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Der Szintillationsdetektor BOREXINO dient zur spektralen Untersuchung des Sonnen-

neutrino
usses, speziell der monoenergetischen 7Be{Neutrinos. Wegen der geringen zu

erwartenden Ereignisrate mu� der nat�urliche radioaktive Untergrund bestm�oglich redu-

ziert werden. Ein Schwerpunkt liegt auf der Reduktion des allgegenw�artigen Radon. Die

Reinigung von Fl�ussigkeiten (Szintillator, PC{Abschirmung) gelingt durch Sp�ulen mit

gasf�ormigem Sticksto�, sofern dessen eigene Radonkontamination ausreichend niedrig ist

(angestrebt ist 1�Bq=m3).

Zur Messung der Radonkontamination im Sticksto� wurde die
"
Mobile Radon{

Extraktionsanlage\ (MoREx) entwickelt und erfolgreich eingesetzt. Die Nachweisgrenze

liegt bei ca. 1�Bq=m3. Zur Reinigung des 
�ussigen Sticksto�s wurde ein Tieftemperatur-

adsorber (
"
Low Temperature Adsorber\ LTA) eingesetzt. Erste Messungen haben gezeigt,

da� diese Methode zum Reinigen von 
�ussigem Sticksto� erfolgversprechend ist. Die Stick-

sto�versorgungsanlagen am LNGS wurden in Betrieb genommen und getestet.

Reduction and measurement of radon contamination

in nitrogen

The aim of the scintillation detector BOREXINO is the spectral investigation of the solar

neutrino 
ux, especially of the monoenergetic 7Be-neutrinos. The rather low expected

event rates request a strong suppression of all natural radioactiv background. A focal

point is the reduction of radon. The cleansing of the liquids (bu�er, scintillator) can be

done by gas stripping with nitrogen, if the contamination of the gas itself is low enough.

It is the goal to reach a level of 1�Bq=m3.

To measure the radon contaminations in nitrogen the
"
Mobile Radon-Extraction Appara-

tus\ (MoREx) was developed. It operates satisfactory, the limit of measurements is below

(1�Bq=m3). The
"
Low Temperature Adsorber\ (LTA) was applied to reduce the con-

tamination of liquid nitrogen. First measurements showed promising results. Finaly the

performance of the Borexino Nitrogen Supply Plants at LNGS was tested.



"
Sch�on ist, was wir sehen,

sch�oner, was wir wissen,

�uber alles sch�on ist,

was wir nicht fassen.\

Niels Stensen (1638-1686)

Anatom und Geologe

Weihbischof von M�unster, Paderborn und Schwerin
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Kapitel 1

Sonnenneutrinophysik { eine

Einf�uhrung

1.1 Teilchenastrophysik

Teilchenastrophysik ist eine neue physikalische Disziplin des 20. Jahrhunderts. Sie beinhal-

tet die Beobachtung astrophysikalischer Vorg�ange, aber nicht mit Licht (wie aus der klas-

sischen Astronomie bekannt), sondern mit Hilfe von Elementarteilchen, die in bestimmten

meistens unzug�anglichen oder der optischen Beobachtung verborgenen Regionen des Welt-

alls entstehen. Die nat�urlichen Teilchenquellen (Sterne, Supernovae und Galaxien) liefern

eine scheinbar unersch�opfliche Menge der verschiedenen Teilchen mit den unterschied-

lichsten Energien, und in kosmischen Ma�st�aben existieren Beschleunigungsmechanismen

(z.B. Magnetfelder), die selbst mit den modernen Teilchenbeschleunigern zumindest in ab-

sehbarer Zukunft nicht reproduziert werden k�onnen. Aber auch die Natur der benutzten

"
Sonden\ ist oft noch Gegenstand der Forschung: bestes Beispiel ist das Neutrino (siehe

Kap. 1.3). Die Resultate haben letztlich Auswirkungen auf die Astronomie, die Kosmolo-

gie sowie die Elementarteilchenphysik. Die Teilchenastrophysik umspannt also das gesamte

physikalische Wissen vom Mikrokosmos bis zum Makrokosmos (siehe u.a. [Bah89, Bah92,

Tur93]). Zus�atzlich erfordert sie aber auch neue Konzepte der experimentellen Arbeit. Eine

besondere Methode ist dabei die Low{Level{Me�technik, d.h. der Nachweis und die Inter-

pretation sehr geringer Ereignisraten. Eine der gr�o�ten Herausforderungen ist dabei die

Reduktion des nat�urlichen radioaktiven Untergrundes, der terrestrischen oder kosmischen

Ursprungs sein kann.

1.2 Die Sonne

Die Sonne entstand aus einer Gas{ und Staubwolke mit den �Uberresten fr�uherer Sterne.

Diese Wolke ist auf Grund der Eigengravitation kollabiert, bis vor etwa 4,6 Milliarden Jah-

ren in ihrem Zentrum Druck und Temperatur die Schwelle �uberschritten, bei der das Feuer

der Kernfusion z�undete. Seitdem wird in der Sonne Energie produziert durch Umwandlung

von Wassersto� in Helium:

4 1H+
�!

4He++ + 2e+ + 2�e; Qeff = 26; 72MeV: (1.1)

1



2 KAPITEL 1. SONNENNEUTRINOPHYSIK { EINE EINF�UHRUNG

Im Laufe der Zeit wurden einige sinnvollen Annahmen unter dem Begri�
"
Standardsonnen-

modell\ (kurz: SSM) zusammengefa�t, so da� ein anschauliches Bild von den Bedingungen

im Inneren der Sonne enstand, das zudem in vertretbarer Zeit mit Computern berechnet

werden kann (u.a. [Bac89, BP92, BP95, Tur93]):

1. Die Sonne wird als sph�arisch-symmetrische Gaskugel angenommen, die einzige

geometrische Variable ist der Radius.

2. Die Sonne ist ein Hauptreihenstern. Sie be�ndet sich makroskopisch seit langer Zeit

(ca. 4; 6 �109a) im quasistatischen Gleichgewicht, d.h. Zustands�anderungen verlaufen

hinreichen langsam ab und haben nur sehr geringen Ein
u� auf den globalen Aufbau

der Sonne.

3. Die Energie wird im Zentrum der Sonne durch Kernfusion gem�a� der

pp{Kette (siehe Abb. 1.1) bzw. des CNO{Zyklus erzeugt.

4. Rotation, Massenverlust und Magnetfelder werden vernachl�assigt; sie �nden erst in

den Nicht{Standard{Sonnen{Modellen wieder Beachtung.

5. Der Druck auf Grund der Eigengravitation wird durch Gasdruck und Strahlungs-

druck vollst�andig kompensiert.

6. Der Energie
u� erfolgt �uber Strahlung (Photonen), Konvektion und Neutrino-

emission.

7. Die Mengenanteile vonWassersto� (ca. 70%) und Helium (ca. 25%) gehen haupts�ach-

lich aus der primordialen Elementsynthese nach dem Urknall hervor, die meisten

schwereren Elemente stammen aus der Nukleosynthese in Sternen und Supernovae,

die nach ihrem Ende das Material zur Bildung des Sonnensystems lieferten. Die

Massenanteile werden als empirische Eingabewerte hinzugef�ugt.

Der gr�o�te Teil der Energie wird durch Photonen weggetragen, die aber im Sonneninneren

nur eine mittlere freie Wegl�ange von einigen Zentimetern besitzen. Sie werden vielfach

gestreut, brauchen f�ur den Weg vom Zentrum der Sonne gr�o�enordnungsm�a�ig 105 Jahre

und verlieren dabei alle Informationen �uber die Richtung, Energie, Impuls oder Drehim-

puls der an der Reaktion beteiligten Teilchen. Wenn wir Photonen sehen, entstammen

sie den �au�eren Bereichen der Sonne (einer Gasschicht mit einer Dicke von 0,21 % des

Sonnenradius) und liefern somit keinerlei Information �uber Zust�ande und Prozesse im

Sonneninneren.

1.3 Neutrinos

Bei der Untersuchung des �{Zerfalls in den 20er Jahren zeigte sich, da� die Energie der

emittierten Elektronen ein kontinuierliches Spektrum ergaben und der Kernspin um einen

ganzzahligen Wert wechselte. Da das Elektron aber einen halbzahligen Spin besitzt und

zudem bei der Emission eines einzelnen Teilchen niemals ein kontinuierliches Spektrum

auftreten kann, schien hier die Energie-, die Impuls- und die Drehimpulserhaltung verletzt.

W. Pauli postuliert deshalb 1930 zur Rettung der Erhaltungss�atze ein weiteres elektrisch

neutrales Teilchen mit Spin-12 , das an dieser Reaktion beteiligt sein sollte.
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Der experimentelle Nachweis der Neutrinos gelang durch F. Reines (1918-1998; Nobelpreis

1995 f�ur den Nachweis) und C.L. Cowan erst im Jahre 1956, als Reaktoren hinreichend

gro�e und damit me�bare Neutrino
�usse produzierten [Rei59]. Im Jahr 1962 zeigte die

Untersuchung des Pion{Zerfalls die Existenz unterschiedlicher Neutrino-Arten. Das der-

zeit g�ultige Standardmodell der Elementarteilchen ordnet jedem der existierenden schwe-

ren und geladenen Leptonen (e, �, �) ein Neutrino zu, so da� man drei unterschiedliche

Neutrino{Sorten (sog.
"
Flavours\) unterscheidet: das Elektron{Neutrino �e, das Myon{

Neutrino �� und das Tau{Neutrino �� .

Bisher waren alle Experimente der Elementarteilchenphysikmit einer Neutrino-Ruhemasse

"
Null\ vertr�aglich. Auf dem Weg zu einer Vereinheitlichung der Naturkr�afte und bei der

Entwicklung supersymmetrischer Modelle h�oherer Ordnung wird allerdings in bestimmten

Theorien zwingend gefordert, da� das Neutrino exakt masselos ist. Die Frage nach der

Neutrinomasse ist also ein Pr�ufstein zuk�unftiger Physik.

Sowohl zeitlich als auch inhaltlich eng verkn�upft mit den neuen Erkenntnissen in der Atom-

und Quantenphysik ist die Entwicklung in der Astronomie und Kosmologie. Hubbles Er-

kenntnis von der Existenz von Galaxien und Galaxienhaufen au�erhalb der Milchstra�e

f�uhrte zu einem grundlegend neuen Verst�andnis der kosmischen Evolution. In den selben

Jahrzehnten entwickelte sich ein neues Verst�andnis f�ur die Vorg�ange, die in Sternen zur

Produktion von Energie und gleichzeitig zur Synthese der chemischen Elemente f�uhren.

Erstmals beschrieb H.A. Bethe zusammenmit C.L. Critch�eld die genauen Abl�aufe [Bet39]

bei der Fusion von Protonen zu Helium (
"
pp{Kette\, Abb. 1.1). Die zweite wesentliche

Reaktion, der sog.
"
CNO{Zyklus\, geht auf Bethe und C.F. v. Weizs�acker zur�uck. Beim

CNO-Zyklus werden Helium-Kerne unter katalytischer Beteiligung von Kohlensto�, Stick-

sto�, Sauersto� und Fluor produziert (dabei ist der CNO{Zyklus wegen der zu geringen

Zentraltemperatur in der Sonne stark unterdr�uckt und wird im folgenden nicht weiter

ber�ucksichtigt). Damit war erstmals ein theoretisches Model aufgestellt, das die Fusions-

reaktionen vollst�andig beschreibt und zudem eine (auch quantitative) Absch�atzung des

Neutrino
usses zulie�.

Die Wirkungsquerschnitte der einzelnen Reaktionen (und damit die Produktionsraten der

einzelnen Neutrinos) h�angen in unterschiedlichem Ma�e von der Temperatur ab. Die Pro-

duktion der pp{Neutrinos ist nur mit T
�1;2
C

abh�angig von der Zentraltemperatur (und zwar

nahezu unabh�angig vom benutzten Sonnenmodell). Da die pp{Fusion gleichzeitig die Start-

reaktion der Fusionskette darstellt (und sowohl der pep-Zweig als auch der CNO-Zyklus

stark unterdr�uckt ist), ist sie eng mit der Gesamtleuchtkraft der Sonne verkn�upft. Die

pp{Neutrinos konnten erstmalig mit den beiden radiochemischen Gallium{Experimenten

GALLEX und SAGE nachgewiesen werden (siehe Kap. 1.5).

Neutrino{Spektrum: Um den tats�achlich auf der Erde zu erwartenden Flu� solarer

Neutrinos vorherzusagen, mu� auf eine Kombination mehrerer grundlegender Annahmen

zur�uckgegri�en werden. Das Standardsonnenmodell umschreibt die astrophysikalischen

Parameter im Quellgebiet. Mit Beschleunigerexperimenten werden die Wirkungsquer-

schnitte und Verzweigungsver�altnisse der jeweiligen Fusionsreaktionen experimentell

bestimmt. Das Standardmodell der elektroschwachen Wechselwirkung beschreibt die Ei-

genschaften des Neutrinos. Damit l�a�t sich das erwartete Spektrum quantitativ darstellen

(siehe Abb. 1.2 sowie [Bah89, BP92, BP95, BP98]).
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Abbildung 1.1: Die Proton-Proton-Fusionskette: Dargestellt sind die grundlegenden Reak-

tionen, die dabei auftretenden Neutrinos (eingekreist), die Verzweigungsverh�altnisse und

die Temperaturabh�angigkeit der drei relevanten Neutrino
�usse [Bet39, Bah89, Ham87,

Kir97, Sch97].
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1.4 Sonnen{Neutrino{Problem

Das sogenannte
"
Sonnen{Neutrino{Problem\ teilt sich in einige grundlegende Aspekte auf

[Bah89, Bah96, Ben96, Bor91, GAL98I, GAL98II, Kir97, Rag95]:

� Der mit dem 37Cl{Experiment gemessenen Neutrino
u� (oberhalb E� = 0; 8MeV )

entspricht nur etwa 35% des Flusses, der vom SSM vorhergesagt wurde. Auch alle

�ubrigen Detektoren weisen verglichen mit der Vorhersage einen zu geringen Neutri-

no
u� nach (vergl. Abb. 1.4 auf Seite 10).

� Kamiokande konnte (oberhalb E� = 7; 5MeV , also vor allem 8B{Neutrinos) etwa

50% des vorhergesagten Flusses messen. Das setzt (aufgrund der gut bekannten Ver-

zweigungsverh�altnisse in der pp-Kette) eine bestimmten Flu� von 7Be{Neutrinos

voraus (sofern sich die Neutrinos nicht �andern). Diese 7Be{Neutrinos m�u�ten mit

dem Cl-Detektor me�bar sein, scheinen aber o�ensichtlich nicht zum Signal beizu-

tragen.

� Der erstmalige qualitative und quantitative Nachweis der pp{Neutrinos und damit

der Startreaktion der ganzen pp-Kette durch GALLEX und SAGE l�a�t sich aufgrund

der nur geringen Temperaturabh�angigkeit gut mit Aussagen vergleichen, die man

aus der Leuchtkraft der Sonne �uber die Zentraltemperatur ermittelt. Der gemessene

Flu� entsprach etwa 60 % der Vorhersage des SSM (BP98) (siehe Abb. 1.4, Seite 10).

Beide Gallium-Detektoren wurden getestet mit einer 51Cr-Quelle. Die Neutrinos aus

dem 51Cr{Zerfall besitzen sehr �ahnliche Energien wie die 7Be{Neutrinos. Werden die

Cr{Neutrinos nachgewiesen, m�u�ten auch die Be{Neutrinos me�bar sein.

O�ensichtlich aber fehlt das Signal der 7Be{Neutrinos.

Die �Uberpr�ufung der Standardsonnenmodelle best�atigte das bisherige Wissen und lie�

nicht gen�ugend Spielraum, um das De�zit zu erkl�aren1. Die Produktion der 7Be{ und

der 8B{Neutrinos ist streng abh�angig von der Zentraltemperatur der Sonne, die durch die

Modellrechnungen des SSM beschrieben wird. Die Wirkungsquerschnitte der einzelnen Re-

aktionen (insbesondere 7Be(p; 
)8Be) wurden �uberpr�uft und die Verzweigunsgverh�altnisse

best�atigt (u.a. G. Bogaert in [SNC97], Seite 32).

Die technische oder physikalische Funktionsweise der benutzten Detektoren wurde eben-

falls �uberpr�uft [GAL98I, Kir97]. Da bei der Kernfusion nur Neutrinos des Elektron-

Flavours entstehen, wurden die Detektoren gebaut, um genau diese Elektronneutrinos

nachzuweisen. Sie sind
"
blind\ f�ur Neutrinos mit anderem Flavour. Da sie vor allem das

Ausbleiben des �e-Flusses feststellten, werden sie auch als
"
Disappearance\{Experimente

bezeichnet.

Neutrino-Oszillation: Es bleibt die Frage nach der Natur des Neutrinos und ob, wie

und in welchem Umfang sich die Neutrinos ver�andern k�onnten. Eine M�oglichkeit ist die

Flavour-Oszillation der Neutrinos im Leptonsektor analog zu einem Mechanismus, der im

1In diesem Zusammenhang wurden tats�achlich viele Komponenten des SSM �uberpr�uft. Der Ein
u� von
Magnetfeldern 
o� ebenso ein wie unterschiedliche Eingabewerte der Element-Verteilung. Ein anderes Feld

ist die Helioseismologie, die die akustischen (mechanischen) Wellen auf der Sonnenober
�ache aufzeichnet

und dadurch mit erstaunlicher Pr�azision R�uckschl�usse �uber das Sonneninnere erm�oglicht (u.a. [GONG98]).
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Quark{Sektor bekannt ist. Dort wird der Flavour-Wechsel mit der Cabbibo{Kobayashi{

Maskawa{Mischungsmatrix beschrieben.

Voraussetzung dazu ist, da� die Flavourzust�ande �i der Neutrinos (i steht f�ur e, �

oder �) quantenmechanisch kein reiner Zustand sind, sondern eine Superposition min-

destens zweier Massenzust�ande �j (j = 1, 2 oder 3). Wird in der Sonne ein Neutrino

produziert, das eine Superposition zweier Massenzust�ande �j=1 und �j=2 darstellt, ist es

lediglich eine Frage des
"
Mischungswinkels �ij\, in welchem Flavour das Neutrino auftritt.

Die Wahrscheinlichkeit, ein solares Elektronneutrino am Ort der Erde mit konvertiertem

Flavour zu messen, ist abh�angig vom Mischungswinkel �ij und einem Faktor cos�ij mit

�ij /
R

Lij
/

R ��m2

E(�i)
(1.2)

mit der Oszillationsl�ange Lij (bei der das Neutrino mit 100% Wahrscheinlichkeit seinen

Flavour gewechselt hat), dem Abstand R zwischen Quelle und Detektor (in unserem Fall

die Erdumlaufbahn um die Sonne), der Di�erenz der Massenquadrate �m2 (hier geht der

bisher neue Gedanke des massebehafteten Neutrinos in die Theorie ein) und der Neutrino-

energie E(�i). Anders ausgedr�uckt: die Wahrscheinlichkeit, ein Neutrino eines bestimmten

Flavours �i mit einer bestimmten Energie E(�i) an einem bestimmten Abstand R nach-

zuweisen, ist letzlich nur noch abh�angig von der Di�erenz der Masenquadrate �m2 und

sin2(2�ij) [Bah89, Ben96, Ber94, Bor98I, BP92, BP95, Ham87, Kir97].

Die verschiedenen L�osungsans�atze zeichnen sich dadurch aus, da� sie unterschiedliche

Wahrscheinlichkeiten daf�ur angeben, ob das in der Sonne entstandene Neutrino noch im

urspr�unglichen Flavourzustand existiert oder ob Flavouroszillation eingetreten ist und so-

mit der me�bare Neutrino
u� unterschiedlich stark reduziert wurde.

