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Optimierung der Fluoreszenzcharakteristik von Fliissigszintillatoren des
Double Chooz Reaktorneutrinoexperiments

Das Ziel des Reaktorneutrinoexperiments Double Chooz ist die Bestimmung oder genauere Eingren-
zung des letzten unbekannten Neutrinomischungswinkels 613 der PMNS-Matrix. Mégliche Oszillationen
der Antielektronneutrinos werden auf einer Wegstrecke von 1 km in einem Disappearance-Experiment
iiberpriift. Fiir eine Relativmessung wird ein naher und ein ferner Detektor eingesetzt, die beide als
Neutrino-Target jeweils mehrere Kubikmeter eines organischen, Gadolinium-beladenen Fliissigszintilla-
tors enthalten. Ein zweiter, unbeladener Szintillator umgibt das Neutrino-Target als Gamma Catcher.
Im Rahmen dieser Arbeit wurden optische Eigenschaften verschieden zusammengesetzter Fliissigszin-
tillatoren fiir das Neutrino-Target und fiir den Gamma Catcher mit dem Ziel untersucht, diese Eigen-
schaften fiir das Experiment zu optimieren. Lichtausbeutemessungen und die Bestimmung des Zeitprofils
der Szintillatoremission wurden fiir verschiedene Szintillatormischungen durchgefiihrt. Ein Modell, das
den Energietransfer beschreibt, wurde entwickelt, um Vorhersagen fiir die Lichtausbeute beliebiger Mi-
schungen zu erhalten. Diese Vorhersagen wurden mit einer Compton-Riickstreu-Methode iiberpriift. Als
Ergebnis des Optimierungsprozesses konnten Lichtausbeute und Dichte der beiden Szintillatoren trotz
unterschiedlicher chemischer Zusammensetzungen im Prozentbereich in Ubereinstimmung gebracht wer-
den. Verschiedene Zeitprofile in den unterschiedlichen Szintillatoren kénnten bei Double Chooz durch
eine Pulsformanalyse ausgenutzt werden.

Die Ergebnisse dieser Arbeit bestimmen die Mischungsverhéltnisse und Konzentrationen im Target-
und Gamma Catcher-Szintillator des Double Chooz Detektors.

Optimization of the fluorescence characteristics of liquid scintillators for the
Double Chooz reactor neutrino experiment

The goal of the reactor neutrino experiment Double Chooz is to search for the last remaining unknown
neutrino mixing angle 6,3 of the PMNS matrix. This disappearence experiment aims at detecting possi-
ble oscillations of electron antineutrinos at a distance of one kilometer. A relative measurement will be
done between a far and a near detector, each of them containing several cubic meters of Gadolinium-
loaded organic liquid scintillator as a neutrino target. A second unloaded scintillator surrounds the
neutrino target and acts as a Gamma Catcher.

Different compositions of scintillators have been studied to optimize their properties. Light yields and
time probability density functions of the scintillator emission have been measured. A model has been
developed describing the energy transfer to predict the light yield of different scintillator compositions.
The predictions have been checked with a Compton backscatter peak method. The result of the optimi-
zation process is a light yield and density matching of the two chemically different scintillators with per
cent accuracy. Different time PDFs could be used for a pulse shape discrimination in Double Chooz.
The results of this work determine the mixing ratios and the concentrations for the target and the

gamma catcher scintillator of Double Chooz.
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1 Neutrinos

1.1 Entdeckung der Neutrinos

Um das Energiespektrum der Elektronen beim J-Zerfall zu erklaren, fiihrte W. Pauli
1930 das Neutrino ein [Pau61|. Bei einem Zweikorperzerfall erhélt jedes Teilchen eine
feste Energie, es wurde aber ein kontinuierliches Elektronenspektrum gemessen. Als Aus-
weg, in dem Energie-, Impuls- und Drehimpulserhaltung nicht verletzt sind, postulierte
Pauli ein neues Teilchen, welches spéater den Namen Neutrino erhielt.

Aufgrund seines kleinen Wirkungsquerschnitts wurde das Neutrino erst 26 Jahre spéter
(1956) nachgewiesen [Rei56]. Reines und Cowan benutzten dabei den inversen (-Zerfall
als Nachweisreaktion (1.1); die Neutrinoquelle war ein Kern-Reaktor

Ue+p—n+el. (1.1)

Einige Jahre spater wurde eine zweite Sorte von Neutrinos entdeckt, von der man zeigen
konnte, dass sie sich von den Elektronneutrinos unterscheidet. Mithilfe hochenergeti-
scher Protonen erzeugten Danby et al. einen intensiven Strahl von Myonneutrinos (v,
und 7,) [Dan62]. In der nachfolgenden Reaktion entstanden ausschlieflich Myonen und
keine Elektronen. Damit war gezeigt, dass v, und v, nicht identisch sind. Man weifs be-
reits seit 1990, dass es zusétzlich zu v, und v, eine dritte Sorte Neutrinos geben muss.
Durch eine prizise Messung der Zerfallsbreite der Z°-Resonanz am CERN 1990 konnte
man die Zahl der leichten Neutrinoarten auf 3 festlegen [ALE90|. Auf &hnliche Art und
Weise wie bei den Myonneutrinos gelang der direkte Nachweis des Tauneutrinos v, 2000
mit dem DONUT-Experiment [DONQ0|. Der Grund fiir die spate Entdeckung des Tau-
neutrinos liegt in der kurzen Zerfallszeit des Tau-Leptons; es kann nur indirekt {iber die
Zerfallsprodukte nachgewiesen werden.

Neutrinos werden zusammen mit anderen Elementarteilchen im Standardmodell der Teil-
chenphysik eingeordnet. Sie wechselwirken nur schwach und gravitativ. Die drei Eigen-
zustande der Schwachen Wechselwirkung v., v, und v, bezeichnet man als Flavour-
Zustéande. Das Elektronneutrino v, bildet mit dem Elektron zusammen eine Leptonge-
neration. Analog dazu wird v, dem Myon und v, dem Tau-Lepton zugeordnet. Fiir jede
Generation definiert man eine Leptonzahl L, (o« = e, u, 7), wobei den negativ gelade-
nen Leptonen und den Neutrinos L, = 1 zugeordnet wird und den positiv geladenen
Leptonen und den Antineutrinos L, = —1.
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1.2 Neutrinooszillationen

1.2.1 Vakuumoszillationen

1958 hatte Pontecorvo erstmals die Idee, dass Neutrinos und Antineutrinos sich analog
zu den neutralen Kaonen ineinander umwandeln kénnen [Pon58|. Die Weiterentwicklung
dieser Idee fiihrte zum Formalismus der Flavour-Oszillationen. Bei diesen Prozessen sind
die generationsweise definierten Leptonzahlen nicht erhalten. Neutrinooszillationen set-
zen vorraus, dass nicht alle drei Neutrinos masselos sind. Im Modell der Neutrinooszil-
lationen sind die Flavour-Eigenzustande v, keine Masseneigenzustande v;, sondern eine
lineare Uberlagerung aus diesen [Gri69]

3
Vo) =Y Unilvi)  a=eu7 i=123 (1.2)
=1

Im Standardmodell der Neutrinooszillationen macht man die folgenden Annahmen:
1. Die Neutrinos sind ultrarelativistisch: m, < E,
2. Alle v; haben denselben Impuls p; = p

Die Masseneigenzustiande propagieren zeitlich unterschiedlich, setzt man diese Zeitent-
wicklung ein, dann erhélt man

alt)) = 3" Vs B, (1.3)

Jetzt kann man die Projektion eines Flavour-Eigenzustands auf den Zustand |v,(t))
betrachten und erhélt die Wahrscheinlichkeit dafiir, dass ein Flavourzustand « nach
einer gewissen Zeit in den Flavourzustand 3 oszilliert

3
Pop(t) = |<V6|Va(t)>|2 = |Z UaiUﬂ*ie_iEitP' (1.4)
=1

Aus den Annahmen 1 und 2 kann man ableiten, dass

2

m2 m
Ek:\/pi+mi:\/p2+mizp+2—;zE+2—£, (1.5)
3 m2—m?
Pacg(L) = Y UnUsUsUsgje™ 25 L, (1.6)

i=1,j=1
Fiir die Mischungsmatrix U kann man eine Parametrisierung wahlen, bei der 3 Mi-

schungswinkel 0;;, eine CP-verletzende Dirac-Phase ¢ und zwei Majorana-Phasen ¢; und
¢9 verwendet werden. Als Abkiirzungen benutzt man s, = sin(6y;,) und ¢y, = cos(0y).
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Abbildung 1.1: Oszillationswahrscheinlichkeit fiir Reaktorneutrinos in Vakuum bei einer

Neutrinoenergie von 3 MeV. Fiir die bekannten Oszillationsparameter
wurden die aktuell besten Werte eingesetzt. Fiir den unbekannten Mi-
schungswinkel 613 wurde der Wert 0.1 gewahlt.

Die Mischungsmatrix fiir diese Parametrisierung heisst Pontecorvo-Maki-Nakagawa-Sa-
kata (PMNS)-Matrix

U —

1 0 0 COS(QB) 0 Sin(813)€7i6
0 cos(fa3) sin(fas) | - 0 1 0
0 —sin(fa3) cos(fa3) —sin(f13)e® 0 cos(f3)
cos(f12) sin(f12) 0O er 0 0
—sin(fs) cos(fz) O - 0 €9 0 (1.7)
0 0 1 0 0 1
CraC13€™ S12C13€'%? size” ™0
—(s12C23 + 01232331355)6@1 (cr2c23 — 31232351361(?)61(?2 $93C13
(512823 - 612623513615)6“751 —(012523 + 512023513€MS)6"252 C23C13

Setzt man diese Matrix U in die Formel fiir die Oszillationswahrscheinlichkeit ein, dann
erhélt man die Oszillationswahrscheinlichkeiten fiir drei Generationen. Abhéngig von
der Energie der Neutrinos und von dem Abstand des Detektors zur Quelle dominieren
verschiedene Terme. So kann man in der Praxis einzelne Parameter nahezu getrennt
voneinander bestimmen, je nachdem, in welchem L/FE-Bereich man sich befindet und
welche Neutrinos in der Quelle produziert werden. Beispielsweise stellte sich heraus, dass
das Defizit in v, bei atmosphérischen Neutrinos fast ausschlieflich auf Oszillationen
der v, in v; und nicht in v, zuriickzufiihren ist [SK98|. Ein weiteres Beispiel ist die
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Uberlebenswahrscheinlichkeit fiir Reaktorneutrinos (siche Abb. 1.1) (Am2, = m? —m3)

Am?
Py o = 1-4c%, 2. 52 2. - sin? 12
e — e C12C13512C13 - S <—4E )
A 2
—40%2053833' sinQ( 477;13[/) (1.8)
. Am?2
— 452,355 - sin®( 4E23 ).

Da die Differenz der Massenquadrate Am?, viel kleiner ist als Am?; ~ Am3; kann
man fiir typische Abstéinde von wenigen Kilometern bei Reaktorneutrinos den ersten
Term vernachlassigen. Der zweite und der dritte Term konnen zusammengefasst werden.
Insgesamt erhélt man fiir kleine L/E die vereinfachte Formel

2
Armgg

Py 5, = 1 —sin?(26;3) - sin?( E

L). (1.9)

1.2.2 Oszillationen in Materie

Wolfenstein untersuchte 1978 erstmals Neutrinooszillationen in Materie [Wol78|. Er ent-
deckte, dass die kohédrente Vorwartsstreuung eine signifikante Korrektur fiir die Oszilla-
tionswahrscheinlichkeiten ergibt. 1985 fanden Mikheyev und Smirnov einen Resonanzef-
fekt in der Oszillationswahrscheinlichkeit in Materie [Mik89).

Praktisch relevant wird dieser Effekt fiir Neutrinos, die Gebiete mit variabler Dichte
durchdringen, weil dann die Resonanzbedingung an einer Stelle mit geeigneter Dichte
erfiillt werden kann. Verantwortlich fiir die Modifikation der Wahrscheinlichkeiten ist
die Tatsache, dass in Materie keine Myonen und Tauonen vorkommen. Dadurch wech-
selwirken die Elektronneutrinos anders als Myonneutrinos und Tauneutrinos (zusétzliche
Beitréige durch den geladenen Strom CC). Dieser zusétzliche Term geht in den Hamil-
tonoperator ein.

Damit dndern sich auch die Masseneigenzustinde in Materie und die effektiven Mi-
schungswinkel, welche jetzt abhéngig von der Materiedichte (Elektronendichte) eine Re-
sonanz zeigen. Die Breite der Resonanz héngt von der Grofse des Vakuummischungs-
winkels ab, aber auch fiir kleinere Vakuummischungswinkel ist der Mischungswinkel in
Materie in der Resonanz maximal.

1.3 Experimente

1.3.1 Neutrinoquellen

Neutrinos entstehen bei verschiedenen Prozessen. Es gibt sowohl kiinstliche als auch
natiirliche Neutrinoquellen, die wichtigsten sind in Tabelle 1.1 zusammengefasst. Die
Energien der Neutrinos erstrecken sich iiber einen sehr grofien Bereich.

Um die Neutrinos mit ihren verschiedenen Energien zu messen, verwendet man unter-
schiedliche Methoden. Neutrinos aus der Sonne, der Atmosphére, von Supernovae, aus
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Neutrinoquelle typische Energie

Sonne < 20 MeV

Atmosphéare 100 MeV bis multi-GeV
Supernovae 10-100 MeV

Urknall 5-107* eV (heute)
Kosmische Strahlung | < 10%! eV

Erde einige MeV
Beschleuniger GeV

Reaktoren < 10 MeV

Tabelle 1.1: Neutrinoquellen.

der Erde und von Reaktoren werden in grofen unterirdischen Tanks detektiert. Kosmi-
sche Neutrinos misst man iiber Cerenkov Strahlung mit ausgedehnten Arrays von Pho-
tomultipliern in Eis bzw. Wasser und Neutrinos aus Beschleunigern werden in dichten
Materieschichten in geladene Leptonen konvertiert, welche dann in einem Teilchenspek-
trometer detektiert werden.

1.3.2 Sonnenneutrinos

Die Sonne produziert in ihrem Inneren Energie durch Kernfusion von Wasserstoff zu
Helium. Dabei gibt es zwei verschiedene Reaktionsmechanismen: die pp-Kette und den
CNO-Zyklus. In Sternen, die mehr Masse besitzen als die Sonne, dominiert der CNO-
Zyklus, in leichten Sternen die pp-Kette. Bei unserer Sonne ist das Verhaltnis von pp-
Kette zu CNO-Zyklus etwa 98 % : 2 %. In der pp-Kette gibt es verschiedene Unterzweige
mit unterschiedlichen Reaktionen, aber jeder Fusionsprozess hat dieselbe Bilanzreaktion

4p — *He*™ + 2et 4 2u, + 24.7 MeV. (1.10)

Allerdings unterscheiden sich die Neutrinoenergien bei den unterschiedlichen Reaktions-
zweigen. Das Standard-Sonnenmodell (SSM), entwickelt von John Bahcall [Bah05], sagt
das Energiespektrum der Neutrinos vorraus (siehe Abb. 1.2).

Das erste Experiment zu Neutrinos aus der Sonne, das Homestake-Chlor-Experiment
[Dav68|, hatte die Zielsetzung, das SSM zu iiberpriifen. Die Neutrinoreaktion fand in
einem mit 600 Tonnen CyCly (Perchlorithylen) gefiillten Tank statt:

Ve +37Cl — 3TAr + e (1.11)

37 Ar ist radioaktiv, nach einer Extraktion der Ar-Atome ist es deshalb mdglich, iiber eine
Messung der Zahl der Ar-Zerfélle auf den Neutrinofluss aus der Sonne zuriickzuschliefsen.
Da nur eine kleine Zahl an Reaktionen auftritt (=~ 10 produzierte Atome pro Monat)
muss die Extraktion sehr effektiv und zuverléssig sein. Auferdem muss der Untergrund
bei der Messung der 37 Ar-Aktivitit stark unterdriickt sein. Zusétzlich muss man darauf
achten, dass 3"Ar nicht durch andere Quellen (z.B. kosmische Myonen) produziert wird.
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Abbildung 1.2: Spektrum der Sonnenneutrinos [Bah05|.

Deshalb fand das Experiment in einer Mine statt.

Der gemessene Neutrinofluss betrug nur etwa ein Drittel des vom SSM vorhergesagten
Flusses. Dieses Defizit bezeichnete man als das Solare Neutrinoproblem.

Mit der Reaktion (1.11) wird ein Grofteil der Neutrinos aus der Sonne nicht detektiert,
weil die Reaktionsschwelle zu hoch liegt. Die Experimente GALLEX/GNO [GALO5] und
SAGE [SAG99] konnten dagegen erstmals diesen dominierenden Anteil an Neutrinos, der
aus der Startreaktion der pp-Kette kommt (sieche Abb. 1.2), messen, indem sie Gallium
anstatt Chlor verwendeten (Reaktionsschwelle 233 keV)

Ve + "MGa — "Ge+e. (1.12)

Als Ergebnis erhielt man auch hier, verglichen mit den Vorhersagen des SSMs, einen
kleineren Wert fiir den Neutrinofluss.

Man kann solare Neutrinos auch in Wasser-Cerenkov-Detektoren nachweisen. Die Ener-
gieschwelle muss hoher gewahlt werden als die Reaktionsschwelle bei den radiochemi-
schen Experimenten, da der Untergrund eine Messung bei Energien kleiner als etwa
5 MeV nicht erlaubt. Der Vorteil dieser Methode besteht darin, dass Neutrinoereignisse
in Echtzeit beobachtet werden konnen und dass man eine Richtungsinformation iiber das
einfallende Neutrino erhélt. Die Neutrinos streuen an den Elektronen des Wassers. Die
gestreuten Elektronen kénnen sich schneller als Licht im Medium bewegen und damit
Cerenkov-Strahlung aussenden. Diese Strahlung wird mithilfe von Photomultiplieren
detektiert. Super-Kamiokande [SK02| konnte mit dieser komplementéren Methode das
Defizit an solaren Neutrinos bestatigen.

Das Experiment SNO (Sudbury Neutrino Observatory) [SNO06| funktioniert dhnlich wie
Super-Kamiokande, es wird aber anstelle von Wasser schweres Wasser (D,0) verwendet.
Damit hat man die Moglichkeit, zusétzlich zur elastischen Streuung des Neutrinos (wie
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Abbildung 1.3: Einzelfliisse bei SNO [SNOO0G6]: Die drei verschiedenen Nachweisreaktio-
nen ergeben mogliche Regionen fiir die drei Fliisse ®¢¢, Pne und Pgg.
Aus diesen Fliissen kann man die Fliisse fiir Myon- plus Tauneutrinos
®,,. und fiir Elektronneutrinos ®, bestimmen. Man sieht, dass die Er-
gebnisse fiir eine bestimmte Kombination von ®,. und ®. konsistent
sind.

bei Super-Kamiokande) zwei weitere Prozesse zu beobachten:

Ve t+e —ut+e Elastic Scattering (ES) (1.13)
Ve+d—p+p+e Charged Current (CC) (1.14)
vp+d—p+n+u, Neutral Current (NC). (1.15)

Die CC Reaktion ist ausschlieflich sensitiv auf Elektronneutrinos, die ES Reaktion misst
hauptséchlich Elektronneutrinos und die NC Reaktion ist gleichermafsen sensitiv auf alle
drei Neutrino-Flavour. Damit ist man in der Lage, unabhéngig vom Modell der Sonne
zu untersuchen, ob die Neutrinos auf ihrem Weg von der Sonne zur Erde ihren Fla-
vour dndern. Als Ergebnis erhielt SNO einen Fluss von Elektronneutrinos, der etwa ein
Drittel des Gesamtflusses betrug (siche Abb. 1.3). Dieses Ergebnis lasst sich sehr gut
durch Neutrinooszillationen inklusive MSW-Effekt erklaren. Die Neutrinos durchqueren
auf ihrem Weg durch die Sonne Regionen abnehmender Dichte, so dass die Resonanz-
bedingung fiir den MSW-Effekt durchlaufen wird. Zusammen ergeben alle Experimente
zu den solaren Neutrinos konsistente Parameter fiir die Neutrinooszillation. Damit war
das Solare Neutrinoproblem gel6st.
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Abbildung 1.4: Defizit bei atmosphérischen v, in Super-Kamiokande [SK05|: Die Punkte
mit den Fehlerbalken zeigen die Daten. Die Késtchen geben Werte aus
Monte Carlo Simulationen mit statistischen Fehlern an unter der Annah-
me, dass keine Oszillationen stattfinden. Die durchgezogene Linie steht
fiir den Fit an die experimentellen Daten.

1.3.3 Atmospharische Neutrinos

Bei Reaktionen der kosmischen Strahlung mit der Atmosphére entstehen unter anderem
Pionen. Die geladenen Pionen kénnen iiber die Schwache Wechselwirkung in Myonen und
Myonneutrinos zerfallen. Die Myonen zerfallen ihrerseits relativ schnell in Elektronen
und Elektronneutrinos:

=t +, T —u 40, (1.16)

pt et + v+ v po— e+, + 7. (1.17)

Ziel der Experimente ist es, diese Neutrinos (v,, 7,, v und 7.) zu detektieren. Man
erwartet nach Gleichung (1.16) und (1.17) ein Verhéltnis (v, , v,) zu (v, , V) von 2:1.
Trifft ein Neutrino aus der Atmosphére auf einen Atomkern N, dann kann dabei iiber
einen geladenen Strom ein Myon bzw. ein Elektron entstehen. Entsprechende Reaktionen
sind auch fiir die Antineutrinos méglich:

v+ N —pu + N Ve+ N — e  + N (1.18)

Ein wichtiges Experiment im Bereich der atmosphérischen Neutrinos ist Super-Kamio-
kande [SK05]. Ein Tank gefiillt mit reinem Wasser in einem Untergrundlabor dient als
Detektor. Die geladenen Leptonen aus den Reaktionen in 1.18 emittieren im Wasser
Cerenkov-Strahlung, die mit PMTs detektiert wird. Man kann die Richtung, die Ener-
gie und den Flavour (iiber die Schiirfe des Cerenkov-Kegels) des einfallenden Neutrinos
bestimmen. Tatséchlich konnte man bei den Neutrinos, die von ,0ben“ kommen (= 15
km Distanz) das Verhéltnis von 2:1 messen. Das Ergebnis fiir die Neutrinos, die durch
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die Erde hindurch bis in den Detektor gelangen (/~ 13.000 km Distanz), sah dagegen
anders aus. Hier beobachtete man ein Defizit an Myonneutrinos (siche Abb. 1.4).
Dieses Defizit ldsst sich mithilfe von Vakuum-Neutrinooszillationen in einem vereinfach-
ten Zwei-Flavour-Modell erkléren. Die Oszillation zwischen v, und v, ist im L/E-Bereich
fiir atmosphérische Neutrinos dominant. Man spricht bei den relevanten Parametern der
Oszillation auch vom atmosphérischen Mischungswinkel 6,;,, = 623 und von der atmo-
sphérischen Massendifferenz Am ., = Amos. Materieeffekte auf die Neutrinooszillation
spielen hier keine Rolle.

1.3.4 Beschleuniger-Experimente

Die kiinstliche Produktion von Neutrinos an Beschleunigern lauft dhnlich ab wie die
Produktion in der Atmosphére. Hochenergetische Protonen (=~ 100 GeV) werden auf ein
Target geschossen. Dort entstehen hauptsédchlich Kaonen und Pionen, die wie in den
Gleichungen (1.16) und (1.17) zerfallen. Man kann den intensiven Protonenstrahl sehr
gut biindeln; so erhdlt man einen starken, gerichteten v,-Strahl.

Sogenannte short baseline Experimente wie z.B. MiniBooNE [Min07] detektieren Myon-
neutrinos bei einem kurzen Abstand zur Quelle (einige hundert Meter). Rechnungen, die
vorhersagen, wie viele Myoneutrinos man ohne Neutrinooszillationen detektieren sollte,
wurden bestétigt. Man sucht nach einem Uberschuss an Elektronneutrinos durch Oszil-
lationen; das Ergebnis ist bislang negativ.

Die Beschleuniger-Neutrino-Experimente K2K [K2K06] und MINOS [MIN06] haben gro-
fsere Absténde von der Quelle zum Detektor (long baseline). Sie konnten &hnliche Effek-
te beobachten wie die Experimente iiber atmosphérische Neutrinos. Es wurden weniger
Myonneutrinos gemessen als man rein geometrisch erwartete. Abbildung 1.5 zeigt ex-
emplarisch fiir das MINOS-Experiment das Energiespektrum der gemessenen v,. Die
Parameter fiir die Oszillation 6, und Am,,, konnten mit dieser komplementéren Me-
thode bestétigt werden.

1.3.5 Reaktorneutrinos

Im Pionierexperiment von Reines und Cowan [Rei56] wurden Neutrinos zum ersten Mal
experimentell nachgewiesen. Das Experiment fand am Savannah River Kernkraftwerk in
South Carolina statt.

In Reaktoren entstehen bei der Spaltung neutronenreiche Kerne, die anschliefsend iiber
(-Zerfall Antielektronneutrinos produzieren. Auch bei aktuellen Experimenten an Re-
aktoren benutzt man dieselbe Nachweisreaktion wie damals, den inversen (-Zerfall

UVe+p—mn+et. (1.19)

Dabei detektiert man beide Reaktionsprodukte, um den Untergrund aus anderen Quellen
moglichst effektiv zu unterdriicken. Das Positron annihiliert zusammen mit einem Elek-
tron; dabei entstehen Photonen. Um die Neutronen effektiv einzufangen, wurde ein Tank
mit Fliissigszintillator eingesetzt, in dem Cadmium gel6st war. Bei der Abregung des Cd-
Kerns wird ebenfalls Energie in Form von Photonen frei. Diese Photonen produzieren
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Abbildung 1.5: Energiespektrum bei MINOS [MINOG6|.

im Szintillator Licht im sichtbaren bzw. ultravioletten Bereich, das mit Photomultipliern
gemessen werden kann (Details zum Energietransfer in Fliissigszintillatoren in Kapitel
3).

Mit einem 300 Liter grofsen Tank, gefiillt mit Fliissigszintillator, konnte in 11 m Entfer-
nung vom Reaktorkern gemessen werden. Die gesamte Messzeit betrug etwa 900 Stunden
bei hochgefahrenem Reaktor und 250 Stunden zur Messung des Untergrunds bei herun-
tergefahrenem Reaktor. Man erreichte ein Signal-zu-Untergrund-Verhéltnis von = 4:1 .
Die zweite Generation von Experimenten an Reaktoren suchte bereits nach Neutrino-
oszillationen. Als typischer Vertreter dieser Experimente arbeitete das GOSGEN Ex-
periment [G6s85] mit drei Detektoren im Abstand von 37.9 m, 45.9 m und 64.7 m.
Jeder Detektor bestand aus Fliissigszintillatorzellen mit angeschlossenen Photomultipli-
ern und dazwischen angebrachten Helium-Drahtkammern. Im Fliissigszintillator wurde
das e™ nachgewiesen withrend in den Drahtkammern das Neutron mit einem *He-Kern
Tritium und ein Proton erzeugte:

n + 3He — 3H + p. (1.20)

Das Proton wurde anschlieffend iiber ein Auslesen der Drihte in der Kammer nachge-
wiesen.

Zur Analyse der Oszillationsparameter betrachtete man die Energiespektren der Po-
sitronen in den drei verschiedenen Detektoren (siche Abb. 1.6). Aus der Energie der
Positronen kann man direkt auf die Energie der Neutrinos schliefen, wenn man die
Riickstoflenergie des Neutrons vernachlissigt: F,, = F.+ + MNeutron — MProton-

Das Ergebnis der Messungen ist vertréglich mit dem Fall, dass keine Neutrinooszillatio-
nen stattfinden. Damit kann man nur eine obere Grenze fiir die Parameter 63 und Am2,
angeben. Andere Experimente dieser Generation konnten ebenfalls keine Hinweise auf
Neutrinooszillationen liefern.

In den Neunzigerjahren wurden zwei weitere Experimente bei deutlich gréferen Ab-
stdnden (=~ 1 km) durchgefiihrt: Palo Verde [Pal01] in den USA und Chooz [Cho99]
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Abbildung 1.6: Positronenenergiespektrum im GOESGEN-Experiment: Die Linien zei-
gen die theoretischen Spektren ohne Oszillationen [G6s86].

in Frankreich. Mittlerweile weifs man, dass der Abstand von 1 km bei den typischen
Energien von Reaktorneutrinos nahezu optimal ist, um den dritten Mischungswinkel 6,3
zu bestimmen (siehe Abb. 1.1). Die Amplitude der kleineren, {iberlagerten Oszillation
betriigt sin?(613) (siehe Gleichung (1.9)). Bei 1 km Entfernung befindet man sich nahe
am ersten Maximum dieser Oszillation.

