhbox

Um die Wischtests im Innern der Box durchzufithren, werden insgesamt sieben unterschied-
liche Sets mit je zwischen drei und acht Wischtests, wie in Abschnitt D.1 beschrieben, vor-
bereitet. Mit ihnen sollen die Boxenhandschuhe und Scheiben von innen auf Kontamination
untersucht werden. Bevor die Wischtests an den Scheiben durchgefiithrt werden kénnen,
miissen zundchst die Handschuhe selbst gewischt werden. Hierdurch wird verhindert, dass
die Wischtestergebnisse durch an den Handschuhen anhaftende Kontamination verfélscht
werden. Zudem wird notiert mit welchem Handschuh die jeweilige Stelle gewischt wird.

Anhand von Tabelle D.3 konnen sowohl die Stellen, an denen die Wischtests durchgefiihrt
worden sind, als auch die Ergebnisse der Wischtests nachvollzogen werden. Die Ergebnisse
werden zusétzlich in Abbildung D.3 veranschaulicht.

Auch innerhalb der Handschuhbox kann nur eine leichte Kontamination durch Tritium
festgestellt werden. Damit ist gezeigt worden, dass eine Offnung der zweiten Hiille zum
Einbau der Versuchseinrichtungen zur Uberwachung der optischen Eigenschaften in die
Omegatron-Handschuhbox méglich ist.
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Tabelle D.1: Ergebnisse der duflerlichen Kontaminationskontrolle an der
Omegatron-Handschuhbox. Die Abkiirzungen koénnen Abbildung D.2 entnommen
werden. Fortsetzung in Tabelle D.2

Wischtest-Nr. Ort Aktivitit (Bq/cm?)
1 SW1 <0,1
2 SW2 <0,1
3 SW3 <0,1
4 SW4 <0,1
5 SO1 <0,1
6 SO2 <0,1
7 SO3 <0,1
8 SO4 <0,1
9 Schleuse (klein) <0,1
10 Anschluss WO1 <0,1
11 Anschluss WO2 <0,1
12 WO3 <0,1
13 WO4 <0,1
14 WO5 <0,1
15 WO6 <0,1
16 WO7 <0,1
17 WO8 <0,1
18 WO9 <0,1
19 WO10 <0,1

20 Anschluss WU1 <0,1
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Tabelle D.2: Ergebnisse der duflerlichen Kontaminationskontrolle an der
Omegatron-Handschuhbox - Fortsetzung Tabelle D.1. Die Abkiirzungen kénnen
Abbildung D.2 entnommen werden.

Wischtest-Nr. Ort Aktivitit (Bq/cm?)
21 Anschluss WU2 <0,1
22 WU3 <1
23 WU4 <0,1
24 Anschluss WU5H <1
25 001 <0,1
26 002 <0,1
27 003 <0,1
28 Anschluss 004 <0,1
29 Anschluss 005 <0,1
30 006 <0,1
31 007 <1
32 OU1 <0,1
33 Anschluss OU2 <0,1
34 Anschluss OU3 <0,1
35 Anschluss OU4 <0,1
36 Anschluss OU5 <1
37 Anschluss OU6 <1
38 our <0,1
39 ous <0,1

40 Schleuse (grof) <0,1
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Tabelle D.3: Ergebnisse der innerlichen Kontaminationskontrolle an der
Omegatron-Handschuhbox. Die Abkiirzungen konnen Abbildung D.2 entnommen

werden. Fortsetzung in Tabelle D.4

Wischtest- Ort Bemerkungen Aktivitat
Nr. (Ba/em?)
1 WO7 mit WO10 11
2 SW2 r. Hilfte, mit WO9 3
3 WO9 mit WO10 12
~ 4 WO10 mit WO9 8
;}'3) 5 WO6 mit WO9, zerbrochen 6
6 WO8 mit WO9 4
7 SW2 1. Hélfte, mit WO9, auf Boden abgelegt 6
8 WO5 mit WO9 2
1 SW1 mit WO4 2
2 WO3 mit WO4 <1
3 Anschluss WO2 mit WO4 5
fj 4 WO4 mit WO3, zerbrochen 1
& 5 Anschluss WO1 mit WO3 1
6 SW3 l.o. Ecke, mit WO3 1
7 Boxenluft mit WO4 <1
1 SW4 r. Hélfte, mit WU4, mehr als 300 m? 7
2 SW4 1. Halfte, mit WU4, mehr als 300 m? 6
- 3 WU3 mit WU4 6
% 4 Anschluss WU5 mit WU4 11
5 WU4 mit WU3 3
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Tabelle D.4: Ergebnisse der innerlichen Kontaminationskontrolle an der
Omegatron-Handschuhbox - Fortsetzung Tabelle D.3. Die Abkiirzungen kénnen

Abbildung D.2 entnommen werden.

Wischtest- Ort Bemerkungen Aktivitat

Nr. (Ba/em?)
1 002 mit 001 1
2 001 mit 002 1
- 3 SO1 1. Hilfte, mit OO2 4
2 4 003 mit 002, Ol auf Handschuh 003 2
5 SO1 r. Halfte, mit OO3 2
6 002 mit 003 2
1 Anschluss 004 mit 006 2
2 007 mit 006 2
- 3 006 mit OO7 7
B3 4 SO2 mit 007, mehr als 300 m? 3
5 005 mit 007 4
6 Boxenluft mit 007 2
1 ous mit OU7, mit OO7 iibergeben 1
© 2 SO4 1. Halfte, mit OU7, mit OO7 iibergeben 2
;;E 3 ou7 mit OUS8, mit OO7 iibergeben 1
4 SO4 r. Seite, mit OU8, mit OO7 {ibergeben 1
1 ou2 r. Seite, mit OUS8, mit OO2 iibergeben 6
% 2 SO3 1. Halfte, mit OU1, mit OO2 iibergeben 3
@ 3 Oou4 mit OU1, mit OO2 iibergeben 8
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Westseite

Ostseite

mm< 1 Bglem? < 5 Bg/cm?® B > 5 Bg/cm?

Abbildung D.3: Graphische Darstellung der Ergebnisse der inneren Wisch-
tests an der Omegatron-Handschuhbox. Die hochste Aktivitéit, die mit diesen
Wischtests nachgewiesen worden ist, liegt bei 12 Bq/cm?.
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Anhang E

Kontamination der Boxenluft nach
der Offnung eines Probenbehilters

In Kapitel 4.3.2 wird die Méglichkeit einer Erhohung der Boxenaktivitit durch die Off-
nung zuvor mit Tritium befiillter, evakuierter Probenbehélter erwahnt. Auch die mogliche
Reduktion des Anstiegs durch eine Spiilung mit Deuterium ist erldutert worden. Spii-
lung bedeutet hier, dass nach dem Evakuieren der Probenbehélter Deuteriumgas in diese
eingefiillt und danach wieder abgepumpt wird. Auf diese Weise kann durch einen Isotopen-
austausch das in den Edelstahl der Probenbehélterwénde eingedrungene Tritium reduziert
werden [Uda92b, Uda92a].