Die sogenannte
"
Vakuumoszillation\ (kurz: VO) beschreibt die Konversion der Neutrinos

im Vakuum. Sie lie�e sich u.a. nachweisen, weil die Erdbahn um die Sonne elliptisch ist und

deshalb abh�angig vom Abstand die Konversionswahrscheinlichkeit schwankt (
"
Erdbahnef-

fekt\). Der Mikheyev{Smirnov{Wolfenstein{E�ekt (oder kurz: MSW{E�ekt) beschreibt

die Flavouroszillation unter resonanter Verst�arkung in Materie, also durch koh�arente

Vorw�artsstreung der Neutrinos an freien Elektronen, z.B. beim Durchgang des Neutri-

nos durch die Sonnenmaterie (erscheint als
"
Klein{Winkel{L�osung\ (engl.: small mixing

angle solution oder kurz: MSW{SMA)). Bei gro�em Oszillationswinkel (
"
Gro�{Winkel{

L�osung\: large mixing angle solution oder: MSW{LMA) wird der E�ekt beim Durchgang

des Neutrinos durch die Erde teilweise r�uckg�angig gemacht (
"
Zenithwinkel{E�ekt\). Letz-

teres konnte bisher noch nicht nachgewiesen werden (Super-Kamiokande 1997).

Die Ergebnisse der Detektormessungen werden mit den theoretischen Vorhersagen vergli-

chen. Die wahrscheinlichsten L�osungen der Parameter sin2(2�) und �m2 werden ermittelt

und lassen sich graphisch darstellen (Abb. 1.3). Die unterschiedlichen Oszillationsmodelle

zeichnen sich dadurch aus, da� sie in dieser Graphik wie
"
Inseln\ liegen. Ziel der Sonnen-

neutrinophysik ist, diese Parameterbereiche weiter einzugrenzen2. Ausf�uhrliche Diskussio-

nen der verschiedenen L�osungsm�oglichkeiten �ndet sich u.a. in [BKS98, BaK98].

2Die Kamiokande{Kollaboration ver�o�entlichte im Juni '98 erstmals die Feststellung, da� die Me�-

ergebnisse bei der Beobachtung der atmosph�arischen Neutrinos mit hoher Wahrscheinlichkeit f�ur Fla-
vouroszillation �� �! �� und damit f�ur eine von Null verschiedene Ruhemasse sprechen (Neutrino '98,

4.{9.Juni 1998 in Takyama, Japan; siehe auch: Long-Baseline News, Special Edition, Juni 1998, imWWW:

http://www.hep.anl.gov/ndk/longbnews/index.html).
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Abbildung 1.3: Beispiel eines

sin2(2�) { �m2 { Parame-

terdiagramms. Graphische Auf-

tragung der wahrscheinlichsten

MSW-L�osungen f�ur Kon-

version �e ! ��. Ber�ucksichtigt

sind die Raten der Sonnenneu-

trinodetektoren Homestake-37Cl,

SuperKamiokande, SAGE und

GALEX [BaK97].

1.5 Sonnen{Neutrino{Experimente

Zur Beobachtung von Sonnenneutrinos haben sich derzeit drei Typen von Detektoren

als besonders e�zient erwiesen: die radiochemischen Detektoren, die �Cerenkov{Detektoren

und die Szintillationsdetektoren. Die ersten beiden Detektortypen werden im folgenden

kurz beschrieben. Mit dem Szintillationsdetektor Borexino befa�t sich das Kapitel 2 etwas

detaillierter.

Die Einheit
"
SNU\: Die Sonne ist eine starke Neutrinoquelle (ca. 1011 Neutrinos

cm
�2
s
�1 am Ort der Erde). Allerdings unterliegen Neutrinos nur der

"
Schwachen Wech-

selwirkung\ (einer der vier Elementarkr�afte3). Der Wirkungsquerschnitt f�ur Neutrino-

reaktionen liegt typischerweise bei 10�46cm2, somit erh�alt man durchschnittliche Reak-

tionsraten von 10�36s�1. Sie sind also ziemlich
"
reaktionsfaul\, so da� man die Nach-

weisger�ate (Detektoren) sehr gro� bauen und vor Fremdein
�ussen sch�utzen mu�. Um die

Me�ergebnisse in
"
handlichen\ Gr�o�en darstellen zu k�onnen, wurde als g�angige Einheit der

Sonnenneutrinophysik
"
1 SNU\ (engl.: Solar Neutrino Unit = Sonnen-Neutrino-Einheit)

festgelegt:

1 SNU :=
1 neutrinoinduzierte Reaktion

1036 Targetatome � Sekunde
(1.3)

3Die vier Elementarkr�afte sind die Gravitation, die Elektromagnetische Wechselwirkung, die Schwache
Wechselwirkung und die Starke Wechselwirkung. Tats�achlich unterliegen die Neutrinos auch dem Ein
u�

der Gravitation, die allerdings auf atomarer Ebene vernachl�assigbar ist und deshalb auch hier keine weitere

Erw�ahnung �ndet.
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Die Detektoren: Die Funktionsweise der drei Detektortypen basiert auf den grund-

legenden Elementarreaktionen, an denen ein Neutrino beteiligt sein kann. Reaktio-

nen der Schwache Wechselwirkung funktionieren �uber den Austausch von W�{Bosonen

(
"
geladener Strom\, engl.: charged current oder kurz: CC ; die Reaktionspartner k�onnen

sich in ihren Quantenzahlen (z.B. Flavour, Ladung) �andern) oder Z0{Bosonen (sog.

"
neutraler Strom\, engl. neutral current oder NC; Impuls und Energie werden

�ubertragen, Flavour und Ladung bleiben individuell erhalten).

Eine spezielle Reaktionsart ist die Elektronstreuung (�x+e
�
�! �x+e

�). Sie kann sowohl

als NC- wie auch als CC-Reaktion auftreten, wobei der CC-Zweig ausschlie�lich auf

�ee{Streuung begrenzt ist (bzw. allgemein: Neutrino{Leptonstreuung bei gleichem Fla-

vour). Ist die Energie des Neutrinos hoch genug, wird das freie Elektron auf eine Geschwin-

digkeit beschleunigt, die h�oher ist als die Lichtgeschwindigkeit im umgebenden Medium.

Dabei sendet es �Cerenkov{Strahlung aus, diese sich kegelf�ormig um den Einfallsvektor des

Teilchens ausbreitet. Sie erlaubt es, die Energie des Teilchens, die Einfallsrichtung und

gleichzeitig seine Ankunftszeit im Detektor zu bestimmen. Letzteres ist wichtig f�ur die

Feststellung von Zenith{Winkel{E�ekten (bisher waren aber alle Beobachtungen erfolglos

(J.N. Bahcall in [SNC97])). Dieser Detektortyp wurde mit den japanischen Experimen-

ten Kamiokande und der neueren gr�o�eren Version Superkamiokande verwirklicht

(u.a. S.T. Petcov in [SNC97], Seite 309 sowie im WWW unter
"
http://www-sk.icrr.u-

tokyo.ac.jp/\).

Im Vergleich zu den japanischen Experimenten arbeitet das Sudbury Neutrino

Observatory (SNO, Me�beginn 1999) in Kanada mit schwerem Wasser (D2O) und sucht

neben der �xe
�{Streuung auch nach NC{ und CC{Ereignissen mit dem Deuteriumkern des

schweren Wassers. Ein m�ogliches NC{Ereignis ist die Aufspaltung eines Deuteriumkerns:

�x+d �! p+n+ �x . Das Neutron wird im Detektor abgebremst (
"
moderiert\); rekombi-

niert es mit einem anderen Kern, sendet dieser 
-Strahlung aus, die nachgewiesen werden

kann.

Bei einer CC-Reaktion wird neben Energie, Impuls und Drehimpuls auch noch

die Leptonenquantenzahl und Ladung oder Flavour �ubertragen, �e + d �!

p + p + e
�. Das Neutron des Deuteriumkerns wandelt sich um in ein Pro-

ton, wobei ein Elektron ausgesandt wird, um die Ladung und die Leptonen-

zahl zu erhalten. Dieses Elektron ist wieder durch �Cerenkov{Strahlung nachweisbar.

(R. Meijer Drees in [SNC97], Seite 210, A. Hime in [SNC97], Seite 218 sowie im WWW:

"
http://www.snodaq.phy.queensu.ca\).

Die radiochemischen Detektoren basieren ausschlie�lich auf CC{Reaktionen: durch einen

Neutrino{Einfang{Reaktion wird eine inverse �{Reaktion provoziert. Die neu entstan-

denen instabilen Nuklide werden chemisch extrahiert und in ein Proportionalz�ahlrohr

�uberf�uhrt, um die R�uckreaktion durch Auger{Elektronen und R�ontgenstrahlen nachzu-

weisen, wobei u.a. die Zerfallsenergie und die Pulsform zur Analyse benutzt werden. Die

Energieschwelle kann sehr niedrig angesetzt werden, aber der chemische Nachweis ist zeit-

verz�ogert und gibt auch nur Aufschlu� �uber eine integrale Reaktionsrate.
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Das �alteste und erste Sonnenneutrinoexperiment ist der Chlor{Detektor in der

Homestake{Mine in South-Dakota (R. Davis et al.), bei dem die Reaktion 37Cl(�e; e
�)37Ar

ausgenutzt sowie der anschlie�ende Elektroneneinfang 37Ar(e�; �e)
37Cl nachgewiesen wird

(R. Davis in [SNC97], Seite 64�).

Die n�achste Generation radiochemischer Detektoren sind die Gallium{Detektoren SAGE

und GALLEX, die als Targetmaterial f�ur den Neutrino{Einfang 71Ga benutzen:
71Ga(�e; e

�)71Ge. Beim Gallium Experiment (GALLEX) dienen als Target 30; 3t Gal-

lium (das aufgrund der nat�urlichen Isotopenverteilung 12t 71Ga enth�alt) in 100t kon-

zentrierter Gallium{Chlorid{L�osung. Die Energieschwelle liegt bei 233keV . Nachgewiesen

wird die R�uckreaktion 71Ge(e�; �e)
71Ga, also der Zerfall des 71Ge durch Elektronenein-

fang. Die Messungen liefen von 1991 bis 1997 und lieferten als kombiniertes Ergebnis aus

den Me�perioden GALLEX I -IV [Kir97]:

�GALLEX(�Solar) = 76; 4� 6:3 (stat)+4:5
�4:9 (syst) SNU (1�) (1.4)

Das entspricht ca. 60% der Vorhersage aus dem SSM(98) [BP98], sofern man annimmt,

da� die Neutrinoproduktion konstant ist, die Neutrinos unver�andert bleiben und folglich

auch der Neutrino
u� am Ort der Erde zeitlich konstant ist.

Die Zuverl�assigkeit des Detektors wurde durch Eichungen mit 51Cr [GAL98I] und 71As

(T. Kirsten in [SNC97]) sowie Eichung der Z�ahlrohre mit 71Ge nachgewiesen. Das Experi-

ment wird in einer neuen Kollaboration unter dem NamenGalliumNeutrino Observatory

(GNO) fortgef�uhrt.

Das Soviet{American{Gallium{Experiment (SAGE) in Baksan im Kaukasus nutzt die

gleiche Kernreaktion, allerdings wird das Gallium hier in metallisch{
�ussiger Form ver-

wandt. Das Me�ergebnis stimmt innerhalb der Fehler mit dem von GALLEX �uberein

(V.N. Gavrin, Neutrino '98, Takayama, Japan, siehe auch [Pel98]):

�SAGE(�Solar) = 74+11
�10 (stat:)

+5
�7 (syst:) SNU (1�): (1.5)

Die Vorhersage des Standardsonnenmodels (BP98) sagt f�ur beide Gallium-Experimente

einen Neutrino
u� von 129+8
�6SNU vorraus (1�-Fehler beinhaltet alle Fehlerquellen qua-

dratisch addiert [BP98]). Andere Modelrechnungen sagen ebenfalls Fl�usse von 120-140

SNU voraus [BKS98, Kir97, Pel98].

Abb. 1.4 zeigt abschlie�en noch einmal den Vergleich der theoretisch erwarteten und

der gemessenen Neutrino
�usse f�ur die Gallium{Experimente GALLEX und SAGE, das
37Cl{Homestake-Experiment und Superkamiokande.
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76;4

�6:3 (stat)
+4:5
�4:9 (sys)

GALLEX

74
+11
�10(stat)
+5
�7

(sys)

SAGE

129+8
�6

Theorie

2;56

� 0; 16(stat)

� 0; 16(sys)

37Cl

7; 7
+1;2
�1;0

Theorie

2; 44

� 0; 05(stat)
+0;09
�0;07(sys)

Super-K

5;2
+1;0
�0;7

Theorie

Abbildung 1.4: Gemes-

sene und nach dem

SSM(BP98) erwartete

Neutrino
�usse der ein-

zelnen Sonnenneutrino-

detektoren. Die Werte

der radiochemischen

Experimente GAL-

LEX, SAGE und 37Cl

sind in SNU mit 1 �

Fehler angegeben. Die

Daten des Superkamio-

kande-Detektors (fast

ausschlie�lich
8B { Neutrinos) sind

in [106 cm
�2
s
�1] an-

gegeben [BP95, BP98,

BXN98II, Kir97, Pel98,

SNC97].



Kapitel 2

Borexino

2.1 Grundlegendes

Borexino ist ein Low-Level-Detektor der neuesten Generation. Das gegen�uber den radio-

chemischen Experimenten deutlich h�ohere Neutrinosignal folgt aus dem physikalischen

Konzept des Detektors: viele Elektronen dienen als Target f�ur �e-Streuung. Da ein Neu-

trinosignal aber nicht von �-Zerf�allen oder durch 
-Strahlung induzierte Compton- oder

Photoereignisse unterschieden werden kann, mu� ganz besonders darauf geachtet werden,

da� der radioaktive Untergrund so weit wie m�oglich reduziert wird.

Abbildung 2.1: Lage-

plan der Experimen-

tierhallen im Gran

Sasso Untergrundla-

bor LNGS (Aufsicht)

Durch die Standortwahl in den Laboratorii Nazionali del Gran Sasso (LNGS) bei Assergi

(AQ) in Italien ist der Detektor von gro�en Teilen der kosmischen Strahlung durch etwa

1400 m Gestein (3300 m Wasser�aquivalent) abgeschirmt (Abb. 2.1 zeigt eine Skizze der

Experimentierhallen). Der Borexino-Detektor wird derzeit (September 1998) aufgebaut in

der Halle C unmittelbar neben der CTF (Counting Test Facility), dem Pilotprojekt des

11
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Borexino-Experimentes, in dem viele Probleme im Vorfeld untersucht wurden und grund-

legend die physikalische wie technische Funktionsf�ahigkeit eines Detektors wie Borexino

festgestellt wurde.

Physik des Detektors: Borexino ist ein Szintillationsdetektor zum Nachweis von Son-

nenneutrinos. Ein eintre�endes Neutrino streut an einem Elektron eines Szintillatormo-

lek�uls und l�ost es damit aus dem Molek�ul (zur Erinnerung: die �e{Streuung ist f�ur Neutri-

nos aller Flavour m�oglich, allerdings mit unterschiedlicher Wahrscheinlichkeit). Das nun

freigesetzte Elektron st�o�t an weitere Molek�ule des Szintillators und regt sie so an. Die

�ubersch�ussige Energie wird (mit etwas Zeitverz�ogerung) als Lichtsignal wieder abgegeben.

Dieses Lichtsignal wird mit Photoelektronenvervielf�altigern registriert und kann ausgewer-

tet werden. Es erlaubt R�uckschl�usse �uber den Zeitpunkt und die Energie des Neutrinoer-

eignisses (im Gegensatz zu den radiochemischen Detektoren, die zeitverz�ogert und integral

messen). Alle Me�signale zusammen lassen sich also spektral analysieren. Allerdings liefert

Borexino keine Informationen �uber die Richtung des eingehenden Neutrinos [s.u.a. Bor91,

Bor98I, Gia97, Lau96].

Die Hauptaufgabe von Borexino ist die quantitative Bestimmung des 7Be{Neutrino
usses,

der als monoenergetische Linie (E(�7Be) = 862 keV ) im Sonnenneutrinospek-

trum erscheint (vergl. Abb. 1.1 und 1.2 auf Seite 4). Borexino analysiert insbeson-

dere die integralen Z�ahlrate der induzierten Photonen im sog.
"
Neutrino-Fenster\,

E(
) = 250 � 800keV und wird in der n�achsten Zukunft der einzige Detektor sein, der

das Auftreten bzw. Fehlen der monoenergetischen 862keV {Linie der 7Be-Neutrinos direkt

nachweisen kann.

Borexino ist ein Echtzeitdetektor, der auch zeitliche Variationen des Neutrino
usses nach-

weisen kann. Das Neutrino legt zu verschiedenen Zeiten unterschiedliche Wege zur�uck,

so da� unterschiedliche E�ekte zur Flavouroszillation f�uhren k�onnen (vergl. hierzu den

Abschnitt
"
Neutrino-Oszillation\ im Kap. 1.4): Am Tag m�ussen die Sonnenneutrinos nur

eine kurze Strecke durch das Erdreich zur�ucklegen (� 1000m), w�ahrend sie in der Nacht

die gesamte Erde durchqueren m�ussen, bevor sie im Detektor gemessen werden k�onnen

(Zenithwinkele�ekt). Aufgrund der elliptischen Erdbahn wird der Flu� (/ 1=R2) zwi-

schen Sommer und Winter unterschiedlich sein (Erdbahne�ekt). W�ahrend die Erde um

die Sonne kreist, bleibt die Erdachse immer in der gleichen Richtung orientiert. Der Weg,

den ein Neutrino nachts durch die Erde zur�ucklegen mu�, wird im Winter l�anger sein als

im Sommer, wodurch der Flu� ebenfalls beeintr�achtigt werden kann (Jahreszeitene�ekt).

Die St�arke und die Energieabh�angigkeit der Unterdr�uckung kann deutliche Hinweis darauf

geben, ob Vakuum-Oszillation oder MSW-E�ekt die L�osung des Neutrinoproblems liefert.

Das sin2(2�)��m2-Diagramm (Abb 1.3 auf Seite 7) zeigt, welche L�osungen m�oglich bzw.

wahrscheinlich sind.

Erwartet werden ca. 50 Ereignisse pro Tag, wenn das Standardsonnenmodel korrekt ist

und die Neutrinos unver�andert bleiben, bzw. 12 Ereignisse t�aglich, wenn vollst�andige Kon-

version gem�a� der MSW-Klein-Winkel-L�osung vorliegt. Tabelle 2.1 vergleicht die erwar-

teten Z�ahlraten mit denen anderer zuk�unftiger Sonnenneutrinodetektoren [Bor91, Bor98I,

Cal95]. Auf Grund der sehr guten Zeitaufl�osung soll Borexino nach 3 Jahren Me�betrieb in

der Lage sein, Vakuum-Oszillation (erkennbar z.B. an jahreszeitlichen Schwankungen) zu

best�atigen oder auszuschlie�en [Bor98I]. Ebenfalls k�onnte der klare Nachweis des Anteils

des CNO-Zyklus an der Energieproduktion in der Sonne gelingen [Ben96].
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Tabelle 2.1: Erwartete Z�ahlraten (Ereignisse pro Tag) der Neutrino{Detektoren unterschie-

den nach den verschiedenen Oszillationsmodellen
"
Klein{Winkel{L�osung\ (MSW{SMA),

"
Gro�{Winkel{L�osung\ (MSW{LMA) und Vakuumoszillation (VO) [Bor98I] (zum Ver-

gleich: GALLEX hat in seiner gesamten Me�zeit von etwa 51
2
Jahren insgesamt

"
nur\ ca.

320 Neutrino-Reaktionen gez�ahlt [Cri97, Kir97]).

Experiment MSW-SMA MSW-LMA VO

Superkamiokande 16
+7;6
�5;2 14

+3;6
�2;4 12

+1;0
�2;4

SNO 8; 3
+6;0
�4;2 5; 7

+6;0
�1;6 4; 9

+6;0
�2;6

Borexino 12+16
�0;5 32+7

�8 38+15
�21

Icarus 1; 0
+0;7
�0;5 0; 7

+0;3
�0;2 0; 7

+0;9
�0;4

Abbildung 2.2:

Der Borexino{

Detektor: Struktur-

skizze mit dem �au�e-

ren Tank, der Stain-

less Steel Sphere mit

den Photomultiplier-

tubes und des Inner

Vessel.
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Der Detektor: Der Borexino{Detektor ist ein Low-Level-Szintillationsdetektor, gebaut,

um relativ geringe Ereignisraten (Elektron-Neutrino-Streuung) nachzuweisen. Im Um-

feld gibt es jedoch einen starken Untergrund an radioaktiver bzw. kosmischer Strahlung.