Bei diesen vergleichsweise grofien Distanzen wurde ein entsprechend vergrofserter De-
tektor bendtigt. Chooz verwendete insgesamt 112 Tonnen Fliissigszintillator mit einem
sensitiven Volumen von 5 Tonnen. Die Detektion der beiden Reaktionsprodukte n und
et geschieht hier kombiniert in einem Gd-beladenen Szintillator. Der Vorteil eines Gd-
beladenen Szintillators besteht in dem grofen Wirkungsquerschnitt fiir n-Einfang mit
Gd und der hohen Energieabgabe bei Abregung des Gd-Kerns. Damit konnte der Un-
tergrund der Messung mit einer ausgepragten Neutrino-Signatur effektiv unterdriickt
werden. Zusétzlich braucht man eine Abschirmung gegen kosmische Myonen, weshalb
das Experiment unterirdisch stattfand (bei 300 m w.e.).

In Chooz werden zwei Reaktorkerne betrieben. Der Detektor hat leicht unterschiedliche
Absténde zu den einzelnen Reaktoren. Deshalb ist es sehr wichtig, dass man die Zusam-
mensetzung der Elemente in den einzelnen Reaktoren kennt, da die Neutrinospektren
von Element zu Element verschieden sind. Man kann das theoretische Neutrinospektrum
mithilfe von experimentell gewonnenen Daten iiber die Elektronenspektren berechnen.
Dieses Spektrum mochte man mit dem gemessenen Spektrum vergleichen, um nach Ab-
weichungen in der Form des Spektrums und der absoluten Anzahl der Neutrinos zu
suchen. Das Experiment lieferte die stirkste Grenze fiir den Mischungswinkel 6,3, die
momentan verfiigbar ist [Cho99]. Es wurde aber kein Hinweis auf Neutrinooszillatio-

11
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Parameter bester Wert
Am?, = Ami, 7.9-107eV? |[Kam05|
Amitm = |Am§3| 2.7-1073eV? [MINO6]

sin?(20,0;) = sin?(26,3)
8in(20,4,) = sin®(203)
sin2(2013)

0.82 [Kam05|
1 [MINOG|
<0.20 (95% CL) [Cho99]

Tabelle 1.2: Parameter der Neutrinooszillationen.

nen beobachtet. Das Verhéltnis zwischen der gemessenen Anzahl an Ereignissen und
der erwarteten Anzahl ohne Oszillationen betragt R = 1.01 £ 2.8%(stat.) & 2.7%(syst.)
[Cho99].

KamLand [Kam05]| ist ein Neutrinoexperiment, das bei noch gréfseren Entfernungen zu
den Reaktoren Neutrinooszillationen festgestellt hat. Der Detektor ist um einiges grofser
als bei Chooz (insgesamt 1000 Tonnen Fliissigszintillator, davon 300 Tonnen sensitives
Volumen), um eine akzeptable Rate zu erzielen. Der Fliissigszintillator von KamLand
enthélt kein Gadolinium. Um den Untergrund zu unterdriicken, ist das Labor tiefer ge-
legen (1000 m). Man misst Neutrinos aus insgesamt 16 japanischen Kernreaktoren mit
unterschiedlichen Absténden von 81 bis 824 km Entfernung. In diesem Bereich von L/E
ist man priméir auf 619 = 0, und Am?3, = Am? , sensitiv und nicht mehr auf 6,3 (siehe
Abb. 1.1 und Gleichung (1.8)). Mit KamLand konnten die Parameter, die mit solaren
Neutrinos gemessen wurden, mit Elektron-Antineutrinos bestéatigt werden.

1.3.6 Aktuelle Ergebnisse

Alle Neutrinoexperimente zusammen ergeben die aktuellen Werte der Neutrinooszillati-
onsparameter (siche Tabelle 1.2). Diese Werte sind das Resultat einer Kombination aus
den Daten der jeweils relevanten Experimente, die zum Teil oben vorgestellt wurden.

1.4 Offene Fragen

Obwohl durch die Entdeckung der Neutrinooszillationen gezeigt ist, dass nicht alle Neu-
trinos masselos sein konnen, kennt man die absolute Massenskala der Neutrinos noch
nicht. Das Experiment KATRIN [KATO06] plant, direkt die Masse des Antielektronneu-
trinos iiber den Endpunkt des 5-Spektrums von Tritium zu messen.

Nach der Entdeckung des Neutrinos tauchte die Frage auf, ob das elektrisch neutra-
le Teilchen sein eigenes Antiteilchen ist (Majorana-Teilchen). Einem massebehafteten
Neutrino kann man keine feste Helizitdt zuordnen. Damit kann man prinzipiell messen,
ob das Neutrino ein Majorana-Teilchen ist. Je kleiner jedoch m,, ist, desto schwieri-
ger wird der experimentelle Nachweis. Der neutrinolose doppelte $-Zerfall (550v) ist ein
Prozess, der nur stattfinden kann, wenn das Neutrino ein Majorana-Teilchen ist und eine
endliche Masse besitzt. Damit ist man ebenfalls sensitiv auf eine effektive absolute Masse
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m, = 2?21 U%m; der Neutrinos. Zur Uberpriifung des Heidelberg-Moskau-Experiments
[HeiO1] [Kla01] wird derzeit das GERmanium Detector Array (GERDA) [GER06] auf-
gebaut.

Aus den Experimenten zu den solaren Neutrinos unter Beriicksichtigung des MSW-
Effekts weif man, dass Am3, positiv ist, das heifit m,, ist groRer als m,,. Diese Unter-
scheidung ist bei Vakuumoszillationen nicht moglich, weshalb das Vorzeichen von Am3,
bislang unbekannt ist. Bei positivem Vorzeichen spricht man von normaler Massenhierar-
chie, ansonsten von invertierter Massenhierarchie. Sogenannte Neutrinofactories konnten
in Zukunft bei sehr langen Abstédnden von der Quelle zum Detektor (< 1000 km , 40
kTonnen) diese Frage beantworten. Aufserdem kénnte man mit einer Neutrinofactory die
CP-verletzende Phase dcp testen.

Durch die erfolgreichen Oszillationsexperimente der letzten Jahrzehnte konnte die PMNS-
Matrix beinahe komplett bestimmt werden:

0.84 0.54 |Us|
Upnns| ~ [ 0.38 0.60 0.71 | . (1.21)
0.38 0.60 0.71

Der fehlende Eintrag U, ist noch nicht bekannt, die beste obere Grenze fiir den Betrag
|Ues| = sin(fi3) stammt aus dem Chooz-Experiment. 6,3 ist interessant fiir das theo-
retische Verstédndnis der Flavour-Physik (z.B. Verkniipfung der Mischungswinkel mit
dem Cabbibo-Winkel im Quark-Sektor |[Rai04]). Die Stédrke von CP-verletzenden Os-
zillationen ist direkt mit der Grofe von 13 verkniipft. Auch auf die effektive Masse in
BB0v-Experimenten hat 6,3 einen Effekt. Um neue Experimente zur CP-Verletzung im
Leptonsektor zu planen ist eine reine Messung von 6,3 wichtig. Aus Gleichung (1.8) folgt,
dass eine Disappearence-Messung der Oszillationswahrscheinlichkeit von Antielektron-
neutrinos eine 'saubere’ Bestimmung ohne Materieeffekte von 613 ermoglicht.

Das Reaktorneutrinoexperiment Double Chooz wird mit deutlich verbesserter Sen-
sitivitdt auf die Suche nach diesem fundamentalen Parameter gehen.
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2.1 Design des Experiments

2.1.1 Neutrinoquelle

Die Neutrinoquelle von Double Chooz ist ein Nuklearreaktor mit zwei Reaktorkernen,
der in Frankreich in den Ardennen nahe der belgischen Grenze seit 1997 von Electricité de
France (EdF) betrieben wird und bereits als Quelle fiir das Vorgéngerexperiment Chooz
diente. In den Spaltungsprozessen entstehen neutronenreiche Isotope, die anschliefsend
zerfallen. Dabei werden im Mittel ungefdhr sechs Antilektronneutrinos pro Spaltung
frei [Schm97|; davon haben etwa zwei eine grofere Energie als die Reaktionsschwelle
(1.8 MeV). Der nukleare Brennstoff setzt sich hauptsichlich aus 22°U, 238U, 23Pu und
24Py zusammen, wobei sich die Verhiltnisse der einzelnen Komponenten im Laufe der
Zeit verandern. Beide Reaktorkerne haben je eine thermische Leistung von 4.27 GWyy,
[DCO04] und eine elektrische Leistung von 1.5 GW,, das entspricht einer Neutrinopro-
duktionsrate von insgesamt ca. 8- 10?° Neutrinos pro Sekunde.

2.1.2 Das Konzept von Double Chooz

Die zwei grundlegenden Methoden, mit denen die Genauigkeit der Messung, verglichen
mit Chooz, verbessert werden soll, sind eine bessere Statistik und die Reduzierung des
systematischen Fehlers. Durch ein grofseres sensitives Volumen steigt die Anzahl der
Ereignisse. Bei Chooz wurde ein sensitives Volumen von 5.6 m?® verwendet, bei Double
Chooz werden es 10.3 m? sein. Auferdem wurde die Zusammensetzung und damit die
Stabilitdt des Gadolinium-Szintillators verbessert (siehe Kapitel 2.3), so dass die Mess-
zeit verldngert werden kann. Bei Chooz wurde die Transparenz des Szintillators im Laufe
des Experiments schlechter. Insgesamt erwartet man eine Verbesserung des statistischen
Fehlers von 2.8 % auf 0.4 % [DCO04].

Die deutliche Reduzierung des systematischen Fehlers (von 2.7 % auf ca. 0.6 % [DC04|)
wird durch einen zweiten, méglichst identischen Detektor erreicht, der ndher am Reak-
tor platziert wird (415 m Abstand). Dadurch ist man in der Lage, eine Relativmessung
zwischen den zwei Detektoren durchzufiihren. Die Unsicherheiten in Bezug auf den ab-
soluten Fluss und das Spektrum der Neutrinos sind mit dieser Methode nicht mehr so
entscheidend fiir die Bestimmung der Oszillationswahrscheinlichkeit. Durch neue Kon-
zepte im Detektordesign (z.B. Einfiihrung des Buffer-Volumens (siche Kapitel 2.2)) wird
der Untergrund im Vergleich zu Chooz effektiver unterdriickt.

Die zwei Detektoren von Double Chooz sind ausschlieklich sensitiv auf die im Reaktor
produzierten Antielektron-Neutrinos. Man spricht von einem Disappearence-Experiment,
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Abbildung 2.1: Nuklearrektor in Chooz und die beiden Detektoren des Experiments
[DCO6].

weil Oszillationen zu einem Verschwinden eines Teils der messbaren Neutrinos fithren.
Der nahe Detektor (ND) misst nahezu den vollen Fluss, da die Neutrinos bis dahin
noch keine Zeit haben, zu oszillieren (siche Abb. 1.1). Die entscheidende Messgrofe ist
die Differenz des gemessenen Flusses im fernen Detektor (FD) zu dem Fluss im ND,
nachdem man die Raumwinkelabhéngigkeit herausgerechnet hat. Diese Messgrofe ist
nach Gleichung (1.9) proportional zu sin?(26;3). Das existierende Untergrundlabor des
Vorgéangerexperiments Chooz wird fiir den FD wiederverwendet; dadurch spart man im
Vergleich zu anderen Experimenten Geld und Zeit. Der mittlere Abstand zu den Reak-
torkernen betrdgt 1.05 km und die Abschirmung gegeniiber kosmischen Myonen ca. 300
m w.e. Fiir den nahen Detektor soll ein neues Labor gebaut werden, das nicht so tief
gelegen sein muss (ca. 75 m w.e.), weil die Neutrino-Rate sehr viel grofer ist als bei dem
fernen Detektor.

2.1.3 Neutrinosignal

Die Nachweisreaktion des Experiments ist der inverse (3-Zerfall
UVetp—n+et. (2.1)

Fiir eine Produktion von Myonen oder Tauonen reicht die Energie der Neutrinos nicht
aus (siehe Abb. 2.2). Deshalb ist man mit dieser Nachweisreaktion nur sensitiv auf
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[ Neutrino fluxes from main fuel components |
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Abbildung 2.2: Neutrinospektrum des Nuklearreaktors. Man erhélt diese Daten ex-
perimentell durch Laborversuche mit den entsprechenden Isotopen
(#35U,2% Pu und ?*'Pu) oder mithilfe theoretischer Berechnungen (**3U)
[DCO04].

Near and Far Detectors Spectra
13 10°

1.110° f
8.6 10*
6.5 10% Vil M\-;

4310*

T T
Near detector

Events/250 keV/3 years

2.2 10

0.0 10° H+H++
5.3 10° . . . .

T =T T
etector sinZ(26,,)=0.00

T
=
[=1

03 < .
410 sin?(26,3)=0.10 ——

sin-(268,4)=0.15

35 10°

2.6 10°

1.8 10° . -
8.8 102 A by

0_01000:::::::!

Events/250 keV/3 years

Eyis in MeV
Abbildung 2.3: Simuliertes Spektrum der Neutrinoereignisse im fernen und nahen De-

tektor in Abhéngigkeit von der sichtbaren Energie F,;;. Das Spektrum
zeigt die Abnahme der Rate aufgrund von Neutrinooszillationen [DC04].
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Abbildung 2.4: Zeitliche Entwicklung der Sensitivitit auf sin?(26,3) bei Double Chooz
[DCO6]. Annahmen: Systematische Fehler betragen 0.6 Prozent und der
gesamte Untergrund 1 Prozent des Neutrino-Signals.

Antilektronneutrinos. Die Neutrinoenergie lasst sich direkt in die Energie des Positrons
E.+ iibersetzen, wenn man die Riickstofsenergie des Neutrons vernachlassigt

g _ L 2mpEe +m3 —mb —m?2

"2 mp— B+ VE?, —m2 cos(f.+)

Daraus folgt direkt die Energieschwelle fiir den inversen [-Zerfall von my —mp+me+ =
1.8 MeV. Man definiert die sichtbare Energie als die Summe der Positronenenergie und
der Ruhemasse des Elektrons Ey;s = Eo+ +m. =~ E;, +mp—my+m. = E;, —0.78 MeV.
Oberhalb der Detektionsschwelle zeigt das Neutrinospektrum einen starken Abfall mit
der Energie (siehe Abb. 2.2). Der Wirkungsquerschnitt der Reaktion steigt allerdings
mit der Energie der Neutrinos:

2m2he 5
Oinw.3 =~ m5f7'N Ee+ — mg : E6+. (23)

Das Produkt des Neutrinospektrums und des Wirkungsquerschnitts des inversen (-
Zerfalls ergibt das erwartete Spektrum in Abhéngigkeit von der sichtbaren Energie (siehe
Abb. 2.3). Man sieht, dass die meisten Neutrinoereignisse bei einer sichtbaren Energie
von ca. 3 MeV stattfinden werden.

Uber verschiedene Eigenschaften des Detektors wie die Zahl der Protonen im sensitiven
Volumen und die Detektoreffizienz kann man die Zahl der Neutrinoereignisse skalieren
und erhélt nach Integration iiber die sichtbare Energie ca. 53 Neutrino-Ereignisse pro
Tag im fernen Detektor und mehrere Hundert Ereignisse pro Tag im nahen Detektor
[DCO6].

~N Lo+ +my — mp. (22)
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Abbildung 2.5: Double Chooz Detektor.

2.1.4 Sensitivitat

Man definiert die Sensitivitiit des Experiments auf 6,3 als den gréfiten Wert von sin(26;3)
innerhalb des Vertrauens-Intervalls (Confidence Limit CL) der Simulation, falls der wah-
re Wert 613 = 0 betrédgt. Genaue Analysen der Sensitivitat beriicksichtigen die Wirkung
des Untergrunds und systematische Fehler. Sie zeigen den deutlichen Vorteil des Prinzips
zweier identischer Detektoren (siehe Abb. 2.4). Nach eineinhalb Jahren soll der zweite
Detektor Daten nehmen. Man sieht, dass dadurch die Sensitivitdt deutlich verbessert
werden kann. Das Limit von Chooz sin?(26;3) < 0.2 (95% CL) [Cho99] wird schon mit ei-
nem Detektor nach ca. 2 Monaten erreicht werden. Die Sensitivitdt des Experiments nach
fiinf Jahren Datennahme liegt bei ungefihr sin®(26;3) = 0.03 bei Am2, = 2.5-107%eV2.

2.2 Detektoreigenschaften

2.2.1 Aufbau des Detektors

Die zwei Detektoren von Double Chooz sind in vier voneinander getrennte, zylindrische
Volumina aufgeteilt (siche Abb. 2.5 und Tabelle 2.1).

Neutrino Target

Im sensitiven, innersten Volumen werden die Neutrinos mit einem Gd-beladenen, organi-
schen Fliissigszintillator nachgewiesen, man spricht deshalb auch vom (Neutrino-) Target.
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Detektorbestandteil | Durchmesser | Hohe | Volumen | Tankdicke | Material
v Target 2.30 m 246 m | 10.3 m? | 8 mm Acryl
~ Catcher 3.39 m 3.55m | 22.6 m? | 12 mm Acryl
Buffer 5.52 m 567 m | 114.2 m? | 3 mm Stahl
Inneres Veto 6.59 m 6.64 m | 90 m? 10 mm Stahl
Abschirmung 6.61 m 6.7m |- 170 mm Stahl

Tabelle 2.1: Komponenten des Double Chooz-Detektors [DCO06].

Beide Reaktionsprodukte werden detektiert, um ein klar definiertes Neutrinosignal zu
erhalten. Das Positron verliert durch Anregungen der organischen Molekiile seine Be-
wegungsenergie innerhalb von wenigen hundert Pikosekunden. Anschlieffend annihiliert
es zusammen mit einem Elektron und produziert so 2 Photonen mit der Energie 511
keV. Das Neutron verliert kinetische Energie durch Stofse an Kernen des Fliissigszintilla-
tors und wird dann mit hoher Wahrscheinlichkeit von einem Gd-Kern eingefangen. Die
Zeitkonstante betragt ca. 30 us fiir 0.1 % Gd. Anschliefend regt sich der Kern in den
Grundzustand ab und emittiert mehrere Photonen. Die Photonen aus der Annihilation
des Positrons und aus dem Neutroneneinfang werden im Szintillator in zwei Lichtblitze
im sichtbaren Bereich transformiert. Die Prozesse, die dabei eine Rolle spielen, wer-
den in Kapitel 3 ausfiihrlicher behandelt. Man erhélt bei einem Neutrinoereignis also
zwei aufeinanderfolgende Pulse, die in einem zeitlichen Abstand von ca 30 us zusammen
auftreten. Ein Gd-beladener Szintillator hat zwei entscheidende Vorteile: Der Wirkungs-
querschnitt des Neutroneneinfangs von Gadolinium ist ungefihr 1.5-10° mal hoher als
der des Wasserstoffs. Der entsprechende Wirkungsquerschnitt von Kohlenstoff-Atomen
ist noch einmal zwei Grofsenordnungen kleiner und kann deshalb vernachlassigt werden.
Die Zeit, in der das Neutron eingefangen wird betréagt bei einer Konzentration von 0.1
% Gd 30 pus anstelle von 180 us fiir den Einfang an einem Wasserstoff-Kern im Gd-freien
Szintillator. Damit kann man die Koinzidenzzeit At entsprechend verringern und den
zufilligen Untergrund Rpga = R34 - At linear verbessern. Der zweite Vorteil besteht
darin, dass die frei werdende Energie beim Neutroneneinfang an Gadolinium ungefahr
8 MeV betragt im Gegensatz zu 2.2 MeV bei Wasserstoff. Damit liegt man iiber dem
Grofsteil des Untergrunds und kann einen effektiven Cut setzen.

Gamma Catcher

Das zweite Volumen des Detektors wird dazu verwendet, Photonen aus den oben aufge-
fiihrten Prozessen, welche das Target-Volumen verlassen, nachzuweisen. Auf diese Weise
verhindert man, dass Energie aus dem sensitiven Volumen herausgetragen wird ohne de-
tektiert zu werden. Deshalb nennt man diesen Teil des Detektors Gamma-Catcher; man
verwendet auch hier einen Fliissigszintillator, allerdings ohne Gadolinium. Target und
Gamma-Catcher befinden sich in zwei Acryltanks, die fiir sichtbares Licht (A > 400 nm)
transparent sind.
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Buffer

Um den Untergrund der Messung weiter zu verbessern wurde im Vergleich zum Vor-
gidngerexperiment ein drittes Volumen eingefiihrt, der sogenannte Buffer. Er dient zur
Abschirmung des Targets und des Gamma-Catchers vor allem von der radioaktiven Ver-
unreinigung der Photomultiplier, aber auch von Myon-induziertem Untergrund und Ra-
dioaktivitdt im umliegenden Gestein. Er besteht aus nichtszintillierendem organischem
Material. Der Tank fiir den Buffer besteht aus Stahl und trennt damit die drei inne-
ren Volumen optisch vom dufersten Volumen. Auflerdem trégt der Buffer-Tank die 390
Photomultiplier-Tubes (PMTs), die das sichtbare Licht in ein elektrisches Signal um-
wandeln.

Inneres Veto

Das vierte Volumen wird zur aktiven Untergrundunterdriickung verwendet. In einem
Stahltank ist eine szintillierende Fliissigkeit enthalten, die von 72 weiteren PMTs beob-
achtet wird. Dieser Teil des Detektors dient als Veto gegen Untergrund-Ereignisse, bei
denen hier viel Energie deponiert wird. Es sollen vor allem kosmische Myonen detektiert
werden, um Ereignisse im Target, die von diesen Myonen ausgelost werden, zu verwerfen.

AuReres Veto

Zusétzlich zum Inneren Veto wird iiber dem Detektor das Aufere Veto angebracht. Es
soll verhindern, dass kosmische Myonen, die direkt von oben durch den "Kamin"des De-
tektors in das sensitive Volumen fliegen, unbeobachtet bleiben. Aufserdem soll es Myonen
detektieren, die knapp am Detektor vorbeifliegen. Diese Myonen kénnen im umliegenden
Gestein Neutronen auslosen, die dann moglicherweise in das Targetvolumen eindringen
und ein Untergrundereignis auslosen.

Man verwendet zu diesem Zweck eine Anordnung von Plastikszintillatorstreifen, die iiber
optische Fasern ausgelesen werden. Damit erreicht man eine Rekonstruktion der Spur
des Myons durch das dufsere Veto. Mit der Richtungsinformation kann man die ver-
schiedenen Klassen von Untergrundereignissen getrennt voneinander untersuchen. In der
vorgeschlagenen Konfiguration kann der Neutronen-Untergrund auf ungefahr 0.005 Hz
gebracht werden.

2.2.2 Detektorsimulation

Es werden verschiedene Simulationen des Detektors durchgefiihrt, zum Beispiel um die
Anordnung und die Zahl der Photomultiplier und die Reflektivitidt der Wénde zu opti-
mieren. Das Ziel ist dabei die Bestimmung der Anzahl von Photoelektronen pro MeV
deponierter Energie, der Zeitverteilung der ankommenden Photonen und der Homoge-
nitdt des detektierten Lichts. Man braucht verschiedene Input-Informationen fiir die
Simulation, unter anderem:

e Detektorgeometrie
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Lichtausbeute des Szintillators= Zahl der produzierten Photonen pro MeV (siehe
Kapitel 4)

e Emissions- und Absorptionsspektrum des Szintillators (siche Kapitel 6)

Zeitliche Verteilung der Emission (siche Kapitel 5)

Quanteneffizienz der Reemission

Wahrscheinlichkeit fiir Streuung im Szintillator und Reflexion an den Wéanden
e Brechungsindex

Reflektierende Wénde erhchen die Ausbeute an Photoelektronen pro MeV deponierter
Energie, dafiir bekommt man unerwiinschte Beitrédge nach relativ langen Zeiten. Es
stellt sich heraus, dass eine ausreichende Zahl an Photoelektronen (ca. 300p.e./MeV)
auch ohne reflektierende Wénde mit einer verniinftigen Anzahl an PMTs zu erreichen
ist. Die Homogenitat des detektierten Lichts ist wichtig fiir die Energierekonstruktion
der Neutrinoereignisse. Es konnte trotz der zylindrischen Geometrie eine Konfiguration
der PMTs gefunden werden, fiir die die Homogenitét ausreichend ist.

2.2.3 Kalibration

Um die Simulationsergebnisse und die Neutrinodaten besser interpretieren zu kénnen
werden wahrend der Messzeit regelméafig Kalibrationen durchgefiihrt. Dadurch werden
systematische Fehler aufgrund von Unterschieden zwischen den zwei Detektoren mini-
miert. Es werden mehrere Systeme gebaut, um die Kalibrationsquellen an verschiedenen
Orten im Detektor zu positionieren. Man benutzt LED-Licht, welches durch Glasfasern
am Rand des Buffer-Tanks in den Detektor emittiert wird, um die PMTs zu kalibrieren.
Radioaktive Quellen konnen durch diinne Rohre im Gamma Catcher mit einem Draht
in verschiedene Positionen gebracht werden.

Zusatzlich ist ein System geplant, mit dem es moglich ist, radioaktive Quellen, einen
Laser und einen LED-Flasher auf der z-Achse des Detektors innerhalb des Targets zu
bewegen. Es ist auch eine Vorrichtung vorgesehen, mit der man aufserhalb der z-Achse
kalibrieren kann, um die Homogenitédt der Detektor-Antwort besser testen zu koénnen.
Als radioaktive Quellen sind sowohl v-Quellen als auch Neutronenquellen vorgesehen.
Mit dem Laserlicht kann man sehr genau die wellenlangenabhéngige Abschwéchungsléan-
ge des Szintillators messen und mit den radioaktiven Quellen wird die Energiekalibrie-
rung vorgenommen. In einem zweiten Kalibrationsschritt kann man dann die Elektronik
einstellen, z.B. wird die Trigger-Schwelle und der Zeit-Offset fiir jeden Photomultiplier
individuell eingestellt, indem man sich die Einzelphotoelektronen-Spektren anschaut.

2.2.4 Elektronik und Datenanalyse

Die Hochspannungsversorgung der PMTs und die Signaliibertragung werden bei Double
Chooz iiber das selbe Kabel laufen. Die Elektronik muss deshalb zunéchst einmal mithilfe
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eines sogenannten HV-Splitters das Signal von der Hochspannung trennen. Im néchsten
Schritt werden die Signale verstirkt und ihre Form und Baseline korrigiert, weil diese
durch den HV-Splitter und die Ubertragung durch das Kabel, bzw. die Verstirkung
verfalscht werden koénnen. Anschlieffend werden die Pulse aller PMTs summiert und
eine Trigger-Schwelle fiir dieses Signal festgelegt. Diese Trigger-Schwelle definiert den
Energie-Cut. Insgesamt werden bei Double Chooz nur drei Cuts eingesetzt im Gegensatz
zu sieben Cuts bei Chooz. Man kann auf Positionscuts komplett verzichten, weil der
Untergrund von Einzelereignissen durch die Einfithrung des Buffer-Volumens um etwa
2 Grofenordnungen kleiner ist. Das bringt Vorteile bei der Kontrolle und Kalibrierung
der Elektronik mit sich und wirkt sich damit positiv auf den systematischen Fehler aus.
Die drei verbleibenden Cuts sind im Folgenden aufgelistet.

e Energie-Cut fiir das Positron-Ereignis
e Zeit-Cut fiir das Neutron-Ereignis
e Energie-Cut fiir das Neutron Ereignis

Aufgrund des geringen Untergrunds kann der Energie-Cut fiir ein Positron-Ereignis auf
500-700 keV gesetzt werden. Damit ist wegen der Energieauflosung von ca. 7 % bei der
Minimalenergie eines Positron-Ereignisses von 1 MeV die Wahrscheinlichkeit, dass ein
Positron aus einem Neutrinoereignis unter die Schwelle fallt kleiner als 0.03 %.

Die Wahrscheinlichkeit fiir einen Einfang des Neutrons an einem Gadoliniumkern be-
tragt bei 1 g Gd/1 ca. 85 %. Diese Zahl geht direkt in die Effizienz des Detektors ein,
da der Energie-Cut fiir das Neutron-Ereignis bei ca. 6 MeV liegen wird und die Photo-
nenenergie beim Einfang am Wasserstoff nur 2.2 MeV betragt. Drittens muss ein Cut
auf die Zeit nach dem Positron-Ereignis gesetzt werden. Dabei muss man abwégen zwi-
schen der Effizienz der Neutronendetektion und der Untergrundrate, die linear mit der
Koinzidenzzeit steigt. Bei Double Chooz wéhlt man einen Wert von 200 us.

2.2.5 Untergrund

Im Vorfeld des Experiments wurden ausfiihrliche Studien zum Untergrund der Messung
durchgefiihrt. Dadurch dass im Friihjahr 2009 wahrscheinlich beide Reaktoren gleichzei-
tig abgeschaltet werden, kann man den Untergrund ohne Neutrinoereignisse direkt mes-
sen. Die Daten des Vorgéngerexperiments Chooz zum Untergrund kann man ebenfalls
verwenden, um die Form des Untergrundspektrums zu analysieren. Man unterscheidet
zwei Klassen von Untergrundereignissen.

o Zufillige Koinzidenzen
e Korrelierter Untergrund

Bei den zufélligen Koinzidenzen treffen zwei voneinander unabhéngige Ereignisse inner-
halb der Koinzidenzzeit ein. Die wichtigsten Quellen fiir ein Positron-ahnliches Ereignis
sind hierbei - und ~- Strahlung von radiochemischen Verunreinigungen im Szintillator
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und in den PMTs (z.B. Uran, Thorium und Kalium). Zusétzlich zu einem solchen Er-
eignis muss innerhalb von 200 s ein Neutron in das Target gelangen. Durch kosmische
Myonen konnen Neutronen im Target iiber Spallation an den Kohlenstoff-Kernen und
iiber Einfang der Myonen produziert werden. Deshalb ist es sehr wichtig, dass man ein
effektives Myon-Veto hat. Man kann die Rate der zufilligen Koinzidenzen recht gut ab-
schitzen, indem man die Einzelraten im Detektor misst.