Um die Freisetzung von Aktivitat innerhalb der CAPER A-Handschuhbox aufgrund der
Offnung eines Probenbehélters mit und ohne vorheriger Spiilung zu untersuchen, sind
zwei Testexperimente durchgefithrt worden. Es ist zu beachten, dass der Probenbehélter
vor dem Testexperiment mit Spiilung bereits durch das Testexperiment ohne Spiilung
kontaminiert ist.

E.1 Untersuchung des Anstiegs der Kontamination der Bo-
xenluft ohne Spiilung

Um den Anstieg der Kontamination der Boxenluft nach der Offnung eines ungespiilten
Probenbehalters zu untersuchen, wird Probenbehélter II verwendet. Zunéachst wird die
Leckrate des Probenbehélters auf 1019 mbar-1/s bestimmt. Danach wird der Behilter in die
CAPER A-Handschuhbox eingeschleust und {iber die Verbindungsleitung mit der Anlage
verbunden. Nun wird der Probenbehélter mit Tritiumgas gefiillt und danach wieder evaku-
iert. Die genauen Druckwerte sowie die zeitlichen Ablaufe kénnen Tabelle E.1 entnommen
werden. Vor dem Offnen des Probenbehilters wird die Aktivitéit der Boxenluft nochmals
kontrolliert. Sobald der Flansch des Probenbehélters gedffnet wird, steigt die Aktivitét
von 2,2MBq/m? auf 373 MBq/m? (siche Abbildung E.1). Daraufhin wird der Probenbe-
hélter wieder verschlossen, damit die Aktivitat innerhalb der Handschuhbox nicht weiter
ansteigt.
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Abbildung E.1: Zeitlicher Verlauf der Aktivitidt der Boxenluft der CAPER A-
Handschuhbox. Die mit /A gekennzeichnete Kurve zeigt die Boxenaktivitit in MBq/m?.
Die zugehorige Skala ist die linke der beiden vertikalen Skalen. Man erkennt bereits beim
Anschlieflen des Probenbehélters einen leichten Anstieg der Aktivitat (im Diagramm mit
“Handventil auf” gekennzeichnet). Nach dem Offnen des Probenbehilters steigt die Ak-
tivitit auf 373 MBq/m? an. Sobald der Probenbehélter wieder verschlossen ist, reduziert
sich die Aktivitdt. Nach 13:20 Uhr wird der Probenbehélter ein zweites Mal geoffnet,
verbunden mit einem erneuten Anstieg der Aktivitdt, der jedoch mit einem Wert von
knapp 90 MBq/m? deutlich geringer ausfillt als der erste.
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Tabelle E.1: Zeitlicher Ablauf der Arbeiten zum Test des Kontaminations-
anstiegs der Boxenluft sowie die Veridnderung der Aktivitiat innerhalb der
Handschuhbox ohne Spiilung mit Deuterium.

Datum  Uhrzeit Ereignis Boxenaktivitat
in MBq/m?

30.05.11 wvor 10:38 Lecktest an Probenbehalter IT durchge-
fithrt, Leckrate 10719 mbar -1/s

10:38 Anschluss Probenbehélter II an Verbin-
dungsleitung

Evakuierung Probenbehélter II auf etwa
0 mbar

Befiillung Probenbehélter II mit Tritium-
gas auf etwa 213 mbar

Evakuierung Verbindungsleitung

11:24 Evakuierung Probenbehélter II auf etwa 2,2
1 mbar
Offnung Probenbehélter 11 373

Verschlielen Probenbehélter 11
13:20 unter 60
Erneute Offnung Probenbehélter 11 etwa 90

Verschlieen Probenbehéalter 11
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E.2 Untersuchung des Anstiegs der Kontamination der Bo-
xenluft mit Spiilung

Zur Untersuchung des Aktivititsanstiegs der Boxenluft nach dem Offnen eines mit Deu-
terium gespiilten Probenbehélters wird ebenfalls Probenbehélter II verwendet. Hierbei
wird der Probenbehélter zunéchst mit Tritiumgas gefiillt. Nach dem Evakuieren wird der
Probenbehélter dreimal mit Deuteriumgas mit unterschiedlichen Driicken gespiilt. Genaue
Druckangaben kénnen Tabelle E.2 entnommen werden. Im Anschluss an die ersten bei-
den Fillvorgéinge wird der Probenbehélter direkt evakuiert. Nach der dritten Befiillung
wird mit der Evakuierung bis zum néachsten Tag gewartet. Nach der Evakuierung wird
der Probenbehélter geéffnet. Es wird nur ein leichter Anstieg der Aktivitat innerhalb der
Handschuhbox von 2,4 auf 3,3 MBq/m? verzeichnet.

Insgesamt zeigen die beiden Testexperimente, dass deutlich geringere Aktivitdtsmengen
innerhalb der CAPER A-Handschuhbox freigesetzt werden, wenn vor der Offnung der
Probenbehélter eine Spilung mit Deuterium stattfindet. Daher wird auch bei spéteren
Offnungen von Probenbehiltern immer eine solche Spiilung vorgenommen werden.
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Tabelle E.2: Zeitlicher Ablauf der Arbeiten zum Test des Kontaminations-
anstiegs der Boxenluft sowie die Verdnderung der Aktivitidt bei mehrfacher
Spiilung mit Deuterium. Nach einem Spiilen der Probenbehélter mit Deuteriumgas
kann nur ein kleiner Anstieg der Kontamination der Boxenluft von etwa 0,9 MBq/m? be-
obachtet werden. Auffillig ist, dass die Aktivitdt der Handschuhbox zeitnah nach Offnung
des Probenbehilters durch einen Schleusvorgang um mehr als 4 MBq/m? angestiegen ist.
Dies ist wahrscheinlich auf eingeschleusten Sauerstoff zuriickzufiihren.