Zum Schutz vor der kosmischen Strahlung wurde ein Standort unter Tage gew�ahlt. Die

�ubrige radioaktive Strahlung versucht man durch eine Zwiebelschalenarchitektur abzu-

schirmen (siehe Abb 2.2 auf Seite 13). Der �au�ere Tank beinhaltet hochreines Wasser,

in dem eine Stahlkugel montiert ist. Innerhalb dieser Stahlkugel be�ndet sich Pseudocu-

mol, das durch (mindestens) einen Nylonballon noch einmal unterteilt wird. Diese Nylon-

blase soll das innerste Volumen vor der Di�usion von radioaktiven Gasen (spez. Radon)

sch�utzen. Schlie�lich werden zur Auswertung nur die Daten aus dem zentralen (innersten)

Kugelvolumen innerhalb des Nylonballons gez�ahlt. Dadurch wird erreicht, da� die Ab-

schirmung vor Untergrundstrahlung nach innen hin immer besser wird. Diesen Methode

bezeichnet man als
"
graded shielding\ (engl. f�ur: abgestufte Abschirmung).

Im Detail: Der �au�ere Tank ist aus rostfreiem Stahl mit 18m Durchmesser und ei-

ner maximalen H�ohe von 16; 73m. In ihn eingebettet ist einen ebenfalls aus rostfreien

Stahl gefertigte Kugelschale (Stainless Steel Sphere, im folgenden kurz: SSS) mit 13; 7m

Durchmesser). Sie dient nicht nur zur Abschirmung, sondern ist auch Halterung f�ur die

Photomultiplier. Der Zwischenraum ist gef�ullt mit hochreinem Wasser. Damit erh�alt der

Detektor eine erste Abschirmung vor der lokalen Streustrahlung, die haupts�achlich aus


{Strahlung und Neutronen besteht, sowie vor den kosmischen Myonen.

Der Innenraum der SSS ist gef�ullt mit Pseudocumol (1,2,4-Trimethylbenzol, im folgenden

kurz: PC). Als weiteren Schutz des innersten Volumens, das zur Messung herangezogen

wird, be�ndet sich in der SSS die schwimmende Nylonblase (Inner Vessel, im folgen-

den kurz: IV); mit einem Durchmesser von 8; 5m. Sie enth�alt ca. 300t PC, wobei hier

als Fluor (Leuchtsto�) ca. 1; 5g=l PPO (2,5-Diphenyloxasol) zugesetzt sind (dieses PC{

PPO{Gemisch ist der eigentliche Szintillator). Da auch am Rand des IV noch st�orende

Untergrundereignisse auftreten k�onnten, wird nur das innerste Volumen des IV als sog.

Fiducial Volume zur Auswertung herangezogen (ca. 100t PC+PPO).

2200 Photoelektronenvervielf�altiger (8" Thorn EMI Photo{Multiplier{Tubes, kurz: PMT)

sind in die SSS eingearbeitet, 400 PMT's sehen nach au�en als Antikoinzidenzz�ahler, wobei

die Wasserschicht zum Nachweis der �Cerenkovstrahlung kosmischer Myonen genutzt wird.

Die Wasserabschirmung ist am Boden des Detektors auf 1 m reduziert, was durch eine

Stahlplatte von 15cm Dicke ausgeglichen wird. Unter dem Detektor ist ein Gang einge-

richtet, durch den k�unstliche Neutrinoquellen m�oglichst nah an den Detektorkern herange-

bracht werden k�onnen. Es ist geplant, Tests mit einer 51Cr{Neutrino-Quelle vorzunehmen.

Ebenfalls in bodenn�ahe sind Kabeldurchf�uhrungen sowie ein gro�es Tor, durch da� man

in das Innere des Detektors gelangen kann.

Mit der Fertigstellung des Detektors ist Anfang 2000 zu rechnen. Der tats�achliche Me�-

beginn ist zum 1. September 2000 geplant, sp�atestens aber zum 1. April 2001 [Bor91,

Ben96].
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2.2 Der radioaktive Untergrund von Borexino

Bei einem Low-Level-Experiment (wie Borexino eines ist) gibt es drei gro�e Fragen, durch

die das gesamte Experiment im Ansatz und in der Durchf�uhrung beein
u�t wird:Welchen

radioaktiven Untergrund gibt es? Welchen Ein
u� hat er auf das Experiment? Und welche

physikalischen, chemischen oder rechnerischen M�oglichkeiten existieren, um diesen Ein
u�

zu minimieren?

Der radioaktive Untergrund kann in 5 Kategorien aufgeteilt werden: 1. Aktivit�at aus der

Umgebung (Felsw�ande etc.), 2. Kontamination des Detektormaterials oder der Abschir-

mung, 3. durch kosmische Strahlung (z.B. Myonen) induzierter Untergrund, 4. Neutronen

aus den primordialen Zerfallsreihen und (�,n)-Reaktionen sowie 5. radioaktive Edelgase in

der Luft, Argon (Ar), Krypton (Kr) und speziell Radon und die Tochternuklide [Heu95].

Die Aktivit�aten aus der Umgebung sowie der Neutronen{ bzw. Myoneninduzierte Un-

tergrund wird zusammengefa�t als der externe Untergrund. Er ist im wesentlichen be-

kannt und wurde (und wird) im LNGS immer wieder von den verschiedensten Experi-

menten �uberpr�uft. Spuren von nat�urlichem 40K k�onnen im Stahl enthalten sein, treten

allerdings normal als Ion auf und sind deshalb in nichtpolaren organischen Fl�ussigkei-

ten wie dem Szintillator nicht l�oslich. Szintillator und Fluor sind organische Fl�ussigkei-

ten, die aus Erd�ol hergestellt werden. Es ist deshalb auch mit 14C-Kontamination zu

rechnen1. Schlie�lich ist der Szintillator w�ahrend des Transports der kosmischen Strahlung

(z.B. Myonen, Protonen und Neutronen) ausgesetzt. Die dadurch entstandenen kosmo-

genen Isotope (z.B. 12C(n; �nn)7Be oder 12C(p; �pn)7Be), m�ussen erst abklingen bzw. aus

dem Szintillator entfernt werden, bevor die Messungen beginnen.

Um die benutzten Materialien und die notwendigen Reinigungsprozeduren auf ihre Eig-

nung zu pr�ufen und sich mit ihnen vertraut zu machen wurde das Pilotprojekt CTF

gebaut, das in seiner Struktur Borexino �ahnlich ist, allerdings deutlich kleiner [Bor91,

Bor98I, Bor98II, Lau96]. Der von den einzelnen Detektorkomponenten ausgehenden
"
in-

terne\ Untergrund wurde und wird ebenfalls intensiv erforscht, u.a. durch Emanations-

messungen, durch Messungen mit Germaniumdetektoren und Neutronenaktivierung (siehe

u.a. [Ben96, Bor91, Bor98I, Gol93, Heu95, Lau96, Ned98, Nef96]). Hauptquellen sind die

primordialen Zerfallsreihen von 235U, 238U und 232Th (Vergl. Tab. 2.3 auf Seite 17 sowie

Abb. 2.3 auf Seite 18). Zudem wurde die CTF genutzt, um die optischen Eigenschaften des

Szintillators sowie die unterschiedliche Reaktion auf �- und �-Strahlung zu untersuchen.

Dabei best�atigte sich die Erwartung, da� Radon einen gravierenden Teil des Untergrundes

ausmacht und spezielle Methoden zur Reinigung entwickelt werden mu�ten. Um die vom

Radon ausgehende Gefahr zu verdeutlichen, werden im Abschnitt 2.3 einige Merkmale

des Radon zusammengefa�t. Der nachfolgende Abschnitt 2.4 besch�aftigt sich mit dem

Reinigungsmittel Sticksto�, den Produktionsmethoden und geeigneten Methoden zur Rei-

nigung, um als Sp�ulgas bei Borexino eingesetzt zu werden. Die f�ur Borexino bzw. die

einzelnen Komponenten zul�assigen Obergrenzen zum Untergrund sind in Tab. 2.2 nach-

zulesen.

1Bei 14N(n;p)14C{Reaktionen wird in der Atmosph�are 14C produziert. Es gelangt �uber Photosynthese
in alle P
anzen und wird �uber die Nahrungskette in die Tierwelt getragen. Da Erd�ol aus den �Uberresten

von P
anzen gewonnen wird, ist es mit 14C belastet. Es zerf�allt mit einer Halbwertszeit von �1=2 � 5730a.

Das Isotopenverh�altnis
14
C=

12
C im Szintillator sollte kleiner als 10�18g=g sein.
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Tabelle 2.2: Absch�atzung der Obergrenzen der radioaktiven Verunreinigungen in den Ma-

terialien von Borexino (sog. interner Untergrund). Die dargestelltenWerte fanden Eingang

in die Monte-Carlo-Simulationen, mit denen die Anforderungen an den Detektor bestimmt

wurden. Die genannten Aktivit�aten beinhalten das gesamte 
-Spektrum. Die Einheit [g/g]

bezeichnet die Menge der Untergrundquelle pro Masseneinheit. Die Massenangaben f�ur die

PC-Abschirmung, die Kabel und die Gesamtmenge Radon geben nur die Werte innerhalb

der SSS wieder [Ben96, Bon94].

Komponente 238U[g=g] 232Th [g/g] Knat [g/g] Aktivit�at Gesamtmasse/

Volumen

2000 PMT's 3 � 10�8 1 � 10�8 2 � 10�5 6; 5 � 108
=d 8 � 106g

PC-Abschirmung 1 � 10�15 1 � 10�15 5 � 10�12 4 � 103
=d 1 � 103m3

Nylon-Blase 2 � 10�11 2 � 10�11 1 � 10�8 3; 4 � 103
=d 5 � 104g

Licht-Leiter 2 � 10�10 1 � 10�9 3 � 10�7 9; 6 � 106
=d 6 � 106g

SSS 2 � 10�10 1 � 10�9 3 � 10�7 6 � 107
=d 37 � 106g

Kabel 2; 1 � 10�8 2; 4 � 10�8 7 � 10�6 1; 5 � 107
=d 2 � 105g

222Rn in der PC-Absch. 1mBq=m
3 1:7 � 105
=d 1 � 103m3

2.3 Radon

Das radioaktive Edelgas Radon, das in gr�o�erer Dichte in den unteren Atmosph�arenschich-

ten auftritt, stammt aus den drei primordialen Zerfallsketten von 235U, 232Th und 238U.

Es ist chemisch inaktiv, dabei l�oslich in Wasser und organischen Fl�ussigkeiten wie dem

bei Borexino benutzten Szintillator. Radon kommt in 22 Nukliden vor, davon sind drei

nat�urlich anzutre�en (siehe Tabelle 2.3). Die Mutterisotope sind h�au�g in Gesteinen ent-

halten, so da� in Felsh�ohlen und in der N�ahe von Beton eine erh�ohte Radonkonzentration

me�bar ist (in den Hallen des LNGS durchschnittlich 50� 60Bq=m3 mit starken Schwan-

kungen, abh�angig vom Luftdruck, der Luftfeuchtigkeit und der Bel�uftung [Lau96]).

219Rn aus der Zerfallsreihe von 235U kann bei den vorliegenden Betrachtungen ver-

nachl�assigt werden. Die Isotopenh�au�gkeit von 235U=238U betr�agt ungef�ahr 1 : 20. Zudem

hat das l�angstlebige Tochternuklid 211Pb nur eine Halbwertzeit von 36; 1min, so da� nach

etwa 6 Stunden der Anteil dieser Radon-Isotope auf unter 10�3 abgefallen ist.

Die Zerfallsreihe von 232Th hat zwar etwa dieselbe Intensit�at wie die von 238U, so da�
220Rn ebenso h�au�g auftreten w�urde wie 222Rn. Allerdings liegen die Nuklide mit l�ange-

ren Halbwertszeiten in der Kette vor dem Radon. 220Rn und die Tochternuklide zer-

fallen innerhalb weniger Stunden, so da� von dem aus der Umgebungsluft stammenden
220Rn keine Gefahr f�ur den Detektor ausgeht. Es ist nur noch auf einen m�oglichst geringe
232Th-Kontamination der Detektormaterialien zu achten.
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Tabelle 2.3: Die wichtigsten Daten der drei nat�urlich vorkommenden Radon-Isotope

[FZK95].

Zerfallsreihe (Ursprung) 235U 232Th 238U

Halbwertszeit 7; 038 � 108a 1; 405 � 1010a 4; 4687 � 109a

Radonnuklid 219Rn 220Rn 222Rn

Halbwertszeit �1=2 3,96 s 55,6 s 3,825 d

�{Energie [MeV ] 6,82; 6,55; 6,43 6,29 5,49

l�angstlebiges Tochternuklid 211Pb 212Pb 210Pb

Halbwertszeit �1=2 36,1 min 10,64 h 22,3 a

�{Energie [MeV ] 1,4 0,3; 0,6 0,02; 0,06

Das Nuklid mit der gr�o�ten H�au�gkeit ist 222Rn (�-Zerfall mit einer Halbwertzeit von

�1=2 = 3; 825d). Innerhalb weniger Stunden bildet sich in der Kette der 222Rn-T�ochter ein

Gleichgewicht, das beim 210Pb (�1=2 = 22; 3a) seinen vorl�au�gen Endpunkt �ndet [Lau96,

Bru76, Ben96]. Die vollst�andige Zerfallsreihe ist in Abb. 2.3 (Seite 18) abgedruckt.

Die erste gro�e Kontaminationsgefahr entsteht beim Aufbau des Detektors. Alle benutzten

Teile (z.B. Dichtringe, Kabel) und Materialien (Stahl, Nylon) werden im Vorfeld auf ihre

Radonemanation und ihr Verhalten als Barriere gegen Radondi�usion untersucht2.

Beim Aufbau sind zudem die Ober
�achen ungesch�utzt der Umgebungsluft ausgesetzt.

Das gasf�ormige Radon kann in die Materialien (z.B. das Nylon des IV) hineindi�un-

dieren. Zerf�allt es dort, k�onnen die verbleibenden Tochternuklide in die Kristall- bzw.

Molek�ulstrukturen eingebaut werden. Vor allem das metallische 210Pb kann sich auf diese

Weise festsetzen und ist anschlie�end nur schwer zu entfernen. Darum ist geplant, die End-

montage des IV unter Reinraumbedingungen durchzuf�uhren und gleichzeitig in einem (wei-

testgehend) geschlossenen System mit synthetisch hergestellter Luft (N2 � O2-Gemisch)

unter gr�o�tm�oglicher Vermeidung von Radon zu arbeiten.

Radon kann durch einige Sto�e hindurch di�undieren und l�a�t sich auch sp�ater nur durch

sehr wenige Materialien vom Eindringen in den Detektor abhalten. Da zudem die einzelnen

Detektorkomponenten unabl�assig Radon emanieren, das sich in der Wasserabschirmung

und im Szintillator ansammelt, sind umfangreiche Reinigungsprozeduren entwickelt und

im Rahmen der CTF getestet worden (siehe u.a. [Ben96, Bor91, Bor97, Bor98I, Bor98II,

Lau96]). Eine Standardmethode zum Reinigen von Fl�ussigkeiten ist das Sp�ulen mit

sauberem Gas (engl.: gas stripping), im speziellen Fall mit Sticksto�.

2Ein umfangreicher Anteil an Emanationsmessungen wurde am MPI f�ur Kernphysik durchgef�uhrt.



18 KAPITEL 2. BOREXINO

Abbildung 2.3: Radioaktive Zerfallskette von 238U, Zerfallstyp, Energie und Halbwerts-

zeit. Es sind nur die Zerfallskan�ale mit einer Zerfallswahrscheinlichkeit von mehr als 1%

angegeben. Begleitende 
-Strahlung wurde nicht ber�ucksichtigt [FZK95, Lau96].
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2.4 Sticksto�

Eine g�angige Methode, Fl�ussigkeiten von Gasen (wie etwa Radon) zu befreien, ist, sie mit

anderen Gasen (wie etwa Sticksto�) zu sp�ulen, damit das gesuchte bzw. st�orende Gas in

die Gasphase �ubertritt und ausgeblasen wird. Sticksto� als Sp�ul- und Reinigungsgas hat

mehrere Vorteile: er ist in gro�en Mengen weltweit verf�ugbar, preisg�unstig, leicht zu hand-

haben, nicht toxisch und nicht brennbar. Dabei ist Sticksto� chemisch inaktiv, so da� keine

Ver�anderungen am Szintillator eintreten. Im Rahmen der CTF konnte gezeigt werden, da�

die Fl�ussigkeit, also der Szintillator bzw. das als Abschirmung dienenden Wasser, unter

bestimmten Umst�anden die gleiche Reinheitsstufe erreicht wie der Sticksto� (vergl. Kap.

4.2� in [Lau96]). Die 222Rn-Konzentration im Wasser der Abschirmung der CTF konnte

durch Sticksto�reinigung auf einige 10mBq=m
3 reduziert werden (eine derartige Radon-

kontamination gen�ugt aber nicht den Anforderungen f�ur den Einsatz in Borexino). Da

dieser Wert der Radon-Konzentration des Sticksto�s entspricht, sollte man sich Gedanken

machen �uber dessen Kontamination mit radioaktiven Nukliden.

Sticksto� wird aus nomaler Umgebungsluft gewonnen, es ist also mit me�baren Mengen

an Radon zu rechnen. Diese Menge gilt es zu bestimmen und ihre Auswirkung auf die

Durchf�uhrung des Experimentes abzusch�atzen. Typische Reinheitsstufen sind 99,9990 %.

Standardverfahren sind die kryogene Luftzerlegung (fraktionierte Destillation) und die Rei-

nigung des Gases mit PSA-Systemen (s.u.). Bei der kryogenen Luftzerlegung wird die

Luft von Staub und Partikeln gereinigt, getrocknet und gek�uhlt. Nach mehreren Schritten

ver
�ussigen sich die einzelnen Bestandteile der Luft bei verschiedenen Temperaturen und

k�onnen dabei separiert werden. Bei dieser Methode kommt es haupts�achlich darauf an,

Sticksto�, Sauersto�, Argon, Helium und Neon voneinander zu trennen.

Bei der Gasreinigung mit Pressure Swing Adsorption-Systemen (kurz: PSA-Systemen)

und Temperature-Cycling-Adsorption-Systeme nutzt man aus, da� der Adsorbtionskoe�-

zient in einer Falle, die mit Adsorbermaterial (z.B. Aktivkohle) gef�ullt ist, abh�angig ist

vom Druck und von der Gastemperatur (vergl. Kap. 2.5) Je zwei Adorber sind
"
parallel

geschaltet\ und werden abwechselnd benutzt. W�ahrend das Gas durch einen Adsorber

geleitet und somit gereinigt wird, zweigt man etwas von dem gereinigten Gas ab und leitet

es in entgegengesetzter Richtung durch den zweiten Adsorber, um diesen zu reinigen.

Bei PSA-Systemen geschieht die Gasreinigung mit �Uberdruck im einen Adsorber, w�ahrend

der andere Adsorber mit Atmosph�arendruck oder sogar Unterdruck gereinigt wird3. Bei

Temperature-Cycling-Adsorption-Systemen geschieht die Gasreinigung bei niedrigen Tem-

peraturen (gek�uhlt wird z.B. mit 
�ussigem Sticksto�). Der zweite Adsorber wird geheizt,

w�ahrend die Verunreinigungen aus ihm ausgesp�ult werden.

Die Spurengase, deren Volumenanteil bei ca. 0,04 Vol.-% liegt, sorgen bei der Bestimmung

der Radon-Kontamination f�ur Schwierigkeiten. Da einige Spurengase (v.a. CO2) �ahnli-

che physikalische Eigenschaften (Schmelzpunkt, Siedepunkt) besitzen wie Radon, werden

sie ebenfalls in K�uhlfallen adsorbiert und m�ussen anschlie�end umst�andlich aus der Gas-

probe extrahiert werden (siehe Kap. 3.1). Die physikalischen Eigenschaften der in der

Atmosph�are auftretenden Gase �ndet man in Tab. 2.4 auf Seite 20.