Gefahrlicher ist der korrelierte Untergrund, weil er nur schwer abzuschétzen ist. Durch
die Myon-induzierte Spallation kénnen radioaktive, neutronenreiche Produkte entste-
hen, welche gleichzeitig ein Elektron und ein Neutron abgeben. Eine Zuriickweisung
eines solchen Ereignisses iiber das Myon-Veto ist nicht mdéglich, weil die Zerfallszeiten
von ®He, ?Li und "Li 122, 178 bezichungsweise 8.5 ms betragen |Bro78| und damit die
Totzeit nach jedem Myon-Ereignis zu lang wéare. Ein weiterer korrelierter Untergrund
kommt von Myon-induzierten schnellen Neutronen aus dem umliegenden Gestein. Das
Myon kann hier nicht vom Veto detektiert werden, weil es daran vorbeifliegt. Das schnel-
le Neutron wandert in das Target und produziert dabei moglicherweise nicht geniigend
Licht im Inneren Veto, um dort gesehen zu werden. Durch Stofe im Target kann es
Protonen erzeugen, die wiederum ein Positron-Ereignis simulieren. Das Neutron kann
dann innerhalb von 200 us eingefangen werden.

Der gesamte Untergrund wird fiir den nahen Detektor etwa 9 bis 23 Ereignisse pro Tag
betragen und fiir den fernen Detektor 1 bis 2 Ereignisse pro Tag. Aufgrund der geringe-
ren Tiefe des nahen Detektors wird die Rate der Myonen zu einer Totzeit des Detektors
von ca. 30 % fiithren. Im fernen Detektor sind es nur einige wenige Prozent. Diese Totzeit
muss sehr genau gemessen werden, da sie in den zwei Detektoren unterschiedlich grofs
ist und damit eine potentielle Quelle systematischer Fehler darstellt.

2.3 Gadolinium-Szintillator
2.3.1 Gd-(-Diketone

Gadolinium ist ein Metall aus der Serie der Lanthanoide. Zusammen mit den Actinoiden
bilden sie die Gruppe der Seltenen Erden. Im Periodensystem der Elemente ist es unter
der Ordnungszahl 64 zu finden. Die chemischen Eigenschaften dieser Elemente sind sehr
dhnlich, da die Valenzelektronenkonfiguration dieselbe ist (|Xe|4f” 5d' 6s* bei Gd, die
f-Schale wird nach und nach aufgefiillt). Auf der Erde kommt Gadolinium nur als Ver-
bindung vor. Gadolinium-Monazit (GdPO,) und Gadolinium-Bastnésit (GACO3F) sind
die wichtigsten Verbindungen, aber auch sie sind relativ selten [Hol64].

Die Fliissigszintillatoren in Double Chooz bestehen aus organischen Molekiilen. Die
Hauptschwierigkeit bei der Herstellung eines Gadoliniumszintillators besteht darin, dass
Gadolinium ein Metall ist und sich deshalb nicht ohne Weiteres in einer organischen
Fliissigkeit 16st. Um das zu erreichen, integriert man das Gadolinium in einen Molekiil-
komplex; fiir Double Chooz verwenden wir 3-Diketone.

B-Diketone (siche Abb. 2.6) wurden erstmals 1887 synthetisiert [Com87] und sind in
zahlreichen Anwendungen einsetzbar. F.X. Hartmann und R.A. Naumann hatten als

23



2 Double Chooz

O O T2
T RWRB
| ™~
R, % R,
0. O
R3 H H
Keto Form Enol Form

Abbildung 2.6: Chemische Strukturformeln fiir den Tautomerismus der §-Diketone.

Abbildung 2.7: Aromatischer Charakter des sauerstoffgebundenen Metall-/3-Diketon-
Chelats.

Erste die Idee, Metall-8-Diketone in einem Neutrinoexperiment zu verwenden [Har92.
Diese Molekiile haben sehr giinstige Eigenschaften fiir eine Vielzahl von Experimenten
und sind mit vielen Elementen realisierbar. Die Diketone liegen im Allgemeinen in einem
Gleichgewicht zwischen einer Keto-Form und einer Enol-Form vor (siche Abb. 2.6). Das
Wasserstoff-Atom in der Ringstruktur der Enol-Form kann durch ein Metall ersetzt wer-
den; man spricht dann von einem Sauerstoff-gebundenen Metall-3-Diketon. Vor allem
in organischen Umgebungen kommt die Enol-Form verstiarkt vor. Durch die Ringstruk-
tur erhalten die Molekiile zuséatzliche Stabilitat aufgrund ihres aromatischen Charakters
(siche Abb. 2.7).

Das Gd(3-Diketon)s Molekiil verhélt sich nach aufen wie eine organische Verbindung.
Die Molekiile sind sehr stabil und kénnen durch Sublimation gereinigt werden. Zusétz-
lich kann man wahrend der Synthese eine oder mehrere Umkristallisationen durchfiihren.
Besonders fiir Neutrinoexperimente ist das wichtig, weil dort aufgrund der kleinen Ereig-
nisraten strenge Anforderungen an die radiochemische Reinheit gestellt werden miissen.
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Abbildung 2.8: Verschiedene 3-Diketone.

Das einfachste 5-Diketon ist Acetylaceton (siche Abb. 2.8).

Es stellte sich aber heraus, dass die Loslichkeit von Gd(acac)s zu gering ist, weshalb man
dazu iiberging, mit komplizierteren Liganden fiir das Gadolinium-Atom zu arbeiten. Fiir
das Double Chooz Projekt wird Dipivaloylmethan (DPM) verwendet. Die Formel fiir das
Gd-Molekiil lautet also Gd(dpm)s (siche Abb. 2.9), die molekulare Masse betriagt 707.07
g/mol wihrend das Gewicht von elementarem Gd 157.25 g/mol ist. Die Synthese dieses
Molekiils wurde am MPIK in Heidelberg aus der vorhandenen Literatur [Eis68| weiter-
entwickelt und selbst durchgefiihrt, bis sie fiir die Produktion im grofen Mafsstab an die
Industrie abgegeben wurde.

Die angestrebte Konzentration von Gd betrégt 1 g/1. Damit sich diese Menge in der Szin-
tillatorzusammensetzung fiir Double Chooz schneller 16st, wird Tetrahydrofuran (THF)
in kleinen Mengen dazugeben (etwa 0.25 %, ). Danach bleibt der Gadoliniumkomplex
zuverléssig in Losung. Mit dieser Methode kann man bis zu ca. 10 g Gd/1 auflésen, das
entspricht 44.96 g Gd(dpm)s3 /1. Auferdem schiitzt THF den Gd-Komplex durch Beset-
zen eines duferen Koordinationsplatzes vor unerwiinschten Anlagerungen. Vor allem die
Anlagerung von Wasser kann die Stabilitit des Szintillators beeintriachtigen [Buc07].

2.3.2 Anforderungen

Die vier verschiedenen Volumina in Double Chooz werden mit unterschiedlichen Fliissig-
szintillatoren gefiillt, um die oben beschriebenen Funktionen zu erfiillen. Unsere Gruppe
am Heidelberger Max-Plank-Institut fiir Kernphysik ist fiir die Herstellung der zwei
Szintillatoren fiir das Target und den Gamma Catcher zustéandig. Im Folgenden werde
ich mich deshalb hauptséchlich auf diese beiden Szintillatoren beschrénken. In Tabelle 2.2
sind die Zusammensetzungen aufgefiithrt. Generell muss man auf sechs wichtige Punkte
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Abbildung 2.9: Strukturformel fiir das Molekiil Gd(dpm)s.

achten, welche die Szintillatoren als Grundvoraussetzung erfiillen miissen:
1. Szintillatorstabilitat
2. Materialkompatibilitat
3. Loslichkeit der zu 16senden Stoffe (siche Kapitel 2.3.1)
4. Sicherheit
5. Radiochemische Reinheit

6. Optische Eigenschaften: Lichtausbeute, Zeitprofil und Transparenz (siehe Kapitel
4,5 und 6)

An den Szintillator-Mischungen fiir Double Chooz wurden am MPIK Heidelberg eini-
ge physikalisch-chemische Eigenschaften gemessen, die in Tabelle 2.3 zusammengefasst
sind.

Um die angestrebte Sensitivitat des Experiments tatséchlich zu erreichen, muss die Mess-
zeit mehrere Jahre betragen (siche Abb. 2.4). Uber diese Zeit miissen die Szintillatoren
stabil bleiben, d.h. sie sollen ihre optischen Eigenschaften nicht verdndern. Das Vor-
gangerexperiment Chooz hatte hier Schwierigkeiten; nach einiger Zeit hatte sich durch
chemische Reaktionen (Oxidation durch Nitrat-Ionen) die Transparenz des Szintillators
deutlich verschlechtert [Cho99|. In |Pie01] wird der Gadolinium-beladene Szintillator
des Palo Verde-Experiments beschrieben. Die Stabilitdt des Szintillators war auch in
diesem Experiment ein kritischer Punkt. Die Langzeittests der Gadolinium-3-Diketone
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Detektorbestandteil | Losungsmittel geloste Stoffe
Neutrino-Target 20 %o, PXE (Phenyl-o-Xylylethan) [G6g07] | Gd(dpm)s, PPO,
80 %o n-Dodecan bis-MSB
Gamma Catcher 4 %o PXE PPO,
43.8 Y%,01 n-Dodecan bis-MSB
52.2 %o Mineralol
Buffer 52 %o Mineralol, 48 %, Tetradecan -
Inneres Veto 31 %o LAB (Lineares Alkylbenzol), PPO
69 %o Tetradecan

Tabelle 2.2: Szintillatorzusammensetzungen der verschiedenen Double Chooz Detek-
torvolumina. Die gelosten Stoffe dienen dazu, das sichtbare Licht zu
grokeren Wellenldngen zu verschieben, wo der Szintillator transparen-
ter ist. Die Rolle von PPO (2,5-Diphenyloxazol) und bis-MSB (1,4-bis-
(2-Methylstyryl)Benzen) wird in Kapitel 3.2.1 genauer erklédrt. Lineare
Dodecan-Ketten werden mit n-Dodecan abgekiirzt.

Target Gamma Catcher
Viskositét 2.25 mm?*/s | 3.2 mm?/s
Dichte (20° C) 0.800 g/em?® | 0.800 g/cm?
Wasser-Konzentration < 50 ppm -
Flammpunkt 72° C > 86° C
Protonendichte 2.5-108 m=3 | -
Expansionskoeffizient bei 24° C | 1.1-107% K~! | -
Brechungsindex bei 500 nm 1.46 -

Tabelle 2.3: Einige physikalische und chemische Eigenschaften der Fliissigszintillatoren.

am MPIK Heidelberg zeigen, dass mit diesem neuen Ansatz eine erhéhte Stabilitét er-
reicht werden kann.

Ein weiterer wichtiger Punkt ist die Materialkompatibilitat. Manche organischen Fliis-
sigkeiten greifen z.B. das Acryl an, aus dem die beiden inneren Tanks gefertigt werden.
Damit wird zum einen die mechanische Beanspruchung der Tanks durch Rissbildung
zum Problem und zum anderen treten Veranderungen der Szintillatorchemie auf, welche
wiederum die optischen Eigenschaften bestimmt. Es wurden ausfiihrliche Tests zur Mate-
rialkompatibilitdt mithilfe eines Modells des Detektors (im Mafstab 1:5) und zusétzlich
bei der Firma Roehm durchgefiihrt [DC06|. Die Zusammensetzung des Losungsmittels
im Target von 20 % PXE und 80 % Dodecan folgt aus diesen Untersuchungen zusammen
mit Untersuchungen zur Lichtausbeute (siehe Kapitel 4). Reines PXE wiirde das Acryl
beschédigen; deshalb muss man es mit dem unkritischen Dodecan verdiinnen. Durch
die Beimischung von Dodecan verringert sich aber die Lichtausbeute des Systems. Man
muss einen geeigneten Kompromiss zwischen Materialvertraglichkeit und Lichtausbeute
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finden.

Ein wichtiger Aspekt bei grofsen Mengen von Fliissigszintillator ist die Sicherheit. Dabei
geht es sowohl um unmittelbare Gefahrdungen wie Entziindlichkeit als auch um Um-
weltgefdhrdungen. Der Flammpunkt des Targets betrégt 72 °C und fiir die einzelnen
Komponenten des Gamma Catchers liegt er jeweils iiber 86 °C.

Um die verschiedenen radiochemischen Verunreinigungen zu minimieren und ausreichen-
de Transparenz sicherzustellen werden die Komponenten des Szintillators gereinigt. Fiir
die Losungsmittel benutzt man dazu eine Sdulenreinigung mit Aluminiumoxid, die festen
Zutaten werden moglichst schon beim Herstellungsprozess gereinigt und anschliefsend in
einem der hochempfindlichen GeMPI ~-Spektrometer am Gran Sasso Untergrundlabor
gepriift.

Entscheidend fiir das Funktionieren des Detektors sind die optischen Eigenschaften des
Szintillators. Im Rahmen dieser Arbeit wurde die Lichtausbeute des Neutrino-Targets
und des Gamma Catchers optimiert. Es wurde ein Modell entwickelt, mit dem die Licht-
ausbeute fiir verschiedene Szintillatorzusammensetzungen vorhergesagt werden kann (sie-
he Kapitel 3). Das ist niitzlich, weil man die Lichtausbeute nicht fiir beliebig viele Zu-
sammensetzungen aus den fiinf Komponenten experimentell bestimmen kann. Die Licht-
ausbeute (siehe Kapitel 4) ist entscheidend fiir die Energieauflosung des Detektors. Je
grofser die Lichtausbeute des Szintillators, desto geringer ist der relative Fehler in der Be-
stimmung der Energie. Aufserdem muss die Lichtausbeute in Target und Gamma Catcher
iibereinstimmen, um eine zuverlassige Energiebestimmung von Ereignissen zu erhalten,
bei denen v-Quanten aus Reaktionen im Target in den Gamma Catcher gelangen.
Informationen iiber das zeitliche Profil der Szintillatoremission sind wichtig, um zu be-
urteilen, wie grof die Wahrscheinlichkeit fiir eine unerwiinschte Uberlagerung verschie-
dener Pulse ist. Andererseits konnte man durch eine Pulsformanalyse unterscheiden, in
welchem Volumen Energie deponiert worden ist. Das wiirde eine zuséatzliche Reduktion
des Untergrunds erlauben. Das in Kapitel 3.3.2 vorgestellte Modell erlaubt Vorhersagen
zur Lichtausbeute und zum Zeitprofil verschiedener Szintillatormischungen. In Kapitel
5 werden Messungen zum Zeitprofil verschiedener Szintillatoren vorgestellt.

Fiir ein hohes Signal in den PMTs muss der Szintillator moglichst transparent sein. Sein
Emissionsspektrum sollte aufterdem gut zu der Effizienz der Photokathode der PMTs
und der Transparenz des Acryls (> 400 nm) passen. In Kapitel 6 werden Messungen zu
den Absorptions- und Emissionsspektren der einzelnen Szintillatorkomponenten gezeigt.
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3 Energietransfer im
Flissigszintillator

In diesem Kapitel wird beschrieben, wie die Positronen und die hochenergetischen Pho-
tonen aus der Nachweisreaktion im Szintillator in sichtbares Licht umgewandelt werden.
Das Ziel ist es, die Lichtausbeute der zwei Szintillatoren fiir das Target und fiir den
Gamma Catcher zu modellieren. Das Modell kann die Lichtausbeute fiir verschiedene
Szintillatorkombinationen vorhersagen. Dies ist niitzlich, weil es viele Moglichkeiten fiir
die Zusammensetzung gibt, die man nicht alle experimentell iiberpriifen kann. Speziell
fiir das Angleichen der Lichtausbeute im Target und im Gamma Catcher hilft das Modell
bei der Suche nach vielversprechenden Zusammensetzungen, die anschlieffend experimen-
tell Giberpriift wurden. Zudem erhélt man durch das Modell ein besseres Verstandnis der
Prozesse, die im Fliissigszintillator stattfinden.

3.1 Anregung der Losungsmittelmolekiile

Die Photonen aus der Neutrinoreaktion transferieren ihre Energie im Szintillator haupt-
séchlich iber den Compton-Effekt auf Elektronen. Diese Elektronen und auch die Po-
sitronen vor der Annihilation kénnen auf ihrer Bahn durch den Szintillator mehrere
Losungsmittelmolekiile anregen. In diesem Kapitel werden die Anregungsprozesse fiir
die Kohlenwasserstoffe PXE und Dodecan (siche Abb. 3.1) beschrieben.

3.1.1 Energieniveaus von Aromaten

Fiir die Anregung der PXE-Molekiile durch die Compton-Elektronen sind die Phenyl-
gruppen verantwortlich. Die Atomorbitale der Kohlenstoffatome in den Phenylringen
sind sp? hybridisiert. Diese Hybridorbitale bilden mit den benachbarten Atomen o-
Bindungen aus. Pro Atom steht dariiberhinaus noch ein zur Ringebene orthogonales
p-Orbital zu Verfiigung. Anregung der delokalisierten Elektronen in den entstehenden
m-Bindungen durch Compton-Elektronen ist der wichtigste Prozess fiir die Szintillation.
Aber auch Ionisation und anschliefsende Rekombination in einen angeregten Singulett
oder Triplettzustand der 7w-Elektronen trégt dazu bei. Anregung und lonisation der o-
Elektronen fithren dagegen zu strahlungsloser Dissipation der Energie. Um die einzelnen
Energieniveaus fiir m-Elektronen zu berechnen, nimmt man in erster Naherung freie Elek-
tronen an, die sich auf einem geschlossenen Ring bewegen. Sie erfiillen also periodische
Randbedingungen ¢(z) = (L + z). L ist dabei der Umfang der Phenyl-Gruppe. Man
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3 Energietransfer im Fliissigszintillator

PXE

Dodecan

Abbildung 3.1: Losungsmittelmolekiile fiir das Target von Double Chooz: PXE (Phenyl-
o-Xylylethan) und Dodecan (Ci2Hog).

2m
schiedene Richtungen bewegen und unterschiedlichen Spin haben kénnen [Bir64|. Das

unterste Niveau ist nur einfach entartet.

Es stehen pro Phenylring sechs m-Elektronen zur Verfiigung. Im Grundzustand des Sys-
tems sind also das unterste und das zweitunterste Niveau besetzt. Macht man die Ver-
allgemeinerung zu einem periodischen Potential fiir die Elektronen dann spalten die
oberen Niveaus in je zwei einfach entartete Unterniveaus auf. Bei einer Anregung eines
Elektrons aus dem obersten besetzten Niveau in das unterste unbesetzte Niveau gibt es
deshalb acht verschiedene Md&glichkeiten, wenn man Triplett und Singulettzustédnde des
angeregten Systems berticksichtigt (siehe Abb. 3.2).

, . L 2p,2 . o )
erhélt zweifach entartete Energieniveaus E, = q—ﬁp, da die Elektronen sich in zwei ver-

3.1.2 Fluoreszenz und Phosphoreszenz

In groferen Molekiilen gibt es, zusétzlich zur elektronischen Anregung, die Moglichkeit
zu Vibrationen und Rotationen des Molekiils. In einer organischen Fliissigkeit entstehen
dadurch eine Vielzahl an eng beieinander liegenden Energieniveaus (sieche Abb. 3.2). Die
Absorption und Emission zeigen statt getrennten Linien kontinuierliche Spektren (siehe
Kapitel 6).

Es werden hauptsichlich die Singulettzustéinde angeregt. Uber Kollisionen regen sich die
Vibrationszustinde des Molekiils schnell (= 107'% s) in S; ab. Damit ist die Emission
zu groferen Wellenléangen verschoben (Fluoreszenz mit Stokes-Verschiebung, sieche Abb.
3.2). Seltener kann auch ein Triplettzustand angeregt werden (gestrichelte Pfeile). Die-
ser metastabile Zustand zerfallt langsamer und emittiert Licht mit einer noch grofseren
Wellenldnge (Phosphoreszenz).
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lonisation

Energie

S, s
Anregung
interne Prozesse (strahlungslos)
Fluoreszenz

Abbildung 3.2: Termschema des w-Elektronensystems einer Phenyl-Gruppe. Die gestri-
chelten Linien deuten die Vibrationsanregungen der Zustdnde an. Die

Singulettzustidnde werden durch S gekennzeichnet, die Triplettzustinde
durch T.

3.1.3 Anregung von gesattigten Kohlenwasserstoffen

Die Anregung des Dodecan-Molekiils unterscheidet sich prinzipiell von der Anregung von
PXE. Sie erfolgt hauptséchlich {iber die Ionisation des Molekiils und die anschlieffende
Rekombination. Daneben existieren noch eine Vielzahl von anderen Prozessen, die in
[Shk01] diskutiert werden. Das Gebiet der Strahlungs-Chemie ist aber noch weitgehend
unverstanden. Der resultierende angeregte Zustand von Dodecan liegt etwa 10 eV iiber
dem Grundzustand, bei PXE sind es etwa 3 eV. Im Gamma Catcher wird zuséatzlich
zu PXE und Dodecan Mineraldl verwendet, ein Gemisch aus linearen und verzweigten
gesittigten Kohlenwasserstoffen. Auch die verzweigten Molekiile kénnen dhnlich wie die
linearen Ketten angeregt werden.

3.2 Energietransfermechanismen

3.2.1 Die Fluore

Aufgrund ihrer wesentlichen Eigenschaft fiir den Szintillator, die Fluoreszenz, nennt man
die gelosten Stoffe des Szintillators (aufer Gd(dpm)s) Fluore. Sie werden in geringen
Mengen zugegeben, die direkte Anregung der Fluore spielt daher eine untergeordnete
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@Y‘j@
»

PPO

bis-MSB

Abbildung 3.3: Fluore der Double Chooz-Szintillatoren: Das priméare Fluor PPO
(2,5-Diphenyloxazol) und das sekundére Fluor bis-MSB (1,4-bis-(2-
Methylstyryl)Benzol).

Rolle. Trotzdem sind sie fiir den Energietransfer essentiell, weil sie durch die Losungs-
mittelmolekiile effektiv angeregt werden konnen.

Der Zweck der Fluore ist die Verschiebung des Emissionsspektrums des Szintillators zu
langeren Wellenldngen. Bei langeren Wellenldngen ist der Szintillator transparenter und
die Wahrscheinlichkeit, dass Licht bei einem PMT ankommt, ist grof. Man wahlt das
primére Fluor (PPO fiir Double Chooz) so, dass sein Absorptionsspektrum einen grofien
Uberlapp mit dem Emissionsspektrum des Donors (angeregtes Losungsmittelmolekiil)
hat (siche Kapitel 6). Damit erhdlt man eine grofe Wahrscheinlichkeit fir den Energie-
transfer von Donor zu Akzeptor (nicht-angeregtes Fluor-Molekiil). Das Emissionsspek-
trum des Akzeptors ist wegen der Stokes-Verschiebung langwelliger als das Absorptionss-
pektrum. Bei Double Chooz werden zwei Fluore eingesetzt, das zweite Fluor (bis-MSB)
kann durch die Emission des priméren Fluors angeregt werden und emittiert bei noch
grofseren Wellenldngen. Aufler der verbesserten Transparenz des Szintillators und des
Acryls (transparent fiir Wellenldngen ab etwa 400 nm) hat das langwelligere Spektrum
den Vorteil, dass die Effizienz der PMTs im Bereich der bis-MSB-Emission hoher ist als
im Bereich der PPO-Emission. PPO und bis-MSB sind wie PXE aromatische organische
Molekiile (siehe Abb. 3.3); die Anregungsniveaus zeigen dieselbe Struktur wie bei PXE.

3.2.2 Energietransfermechanismen zwischen einzelnen Molekiilen

Zunichst betrachten wir den strahlungslosen Energietransfer zwischen zwei einzelnen
Atomen bzw. Molekiilen. Um diesen Mechanismus in der Praxis zu beobachten kann man
stark verdiinnte Losungen verwenden, in denen die Donor-Molekiile und die Akzeptor-
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Molekiile in geringer Konzentration vorkommen. Stern und Volmer [Stel9] stellten ein
Modell auf, in dem die Annahme gemacht wird, dass die Energietransferraten nicht vom
Abstand zwischen Donor und Akzeptor abhéngen (A=const.). Man stellte sich Stofpro-
zesse vor, deren Raten in Konkurrenz mit der Fluoreszenz stehen. Damit erhélt man
fiir die relative Effizienz mn% des Energietransfers eine Konzentrationsabhingigkeit der
Form . 1

Dmaw 1+ <7 (3:1)

c ist die Konzentration des Akzeptor-Molekiils und c¢q die kritische Konzentration des
Modells.

Der strahlungslose Energietransfer wurde von Cario und Franck erstmals direkt beobach-
tet [Car23]. Sie verwendeten dazu ein atomares Gas aus Quecksilber und Thallium und
bestrahlten dieses Gemisch mit einer starken Lichtquelle, welche nur eine Atomsorte an-
regen konnte. Das Fluoreszenzspektrum wies aber die Spektrallinien beider Atomsorten
auf, sodass man darauf schliefen konnte, dass ein Energietransfer stattgefunden haben
musste. Ein Energietransfer aufgrund von einfacher Emission und anschliefender Ab-
sorption ist bei Quecksilber und Thallium nicht moglich; damit konnte das Spektrum
nur mit einem strahlungslosen Ubergang erklirt werden. Die theoretische Vorstellung
des strahlungslosen Energietransfers beruhte auch hier auf Stéfsen zwischen den Ato-
men, wobei Translationsenergie ausgetauscht wird, um den Energietransfer zwischen
den unterschiedlichen Energieniveaus zu ermdoglichen.

Experimentell beobachtete man aber auch strahlungslosen Energietransfer, der nicht
allein durch Stofe erklirt werden kann. Man strahlte polarisiertes Licht in eine zdhe
Losung mit zwei verschiedenen fluoreszierenden Molekiilen ein und beobachtete unpola-
risierte Emission mit einem Emissionsspektrum des zweiten, nicht angeregten Molekiils.
Bei einer Anregung der Molekiile und anschliefsender Fluoreszenz wére die Emission
ebenfalls polarisiert. Aufgrund der Zahigkeit scheiden Stofe als Erklarung fiir die De-
polarisation aus. Auch der Energietransfer iiber Emission und anschliefende Absorption
eines zweiten Molekiils reichte nicht aus, um den Effekt zu erkldren, weil die Reabsorp-
tion durch die Stokes-Verschiebung unterdriickt ist [F6r48]. Damit bleibt als Erklérung
nur ein strahlungsloser Energietransfer iiber eine Distanz, die grofer ist als die Molekiil-
grofe.

In einem frithen Modell von Perrin [Per24| berechnete man die Abhéngigkeit der Effizi-
enz dieses Energietransfers von der Konzentration des Akzeptors, indem man annahm,
dass unter einem kritischen Abstand zwischen Donor und Akzeptor die Energie immer
transferiert wird und dartiber nie (A(r < Ry) = oo , A(r > Ry) = 0). Die Effizienz in
diesem einfachen Modell héngt exponentiell von der Konzentration der Akzeptoren ab

U

nmax

=1l—c . (3.2)

Eine quantenmechanische Betrachtung durch Forster [For48| ging erstmals genauer auf
die Mechanismen ein, die dem Energietransfer zwischen einzelnen Donor- und Akzeptor-
molekiilen zugrundeliegen. Wenn das Emissionsspektrum des ersten Molekiils mit dem
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Absorptionsspektrum des zweiten Molekiils {iberlappt, kann sich das erste Molekiil ab-
regen und das zweite Molekiil simultan angeregt werden. Der dominierende Term im
Matrixelement dieses Ubergangs kommt von der Dipol-Dipol-Kopplung und ist damit
proportional zu 7~%. Die Effizienz des Transfers in Abhingigkeit von der kritischen Kon-
zentration ist von der Form [For59)

= ﬁerQ (1 — Erf(x)) (3.3)

nmax
mit x = ﬁ < und der Errorfunktion Erf (x) f fo ~**du. Die kritische Konzentration
ist mit dem krltlschen Abstand iiber ¢ = =29 verbunden. R, ist der Abstand, bei dem

4TNAR3
der strahlungslose Energietransfer gleich wahrscheinlich ist wie die spontane Abregung

des Molekiils. Dieser kritische Abstand kann nach Forster [F6r59] berechnet werden,
wenn man die Emissions- und Absorptionsspektren von Donor bzw. Akzeptor kennt:

6 9000 In(10) x> 7% / fD eA
07 128 76 nt N,

(3.4)

Dabei ist k2 ein Orientierungsfaktor, der aus dem Winkel zwischen Donor und Ak-
zeptor abgeleitet wird. Bei einer zufilligen Orientierung wie in Fliissigkeiten ist dieser
Faktor gleich 2/3. % ist die Quanteneffizienz, mit der ein freies Donor-Atom ein Pho-
ton abstrahlt. Der Brechungsindex des Mediums wird mit n bezeichnet und N, ist die
Avogadrozahl. Das Uberlappintegral stellt die Verbindung von Ry mit den experimentell
zugénglichen molaren Extinktionskoeffizienten der Akzeptoren (e4) und den Emissionss-
pektren der Donoren (fp) her (siehe Kapitel 6). Dabei wird das Emissionsspektrum auf
eins normiert.