Datum  Uhrzeit Ereignis Boxenaktivitéit
in MBq/m?
31.05.11 9:15 Evakuierung Probenbehélter II auf etwa 2,4
0 mbar

09:28  Befiillung Probenbehalter II mit Tritium-
gas auf etwa 189 mbar

Evakuierung Probenbehédlter II  auf
13 mbar

13:44  Befiillung Probenbehélter II mit Dy auf
36 mbar

Evakuierung Probenbehélter 11

Befiillung Probenbehélter II mit Do auf
52 mbar

Evakuierung Probenbehélter 11
Befiillung Probenbehalter II mit Do auf

64 mbar
01.06.11  09:15  Evakuierung Probenbehélter II auf etwa 2,4
0 mbar
09:50  Offnung Probenbehélter 11 3,3
Einschleusen Kupferdichtung 7,6

11:25  Einbau Kuperdichtung und Verschliefen
Probenbehilter 11

11:31 6,5
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Anhang F

Schleusen des Transportbehalters
iiber einen Handschuhdeckel

In Kapitel 4.6 wird die Moglichkeit eines Schleusvorgangs iiber einen Handschuhdeckel
erwahnt. Diese Art des Schleusens eignet sich vor allem in Handschuhboxen, die wenig
Platz bieten, wie es bei der CAPER A-Handschuhbox der Fall ist. Bei dem in dieser
Arbeit beschriebenen Experiment ist zudem ein Transport des Transportbehélters von
der Versuchseinrichtung durch die enge CAPER-Anlage zur Schleuse mit dem Risiko der
Zerstorung der Proben verbunden. Im Folgenden werden allgemein die Arbeitsschritte
wahrend eines solchen Schleusvorgangs néher beschrieben. Dabei werden zunéchst die
Vorbereitungen, die getroffen werden miissen, erlautert, bevor der Ablauf des eigentlichen
Schleusvorgangs dargestellt wird.

Vorbereitungen

Bevor mit den Vorbereitungen begonnen wird, muss das Formular der Arbeitserlaubnis
ausgefiillt werden. Hierin ist eine Beschreibung aller Arbeiten sowie eine Abschétzung
des maximal freisetzbaren Aktivitdtsinventars enthalten. Des Weiteren muss die mobile
Absaugung vorbereitet sein. Da ein Schleusvorgang iiber einen Handschuhdeckel nur un-
terhalb einer Kontamination der Boxenluft von 1 MBq/m? auf jeden Fall moglich ist, muss
die Aktivitit kontrolliert werden. Sollte die Aktivitit zwischen 1 und 5 MBq/m? liegen, ist
der Schleusvorgang nur nach Absprache mit dem Strahlenschutzbeauftragten moglich. Bei
Aktivititen oberhalb von 5 MBq/m? ist ein Schleusvorgang iiber einen Handschuhdeckel
nicht moglich.

Zudem miissen alle Gegensténde bereitgestellt werden, die fiir den Vorgang bendtigt wer-
den. Hierzu zadhlen Handschuhe, Kittel, Kabelbinder, Plastiksdcke und Klebeband. Der
jeweilige Verwendungszweck wird bei der Beschreibung des Schleusvorgangs néiher erldu-
tert. Zusétzlich muss fiir den Fall eines Einschleusvorgangs ein Miilleimer fiir brennbaren
Abfall bereitgestellt werden.

Einschleusvorgang

Nachdem ein Kittel sowie Handschuhe angelegt worden sind, wird der Stutzen des Hand-
schuhdeckels, an dem der Schleusvorgang stattfinden soll, von innen mit Hilfe eines zweiten
Handschuhs und eines Handschuhdeckels verschlossen. Auf diese Weise wird sichergestellt,
dass bei der nun folgenden Abnahme des Handschuhs vom Stutzen die Box nicht getffnet
wird und nur so wenig Boxenluft wie mdéglich in die Raumluft entweicht. An den freien
Stutzen wird ein Plastiksack, in dem der zu schleusende Gegenstand enthalten ist, mit
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Hilfe von Klebeband angebracht. Wiederum mit dem zweiten Handschuh wird der Hand-
schuhdeckel von innen gedffnet und der Gegenstand aus dem Plastikbeutel entnommen.
Sollten an dieser Stelle Probleme irgendwelcher Art auftreten, muss der Schleusvorgang
abgebrochen werden und ein Interventionsbereich, wie er in Abschnitt 4.8.2 beschrieben
ist, eingerichtet werden.

Der nun leere Plastikbeutel muss weitestgehend von der Boxenluft befreit werden, bevor
der Stutzen erneut mit Hilfe des zweiten Handschuhs von innen verschlossen wird. Der
Plastikbeutel wird mit einem Kabelbinder verschlossen. Auf diese Weise wird die Menge
an in die Raumluft freigesetzter Boxenluft vermindert. Nachdem der Plastikbeutel vom
Handschuhstutzen abgenommen worden ist, wird er als brennbarer Abfall entsorgt. Als
letzter Arbeitsschritt wird ein Handschuh an dem Stutzen angebracht und mit einem
Gummi gesichert.

Ausschleusvorgang

Die Arbeitsschritte wihrend eines Ausschleusvorgangs sind, bis auf zwei Ausnahmen, die
gleichen wie die beim Einschleusvorgang beschriebenen. Zum einen muss der auszuschleu-
sende Gegenstand in der Ndhe des Handschuhstutzens, iiber den geschleust werden soll,
bereitgestellt werden. Zum anderen muss der zum Schleusen verwendete Plastikbeutel
nach dem Vorgang in einen zweiten Plastikbeutel eingebracht werden, bevor ein weiterer
Transport zu einer anderen Handschuhbox erfolgen kann.



Anhang G

Detaillierte Darstellung der
Kalibrationen fiir den TR-Aufbau

In Abschnitt 4.5.3 sind die Ergebnisse der Kalibration der Thermistoren und der Photo-
dioden knapp zusammengefasst. An dieser Stelle werden die zugehoérigen Messungen und
die durchgefithrten Rechnungen néher erldutert. In Abschnitt G.1 wird die Kalibration
der Thermistoren und in Abschnitt G.2 die der Photodioden beschrieben.

G.1 Kalibration der Thermistoren

Die Kalibration der Thermistoren wird mit Hilfe eines nach DIN EN 60751 genormten
Pt100-Messwiderstandes durchgefiihrt. Hierfiir wird der Pt100-Messwiderstand ebenfalls
am oberen Kupferblock der Laserdiode befestigt und der Widerstand mit einem Multi-
meter bestimmt. Die Temperatur des Kupferblocks wird iiber das Peltierelement geregelt,
das vom Temperaturcontroller gesteuert wird. Dabei dient dem Controller der Wider-
stand des Thermistors als Eingangssignal. Aus diesem Grund kann dessen Widerstand
direkt auf einen bestimmten Wert geregelt werden. So kénnen Daten aufgenommen wer-
den, aus denen die Relation zwischen dem Widerstand des Thermistors R und dem
Pt100-Messwiderstand Rp;(Rr)

Rpt(RT) =m-Rr+b (Gl)

gewonnen werden kann. Fiir den Thermistor an Laserdiode 1 ergeben sich die in Abbildung
G.1 gezeigten Messdaten. Aus dem Diagramm ergeben sich fiir die Variablen aus Gleichung
G.1 folgende Werte:

m=-0,2-1073 (G.2)

b=128,4Q (G.3)

Mit Hilfe der in der DIN EN 60751 Norm festgelegten Funktion fiir den Widerstand eines
Pt100-Messwiderstands Rp;

Rpi(T) =100Q(1 + A-T — 5,775 - B - T?), (G.4)

mit A= 3,9083-1073°C~! und B= —5,775-10"7°C~!, ergibt sich fiir die Temperatur in

Abhéngigkeit vom Widerstand des Thermistors Ry die folgende Funktion:

V/100%Z - A2 — 4. (100 — (m - Ry + b)) - 100 - B
2-100-B ‘

T(Ry) = —100- A + (G.5)
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Abbildung G.1: Diagramm zur Kalibration des an Laserdiode 1 angebrachten
Thermistors. Mit den roten Kreuzen sind die Messdaten in das Diagramm eingezeich-
net. Die griine Gerade ist mittels linearer Regression an die Daten angepasst worden.