3Der Einsatz von PSA-Systemen zur Reinigung des Standardsticksto�es im Umfeld der Stick-
sto�versorgungsanlagen wurde in der Kollaboration diskutiert und u.a. von der Gruppe der Univer-

sit�at Princeton, USA, (J. Benzinger et al.) getestet. Der Einsatz des Tieftemperaturadsorbers LTA

(siehe Kap. 3) im PSA-Betrieb ist prinzipiell m�oglich.
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Tabelle 2.4: Kennzahlen einiger atmosph�arischer Gase: durchschnittlicher Anteil in der

trockenen Atmosph�are nahe der Erdober
�ache, Dichte, Siede- und Schmelztemperatur. Die

Spurengase (unterer Tabellenteil) machen insgesamt weniger als 0,038 % des Gesamtvolu-

mens aus [Bli94, HCP75]. Die Dichte bezieht sich auf Normbedingungen (1013mbar; 0�C).

Gas Volumenanteil an Dichte Siedepunkt Schmelzpunkt

normaler Luft [g=l]Norm �
C

�
C

Sticksto� N2 78; 084% 1,2506 -195,5 -209,86

Sauersto� O2 20; 946% 1,429 -182,962 -218,4

Argon Ar 0; 934% 1,7837 -185,7 -189,2

Kohlendioxid CO2 345 � 10�6 1,98 �78; 5sub �56; 6(5;6atm)

Neon Ne 18; 18 � 10�6 0,8990 -246,048 - 248,67

Helium He 5; 24 � 10�6 0,175 -268,934 < �272; 2(26atm)

Methan CH4 2 � 10�6 1,2506 -164 -182,48

Krypton Kr 1; 14 � 10�6 3,733 -152,30 -156,6

Wassersto� H2 0; 5 � 10�6 0,0898 -252,87 -259,15

Disticksto�oxid N2O 0; 3 � 10�6 1,977 -88,5 -90,8

Xenon Xe 0; 087 � 10�6 0,009 -107,1 -111,9

Kohlenmonoxid CO 30� 250 � 10�9 0,7909 -191,5 -205,05

Sticksto�dioxid NO2 10� 100 � 10�9 1,4494 21,2 -11,2

Sticksto�oxid NO 5� 100 � 10�9 1,342 -151,8 -163,3

Schwefeldioxid SO2 < 1� 50 � 10�9 2,927 -10 -72,2

Ammoniak NH3 0; 1� 1 � 10�9 0; 8906boil:p: -33,34 -77,73

Formaldehyd HCHO 0; 1� 1 � 10�9 0,815 -21 -92

Radon Rn 10�19 9,73 -61,8 -71

2.5 Radon und Sticksto� in Aktivkohle

Zuvor wurde erl�autert, da� Radon eine Hauptquelle des radioaktiven Untergrundes von

Borexino ist und dieses Radon mit Sticksto� aus den Fl�ussigkeiten ausgesp�ult werden

kann. Da der Sticksto� aber ebenfalls (und deutlich me�bar) mit Radon kontaminiert ist,

stellen sich zwei Fragen:

� Wie kann der Sticksto� gereinigt werden?

� Wie kann die Reinheit des Sticksto�s gemessen werden, bevor er mit dem Szintillator

oder anderen Detektorkomponenten in Ber�uhrung kommt?

Die Extraktion von Radon aus gro�en N2-Mengen gelingt durch Adsorption, also der An-

bindung der Radonatome eine stark gek�uhlte Ober
�ache (z.B. mit 
�ussigem Sticksto�

gek�uhlte Aktivkohle). Zwischen den Radonatomen und der Ober
�ache wirken van-der-

Waals-Kr�afte (siehe auch [Bru76, Lau96]). Von entscheidender Bedeutung f�ur den Erfolg

der Radonextraktions (egal ob zum Messen oder zum Reinigen) ist auf jeden Fall eine

gro�e Ober
�ache, auf der das Radon anbinden kann, sowie eine ausreichende L�ange der

benutzten K�uhlfalle, um die sog.
"
Standzeit\ (s.u.) zu erh�ohen.
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L�ange der Kohlefalle: Die Gasprobe wird durch eine Aktivkohle hindurchgeleitet.

Wird die Falle gek�uhlt, friert das Radon mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit an der

Kohlenober
�ache fest (Adsorption) bzw. wird von ihr in einem bestimmten Zeitraum wie-

der abgel�ost (Desorption) und durch den Gasstrom mitgerissen. Analog gilt dies nat�urlich

auch f�ur das benutzte Carriergas (in unserem Fall das Probengas Sticksto�), aber mit einer

anderen Wahrscheinlichkeit. Wegen der st�andigen Adsorption und Desorption
"
wandert\

das Radon also mit einer bestimmten Geschwindigkeit durch die Falle. Die Zeit, die das

Radon ben�otigt, um die Falle wieder zu verlassen, wird als
"
Standzeit\ bezeichnet. Eine

Extraktion (ob zum Messen oder zum Reinigen) ist durch die Standzeit begrenzt. Um sie

zu erh�ohen, kann man verschiedene Gr�o�en in Betracht ziehen.

Der
"
Adsorptionskoe�zient\, also der Quotient � = v(Rn)=v(N2) der beiden Gasgeschwin-

digkeiten, ist abh�angig vom benutzen Adsorber, von der Temperatur und nat�urlich von

den beiden zu untersuchenden Gasen (ausf�uhrliche Darlegungen �nden sich u.a. in [Bru76,

Lau96]). Messungen in der Kollaboration (G. Heusser, W. Rau, M.Wojcik 1997/98) f�uhren

zu einem Richtwert von � � 2; 4 � 10�7 bei T = �196�C. Damit ist man in der Lage, eine

erste Absch�atzung f�ur die Gr�o�e einer Aktivkohlefalle zu machen, indem man in erster

N�aherung einer laminare Str�omung des Gases in der Falle annimmt:

v(Rn) = � � v(N2) = � �
�
A

(2.1)

gibt die Geschwindigkeit des Radon mit dem Gas
u� � und der K�uhlfallenquer-

schnitts
�ache A. Die K�uhlfalle mu� also so dimensioniert werden, da� in einer bestimmten

Zeit t = l=v Gas durch die Falle str�omen kann, ohne das amMe�beginn extrahiertes Radon

durch den Gasstrom zum anderen Ende der Falle wieder hinaus geblasen wird. l ist die

L�ange der K�uhlfalle; die Me�zeit t ist gegeben durch die zu messende Kontamination und

den Untergrund der benutzten Me�apparaturen. Beispiel: alle an einer Extraktionsproze-

dur beteiligten Ger�ate tragen einen Untergrund4 von 50�Bq in die Messung (vergl. hierzu

die Ergebnisse in Tabelle 4.2 auf Seite 47). Dann sollte die absolut zu messende Aktivit�at

mindestens doppelt so gro� sein, also ca. 100�Bq. Bei einer gew�unschten Rn-Reinheit des

gasf�ormigen Sticksto�s von 1�Bq=m3 bedeutet das, mindestens 100m3 zu untersuchen,

was bei einem durchschnittlichen Flu� von � � 20m3
=h in t � 5h m�oglich ist. Zusammen

mit Gleichung 2.1 folgt dann:

l = ����t
A

=
2;4�10�7�20m3

=h�5h

5�10�3m2 = 4; 8mm (2.2)

Diese Absch�atzung gilt nat�urlich nur n�aherungsweise. Die Temperatur des einstr�omenden

Gases ist deutlich h�oher als �196�C. Auch die Packungsdichte (und damit die tats�ach-

liche Ober
�ache in einem bestimmten Volumen) ist sicher nicht �uberall innerhalb der

Falle gleich. Eine Verschlechterung des Adsorptionskoe�zienten um einen Faktor 10 oder

15 ist dadurch nicht ausgeschlossen. Zudem zeigen Messungen, da� sich innerhalb einer

Kohlens�aule kein scharfes Pro�l ausbildet [Woj98]). Lage und Breite des Pro�ls sind er-

wartungsgem�a� abh�angig von der Temperatur, der Gasgeschwindigkeit und der Sp�uldauer

(siehe Abb. 2.4).

4Die unvermeidbar von einer Me�anlage ausgehende Untergrundaktivit�at (in unserem Fall Radonema-

nation aufgrund von Radiumkontamination) bezeichnet man als
"
Blankwert\ oder kurz

"
Blank\.
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Um dieses Ph�anomen genauer zu untersuchen, wurde eine schmale Aktivkohlefalle mit ei-

ner bekannten Radonaktivit�at beladen und anschlie�end mit gasf�ormigem Sticksto� nach-

gesp�ult. Die Aktivit�at wurde abh�angig vom Ort innerhalb der Kohlens�aule gemessen,

indem die S�aule nach einigen Stunden vor einem Germaniumdetektor abgescannt wurde.

Die beim �-Zerfall einiger Radon-T�ochter ebenfalls freigesetzte 
-Strahlung wurde nach-

gewiesen (in diesem Fall das 609keV-
-Aktivit�atspro�l des 214Bi-Zerfalls). Dabei konnte

gezeigt werden, da� die L�ange der Kohlens�aule mindestens viermal gr�o�er dimensioniert

werden mu�, als im einfachen Ansatz angenommen (W. Rau 1998, sowie[Woj98]).

Die in dieser Arbeit benutzten Aktivkohlek�uhlfallen haben eine L�ange von l = 250mm

und einen Querschnitt von A � 50cm2 (siehe auch Tabelle A.2 im Anhang). Sie ist damit

etwa um den Faktor 50 l�anger, als nach Gl. 2.2 n�otig erscheint.

Abbildung 2.4: Schematische Darstellung eines Konzentrationspro�ls von Radon in Ak-

tivkohle: Bel�adt man eine gek�uhlte Aktivkohle mit einer Standardaktivit�at und bl�ast an-

schlie�end �uber l�angere Zeit Gas hinterher, wandert das Radon durch die Kohle. Dabei

verschmiert der urspr�ungliche
"
Rn-Peak\ deutlich nach vorne. Dies ist bei der Bestim-

mung der Standzeit eines Adsorbers zu ber�ucksichtigen (siehe auch [Woj98]).
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Die Kohle und ihre Ober
�ache: Die im Rahmen dieser Arbeit benutzten Kohlefallen

(siehe Seite 35) enthielten synthetische Aktivkohle von der Firma Carbo-Act Internatio-

nal. Verwandt wurde ein Gemisch von F3-Kohle (Korngr�o�e: 0; 85� 1; 18mm, Ober
�ache:

800 � 1000m2
=g) und F4-Kohle (Korngr�o�e: 1; 18 � 2; 8mm, Ober
�ache: 800m2

=g) im

Mengenverh�altnis 1:2, so da� man im Durchschnitt von einer relativen Ober
�ache von

ca. Orel = 900m2
=g augehen darf. Die intrinsische 226Ra-Kontamination der Kohle liegt

bei weniger als 0; 01Bq=Kg Kohle (Heusser (1993) in [Lau96], Seite 59). Die beiden

Aktivkohlefallen haben ein mittleres Innenvolumen von 1257cm3 und sind gef�ullt

mit etwa jeweils 156,4 g Aktivkohle. Die durchschnittliche F�ulldichte ist also

�F �ull � 0; 125 g

cm3 . Daraus folgt eine relative Ober
�ache von Orel � 112; 5 m2

cm3 und die

Gesamtober
�ache von Oges � 140:000m2.



Kapitel 3

Experimenteller Aufbau und

Me�vorgang

Ziel dieser Arbeit ist die Untersuchung der Radonkontamination in Sticksto�. Messungen

im Rahmen des Borexino{Pilotprojektes CTF haben ergeben, da� der industriell her-

gestellte und handels�ublich gelieferte Sticksto� (
"
Standard Purity Liquid Nitrogen\ oder

kurz: SPLN) eine zu hohe Eigenkontamination aufweist, um als Reinigungsmittel dienen

zu k�onnen. Eine Nachbehandlung ist in jedem Fall notwendig.

3.1 Reinigung des 
�ussigen Sticksto�s

Die Reinigung des Sticksto�s geschieht �ublicherweise dadurch, da� der Sticksto� in

gasf�ormigem Zustand �uber eine gek�uhlte Ober
�ache (z.B. Aktivkohle) geleitet wird, da-

mit Verunreinigungen (z.B. Radon) an der Ober
�ache ausfrieren (adsorbieren). Im Umfeld

von Borexino werden allerdings gro�e Gasmengen ben�otigt, so da� sehr gro�e Ober
�achen

und gro�e Mengen an K�uhlmittel (typischerweise 
�ussiger Sticksto�) n�otig sind. Darum

wurde zusammen mit der Firma Messer Griesheim AG eine Konstruktion angefertigt,

die aus einer 11l{Aktivkohlefalle, einem gro�en Dewargef�a� und einer Heizung besteht

(diese Konstruktion wird innerhalb der Sticksto�versorgungsanlagen von Borexino als

"
Low Temperature Adsorber\ oder LTA bezeichnet). Durch sie wird der Sticksto� vor dem

Verdampfen, also in 
�ussigem Zustand, hindurchgeleitet und die im Sticksto� existierende

Radon{Kontamination adsorbiert.

Die Sticksto�installationen, wie sie probeweise in Heidelberg aufgebaut wurden, lassen

sich der Abb. 3.1 entnehmen. Der 
�ussige Sticksto� (SPLN) wird dabei in dreierlei Form

genutzt. Er kann als K�uhlmitel in den LTA eingef�ullt werden, dient gleichzeitig als zu

reinigendes Rohprodukt und kann �uber den Bypass als Standard{Produkt in den Ver-

dampfer geleitet werden. Der gereinigte Sticksto� (HPLN: High Purity Liquid Nitrogen)

kann entweder 
�ussig verwandt oder ebenfalls durch den Verdampfer geleitet werden. Erste

Messungen zeigten erfolgreich, da� eine Reduktion der Radon{Aktivit�at unter 10�Bq=m3

m�oglich ist.

23
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Die Sticksto�versorgungsanlagen im LNGS bestehen aus drei 6m3{Fl�ussigstick-

sto�lagertanks, dem LTA, zwei atmosph�arische Verdampfern, einem Heizverdampfer und

einem Gasheizer.

In den atmosph�arischen Verdampfern wird der Sticksto� an der gro�en Ober
�ache an-

gew�armt und dabei gasf�ormig. Im Heizverdampfer wird der 
�ussige Sticksto� durch elek-

trisch geheizte Edelstahlrohre geleitet und verdampft. Die Ober
�ache, mit der das Gas in

Ber�uhrung kommt, ist hier wesentlich kleiner als bei den atmosph�arischen Verdampfern.

Darum ist mit einem niedrigeren Blank zu rechnen. Durch das elektrische Heizen kann

auch die Temperatur des Gases besser kontrolliert werden (es darf nicht zu kalt sein, wenn

es zum Reinigen des Szintillators eingesetzt wird).

Der vorl�au�ge Aufbau der Sticksto�installationen im LNGS wird aus Abb. 3.2 ersichtlich,

Abb. 3.3 zeigt dann die endg�ultige Konstellation der Sticksto�versorgungsanlagen vor

der Halle C. Auch hier l�a�t sich der Sticksto� in verschiedenen Reinheitsstufen 
�ussig

und gasf�ormig entnehmen (auf die verschiedenen M�oglichkeiten wird in Kap. 5 n�aher

eingegangen).

Abbildung 3.1: Skizze der Sticksto�installation mit dem Fl�ussigsticksto�tank, dem Low

Temperatur Adsorber (LTA; im punktierten Kasten) zum Aus�ltern von Radon und an-

deren Verunreinigungen aus dem 
�ussigen Sticksto�, einem atmosph�arischen Verdampfer

und der Kupferleitung zur MoREx (s. Abschnitt 3.3.1). Alle Ger�ate wurden vorl�au�g

zu Testmessungen am Heidelberger MPI aufgebaut. Die Sticksto�qualit�at wird abgek�urzt

mit SPLN (Standard Purity Liquid Nitrogen), HPLN (High Purity Liquid Nitrogen), SPGN

(Standard Purity Nitrogen) und HPGN (High Purity Gaseous Nitrogen).
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Abbildung 3.2: Skizze der vorl�au�g errichteten Sticksto�versorgungsanlagen f�ur den

Borexino-Detektor, wie sie f�ur den Me�betrieb zur Verf�ugung standen. Die Installatio-

nen beinhalten drei 6m3-Fl�ussigsticksto�lagertanks (T1-T3), den LTA, zwei atmosph�ari-

sche Verdampfer (V1 u. V2), einen Heizverdampfer (H1), einen Gasheizer (H2) und eine

Verbindung zur MoREx. In den atmosph�arischen Verdampfern wird der Sticksto� an der

gro�en Ober
�ache angew�armt und wird dabei gasf�ormig. Der Heizverdampfer hat eine

wesentlich geringere Ober
�ache als die atmosph�arischen Verdampfer und erzeugt deshalb

einen vergleichbar geringeren Blank. Das Gas wird elektrisch geheizt. Dadurch ist auch

die Temperatur des ausstr�omenden Gases kontrollierbar.
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Abbildung 3.3: Skizze der vollst�andigen Stickstoffversorgungsanlagen f�ur den Borexino-

Detektor, wie sie f�ur die n�achste Zukunft geplant sind. Sie beinhalten ebenfalls die drei

6m3 - Fl�ussigsticksto�lagertanks (T1-T3), den LTA, zwei atmosph�arischen Verdampfer

(V1 u. V2), einen Heizverdampfer (H1), einen Gasheizer (H2), die Verbindung zur MoREx

sowie separate Leitungen f�ur SPGN und HPGN zur Halle C.
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3.2 Der Nachweis

Bevor im Detail auf die Nachweisger�ate und die Prozedur eingegangen wird, sollen einige

grunds�atzliche Bemerkungen verdeutlichen, mit welchen Schwierigkeiten der experimen-

telle quantitative Nachweis von Radon in Sticksto� behaftet ist.

S�amtliche verwendeten Materialien d�urfen nur �au�erst gering mit Radon oder mit Ra-

dium kontaminiert sein oder m�ussen so geartet sein, da� man durch gezielte Prozesse die

von ihnen ausgehende Kontamination zumindest vor�ubergehend auf ein vertretbares Ma�

reduzieren kann.

Da man einerseits mit gro�en Mengen (einige 10m3) gasf�ormigen Sticksto�s arbeitet, ande-

rerseits aber aus diesen Mengen einige wenige (maximal einige tausend) Atome nachweisen

will, mu� die Anlage �Uberdruck (z.B. p = 2bar) vertragen und gleichzeitig f�ur Hochvaku-

umbedingungen (bis p � 10�5mbar) tauglich sein.

Damit auch bei gro�en Gasmengen alle Radonatome in den Fallen gebunden werden (und

m�oglichst wenige durch nachstr�omendes Gas wieder mitgerissen werden), sollte die Gas-

geschwindigkeit m�oglichst niedrig sein. Deshalb darf der Innendurchmesser nicht zu klein

sein. Ein gr�o�erer Innendurchmesser bedeutet aber auch eine gr�o�ere Ober
�ache, die bei

Ber�uhrung mit Gas auf verschiedenste Art kontaminiert werden kann und somit das Va-

kuum verschlechtert. Der Me�proze� kann dadurch m�oglicherweise vollst�andig behindert

oder durch Anbindung von Radon an Ober
�achen das Me�ergebnis deutlich verf�alscht

werden.

Ebenfalls mu� ein Kompromi� gefunden werden zwischen einer guten Reproduzierbarkeit

der Bedingungen in der Anlage und den Vakuumeigenschaften. In einem verwinkelten

System mit langen R�ohren k�onnen die Me�ger�ate (insbesondere unter dynamischen Be-

dingungen) sicher nur den lokalen Druck wiedergeben (und somit nur einen Richtwert

darstellen). Zus�atzliche Flansche und Manometer stellen jedoch eine potentielle Leckstelle

dar und bieten zus�atzliche Ober
�achen. Sie werden deshalb auf ein Minimum reduziert.