Dexter erweiterte das Modell von Férster, indem er optisch nicht erlaubte Uberginge
in seine Theorie mit einschloss [Dex52|. Dabei berechnete er auch Terme, die von der
Dipol-Quadrupol Wechselwirkung kommen. Eine weitere Korrektur seiner Theorie be-
ruht auf einem Austausch von Elektronen zwischen Donor und Akzeptor. Dabei geht
ein Elektron aus dem angeregten Zustand des Donors iiber in ein Orbital des Akzeptors,
wahrend gleichzeitig ein Elektron vom Akzeptor zum Donor wechselt. Die oben genann-
ten Korrekturen nehmen in ihrer Gréfse in dieser Reihenfolge ab und sind vor allem bei
grofsen Absténden zwischen den Molekiilen klein. Die Dipol-Quadrupol-Wechselwirkung
nimmt mit =% ab und der Austauschterm exponentiell mit R. Um von einem Molekiil
zum anderen zu wechseln, miissen die Elektronen sich in einem Bereich iiberlappen-
der Orbitale befinden. Da beide Orbitale nach aufsen hin n&herungsweise exponentiell
abfallen erhilt man in der Effizienz einen Faktor e 2%/%. In [Ino65| wird die Effizienz
des Austausch-Effekts quantitativ diskutiert und mit experimentell zugénglichen Grofsen
verkniipft.

Eine Verallgemeinerung der sogenannten Forster-Dexter Theorie wurde von Rotman und
Hartmann vorgestellt [Rot88], [Rot89]. Die Forster-Dexter Theorie geht von ortsunab-
héangigen Konzentrationen der Molekiile aus. In der Realitét ist die Anziehung zwischen
verschiedenartigen Molekiilen i.A. verschieden grof. Damit ist die Konzentration um ein
Donor-Molekiil herum abhéngig vom Abstand. Vor allem fiir die sehr abstandsempfind-
lichen Wechselwirkungen der Dexter-Theorie spielt dieser Effekt eine Rolle. Zusétzliche
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Effekte aufgrund von Symmetrieeffekten bei der Anordnung von Akzeptormolekiilen um
ein Donor-Molekiil werden in [Har91] behandelt.

3.2.3 Energietransfer bei hoher Donor-Konzentration

Bis jetzt wurde in diesem Kapitel der Energietransfer zwischen einzelnen Molekiilen
behandelt. In einem Fliissigszintillator ist aber meistens das Losungsmittel gleichzeitig
der Donor. Damit ist die Donorkonzentration sehr hoch und man muss zusétzliche Effekte
betrachten: Wichtig ist dabei vor allem die Diffusion angeregter Donor-Molekiile durch
die Fliissigkeit und der Transfer von Donor zu Donor (Migration). Kallmann und Furst
behandelten diese Effekte [Kal50|, [Kal51|. Die Energie kann also iiber eine Bewegung
des Donor-Molekiils in die Néhe eines Akzeptormolekiils gebracht werden, wo sie dann
iiber die oben genannten Mechanismen transferiert werden kann. Die Migration kann
mehrmals hintereinander erfolgen, so dass eine ganze Reihe von Donor-Molekiilen durch
dieselben Mechanismen nacheinander angeregt werden. Damit steht ein weiterer Prozess
zur Verfiigung, mit dem die Energie auch iiber grofsere Distanzen zu einem Akzeptor
transferiert werden kann.

3.3 Lichtausbeutemodell

3.3.1 Vorgehensweise und Annahmen

Das aktuelle Modell ist eine Verallgemeinerung und Weiterentwicklung des in [Buc06]
beschriebenen. Es wurden zunéchst zuséitzliche Terme aufgenommen, um die komplizier-
tere Situation mit zwei verschiedenen Losungsmitteln addquat zu behandeln. Im Laufe
dieser Diplomarbeit stellte sich heraus, dass zuséatzliche Erweiterungen die Daten besser
beschreiben konnen. Das hier vorgestellte Modell ist das Ergebnis dieser Entwicklung.

e Wir legen die Energietransferpfade fest, die beriicksichtigt werden sollen. In Ab-
bildung 3.4 sind diese Pfade fiir das Target schematisch dargestellt und in Tabelle
3.1 ist die Notation aufgelistet.

e Es werden nur effektive, orts- und zeitunabhéngige Raten betrachtet, die propor-
tional zu den Konzentrationen der beteiligten Molekiile sind. Dadurch erhéalt man
Gleichungen des Typs Stern-Volmer. Verschiedene Prozesse, die zu einem Pfad
beitragen werden nicht getrennt behandelt.

e Die Konzentrationen der nicht-angeregten Molekiile sind zeitlich konstant (siche
Kapitel 3.3.2).

e Direkte Anregung der gelosten Stoffe PPO, bis-MSB und Gd(dpm);z werden nicht
beriicksichtigt, da diese mit Konzentrationen von einigen Gramm pro Litern nur
im Promill- bis Prozentbereich vorkommen.

e Die Anregung der Losungsmittelmolekiile erfolgt schnell im Vergleich zur Szintil-
lation (siehe Kapitel 3.3.2).
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Abbildung 3.4: Energietransferprozesse im Target: Die schwarzen Pfeile symbolisieren

Prozesse, bei denen die Energie verloren geht. Blaue Pfeile stehen ty-
pischerweise fiir strahlungslose Energietransfers wie in Kapitel 3.2.2 be-
schrieben, hellblaue Pfeile fiir die Abregung des PPO unter Emission
eines Photons. Die roten Pfeile stehen fiir die Anregung der Losungsmit-

telmolekiile durch die Compton-Elektronen.

Symbol Erklarung Einheit
Dy, dy Donor 1 = PXE mTOZ g
D, , d, Donor 2 = Dodecan mol 9
A a Akzeptor = PPO mol g
Q,q Quencher = Gd(dpm); mTOZ , 9
* angeregtes Molekiil -
Aoy kg = )\aMl Energietransfer von PXE zu PPO ll L
PPO mo s’g*Ss
Aes ke = Ao Lichtemission von PPO s~
Ags kg = A MGd(ldpm)d Energietransfer von PXE zu Gd(dpm); —L 8,#
i ki =\ interne Verluste bei PXE st
Asqs ksqg = Asq MPlPo Self-Quenching des PPO in PXE moll , S,#
N K definiert wie A\, k fiir Dodecan anstelle von PXE -
Ay s kay = Aay M;XE Energietransfer von Dodecan nach PXE moll - S,ﬁ
AD; Rate fiir Anregung des PXE e
AD: Rate fiir Anregung des Dodecan ?”—OSZ

Tabelle 3.1: Notation fir das Lichtausbeutemodell.
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e Das zweite Fluor bis-MSB wird in diesem Modell nicht berticksichtigt. Der Transfer
von PPO zu bis-MSB findet iiber Emission und anschliefsende Absorption statt.
Wir nehmen an, dass jedes Photon aus der Emission von PPO von bis-MSB absor-
biert wird. Anschliefend wird es mit einer Quanteneffizienz von 94 % wieder emit-
tiert. Weiterhin nehmen wir an, dass von bis-MSB aus kein Transfer zu einer der
anderen Komponenten stattfindet. Aus Messungen der Fluoreszenz- und Absorp-
tionsspektren von PPO bzw. bis-MSB weiff man, dass die bis-MSB-Konzentration
von ca. 20 mg/1 zu gering fiir einen effektiven strahlungslosen Energietransfer ist
[Buc06]|. Demnach gibt es in unserem Modell keine Abhéngigkeit der Lichtausbeute
von bis-MSB.

e In unserem Modell tragt aufsschlieklich die Emission von PPO zur Lichtausbeute
des Szintillators bei. Man beobachtet experimentell, dass der Gadolinium-Komplex
die Energie nicht in Form von Strahlung abgibt. Interne Prozesse und der Transfer
zu Gd(dpm)s fithren zu einem Verlust der Energie.

e Die spontane Emission von Losungsmittelmolekiilen wird vernachléssigt: Der strah-
lungslose Transfer und die internen Verluste sind effektiver als die spontane Emis-
sion. Durch die hohe Konzentration der Losungsmittel tragen Migration und Diffu-
sion (siehe Kapitel 3.2.3) zum strahlungslosen Transfer bei. Auferdem konnen sich
angeregte Dimere aus einem angeregten und einem nichtangeregten Losungsmit-
telmolekiil bilden. Diese haben eine hohere Wahrscheinlichkeit, die Energie strah-
lungslos zu dissipieren |Bir65|, |[Bir67]. Dieser Energieverlust wird in dem Modell
den internen Verlusten zugerechnet.

e Ein angeregtes PPO-Molekiil kann seine Energie entweder durch spontane Emissi-
on abgeben oder diese durch Stofse oder Excimer-Formation mit nichtangeregten
PPO-Molekiilen unter Produktion von Warme verlieren (Self-Quenching).

3.3.2 Ableitung der Lichtausbeutegleichungen
Neutrino-Target

Wir stellen Bilanzgleichungen auf, die angeben, wie sich die Konzentrationen der ange-
regten Molekiile &ndern:

dD:

=L = Ap; = \uDIA = XD} = A, DiQ + A, D Dy (3.5)
dD; / * !/ * !/ * *
—2 = Ap; = X.D5A = X.Dj = X,D3Q = Ay, D; Dy (3.6)
dA* * / * ES *
T = MDA+ N DA = A AT = A AA (3.7)
Anschliefsend 16st man die Gleichungen (3.5) bis (3.7) nach Df, D} bzw. A* auf:
1 dDy
D: Aps + Mgy D3Dy — —2 (3.8)

P ONAF A+ AQ dt
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! dDs
D; = s = 2 .
27 NA+ N+ NQ + A Dy { AT ] (3.9)

Um einen Ausdruck fiir A* zu erhalten der unabhéngig von DT und D3 ist ersetzt man
zuerst in Gleichung (3.8) Dj durch die rechte Seite von Gleichung (3.9) und setzt diesen
Ausdruck fiir D} in Gleichung (3.10) ein. Dj in Gleichung (3.10) wird durch die rechte
Seite von Gleichung (3.9) ersetzt:

. A A dD;
T AGA NAFNFAQ T
1 AaA Ad, D1 dD;
3 . v Y | Apy — (3.11)
et A NA+ N+ NQ NAF N+ NQ + A, D dt
L1 XA dDy
Xe FAgd MAFNANQ+A,Dy |72 dr |

Man nimmt an, dass die Konzentrationen der nichtangeregten Molekiile A, Dy, Dy und
@ zeitlich konstant sind. Plausibel wird diese Annahme durch die folgende Abschét-
zung: Fiir Energiedepositionen von 1 MeV in Form von Compton-Elektronen erhalt man
etwa 10000 angeregte Molekiile. Die mittlere Reichweite eines Elektrons betréagt unge-
fahr r(em) ~ %ﬁn‘/‘);% 1073 &~ 0.5 cm |Bir64]. Dabei wurde angenommen, dass das
riickgestreute Elektron eine Energie von 1 MeV erhélt und die Dichte des Szintillators
0.8 g/cm?® betrigt. Durch Stéfe dndert das Elektron oft seine Richtung, deshalb kann
man das Volumen, in dem Molekiile angeregt werden mit (0.5 cm)? ~ 107 cm? ab-
schitzen. In diesem Volumen befinden sich etwa 107 Molekiile. Die Konzentration der
nicht-angeregten Molekiile dndert sich also praktisch nicht.

Die entscheidende Grofse fiir die Lichtausbeute ist die insgesamt von PPO emittierte An-
zahl der Photonen. Um diese zu erhalten integriert man die Rate der Photonenemission
tiber die Zeit. Alle zeitabhéngigen Grofen in Gleichung (3.11) stehen innerhalb der ecki-
gen Klammern. Man kann die Integrale iiber die Zeit also einzeln 16sen. Die Anregung
der Molekiile durch das Elektron geschieht schnell im Vergleich mit den Abregungspro-
zessen. Man macht deshalb die Annahme, dass die Anregung punktuell zur Zeit ¢t = 0
geschieht: Ap: (t) = DY, -6(t) Aukerdem sind lange vor der Anregung und lange nach

der Anregung (t = —oo und t = 00) keine angeregten Molekiile vorhanden
o dD; , 0 § . .
)\DT’Q - dt7 dt = DL2 + Dljg(t =00) — DLQ(t = —00) = D172' (3.12)
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3 Energietransfer im Fliissigszintillator

Damit erhélt man fiir die insgesamt produzierte Anzahl von Photonen das Ergebnis:

Np = / A (1)t

o He Ao A
T A A A N A F N+ AQ (313)
ey A Ao A . Aa, D '
Ae + Asgd AaA+ N+ 2,Q NA+ N+ NQ + Ay, Dy
L Ae N A

2 X T AgA NA+N A+ NQ+ A, Dy

Die Konstanten D? und DY ergeben sich aus den verschieden groffen Wahrscheinlich-
keiten fiir die Wechselwirkung der einzelnen Losungsmittelmolekiile mit einem Elektron
Rpxp und Re,, und den Wahrscheinlichkeiten, dass bei einer WW mit dem Elektron
ein angeregtes Molekiil entsteht. Die Raten der WW mit einem Elektron ergibt sich aus
dem Elektronenfluss, der Teilchenzahldichte der Losungsmittelmolekiile und den Wir-
kungsquerschnitten:

Rpxp = Cbef *OpXE"NPXE RC12 = Qe *0C, " NCys- (3-14)

In diesem Modell nehmen wir an, dass ein Elektron im Szintillator seine ganze Energie
durch Wechselwirkungen mit dem Losungsmittel verliert. PXE und Dodecan konkurrie-
ren also um den vorhandenen Fluss:

RpxE - OpXE NPXE _ " TpPXE
Rey, + Rpxp opxe npxe + 00, Noy  N-Tpxe+ (1 —2pxp)

Wp XE = (315)
Dabei haben wir das Verhéltnis der Wirkungsquerschnitte n = ”O_Pcﬂ und den molaren
Anteil von PXE zpxp = ﬁ eingefiihrt.

12
Die Zahl der tatsdchlich angeregten Molekiile in reinem PXE bzw. reinem Dodecan
nennen wir NJXF bzw. N§*2. Insgesamt ergibt sich also

Np = / A (t)dt

_ NPXE, N TPXE A AJA

0 n-xpxep+ (1 —2pxp) Ae+ AsgAd AA+ N +2Q
+ NCIQ . 1 - TPXE . /\e ) )\aA ) )\d1D1

O n.apxp+ (1 —zpxp) A+ AsgA AdA+ i+ 2Q N A+ N+ NQ+ Agy, Ds
1 N0012~ 1_1'PXE /\e /\:zA

n-wpxe+ (1 —2pxg) A+ AgA NA+ N+ NQ+ Ay, Dy
(3.16)

Aus praktischen Griinden gibt man die Konzentrationen gerne in g/l an. Deshalb defi-
niert man neue Energietransferkonstanten k (siehe Tabelle 3.1). Die experimentell be-
stimmte Lichtausbeute wird in Einheiten eines Standards (I(PXE + 6 g PPO/1):=100)
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3 Energietransfer im Fliissigszintillator

angegeben. Man kann in Gleichung (3.17) die drei Terme direkt den drei verschiede-
nen Pfaden zuordnen (siehe Abb. 3.4), die zur Lichtausbeute beitragen: Der erste Term
reprasentiert die Anregung von PXE mit Energietransfer zu PPO und anschliefsender
Emission. Der zweite Term steht fiir die Anregung von Dodecan, den Transfer zu PXE
und von dort zu PPO und anschliefender Emission. Der dritte Term entspricht dem
ersten Term fiir Dodecan anstelle von PXE:

N TpxXE 1 1
]m‘e d7a7q :]PXE' '
1—l‘pXE 1 1 1

+ [OC'12 .

ksqa kqq k! K
.x +(1—=x sq i a9 3 4
n-apxp+(1—cpxp) 1+ e i il R e R

1— 1 1
4 ](?12' TPXE )

n-wpxe+ (1—Tpxp) 1+ Kaga 1+kf +k +"‘d1d1

(3.17)

Gamma Catcher

Analog zur Ableitung der Lichtausbeutegleichung fiir das Target (3.17) stellen wir die
Gleichung fiir den Gamma Catcher auf. Die Situation wird hier durch das dritte Losungs-
mittel komplizierter, dafiir fehlt im Gamma Catcher das Gadolinium. Weil Mineraldl
(MO) aus @hnlichen Komponenten besteht wie Dodecan werden einige vereinfachende
Annahmen gemacht (die Parameter fiir Mineral6l werden mit zwei Strichen gekennzeich-
net):

e Der Wirkungsquerschnitt von Dodecan und Mineraldl ist gleich grofs.

e Bis auf die Parameter k//k” und 137 werden fiir Dodecan und Mineraldl die
gleichen Werte fiir die Lichtausbeuteparameter angenommen.

Damit erhalt man fiir die Lichtausbeute im Gamma Catcher

. 1 1
I . 2o, _ [PXE N-TpxE . .
Gc( PXE,XCy ) n.xPXE—I—(l—l'PXE> 1—|—kZ—qa k:a
G Toy, 1 1 1
0 . _ ksqa k;
n-xpxp+ (1 mPXE) I+ == kaa 1 + kd d1 + kq, di
1012 ) el ) 1 1
Nn-Tpxg + (1 - CC'P)(E) ]. + k/l kdldl (318)
+ Mo, faro ! S :
0 p L ’ k!
i 1 _ sq = kaa 1
n-wpxp+(1—apxp) 1450 14k 1y Fardi T Ry dr
+ MO, MO 1 !

kdl di”

n-xzpxe+ (1 —2pxp) 1+ k;ia 1+ k +
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3 Energietransfer im Fliissigszintillator

Die Parameter des Modells fiir das Target und fiir den Gamma Catcher kénnen expe-
rimentell bestimmt werden (siehe Kapitel 4). Damit ist man in der Lage, die Lichtaus-
beute mithilfe des Modells zu optimieren, ohne fiir alle moglichen Kombinationen der 5
Szintillatorkomponenten Messreihen durchzufiihren. Anschliefsend kénnen die Vorhersa-
gen dann mit Messungen iiberpriift und die Zusammensetzungen feinabgestimmt werden
(siehe Kapitel 4). Man erhélt aus dem Modell die Beitriage der einzelnen Energietransfer-
pfade und kann in gewissen Grenzen durch die Wahl der Zusammensetzung kontrollieren,
wie viel die einzelnen Pfade zur Lichtausbeute beitragen. Diese Informationen tragen zu
einem tieferen Verstdndnis der Prozesse, die im Fliissigszintillator stattfinden bei. Die
Struktur von Gleichung (3.17) zeigt direkt die Konkurrenz der drei Pfade zu den ein-
zelnen Energieverlusttermen. Das Lichtausbeutemodell liefert aufterdem iiber die Raten
eine Abschétzung des Zeitprofils des Szintillators (siche Kapitel 5).
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4 Lichtausbeutemessungen

Im Rahmen dieser Diplomarbeit wurden samtliche Parameter des in Kapitel 3.3.2 vorge-
stellten Modells fiir das Target mithilfe von Lichtausbeutemessungen bestimmt. Dabei
geht man schrittweise von einfachen Szintillatormischungen zu komplizierteren iiber und
bestimmt nach und nach die einzelnen Parameter. Mit diesen Ergebnissen ist eine Vor-
hersage der Lichtausbeute fiir jede beliebige Szintillatorkombination moglich. Vorhersa-
gen fiir bestimmte Szintillatorzusammensetzungen wurden anschliefsend experimentell
iiberpriift, um am Ende eine optimierte Szintillatorkombination fiir das Target und den
Gamma Catcher zu erhalten.

Der experimentelle Aufbau fiir die Lichtausbeute dnderte sich im Laufe meiner Diplom-
arbeit. Anfangs wurde ein Aufbau verwendet, bei dem eine Messung relativ schnell
durchgefiihrt werden konnte (siehe Kapitel 4.1). Um systematische Fehler zu reduzieren,
wurden die Messungen zur Uberpriifung des Modells am Ende des Optimierungsprozes-
ses der Szintillatorzusammensetzung mit einem verbesserten Aufbau durchgefiihrt (siche
Kapitel 4.2).

4.1 Experimenteller Aufbau der
Compton-Spektrum-Messung

4.1.1 Messprinzip

Zur Anregung der Szintillation wurde eine ¥"Cs y-Quelle! benutzt. Die Halbwertszeit
dieses Isotops betriagt 30.17 Jahre und die Photonenenergie 662 keV [Bro78|. Bei die-
ser Energie wechselwirken die Photonen im Fliissigszintillator hauptséchlich {iber den
Compton-Effekt. Das Elektron produziert in der Szintillatorprobe einen Lichtblitz, den
man mit einem Photomultiplier aufnimmt. Die Quelle wird zusammen mit der Szintil-
latorzelle in einer Aluminiumbox untergebracht (siehe Abb. 4.1). Der PMT ist an diese
Box angeschraubt und wird mit ihr zusammen zur weiteren Lichtabschirmung in eine
(hier nicht gezeichnete Holzbox) gestellt.

Das Signal des Photomultipliers wird direkt mit einem digitalen Oszilloskop (Tektro-
nix TDS 7054) analysiert. Die deponierte Energie ist proportional zu der Zahl der im
Szintillator erzeugten Photonen und damit zur Gesamtladung, die der Photomultiplier
misst. Die Gesamtladung ist proportional zum Integral iiber den Spannungspuls. Das
digitale Oszilloskop kann die Pulse in Echtzeit integrieren und ein Histogramm mit
den Werten der Integration erzeugen (siehe Abb. 4.2). Dieses Histogramm zeigt das

!Die Aktivitit der Quelle betrug (am 1.7.2007) 269 kBq
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Abbildung 4.1: Compton-Spektrum-Aufbau fiir die Lichtausbeutemessungen.

Compton-Spektrum der Elektronen aus der priméren Streuung (siehe Abb. 4.3).

4.1.2 Auswertung der Compton-Spektren

Um die Lichtausbeute (Zahl der Photonen pro MeV deponierter Energie) fiir einen Szin-
tillator zu bestimmen, braucht man einen definierten Punkt im Spektrum, fiir den man
die Energie kennt. Dafiir eignet sich die Compton-Kante; sie wird allerdings durch die
begrenzte Auflosung der Messung verbreitert (sieche Abb. 4.3). Dieser Fehler setzt sich
unter anderem aus den statistischen Schwankungen in der Zahl der produzierten Pho-
tonen, der Zahl der ausgelosten Photoelektronen in den Dynoden des PMTs und der
Schwankung der Grundlinie des Pulses zusammen.

Wir kennen die Energie der Compton-Kante fiir eine Streuung unter dem Winkel 180°

1
1+ 22 (1 — cos(p = 180°))

moc?

E._(p =180°) = hv (1 > ~ 478 keV. (4.1)

Die Schwierigkeit besteht darin, die Lage der Compton-Kante in dem gemessenen Spek-
trum zu bestimmen. Wir machen die Annahme, dass der Fehler jeder Einzelmessung
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Abbildung 4.2: Screenshot des digitalen Oszilloskops: Die weifte Linie stellt einen Puls
des PMT dar, die gelbe Linie zeigt die Integration des Pulses. Nach
dem Puls wird das Integral in der blauen Box ausgelesen und in ein
Histogramm geschrieben. Die Zeitskala betrigt 20 ns pro Késtchen.

der Gesamtladung Gaufs-verteilt ist. Damit ist das gemessene Spektrum f(z) eine Fal-
tung aus dem theoretischen Compton-Spektrum f(z)y, und einer Gauk-Kurve g(x) mit
unbekannter Breite:

F(2) = f@)n ® glx) = / " ) - glz — ) du. (4.2)

Da das theoretische Compton-Spektrum recht flach verlauft machen wir die Annahme,
dass es durch die Heaviside-Stufenfunktion ©(—z + 478) beschrieben werden kann (De-
finition: ©(x) = 0 fiir z < 0 und O(z) = 1 fiir > 0). Damit erhédlt man fiir die Position
der Compton-Kante unabhéngig von der Grofe der Streuung o

o0

f(478) = / O(—u+478) - g(u — 478) du = / O(—v)-g(v) dv = % (4.3)
Dabei wurde die Substitution v = u — 478 durchgefiihrt. Wenn man also das Compton-
Spektrum bei der halben Hohe des Maximums abliest erhélt man in dieser Néherung
die Gesamtladung, die einer deponierten Energie von 478 keV entspricht. Diese Methode
wurde fiir die Lichtausbeutemessungen angewendet, bei denen die Compton-Spektrum-
Methode benutzt wurde.

Bei einer genaueren Betrachtung beriicksichtigt man die korrekte Form des differentiel-
len Wirkungsquerschnitts der Compton-Streuung. Dieser Wirkungsquerschnitt ist durch
die Klein-Nishina-Formel gegeben [Kle29|. Aufserdem skaliert die Auflésung der Messung
mit der Wurzel aus der Gesamtladung am PMT. Das entspricht einer Faltung mit einer
Gauk-Kurve mit einer Breite, die sich mit der Wurzel aus der Gesamtladung andert.
Als Ergebnis erhélt man ein Compton-Spektrum, bei dem die Lage der Compton-Kante
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Abbildung 4.3: Compton-Spektrum im Fliissigszintillator. Dieses Spektrum wurde mit
einer ¥"Cs-Quelle aufgenommen. Damit liegt die Energie der Compton-
Kante bei 478 keV. Das Problem besteht darin, die Lage der Compton-
Kante in diesem Spektrum zu bestimmen. Als Néherung nehmen wir
den Kanal, bei dem der halben Wert des Maximums erreicht wird
(siche Text). Fiir verschiedene Fliissigszintillatoren vergleicht man die
auf diese Art bestimmte Kanalnummer. Damit erhdlt man die relative
Lichtausbeute.

relativ zum Maximum von der Gesamtladung abhéangt.

In unserer Analyse iiber den halben Wert des Maximums machen wir deshalb einen sys-
tematischen Fehler. Auch beim relativen Vergleich zweier Szintillatoren mit unterschied-
licher Lichtausbeute hebt sich dieser Fehler nicht ganz auf. Mit dem neuen Aufbau, der
im néchsten Kapitel beschrieben wird, werden diese systematischen Fehler eliminiert.

4.2 Experimenteller Aufbau der
Compton-Riickstreu-Messung

Messprinzip der Compton-Riickstreu-Methode

Bei dieser Art der Messung nutzt man das gestreute Photon aus der Compton- Wechsel-
wirkung. Es kann den Szintillator wieder verlassen und in einem Natrium-lodid-Kristall
ein weiteres Signal hervorrufen. Dieses wird dann von einem zweiten Photomultiplier
detektiert. Abbildung 4.4 zeigt die Anordnung fiir die Compton-Riickstreu-Methode.
Betreibt man die zwei PMTs in der gezeigten Geometrie in Koinzidenz, dann selektiert
man Ereignisse, bei denen der Streuwinkel ca. 180° betrédgt. Damit kennt man fiir dieses
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Abbildung 4.4: Compton-Riickstreu-Aufbau fiir die Lichtausbeutemessungen: Zusétzlich
zum Aufbau aus Abbildung 4.1 wird noch ein Nal-Kristall mit einem
zweiten PMT benutzt.

Ereignis die Energie des Elektrons und damit die Energie, die im Szintillator deponiert
wird (siehe Gleichung (4.1)).

4.2.1 Elektronik

Um die Signale der Photomultiplier zu verarbeiten und die Koinzidenz zu erzeugen,
benutzt man mehrere NIM-Module (siche Abb. 4.5). Die Signale der beiden Photomul-
tiplier werden zunéchst dupliziert. Jeweils ein Signal wird von einem Diskriminator in
ein logisches Signal umgewandelt. Diese werden dazu benutzt, die Koinzidenz zu er-
zeugen. Findet je ein Ereignis in den beiden aktiven Volumina (Fliissigszintillator und
Nal-Kristall) innerhalb der Koinzidenzzeit statt, dann liefert die Koinzidenzeinheit ein
logisches Signal. Dieses wird verwendet, um das digitale Oszilloskop zu triggern. Auf-
genommen werden die beiden Rohsignale der PMTs. Das digitale Oszilloskop ist in der
Lage die Pulse der PMTs hintereinander in zwei Dateien zu schreiben. Damit kann man
nach der Messung eine Softwareanalyse der Pulse durchfiihren. Ein Nachteil dieser Da-
tenverarbeitung ist die begrenzte Geschwindigkeit und damit die begrenzte Netto-Rate
des Gesamtaufbaus.
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Abbildung 4.5: Elektronik fiir die Lichtausbeutemessung (FS steht fiir Fliissigszintilla-
tor). Eine Skizze der Signale mit einer typischen Dauer der Pulse ist
angegeben (volle Breite fiir die logischen Signale und Anstiegszeit fiir
die Originalsignale). Die Einzelraten fiir das FS- und Nal-Signal betra-
gen etwa 80 Hz bzw. 3800 Hz.