Der fiir die spateren Messungen am Temperaturcontroller eingestellte Widerstand von
95,8 k2 entspricht damit 7= 23,7°C. Die Thermistoren der beiden anderen Laserdioden
sind typgleich. Zudem ist bei deren Auswahl auf moglichst identische Widerstandswerte
bei Raumtemperatur geachtet worden. Die Abweichung betrug maximal +2 kQ. Dabei ist
jedoch zu beachten, dass der Widerstand durch die Kérperwiarme der messenden Person
beeinflusst worden ist. Trotzdem kann davon ausgegangen werden, dass die drei Sensoren
ein identisches Temperaturverhalten zeigen. Dies ist mit jeweils einer bzw. zwei Messungen
verifiziert worden. Dass die Temperaturen, auf die die drei Laserdioden gekiihlt werden,
leicht unterschiedlich sind, stellt fir die Messungen kein Hindernis dar. Es ist wichtig, dass
die Laserdioden im angegebenen Temperaturbereich von 20 - 30°C bzw. von 23 - 27°C
mit geringen Temperaturschwankungen betrieben werden.

G.2 Kalibration der Photodioden

Um die Photodioden zu kalibrieren wird der TR-Aufbau verwendet. Die im Folgenden
verwendeten Bezeichnungen kénnen Abbildung G.2 entnommen werden.

Die mit Photodiode i an der Position x gemessene Intensitédt ist abhédngig von der Aus-
gangsintensitéit Iy, einem Faktor R, zur Beschreibung der Intensitatsabschwéichung durch
den Aufbau, beispielsweise am Spiegel oder am Strahlteiler, und der Sensitivitit der Pho-
todiode S;:

I,=1I Ry - S;. (G.6)

Die Messung der Lichtintensitdt an zwei Positionen vor und nach einem Vertauschen der
jeweiligen Photodioden ermoglicht das Bilden zweier Verhaltnisse V; und Vs

R, - 51

Iy
V:i:7 .
1 Iy Ry'527 (G7)
I, Ry -5
%_@_&-&' (G8)
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Position M

PD1
Spiegel Strahlteiler
(\

Probe auf verfahrbarer Biihne

Position T

Laserdiode

Position R

Abbildung G.2: Schematische Darstellung des Messaufbaus zur Kalibration
der Photodioden. Um die Kalibration der Photodioden vorzunehmen, wird der TR-
Aufbau verwendet, in dessen Strahlengang Probe I1 integriert wird. Die Positionen der
Photodioden werden mit M, R und T bezeichnet. Die Photodioden selbst werden mit 1,
2 und 3 nummeriert.

Durch Division der beiden Verhéltnisse erhilt man einen von Iy und R, unabhingigen

Ausdruck.

Vi St
— = —. G.9
Die Zahlenwerte der Verhaltnisse konnen aus Messwerten ermittelt werden. Zur Kalibra-

tion der drei Photodioden werden hierfiir insgesamt vier unterschiedliche Messungen mit
folgenden Bedingungen durchgefiihrt:

e PD1 auf Position M, PD2 auf Position R,
e PD2 auf Position M, PD1 auf Position R,
e PD1 auf Position M, PD3 auf Position T,
e PD3 auf Position M, PD1 auf Position T.
Jede dieser Messungen wird fiinf Mal wiederholt. Die Messzeit betrdgt 10s, was bedeutet,

dass iiber die Mittelwerte von zehn 1s langen Messintervallen gemittelt wird. Aus den so
gewonnenen Daten ergibt sich:

S? = ES% = 0,987 - S3, (G.10)
Va
V;

57 = 7153 =0,979 - S2. (G.11)
2

Bei allen folgenden Messungen wird PD1 auf der Position R, PD2 auf der Position T und
PD3 auf der Position M verwendet. Die ermittelten Sensitivitdten sind in alle in dieser
Arbeit gezeigten Ergebnisse bereits eingerechnet.
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Anhang H

Mittelwerte der aus den

TR-Messungen gewonnenen
Messdaten

Im Abschnitt 5.3 werden die Mittelwerte aus den Messdaten der TR-Messung bewertet.
In den Tabellen dieses Anhangs sind die zugehorigen Zahlenwerte aufgefiihrt.

Die Tabellen enthalten den aus den durchgefiithrten Messungen einer jeden Probe gebilde-
ten Mittelwert aller Messpunkte z,, sowie den Mittelwert T, der selektierten Messpunkte.
Im Falle der selektierten Messpunkte sind die am Randbereich der Probe befindlichen
Messpunkte vernachlissigt worden. Auf diese Weise kann eine Verfalschung der Ergebnis-
se durch ein Auftreffen des Laserstrahls auf den Sicherungsring ausgeschlossen werden.
Zudem ist die jeweilige Standardabweichung o, bzw. o5 der Mittelwerte angegeben. Soll-
te zu einer Probe nur eine Messung vorhanden sein, wird der jeweilige Wert der Mes-
sung, also der Mittelwert aus je 10 Messungen mit einer Sekunde Messzeit, und dessen
Standardabweichung angegeben. Diese Daten werden mit einem * an der Probennummer
gekennzeichnet.

Die Tabellen H.1 und H.2 enthalten die Daten zu den nicht eingeschweifiten Proben der
Probenbehélter I, IIT und IV. Die Daten der eingeschweifiten Proben kénnen Tabelle H.3
entnommen werden. Die Mittelwerte zu den an den beaufschlagten Proben durchgefiihrten
Messungen sind in Tabelle H.4 gegeben.
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Tabelle H.1: Zusammenfassung der Mittelwerte und deren Standardabwei-
chung der Referenzmessungen der nicht eingeschweifiten Proben. PB: Pro-
benbehélter, z,: Mittelwert mit Daten aller Messpunkte, zs: Mittelwert mit Daten der
selektierten Messpunkte, o,: Standardabweichung zu z,, os: Standardabweichung zu T,
R/T: Angabe, ob gemessener Wert Reflexions- (R) oder Transmissionseigenschaften (T)
widerspiegelt; *: Es ist nur eine Messung zu dieser Probe durchgefiithrt worden. Die Ta-
belle wird in H.2 fortgesetzt.