Fr�uhere Untersuchungen in der Gruppe (durch G. Heusser, M. Laubenstein, M. Wojcik

et al.) haben ergeben, da� synthetische Aktivkohle das geeignete Mittel zum zeitweiligen

Binden des Radons ist. Bei Temperaturen um �196�C bewegen sich Radon in der Kohle

ca. 106 � 107 mal langsamer als Sticksto� ([Heu97, Woj98]; siehe auch Seite 21). Diese

Kohle enth�alt aber als Spurenelement Radium, da� f�ur eine nat�urlicher und regelm�a�ige

Radon{Emanation sorgt, die sich nach einigen 222Rn{Halbwertszeiten im Gleichgewicht

be�ndet. Um die Kohlen von diesem Radon zu befreien, werden sie bei Temperaturen

von ca. 200�C bis 220�C ausgeheizt, mit Helium gesp�ult und danach evakuiert. Zum

Sammeln des Radon wird sie mit 
�u�igem Sticksto� (
"
Liquid Nitrogen\ oder kurz: LN)

gek�uhlt (also �196�C). Ist das Radon gesammelt, wird es durch Heizen der Kohlefallen

wieder freigesetzt (ca. 200�C). S�amtliche Materialien m�ussen also Temperaturdi�erenzen

von ca. 400K in kurzer Zeit verkraften k�onnen und dabei ihre Vakuumeigenschaften nicht

verlieren. Materialerm�udung darf nicht auftreten.
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Um diesen Bedingungen gerecht zu werden, wurde die Mobile Radon{Extraktionsanlage

"
MoREx\ angefertigt, die nach ihrer Konstruktion in Heidelberg umfangreichen Tests

unterzogen wurde (siehe Kapitel 4). Ihre Funktionsf�ahigkeit wurde nachgewiesen und die

erreichbaren Me�grenzen bestimmt. Die Extraktion und Konzentration geringster Radon-

kontaminationen aus gasf�ormigem Sticksto� ist jetzt m�oglich, bleibt aber relativ umfang-

reich und �ndet an mehreren unterschiedlichen Anlagen statt.

1. Der erste Schritt ist das Sammeln und Konzentrieren des Radons in der MoREx.

Der kontaminierte Sticksto� wird durch eine gek�uhlte Kohlefalle geleitet und dort

das Radon ausgefroren. Anschlie�end wird das �ubersch�ussige Gas abgepumpt, das

restliche Gas mit Hilfe eines Getters gereinigt und danach mittels Helium in eine

kleinere und ausbaubare Kohlefalle �uberf�uhrt.

2. Der zweite Schritt vollzieht sich an der Z�ahlrohrf�ullapparatur, die nahezu baugleich

im Chemielabor des Heidelberger MPI f�ur Kernphysik und im LNGS zu �nden ist1.

Die transportable Kohlefalle der MoREx wird angeschlossen und das Radon wei-

ter konzentriert und gereinigt. Schlie�lich wird mit der Gasprobe eines der Low{

Level{Proportionalz�ahlrohre gef�ullt. Bei den Testmessungen in Heidelberg stan-

den dazu von GALLEX �ubernommene Low{Level{Proportionalz�ahlrohre vom Typ

HD{II zur Verf�ugung [Rau95]. Im LNGS wurden Z�ahlrohre benutzt, wie sie beim
37Cl{Experiment und sp�ater f�ur Vorversuche zu GALLEX benutzt wurden

[Kum72, Win93].

3. Das Z�ahlrohr mit der Gasprobe wird im Low{Level{Labor in die daf�ur vorgesehene

Me�elektronik angeschlossen.

Im Anschlu� wird der typische Verlauf des Extraktions{ und Me�prozesses dargestellt.

Dabei wird auf einzelne Komponenten der MoREx Bezug genommen, die im Abschnitt

3.3.1 noch etwas detaillierter beschrieben werden.

3.2.1 Allgemeine Vorgehensweise

Vorbereitung: Aufgrund der nat�urlichen Radium{Kontamination der Aktivkohle ist

prinzipiell mit einer konstanten Radon{Emanation zu rechnen, die vor Me�beginn entfernt

werden mu�. Der Reinigungsproze� erfolgt durch Evakuieren, Ausheizen (ca. 200�220�C)

und Helium{Sp�ulen (1l=min, ca. 1h durch die geheizten Fallen); ebenfalls wird die Koh-

lefalle am Helium{Einla� geheizt und bepumpt. Dabei wird die Heliumfalle zuerst durch

Heliumsp�ulen gereinigt und dann gek�uhlt, um in ihr neu entstehendes Radon und das aus

der Helium
asche stammende Radon zu binden. Nach dem He{Sp�ulen wird die Anlage

evakuiert. Die Fallen sollten noch im geheizten Zustand geschlossen werden, da sie beim

Abk�uhlen bereits wieder stark bindend wirken und sich dadurch die Sauberkeit der Koh-

len erkennbar wieder verschlechtert. Der Te
on{Partikel�lter sollte regelm�a�ig ausgeheizt

werden, auch wenn von ihm selbst nur geringe Emanation ausgeht. Allerdings vergr�o�ert

der dort festgesetzte Staub die Ober
�ache.

1Die Apparatur wurde w�ahrend der Bauphase des Borexino{Outer{Tanks in das GNO{Main{Building

gebracht, soll aber sp�ater im Radon{Labor im Borexino{Big{Building in der Halle C des LNGS stehen.
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Der Druck in der Anlage ist (wie oben schon erl�autert) nicht einfach abzusch�atzen. Zwar

ist das Volumen ohne die Fallen nicht sehr gro� (einige Liter), daf�ur sind die Wege zwischen

den Druckanzeigern und den �au�ersten Bereichen der Anlage relativ lang und verwinkelt,

so da� sich ein schwer nachvollziehbarer Gradient ausbildet. Die Druckmessung ergibt nur

den lokalen Wert (und ist zudem ger�atespezi�sch mit einem Anzeigefehler von 15{30 %

belegt).

Unter sehr guten Konditionen (alles ist sauber und auch die Turbopumpe ist ausgeheizt)

erreicht man in der MoREx auch mit warmen Fallen einen Druck von p = 3 � 10�7mbar,

unter normalen Umst�anden sind p = 5 � 10�6mbar gut und p = 1 � 10�5mbar vollkommen

ausreichend. L�a�t sich der Druck nicht unter einige 10�4mbar reduzieren, ist irgendwo ein

Leck aufgetreten. Schwankt der Druck sehr stark, hat man entweder ein Leck oder eine

Gasquelle (z.B. wurde Gas auf einer Ober
�ache gebunden und evaporiert nun langsam).

Die Extraktion: Die evakuierten K�uhlfallen werden ca. 30min vor einer Extraktion

mit 
�ussigem Sticksto� gek�uhlt. Die Temperatur sollte zwischen �140�C und �180�C im

inneren Bereich liegen, so da� Radon zwar an die Kohle gebunden wird, der Sticksto�

hingegen weiterhin gasf�ormig bleibt. Um das vollst�andige Abk�uhlen der Falle abzuk�urzen,

kann man etwas Helium einleiten (damit der Temperaturausgleich nicht mehr nur durch

W�armestrahlung, sondern auch durch W�armeleitung erfolgen kann). Es hat sich gezeigt,

da� dies zwar manchmal ganz praktisch ist, aber nicht zwingend notwendig, da die Falle

sehr schnell abk�uhlt, sobald man Sticksto� in sie einl�a�t.

Ist die Falle auf die gew�unschten Temperatur abgek�uhlt, beginnt man mit dem Stick-

sto�blasen. Nach kurzer Zeit stellen sich in der Falle relativ stabile Bedingungen ein

(� � 20m3
=h, pFalle � 2bar und �180�C � T � �120�C), wobei die Temperatur sehr

sensibel auf Ver�anderungen des Druckes oder des Flusses reagiert.

Helium{Sp�ulen: Unterbricht man den Sticksto�
u�, kondensiert der in der Falle be-

�ndliche Sticksto� nahezu sofort. Um zu vermeiden, da� zuviel Sticksto� in der Falle

h�angen bleibt, wird unmittelbar (wenige Sekunden) nach dem Schlie�en der Sticksto�ei-

tung die Falle weiter mit Helium gesp�ult und gleichzeitig von hinten mit der Vorpumpe

bepumpt. Es hat sich gezeigt, da� dabei schon das zehnfache Fallenvolumen an Sp�ulgas

(12�13lmit 1l=min) ausreichend ist, gro�e Mengen des gebundenen Sticksto�s abzul�osen.

K�uhlen mit Alkohol: Nat�urlich ist auch nach dem Helium{Sp�ulen noch nicht der ge-

samte Sticksto� aus der Falle entwichen. Darum wird der K�uhlsticksto� weggenommen

und die Falle mit Alkohol weitergek�uhlt (genauer gesagt: angew�armt), bis sie eine Tem-

peratur von etwa �100�C bis �110�C hat. Die Falle wird weiterhin bepumpt und noch

einmal mit ihrem zehnfachen Volumen mit Helium durchsp�ult. Anschlie�end ist der Stick-

sto� soweit aus der Falle abgepumpt, da� mit der Turbopumpe ein Druck von wenigen

10�2mbar erreicht werden kann.
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Transfer in die Transportfalle: Hat die Falle mit dem gesammelten Radon einen

hinreichend geringen Druck erreicht (was bedeutet, da� sie die gr�o�te Menge des gebunde-

nen Sticksto�s wieder abgegeben hat), wird sie verschlossen und das Dewargef�a� mit dem

Alkohol abgenommen. Nachdem der Alkohol abgewischt wurde bzw. verdunstet ist, wird

die Falle auf ca. 160�C geheizt (die Temperatur sollte niedriger sein als beim Ausheizen,

weil sonst die Gefahr besteht, Radon freizusetzen, das beim Ausheizen nicht gel�ost werden

konnte).

Zeitgleich wird die Transportfalle ausgeheizt, mit Helium gesp�ult und evakuiert, so da�

auch sie nahezu vollst�andig von Radon frei ist. Sie wird anschlie�end in 
�ussigem Sticksto�

gek�uhlt. Jetzt wird die Sammelfalle ge�o�net und etwa das Zehnfache ihres Volumens an

Helium durch beide Fallen hindurchgeblasen, um das Radon zu transferieren. Danach wird

das Helium abgepumpt, alle Ventile geschlossen und die Transportfalle abmontiert.

Gettern: In die MoREx ist ein Getter eingebaut, der die Reinigung des Gases erleich-

tern bzw. beschleunigen soll. Tats�achlich hat sich aber gezeigt, da� dies nicht unbedingt

n�otig ist, zumal an der Z�ahlrohrf�ullapparatur noch ein Getter ist, der den selben E�ekt

mit wesentlich kleineren Gasmengen herbeif�uhren soll2. Wird der Getter eingesetzt, so be-

�ndet sich das Gas{Extrakt mit dem Radon nicht mehr in den Aktivkohlefallen. Es wird

in die Tranportfalle gepumpt, und die gesamte MoREx anschlie�end mehrfach mit einer

Atmosph�are Helium gef�ullt und ebenfalls durch die Transportfalle abgepumpt.

3.2.2 Erste Erfahrungen und technische Probleme

Die MoREx ist in Art und Aufbau bisher einmalig und so gab es anfangs verschiedene

Fragen bez�uglich der Funktionsf�ahigkeit und des Proze�verlaufes. Die Antworten darauf

konnten nur durch Ausprobieren herausgefunden werden. Ist es z.B. m�oglich, die Fallen

ausreichend kalt zu halten, wenn man Sticksto� mit einem Gas
u� von 10m3
=h oder mehr

durchbl�ast, wobei der Sticksto� etwa Umgebungstemperatur besitzt? Kann oder mu� man

das ausstr�ohmende Gas dazu nutzen, um das einstr�ohmende Gas schon am Eingang in

die MoREx vorzuk�uhlen? Welche unerwarteten Eigenarten w�urde der Extraktionsproze�

o�enbaren?

Gastemperatur: Die Antwort hierauf war recht schnell gefunden. Ein Vork�uhlen des

einstr�omenden Gases w�urde den Verbrauch an 
�ussigem Sticksto� sicher reduzieren. Zu-

dem zeigte sich, da� das ausstr�omende Gas mit � �100�C relativ kalt war und die Tem-

peraturkorrektur des Gas
u�messers nicht mehr richtig arbeitete. Allerdings w�urde ein

"
W�armetauscher\ imHochvakuumbereich die Ober
�ache signi�kant vergr�ossern. Nat�urlich

w�urde dann auch das einstr�omende kalte Gas die gesamte Anlage stark abk�uhlen und so

m�oglicherweise daf�ur sorgen, da� sich das Radon nicht erst in der Kohle, sondern schon an

der Ober
�ache der Rohre absetzt. Darum �el die Entscheidung zugunsten einer Heizung,

die das ausstr�omende Gas auf Temperaturen �uber �40�C aufw�armte.

2Anfangs war aus technischen Gr�unden der Einsatz des Getters der MoREx nicht m�oglich, so da�

zwangsweise mit dem kleinen Getter an der Z�ahlrohrf�ullanlage gearbeitet werden mu�te. Da sich die

Prozedur als praktikabel erwies, wurde vorerst nur so vorgegangen.
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Die Temperatur in den Fallen h�angt weniger vom Gasstrom ab als vielmehr vom lokal

herrschenden Druck, auf den sie sogar sehr sensibel reagiert. Es ist ohne Probleme m�oglich,

durch geschicktes Drosseln der Ventile am Eingang und Ausgang der Falle einen Druck

von etwa 1; 4 � 2; 1bar in der Falle einzustellen (abh�angig von der Gr�o�e der Falle und

dem Gas
u�), mit dem Temperaturen unter �190�C erreicht werden. Im Normalbetrieb

wird die Anlage so betrieben, da� sich in den Fallen Temperaturen von ca. �140�C bis

�180�C einstellen.

Verunreinigung der Fallen: Dieses Problem tauchte auf und zeigte sich in einer

St�arke, die vorher nicht erwartet wurden. Nach dem Sticksto�blasen durch die Anlage

war die Ober
�ache der Aktivkohlen o�ensichtlich stark mit Sticksto� und in einzelnen

Messungen auch mit CO2 beladen (vergl. Tab. 2.4, Seite 20). Der Druck in der Anlage

sank auch nach stundenlangem Pumpen nicht unter einige Millibar. Vor allem die Tat-

sache, da� die Fallen nach dem Ende des Sticksto�
usses sehr schnell auf Temperaturen

von unter �196�C sanken, zeigte deutlich, da� der noch in ihnen be�ndliche Sticksto� an

der Kohlenober
�ache kondensierte. Um dieses �ubersch�ussige Gas zu entfernen, wurde die

L�osung entwickelt, gleich nach dem Sticksto�blasen mit etwa 0; 4m3 Helium nachzusp�ulen

(ca. 80min, 5l=min) und gleichzeitig mit der Vorpumpe den Druck zu reduzieren. Dadurch

konnte die Anlage immerhin in den Bereich von 2mbar evakuiert werden.

Der danach folgende Einsatz der Turbopumpe reduzierte den Druck aber auch nur noch um

weniger als eine Gr�o�enordnung, wobei die K�uhlfallen immer noch in 
�ussigen Sticksto�

standen3. Wurden die Fallen erw�armt, stieg der Druck schnell und stark an, z.T. einige bar.

In der Falle ist ein Manometer, dessen Me�grenze bei 7bar liegt, steigt der Druck h�oher,

wird das Manometer besch�adigt; um Lecks zu vermeiden, sollte die Falle dann ge�o�net

und das Gas abgelassen werden.

Die Aktivkohle bindet also zuviel Sticksto�, der bei Erw�armung wieder frei wird und sehr

hohen Druck produziert, so da� erstens der Getter nicht mehr eingesetzt werden kann und

zweitens beim Abpumpen das gebundene Radon mitgerissen werden k�onnte. Zudem wird

die Evakuierungsprozedur unvertretbar in die L�ange gezogen.

Der zweite Versuch, dieses Problem zu l�osen, war erfolgreicher. Indem das Dewargef�a�

mit 
�ussigem Sticksto� entfernt und durch ein Dewargef�a� mit kaltem Alkohol ersetzt

wurde, erw�armte man die Fallen auf Temperaturen zwischen �110 und �100�C. Erneutes

Helium{Sp�ulen (ca. 12min, 1l=min) half dann, um das �ubersch�ussige Gas (N2, O2 etc.)

zu entfernen, ohne das Radon mitzurei�en. Allerdings versagt diese Methode, wenn gro�e

Mengen CO2 auftreten (wie man Tab. 2.4 entnehmen kann, haben CO2 und Rn sehr

�ahnliche thermodynamische Eigenschaften).

Ein Test ergab, da� es m�oglich ist, auch ohne Einsatz des Getters die weiteren Konzentra-

tionsschritte an der Z�ahlrohrf�ullanlage durchzuf�uhren und realistische Me�ergebnisse zu

erzielen.

3Dieses Verfahren war auch deshalb nicht empfehlenswert, weil die Turboumpe st�andig an der oberen

Grenze ihrer Leistungsf�ahigkeit arbeitete und gelegentlich aus�el. Damit konnte Luft (und so auch Radon)

trotz der Vorpumpe von hinten in die Apparatur eindringen und das Messergebnis verf�alschen.
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Konstruktive Ver�anderungen: Die MoREx hat sich als funktionsf�ahig erwiesen und

wird erfolgreich eingesetzt. Allerdings handelt es sich dabei um einen Prototyp, der zwar

befriedigende physikalische Ergebnisse liefert, der aber auch noch (vor allem technisch)

weiter verbessert werden konnte.

Vor allem das vorsichtige Auftauen der Falle in gek�uhltem Alkohol f�uhrte dazu, da� �uber

einige Wochen nur noch mit einer Falle (
"
Falle II\) gearbeitet wurde. Der Einsatz der

sog.
"
Kesselfalle\ war nicht mehr m�oglich, da Dewar und Heizung fest um die Falle herum

montiert waren. Der K�uhlsticksto� wurde durch eine fest montierte Leitung in das Dewar-

gef�a� gef�ullt und konnte am Ende durch ein Ventil unter dem Kessel wieder ausgelassen

werden (wobei der gr�o�te Teil des 
�ussigen Sticksto�s verdampfte und verloren ging). Es

stand also nur eine Falle zur Verf�ugung. Da eine Falle nach einer Extraktion allerdings

mindestens einen Tag ausgeheizt werden sollte, war dieser Zustand unbefriedigend.

Nach etwa 8 Monaten Erfahrung im Umgang mit der Anlage wurde dies zum Anla� ge-

nommen, einige Ver�anderungen und Nachbesserungen vorzunehmen. Im Vorvakuumbe-

reich wurden einige Ventile hinzugef�ugt und der Partikel�lter mit Flanschen versehen.

Die gesamte Helium{Zuleitung sowie einige Steuer{ und Anzeigeger�ate wurden auf eine

Seite verlegt, so da� die Kontrolle und Bedienung der Anlage vereinfacht wurde. Im Zuge

dieser Umbauma�nahmen wurde ferner der Kessel mit der vorderen Falle (
"
Kesselfalle\)

ausgebaut und durch eine andere (der Falle II baugleiche) Falle ersetzt.

F�ur die Zukunft anzustreben sind jedenfalls k�urzere Wege sowie eine weitere Reduktion

des Gesamtvolumens und folglich auch der inneren Ober
�ache, um die Kontaminations-

gefahr weiter zu reduzieren. Umfassende Planungen im Vorfeld einer Weiterentwicklung,

basierend auf den Erfahrungen aus dem Me�betrieb mit der MoREx, k�onnen zudem er-

gonomische Verbesserungen hervorbringen. Verbunden damit ist es sicher noch m�oglich,

das gesamte Ger�at zu verkleinern und leichter zu machen, was auch den Einsatz in we-

niger zug�anglichen Bereichen erm�oglichen k�onnte. Ein weiteres (rein technisches, aber

deshalb nicht minder wichtiges) Problem bei dem sukzessiven Zusammenbau sind die un-

terschiedlichen Normen der verschiedenen Flansche, Schrauben, Rohre und des gesamten

Materials. Da vor allem an Flanschen, Dichtungen und Ventilen die Leckgefahr am gr�o�ten

ist, sollte bei einer Weiterentwicklung darauf geachtet werden, da� das verwandte Material

(mehr oder minder) �uberall und auch noch in den n�achsten Jahren in ausreichender Menge

verf�ugbar ist.