4.2.2 Optimierung der Geometrie

Den Abstand zwischen der Quelle und der Szintillatorzelle bzw. dem Nal-Kristall nennen
wir a bzw. b. a und b konnen zunachst unabhangig voneinander gewahlt werden. Die-
se Abstiande sollen optimiert werden. Weil der Nal-Kristall und die Zelle eine endliche
Ausdehnung haben, erhélt man auch eine Koinzidenz, wenn der Winkel nicht exakt 180°
und damit die Energie nicht exakt 478 keV betrigt (siehe Abb. 4.6). Das beeintrichtigt
die Bestimmung der Lichtausbeute. Man kann die Genauigkeit der Energiebedingung er-
hohen, indem man den Abstand zwischen den beiden PMTs erhoht. Dabei wird aber die
Ereignisrate kleiner. In der Praxis muss man abwégen zwischen einer moglichst genauen
Energiebedingung und einer ausreichenden Koinzidenzrate. Dazu wurde eine Optimie-
rung vorgenommen. Falls das Photon auf die Ecke der Fliissigszintillatorzelle trifft und
anschliefsend auf die Ecke des Nal-Kristalls zuriickgestreut wird erhélt man den Winkel

l INar — 1
ai(a,b) = arctan {ZL;} + arctan [ﬁ} . (4.4)
Fiir diesen Fall definieren wir die Abweichung in der Energie als
E.- b
x(a,b) = Ee(p1(a,0) mit ©1(a,b) = 180° — ay(a, b). (4.5)

E.—(180°)
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Abbildung 4.6: Schematische Darstellung der Geometrie der Compton Riickstreuung
(Seitenansicht).

E.-(¢i1(a,b)) lasst sich mit Gleichung (4.1) ausrechnen. Da die Cosinus-Funktion um
den Wert 180° herum flach verlauft ist die Energiebedingung auch noch fiir Abstédnde in
der Grofenordnung der Abmessungen der aktiven Volumina relativ gut erfiillt. Dieser
Umstand erlaubt es uns auch, ohne eine fokussierende Abschirmung auszukommen.
X(a, b) soll minimiert werden, ohne dabei in der Rate zu viel zu verlieren. Dazu geben
wir zunéchst diejenige Rate vor, die wir benotigen, um in einer angemessenen Zeit und
mit einem akzeptablen Signal-zu-Untergrund Verhéltnis Daten zu nehmen und driicken
die Rate Ry, durch a und b aus:

Qi(a,b) Q(a,b
. 1517 ) 24(” )'77662'77184- (4.6)

Dabei steht A fiir die Aktivitdt der Quelle, € 5(a,b) fir das Raumwinkelelement der
Zelle von der Quelle aus gesehen bzw. fiir das Raumwinkelelement des Nal Kristalls
von der Zelle aus betrachtet und nge2,154 flir die Wahrscheinlichkeiten, dass Photonen
mit der Energie 662 keV bzw. 184 keV nur in den aktiven Volumina absorbiert werden
[Phi]. ©Q4(a,b) und 2s(a, b) ergeben sich aus der rechteckigen Geometrie der Szintillator-
zelle bzw. der zylindrischen Geometrie des Nal-Kristalls. ngge und 71154 erhélt man aus
Durchdringungstabellen fiir Photonen. Die Photonen miissen durch die Aluminiumbox,
die Holzschicht, die Zelle und die Hiille des Nal-Kristalls dringen.

Diese Abschitzung der Rate kann man experimentell nachpriifen. Ry, (Re.,) wurde fir
verschieden grofe Raten bestimmt. Es stellt sich heraus, dass das Verhaltnis Ry, /Resp
von der Rate abhingig ist. Das ist darauf zurilickzufiihren, dass die Datenaufnahme
mit dem digitalen Oszilloskop nicht beliebig schnell funktioniert. Um die Abhéngigkeit
von der Rate in dem fiir uns interessanten Bereich von R.,, = 1 Hz bis R.,, = 4 Hz
zu beschreiben, ist ein Polynom zweiter Ordnung gut geeignet. Durch einen Fit an die

Rip(a,b) = A
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gewiinschte Rate R, 2 Hz
Abstand Quelle-FS a 3.9 cm
Abstand Quelle-Nal b 3.8 cm
Winkel a4 (a, b) 42°
Energieabweichung y(a, b) | 0.97

Tabelle 4.1: Ergebnis der Geometrieoptimierung: Die Rate wird vorgegeben, dann wird
mit MATHEMATICA x minimiert und man erhélt die zugehorigen Abstéan-
de a und b. Anschliefend wird aus a und b a; und y berechnet.

Ratenmessungen erhélt man die Parameter dieses Polynoms:

Rip(Rewp) = 1.8 = 3.0 Repp +3.4- R2 (4.7)

erp”

Gibt man jetzt die Rate R.,, vor dann kann man Ry, bestimmen. Diesen Wert fir Ry,
setzt man in Gleichung (4.6) ein. Damit stehen in Gleichung (4.6) nur noch die Unbe-
kannten a und b, so dass man a durch b ausdriicken kann. Unter dieser Nebenbedingung
minimiert man den Ausdruck fiir x(a,b) aus Gleichung (4.5). Auferdem konnen a und
b nicht jeden beliebigen Wert annehmen, da z.B. der Nal-Kristall mit PMT nicht in die
Holzbox passt. Daraus ergibt sich ein minimaler Wert fiir b. Analytisch ist die Mini-
mierung von x nicht moglich, deshalb wurde das Problem mit MATHEMATICA gelost.
Tabelle 4.1 zeigt das Ergebnis der Optimierung der Messgeometrie fiir eine typische vor-
gegebene Rate von 2 Ereignissen pro Sekunde. Bei dieser Rate kann man eine Messung
inklusive Vorbereitung mit 10000 Ereignissen in etwa zweieinhalb Stunden durchfiihren.

4.2.3 Untergrund

Der Untergrund der Compton-Riickstreu-Messung besteht hauptsichlich aus zwei Bei-
tragen:

e Zufillige Koinzidenzen R; (2 Photonen aus der Quelle simulieren ein Riickstreu-
Ereignis)

e Umgekehrter Laufweg des Photons (zuerst wird der Nal-Kristall getroffen, dann
die Zelle).

Externe Quellen wie z.B. Myonen sind bei diesem Aufbau zu vernachlassigen. Es stehen
zwei effektive Methoden zur Verfiigung, Ereignisse der zwei Klassen von Untergrundereg-
nissen zu unterdriicken. Die zufalligen Koinzidenzen sind proportional zur Koinzidenzzeit
des Experiments: Ry = Rzee - Bnar - Atkoin... Eine Reduzierung der Koinzidenzzeit er-
moglicht damit die Unterdriickung der zufélligen Koinzidenzen. Diese Methode ist durch
die Schwankung in der Anstiegszeit des langsameren Nal-Signals begrenzt. Geht man

49



4 Lichtausbeutemessungen

— —~ 04
S =
0.2 r
3 I S 02}
2 2 .
a N S o0f
g 0 & Tt IS .
E va L \

02 I L \
L 04 f
04| -06 | \

0.8 F N

-0.6

_1:

0.8 [ -1.2 ]
325 350 375 400 425 450 475 500 0 250 500 750 1000 1250 1500 1750 2000
Zeit (ns) Zeit (ns)

(a) (b)

Abbildung 4.7: (a): Typischer Puls des Fliissigszintillator-PMTs. Die Linie am Beginn
des Pulses dient zur optischen Kontrolle der Softwareanalyse. Sie zeigt
an, wo das Programm den Startzeitpunkt fiir die Integration setzt. (b):
Typischer vorverstarkter Puls des Nal-PMT. Zusétzlich zur Linie fiir den
Startzeitpunkt ist hier noch eine Linie fiir das Maximum gezeigt.

mit der Koinzidenzzeit unter diese Schwankungen, dann verliert man zwangsldufig echte
Ereignisse.

Der umgekehrte Laufweg des Photons fiihrt zu einer umgekehrten Energiedeposition
im Szintillator und im Nal-Kristall. Im Szintillator wird weniger Energie deponiert als
bei den erwiinschten Ereignissen und die 478 keV des priméren gestreuten Elektrons
werden im PMT 2 gemessen. Da die Energieauflésung des Nal-Kristalls relativ gut ist
kann man Ereignisse mit einer hohen Energie identifizieren und zugehorige Ereignisse in
der Szintillatorzelle verwerfen. Im nachfolgenden Kapitel wird unter anderem dieser Cut

behandelt.

4.2.4 Auswertung der Compton-Riickstreu-Messungen

Das Programm DatLog auf dem Oszilloskop produziert eine Datei pro Oszilloskop-Kanal,
in der hintereinander die Pulsformen des Kanals stehen. Die Softwareanalyse wird mit ei-
nem FORTRAN-Programm durchgefiihrt. Dieses Programm erzeugt Histogramme, wel-
che mit PAW (Physics Analysis Workstation) ausgewertet werden. In Abbildung 4.7
sind zwei typische Pulse der beiden PMTs gezeigt. Dabei ist zu beachten, dass der
Puls des Nal-Kristalls bereits vorverstarkt ist. Dieser Vorverstéirker ist im Kristall-
Photomultiplier-System fest integriert. Aufterdem beachte man die unterschiedlichen
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Abbildung 4.8: (a): Cut im Pulshéhenspektrum des Nal-Kristalls. Man selektiert die Er-
eignisse, bei denen die Energie etwa 184 keV betragt. Diese Ereignisse
liegen zwischen den roten Linien. (b): Gesamtladung im FS-PMT ge-
gen die Pulshéhe des Nal-Signals. Man beachte, dass die Amplitude der
Signale im Nal-Kristall negativ ist. Jeder Punkt entspricht einem Koinzi-
denzereignis. Nur Ereignisse innerhalb der zwei roten Linien erfiillen die
Cut-Bedingung (184 keV des riickgestreuten Photons im Nal-Kristall)
und werden in das Histogramm zur Bestimmung der Lichtausbeute (Abb.
4.9) aufgenommen.

Skalen der beiden Graphen. Der Puls des Fliissigszintillators ist einige Nanosekunden
lang, wihrend der vorverstirkte Puls des Nal-Kristalls im Mikrosekundenbereich liegt.
In der Analyse werden die folgenden Schritte sukzessive wiederholt:

1. Lesen eines Ereignisses: Pro Ereignis liest man einen Puls aus der Datei fiir den
Fliissigszintillator und den zugehorigen Puls aus der Datei fiir den Nal-Kristall.

2. Erste Bestimmung der Grundlinie der beiden Signale: Die Neubestimmung der
Grundlinie fiir jeden einzelnen Puls ist sehr wichtig, weil der Offset von Puls zu Puls
schwankt. Dieser Offset wiirde als Fehler direkt in die Bestimmung des Integrals
eingehen (Punkt 4). Dazu mittelt man den Anfang des Pulses iiber einige hundert
Kanaile.

3. Suche nach dem Startzeitpunkt des Pulses fiir das FS- und fiir das Nal-Signal: Es
wird eine Schwelle definiert, mit der signifikante Abweichungen des Signals von der
Grundlinie festgestellt werden. Ist die Abweichung mehrerer aufeinanderfolgender
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4 Lichtausbeutemessungen

Kanéle von der Grundlinie grofer als der Schwellenwert, dann geht man davon
aus, dass an dieser Stelle der Puls beginnt. Der erste Kanal von acht aufeinan-
derfolgenden wird als Startzeitpunkt festgelegt. Die Wahl der Schwelle hangt von
der Stabilitdt der Grundlinie ab. Wenn man sie zu klein wahlt, dann kann eine
Schwankung in der Grundlinie als Puls fehlinterpretiert werden. Falls die Schwel-
le zu grof ist erhdlt man einen Startzeitpunkt, der spéater auftritt als der wahre
Startzeitpunkt. Die Linien in Abbildung 4.7 zeigen den Wert der Startzeitpunkte
an, die der Algorithmus berechnet hat.

4. Anschliefsend wird eine zweite Bestimmung der Grundlinie direkt vor dem Start-
zeitpunkt durchgefiihrt. Falls die Grundlinie auf groferen Skalen schwankt (z.B.
Oszillation der Grundlinie) erhdlt man damit einen genaueren Wert fiir die Inte-
gration des Pulses.

5. Integration des FS-Signals. Vom Startzeitpunkt des Pulses aus geht man einige
Kanale zuriick, um nichts von dem Puls zu verpassen. Das Integral wird tiber eine
einstellbare Zahl von Kanilen ausgefiihrt >_:°%  (Wert(Kanal i) - Grundlinie).

1=1Start

6. Bestimmung der Pulshohe des Nal-Signals als Maf fiir die Energie, die im Nal-
Kristall deponiert wird: Man féngt bei dem bereits bestimmten Startzeitpunkt des
Pulses mit der Routine an und liest schrittweise die Kanéle aus und sucht nach dem
groften Wert. Nur Ereignisse, bei denen diese Pulshohe des Nal-Signals innerhalb
eines einstellbaren Cut-Bereichs liegt, werden als Compton-Riickstreu-Ereignisse
akzeptiert.

7. Schreiben der Daten in verschiedene Histogramme
e Einzel-Pulsform (ein Histogramm fiir jeden Puls): siche Abbildung 4.7.

e Kombinierte Pulsform fiir alle Pulse im FS: Hier werden alle FS-Pulse iiber-
einandergelegt. Dazu werden die Startzeitpunkte angeglichen. Mithilfe dieser
mittleren FS-Pulsform kann man die Integrationsspanne optimieren, die fiir
jeden Puls verwendet wird.

e Spektrum der Gesamtladung am FS-PMT bzw. Pulshéhenspektrum fiir den
Nal-PMT (siehe Abbildung 4.8). Das Integral iiber den Puls bzw. die Puls-
hohe ergibt pro Puls einen Eintrag in dieses Spektrum.

e Graph mit Pulshohe des Nal-Signals gegen die Gesamtladung im FS-PMT
(diese wird iiber das Integral des FS-Signals bestimmt). Diese Darstellung
(siche Abb. 4.8) gibt uns die Moglichkeit, die verschiedenen Populationen
von Ereignissen zu betrachten. Man kann direkt den Cut auf die Energie-
deposition im Nal-Kristall kontrollieren: riickgestreute Photonen mit einer
Energie von etwa 184 keV sollen im Nal selektiert werden. Dieser Energie ent-
spricht etwa die Pulshdhe innerhalb der roten Linien. Zuféllige Koinzidenzen
sind iiber den gesamten Bereich des Graphen verteilt. Auferdem gibt es vie-
le Ereignisse, bei denen nicht die volle Energie des Compton-Elektrons beim
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Abbildung 4.9: Compton-Riickstreu-Spektrum: Die schwarze Linie zeigt das Spektrum
vor dem Cut auf die Energiedeposition im Nal-Kristall, die rote Linie
das Spektrum nach dem Cut, welches zur Bestimmung der Lichtaus-
beute verwendet wird. Man sieht, dass vor allem Ereignisse mit kleiner
Energiedeposition im FS durch den Cut verworfen werden kénnen. Der
Compton-Riickstreu-Peak korrigiert sich dadurch etwas nach rechts.

Fliissigszintillator beziechungsweise die Gesamtenergie des Photons beim Nal-
Kristall registriert wird. Die Ereignisse aus dem umgekehrten Laufweg der
Photonen werden durch die Schwelle des Diskriminators fiir die FS-Signale
(in dieser Darstellung etwa bei 800) abgeschnitten. Ereignisse, die im Nal-
Kristall bei der richtigen Energie von 184 keV detektiert werden, im FS aber
weniger als die erwarteten 478 keV deponieren, kénnen teilweise durch zu-
fillige Koinzidenzen und teilweise durch Randeffekte in der Szintillatorzelle
erklart werden: Compton-Elektronen kénnen ihre Energie statt im Szintillator
in der Zellenwand verlieren, wo sie kein Licht produzieren.

e Spektrum der Gesamtladung im FS-PMT nach dem Cut (siche Abb. 4.9). In
dieses Spektrum kommen nur Eintrdge aus Ereignissen, bei denen die Ener-
gie im Nal-Kristall der Compton-Riickstreu-Energie des Photons von etwa
662 keV — 478 keV = 184 keV entspricht.

Mit diesem letzten Histogramm bestimmt man die Lichtausbeute, indem man einen Fit
mit einer Gaufs-Kurve im Bereich des Compton Peaks macht. Der Mittelwert der Gaufs-
Verteilung entspricht der Gesamtladung im FS-PMT fiir ein Ereignis, bei dem 478 keV
im Szintillator deponiert werden. Dieser Wert ist proportional zur Lichtausbeute.
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4 Lichtausbeutemessungen

Losungsmittel Lichtausbeute [% Standard]
PXE 100
Dodecan 45.0 £ 1.0
Mineralol 38.0 £ 2.0
Lineares Alkylbenzol (LAB) 83.9 +£ 2.0

Tabelle 4.2: Lichtausbeute fiir die verschiedenen Losungsmittel. Es wurde jeweils PPO
mit einer Konzentration von 6 g/l verwendet. Als Standard wurde PXE
plus 6 g PPO/1 verwendet. Der Werte fiir Dodecan und LAB wurden mit
der Compton-Riickstreu-Methode aufgenommen, der Wert fiir das Mineralol
mit der Compton-Spektrum-Methode.

4.3 Ergebnisse

Die Messung der Lichtausbeute wird immer als Relativmessung durchgefiithrt. Man ver-
gleicht die Gesamtladung im PMT fiir die Probe mit der Gesamtladung fiir einen Szin-
tillatorstandard. Unser Standard der Lichtausbeutemessungen ist PXE + 6 g PPO/L
Dieser Szintillator hat eine vergleichsweise hohe Lichtausbeute und ist einfach herzustel-
len. Falls nicht ausdriicklich anders definiert beziehen sich im Folgenden Prozentangaben
immer auf diesen Standard. Die optimierten Szintillatorzusammensetzungen werden zu-
sétzlich relativ zu dem kommerziell erhéltlichen Standard BC505 gemessen. Bei BC505
betrdgt die absolute Zahl der Photonen etwa 12000 pro MeV; damit kann man diese
Zahl iiber die Relativmessung zu BC505 fiir eine beliebige Probe ebenfalls bestimmen.
Anfangs wurden einige Messreihen mit vielen verschiedenen Proben aufgenommen. Des-
halb war die schnellere Compton-Spektrum-Messung sinnvoll. Die Herstellung der Szin-
tillatoren, die ein Teil dieser Arbeit war, trigt wesentlich zur Dauer einer Messung
bei. Zur Feinabstimmung der Szintillatoren wurde die prézisere Compton-Riickstreu-
Methode angewendet. In den Daten ist jeweils vermerkt, mit welcher der beiden Metho-
den gemessen wurde.

4.3.1 Lichtausbeute der Losungsmittel

Zunéchst betrachten wir die Lichtausbeute eines einzelnen Losungsmittels plus 6 g
PPO/I relativ zu dem Standard PXE plus 6 g PPO/1. Man benétigt das Fluor, da
man sonst kein Szintillationslicht erhélt. Das Losungsmittel ist fiir seine eigene Emissi-
on nicht transparent genug, als dass man die spontane Emission sehen kénnte. Durch
haufige Reabsorption steigt die Wahrscheinlichkeit, dass das Licht durch strahlungslose
interne Verluste verloren geht. Wir wihlen eine Konzentration von 6 g PPO /1, damit wir
uns deutlich tiber der kritischen Konzentration befinden. So erhalten wir einen sinnvollen
Wert, um die Losungsmittel miteinander zu vergleichen.

In Tabelle 4.2 sind die Werte der Lichtausbeute relativ zum Standard fiir die Losungs-
mittel angegeben, die in Double Chooz verwendet werden. PXE und Dodecan sind die
Losungsmittel fiir das Target, zusammen mit Mineraldl werden sie im Gamma Catcher
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4 Lichtausbeutemessungen

verwendet. Fiir das Innere Veto verwendet man LAB.

PXE hat von den Losungsmitteln die hochste Lichtausbeute. LAB ist eine weitere Opti-
on fiir das Target. Obwohl Dodecan kein aromatisches Molekiil ist, weist es eine relativ
hohe Lichtausbeute auf. In Mineralol ist die Lichtausbeute etwas geringer. Das kann
damit erkldrt werden, dass die Anregung durch Ionisation und anschlieffende Rekombi-
nation fiir Kohlenwasserstoffe mit verzweigten Ketten geringer ist als fiir Molekiile mit
linearen Ketten [Shk01]. Fiir diese Messungen wurde Dodecan in Form von linearen Ket-
ten (n-Dodecan) verwendet; Mineralol dagegen besteht aus einer Mischung von linearen
und verzweigten Kohlenwasserstoffen.

Die relative Lichtausbeute des Standards im Vergleich zu BC505 kann ermittelt wer-
den, indem man bis-MSB zugibt. Damit hat die Emission das selbe Spektrum und die
Effizienz des PMTs ist fiir beide Proben dieselbe. Man erhélt fiir den Standard eine
Lichtausbeute von 88.1 % BC505 (Methode: Compton-Riickstreu-Messung).

4.3.2 Bestimmung der Parameter des Lichtausbeutemodells

Aus den Gleichungen in Kapitel 3.3.2 kann man erkennen, dass in dem Lichtausbeutemo-
dell mehrere Parameter direkt korreliert sind. Es tauchen ausschliefllich Terme der Form
ki/ko auf. Das entspricht der Tatsache, dass die Lichtausbeutemessungen nur sensitiv
auf die Verhéltnisse der Raten sind. Im Folgenden wird von einem Parameter geredet,
wenn ein Verhéltnis k; /ky gemeint ist.

Um die Parameter schrittweise bestimmen zu kénnen, geht man von einfachen Szintil-
latormischungen zu komplizierteren iiber. Die einfachste mogliche Mischung besteht aus
einem Losungsmittel und dem priméren Fluor PPO.

Losungsmittel plus Fluor

Fir den Fall PXE + PPO vereinfacht sich die die Formel fiir die Lichtausbeute 3.17

stark:
1 1

e

IPXE(g) = [PXE.

(4.8)

Abbildung 4.10 zeigt die Lichtausbeutedaten fiir verschiedene Konzentrationen von PPO.
Man beobachtet einen starken Anstieg der Lichtausbeute mit ansteigender PPO-Konzen-
tration. Bei einem Wert von ca. 5 g/l tritt ein Séttigungseffekt auf. Der Transfer von
PXE zu PPO ist hier bereits sehr effektiv. Bei sehr groffen PPO-Konzentrationen féllt
die Lichtausbeute dann wieder langsam ab. Dieser Effekt ist auf das Self-Quenching
der PPO-Molekiile zuriickzufithren. Wenn die Konzentration der PPO-Molekiile steigt
wird die Wahrscheinlichkeit grofer, dass ein angeregtes PPO-Molekiil auf ein nicht-
angeregtes PPO-Molekiil trifft und die Anregungsenergie durch einen Stof oder durch
Dimer-Bildung in Warme {ibergeht. Die hohen Werte fiir die PPO-Konzentration be-
stimmen damit den Self-Quenching-Parameter k,/k.. Der anfiangliche Anstieg ist durch
die Effizienz des Energietransfers von PXE zu PPO im Vergleich zu internen Verlusten
in PXE bestimmt und liefert deshalb den Parameter k;/k,. Dieser Parameter kann als

95



4 Lichtausbeutemessungen

T T T T T T T T T 120 777771 T T T T T T T
10 | .

110 -

100 100 |- L[]
S0 ] 9 [ T
80 [
70 [
60
s0 [
w0l
3| |
20 |
10l {
1 1 1 1 1 1 1 1 1 O T
20 0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 2 4 0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13

PPO Konzentration [g/l] PPO Konzentration [g/I]

80 3
70 [
60

=

50 -

St TR

40 1
30

Lichtausbeute [ % Standard]
Lichtausbeute [ % Standard]

20 -

(a) (b)

Abbildung 4.10: Verschiedene PPO-Konzentrationen in PXE. Fitfunktion: Gleichung
(4.8). Bestimmte Parameter: k;/k, und kg,/k.. Methode: Compton-
Spektrum. Abbildung (b) zeigt einen vergrofertern Ausschnitt von (a).

eine kritische Konzentration fiir den Energietransfer von PXE zu PPO aufgefasst wer-
den. Alle Parameter werden am Ende dieses Kapitels in Tabelle 4.3 angegeben.

In Abbildung 4.11 ist die analoge Messung fiir Dodecan anstelle von PXE gezeigt. Man
erhéilt aus dieser Messung die analogen Parameter k;/k} und k{ /k;. Die Loslichkeit von
PPO in Dodecan ist nicht so hoch wie in PXE. Deshalb kann die Messung nicht bei ho-
heren PPO-Konzentrationen als 50 g/1 durchgefithrt werden. Der Self-Quenching-Effekt
in Dodecan ist aber deutlich stéarker als in PXE. Diese Beobachtung kann mit der ver-
schiedenen Viskositdt der Losungsmittel erklért werden. Die Viskositdat von Dodecan ist
niedriger als die von PXE. Damit kénnen sich einzelne angeregte PPO-Molekiile schneller
bewegen und die Wahrscheinlichkeit fiir ein Zusammentreffen mit einem nicht-angeregten
PPO-Molekiil steigt. Die grofsere Wahrscheinlichkeit fiir Self-Quenching spiegelt sich in
einem grokeren Parameter ki /k. > k. /k. wieder. Der Anstieg der Lichtausbeute bei
kleinen PPO-Konzentrationen ist langsamer als in PXE, d.h. der Energietransfer von
Dodecan zu PPO im Vergleich zu den internen Verlusten in Dodecan ist nicht so effektiv
wie bei PXE. Man braucht also mehr PPO, um die internen Verluste auszugleichen.
Die Lichtausbeute ist fiir Dodecan plus PPO generell niedriger als fiir PXE plus PPO,
weil die Anregung der m-Elektronen in den Phenylringen der PXE-Molekiile effektiver
als die Anregung der Dodecan-Molekiile durch Tonisation und Rekombination ist (siehe
Kapitel 3.1). Die Bestimmung der Parameter I&'X” und IS erfolgt indirekt iiber die
Bestimmung der Parameter ki, /k;, ksq/ke, ki/k;, und k;/k, und aus der Definition des
Standards I(a = 6g/l) := 100%. Aus Gleichung (4.8) folgt

1 1
I"XE(q = 69/1) = 100% = [PXF . : . 4.9
( g/) 0 0 1_'_115_;% 1—1—]75‘1-6 ( )

e
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Abbildung 4.11: Verschiedene PPO-Konzentrationen in Dodecan. Fitfunktion: Glei-
chung (4.8) mit den gestrichenen Parametern. Bestimmte Parameter:
ki/k; und K, /k,. Methode: Compton-Spektrum.

Diese Gleichung wird nach IFX¥ aufgeldst und die bekannten Parameter werden einge-

setzt. Alternativ konnte man IX® auch einfach mit einem Fit ermitteln, wenn man
den Datenpunkt PXE + 6 g PPO/1 auf 100 % setzt. Diese Methode ist aber un-
genauer, da man den Fehler der Messung eines Datenpunkts direkt auf IIXF iiber-
tragt. Bei der Bestimmung iiber die Parameter benutzt man dagegen die Information
aus allen Datenpunkten der Messreihe zur Bestimmung von IFXE. Fiir die Bestim-
mung von I&" braucht man zusitzlich zu den beiden Parametern k., /K, und k;/k eine
Lichtausbeutemessung relativ zum Standard. Dieser Wert muss moglichst robust sein,
weil der Fehler direkt in die Bestimmung von IOC 2 eingeht. Die Messung des Werts
I192(q = 6)/I"XE(a = 6) = 0.45 wurde aus diesem Grund etwa 10 mal wiederholt und
der Mittelwert gebildet:

1 1
K,

5% =100% - 0.45 - .
L+ 38 1+ g

(4.10)

Losungsmittel plus Fluor plus Gadolinium

Als néchstes gehen wir zu einem komplizierteren Szintillator mit Gadolinium tiber. Das
Gadolinium wird in Double Chooz benétigt, um Neutronen aus der Neutrinoreakti-
on nachzuweisen. Der Gadolinium-Komplex hat aber auch auf die Lichtausbeute eine
Auswirkung. Durch ihn tritt ein zusétzlicher Verlustprozess in Konkurrenz zum Ener-
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Abbildung 4.12: Verschiedene Gd-Konzentrationen bei einer festen PPO-Konzentration
von 6 g/l in PXE. Fitfunktion: Gleichung (4.11). Bestimmter Parame-
ter: k,;/k,. Methode: Compton-Spektrum.
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Abbildung 4.13: Verschiedene Gd-Konzentrationen bei einer fester PPO-Konzentration
von 6 g/l in Dodecan. Fitfunktion: Gleichung (4.11). Bestimmter Para-
meter: k; /k;. Methode: Compton-Spektrum.
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4 Lichtausbeutemessungen

gietransfer von den Losungsmitteln zu PPO. Weil der Gadolinium-Komplex nicht fluo-
reszierend ist, nimmt die Lichtausbeute mit steigender Gadolinium-Konzentration ab

1 1
I"FE(q,q) = IPXE . : . (4.11)

Die effektivste Art, den Parameter k,/k, zu bestimmen besteht darin, die Gadolinium-
Konzentration des Szintillators zu veréndern (siche Abb. 4.12). Bei dem Fit mit der
Funktion aus Gleichung (4.11) setzt man die Werte der bereits bestimmten Parameter
ein; der einzige verbleibende freie Parameter fiir den Fit ist k,/k,. Man sieht, dass bei
einer Konzentration von etwa 2 g Gd/1 die Lichtausbeute halbiert wird. Das entspricht
einer Konzentration des Gadolinium-Komplexes Gd(dpm); (siche Abb. 2.9) von 9 g/1.
Die Variation der Gadolinium-Konzentration in Dodecan plus 6 g PPO/1 (siche Abb.
4.13) ergibt, dass der Energietransfer von Dodecan zu Gadolinium im Vergleich zum
Energietransfer von Dodecan zu PPO (& /k]) gréfer ist als das entsprechende Verhéltnis
fir PXE. Bei etwa 1.3 g Gd/] erhdlt man die Hélfte der Lichtausbeute des Gd-freien
Szintillators.