PB Probe R/T Xinnm Mittelwert z, Oq Mittelwert Os

I 1* R 593 3,33 0,0004 3,33 0,0005
m 1 R 593 2,38 0,03 2,38 0,03
v 1 R 593 3,00 0,05 2,98 0,05

I 1* T 593 18,27 0,003 18,50 0,003
m 1 T 593 16,92 0,07 16,33 0,07
v 1 T 593 17,44 0,08 17,71 0,06

I 2* R 1064 2,44 0,00003 48,75 0,0006
m 2 R 1064 1,86 0,75 52,27 0,009
v 2 R 1064 3,06 0,19 60,79 3,56

I 2* T 1064 399,63 0,08 399,33 0,11
m 2 T 1064 401,25 16,89 395,91 18,20
IV 2 T 1064 418,19 4,04 415,74 4,14

I 3 R 1064 2,57 0,00005 51,47 0,0011
m 3 R 1064 2,30 0,010 55,76 0,07
IV 3 R 1064 2,30 0,03 56,33 0,54

I 3* T 1064 2285.,9 1,0 2259,8 1,1
m 3 T 1064 2140,1 31,2 2120,8 21,7
IV 3 T 1064 41435 9,9 4108,6 20,3

I 4 R 593 2,30 0,0004 2,81 0,0005
m 4 R 593 3,00 0,02 2,99 0,03
IV 4 R 593 2,96 0,11 2,96 0,10

I 4 T 593 16,71 0,004 16,20 0,004
I 4 T 593 11,80 0,1 12,07 0,12
IV 4 T 593 16,32 0,4 16,37 0,6
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Tabelle H.2: Zusammenfassung der Mittelwerte und deren Standardabwei-
chung der Referenzmessungen der nicht eingeschweifiten Proben - Fortset-
zung zu Tabelle H.1. PB: Probenbehélter, z,: Mittelwert mit Daten aller Messpunkte,
Ts: Mittelwert mit Daten der selektierten Messpunkte, o,: Standardabweichung zu z,,
os: Standardabweichung zu Z,, R/T: Angabe, ob gemessener Wert Reflexions- (R) oder
die Transmissionseigenschaften (T) widerspiegelt; *: Es ist nur eine Messung zu dieser
Probe durchgefithrt worden.

PB Probe R/T Xinnm Mittelwert z, Oq Mittelwert x4 O
I 4* R 1064 2,68 0,00003 2,67 0,0008
111 4 R 1064 2,57 0,0011 2,57 0,0003
v 4 R 1064 2,48 0,0472 2,48 0,04
I 4* T 1064 4763,6 2,3 4809,4 2,8
111 4 T 1064 9721,2 132,2 10109,1 114,3
v 4 T 1064 7166,7 17771 10429,6 755,5
I 5* R 593 48,57 0,010 48,75 0,012
111 5 R 593 49,01 0,76 48,90 0,88
v 5 R 593 49,19 0,65 49,61 0,66
I 5* T 593 1,17 0,0002 1,16 0,0002
111 5 T 593 1,19 0,0004 1,19 0,0003
v 5 T 593 1,20 0,0013 1,19 0,0013
I 6* R 532 30,11 0,002 30,04 0,00
111 6 R 532 24,84 0,37 24,76 0,33
v 6 R 532 23,98 0,93 24,04 0,82
I 6* T 532 1,14 0,00004 1,14 0,00005
111 6 T 532 1,11 0,0006 1,10 0,0007
v 6 T 532 1,11 0,00015 1,11 0,0004
I 6* R 593 22,55 0,005 22,97 0,01
111 6 R 593 20,49 0,66 20,65 0,10
v 6 R 593 29,62 5,05 30,37 5,15
I 6* T 593 1,24 0,0002 1,24 0,019
111 6 T 593 1,23 0,0009 1,24 0,002
v 6 T 593 1,28 0,02 1,27 0,02
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Tabelle H.3: Zusammenfassung der Mittelwerte und deren Standardabwei-
chung der Referenzmessungen der eingeschweifiten Proben. PB: Probenbehl-
ter, T,: Mittelwert mit Daten aller Messpunkte, z4: Mittelwert mit Daten der selektier-
ten Messpunkte, o,: Standardabweichung zu z,, os: Standardabweichung zu zs, R/T:
Angabe, ob gemessener Wert Reflexions- (R) oder Transmissionseigenschaften (T) wi-
derspiegelt; *: Es ist nur eine Messung zu dieser Probe durchgefithrt worden.

PB Probe R/T Xinnm Mittelwert z, Oq Mittelwert z, O

I R 532 101,11 0,04 102,552472 0,04
I I T 532 1,06 0,00015  1,06247771  0,00017
I I R 532 55,04 0,000  54,6534093 0,011
I Ir T 532 1,06 0,0003  1,06247013  0,0003
II II* R 532 90,31 0,06 90,5161799 0,06
I o T 532 1,08 0,0002  1,08264812  0,0003
II  II* R 532 119,98 0,08 108,923167 0,09
I I 7T 532 1,10 0,0002  1,08725677  0,0003
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Tabelle H.4: Mittelwerte und deren Standardabweichung der ersten Messung
beaufschlagter Proben. PB: Probenbehélter, z,: Mittelwert mit Daten aller Mess-
punkte, T4: Mittelwert mit Daten der selektierten Messpunkte, o,: Standardabweichung
ZU T, 05 Standardabweichung zu z,, R/T: Angabe, ob gemessener Wert Reflexions- (R)
oder Transmissionseigenschaften (T) widerspiegelt; *: Es ist nur eine Messung zu dieser
Probe durchgefithrt worden.

PB Probe R/T Ainnm Mittelwert z, Oa Mittelwert z O
I 1* R 593 2,80 0,0003 2,80 0,000007
I 1* T 9593 17,97 0,004 17,63 0,00009
I 2* R 1064 2,87 0,000013 57,69 0,000006
I 2% T 1064 374,13 0,013 374,76 0,0003
I 3* R 1064 2,42 0,000008 48,40 0,000004
I 3* T 1064 2817,24 0,59 2788,48 0,013
1 4 R 593 3,83 0,04 3,83 0,00002
I 4 T 593 18,42 0,13 19,01 0,0002
I 4 R 1064 2,47 0,000013 49,47 0,000006
I 4 T 1064 57219,84 26081,7 57361,65 3,8
1 5* R 593 35,22 0,010 35,55 0,0003
I 5* T 593 1,19 0,00010 1,18 0,000003
1 6* R 532 23,74 0,06 23,41 0,0014
I 6 T 532 1,15 0,002 1,15 0,00192
I 6* R 593 21,29 0,004 20,87 0,0041
I 6* T 593 1,23 0,0003 0,06 0,000010
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Anhang 1

Vergleich der optischen
Eigenschaften innerhalb eines
Probentyps

Bei der Auswertung der mittels TR-Aufbau gewonnenen Daten fillt auf, dass die Beschich-
tungen 6rtlich bezogene Schwankungen um den Mittelwert der gemessenen Transmissions-
bzw. Reflexionsstérke zeigen. Diese Schwankungen kénnen in der graphischen Darstellung
der Messdaten als Strukturen nachvollzogen werden.