3.3 Die Nachweisger�ate

3.3.1 Die Mobile Radon{Extraktions{Anlage MoREx

Die MoREx, an der die soeben beschrieben Prozedur durchgef�uhrt wurde, wurde zur Kon-

struktion und zu Testmessungen in der Beschleunigerhalle des Heidelberger MPI f�ur Kern-

physik aufgebaut. Sie dient dazu, aus gro�en Mengen ga�f�ormigemSticksto�s vorhandenes

Radon in den Aktivkohlefallen auszufrieren und f�ur weitere Schritte zu binden.

Sie erf�ullt die zu beginn des Kap. 3.2 aufgelisteten Kriterien: niedrige Eigenkontamina-

tion, �Uberdrucktauglichkeit und hinreichend gute Vakuumeigenschaften, wenig emp�nd-

lich gegen�uber gro�en Temperaturschwankungen, leicht zu reinigen, chemisch stabil, gut

zu handhaben und nicht toxisch.
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Abbildung 3.4: Das Vakuumsystem der ,,Mobilen Radon-Extraktionsanlage" MoREx:

alle Gasleitungen mit K�uhlfallen, Getter, Gas
u�messer und allen Ventilen.
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Der Aufbau ist in Abbildung 3.4 dargestellt und wird nachfolgend im Detail erl�autert. Die

aufgef�uhrten technischen Daten sind in Tabelle A.1 im Anhang zusammengefa�t4.

Vakuum{System: Das R�ohrensystem besteht vollst�andig aus elektropoliertem Edel-

stahl. Die Rohre haben unterschiedliche Innendurchmeser von ca. 0; 5cm� 2cm. Damit ist

gew�ahrleistet, da� ausreichend gro�e Mengen Sticksto� durch die Anlage 
ie�en k�onnen,

der Sticksto�durch
u� dabei nicht zu schnell wird und gleichzeitig das Innenvolumen (und

somit vor allem die kontaminationsgef�ahrdete Ober
�ache) nicht zu gro� wird5.

4Der technische Aufbau und der Me�vorgang sind detailliert in
"
MoREx Documentation and User

Manual\ dargestellt, da� ebenfalls vom Verfasser im Zuge dieser Arbeit angefertigt wurde [Fre98].
5Bei relativ niedriger Eigenkontamination des Sticksto� mu� eine ausreichend gro�e Menge durch die

Anlage geleitet werden, um ein Me�ergebnis zu erhalten, das deutlich �uber dem Untergrund liegt. Ein zu
hoher Gas
u� k�onnte jedoch das in den Fallen gesammelte Radon wieder mitrei�en und so das Ergebnis

verf�alschen. Um die Me�prozedur in vertretbarem Zeitrahmen durchzuf�uhren, wird mit Gas
�ussen von ca.

20m3
=h gearbeitet.
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Sticksto�{Zuleitung, Feuchtigkeits�lter, Partikel�lter: F�ur den Testbetrieb in

Heidelberg mu�te etwas improvisiert werden, da einerseits gr�o�ere Mengen gasf�ormigen

Sticksto�s ben�otigt wurden, andererseits aber die Anlage nur begrenzte Zeit hier statio-

niert werden sollte. Also wurde an einem schon vorhandenen Sticksto�tank ein zus�atzlicher

atmosph�arischer Verdampfer angeschlossen und von diesem eine Kupferleitung in die Halle

gelegt. Die Kupferleitung wurde fest mit der MoREx verbunden.

Der f�ur den Phasen�ubergang von der 
�ussigen Phase zur Gasphase n�otige W�armeaus-

tausch �ndet bei atmosph�arischen Verdampfern �uber die gro�e Ober
�ache mit der Um-

gebung statt. Die Temperatur des ausgehenden Gases l�a�t sich aber nicht kontrollieren.

Weiterhin gilt allgemein, da� der absolute Blankwert einer Komponente hoch ist, wenn

die Ober
�ache, mit denen das Gas in Ber�uhrung kommt, gro� ist. Um also den Blank zu

reduzieren und die Bedingungen reproduzierbarer zu machen, steht im LNGS ein Heizver-

dampfer zur Verf�ugung, bei dem der Sticksto� mit elektrischen Heizelementen verdampft

wird.

Entnimmt man Sticksto� aus einem Lagertank, �andert sich der Druck. Nach einen be-

stimmten Druckabfall wird sich automatisch ein Ventil �o�nen und der Druck wird wieder

aufgebaut. Dies f�uhrt zu Schwankungen im Gas
u�. Um den Sticksto�
u� konstant zu

halten (und damit die Reproduzierbarkeit der Bedingungen zu erh�ohen) wurde an den

Eingang ein selbstregelndes Gas
u�ventil (CT PLATON Typ Flostat FVAS) angebracht,

da� die Druck{ und Flu�schwankungen mindert.

Direkt hinter dem Eingang besteht die M�oglichkeit, das Gas durch eine Falle zu leiten,

die mit einem Feuchtigkeits�lter (z.B. Silicagel) gef�ullt werden kann6. Desweiteren ist

im Eingangsbereich ein Partikel�lter (Milipore Waterguard II (Te
on) F-40 in line, f�ur

Teilchen � 0; 003�m) angebracht.

Helium{Zuleitung: In der Anlage wird nicht nur mit Sticksto� gearbeitet. Helium

dient zu Reinigungszwecken und als Carrier, also als Transportgas, um das in den Fallen

gefangene Radon von der einen in die n�achste Falle zu �uberf�uhren. Dazu wurde parallel

zum Sticksto�einla� eine weitere Leitung gelegt, durch die Helium vor dem Partikel�lter

in die Anlage eingelassen werden kann. Da das hierzu verwandte Helium in einer normalen

Gas
asche gelagert wird, ist es nat�urlich auch mit Radon kontaminiert (vergl. den Ab-

schnitt
"
Flaschensticksto�\ in Kap 4.6). Deshalb wurde hier ebenfalls ein kleine K�uhlfalle

(Aktivkohle) angebracht, um sich davor zu sch�utzen.

Vorpumpen: Am Eingang (zwischen Heliumeinleitung und Partikel�lter) ist eine Vor-

pumpe (VARIAN Scroll Pump) angebaut, die nach dem Einsatz gro�er Gasmengen die

Anlage auf einen niedrigen Druck bringt (pmin = 10�2mbar am Ort der Pirani{Me�r�ohre

(s.u.) im zentralen Bereich).

Eine weitere Vakuumvorpumpe (Alcatel Membranpumpe) scha�t entweder ein Vorvakuum

f�ur die Turbopumpe oder pumpt alternativ am Ausgang, also hinter der Transportfalle.

Dort erreicht sie einen Druck von pmin � 10�3mbar.

6Verschiedene Gr�unde haben dazu gef�uhrt, auf Trockenmittel zu verzichten. Anfangs war die Radon-

kontamination der Trockenmittel noch nicht bestimmt, dann stellte sich w�ahrend der ersten Messungen

heraus, da� eine gesonderte Trocknung des Gases regul�ar nicht n�otig war.
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Turbopumpe: Das Hochvakuum wird durch eine Turbopumpe (TPU050 der Firma

Pfei�er) erreicht, die unter guten Konditionen die Anlage bis unter p = 10�5mbar evaku-

iert (p � 4 � 10�6mbar am Ort der Penning{Me�r�ohre (s.u.) im zentralen Bereich).

Gas
u�messer: Der Sticksto� wird aus dem zentralen Bereich direkt entlassen durch ei-

nen Gas
u�messer (Metallkonus{Durch
u�messer Model D10A5487EA 9609N1478/1 der

Firma Bailey, Fischer & Porter), so da� amEnde die genaue Menge des untersuchten Stick-

sto�s bestimmt werden kann. Er ist durch ein Ventil abgetrennt, so da� er nicht den Vaku-

umbedingungen entsprechen mu�. Problematisch ist die Tatsache, da� der Sticksto�, wenn

er die K�uhlfallen passiert hat, relativ kalt ist (T � �100�C). Damit ist nicht unbedingt

gew�ahrleistet, da� der Gas
u�messer die Gasmenge korrekt angibt, da die ger�ateeigene

Software nur bis �40�C korrigiert. Aus diesem Grund wurde ein Heizger�at nachger�ustet,

mit dem das Gas auf vertretbare Temperaturen (�10�C bis +40�C) erw�armt und damit

f�ur korrekte Anzeigen sorgt.

Getterpumpe: In die Anlage eingebunden wurde eine Getterpumpe vom Typ

"
SAES SORB{AC GP100{MK4{4\ (mit Kartusche

"
SAES SORB{AC C100{MK2{

ST707\ (70% Zirkon, 10% Vanadium und 20% Eisen nach Aktivierung), mit der das in

der Falle gebundene Gas zus�atzlich gereinigt werden sollte.

Vakuum{Me�r�ohren, Manometer: Im zentralen Bereich nahe der Turbopumpe

sind zwei Vakuum{Me�r�ohren angebracht: eine Pirani{Vakuum{Me�r�ohre Thermovac

TR 201/205/206 (Me�bereich p = 10�3 � 103mbar) und eine Penningvac{Me�r�ohre

PR 25/35/36 (Me�bereich p = 10�10 � 10�3mbar), beide zu bedienen und abzulesen

�uber ein Multifunktionsdisplay Combivac CM 31 (alle Ger�ate von der Firma Leybold AG,

K�oln).

Am Sticksto�einla� sowie in beiden Aktivkohle{K�uhlfallen sind mechanische (d.h. �ol{ und

fettfreie) Manometer (Typ 3A001 DIN 16008; Anzeige: �1bar � p � 6bar) zur Kontrolle

des lokalen Drucks eingebaut. Das ist vor allem in den Fallen wichtig, da sich bei einer Ra-

donextraktion auch viel Sticksto� auf der Aktivkohle sammelt, der sich beim Aufw�armen

stark ausdehnt.

Am Ausgang hinter der Transportfalle sind noch einmal zwei Manometer (Typ
"
Barat-

ron\) f�ur Anzeigen bis 100 Torr bzw. bis 1000 Torr angebracht (Datametrics Barocel

Pressuresensor Typ 600A{100T{R12{H21x{4 bzw. Typ 600A{1000T{R12{H21x{4).

Aktivkohle{K�uhlfallen: Kernst�uck der Anlage sind die drei K�uhlfallen, gef�ullt mit

K�ornern aus synthetischer Aktivkohle, in denen das Radon gesammelt wird (siehe

Abb. 3.5 auf Seite 35). Sie erscheinen in den Protokollen unter der Bezeichnung
"
Kes-

selfalle\ (kurz:
"
KF\),

"
Aktivkohlefalle I\ (

"
AK I\),

"
Aktivkohlefalle II\ (

"
AK II\)

und
"
Transportfalle\ (

"
TF\). Die Transportfalle kann von der MoREx abgeschraubt und

an die Z�ahlrohrf�ullanlage angeschlossen werden. Die Volumina der Falle und die Massen

der Aktivkohlef�ullung sind nachfolgend in Tab 3.1 dargestellt.



3.3. DIE NACHWEISGER�ATE 35

Tabelle 3.1: Volumina der Aktivkohlefallen und die Massen der Aktivkohlef�ullung (der Feh-

ler bei der Massenbestimmung ist auf gebundene Feuchtigkeit zur�uckzuf�uhren) [Heu97].

m [g] V [cm3]

Falle I 156; 4� 1; 0 1257

Falle II 156; 4� 1; 0 1257

Kesselfalle 60; 9� 1; 0 750

Transportfalle 0; 8� 0; 05 3,387

Abbildung 3.5: Skizze einer Aktiv-

kohlek�uhlfalle der MoREx (V =

1257cm3), gef�ullt mit 156; 4gAktiv-

kohle (Carbo-Act International F3

& F4; F3: � � 0; 85 � 1; 18mm,

800 � 1000m2
=g; F4: � � 1; 18 �

2; 8mm, 800m2
=g; im Volumen-

verh�altnis V (F3)=V (F4) = 1=2).

Die gesamte Ober
�ache betr�agt ca.

142:000m2. Die breiten Linien zei-

gen die Position der eingebauten

pt100-Thermof�uhler. Die Pfeile zei-

gen die Gas
u�richtung.
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3.3.2 Die Z�ahlrohrf�ullanlage

Die Z�ahlrohrf�ullanlage ist die Weiterentwicklung einer Anlage, die im Rahmen des

GALLEX{Experimentes zur Bestimmung des Radiumgehaltes in Gallium{Chlorid{L�osung

benutzt wurde [Len87]. Sie dient dem Zweck, ein zu untersuchendes Gasgemisch aus ei-

nem Probengef�a� (Sp�ul
asche, Kolben, K�uhlfalle etc.) zu trocknen, zu konzentrieren und

schlie�lich das gesammelte Radon mit dem Z�ahlgas P10 (s.u.) zu vermischen und in ein

Low{Level{Proportional{Z�ahlrohr zu f�ullen.

Die Anlage setzt sich im wesentlichen aus drei Bereichen zusammen. Links �ndet sich eine

gro�e Glasr�ohre mit einem Argon{ / P10{ Einla� und der Verbindung zu der Quecksilber-

di�usionspumpe, der T�oplerpumpe und dem Z�ahlrohrstutzen. Rechts ist der Anschlu� f�ur

die Proben, der Heliumeinla� mit Aktivkohlefalle , eine Feuchtigkeitsfalle (Quarzwolle),

eine Molek�ulsieb{K�uhlfalle (gen.
"
MS{Falle\) zum Sammeln von Radon, als Gasausla�

eine Blasen
asche (
"
Liquid Lock\) und eine Vorpumpe. Beide Bereiche werden verbun-

den durch die sog.
"
Radon{Falle\, (eine weitere K�uhlfalle zum Sammeln von Radon), den

Getter und eine Verbindungsr�ohre.

Vorbereitung: Die ganze Anlage wird mit der Vorpumpe und sp�ater mit der Quecksil-

berpumpe evakuiert. Letztere ist mit einer K�uhlfalle ausgestattet, um das Eindringen von

Quecksilberdampf in die Anlage zu minimieren. S�amtliche K�uhlfallen werden ausgeheizt

(ca. 1h bei 120�140�C). Zwei Vakuum{Me�r�ohren (eine Penning{ und eine Pirani{R�ohre)

sind in der Glasr�ohre angebracht, eine weitere Pirani{R�ohre be�ndet sich zwischen dem

Getter und der Rn{Falle, ein Manometer ist an der Verbindung vom Probengef�a� zur

Glasapparatur angebracht und ein weiteres zeigt den Druck am Helium{Einla�. Das Vor-

vakuum erreicht einen Druck von einigen 0; 1mbar, danach arbeitet die Quecksilberpumpe

mit Drucken bis zu 1 � 10�6mbar (wobei auf Grund der Architektur der Anlage die Druck-

anzeige nur einen lokalen Wert angibt und ansonsten als Richtwert zu verstehen ist).

Auf den Z�ahlrohrstutzen wird eines der Low{Level{Proportional{Z�ahlrohre aufgesetzt,

evakuiert und ebenfalls ausgeheizt. Falls das Z�ahlrohr zuvor mit gro�en Aktivit�aten be-

laden war, emp�ehlt es sich, es mit Argon zu sp�ulen. Weiterhin mu� der Getter etwa

20� 25min unter Hochvakuum ausgeheizt (aktiviert) werden.

Anbringen der Probe: F�ur die weitere Konzentration und Reinigung des Gasgemi-

sches wird die Transportfalle7 mit Kupferrohren vakuumdicht angeschlossen. Der rechte

Bereich wird mehrfach durch den Bypass des Probengef�a�es mit Helium durchsp�ult und

wieder evakuiert, da mit dem Anbringen zwangsl�au�g auch Luft in die Anlage geraten

ist. Dann wird die Heliumfalle und die Molek�ulsieb{Falle mit 
�ussigem Sticksto� und die

Feuchtigkeitsfalle mit Alkohol (auf ca. �65�C) gek�uhlt. In die Anlage wird etwa 1bar

Helium eingelassen.

Transfer des Radons und Gettern: Die Transportfalle wird kurz mit einem F�on

geheizt, um die Kohle vorzuw�armen und die ersten Radon{Atome freizusetzen. Sie wird

vorsichtig zur Apparatur hin ge�o�net, bis der Druckausgleich stattgefunden hat. Danach

7Alternativ kann jedes beliebige andere Probengef�a� angeschlossen werden. Dies erm�oglich den multi-

plen Einsatz der Z�ahlrohrf�ullanlage auch zur Bestimmung anderer Aktivit�aten.
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wird sie geheizt, um das Radon von der Aktivkohle zu l�osen. Mit Helium wird das Radon

dann durch die Feuchtigkeitsfalle in die MS{Falle transferiert (ca. 3; 5min, 500ml=min).

Das Helium wird durch die Blasen
asche aus der Apparatur entlassen. Nach dem Sp�ulvor-

gang kann davon ausgegangen werden, da� nahezu alles Radon transferiert wurde. Der

tats�achliche Wirkungsgrad der gesamten Prozedur wird im Kap. 4.4 n�aher besprochen.

Der n�achste Schritt besteht darin, das Radon von der MS{Falle in die Radon{Falle zu

transferieren, wobei die Feuchtigkeitsfalle umgangen wird, um das in ihr gefangene Wasser

und andere st�orende Sto�e nicht nachtr�aglich wieder in die Gasprobe einzubringen. Zudem

kann man davon ausgehen, da� das benutzte Helium trocken ist.

Die Radon{Falle wird mit Sticksto� gek�uhlt, zwischen den beiden Fallen das Ventil ge�o�net

und Helium durch die jetzt geheizte MS{Falle und durch die Rn{Falle gesp�ult (ca. 2min,

500ml=min) und mit der Vorpumpe abgepumpt. Nach dem Heliumsp�ulen wird die ganze

Anlage mit der Quecksilberpumpe evakuiert, dann die Ventile an der Rn{Falle geschlossen,

die Falle aufgetaut und der Getter in Betrieb gesetzt (30� 35V , je nach Gasmenge 1 bis

3 Stunden).

Vorbereitung des Z�ahlrohres: W�ahrend der Getter das Gas weiter reinigt, hat man

Zeit, sich um das Z�ahlrohr zu k�ummern. Um das (immer noch beheizte) Z�ahlrohr zu rei-

nigen, wird Argon in die Anlage eingelassen, anschlie�end mit der T�oplerpumpe mehrfach

bis in das Z�ahlrohr hochgedr�uckt und danach die gesamte Anlage wieder evakuiert. Danach

wird der Drei{Wege{Hahn zwischen T�oplerpumpe und Z�ahlrohr vorerst geschlossen.

Als Z�ahlgas wird jetzt P10 (eine Mischung aus 90% Argon und 10% Methan) eingelas-

sen und im gro�en Eichvolumen der T�oplerpumpe so abgemessen, da� der Gasdruck im

Z�ahlrohr sp�ater etwa 760 Torr = 1 atm erreicht. Ist die Gasmenge befriedigend eingestellt,

wird das Steigrohr wieder evakuiert. Das Z�ahlgas wird im gro�en Kolben der T�oplerpumpe

belassen.

Parallel beobachtet man den Druck im Bereich der Rn{Falle und des Getters. Steigt der

Druck deutlich an, sollte man zwischendurch die K�uhlfalle wieder mit 
�ussigem Sticksto�

k�uhlen und das vom Getter freigesetzte Gas (haupts�achlich Wassersto�) durch die Falle

abpumpen. Sollte der Druck bei aktivem Getter sichtbar absinken, sind die chemisch ak-

tiven Gase alle gebunden worden und es sollte nur noch das Radon �ubrig sein. Der Getter

kann jetzt abgeschaltet werden.

F�ullen des Z�ahlrohres: Nach Abk�uhlen des Getters wird das Z�ahlgas aus der T�opler-

pumpe in den Bereich der Rn{Falle gelassen, um sich mit dem noch dort be�ndliche

Radon zu vermischen. Ist dies geschehen, mu� etwa 10 bis 15 mal8 mit der T�oplerpumpe

gepumpt werden, um das Z�ahlgas (mit dem Radon) in das Eichvolumen zu bringen. Die

H�ohe der Quecksilbers�aule erm�oglicht eine erneute Druckmessung, bevor das Z�ahlgas mit

T�oplerpumpe und Puscher in das Z�ahlrohr gedr�uckt wird. Dabei wird die Quecksilbers�aule

m�oglichst weit an das Aktivvolumen herangefahren, um das Totvolumen m�oglichst gering

zu halten.