Gemischtes Losungsmittel plus PPO

Im néchsten Schritt mischen wir die zwei unterschiedlichen Losungsmittel miteinander.
Damit wollen wir einen Kompromiss zwischen einer hohen Lichtausbeute (mehr PXE)
und einer besseren Materialvertriglichkeit mit den Acryl-Tanks bei Double Chooz (mehr
Dodecan) erzielen. Um Szintillation zu erhalten benétigen wir wieder PPO als Fluor. In
der Gleichung fiir den Fit der Daten miissen wir alle Terme aus Gleichung (3.17) bis auf
die Gd-Beitrage beriicksichtigen. Die bereits bestimmten Parameter setzen wir in die
Gleichung ein. Dafiir schreiben wir einen Term fiir den Energietransferpfad Dodecan-
PXE-PPO (zweite Zeile in Gleichung (3.17)) etwas um

k! K K
i (4.12)
kd1 kdl ké
Damit erhélt man die Fit-Funktion fiir ein Gemisch aus PXE, Dodecan und PPO
1N TpXE 1 1
Ly d)a’qzo :]PXE. . .
ta 98t< 1 ) 0 77:L‘PXE—|—(1—J}PXE) 1_’_% 1+k:k;ia
1-— ITpPXE 1 1 1
+ [0012. . _. .
: i P T LA O &)
n-wpxp+(L—Tpxp) 145 1455 N TR A TR
Cio 1— TPXE 1 1
+ IO . : 3 ' K k .
n-rpxp+ (1 —xpxp) 14+ R 4

Die freien Parameter n und &/, /k,4, sind farbig markiert, alle anderen Grofsen sind be-

kannt. Der Self-Quenching-Parameter k,,/k. wurde in beiden Losungsmitteln separat

bestimmt. In der Mischung aus beiden Lésungsmitteln machen wir den Ansatz
o, ! K,

L =pxp-—+ (1 —2apxp)-

- - 2. (4.14)
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Abbildung 4.14: Variation der Losungsmittelzusammensetzung von reinem Dodecan bis
zu reinem PXE bei konstanter Fluor-Konzentration von 6 g/1. Fitfunk-
tion: Gleichung (4.13). Bestimmte Parameter: n und &/, /kg4,. Methode:
Compton-Riickstreuung.

In Abbildung 4.14 sind die Messung und der Fit gezeigt. Diese Messung wurde mit

der verbesserten Compton-Riickstreu-Methode durchgefithrt. Man sieht, dass die Licht-
ausbeute fiir kleine xpx g relativ grofs ist. Nach dieser Beobachtung wurden im Modell
unterschiedliche Wirkungsquerschnitte fiir PXE und Dodecan iiber den Parameter 7 ein-
gefiihrt. Der Wirkungsquerschnitt fiir eine Wechselwirkung von PXE mit den Compton-
Elektronen ist grofer als bei Dodecan. Deshalb ist die Lichtausbeute auch bei 20 %
PXE-Anteil noch bei etwa 80 %. Diese Zusammensetzung wird als Kompromiss zwi-
schen Materialvertraglichkeit und Lichtausbeute gewahlt.
Die Bestimmung des Parameters k!, /k,, ist prinzipiell mit einem groften Fehler behaftet.
Das liegt an der besonderen Rolle des Energiepfades, den er im Energietransfermodell
reprasentiert, namlich den Transfer von Dodecan zu PXE. Im Gegensatz zu den ande-
ren mit PPO konkurrierenden Pfaden fiihrt dieser Transfer nicht notwendigerweise zu
einem Verlust der Energie. Ist der Pfad sehr effektiv, dann erhélt man mehr Licht iiber
Dodecan-PXE-PPO, ist er dagegen ineffektiv, dann erhélt man mehr Licht aus dem
Transfer Dodecan-PPO. Mit der Messung der Lichtausbeute misst man die Summe der
Pfade; deshalb ist es schwierig, einen genauen Wert zu erhalten.

Bestimmung der Parameter fiir den Gamma Catcher

Fir das Lichtausbeutemodell des Gamma Catchers bestimmen wir die zwei Parame-
ter kY /k"” und I}M© (MO steht fiir Mineraldl). Dabei geht man wie im Target vor. Die
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Symbol | Erklarung Wert

ki/k, Energietransfer von PXE zu PPO 0.34 g/1
im Vergleich zu internen Verlusten in PXE

kl/k, Energietransfer von Dodecan zu PPO 1.7 g/l
im Vergleich zu internen Verlusten in Dodecan

k!'/k! | Energietransfer von MO zu PPO 1.3 g/l
im Vergleich zu internen Verlusten in MO

ksq/ke | Self-Quenching des PPO in PXE 0.0043 1/g
im Vergleich zur Emission eines Photons

k., /K. | Self-Quenching des PPO in Dodecan 0.0101/g
im Vergleich zur Emission eines Photons

IPXE maximale Lichtausbeute ohne Verlustpfade in PXE 108 Ystandard
proportional zur Zahl der angeregten PXE-Molekiile

IOC 12 maximale Lichtausbeute ohne Verlustpfade in Dodecan 62 Ystandard
proportional zur Zahl der angeregten Dodecan-Molekiile

Ié” Y maximale Lichtausbeute ohne Verlustpfade in MO 49 Ystandard
proportional zur Zahl der angeregten MO-Molekiile

ky/k, | Transfer von PXE zu Gd(dpm); 2.7
im Vergleich zu Transfer von PXE zu PPO

ki/k;, | Transfer von Dodecan zu Gd(dpm); 5.5
im Vergleich zu Transfer von Dodecan zu PPO

ka, /K. | Transfer von Dodecan zu PXE 0.008
im Vergleich Transfer von Dodecan zu PPO

n Verhéltnis der Wirkungsquerschnitte 6.9

von PXE und Dodecan

Tabelle 4.3: Ergebnisse fiir die Parameter des Lichtausbeutemodells aus Kapitel 3.17.

Lichtausbeute von reinem Mineral6l mit unterschiedlichen PPO-Konzentrationen liefert
den Parameter k7/k! = 1.3 g/1. Der Wert dieses Parameters ist dem entsprechenden
Parameter mit Dodecan als Losungsmittelmolekiil sehr ahnlich. Man erwartet dieses
Verhalten aufgrund der chemischen Ahnlichkeiten der Molekiile. Die restlichen Parame-
ter fiir das Mineraldl werden deshalb von Dodecan iibernommen. Anschlieffend misst
man das Verhiltnis

MO (a = 6g/1)

IPXE(a = 6g/1)

Damit lisst sich I} iiber Gleichung (3.18) und die Definition des Standards I7*¥(a =
6g/0) := 100 mit bekannten Parametern ausdriicken.

=0.38. (4.15)
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4.3.3 Zusammenfassung der Parameter

Alle Parameter des Lichtausbeutemodells fiir das Target und den Gamma Catcher wur-
den bestimmt. Die Ergebnisse der Messungen sind in Tabelle 4.3 aufgelistet. Mit diesen
Parametern kann man die Lichtausbeute fiir jede beliebige Target-Mischung bestehend
aus PXE, Dodecan, Gd(dpm); und PPO mit Gleichung (3.17) vorhersagen. Die Licht-
ausbeute einer Gamma Catcher-Mischung aus PXE, Dodecan, Mineralol und PPO wird
mit Gleichung (3.18) vorhergesagt.

4.4 Anpassen der Lichtausbeute in Target und
Gamma Catcher

4.4.1 Optimierung der Target-Zusammensetzung

Zunéchst wird die Lichtausbeute im Target optimiert. Dabei legt man fest, wie das Ver-
héltnis der beiden Losungsmittel sein soll. Wie schon in Kapitel 2.3.2 bemerkt, muss
man dabei aufter auf die Lichtausbeute auch auf die Materialvertréiglichkeit achten. Ei-
ne hohere PXE-Konzentration fiihrt zu einer hoheren Lichtausbeute (siche Abb. 4.14),
aber auch zu einer zunehmenden Materialunvertraglichkeit. Da das PXE bevorzugt an-
geregt wird, ist die Lichtausbeute auch fiir relativ kleine PXE-Konzentrationen noch
vergleichsweise hoch. Somit kann man einen Kompromiss finden, indem man ein Mi-
schungsverhaltnis von 20 % PXE und 80 % Dodecan wéihlt.

Die Gadolinium-Konzentration ist mafgeblich fiir die Effizienz des Detektors. Wird ein
Proton von einem Wasserstoffkern eingefangen, dann liegt das Ereignis unter der Energie-
schwelle des Cuts und geht damit verloren. Eine hohe Gadolinium-Konzentration fiihrt
aber auch zu einer geringeren Lichtausbeute (siche Abb. 4.12 und 4.13), aufterdem ist die
Synthese und die Reinigung des Molekiils kompliziert und damit teuer. Die Gadolinium-
Konzentration wurde auf 1 g/1 festgelegt; die Effizienz des Neutroneneinfangs betréagt 85
%. Die Konzentration des Fluors PPO muss als nichstes festgelegt werden. Dazu wur-
de die Lichtausbeute von Mischungen verschiedener PPO-Konzentration in 20 % PXE,
80 % Dodecan und 1 g Gd/1 gemessen. Zunéchst betrachten wir die Lichtausbeute, die
durch das Modell vorhergesagt wird. Man sieht, dass sie fiir PPO-Konzentrationen ober-
halb von 12 ¢ PPO/1 kaum zunimmt. Zur Uberpriifung der Vorhersage haben wir die
Lichtausbeute in dem interessanten Bereich unterhalb von 20 g PPO/1 experimentell
bestimmt. (siehe Abb. 4.15).

Die Vorhersage des Modells bei grofsen PPO-Konzentrationen liegt etwas iiber den Daten.
Eine mogliche Erklarung ist ein Unterschétzen des Self-Quenchings (Energiedissipation
durch Wechselwirkung zweier PPO-Molekiile) in der Mischung aus PXE und Dodecan
[Buc07|. Bei hoheren PPO-Konzentrationen spielt das Self-Quenching eine gréfere Rol-
le. Aufserdem sind im Modell nicht alle denkbaren Prozesse berticksichtigt, weil es sonst
zu kompliziert ware, die Fits durchzufiihren. Das Modell soll die prézisen Messungen
nicht ersetzen, sondern vorbereiten. Ein unberiicksichtigter Verlustterm, der zur Abwei-
chung beitragen kdnnte, ist ein Energietransfer von PPO zum Gadolinium-Komplex. Das
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Abbildung 4.15: Lichtausbeute bei verschiedenen PPO-Konzentrationen im Target (20 %
PXE + 80 % Dodecan + 1 g Gd/1).! Die rote Linie gibt die Vorhersage
des Modells an (kein Fit).

wiirde erkldren, warum die Vorhersage bei 6 g PPO/I mit der Messung tibereinstimmt
und bei hoheren Konzentrationen zu hoch liegt. Die beiden Parameter k,/k, und k; /k;,,
die den Effekt des Gadolinium beschreiben, wurde ndmlich bei einer konstanten PPO-
Konzentration von 6 g/l bestimmt (siehe Abb. 4.12 und 4.13). Der Effekt des Transfers
von PPO zu Gd(dpm); wird deshalb im Modell dem Transfer von PXE zum Gadolinium-
Komplex zugerechnet.

Die Lichtausbeute ist im Bereich von 6 g PPO/1 bis 20 g PPO/1 nahezu konstant. Aufter
der Lichtausbeute ist die radiochemische Verunreinigung des PPO und die Redukti-
on der Transparenz bei hohen Konzentrationen zu beriicksichtigen. Man wéahlt deshalb
einen moglichst niedrigen Wert fiir die PPO-Konzentration innerhalb des Plateaus. Eine
Konzentration von 7 g PPO/1 reicht aus, um die Lichtausbeute zu maximieren. Damit
hat man alle Konzentrationen fiir das Target aufer die des bis-MSBs festgelegt (siehe
Kapitel 4.4.3). Die experimentell bestimmte Lichtausbeute betrdagt 57.5 % + 1.5 %, die
Vorhersage des Modells ist 56.5 %.
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0 Lichtausbeute [% Standard]

Abbildung 4.16: Vorhersage des Lichtausbeutemodells fiir den Gamma Catcher (orange)
und Lichtausbeute fiir das Target (20 % PXE, 80 % Dodecan, 7 g PPO/1
und 1 g Gd/1 ,blaue Fliche). Die Achsen x bzw. y geben die PPO-
Konzentration a im Gamma Catcher bzw. den PXE-Anteil im Gamma
Catcher an.

4.4.2 Angleichen der Lichtausbeute und Dichte in Target und
Gamma Catcher

Der Szintillator des Gamma Catchers muss die gleiche Dichte haben wie das Target. An-
dernfalls wiirde sich der innerste Acryl-Tank verformen bzw. brechen. Die Spezifikation
fiir den Dichteunterschied betragt < 1 %. Die Dichte des Targets liegt durch die Wahl der
Losungsmittelzusammensetzung fest. Wiirde man die selbe Losungsmittelzusammenset-
zung und dieselbe PPO-Konzentration wie fiir das Target auch fiir den Gamma Catcher
verwenden, dann wére die Lichtausbeute wegen dem fehlenden Gadolinium zu hoch.
Ein Anpassen der Lichtausbeute iiber die PPO-Konzentration allein ist zwar prinzipiell
moglich, aber in der Praxis schwierig, weil die PPO-Konzentration dann sehr niedrig
wire und die Lichtausbeute damit sehr sensitiv auf die PPO-Konzentration reagieren
wiirde. Die Situation, in der man sich oberhalb des kritischen Bereichs im Plateau der
Lichtausbeute befindet ist einfacher zu kontrollieren. Deshalb m&échte man eine geringere
PXE-Konzentration im Target verwenden, um die Lichtausbeute im Gamma Catcher zu
senken.

Mit einer Mischung aus PXE und Dodecan erreicht man dann aber nicht mehr diesel-
be Dichte wie im Target. Deshalb verwendet man als drittes Losungsmittel Mineraldl
(Ondina 909 von Shell). Dieses medizinische Weift6l hat eine hohe Transparenz im Be-
reich der Szintillatoremission. Die Dichte von PXE betrigt 0.9837 g/cm?, von Dodecan

IFiir die Werte bei 1 g PPO/1 und 3 g PPO/1 wurde der Standard nicht am selben Tag bestimmt.
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0.7470 g/cm? und von Mineraldl 0.8196 g/cm?® bei einer Temperatur von 23°C. Bei der
Wahl des Losungsmittels fiir den Gamma Catcher hat man damit wieder einen Freiheits-
grad zur Verfiigung. Zusétzlich kann man die PPO-Konzentration wéhlen.

In Abbildung 4.16 ist die Vorhersage der Lichtausbeute des Gamma Catchers in Abhén-
gigkeit von dem PXE-Anteil und der PPO-Konzentration a im Gamma Catcher gezeigt
(orange). Aufserdem ist die konstante Lichtausbeute fiir die oben festgelegte Target-
Mischung dargestellt (blau).

Um im Gamma Catcher die Dichte und die Lichtausbeute des Targets zu erhalten, kann
man einen der Punkte auf der Schnittlinie der beiden Fléachen wéhlen. Man muss ver-
schiedene Aspekte beriicksichtigen, um zu entscheiden, wieviel PPO und PXE verwendet
werden sollen.

e Zeitprofil der Szintillatormischung (siche Kapitel 5). Durch die unterschiedlichen
Energietransferpfade mit den unterschiedlichen Raten erhélt man im Gamma Cat-
cher ein anderes Zeitprofil als im Target bei gleicher Lichtausbeute. Durch die
Wahl der Zusammensetzung kann man die Zeitprofile &ndern. Léngere Zeitkon-
stanten fiihren zu einer erhdhten Gefahr durch Uberlagerung von Pulsen, kénnten
aber andererseits eventuell dazu verwendet werden, Pulsformen aus Reaktionen im
Target von denen aus dem Gamma Catcher zu unterscheiden.

e Sensitivitat der Lichtausbeute auf PPO: Bei zu kleinen PPO-Konzentrationen ist
die Lichtausbeute stark abhéngig von PPO. Dadurch ist es schwieriger, die Licht-
ausbeute stabil zu halten.

e Radiochemische Verunreinigungen: Bei hohen PPO-Konzentrationen steigt der Un-
tergrund durch Kalium-, Thorium- und Uran- Verunreinigungen.

e Absorptionslange: Durch einen hoheren Anteil an PPO sinkt die Transparenz des
Szintillators.

Mithilfe von Abbildung 4.16 kann man diskutieren, welche Szintillatorzusammensetzung
unter Berticksichtigung der oben genannten Punkte interessant sind. Diese Punkte kann
man anschlieffend mit der Compton-Riickstreu-Methode testen, um sicherzustellen, dass
die Lichtausbeute von Gamma Catcher und Target tatsachlich gleich grofs ist.

4.4.3 Feinabstimmung der Lichtausbeute von Target und
Gamma-Catcher

Aus Abbildung 4.16 lesen wir einen Punkt fiir die Gamma-Catcher-Zusammensetzung

ab: 4 % PXE und 7 g PPO/I. Daraus folgt die Zusammensetzung der Losungsmittel

tiber die Dichte: 49.5 % Mineralol und 46.5 % Dodecan. Die Target-Zusammensetzung

war: 20 % PXE, 80 % Dodecan, 1 g Gd/1 und 7 g PPO/1. Das experimentelle Ergebnis
der Messungen ist (Lichtausbeute=LA)

LATarges = 58.1%  LAgc = 59.8%. (4.16)
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Die Ubereinstimmung ist sehr gut (Fehler der Einzelmessung ist etwa 1.5 %), wenn man
bedenkt, dass fiir das Modell des Gamma Catcher viele Parameter fiir das Mineral6l von
Dodecan iibernommen worden ist.

Um die Lichtausbeute im Gamma Catcher etwas zu verkleinern, kann man die PPO-
Konzentration etwas verringern. Dazu wurde mit dem Modell eine Abschétzung gemacht,
wie grof die Anderung in der PPO-Konzentration sein muss, um eine Reduktion der
Lichtausbeute um etwa 1.7 % zu erreichen. Als Ergebnis erhalt man eine Konzentration
von 5 g PPO/1 fiir den Gamma Catcher.

bis-MSB

Als Néchstes wurde die Lichtausbeute der Szintillatoren fiir das Target und den Gamma
Catcher mit bis-MSB getestet. Bis-MSB wird als sekundéres Fluor verwendet, um die
Wellenlénge der Szintillatoremission zu vergrofsern (siehe Kapitel 3.2). Bei groferen Wel-
lenldngen ist die Wahrscheinlichkeit der Reabsorption durch die Losungsmittelmolekiile
und das primére Fluor PPO kleiner und damit die Transparenz erhoht. Andererseits
mochte man aber nicht zu viel bis-MSB verwenden, weil sonst die Wahrscheinlichkeit
fiir Absorption durch das bis-MSB selbst steigt und damit die Transparenz wieder ab-
nimmt. Die Quanteneffizienz von bis-MSB betragt 94 %. Andererseits soll moglichst die
gesamte PPO-Emission von bis-MSB absorbiert werden. Fiir Double Chooz wéhlen wir
eine bis-MSB Konzentration von 20 mg/1.

Die Lichtausbeute von Target und Gamma Catcher wurde, wie oben beschrieben, ohne
bis-MSB angeglichen. Jetzt mochte man nachpriifen, wie das Lichtausbeuteverhiltnis
nach Zugabe von 20 mg bis-MSB/1 aussieht. Experimentell erhdlt man die Werte

LAfurges = 55.1%  und  LAgc = 58.9%. (4.17)

Die Prozentangaben bezichen sich hier ausnahmsweise auf den Standard plus 20 mg
bis-MSB/1. Die absolute Lichtausbeute betrdgt fiir das Target etwa 5820 Photonen
pro MeV. Dieser Wert wurde aus der mehrmals wiederholten Messung der Target-
Zusammensetzung relativ zu BC505 gewonnen.

Man sieht, dass die Lichtausbeute im Gamma Catcher im Vergleich zu dem Wert ohne
bis-MSB aus Kapitel 4.4.3 recht stabil geblieben ist. Die relative Lichtausbeute im Target
dagegen ist durch die Zugabe von bis-MSB etwas niedriger. Eine mdégliche Erklarung ist
ein Energietransfer von bis-MSB zu Gadolinium. Im Gd-freien Gamma Catcher entsteht
dadurch kein Unterschied, wihrend im Gd-beladenen Target etwas Licht verloren geht.
Mit bis-MSB muss also die Lichtausbeute des Gamma-Catcher noch einmal ein we-
nig verringert werden. Das kann man wiederum iiber eine kleinere PPO-Konzentration
oder iiber eine kleinere PXE-Konzentration erreichen. Um zu entscheiden, welche dieser
Optionen gewéhlt werden soll betrachten wir im folgenden Kapitel das Zeitprofil der
Szintillation in beiden Féllen.
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5.1 Einleitung

In diesem Kapitel wird beschrieben, wie das Zeitprofil verschiedener Szintillatormischun-
gen experimentell bestimmt wurde. Vor allem die Unterschiede im Zeitverhalten der
Emission zwischen Target und Gamma Catcher sind interessant fiir Double Chooz. Sie
betreffen eine mogliche Pulsformanalyse zur Unterscheidung zwischen Ereignissen im
Target und im Gamma Catcher. Auf der anderen Seite konnten Probleme durch Uber-
lagerungen von Pulsen auftreten, falls die Pulse zu lang sind.

Zur Lichtemission des Szintillators tragen mehrere Pfade bei (siche Kapitel 3). Die Zeit-
konstanten fiir die Lichtemission sind fiir die verschiedenen Pfade unterschiedlich grofs.
Auch innerhalb eines Pfades treten verschiedene Prozesse auf, die unterschiedlich schnell
erfolgen. Es kénnen z.B. Anregungen des Losungsmittel-Molekiils in den Triplett- oder
Singulett-Zustand und anschliefsender Energietransfer zum Fluor beide zu demselben
Pfad beitragen. Die Triplett-Zustdnde regen sich langsamer ab; dadurch tritt der Ener-
gietransfer im Mittel spéter auf als wenn der Singulett-Zustand angeregt wird. Fiir jeden
einzelnen Beitrag zur Emission nimmt man eine exponentielle Zeitabhangigkeit an und
erhélt damit insgesamt einen Ansatz fiir die Wahrscheinlichkeitsdichte

P(t) = i i o=t/ (5.1)

TA
i=1 "

Dabei ist 7; die Zeitkonstante und ¢; das Gewicht des i-ten Beitrags.

Das Modell der Lichtausbeute liefert die Verhiltnisse der Raten zweier Prozesse und
die Gewichtung der einzelnen Pfade. Damit kann man eine Vorhersage iiber die Zeit-
konstante 7 treffen (siche Kapitel 5.4). Die Start-Stop-Einzelphotonenmethode, mit der
die Wahrscheinlichkeitsdichte der Emission experimentell bestimmt wird, ist in den Ka-
piteln 5.2.1 bis 5.3.2 beschrieben. In Kapitel 5.5 werden die Ergebnisse vorgestellt und
diskutiert.

5.2 Experimenteller Aufbau

5.2.1 Messprinzip

Die Szintillatormischung werde zum Zeitpunkt ¢ = 0 angeregt. Ziel der Messung ist es,
die Wahrscheinlichkeitsdichte P(t) fiir die Emission eines einzelnen Photons zu bestim-
men. Um das zu erreichen wenden wir eine Start-Stop-Methode an [Mot04]. Im Idealfall
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Abbildung 5.1: Aufbau der Start-Stop-Einzelphotonenmessung zur Bestimmung des
Zeitprofils der Szintillatoremission.

erfolgt das Start-Signal genau zum Zeitpunkt ¢ = 0 der Anregung. Das Stop-Signal wird
idealerweise von einem einzelnen Photon ausgelost. Zeitdifferenzen zwischen Start und
Stop aus dem Intervall [¢t,t 4+ dt] treten dann mit der Wahrscheinlichkeit P(t)dt auf.
Wiederholt man die Messung sehr oft, dann erhélt man aus den experimentellen ¢; um-
gekehrt P(t).

Praktisch wird diese Idee umgesetzt, indem man die Szintillatorprobe mit einer Quelle
bestrahlt und die Emission mit zwei Photomultipliern beobachtet (siche Abb. 5.1). In
Kapitel 3 und 4 wurde beschrieben, wie aus der Anregung durch ein v die Emission von
mehreren Tausend Photonen pro MeV deponierter Energie folgt. Der erste Photomulti-
plier soll méglichst viele dieser Photonen detektieren. Damit wird erreicht, dass das erste
Photoelektron, welches in diesem PMT registriert wird, mit groffer Wahrscheinlichkeit
kurz nach der Anregung des Szintillators gemessen wird. Das Signal dieses ersten PMTs
kann deshalb als Start-Signal ¢ = 0 verwendet werden.

Der zweite Photomultiplier soll nur ein Photon aus der Emission des Szintillators de-
tektieren. Um das zu erreichen, schwécht man das Licht auf dem Weg von der Szintil-
latorprobe zum PMT ab. Das Signal dieses PMTs wird als Stop-Signal verwendet. Die
Zeit-Differenz zwischen Start- und Stop-Signal gibt dann den Wert ¢; der iten Messung
an.
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Statistik des Stop-Signals

Die wichtigste Voraussetzung fiir eine genaue Messung des Zeitprofils ist die geringe
[lumination des Stop-PMTs. Wir beschreiben diese durch die mittlere Zahl der Photo-
elektronen m, die pro Ereignis im Stop-PMT ausgelost wird. Da wir uns fiir kleine m
interessieren, nehmen wir an, dass die Zahl der Photoelektronen pro Ereignis Poisson-
verteilt ist. Die Wahrscheinlichkeit dafiir, dass mindestens ein Photoelektron ausgelost
wird, betragt

p=1l—em (5.2)

Der Effekt von m auf die Bestimmung der Wahrscheinlichkeitsdichte wird in [Ran94]
quantitativ behandelt: Interessant fiir die Start-Stop-Messung ist der Zeitpunkt, bei dem
das erste Photoelektron ausgelost wird. Man berechnet die Wahrscheinlichkeit dafiir,
dass mindestens ein Photoelektron entsteht (n > 1) und das erste dieser Photoelektronen
im Intervall [¢,t + dt| auftritt

pa(t,n > 1) dt = me ™FOF' () dt. (5.3)

Dabei ist F'(t) die Wahrscheinlichkeitsdichte fiir das Auftreten eines Photoelektrons und
F(t) ist das Integral iiber diese Wahrscheinlichkeitsdichte von 0 bis ¢ [Ran94]. Dieses
Integral beschreibt die Wahrscheinlichkeit, dass vor dem Zeitpunkt t bereits ein Pho-
toelektron ausgelost wird. Fiir ein ideales System (mit perfekter Auflésung und ohne
Untergrund) ist F'(t) gleich der Wahrscheinlichkeitsverteilung der Szintillatoremission
P(t).