In diesem Anhang werden die Proben, die mit dem gleichen Herstellungsprozess beschich-
tet worden sind, auf vergleichbare optische Eigenschaften hin untersucht. So kann nur im
Falle von vergleichbaren Beschichtungen auch davon ausgegangen werden, dass eine auf-
getretene Beschiddigung an den Proben représentativ fiir die Beschichtungsmethode ist.
Zudem koénnen im Falle vergleichbarer Eigenschaften typgleicher Proben die Ergebnisse
aller Proben zur Beurteilung der Messdaten in Bezug auf eine mogliche Beschadigung her-
angezogen werden (siehe Abschnitt 4.8.1 und Kapitel 5). Daher werden im Folgenden die
Diagramme der mittels TR-Messung gewonnenen Daten hinsichtlich der Vergleichbarkeit
innerhalb eines Probentyps ausgewertet.

Da an dieser Stelle nicht die Untersuchung aller Probentypen gezeigt werden kann, wer-
den exemplarisch die mittels Ionenstrahlgestiitzter Deposition beschichteten Proben dar-
gestellt. Zusatzlich werden auch die unbeschichteten Proben untersucht. Diese konnten im
Falle einer Beschiddigung aller Beschichtungen ebenfalls als Fenster fiir die LARA-Zelle
dienen.

Bei den TR-Messungen wird iiber alle Messpunkte der Oberfliche gemittelt, um die Ei-
genschaften der Beschichtung in einem Zahlenwert zusammenzufassen (siche Anhang H,
Tabelle H.1 und H.2). Werden diese Mittelwerte der typgleichen Fenster betrachtet, so
kann anhand von Tabelle I.1 gesehen werden, dass die optischen Eigenschaften der typ-
gleichen Beschichtungen in der selben Gréflenordnung liegen. Hier sind aus den Mittelwer-
ten aus allen Messpunkten der drei vorhandenen Proben die Mittelwerte der Probentypen
bestimmt worden. Zudem ist die maximale Abweichung der Mittelwerte der einzelnen
Proben (z,) von deren Mittelwert (z,) angegeben. Es zeigt sich, dass viele der Werte
x4 eine Abweichung von weniger als 10 % bezogen auf Z, besitzen. Aber auch die grofite
aufgetretene Abweichung von 56,8 % lasst, verglichen mit den um mehr als eine Grofien-
ordnung unterschiedlichen Messwerten von Reflexion und Transmission, eine qualitative
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Tabelle I.1: Zusammenstellung der Mittelwerte der Messdaten fiir jeden Pro-
bentyp und der jeweils maximalen Abweichung der Messwerte vom Mittel-
wert. R/T: Angabe, ob gemessener Wert Reflexions- (R) oder Transmissionseigenschaf-
ten (T) widerspiegelt, Z,: Mittelwert mit Daten aller Messpunkte

Maximale Abweichung

Probe R/T Xinnm 1z, der 2. von Z. in %
a a

1 R 593 3,07 8,5
1 T 593 17,54 4,3
2 R 1064 245 32,6
2 T 1064 406,36 5,4
3 R 1064 2,72 5,7
3 T 1064  2856,5 45,4
4 R 593 2,92 5,1
4 T 593 14,94 21,8
4 R 1064 2,57 5,5
4 T 1064 72172 36,5
5 R 593 48,92 3,3
5 T 593 1,19 15
6 R 532 26,31 14,4
6 T 532 1,12 1,9
6 R 593 24,22 56,8
6 T 593 1,25 4,8

Aussage iiber die optischen Eigenschaften der Beschichtungen zu. Dies gilt vor allem bei
Proben, deren Messwerte fiir Reflexions- und Transmissionskoeflizient einen Unterschied
von 3 Grofenordnungen aufweisen.

Somit haben die angegebenen Mittelwerte fiir jeden Probentyp eine ausreichende Aus-
sagekraft, um sie zu einer Bewertung der Messdaten heranzuziehen. Es ist anzunehmen,
dass die zu erwartende Beschiddigung die TR-Eigenschaften deutlich, d.h. iiber Gréflenord-
nungen hinweg, verandern wird. Deshalb wird die vorgeschlagene Messmethode ausreichen,
diese Beschddigung zu erkennen. Jedoch wird eine Bestimmung der ersten Anzeichen einer
Beschédigung, die sich unter Umsténden nicht signifikant gegeniiber den Messunsicherhei-
ten hervortut, nur bedingt moglich sein. Weiterhin ist zu beachten, dass damit lediglich
eine Aussage liber den Mittelwert der an den Messpositionen gewonnenen Daten getroffen
ist. Um die Vergleichbarkeit bezogen auf die einzelnen Messpositionen zu untersuchen,
werden wiederum die Probentypen 2 und 6 betrachtet. In den Abbildungen 1.1 und 1.2
werden jeweils die Messdaten fiir das Verhéltnis von Monitor- zu Transmissions- und Re-
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flexionsphotodiodensignal gezeigt.

Es wird deutlich, dass die Diagramme der Proben eines Probentyps eine sehr &hnliche
Struktur aufweisen. Auch die maximalen Unterschiede der Messdaten vom Mittelwert
sind dhnlich gro. Um jedoch nicht den félschlichen Eindruck entstehen zu lassen, dass
alle und nicht nur die meisten der Proben eines Probentyps die gleichen Eigenschaften auf-
weisen, sind in den Abbildungen 1.1 und 1.2 auch Diagramme gezeigt, die Unterschiede im
Vergleich mit den anderen beiden Proben zeigen: Fiir Probe 16 weicht der Transmissions-
koeffizient stérker, der Reflexionskoeffizient weniger vom Mittelwert ab, als es bei Probe
IT16 oder TV6 der Fall ist. Probe IV2 verhélt sich sowohl in Bezug auf die Abweichung des
Reflexionskoeffizienten vom Mittelwert als auch auf die Struktur zu den anderen Proben
des Probentyps verschieden.