8Mit einem Pumpvorgang der T�oplerpumpe reduziert man den Druck im Restvolumen und damit
die verbleibende Gasmenge etwa um den Faktor 2,15. Nach zehnmaligem T�oplern ist der Druck also

idealerweise um den Faktor 1000 gesunken. Das bedeutet, da� 99,9% der Radonatome mit der T�oplerpumpe

in das Eichvolumen transportiert wurden.
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Zwangsl�au�g wird nicht alles Gas auch in das Z�ahlrohr getrieben. Die Ventile und der

Z�ahlrohrstutzen sind mit Hahnfett geschmiert, wodurch die Ober
�ache vergr�o�ert wird.

Es besteht die Gefahr, da� sich Gasblasen bilden. Darum mu� nach dem F�ullen des Z�ahl-

rohres noch eine Restgasmessung erfolgen. Dazu wird die T�oplerpumpe m�oglichst weit

heruntergefahren, ohne da� Gas in das Steigrohr entweichen kann. Der Drei{Wege{Hahn

�uber dem Eichvolumen wird geschlossen und die Quecksilbers�aule bis zum kleinen Eich-

volumen hochgefahren. Die Restgasmessung (�ublicherweise weniger als 1%) erfolgt analog

zur Volumenbestimmung. Mit der Restgasbestimmung ist die Prozedur abgeschlossen und

das Z�ahlrohr kann zur Datenaufnahme an die Me�elektronik angeschlossen werden.

3.3.3 Z�ahlrohre

Zur Bestimmung des Radons stehen der Gruppe zwei verschiedene Typen von Low{Level{

Proportional{Z�ahlrohren zur Verf�ugung. Beide sind aus hochreinem Suprasilquarz gefer-

tigt. Im LNGS werden haupts�achlich die �alteren sog.
"
Davis{Counter\ benutzt. Dieser Typ

wurden im Vorfeld des GALLEX{Experiments eingesetzt und ist u.a. in [Lau96, Len87,

Win88] n�aher beschrieben (Siehe auch Abb. 3.6). Bei ihnen wird das Z�ahlgas mit der

zu messenden Aktivit�at mittels Quecksilber durch beide Schenkel in das Aktivvolumen

gedr�uckt. Das Aktivvolumen liegt etwa in der Gr�o�enordnung von 1cm3, ist allerdings je

nach Z�ahlrohr sehr unterschiedlich, da jedes Z�ahlrohr vom Glasbl�aser des MPI f�ur Kern-

physik individuell angefertigt wird.

Abbildung 3.6: Low{Level{Proportional{Z�ahlrohr
"
Davis-Typ\. Um das Totvolumen so

gering wie m�oglich zu halten, sind beide Schenkel bis zum Kathodenvolumen mit Queck-

silber gef�ullt (grauschattiert).

An der Kathode liegt eine Spannung von ca. �0; 8kV , die Anode liegt auf 0V . Die Span-

nungsversorgung der Kathode bzw. das Auslesen der Anode erfolgt �uber feine Wolfram{

Dr�ahte, die durch die beiden Schenkel zugef�uhrt werden.
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Da das Quecksilber in den Schenkeln mit dem spannungsf�uhrenden Draht in Ber�uhrung

kommt, stellen die beiden Schenkel einen nicht zu untersch�atzenden Kondensator dar, der

das Untergrundrauschen erh�oht. Zudem ist die innere Ober
�ache besonders durch die zwei

H�ahne stark vergr�o�ert. Aus diesen Gr�unden wurden die Z�ahlrohre perfektioniert. Beim

Typ HD{II wird das Gas nur noch durch einen Schenkel gef�uhrt; somit haben die Z�ahl-

rohre nur noch einen Hahn. Die Spannungsversorgung (ca. �1kV ) bzw. der Auslesedraht

wurden aus den Schenkeln herausgenommen, so da� sie nicht mehr mit dem Quecksilber

in Ber�uhrung kamen. Um die Auslese zu verbessern wurde die Feldgeometrie innerhalb

des Aktivvolumens ver�andert und die Kathoden am Rand speziell geformt, so da� auch

hier die Feldlinien weitestgehend radial verlaufen (siehe hierzu u.a. [Pla89, Rau95, Win88,

Win93]).

Die Messungen in Heidelberg wurden mit den HD{II Z�ahlrohren # 124 (SC), # 125 (SC),

# 131 (SC) und # 172 (SF) durchgef�uhrt (
"
SC\ steht f�ur shaped cathode = geformte

(Silicium{) Kathode,
"
SF\ analog f�ur geformte Eisenkathode). Da diese Z�ahler allerdings

f�ur weitere Messungen in Heidelberg verbleiben sollten, wurden vor der Verlegung der

Anlage zum LNGS einige alte Z�ahlrohre vom
"
Davis\{Typ wieder hergestellt (# 39 (Fe),

# 47 (Fe), # 53 (Fe) und # 55 (Fe)).

3.3.4 Die Me�elektronik

Bei der Me�elektronik konnte auf bestehende Ger�ate und Aufbauten zur�uckgegri�en wer-

den, die speziell f�ur Untersuchungen von Radonemanationen von Y. Zakharov aufgebaut

wurden. Sie be�ndet sich im Low{Level{Labor des Heidelberger MPI f�ur Kernphysik. Das

Me�system im LNGS wird in vergleichbarem Aufbau von M. Laubenstein betrieben.

In einer Bleiabschirmung stehen vier Vorverst�arkerboxen mit Kupferverkleidung, in die die

Z�ahlrohre eingebaut werden. Sie werden mit dem kommerziellen CAMAC{Me�system ver-

bunden (Spannungsversorgung, Hauptverst�arker, Analog{Digital{Umwandler, Trigger).

Im Oktober 1997 wurde die Zahl der Z�ahlrohrboxen von bisher 2 auf jetzt 4 verdoppelt9.

Dadurch war es m�oglich, mehrere Messungen gleichzeitig durchzuf�uhren, w�ahrend alte

Messungen zur Verbesserung der Statistik noch weiterz�ahlen konnten.

Das Me�system registriert die Energie und den Zeitpunkt eines Zerfalls. Zur Auswertung

herangezogen werden die Ereignisse oberhalb einer Schwelle (50keV ). Aus der Zeitinfor-

mation wird ermittelt, ob es sich um eigenst�andige Zerf�alle oder um abh�angige Ereignisse

handelt: es zerf�allt nicht nur das Radon, sondern auch die Tochterisotope, so da� jedem

Radonatom mehrere Ereignisse im Z�ahlrohr zugeordnet werden m�ussen. Die Zeitinforma-

tion erlaubt grob eine Diskriminierung von unabh�angigen und abh�angigen Ereignissen. Sie

bedarf nat�urlich der �Uberpr�ufung mittels einer Standardaktivit�at.

9Das hierbei benutzte C++Programm wurde von Y. Zakharov zur Auswertungvon 2 Z�ahlrohren ge-

schrieben und von W. Rau f�ur den Einsatz von 4 Z�ahlrohren erweitert. Das entsprechende Programm der

Me�anlage im LNGS wurde ebenfalls von W. Rau �uberarbeitet.
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Z�ahlrohreichung: Bei der Z�alhrohreichung gilt es zu �uberlegen, in welchem Energie-

bereich Ereignisse erwartet werden. Zwar ist die Zerfallsenergie des Radon bekannt (sie

liegt in der Gr�o�enordnung von 5 � 7MeV ). Da es sich aber um �{Zerf�alle handelt, ist

die Menge der Energie, die im Z�ahlrohr deponiert wird, abh�angig vom Ort des Zerfalls

innerhalb des Aktivvolumens. Sie liegt vor allem deutlich unterhalb der tats�achlichen Zer-

fallsenergie. Um einen Zerfall vom Untergrund zu unterscheiden, wird in unserem Fall nur

einen Schwellenenergie eingestellt. Der Wert f�ur die Schwellenenergie wird bei etwa 50keV

gesetzt, was sich empirisch als sinnvoll erwiesen hat. Dabei geht man wie folgt vor:

Nachdem das Z�ahlrohr in die Vorverst�arkerbox eingebaut und diese an das Me�system

angeschlossen worden ist, wird in das Z�ahlrohr von vorne eine 55Fe{Stiftquelle eingef�uhrt.
55Fe zerf�allt durch Elektroneneinfang und emmitiert 5; 9keV {R�ontgen{Quanten. Durch
�Uberh�ohung der Verst�arkung um den Faktor 8 legt man diesen Peak in den Bereich von

ca. 50keV , wo f�ur die sp�atere Messung auch die untere Me�schwelle liegen soll. Nun wird

am Me�computer das Kalibrierungsprogramm gestartet und die Verst�arkung so geregelt,

das der sich abzeichnende Peak sein Maximumbei Kanal 250 erreicht. Ist diese Einstellung

vorgenommen, wird die Verst�arkung wieder um den Faktor 8 reduziert und die Stiftquelle

entfernt. Die Eichung ist abgeschlossen und die Messung kann gestartet werden.

3.4 Alternative Me�methoden

Die MoREx wurde gebaut, um die Sauberkeit des
"
Reinigungsmittels Sticksto�\ zu

�uberpr�ufen und dabei die bisher bekannten und in der CTF erreichten Me�grenzen um

etwa drei Gr�o�enordnungen zu unterschreiten. Am angenehmsten w�are dazu nat�urlich eine

Anlage, die ber�uhrungsfrei den Sticksto� untersucht, die Me�werte instantan (
"
online\)

ausgibt und durch elektronische Steuerung ein System anspricht, da� das restliche Radon

aus dem Sticksto� entfernt, damit der Sticksto� unverz�uglich durch den Szintillator oder

andere Teile des Detektors geblasen werden kann. Kurz gesagt:Man untersucht genau den

Sticksto�, den man sp�ater benutzt! Im Gegensatz dazu haben wir einen Proze�, der mit

allen Schritten (Reinigung, Extraktion, Transfer, Z�ahlrohrf�ullen, Auslesen) bis zu zwei

Tage dauert. Der untersuchte Sticksto� wird ungenutzt abgeblasen, und man kann nur

ho�en, da� zwischen der Me�extraktion und dem Einsatz des Sticksto�s als Reinigungs-

gas nichts passiert ist, weil man sich sonst m�oglicherweise mehr Radon in den Detektor

hineintr�agt, als man herausw�ascht. Kurz gesagt: Man wei� nicht, ob der Sticksto�, den

man durch die Detektorkomponenten bl�ast, noch die gleiche Qualit�at besitzt wie der, den

man untersucht hat! Das tats�achliche Ergebnis sieht man erst in den Daten aus dem De-

tektor. Dieser Zustand ist nat�urlich nicht optimal. Zudem besteht die Gefahr, da� nach

langen Extraktionszeiten (wenn also gro�e Mengen Sticksto� durch die Fallen gesp�ult wer-

den) irgendwann das adsorbierte Radon durch die Kohle durchgewandert ist und die Falle

wieder verl�a�t. Tats�achlich ist die Gaschromatographie geringer Mengen Radon in gro�en

Mengen Sticksto� Ziel weiterer Untersuchungen (vergl. dazu [Bru76, Lau96]).

Interessant w�are ein Online{Me�system, da� die Radonkonzentration in der Kohle gleich-

zeitig ortsaufgel�ost darstellen kann. Eine M�oglichkeit w�are, sich der �{Zerfall der Radon{

T�ochter zu bedienen, die in der Gr�o�enordnung von einigen 10 Minuten zerfallen (zum

Vergleich: vom Beginn des Radonsammelns bis zum ersten
"
Me�ergebnis\ vergehen viele

Stunden, m�oglicherweise bis zu zwei Tage).
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Die ��{Zerf�alle 214Pb !214 Bi (mit T1=2 = 26; 8min; E = 6; 7MeV bzw. 6; 65MeV ) und
214Bi!214 Po (mit T1=2 = 19; 8min E = 1; 5MeV bzw. 3; 3MeV ) und die sie begleitende


{Strahlung k�onnte mit einem Germaniumdetektor nachgewiesen werden [Bru76

(Seite 16), Ned98, Prok96].

Dies verlangt, das sich zwischen Radon und den T�ochtern ein radioaktives Gleichgewicht

ausgebildet hat, also nach einigen Halbwertszeiten der T�ochter (ca. 2 { 3 Stunden). Damit

ist die direkte Abtastung der Kohlefallen m�oglich, der Ausbau der Transportfalle (der vor

allem die Flansche strapaziert) und die zeitaufw�andige �Uberf�uhrung des Radons in die

Proportionalz�ahlrohre k�onnte entfallen. Diese Methode kann v.a. Anwendung �nden bei

der Untersuchung des chromatographischen Verhaltens des Radon in der Aktivkohle, wenn

durch eine gezielte Gabe einer hohen Aktivit�at (
"
Radon{Spike\) die untere Me�grenze

�uberschritten wird, wie in Abschnitt 2.5 erl�autert wurde.

Zuk�unftige Physik mit MoREx: Die MoREx wurde bisher dazu eingesetzt, um

geringste Radonkontamination in Sticksto� nachzuweisen. Dieser Ansatz er�o�net viele

M�oglichkeiten. Im Umfeld von Borexino wird ein umfangreiches Sortiment von Reinigungs-

ger�aten und {anlagen (die sog.
"
Puri�cation Plants\), eingesetzt, in denen z.B. der Szintil-

lator oder die Abschirmungs
�ussigkeit (
"
Bu�er Liquid\) gereinigt wird. Zudem kommen

die Detektorkomponenten mit Lagertanks in Ber�uhrung. Die von diesen Anlagen ausge-

hende Radonemanation konnte bisher nur im Anschlu� anhand der Kontamination der

gereinigten Sto�e abgesch�atzt werden. Sofern diese Anlagen vakuumdicht sind, k�onnten

sie zuk�unftig mit dem gereinigten Sticksto� (HPGN) aus den Sticksto�versorgungsanlagen

gesp�ult und gef�ullt werden. Nach einigen Halbwertszeiten wird sauberer Sticksto� hinter-

hergesp�ult und die Radonemanation in der MoREx gesammelt und anschlie�end gemessen.

So kann der Beitrag der einzelnen Anlagen zum radioaktiven Untergrund von Borexino de-

tailliert untersucht werden. Weiterhin zeigt ein Blick in die Tabelle 2.4 (Seite 20), da� auch

noch andere radioaktive Edelgase, wie etwa Krypton oder Argon, in der Umgebungsluft

(und damit im Sticksto�) vorkommen oder durch Sto�prozesse mit Neutronen in den De-

tektorkomponenten entstehen und von Borexino registriert werden. Ein denkbarer Ansatz

ist, auch diese Edelgase in Kohlefallen zu adsorbieren und durch anschlie�ende Gaschro-

matographie, Massenspektrometrie oder pr�azisere Analyse der Zerf�alle im Z�ahlrohr (z.B.

verbesserte Energieaufl�osung, Pulsformanalyse, Zeitaufl�osung der 214Bi�214Po-Konzidenz

(�1=2 = 163�s)) quantitativ zu bestimmen.

Ein weiteres Ph�anomen, das insbesondere f�ur die MoREx, aber auch f�ur den Tieftem-

peraturadsorber (LTA) von existenzieller Bedeutung ist, ist das Verhalten von Radon in

Aktivkohle unter Ber�ucksichtigung der Tatsache, da� zwar mit hohem Gas
u� (N2) ge-

arbeitet wird, aber nur geringe Mengen Radon auftreten. Diese Ph�anomen wird bereits

innerhalb der Kollaboration untersucht (u.a. Laubenstein, Heusser, Rau, Wojcik, Zakha-

rov), ist aber noch nicht abschlie�end gekl�art. Denkbar w�are, den Tieftemperaturadsorber

(LTA) gezielt mit Radon zu beladen und anschlie�end verschieden gro�e Mengen Sticksto�

hinterherzublasen. Durch Bestimmung der Kontamination abh�angig von der Gasmenge

(= Sp�uldauer) lie�en sich Aussagen tre�en �uber die Standzeit des LTA.
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Die Me�ergebnisse

Die MoREx ist in ihrer Art und Gr�o�e ein Einzelst�uck und m�oglicherweise Prototyp

f�ur sp�atere Entwicklungen. Entsprechend schwierig waren anfangs die Absch�atzungen des

tats�achlichen Verhaltens und der Eigenarten der Anlage. Besonderes zu untersuchen war,

welchen Beitrag zum Me�ergebnis das aus den Kohlefallen nachwachsende Radon liefert,

mit welchem Wirkungsgrad die Extraktion und die nachfolgenden Konzentrationsschritte

funktionieren und wie hoch die Me�ausbeute in der Elektronik ist. Dazu wurde die Anlage

in der Me�halle des Heidelberger MPI f�ur Kernphysik installiert und mit einem konven-

tionellen 1; 8m3-Sticksto�tank verbunden.

Desweiteren war die Abh�angigkeit von verschiedenen Parametern nicht klar:

� Wie h�angt die Ausbeute vom Flu� und der Gasmenge ab?

� Man kann davon ausgehen, da� sich das Radon auf Grund seines Siedepunktes eher

im 
�ussigen Sticksto� aufh�alt und somit im Tank nicht der Sticksto�, sondern die

Tankw�ande Radon emanieren. Es k�onnte ein me�barer Unterschied auftreten, je

nachdem ob der Tank frisch gef�ullt wurde, einige Halbwertzeiten gestanden hat oder

fast leer ist.

� In den benutzten K�uhlfallen mu� mit einer nat�urlichen Radonproduktion gerechnet

werden. Wie kann man diese absch�atzen und m�oglicherweise minimieren?

Um auf alle genannten Fragen Antworten zu �nden, wurden ab Juli 1997 mehrfach Blank-

werte von verschiedenen Kombinationen der beteiligten Komponenten gemessen und aus-

gewertet. Bevor die Me�ergebnisse im einzelnen vorgestellt und diskutiert werden, sei

im anschlie�enden Abschnitt 4.1 erl�autert, wie die Kontamination einer Probe aus den

Me�werten bestimmt wird.

42
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4.1 Berechnung

Vorbemerkung: Zusammen mit der MoREx wurden auch an anderen Apparaturen

Emanationsmessungen durchgef�uhrt, die im Rahmen des Borexino-Projektes f�ur die Un-

tergrundbestimmung wichtig waren. Alle Ergebnisse wurden in einer Tabelle zusammen-

gefa�t und berechnet. Diese Tabelle enthielt folgende Daten (vergl. auch Tab. A.3 - A.10

im Anhang):

� Art der Probe (Emanation, Gasmessung, Me�apparatur) und laufende Nummer der

Messung, Nummer des Z�ahlrohrs, Druck im Aktivvolumen des Z�ahlrohres und Anteil

des Restgases (ARG), das nicht in das Z�ahlrohr gef�ullt wurde;

� Beginn (TS;Start) und Ende (TS;Stop) des Sammelzeitraums liefern Aussagen �uber den

Blank-Beitrag einzelner Komponenten; der F�ullzeitpunkt TF �ull, in dem das Proben-

gas in eines der Z�ahlrohre gef�ullt wurde, beendet die Zeit, in der die Z�ahlrohrf�ullan-

lage zum Blank beitr�agt;

� Anteil der S�attigungsaktivit�at AS�att, Anteil der S�attigungsaktivit�at zum Zeitpunkt

des Z�ahlrohrf�ullens AS�att;TF �ull , sowie Anteil der S�attigungsaktivit�at, die zum F�ull-

zeitpunkt ins Z�ahlrohr gelangt ist A(ZR)S�att;TF �ull (Restgaskorrektur);

� Beginn TM;Start und Ende TM;Stopp der Messung im elektronischen Datenerfassungs-

system, Name des Daten�les, der Eich�les und Mengenanteil der Atome (�Mess),

die seit Beginn der Messung zerfallen sein m�u�ten;

� Zahl der Ereignisse, die in einer Datei registriert wurden (#EvntsFile), Zahl der

Ereignisse zum Zeitpunk des Z�ahlrohrf�ullens (#EvntsTF �ull), daraus resultierend die

Zahl der Ereignisse im Z�ahlrohr #EvntsZR;TF �ull und folglich Atome in der Probe in

der S�attigung (#AtomeS�att);

� Aus der Zahl der Zerf�alle in einer Probe und der totalen Nachweiswahrscheinlickeit

(Efftot) berechnet sich die totale Aktivit�at bzw. die Aktivit�at in einer bestimmenten

Menge oder die Emanation bei einer bestimmten Ober
�ache;

� Bei den Sticksto�proben tr�agt der Verdampfer w�ahrend der Extraktionszeit signi�-

kant zum Blank bei. Dieser Anteil wird ebenfalls bestimmt.