Die bedingte Wahrscheinlichkeitsdichte fiir das erste Photoelektron unter der Vorausset-
zung, dass mindestens ein Photoelektron ausgelost wird, ist

Cpat,n>1)  memTOF(t)

tin > 1) = Py = = . 5.4

Durch die experimentelle Messung des Zeitpunktes fiir das erste Photoelektron erhélt
man diese Verteilung: Psio,(t) = pao(t|n > 1). Man sieht, dass fiir kleinere m die Ver-
teilung der Photoelektronen F’(t) zuverldssiger reproduziert wird. Im Grenzfall m — 0
erhélt man genau F’(t). Fiir das Beispiel einer reinen Exponentialverteilung F'(t) =
1/7e*/7 mit 7 = 3 ns ist die Verteilung des ersten Photoelektrons Psy,,(t) fiir verschie-
den grofse m in Abbildung 5.2 gezeigt. Fiir m = 1 erhélt man eine deutliche Abweichung,
fiir m = 0.01 wird die Verteilung durch die Messung gut reproduziert. Fiir ein gegebenes
m konnen wir den relativen Fehler der experimentellen Bestimmung angeben

n, _ Pon(t) = F(t) _me
b2 F(t) 1—em

(5.5)

Die experimentelle bestimmte Wahrscheinlichkeitsdichte Pg,,(t) ist fiir kurze Zeiten
systematisch zu hoch und fiir lange Zeiten systematisch zu klein. Der oben beschriebene
Fehler hat fiir ¢ — 0 und ¢t — oo Extremwerte, die nur noch von m und nicht mehr von
der Wahrscheinlichkeitsverteilung F”(¢) abhédngen

m

me-
—— — 1 < APgp, <
1—em =~ Stop =

m
1—e™

~1 (5.6)
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Abbildung 5.2: Die rote Linie zeigt die Wahrscheinlichkeitsverteilung fiir Photoelektro-
nen F'(t) = 1/7-e7/7 mit 7 = 3 ns. Die Wahrscheinlichkeitsverteilung
fiir das erste Photoelektron Pgy,,(t) ist fiir drei verschiedene m gezeigt.
m ist die mittleren Anzahl der Photoelektronen pro Ereignis.

Aus dieser Gleichung kann man ablesen, dass der maximale relative Fehler fiir m = 0.01
etwa 1 % betrégt. Die experimentelle Messung der Verteilung von F’(t) kann unter der
Bedingung m = 0.01 also ohne weitere Korrektur durchgefiihrt werden. Alle Messungen
in dieser Arbeit wurden deshalb bei m =~ 0.01 durchgefiihrt.

Statistik des Start-Signals

Auch das experimentell bestimmte Start-Signal folgt einer Verteilung Psq,¢(t). Im Ide-
alfall wird diese durch Gleichung (5.4) mit einem grofseren Wert fiir m beschrieben. Fiir
m > 50 tritt das erste Photoelektron sehr schnell nach der Anregung des Szintillators
auf. In dem oben genannten Beispiel einer reinen Exponentialverteilung mit der Zeit-
konstante 7 = 3 ns tritt das erste Photoelektron in mehr als 95 % der Félle innerhalb
der ersten 0.2 ns auf. Diese zeitlichen Verzégerungen relativ zum wahren ¢ = 0 kénnen
bei der beabsichtigen Genauigkeit der Messung vernachlassigt werden. Beriicksichtigt
werden muss aber die Auflosung des Start-PMTs (time jitter). Dieser kann mit einer
Gauf-Verteilung beschrieben werden und geht in die Gesamtauflosung des Systems ein.
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5.2.2 Untergrund, instrumentelle Fehler und Auflosung
Untergrund

Als Néchstes betrachten wir den Untergrund der Messung, der zusétzlich zu den er-
wiinschten Ereignissen aus der Szintillation Beitrdge in der gemessenen Wahrschein-
lichkeitsdichte liefert. Die Dunkelzéhlraten der beiden PMTs konnen zum Untergrund
beitragen. Dabei wird ein Photoelektron ohne externes Photon ausgelost. Damit kann
ein Ereignis bei einer Zeit At gemessen werden, was nicht von der Szintillation des Fliis-
sigszintillators stammt.

Als Start-PMT benutzen wir einen Photonis XP2262 Photomultiplier. Die gemessene
Dunkelrate betragt etwa 700 Hz bei einer Hochspannung von +1600 V. Den Untergrund
durch die Dunkelrate des Start-PMT kann man unterdriicken, indem man die Schwel-
le des Diskriminators iiber die typische Amplitude der Dunkelereignisse legt. Die ge-
wiinschten Ereignisse rufen eine deutlich héhere Gesamtladung im Start-PMT hervor
als die Dunkel-Ereignisse und bleiben daher von der Schwelle unbeeinflusst.
Geféahrlicher sind die Dunkelereignisse des Stop-PMTs. Da es sich um Einzelphotonereig-
nisse handelt, sind die Pulse nicht von Dunkelereignissen zu unterscheiden. Damit kann
jedes Dunkelereignis innerhalb der Koinzidenzzeit, das vor dem echten Ereignis auftritt,
zum Untergrund beitragen. Die wichtigste Vorraussetzung fiir die Messung ist eine ge-
ringe [llumination des Stop-PMTs. Das Signal-zu-Untergrund Verhéltnis wird durch die
moglichst kleine Anzahl an Photoelektronen pro Ereignis m verringert. Deshalb ist es
sehr wichtig, dass man einen Stop-PMT benutzt, der eine sehr kleine Dunkelrate auf-
weist. Wir messen das Stop-Signal mit einem Hamamatsu R1527P mit einer Dunkelrate
von etwa 4 Hz bei einer Hochspannung von —1000 V. Damit erreicht man ein gutes
Signal zu Untergrund-Verhéltnis und gleichzeitig eine geringe [llumination:

RDunkel : tKoinz. <<m <<l (57)

Fiir diese Messung wurde eine Koinzidenzzeit von etwa 1.4 us gewéhlt. Die Form des
Untergrunds wird in [Ran94| genauer untersucht. Innerhalb der Koinzidenzzeit ist die
relative Variation des Untergrunds von der Ordnung (1 — e ™)-e 74"t Dabei ist r4
die Dunkelrate des Stop-PMTs. Diese Variation ist fiir die kleinen Werte von m und
rq vernachlassigbar; wir nehmen eine konstante Untergrundrate an. Dieser konstante
Untergrund begrenzt die Genauigkeit der Messung von P(t) bei grofen Zeiten.

Instrumentelle Fehler

Zusatzlich zu den Dunkelereignissen miissen noch andere PMT-interne Prozesse bertiick-
sichtigt werden, die die Zeitverteilung verfalschen kénnen:

e Verspitete Pulse (late pulses) entstehen durch Ereignisse, bei denen das primére
Photoelektron von der ersten Dynode im PMT zuriickgestreut wird, ohne sekun-
dére Elektronen auszulosen [Lub00]. Anschliefend wird das zuriickgestreute Elek-
tron wieder von der ersten Dynode angezogen, wo es dann Elektronen auslost.
Dadurch entsteht das Signal insgesamt spéter als bei Ereignissen, bei denen sofort
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sekundéare Elektronen ausgelost werden. Dieser Effekt ist schwierig zu beseitigen,
eine entsprechende Messung des Zeitprofils von Einzelphotonenerieignissen und an-
schliefsende Entfaltung ist technisch aufwéndig und verschlechtert die Genauigkeit
der Messung. Der Photomultiplier Hamamatsu R1527P hat durch seine side win-
dow-Geometrie eine deutlich verringerte Wahrscheinlichkeit fiir verspatete Pulse
und beseitigt damit das Problem.

o After Pulses entstehen durch Ionisation des Restgases im Photomultiplier. Die po-
sitiven Ionen wandern zur Photokathode des PMTs und kénnen dort Elektronen
auslosen. Diese werden dann zur ersten Dynode gezogen und man erhélt ein zweites
Signal etwa einige Hundert Nanosekunden nach dem ersten Signal. Normalerweise
wird dadurch die Messung nicht beeinflusst, weil das prompte Signal bereits de-
tektiert wurde. In manchen Féllen liegt das prompte Signal des Stop-PMTs aber
unter der Schwelle des Diskriminators und das der After Pulse dariiber, so dass eine
langere Zeitdifferenz zwischen Start- und Stop-Signal aufgenommen wird. Deshalb
wird in der Softwareanalyse der Pulse jedes Ereignis verworfen, bei dem zwei Pulse
in einem der beiden PMTs auftreten.

Auflésung

Die Auflosung des Gesamtsystems wird durch R'(t) beschrieben. Mehrere Effekte tragen
dazu bei, dass die Messung der Zeitdifferenz nicht mit beliebiger Genauigkeit mdoglich
ist. Die wichtigsten Effekte sind im Folgenden zusammengestellt.

e Die Photomultiplier zeigen einen time jitter: Durch unterschiedliche Laufzeiten
der Elektronen entsteht der Spannungs-Puls an der Anode nicht immer exakt zur
gleichen Zeit.

e Analyse der Startzeitpunkte der Pulse: Pulse mit unterschiedlicher Amplitude stei-
gen unterschiedlich schnell an. Deshalb wird in der Analyse constant fraction timing
verwendet.

e Auflésung der Pulse: Die Pulse werden vom Oszilloskop fiir diese Messung mit
einer Auflésung von 200 ps pro Kanal exportiert. Diese Auflosung ist geeignet, um
die Anstiegszeit der Signale von etwa 2 ns aufzulosen, und gleichzeitig akzeptable
Dateigrofsen zu erhalten.

Um die Gesamtauflosung des Systems zu beschreiben benutzen wir eine Gauft-Verteilung.
Damit ist die experimentell bestimmte Wahrscheinlichkeitsverteilung P, die Faltung
aus der Gauf-Verteilung A(t) und dem wahren Zeitprofil der Emission P(t)

P.y(t) = A(t) ® P(t). (5.8)

5.2.3 Elektronik
In Abbildung 5.3 ist der Aufbau der Elektronik gezeigt. Die Signale des Start- und Stop-
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o Gate + Delay
Start-PMT Diskriminator Generator
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‘ trigger 20 ns

Dateien mit Pulsformen

Abbildung 5.3: Elektronik fiir die Start-Stop-Messung. Eine Skizze der Signale mit einer
typischen Dauer der Pulse ist angegeben (volle Breite fiir die logischen
Signale und Anstiegszeit fiir die Originalsignale). Die Einzelraten fiir das
Start- und Stop-Signal betragen etwa 800 Hz bzw. 10 Hz.

PMTs werden verzweigt. Je ein Signal wird dazu verwendet, die Koinzidenz festzustellen.
Die anderen beiden Signale werden bei erfiillter Koinzidenzbedingung vom digitalen
Ostzilloskop aufgenommen und in zwei Dateien geschrieben. Die Originalpulse werden
von der Elektronik also kaum beeinflusst, weil sie so direkt wie moglich von den PMTs
zum Oszilloskop gehen. Anschlieffend kann man iiber die Softwareanalyse den Zeitpunkt
des Start- bzw. Stop-Signals ermitteln. Dabei hat man eine gute Kontrolle iiber die
Auswertung der Pulse und man kann dieselben Daten auf verschiedene Art auswerten,
was mit einem rein elektronischen Aufbau nicht moglich ist.

5.3 Auswertung

5.3.1 Softwareanalyse der Pulse

Die Softwareanalyse erfolgt in zwei Schritten: Die Pulse werden mit einem FORTRAN-
Programm ausgewertet. Dieses Programm erzeugt Histogramme, die man mit PAW 6ffnen
kann. Mit diesen Histogrammen kénnen die einzelnen Schritte des FORTRAN- Programms
visuell kontolliert und Parameter des Programms angepasst werden. Aufserdem erzeugt
es eine Datel mit der experimentellen Wahrscheinlichkeitsverteilung P.,,(f). Im zweiten
Schritt der Analyse wird ein Fit dieser Wahrscheinlichkeitsverteilung durchgefiihrt (siehe
Kapitel 5.3.2).

In diesem Kapitel wird die Analyse der Pulse durch das FORTRAN-Programm beschrie-
ben. Fiir jedes Ereignis wird eine Reihe von Schritten durchgefiihrt. Die ersten fiinf
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Abbildung 5.4: (a): Typischer Puls des Start-PMTs. Die drei Linien dienen der Kontrolle

der Softwareanalyse. Die erste Linie (von links) zeigt den vorldufigen
Startzeitpunkt aus Schritt 3, die dritte Linie markiert das Maximum und
die zweite Linie die Hélfte des Maximums und damit den Kanal, der als
Zeitpunkt fiir das Signal genommen wird (Schritt 6). (b): Typischer Puls
des Stop-PMTs. Der zweite, kleinere Peak ist bei jedem Puls des PMTs
vorhanden. Wahrscheinlich treten innerhalb des PMT Reflexionen auf.

Schritte werden analog zur Auswertung der Pulse bei den Lichtausbeutemessungen
durchgefiihrt und wurden bereits in Kapitel 4.2.4 ausfiihrlich beschrieben.

1.
2.

3
4.

Lesen eines Ereignisses.

Erste Bestimmung der Grundlinie der beiden Signale.

. Erste Suche nach dem Startzeitpunkt der Pulse des Sart- und Stop-PMTs.

Zweite Bestimmung der Grundlinie direkt vor dem Startzeitpunkt.
Integration des Start- und des Stop-Signals.

Zweite, genauere Bestimmung des Startzeitpunktes fiir Start- und Stop-Signal:
Man sucht von dem in Schritt 3 bestimmten Startzeitpunkt aus nach dem Maxi-
mum des Pulses. Anschliefsend geht man zuriick und sucht nach dem Kanal, bei
dem der Puls die Hélfte des Maximums erreicht. Dieser Kanal wird als Zeitpunkt
fiir das Signal verwendet. Bei einer festen Schwelle (leading edge discrimination)
hat man das Problem, dass Pulse mit grofser Amplitude den Schwellwert schneller
iberschreiten als Pulse kleiner Amplitude, obwohl sie gleichzeitig stattfinden. Mit
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Abbildung 5.5: (a): Spektrum der Gesamtladung im Start-PMT: Fiir Ereignisse mit ei-

ner kleinen Gesamtladung ist auch die Zahl der Photonen klein. Da-
mit ist die Wahrscheinlichkeit, dass ein Photon aus demselben Ereignis
im Stop-PMT detektiert wird, ebenfalls kleiner als fiir Ereignisse grofser
Gesamtladung. Weil in diesem Spektrum nur Ereignisse gezeigt sind, bei
denen eine Koinzidenz stattgefunden hat, ist das Compton-Spektrum de-
formiert: Ereignisse mit wenigen Photonen sind unterdriickt. (b): Spek-
trum der Gesamtladung im Stop-PMT: Man sieht das Einzelphotonen-
spektrum im Stop-PMT, das auf der linken Seite von der Diskriminator-
Schwelle abgeschnitten wird. Die roten Linien in beiden Spektren ge-
ben die Lage der gewéhlten Cuts an, die in Abbildung 5.6 ebenfalls
auftauchen.

der hier vorgestellten Methode (constant fraction timing) erreicht man, dass Pul-
se unterschiedlicher Amplitude, die gleichzeitig auftreten, im Idealfall denselben
Startzeitpunkt zugewiesen bekommen [Sch07]. In Abbildung 5.4 sieht man aufer-
dem, dass die Unsicherheiten durch die Schwankung der Grundlinie, die bei der
vorlaufigen Bestimmung des Startzeitpunktes in Schritt 3 eine grofte Rolle spie-
len, bei der constant fraction-Analyse nicht wichtig sind. Die Gesamtauflosung des
Systems verbessert sich durch die neue Analyse signifikant.

Aussortieren fehlerhafter Signale: Falls in einem der beiden Signale kein Puls auf-
tritt, wird das gesamte Ereignis verworfen. Bei Signalen, die bereits am Anfang
der Aufnahme iiber der Grundlinie liegen, kann keine fehlerfreie Bestimmung der
Zeit durchgefithrt werden. Diese Signale werden deshalb ebenfalls verworfen. In
seltenen Fillen wird eine Koinzidenz durch ein gleichzeitiges Auftreten von star-

75



5 Messung des Zeitprofils

o
o
o

Einheiten

[«2] ~
o o
o o
o o

bel.
%ge
5]

p-PMT
o
s

Sto

ng im

adung im 3
o o o
=) o o
[S) o o

Gesamtladu

007000 2000 3000 4000 5000 6000
Gesamtladung im Start-PMT (bel. Einheiten)

Abbildung 5.6: Gesamtladung im Start-PMT gegen die Gesamtladung im Stop-PMT.
Jeder Punkt entspricht einem Koinzidenzereignis. Nur Ereignisse inner-
halb des roten Kastens erfiillen die Cut-Bedingungen und werden in das
Histogramm des Zeitprofils (Abbildung 5.7) aufgenommen.

ken Rauschsignalen ausgelost. Solche Ereignisse konnen beispielsweise durch eine
Erschiitterung des Messaufbaus hervorgerufen werden. Sie konnen in der Softwa-
reanalyse ebenfalls erkannt und verworfen werden.

8. Schreiben der Daten in verschiedene Histogramme
e Einzel-Pulsform (ein Histogramm fiir jeden Puls) (siche Abb. 5.4).

e Zwei kombinierte Pulsformen fiir alle Pulse des Start- bzw. Stop-PMTs: Hier
werden jeweils alle Pulse iibereinandergelegt.

e Spektrum der Gesamtladung im Start- bzw. Stop-PMT (siehe Abb. 5.5).

e Graph mit Gesamtladung im Start-PMT (diese ist proportional zum Integral
tiber den Puls) gegen die Gesamtladung im Stop-Signals. Diese Darstellung
(siehe Abb. 4.8) gibt uns die Moglichkeit, Qualitéitscuts auf die Gesamtladung
in den beiden PMTs zu setzen. So kann man ungewdhnlich kleine bzw. grofie
Signale nachtriglich verwerfen. Der Cut auf die Start-Signale verbessert die
Auflésung der Gesamtmessung deutlich. Vor allem der Cut, der die kleinen
Signale verwirft, ist wirkungsvoll. Das liegt an der genaueren Bestimmung des
Startzeitpunktes fiir grofere Signale. Die anderen drei Cuts werden eingesetzt,
um Untergrundereignisse zu verwerfen. Sie sind so gewahlt, dass nicht allzu
viele von den korrekten Signalen verworfen werden, die nur zuféllig eine grofe
bzw. kleine Amplitude aufweisen.

e experimentelles Zeitprofil P,,,(t): Die Zeitdifferenz zwischen Start- und Stop-
Signal wird in ein Histogramm und zusétzlich in eine separate Datei fiir den
Fit geschrieben (siehe Abb. 5.7).
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Abbildung 5.7: Typisches Profil der Wahrscheinlichkeitsverteilung fiir die Szintillatore-
mission. Um den Untergrund abzuschétzen, wird der Bereich vor der
Verteilung ebenfalls gemessen. Im Peak liegt die Zahl der Ereignisse et-
wa 10% mal hoher als im Untergrund. Man sieht, dass die Verteilung bei
langen Zeiten fast wieder auf das Niveau des Untergrunds fallt. Die Ver-
teilungen der gemessenen Proben werden im Einzelnen in Kapitel 5.5
vorgestellt.

5.3.2 Auswertung der experimentellen
Wahrscheinlichkeitsverteilungen

Zur Auswertung der experimentell bestimmten Wahrscheinlichkeitsverteilungen P.,,(t)
wird ein Fit durchgefiihrt. Die Fitfunktion f(¢) ist die Faltung aus der erwarteten Wahr-
scheinlichkeitsdichte P(t) der Emission plus Untergrund und der Auflésungsfunktion.
Dabei nimmt man eine Multiexponentialverteilung mit den freien Parametern ¢;, 7; und
to an:

P(t) =Y Le t70/m0(t — ty). (5.9)
i=1 "

Um auszudriicken, dass keine Emission vor der Anregung stattfindet, wird die Heaviside-
Stufenfunktion O(z) verwendet. (Definition: ©(z) = 0 fiir x < 0 und O(z) = 1 furz > 0).
Die Anzahl n der Komponenten ist nicht von vornherein festgelegt. Beim Durchfiihren
des Fits versucht man, n moglichst klein zu halten. ¢y ist eine konstante unbekannte
Verschiebung zwischen Start- und Stop-Signal, unter anderem aufgrund von unterschied-
lichen Kabellingen und Laufzeiten der Elektronen in den PMTs. Der Untergrund wird
durch die Konstante u parametrisiert.

Die Auflosung des Gesamtsystems wird durch eine Normalverteilung mit dem freien
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Parameter | Erklarung

T Zeitkonstanten der Szintillatoremission
i Gewichte der Komponenten

to konstante Zeitverschiebung

u konstanter Untergrund

o Auflésung des Gesamtsystems

Tabelle 5.1: Freie Parameter der Fitfunktion f(t,p;).

Parameter o beschrieben. Damit kann man die Faltung durchfiihren:

o0

£ =[P+ AW = [

[e.9]

i 1 —1 (t=s)?
u—i—Zq —(s=to)/mi . g (S—to)]~ e 2 ds

to—t+Z

to
—u+zqz RS e [—\/5 —

(5.10)
Dabei ist Erfc(u) die komplementére Errorfunktion Erfc(u) = 1 — \% IS e v’ dv. Die
freien Parameter der Fitfunktion sind in Tabelle 5.1 zusammengestellt.
Der Fit wird mit dem MINUIT-Paket aus den CERN-Bibliotheken durchgefiihrt. MINUIT
wird innerhalb eines FORTRAN-Programms aufgerufen. Dabei wird ein y2-Term beziiglich
der freien Parameter {p;} (siche Tabelle 5.1) minimert:

XZ({pj}) _ Z [N(tZ)[A_]\J;((:;]{ij})] . (5.11)

=i
N(t;) ist die Anzahl der Ereignisse im Zeitbin i. Als Fehler fiir jeden einzelnen Bin wird
AN (t;) = \/N(t;) angenommen. Typischerweise ist die Zahl der ausgewerteten Kanéle
19 — 11 etwa 700. Das entspricht bei der Auflésung von 200 ps pro Kanal 140 ns.
Der Fit der Daten erfolgt in mehreren Schritten. Einzelne Parameter sind in unterschied-
lichen Bereichen der Wahrscheinlichkeitsverteilung unterschiedlich wichtig. Betrachtet
man z.B. lange Zeiten, dann kann man Terme der Multiexponentialverteilung mit kurz-
en Zerfallszeiten vernachléssigen und man erhalt stabile Werte fiir die Terme mit langen
Zerfallszeiten. Diese Parameter konnen im zweiten Schritt festgehalten werden, wenn
man die Kurve bei kurzen Zeiten betrachtet.

5.4 Vorhersage der Zeitkonstanten der Szintillation

Das Modell fiir die Lichtausbeute aus Kapitel 3.3.2 kann auch dazu verwendet werden,
Vorhersagen iiber das Zeitprofil der Szintillatoremission zu machen. Die experimentell
bestimmten Parameter des Modells (siche Kapitel 4.3.3) geben die Verhéltnisse zwischen
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Grofe Wert Quelle

QprxE 0.29 [Har07]
QDod 0.01 [ShkO1]
Qrro 1.00 [Ber71]
Qvis—msp | 0.94 [Ber71]

TPXE 22 ns [G0g07]
TDod 770 ns | [ShkO1]
TPPO 1.4ns | [Ber7l]

This—msp | 1.35 ns | [Ber71]

Tabelle 5.2: Literaturwerte fiir die Fluoreszenz der Szintillatorkomponenten.

den Raten der einzelnen Prozesse an. Aus Literaturwerten fiir die Quantenausbeute und
die Zerfallszeit der beteiligten Molekiile kann man eine Rate fiir den strahlungslosen
Energietransfer bestimmen [Har07]. Auferdem erhélt man aus dem Modell die Gewichte
der einzelnen Pfade, die zur Emission beitragen: Dabei stellt sich heraus, dass der Pfad
PXE-PPO-bis-MSB den grofiten Beitrag zur Emission liefert (auch fiir den Gamma Cat-
cher mit 4 % PXE-Anteil). Fiir diesen Pfad wollen wir die Vorhersage der Zeitkonstante
durchfiihren:

In Tabelle 5.2 sind die Literaturwerte fiir die Quantenausbeute und Zerfallszeit der ver-
schiedenen Molekiile angegeben. Damit berechnet man die Rate fiir den Zerfall durch
interne Abregung \;:

)\em . )\em

Q:)\em+)\i - Q

— Ao (5.12)

Mit den Parametern aus dem Lichtausbeute-Modell kann man die Rate fiir den strah-
lungslosen Energietransfer von PXE zu PPO erhalten. Der {iber die Lichtausbeutemes-
sungen experimentell bestimmte Parameter k;/k, stellt die Beziehung zwischen den in-
ternen Verlusten in PXE und dem strahlungslosen Energietransfer von PXE zu PPO her.
Wichtig ist hierbei, dass die Rate fiir den strahlungslosen Energietransfer, die man mit
den internen Verlusten vergleicht, von der PPO-Konzentration abhéngt (siehe Gleichung

(3.5)):

)\PXEHPPO = )\a A= ﬁ -a =0.33 1/(g : 1’18) * . (513)
Zur Erinnerung: a ist die PPO-Konzentration in g/l, A ist die PPO-Konzentration in
mol/l, \; = k; und k, = A\,-1/Mppo = A, A/a (zur Definition der Konstanten siehe
Tabelle 3.1).
Die Zerfallszeit von PPO entnimmt man direkt aus der Literatur: 7ppo = 1.4 ns. Aus den
Raten fiir die einzelnen Prozesse berechnen wir durch Addition der Zeiten eine typische
Zeitkonstante. Aus Gleichung (5.13) erhélt man, dass fiir eine Konzentration von 7 g/1
PPO die Rate fiir den strahlungslosen Energietransfer von PXE nach PPO 2.31 ns™!
betragt. Das entspricht der Zeitkonstante 0.43 ns. Die Emission durch das PPO erfolgt
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Szintillator Q1 G2 qs3 T Ty T3 o
BC505 0.88 1 0.09 | 0.03 |20ns | 5.8mns | 27 ns | 0.87
Standard 0.87 | 0.065 | 0.065 | 2.2 ns | 12.0ns | 67 ns | 0.92
Target 0.69 | 028 | 0.03 | 24ns| 95ns | 36ns | 0.90

GC 1 (4% PXE, 5g PPO/I) | 0.73 | 0.19 | 0.08 | 3.7ns | 14.0ns | 53 ns | 0.99
GC 2 (3% PXE, 5 g PPO/1) | 0.75 | 0.18 | 0.07 | 3.7ns | 134 ns | 38 ns | 0.97
GC 3 (4 % PXE, 2 g PPO/1) | 0.80 | 0.14 | 0.06 | 5.3 ns | 16.1ns | 59 ns | 1.13

Tabelle 5.3: Fit-Parameter aus den gemessenen Zeitprofilen. Die Vorhersage des Licht-
ausbeutemodells aus dem vorangegangenen Kapitel (7 ~ 3.2ns) passt zu
den gemessenen Werten der wichtigsten Komponente 7 (Die Abkiirzung
GC steht fiir Gamma Catcher).

mit der Zerfallszeit 1.4 ns. Die Photonen werden anschlieflend von bis-MSB absorbiert
und mit einer Zeitkonstante von 1.35 ns reemittiert. Fiir diesen Pfad sagt das Modell
also eine typische Zeit von etwa 3.18 ns voraus.

Man sieht, dass die Zeitkonstante fiir den Energietransfer mit steigender Konzentration
a kleiner wird. Der Effekt einer sich &ndernden PXE-Konzentration auf die Zeit ist
komplizierter. Zum Einen wird die Zeit kiirzer, in der Energie von einem der anderen
beiden Losungsmittel auf PXE transferiert wird, zum Anderen dndern sich die Gewichte
der unterschiedlichen Pfade.

5.5 Experimentelle Ergebnisse und Diskussion

Die Messung der Wahrscheinlichkeitsverteilung fiir die Szintillatoremission wurde fiir
sechs verschiedene Szintillatoren durchgefiihrt. Jede Messung enthélt dabei mindestens
400.000 Ereignisse. Damit ist man in der Lage, die Wahrscheinlichkeitsverteilung meh-
rere Zehn bis Hundert Nanosekunden nach der Anregung zu erhalten. Im Vordergrund
der Untersuchungen standen die Target-Zusammensetzung und verschiedene Gamma
Catcher-Szintillatoren, von denen drei unterschiedliche gemessen wurden. Zusétzlich
wurden BC505 (ein kommerziell erhéltlicher Szintillatorstandard) und der Lichtaus-
beutestandard PXE + 6 g PPO/1 + 20 mg bis-MSB/I untersucht. Abbildung 5.8 bis
Abbildung 5.13 zeigen die experimentellen Wahrscheinlichkeitsverteilungen fiir die Szin-
tillatoremission P.,,(¢) und die zugehorigen Fits.

In Tabelle 5.3 sind die Fit-Parameter aufgelistet, welche die Verteilung charakterisieren.
Der Untergrund der Messung betréigt pro bin etwa das 10~5-fache der Ereignisse pro bin
im Maximum.