Insgesamt kann aus den in diesem Anhang beschriebenen Untersuchungen gefolgert wer-
den, dass die Proben innerhalb eines Probentyps durchaus vergleichbare Eigenschaften
aufweisen. Die Mittelwerte der Probentypen, die in Tabelle 1.2 zusammen mit ihrer Stan-
dardabweichung angegeben sind, konnen eine Hilfe fiir die qualitative Beurteilung von
Messergebnissen darstellen.
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Abbildung I.1: Vergleich der graphischen Darstellungen der Messwerte von
Probe 12 (oben), ITI2 (Mitte) und IV2 (unten). Auf der linken Seite ist jeweils das
Verhéltnis von Monitor- zu Reflexions-, auf der rechten Seite zu Transmissionsphotodi-
odensignal gezeigt. Links: Die Diagramme des Reflexionskoeffizienten von Probe 12 und
Probe II12 weisen nur geringe Abweichungen der Messdaten vom Mittelwert auf. Eine
besondere Struktur in den Diagrammen kann nicht erkannt werden. Dagegen zeigt Probe
IV2 einen deutlichen Ubergang von einem Bereich mit hohem Reflexionskoeffizienten am
linken Rand der Probe zu einem Bereich mit einem geringen Koeffizienten am rechten
Rand der Probe. Ein solcher Ubergang fehlt im Falle der beiden anderen Proben. Rechts:
Die gezeigten Transmissionsdiagramme von Probe 12 und 1112 besitzen die gleiche Struk-
tur und auch die unterschiedlichen Farbauspriagungen sind sehr dhnlich. Bei Probe 1V2
sind die Schwankungen um den Mittelwert weniger stark ausgepriagt. Auch die Struktur,
die sich in der graphischen Darstellung zeigt, scheint unterschiedlich.
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Abbildung I.2: Vergleich der graphischen Darstellungen der Messwerte von
Probe III6 (oben), IV6 (Mitte) und I6 (unten). Auf der linken Seite ist jeweils das
Verhéltnis von Monitor- zu Reflexions-, auf der rechten Seite zu Transmissionsphotodi-
odensignal gezeigt. Links: Die Darstellungen des Reflexionskoeffizienten der drei gezeigten
Proben zeichnen sich durch ihre streifenférmige Struktur aus. Jedoch ist im Falle der Pro-
be IV6 lediglich ein breiter Streifen zu sehen, wohingegen die Proben 16 und II16 mehrere
diinne Streifen zeigen. Rechts: Die gezeigten Diagramme des Transmissionskoeffizienten
der Proben III6 und IV6 besitzen vereinzelte Messpunkte im oberen und unteren Bereich
der Farbskala. Eine besondere Struktur kann dabei nicht erkannt werden. Insgesamt sind
die Diagramme vergleichbar. Dagegen zeigt sich in der Darstellung des Transmissionsko-
effizienten von Probe 16 eine deutlich erkennbare, streifenférmige Struktur.
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Tabelle 1.2: Zusammenfassung der iiber alle Proben eines Probentyps gemit-
telten Messwerte und den dazugehorigen Standardabweichungen. z,: Mittel-
wert mit Daten aller Messpunkte, zs: Mittelwert mit Daten der selektierten Messpunkte
(also aller Messpunkte jedoch ohne den Randbereich), o,: Standardabweichung zu Z,,
os: Standardabweichung zu Z, R/T: Angabe, ob gemessener Wert Reflexions- (R) oder
die Transmissionseigenschaften (T) widerspiegelt.

Probe R/T Xinnm Tq Oa T O

1

=

593 307 0,19 306 0,20
593 17,54 0,55 17,68 0,68
1064 245 049 5394 506
1064 4064 8,39 403,66 8,65
1064 2,72 0,11 272 0,11
1064  2856,5 912,0 28297 906,1
593 2,92 0,08 292 0,08
593 14,904 223 14,88 1,99
1064 257 0,08 257 0,08
1064  7217,2 2024,2 84494 25772
593 48,92 0,26 49,09 0,37
593 1,19 0013 1,18 0,01
532 26,31 271 2628 2,67
532 1,12 0,015 1,11 0,015
593 24,22 391 24,67 4,15
593 1,25 002 0,06 0,0008

—_

SIS NI N NN TS S OO S SO SO O S
H & 4 @ 4 3 54 I 4 F 3 F H I A




Anhang J

Diagramme der ersten TR-
Messungen beaufschlagter Proben

In Kapitel 5.3 kann nur eine sehr kleine Auswahl der zu den Messdaten der TR-Messung
gehorigen Diagramme gezeigt werden. Da die Diagramme jedoch genauso wie die in An-
hang H aufbereiteten Mittelwerte der Messungen zur Bewertung der Daten beitragen,
sind die Diagramme in diesem Anhang zusammengefasst. Auf eine erneute Auffithrung
der Diagramme, die bereits in Kapitel 5.3 gezeigt werden, wird hierbei verzichtet. Die
Interpretation der Diagramme erfolgt direkt in der Bildunterschrift.

Die Diagramme, die auf der Basis der Messdaten nach einer Beaufschlagungszeit von
17 Tagen erstellt werden, werden direkt mit den Referenzmessungen verglichen. Hierfiir
werden alle Farbskalen so gewéhlt, dass sowohl die Daten der Messung vor und nach der
Beaufschlagung dargestellt werden kénnen. Es ist zu beachten, dass die Proben nicht mit
der selben Ausrichtung in den TR-Aufbau integriert worden sind. Daher kénnen die Bilder
gegeneinander verdreht sein.
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Abbildung J.1: Graphische Darstellung der Messwerte von Probe I1 vor und
nach der Beaufschlagung. In der linken Spalte befinden sich die Diagramme der Re-
ferenzmessung, in der rechten die der Messung an der beaufschlagten Probe. Oben: Die
Darstellungen zeigen das Verhéltnis von Monitor- zu Reflexionsphotodiodensignal der
Probe I1. Der Reflexionskoeffizient der Probe nach der Beaufschlagung zeigt eine deutlich
zu blauen Farbtonen verschobene Farbung. Daran kann eine Erhéhung des Koeffizien-
ten erkannt werden. Diese Erhohung ist auf der gesamten Probenoberfliche erkennbar.
Unten: Hier ist das Verhéltnis von Monitor- zu Transmissionsphotodiodensignal der Pro-
be graphisch dargestellt. Das Diagramm der Referenzmessung auf der linken Seite zeigt
einen geringeren Transmissionskoeffizienten im Bereich rechts oben. Dieser Bereich wird
im Diagramm der beaufschlagten Probe, die vermutlich um 180° gegeniiber der unbe-
aufschlagten Probe gedreht ist, etwas kleiner. Insgesamt kann jedoch eine Erhéhung des
Transmissionskoeffizienten an den Randbereichen der Probe festgestellt werden, da die
in einem sehr dunklen Blau eingeférbten Bereiche nach der Beaufschlagung abgenommen
haben.