Der Szintillatorstandard BC505 zeigt von allen gemessenen Proben die kiirzesten Szin-
tillationszeiten. Auch das Gewicht der ersten Komponente ist mit 88 % vergleichsweise
groft. Der Unterschied zu den anderen Szintillatoren kann damit erklart werden, dass
ein anderes Losungsmittel verwendet wird, ndmlich Pseudocumol (PC). Die genaue Zu-
sammensetzung von BC505 wird vom Hersteller nicht preisgegeben, man kann durch
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Abbildung 5.8: Zeitprofil des Szintillator-Standards BC505.
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Abbildung 5.9: Zeitprofil des Standards fiir die Lichtausbeutemessungen: PXE + 6 g
PPO/1 + 20 mg bis-MSB/1.
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Abbildung 5.10: Zeitprofil des Target-Szintillators: 20 % PXE, 80 % Dodecan, 7 g PPO/I,
1 g Gd/1, 20 mg bis-MSB/1.
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Abbildung 5.11: Zeitprofil des Gamma Catcher 1: 4 % PXE, 44 % Dodecan, 52 % Mi-
neralél (MO), 5 g PPO/1.
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Abbildung 5.12: Zeitprofil des Gamma Catcher 2: 3 % PXE, 42 % Dodecan, 55 % Mi-
neraldl (MO), 5 g PPO/1.
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Abbildung 5.13: Zeitprofil des Gamma Catcher 3: 4 % PXE, 44 % Dodecan, 52 % Mi-
neralol (MO), 2 g PPO/1.
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Abbildung 5.14: Fits der Zeitprofile im Vergleich: Das jeweilige Maximum der Fitkurven
wurde auf denselben Wert gelegt. Die schwarze, durchgezogene Linie
zeigt den Fit fiir das Neutrino-Target. Die gestrichelten Linien stehen
fiir die Fits der drei Gamma Catcher Szintillatoren. Die blaue, rosa und
griine Kurve gehort zum Gamma Catcher 1, 2 bzw. 3.

Messungen des Emissionsspektrums aber feststellen, dass bis-MSB enthalten sein muss
[Buc04]. Die Szintillationszeit wird vom Hersteller mit 2.5 ns angegeben. Bei der hier
vorgestellten Analyse mit drei Komponenten erwartet man fiir die kleinste Zeitkonstan-
te einen etwas kleineren Wert und findet experimentell 7 =2.0 ns.

Der Standard der Lichtausbeutemessungen zeigt ebenfalls eine schnelle erste Kompo-
nente mit einem groften statistischen Gewicht. Das Lichtausbeutemodell berticksichtigt
fiir diesen Szintillator nur einen Pfad, der zu Lichtemission fiithrt. Man erwartet also ein
groftes Gewicht fiir die erste Komponente. Die zweite Komponente hat relativ zu den
anderen Szintillatoren das niedrigste Gewicht. Sie ist fiir den Fit vergleichsweise unwich-
tig. Das deutet darauf hin, dass zwei Komponenten bereits ausreichen wiirden, um die
Kurve zu beschreiben. Im Rahmen des Modells kann die grofse Zeitkonstante 73 aber
nicht ausreichend erklart werden.

Zur Veranschaulichung der Diskussion der gemessenen Parameter sind in Abbildung 5.14
die Fitkurven des Targets und der drei Gamma Catcher Szintillatoren ohne die Daten
dargestellt. Im Vergleich zu den Gamma Catcher-Zusammensetzungen hat der Target-
Szintillator kurze Zeitkonstanten 7;. Der Hauptgrund fiir dieses Verhalten liegt darin,
dass im Target der Gadolinium-Komplex vorhanden ist. Aus den Lichtausbeutemessun-
gen folgt, dass Energietransfer von den Losungsmitteln zu Gadolinium stattfindet. Die
Wahrscheinlichkeit dafiir, dass PXE die Energie spat zu PPO transferiert, sinkt mit der
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5 Messung des Zeitprofils

Anwesenheit von Gadolinium, weil das Gadolinium die Energie ebenfalls erhalten und
quenchen kann.

Die Gamma Catcher-Zusammensetzungen 1 und 2 haben fiir kurze Zeiten ein sehr dhn-
liches Zeitprofil. Sie unterscheiden sich nur in der Zusammensetzung der Losungsmittel
(4 % PXE bzw. 3 % PXE). Dieser Unterschied scheint fiir das Zeitprofil des Gamma
Catchers bei langen Zeiten von Bedeutung zu sein. Interessant ist auch die erste Zeit-
konstante der Gamma-Catcher-Zusammensetzung 3. Die PPO-Konzentration liegt hier
mit 2 g/l im Bereich der kritischen Konzentration im Gamma Catcher. Bei den ande-
ren beiden Zusammensetzungen mit jeweils 5 g PPO/1 ist die Transferrate schon fast
maximal. Dieser Unterschied zeigt sich sowohl in der Lichtausbeute, als auch in den
unterschiedlichen Zeitkonstanten der Emission.

Aus Abbildung 5.14 kann man schliefsen, dass die kurzen Zeitkonstanten im Gamma
Catcher von der PPO-Konzentration dominiert werden. Die langsamen Komponenten
im Zeitprofil sind bei hoheren PXE-Konzentrationen stéarker ausgepréigt. Eine mogliche
Erklarung liefern die Energietransferpfade, bei denen PXE von einem der anderen bei-
den Losungsmittelmolekiile angeregt wird. Das Modell sagt voraus, dass diese Pfade eine
grofse Zeitkonstante haben (der Parameter kq, /£, ist entscheidend) und dass ihr Gewicht
mit dem PXE-Anteil zunimmt.

Um die Lichtausbeute im Target und die Lichtausbeute im Gamma Catcher anzuglei-
chen, hat man die Wahl, von der Zusammensetzung des Gamma Catcher 1 aus ent-
weder die PXE-Konzentration etwas zu verringern (Gamma Catcher 2) oder die PPO-
Konzentration kleiner zu wéhlen (Gamma Catcher 3). Unterschiedliche Zeitprofile im
Target und Gamma Catcher kénnten ausgenutzt werden, um eine Pulsformanalyse in
Double Chooz anzuwenden. Sind die Signale im Gamma Catcher aber zeitlich zu aus-
gedehnt, dann konnte das die Wahrscheinlichkeit von ungewollten Uberlagerungen von
Signalen erhéhen. Dabei sind aber vor allem die grofen Zeitkonstanten wichtig. Diese
waren bei unserer Messung fiir die unterschiedlichen Gamma Catcher- Zusammensetzun-
gen nicht sehr unterschiedlich. Auferdem kénnen Ereignisse, die im Target stattfinden,
einen Teil ihrer Energie im Gamma Catcher deponieren. Das fithrt zu gemischten Puls-
formen, die schwierig zuzuordnen sind.

Die Ergebnisse dieser Messungen werden verwendet, um die Zusammensetzung des Gam-
ma Catchers fiir Double Chooz in der Kollaboration zu diskutieren.
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6 Emission und Absorption der
Szintillatorkomponenten

6.1 Einleitung

Die optischen Eigenschaften des Szintillators sind von entscheidender Bedeutung fiir das
Experiment Double Chooz. Da das in der Neutrinoreaktion produzierte Licht typischer-
weise einige Meter zurilicklegen muss, bis es in einem PMT detektiert werden kann, ist
es wichtig, dass der Szintillator fiir seine eigene Emission sehr transparent ist. Deshalb
verwendet man zwei Fluore, um das Emissionsspektrum zu ldngeren Wellenldngen zu
verschieben. Dort ist der Szintillator transparenter, weil die Emission nicht mehr so
stark mit der Absorption der Komponenten iiberlappt.

In diesem Kapitel werden experimentelle Ergebnisse der Emission und der Absorption
vorgestellt. Sie geben einen zur Lichtausbeute komplementiren Einblick in die Prozesse
des Energietransfers, die im Szintillator stattfinden. Die Ergebnisse der Absorptions-
und Emissionsmessungen einzelner Szintillatorkomponenten fiir Double Chooz werden
gemeinsam betrachtet. Anhand der Uberlagerung des Emissionsspektrums einer Kompo-
nente mit dem Absorptionsspektrum einer zweiten Komponente wird der Energietransfer
zwischen diesen beiden Komponenten diskutiert.

6.2 Experimentelle Methoden

6.2.1 Absorptionsmessungen
Messprinzip

Absorptionsspektren kénnen am MPIK mit einem UV /Vis-Spektrometer (Varian Cary
400) aufgenommen werden. Dabei misst man die Abschwichung eines Lichtstrahls beim
Durchgang durch die Probe. Die Absorptionsspektren werden in Schritten von 1 nm
aufgenommen. Man kann sowohl reine Losungsmittel oder komplette Szintillatoren als
auch einzelne Komponenten messen, die in einem transparenten Losungsmittel gelost
sind (Cyclohexan ist beispielsweise oberhalb von 210 nm transparent). Der Wellenlén-
genbereich erstreckt sich vom Ultravioletten (175 nm) bis ins nahe Infrarot (900nm).
Wir verwenden Zellen mit einer Lénge von z = 1 cm oder x = 10 cm. Die Intensitat [
nimmt beim Durchqueren der Probe mit der Dicke der Probe x ab:

I(z) = I1(0)-e /A, (6.1)
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6 Emission und Absorption der Szintillatorkomponenten

Dabei ist A die Absorptionslange der Probe. Die Absorption A wird definiert als

A(z) = logy (%) . (6.2)

Die Absorptionsldnge kann damit durch die Absorption ausgedriickt werden:

x x
A=1 -— 04343 - —. 6.3
0gyo(€) A A (6.3)
Die Absorptionen mehrere Komponenten addieren sich: Ay + Ay + ... = Ages. Damit
erhélt man fiir die gesamte Absorptionslange 1/A; + 1/Ay + ... = 1/A,,. Haufig wird
fiir eine einzelne Komponenten auch der molare Extinktionskoeffizient € verwendet
A-M
€= . (6.4)
c-x

c ist die Konzentration in g/l und M ist das Molekulargewicht in g/mol. Im Gegensatz
zur Absorption ist der molare Extinktionskoeffizient eine materialspezifische Grofse, die
nicht von der Konzentration des Stoffes und der Léange der verwendeten Zelle abhéngt.
Gleichung (6.4) spiegelt den linearen Zusammenhang zwischen der Konzentration und
der Absorption wieder. Das entspricht dem Lambert-Beerschen Gesetz.

Das UV /Vis-Spektrometer liefert die Absorption der Probe relativ zu der Absorption
einer Grundlinie. Hat man eine verdiinnte Losung eines Stoffes, dann kann man als
Grundlinie die Absorption des reinen Losungsmittels als Grundlinie verwenden. Will
man die Absorption einer unverdiinnten Probe messen, kann diese Methode nicht ange-
wendet werden. Die Grundlinie kann in diesem Fall auf zwei verschiedene Arten gemessen
werden: Man kann sowohl eine leere Zelle als auch die Absorption in Luft aufnehmen.
Beide Methoden sind fehlerbehaftet, weil Reflexionen an den Grenzflachen zwischen Luft
und Zelle auftreten kénnen.

Da der Brechungsindex fiir typische Fliissigszintillatoren sehr gut mit dem der Quartzzel-
len iibereinstimmt (Brechungsindex n & 1.5), kann man die Reflexionen an den Grenz-
schichten zwischen Zelle und Probe in unserem Fall vernachlédssigen. Nimmt man als
Grundlinie die Absorption in Luft, dann erhoht sich beim Einfiihren der Probe die Zahl
der Reflexionsebenen durch Luft-Glas-Ubergénge um 2. Bei der Bestimmung der Grund-
linie mit einer leeren Zelle erniedrigt sich die Zahl der relevanten Reflexionsebenen um
2, weil die Fliissigkeit etwa denselben Brechungsindex hat wie das Glas.

Die Absorption der betrachteten Szintillator-Komponenten ist in bestimmten Wellenléan-
genbereichen (A ~ 585 nm) sehr gering. Damit kann man den Wert der Messung A.,,(\)
fiir andere Wellenldngen auf diesen Wert korrigieren und erhélt das Absorptionsspektrum
A(N) = Acap(N) — Aeap(585nm).

Abhingigkeit der Reflexion von der Wellenldnge

Mit der oben beschriebenen Methode korrigiert man das Absorptionsspektrum unter der
Annahme, dass die Reflexionen an der Grenzfliche zwischen Luft und Glas wellenldnge-
nunabhéngig sind. Damit macht man einen systematischen Fehler, der mit dem Abstand
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|A — 585nm/| der Wellenldnge von 585nm wéchst. Im Folgenden ist eine Korrektur dieses
Effekts beschrieben [Mot06].

Der Reflexionskoeffizient R und die Transmission 7" sind bei senkrechtem Einfall von
Licht auf eine Grenzfliche mit den zwei Brechungsindizes ny und n; gegeben durch

2
R:(”Q_”l) und T=1-R. (6.5)
N9 + Ny

Fiir eine leere Zelle mit den vier Grenzflichen zwischen Luft und Glas erhélt man damit
in erster Ordnung die Gesamttransmission T/ = (1 — R)*. Die zweite Ordnung erhiilt
man, indem man auch doppelte Reflexionen beriicksichtigt. Die totale Transmission in
der zweiten Ordnung ist somit grofer als in der ersten Ordnung:

T4 = (1—R)*- [1+3R*+2R*(1 — R)*+ R*(1 — R)"]. (6.6)

Fiir die volle Zelle ist die Situation einfacher: Es sind jetzt nur noch zwei Luft-Glas
Grenzflachen vorhanden. Damit ergibt sich wiederum in zweiter Naherung

Tl = (1 — R)?*- (14 R?). (6.7)

Die Werte fiir T konnen mit der Beziechung 7" = I(z)/1(0) und Gleichung (6.2) in eine
Absorption umgerechnet werden, die durch die Reflexionen vorgetauscht wird. Wie oben
besprochen, wird durch die Referenzmessung mit der leeren Zelle die Absorption in der
vollen Zelle unterschitzt. Um den Effekt des Glases allein zu untersuchen, nehmen wir
an, dass das Losungsmittel keine Absorption aufweist. Dann erhélt man fiir die Messung
der Absorption A.,,()\) durch Subtrahieren der Absorption der leeren Zelle A" von der
Absorption der gefiillten Zelle Av°!:

Tvoll ()\)

voll leer
Aea:p(A) =A —A = — loglo (m) . (68)

Die Reflexion R und damit die Transsmission 7T ist iiber die Abhéngigkeit von der Bre-
chungszahl des Quartzglases wellenlangenabhéngig. Nach der oben genannten Methode
berechnet man die Korrektur, indem man A(\) — A(585nm) auswertet. In [Mot06] ist der
Korrekturwert A(\) — A(585nm) mit Literaturwerten von nguere.(A) fiir einige Wellen-
léngen mithilfe der Gleichungen (6.5) bis (6.8) berechnet. Diese kann man mit Gleichung
(6.3) in eine Absorptionsldnge umrechnen. Da man das gesamte Spektrum auf diese Wei-
se korrigieren mochte, wurde ein Fit an die so bestimmten Punkte Ag,..();) angelegt.
Als Fitfunktion wurde die parametrisierte Funktion Age,..(A) verwendet

0.04343
A orr A) = . 6.9
korr(A) (A= Xo)-[a+b(A = Xo)] (6.9)
Man erhilt die Werte der freien Parameter
a=282-10"° und b= —-1.57-10"%. (6.10)
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Analog dazu kann man auch die Korrektur fiir den Fall berechnen, dass die Grundlinie
in Luft gemessen wurde. Man kann ebenfalls Gleichung (6.9) verwenden. In diesem Fall
lauten die Parameter

a=-320-10"° und b=181-10"% (6.11)

Die Korrektur wird angewendet, indem man das Inverse der Korrektur-Absorptionslange
Ajorr(X) vom Inversen der experimentell bestimmten Absorptionslédnge A.,, subtrahiert:

1 1\
A= — . 12
(Aezp Akorr> (6 )

Aus dieser Gleichung kann man ablesen, dass die Korrektur vor allem fiir grofse Absorpti-
onslédngen A.,, wichtig ist. Als Beispiel betrachten wir eine gemessene Absorptionsldnge
von 1 m bei 430 nm, falls die Grundlinie mit der leeren Zelle gemessen wurde. Die kor-
rigierte Absorptionsléange betrégt in diesem Fall A=0.98 m. Fiir A.,, = 10m erhélt man
die korrigierte Absorptionslange A=8.4 m. Im Fall einer starken Absorption durch die
Probe kann die Korrektur vernachléssigt werden, fiir sehr transparente Proben ist sie
wichtig.

6.2.2 Fluoreszenzmessungen

Die Emissionsspektren der Szintillatorkomponenten wurden mit einem Fluorimeter (Ca-
ry Eclipse) aufgenommen. Die Probe wird in eine Zelle gefiillt und mit einer einstellbaren
Wellenlénge zwischen 190 nm und 900 nm bestrahlt. Das Emissionsspektrum der Probe
wird unter einem Winkel von 90° beobachtet. Typischerweise wiahlt man als Anregungs-
wellenldnge das Maximum der Absorption der Probe. Die einzelnen Komponenten des
Double Chooz Szintillators wurden in Cyclohexan geldst. Cyclohexan wird durch Licht
mit einer Wellenlédnge > 210nm nicht angeregt und kann damit auch nicht zur Fluores-
zenz beitragen.

6.3 Ergebnisse und Diskussion

Es werden die Emissions- und Absorptionsspektren der Komponenten PXE, Dodecan,
PPO, bis-MSB und Gd(dpm)s vorgestellt. Die molare Extinktion wurde mit der oben
beschriebenen Korrektur aus den Absorptionsmessungen mit dem UV /Vis-Spektrometer
berechnet. Sie &ndert sich in dem betrachteten Wellenléngenbereich iiber mehrere Gro-
Kenordnungen. Um die dafiir benotigte Genauigkeit zu erreichen, wurden fiir die ein-
zelnen Komponenten mehrere Proben unterschiedlicher Konzentration hergestellt. Als
Losungsmittel wurde Cyclohexan benutzt. Aufserem wurde im Fall von PXE und Dode-
can die Probe zusétzlich in reiner Form gemessen.

Bei der Messung des Emissionsspektrums mit dem Fluorimeter wird zur Anregung die
Wellenlénge gewéhlt, bei der die Absorption der Komponente maximal ist. In den Ab-
bildungen 6.1 bis 6.4 sind die Messungen gezeigt. Zuséatzlich sind dieselben Daten noch
einmal gemeinsam in Abbildung 6.6 mit einer linearen Skala dargestellt, um den Uber-
lapp zwischen den verschiedenen Komponenten zu diskutieren.
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Abbildung 6.1: Molarer Extinktionskoeffizient € (blaue Linie) und Emissionsspektrum
(rote Linie) von PXE. Angeregt wurde das PXE-Molekiil im Fluorimeter
mit einer Wellenldnge von 269 nm und 220 nm. In beiden Fillen erhélt
man das gleiche Emissionsspektrum.

PXE

Die molare Extinktion € von PXE andert sich in dem betrachteten Wellenlangenbereich
stark (siehe Abb. 6.1). Fiir diese Messung wurden drei verschiedene Konzentrationen von
PXE in Cyclohexan und reines PXE verwendet. Um das Emissionsspektrum zu erhal-
ten, wahlt man fiir die Anregung des Molekiils eine Wellenlénge, bei der die Absorption
moglichst grof ist. Die Anregung von PXE wurde mit zwei verschiedenen Wellenldngen
durchgefiihrt (269 und 220 nm). Man erhélt jeweils das gleiche Emissionsspektrum. Die-
ses Emissionsspektrum ist gegeniiber dem Absorptionsspektrum durch den Stokes-shift
verschoben (siehe Kapitel 3.1.2). Dennoch spielt der Uberlapp zwischen dem Emissi-
onsspektrum und dem Absorptionsspektrum eine wichtige Rolle. Dazu betrachten wir
ein Zahlenbeispiel: Das Target von Double Chooz hat eine PXE-Konzentration von et-
wa 200 g/1. Unterhalb von 315 nm werden 90 % des Lichts von PXE emittiert. Fiir die
Konzentration von 200 g/l ist die Absorptionsldnge von PXE fiir A < 315 nm kleiner
als 5.8 cm. Daraus folgt, dass fiir einen funktionierenden PXE-basierten Szintillator in
einem Detektor mit einem Durchmesser von einigen Metern die Transparenz verbessert
werden muss. Die Fluore PPO und bis-MSB verschieben die PXE-Emission zu grofieren
Wellenlangen, wo die Absorption kleiner ist.
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Abbildung 6.2: Molarer Extinktionskoeffizient ¢ von Dodecan. Das Molekiil zeigt bei An-
regung im verfiigharen Wellenldngenbereich (190 nm bis 900 nm) keine

Emission.
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Abbildung 6.3: Molarer Extinktionskoeffizient e (blaue Linie) und Emissionsspektrum
(rote Linie) von PPO. Angeregt wurde das PXE-Molekiil im Fluorimeter
mit einer Wellenldnge von 303 nm.
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Abbildung 6.4: Molarer Extinktionskoeffizient ¢ von Gd(dpm)s. Das Molekiil zeigt im
Flourimeter keine messbare Emission.

Dodecan

Der molare Extinktionskoeffizient von Dodecan ist in Abbildung 6.2 gezeigt. Sie liegt
in dem gemessenen Bereich deutlich unter dem Koeffizienten von PXE. Auch fiir die
Targetzusammensetzung von Double Chooz mit 80 % Dodecan und 20 % PXE bleibt
die Absorption von PXE grofer. Mit dem Fluorimeter ist eine Anregung mit einer Wel-
lenlange kleiner als 190 nm nicht moéglich. Bei Anregungs-Wellenldngen grofer als 190
nm kann man keine Emission von Dodecan messen.

PPO

Aus den Abbildungen 6.1 und 6.3 entnimmt man, dass die Absorption und Emission
von PPO im Vergleich zu Absorption und Emission von PXE zu ldngeren Wellenlén-
gen verschoben sind. Damit erreicht man, dass die Emission von PXE einen grofsen
Uberlapp mit der Absorption von PPO hat (siche Abb. 6.6). Zwischen PXE und PPO
findet strahlungsloser Energietransfer statt. In den Gleichungen (3.4) und (3.3) wird
der Zusammenhang zwischen dem Uberlappintegral zwischen Emission und Absorption
und der Effizienz 1 des strahlungslosen Energietransfers hergestellt. Bei einem grofsen
Uberlappintegral ist die Wahrscheinlichkeit fiir strahlungslosen Ubergang grof. PPO
kann also durch PXE effektiv angeregt werden. Die anschliefende Emission von PPO
ist aufgrund der Stokes-Verschiebung langwelliger als die Emission von PXE. In diesem
Wellenléngenbereich ist die Absorptionslénge von PXE und Dodecan grofser.
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Abbildung 6.5: Molarer Extinktionskoeffizient ¢ (blaue Linie) und Emissionsspektrum
(rote Linie) von bis-MSB. Angeregt wurde das PXE-Molekiil im Fluori-
meter mit einer Wellenléinge von 344 nm.

bis-MSB

Das sekundére Fluor bis-MSB wird in den Szintillatoren fiir Double Chooz eingesetzt, um
die Emission von PPO zu noch gréfteren Wellenléngen zu verschieben. Die Emission von
PPO hat einen grofen Uberlapp mit der Absorption von bis-MSB (siehe Abb. 6.6). Der
Transfer der Energie erfolgt zwischen bis-MSB und PPO hauptséchlich iiber Emission
eines reellen Photons und anschliefender Absorption [Buc06|. Bei den Wellenléngen
der bis-MSB-Emission sind die Acryltanks, die das Target und den Gamma Catcher
enthalten, transparenter als fiir die PPO-Emission. Damit kann mehr Licht aus diesen
inneren beiden Volumina die PMTs erreichen.

Gd(dpm);

Der molare Extinktionskoeffizient von Gd(dpm)s ist in Abbildung 6.4 dargestellt. Es
wurde getestet, ob die Absorption im Bereich von 360 nm bis 390 nm durch Reinigung
des Gd(dpm)s-Pulvers beseitigt werden kann. Die Schulter war aber auch nach der Rei-
nigung vorhanden [Buc07]. Daraus schlieft man, dass die Absorption tatséchlich von
Gd(dpm); stammt.

Der Gadolinium-Komplex wird im Target von Double Chooz eingesetzt, um Neutronen
aus der Neutrinoreaktion einzufangen. Durch Energietransfer von PXE oder Dodecan
zu Gd(dpm); wird die Lichtausbeute des Szintillators verringert, weil Gd(dpm)s; keine
Emission aufweist. In Abbildung 6.6 kann man sehen, dass das Emissionsspektrum von
PXE einen grofen Uberlapp mit dem Absorptionsspektrum des Gadolinium-Komplexes
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Abbildung 6.6: Molarer Extinktionskoeffizient ¢ und Emission der verschiedenen Kom-

ponenten fiir das Neutrino Target von Double Chooz.

hat. Das ist der Grund fiir die Abnahme der Lichtausbeute im Target bei Zugabe von
Gadolinium.

Zusammenfassung

Anhand der Absorptions- und Emissionsspektren lassen sich die Energietransferprozes-
se im Fliissigszintillator beschreiben. Man sieht, dass das priméare Fluor PPO und das
sekundére Fluor bis-MSB geeignet gewahlt sind, um die Szintillatoremission zu langeren

Wellenléngen zu verschieben, wo die molaren Extinktionskoeffizienten aller Komponen-
ten sehr klein sind.
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7 Zusammenfassung

Zahlreiche Neutrinoexperimente haben in den letzten Jahren Neutrinooszillationen be-
obachtet. Mittlerweile wurden die Parameter der Mischungsmatrix beinahe vollstandig
bestimmt. Fiir den letzten Mischungswinkel 0,3, der noch nicht bekannt ist, wurde bisher
eine obere Grenze von sin?(26;3) < 0.20 experimentell bestimmt. Das Reaktorneutrino-
experiment Double Chooz wird die Sensitivitiit fiir sin(26;3) mit verbesserter Statistik
und einem reduzierten systematischen Fehler auf etwa 0.03 verbessern.

Die Nachweisreaktion der Antielektronneutrinos in Double Chooz ist der inverse (-
Zerfall. Zum Nachweis des Neutrons aus der Neutrinoreaktion wird ein Gadolinium-
beladener Szintillator als Target verwendet. Durch den hohen Wirkungsquerschnitt fiir
Neutroneneinfang und die grofse Energiedeposition bei der Abregung tragt Gadolinium
mafsgeblich zur Unterdriickung des Untergrunds bei. Um das Gadolinium in einem orga-
nischen Fliissigszintillator zu 16sen, wurde am MPIK Heidelberg erstmals das 3-Diketon
Dipivaloylmethan verwendet. Ein weiterer Szintillator, der sogenannte Gamma Catcher,
umgibt das Target, um Photonen aus der Nachweisreaktion zu detektieren.

Ein Modell fiir die Lichtausbeute der beiden Szintillatoren wurde vorgestellt. Die Ver-
héaltnisse der Raten der einzelnen Energietransferprozesse im Fliissigszintillator werden
als freie Parameter im Modell eingefiihrt. Diese Parameter wurden in mehreren Messrei-
hen nacheinander bestimmt. Damit ist man in der Lage, die Lichtausbeute im Target und
im Gamma Catcher fiir jedes beliebige Mischungsverhéltnis vorherzusagen. Die Vorher-
sagen des Modells zur Optimierung der Lichtausbeute wurden experimentell iiberpriift
und als Ergebnis konnten Szintillatoren fiir das Target und den Gamma Catcher gefun-
den werden, die in der Lichtausbeute und in der Dichte iibereinstimmen.

Das Zeitprofil der Szintillatoremission wurde fiir verschiedene Szintillatoren bestimmt.
Unterschiede im Zeitprofil zwischen Target und Gamma Catcher konnten fiir eine Puls-
formanalyse in Double Chooz genutzt werden, um Ereignisse den beiden Volumina zuzu-
ordnen. Die Daten wurden mit einer Multiexponentialverteilung ausgewertet. Bei niedri-
gen PPO-Konzentrationen wird die erste Zeitkonstante der Emission im Gamma Catcher
grofer als die entsprechende Zeitkonstante im Target. Der Nutzen einer Pulsformanalyse
muss allerdings mit unerwiinschten Effekten ldngerer Pulse im Gamma Catcher vergli-
chen werden.

Die molaren Extinktionskoeffizienten und die Emissionsspektren der einzelnen Szintil-
latorkomponenten wurden gemessen. Diese Daten tragen zum Verstidndnis der Ener-
gietransferprozesse bei. Auferdem werden sie verwendet, um Simulationen des Dou-
ble Chooz Detektors durchzufiihren. Aus den molaren Extinktionskoeffizienten kann die
Transparenz der Szintillatorkomponenten in Abhéngigkeit von der Wellenlénge abgele-
sen werden.

Fiir die Target-Zusammensetzung von Double Chooz wurden aufgrund der Ergebnisse
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7 Zusammenfassung

dieser Arbeit 20 % PXE, 80 % Dodecan, 1 g Gadolinium/1, 7 g PPO/1 und 20 mg bis-
MSB/1 gewahlt. Dieses Losungsmittelverhéltnis garantiert Materialvertréglichkeit mit
dem Acryl der Tanks bei ausreichend hoher Lichtausbeute. Bei hoheren Gadolinium-
konzentrationen wiirde die Zahl der Photonen im Double Chooz-Detektor abnehmen,
wogegen bei kleineren Gadoliniumkonzentrationen die Effizienz des Detektors reduziert
ware. Die PPO-Konzentration wurde so gewahlt, dass man sich am Beginn des Plateaus
der Lichtausbeutekurve befindet.

Um die endgiiltige Zusammensetzung des Gamma Catcher zu bestimmen, muss mithilfe
der Lichtausbeute- und Zeitprofilmessungen entschieden werden, ob man ausgehend von
4 % PXE, 49.5 % Mineralol, 46.5 % Dodecan, 5 ¢ PPO/l und 20 mg bis-MSB/1 den
PXE-Anteil oder die PPO Konzentration etwas reduzieren mochte.
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