171

z-Position in mm

z-Position in mm

18
03 16.5 0.3
15
020 2 E 135 0.20 2
* £ 12 *
0.28 ml £ 105 0.28 m,
(] g 9 ()]
or & 2 s 027 &
= n =
| o 6 |
026 O Q45 026 O
o N '3 o
W 025 15 0.25
[ - 1 S
15 3 45 6 75 910.51213.51516.51819.5 15 345 6 75 9 10.51213.51516.51819.5
Xx-Position in mm X-Position in mm

Abbildung J.2: Graphische Darstellung der Messwerte des Verhiltnisses von
Monitor- zu Reflexionsphotodiodensignal von Probe 12 vor und nach der Be-
aufschlagung. In der linken Spalte befinden sich die Diagramme der Referenzmessung,
in der rechten die der Messung an der beaufschlagten Probe. Ein Vergleich der beiden
Diagramme zeigt bereits auf den ersten Blick eine Verminderung des Reflexionskoeffizi-
enten. Zudem kann an der beaufschlagten Probe ein Effekt gesehen werden, der bisher
nicht erklarbar ist. So zeigen die Messpunkte der drei Spalten am linken Rand der Probe
einen im Vergleich zum Rest der Probe deutlich erhéhten Wert des Reflexionskoeffizien-
ten. Aufgrund der scharfen Abgrenzung dieses Bereichs kann von einem systematischen
Effekt ausgegangen werden.
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Abbildung J.3: Vergleich der graphischen Darstellung der Messwerte des Ver-
hiltnisses von Monitor- zu Transmissionsphotodiodensignal von Probe I3 vor
und nach der Beaufschlagung. Links: Hier ist das Verhéltnis von Monitor- zu Trans-
missionsphotodiodensignal der Probe I3 vor der Beaufschlagung gezeigt. Rechts: Die von
den Daten der Messung nach der Beaufschlagung gemachte Darstellung zeigt die streifen-
férmige Anordnung von Bereichen mit geringem Transmissionskoeffizienten nicht mehr.



172 Anhang J. Diagramme der ersten TR~ Messungen beaufschlagter Proben

18 18
16.5 | 0.44 0.44
15 | 042 042 4
€ 135 | e & =
E 12 | 04 E 04 «
£ 105 | 0.38 m, £ 0.38 n:|
[ c
g ° 0% T 6 036 5
= 75 = = =
n 034 = 7] 034 =
o 6 | © 1
o 45 032 0 0O 032 O
N o N o
3 03 0.3
154 0.28 0.28
15 3 45 6 75 910.51213.51516.51819.5 15 3 45 6 75 910.51213.51516.51819.5
x-Position in mm x-Position in mm
0.28 0.28
£ 027 @ E 027 9
£ = E =
o o
£ 02 | -E 026 |
c [m)] c ]
2 T S T
= 05 5 E 025 3
£ a £ a'
N 024 g 024 g
0.23 2 4 0.23
0 e e 0 — —
15 3 45 6 75 910.51213.51516.51819.5 15 3 45 6 7.5 910.51213.51516.51819.5
x-Position in mm x-Position in mm

Abbildung J.4: Graphische Darstellung der Messwerte des Verhiltnisses von
Monitor- zu Reflexionsphotodiodensignal von Probe 14 vor und nach der Be-
aufschlagung. Auf der linken Seite sind jeweils die Diagramme vor der Beaufschlagung,
auf der rechten die nach der Beaufschlagung zu sehen. Oben: Hier sind die Ergebnisse des
Reflexionskoeffizienten bei Bestrahlung mit Licht der Wellenldnge 593 nm dargestellt. Die
Veranderung findet gleichméBig iiber die gesamte Oberfliache statt. Unten: Auch der An-
stieg des Reflexionskoeffizienten bei der Bestrahlung mit Licht der Wellenldnge 1064 nm
ist tiber den gesamten Oberflachenbereich eingetreten.
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Abbildung J.5: Graphische Darstellung des Verhiltnisses von Monitor- zu
Transmissionsphotodiodensignal von Probe I5 vor und nach der Beaufschla-
gung. In der linken Spalte befinden sich die Diagramme der Referenzmessung, in der
rechten die der Messung an der beaufschlagten Probe, die um 90° gegeniiber der Refe-
renzmessung gedreht zu sein scheint. Die gezeigten Diagramme weisen eine Verminderung
des Transmissionskoeffizienten nach der Beaufschlagung der Probe auf. Auffillig ist der
Bereich rechts oben, der weiterhin einen Transmissionskoeffizienten im Bereich der Werte

der nicht beaufschlagten Probe zeigt.
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Abbildung J.6: Graphische Darstellung der Messwerte von Probe 16, be-
strahlt mit Licht der Wellenléinge 593 nm, vor und nach der Beaufschlagung.
In der linken Spalte befinden sich die Diagramme der Referenzmessung, in der rechten die
der Messung an der beaufschlagten Probe. Oben: Das Diagramm der Referenzmessung
zeigt durch die getroffene Wahl der Farbskala eine sehr homogene Fliache. Lediglich im
oberen Bereich des Diagramms kann ein etwas geringerer Reflexionskoeffizient festgestellt
werden. Bei der beaufschlagten Probe dagegen ist ein deutlicher Unterschied zwischen den
Bereichen mit dem hochsten (dunkelblau) und dem niedrigsten Reflexionskoeffizienten
(pink) zu erkennen. Insgesamt kann eine Erhohung des Reflexionskoeffizienten beobachtet
werden. Unten: Fiir den Transmissionskoeffizienten zeigen die Diagramme ein &hnliches
Verhalten. Insgesamt ist die Verdnderung des Transmissionskoeffizienten aufgrund der
Beaufschlagung jedoch deutlich geringer. So kann nur durch die Analyse des Diagramms
keine Aussage iiber eine mittlere Verdnderung getroffen werden.
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Abbildung J.7: Graphische Darstellung der Messwerte von Probe 16, be-
strahlt mit Licht der Wellenléinge 593 nm, vor und nach der Beaufschlagung.
In der linken Spalte befinden sich die Diagramme der Referenzmessung, in der rechten
die der Messung an der beaufschlagten Probe. Oben: Sowohl vor als auch nach der Beauf-
schlagung zeigen die Diagramme streifenférmige Bereiche mit einem hohen und geringen
Reflexionskoeffizienten. Jedoch sind die Bereiche bei der beaufschlagten Probe weniger
stark ausgebildet. Zudem ist die Position der Streifen eine andere, auch unter der Annah-
me einer Drehung der Probe. Unten: Fiir den Transmissionskoeffizienten kénnen ebenfalls
streifenformige Bereiche beobachtet werden. Die Position der Streifen der beaufschlagten
Probe stimmt hier allerdings, nach einer Drehung um 180°, mit der Position der Streifen
der Referenzmessung iiberein.
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