Berechnung: Die Berechnung der von einer Probe ausgehenden Aktivit�at wird dann

nach folgenden Regeln ausgef�uhrt:

AS�att = 1� exp f�� � (TS;Stop � TS;Start)g (4.1)

ist der Anteil der S�attigungsaktivit�at, der von einer Probe abgegeben wird. Daraus be-

rechnet sich der Anteil der S�attigungsaktivit�at, der beim Einf�ullen des Gases ins Z�ahlrohr

noch �ubrigbleibt:

AS�att;TF �ull = exp f�� � (TF �ull � TS;Stop)g �AS�att: (4.2)

Diese Wert mu� noch korrigiert weden auf die Menge des Probengases, die tats�achlich in

das Z�ahlrohr gef�ullt wurde:

A(ZR)S�att;TF �ull = AS�att;TF �ull � (1�ARG): (4.3)
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Die weiteren Berechnungen beziehen sich auf die elektronische Datenerfassung. In einen

bestimmten Zeitraum (speziell: w�ahrend das Datenerfassungssystem in Betrieb ist) zerf�allt

nur eine bestimmter Anteil der Atome. Dies l�a�t sich prozentual ausdr�ucken durch die

Gleichung

�Mess = exp f�� � (TM;Start� TF �ull)g � exp f�� � (TM;Stop � TF �ull)g ; (4.4)

wobei � = ln2
�1=2

� 0; 69=3; 825d� 1=132; 44h die Zerfallskonstante des Radon ist.

Dadurch ist es m�oglich zur�uckzuschlie�en auf die Zahl der Ereignisse (d.h. Zerf�alle), die

man registriert h�atte, wenn ab dem F�ullzeitpunkt bereits gemessen worden w�are:

#EvntsTF �ull =
#EventsFile

�Mess

: (4.5)

Gelegentlich wird die Datenerfassung unterbrochen, z.B. um ein Z�ahlrohr in das Me�sy-

stem ein{ oder auszubauen oder um nach einer gewissen Zeit die Kallibrierung zu kon-

trollieren. Dadurch werden die registrierten Zerf�alle in mehrere unterschiedliche Dateien

eingetragen. Gewichtet mit der relativen Me�zeit ergeben sie die Zahl der Zerf�alle, die im

Z�ahlrohr ab dem F�ullzeitpunkt h�atten registriert werden k�onnen:

#EvntsZR;TF �ull =

P
#EvntsTF �ullP

�Mess

(4.6)

Dieser Wert mu� noch korrigiert werden auf die tats�achliche Gasmenge, den Blank-Wert

der F�ullanlage und den Anteil der S�attigungsaktivit�at:

#EvntsSample =

n
#EvntsZR;T

F �ull

1�ARG

�Glasblank

o

AS�att;TF �ull

(4.7)

Gewichtet mit der totalen Nachweiswahrscheinlichkeit erh�alt man die Anzahl der Atome

in der Probe in der S�attigung und damit die Aktivit�at (evtl. versehen mit einem Umrech-

nungsfaktor, um das Ergebnis in sinnvolle Einheiten und Gr�o�enordnungen anzugeben):

A[mBq] = � �#AtomeS�att = � �
#EvntsSample

Efftot

(4.8)

Statistische und systematische Me�fehler: Die Bestimmung des Fehlers ist relativ

komplex, da der gesamte Proze� vom Me�beginn bis zur Datenaufnahme viele Schritte

beinhaltet, die das Ergebnis signi�kant bein
ussen k�onnen. Viele der dabei eingehenden

Gr�o�en (Blanks, �Ubertragungswahrscheinlichkeit, Restgas, Lukasfaktor etc. ) mu�ten erst

experimentell bestimmt werden, so da� schlie�lich auch die statistischen Fehler einer Mes-

sung als Fehler bei anderen Messungen wieder eingehen.

Generell besteht st�andig die Gefahr, einen Teil der Probe durch Abpumpen zu verlieren

oder aber durch ein Leck oder nicht ordentlich geschlossenes Ventil Kontaminationen von

au�en in die Probe einzubringen. Dieses Ph�anomen l�a�t sich nicht quanti�zieren und wird

nur dadurch einigerma�en auszuschlie�en sein, da� jede Messung mehrfach wiederholt

und best�atigt wird. Da der Me�proze� sehr zeitaufw�andig ist, war die M�oglichkeit der

Wiederholung allerdings bisher auf ein Minimum beschr�ankt.



4.1. BERECHNUNG 45

Zudem untersuchen wir einen radioaktiven Zerfallsprozess, der a priori einer gewissen

wahrscheinlichen Unsicherheit unterliegt, die noch dazu bei Low-Level-Messungen (also

geringer Statistik) besonders auff�allig in Erscheinung tritt. Dies macht sich vor allem dann

bemerkbar, wenn zwischen der Extraktion des Radons und dem Start der Datenaufnahme

mehrere Stunden (z.T. bis zu einem Tag) vergangen sind.

Die Blanks der beteiligten Anlagen sowie deren einzelner Komponenten wurden untersucht

(siehe Tab. 4.1 und 4.2). Sie gehen (im allgemeinen inklusive ihres Fehlers) nat�urlich auch

in die Berechnung des Fehlers ein. Da die in den Tabellen angegebenen Blankwerte aller-

dings S�attigungswerte sind, die in einer regul�aren Me�prozedur niemals erreicht werden,

wurde individuell entschieden, ob ihr Beitrag gegen�uber dem restlichen Fehler signi�kant

oder vernachl�assigbar ist.

Das n�achste Problem bietet der Radonzerfall selbst. Mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit

zerf�allt in einem bestimmten Zeitraum ein Teil der Radonatome, allerdings statistisch

verteilt. Da der Me�zeitraum selten l�anger als 2 Halbwertszeiten dauerte, spielt hier die

Statistik eine besondere Rolle. Umgekehrt konnte bei Emanationsmessungen nicht immer

abgewartet werden, bis sich ein radioaktives Gleichgewicht ausgebildet hatte, wordurch

der (absolute) Me�wert verkleinert und der Fehler vergr�o�ert wird.

Das dritte Ph�anomen, da� sich auf das Me�ergebnis auswirkt, sind die Vorg�ange im Z�ahl-

rohr. Bedauerlicherweise ist es nicht so, da� der Zerfall eines Radon-Atoms exakt einen

Puls mit vorherbestimmter Energie abgibt. Statt dessen wird das emitierte �-Teilchen im

Z�ahlrohr abgebremst und die me�bare Energie ist stark abh�angig vom Ort des Zerfalls

innerhalb des aktiven Z�ahlrohrvolumens. Im Aktivvolumen des Z�ahlrohres zerf�allt auch

nicht nur das Radon, sondern auch die nachfolgenden Nuklide. Genauer gesagt: man sieht

pro Rn-Atom nicht blo� einen, sondern sehr wahrscheinlich mehrere Zerf�alle. Es ist auch

m�oglich, da� einzelne Zerf�alle gar nicht registriert werden. Dieses Ph�anomen wird in der

totalen Nachweiswahrscheinlichkeit EffTot ber�ucksichtigt. Da die totale Nachweiswahr-

scheinlichkeit aber erst experimentell bestimmt werden mu�, unterliegt auch dieser Term

einer gewissen Unsicherheit, die nat�urlich auch den Fehler beein
u�t.

Im Z�ahlrohr werden au�er den statistisch unabh�angigen Zerf�allen der Radonatome auch

Zerf�alle der Tochternuklide registriert, die nat�urlich nicht mehr statistisch unabh�angig

sind. Der sog. Lukas-Faktor wird als empirische Gr�o�e in die Berechnung des Fehlers

eingef�uhrt, um diesen Umstand zu ber�ucksichtigen.

Abschlie�end mu� noch ber�ucksichtigt werden, da� die Datenaufnahme gelegenlich un-

terbrochen wird (z.B. zum Einbau eines weiteren Z�ahlrohres), wodurch die
"
Totzeit\ der

gesamten Z�ahlung k�unstlich verl�angert wird.
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4.2 Blankmessungen der MoREx und der Z�ahlrohrf�ull-

apparatur

Zuerst einmal galt es, die Eigenaktivit�at der einzelnen Komponenten nachzuweisen. Bei

allen benutzten Materialien (Stahl, Glas, Kohle, Quarzwolle, Molek�ulsieb, vor allem aber

Flansche und Dichtungen) mu� davon ausgegangen werden, da� sie in einer bestimmten

Menge Radium enthalten und mit einer bestimmten Rate Radon emanieren oder aber

in unterschiedlichem Ma�e Di�usion von Radon aus der Umgebung in die Me�apparatur

zulassen. Der Ein
u� dieser Eigenkontamination l�a�t sich teilweise vor�ubergehend un-

terdr�ucken. Dazu m�ussen jedoch die verursachenden Komponenten festgestellt und quan-

titativ untersucht werden.

Die im Rahmen dieser Arbeit durchgef�uhrten Messungen und ihre Ergebnisse sind in den

nachfolenden Tabellen 4.1 und 4.2 aufgelistet (weitere Details k�onnen den Tabellen A.3

bis A.10 im Anhang entnommen werden). Da die Messungen teilweise wiederholt wurden,

ist zur besseren Unterscheidung das Datum des Z�ahlrohrf�ullens mit angegeben.

Tab. 4.3 zeigt erg�anzend zwei Untergrundmessungen des Low-Level-Proportional-Z�ahlroh-

res # 124 SC. Es sollte untersucht werden, ob man in der Lage ist, die Aktivit�at einer

Probe aus einem Z�ahlrohr vollst�andig wieder zu entfernen, oder ob noch Restaktivit�aten

im Z�ahlrohr zur�uckbleiben. Darum wurde f�ur diese Untersuchung ein Z�ahlrohr genommen,

das jeweils wenige Tage vorher mit hohen Aktivit�aten
"
belastet\ war.

Tabelle 4.1: Ergebnis der Blankmessungen der Z�ahlrohrf�ullapparatur in Heidelberg. Die

Messungen im 2. und 3. Abschnitt der Tabelle wurden durchgef�uhrt nach der Extraktion

eines Standards. Mit ihnen sollte untersucht werden, wieviel der zu messenden Aktivit�at in

den einzelnen Komponenten der Anlage h�angen bleibt und nicht in das Z�ahlrohr gelangt.

Die Messungen zeigen, da� dieser Anteil vernachl�assigbar ist (� 1%).

Messung F�ull- Z�ahlrohr Aktivit�at in

Datum der S�attigung [�Bq]

Blank der 01.07.97 # 124 SC 54� 15

Z�ahlrohr- 22.07.97 # 125 SC 72� 18

f�ullanlage 25.07.97 # 124 SC 115� 24

26.09.97 # 124 SC 47� 13

05.11.97 # 124 SC 16� 7

06.05.97 # 124 SC 58� 16

gew. Mittelwert [�Bq] 37� 4

Blank der Komponenten nach Standard (ohne ausheizen)

MS-Falle 13.08.97 # 131 SC 198� 44

02.01.98 # 131 SC 379� 86

Rn-Falle + Getter 02.01.98 # 172 SF 477� 97

H2O-Falle 12.01.98 # 125 SC 1410� 700

Blank nach Standard (236; 6� 3; 8�Bq)

(ohne ausheizen) 19.11.97 # 172 SF 693� 57

(mit ausheizen) 31.12.97 # 131 SC 34� 42
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Tabelle 4.2: Ergebnis der Blankmessungen der MoREx.

Messung F�ull- Z�ahlrohr Aktivit�at in

Datum der S�attigung [�Bq]

Getter 09.12.97 # 125 SC 234� 81

Getter (vorher ausgeheizt) 09.01.98 # 172 SF 49� 26

Partikel�lter 18.08.97 # 125 SC 155� 69

06.03.98 # 131 SC 43� 29

30.07.97 # 125 SC �60� 120

Kesselfalle 05.08.97 # 131 SC 2� 49

01.09.97 # 125 SC 8� 37

Aktivkohlefalle I 05.03.98 # 124 SC 70� 33

Aktivkohlefalle II 11.07.97 # 124 SC 97� 68

19.08.97 # 131 SC 32� 57

08.01.98 # 125 SC 31� 26

27.02.98 # 131 SC 51� 26

gew. Mittelwert absol.[�Bq] 49� 14

rel.[�Bq=g] 39� 11

Verdampfer 09.03.98 # 172 SF 28600� 1200

(120 l Helium) 18.03.98 # 124 SC 19800� 1100

Mittelwert [�Bq] 24200� 6200

Cu-Leitung 16.03.98 # 172 SF 410� 92

Blank MoREx 12.11.97 # 125 SC 19� 20 (abs.)

(norm. Prozedur, Aktivkohlefalle II f�ur 1h gef�ullt mit 1atm N2)

Tabelle 4.3: Untergrundmessungen des Counters #124 SC: in der jeweils vorausgehenden

Messung war dieses Z�ahlrohr mit hohen Aktivit�aten belastet; mit der Untergrundmessung

konnte die E�zienz der Reinigungsmethoden (Sp�ulen mit Argon, Evakuieren und Aushei-

zen) zufriedenstellend festgestellt werden.

Messung F�ull- Z�ahlrohr Untergrund

Datum [cpd]

Blank ZR 27.10.97 # 124 SC 1; 2� 0; 4

(evakuiert, 1 x Ar-gesp�ult, 1atm P10)

01.12.97 # 124 SC 1; 6� 0; 5
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4.3 Emanationsmessungen

Im vorangehenden Abschnitten 4.2 wurde ausf�uhrlich der radioaktiveUntergrund beschrie-

ben, der von der MoREx und der in Heidelberg aufgebauten Z�ahlrohrf�ullanlage sowie

einzelnen Komponenten dieser Anlagen ausgeht. Sie wirken sich unmittelbar auf die im

Rahmen dieser Arbeit durchgef�uhrten Messungen aus. Aus dem selben Grund ist nat�urlich

auch der durch Komponenten des Detektors oder die umliegenden Versorgungseinrichtun-

gen produzierte radioaktiven Untergrund weiter zu untersuchen, was ebenfalls im Rahmen

dieser Arbeit geschah. Diese Messungen wurden z.T. direkt an der Z�ahlrohrf�ullapparatur

vorgenommen, indem Proben in vakuumdichte Gef�a�e (z.B. Glaskolben) gef�ullt wurden.

Als weiteres Me�instrument wurden zwei vakuumdichte Edelstahlkessel angefertigt. Ma-

terialproben oder Ger�ate, die sich nicht dazu eignen, an die F�ullanlage angeschlossen zu

werden, k�onnen in diese Kessel gelegt und nach einiger Zeit die Radonemanation durch

Helium-Sp�ulen und Abpumpen in eine Kohlefalle extrahiert werden. Mit dieser Falle wird

dann wie �ublich verfahren. Die Ergebnisse sind in Tab. 4.4 dargestellt.

Tabelle 4.4: Ergebnisse der Emanationsmessungen.

Art der Probe F�ull- Z�ahlrohr Aktivit�at in

Datum S�attigung

Silicagel + St�arke

104,9g; trocken 10.02.98 # 172 SF 10; 9 � 1; 1mBq=kg

104,9g; trocken 13.02.98 # 172 SF 10; 2 � 1; 2

PTFCE 302 06.07.98 # 124 SC �40 � 420�Bq=m2

10.07.98 # 131 SC �80 � 280

Sicherheitsventil 23.06.98 # 124 SF 93 � 38�Bq

0; 5bar 01.07.98 # 131 SF 58 � 32

3m
"
Federbalg\ 28.07.98 # 41 150 � 310�Bq

01.08.98 # 55 380 � 350�Bq

Flowstat 03.07.98 # 172 SF 91 � 85�Bq

Drosselventil 08.07.98 # 172 SF 56 � 40

13.07.98 # 124 SF 103 � 39

Das
"
Silicagel mit St�arke\ wurde im MPI f�ur Kernphysik speziell hergestellt, um als

Trockenmittel zu dienen. Die �ublicherweise zur Herstellung von Silicagel gebrauchten Ma-

terialien enthalten h�au�g deutlich me�bare Radiumkontaminationen, so da� sie f�ur den

Einsatz in Low-Level-Experimenten ungeeignet sind. Das hier gemessenen Silicagel mit

St�arke ist aus vergleichweise sauberen Ausgangsmaterialien hergestellt, wie die Messun-

gen zeigen.

"
PTFCE 302\ ist die Bezeichnung f�ur ein Te
onmaterial, das in den Selfa-Vakuum-

Ventilen als Material f�ur die Ventilsitze dient, also unmittelbar mit dem Gasstrom

in Ber�uhrung kommt. Die Selfa-Ventile (von der Firma Selfa, einer Tochter�rma von

Air Liquide - Italien, hergestellt f�ur hochreine Vakuumanlagen) wurden mehrfach in die
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Stickstofversorgungsinstallationen sowie ebenfalls innerhalb der MoREx eingebaut.

Das
"
Sicherheitsventil\ ist ein serienm�a�ig gefertigtes �Uberdrucksicherheitsventil, wie es

vielfach (und nat�urlich auch bei Borexino) in Gasversorgungsanlagen eingesetzt wird. Spe-

ziell wurde ein Ventil untersucht, das bei 1; 5bar (oder 0; 5bar �Uberdruck) �o�net. Es wurde

an die F�ullanlage angeschlossen und damit auch auf Vakuumdichtigkeit gepr�uft.

Der sog.
"
Federbalg\ ist ein 
exibler Edelstahlschlauch, der den Anschlu� der MoREx

an beliebiger Stelle der Sticksto�installationen erm�oglicht und dabei erlaubt, trotz des

Platzbedarfs der Anlage auf die Bedingungen vor Ort in gewissen Umfang R�ucksicht zu

nehmen.

Das
"
Drosselventil\ (CT PLATON Typ Flostat FVAS) wurde direkt am Eingang der

MoREx angebracht, um f�ur einen gleichm�assigen Gas
u� zu sorgen (siehe Seite 33). Es

wurde auf Emanation und Vakuumdichtigkeit untersucht.

4.4 Bestimmung der Nachweiswahrscheinlichkeit

Teil der Untersuchungen war auch die Nachweiswahrscheinlichkeit der Prozedur. Gemeint

ist also die Frage, wieviel Radon im Laufe des Prozesses verloren geht und mit welcher

Wahrscheinlichkeit man die zu messenden Radonatome nachweisen kann. Dazu wurden so-

wohl an die Z�ahlrohrf�ullanlage als auch an die MoREx sog. Radon-Standards1 bekannter

Aktivit�at angeschlossen und gemessen. Mit den Standardmessungen an der Z�ahlrohrf�ull-

anlage wurde die gemessene Aktivit�at mit der erwarteten Aktivt�at verglichen und daraus

f�ur jedes Z�ahlrohr die Nachweiswahrscheinlichkeit bestimmt. Da die Werte innerhalb der

Fehler �ubereinstimmen, wurde aus den Ergebnissen der Mittelwert gebildet (er geht in alle

Rechnungen als totale Nachweiswahrscheinlichkeit EffTot ein).

Anschlie�end wurden zweimal Standardl�osungen an die MoREx angeschlossen. Da in einer

�ublichen Extraktion davon auszugehen ist, da� die Ober
�ache der Kohle relativ schnell mit

Sticksto� belagert wird und sich somit die tats�achliche freie Ober
�ache deutlich reduziert,

wird als Simulation dieses Zustandes zuerst ca. 1m3 Sticksto� durch die Falle gesp�ult.

Danach wird das Radon aus der Standardl�osung eingebracht. Anschlie�end wird eine be-

stimmtenMenge Sticksto� hinterher geblasen, um das Radon auf der Ober
�ache der Kohle

"
zu verschmieren\ und die Wanderung der Radonatome durch die Falle zu bewirken2. Die

Messergebnisse wurden mit den zu erwartenden Aktivit�aten verglichen (wobei die totale

Nachweiswahrscheinlichkeit EffTot bereits ber�ucksichtigt wurde).

1

"
Radon-Standards\ sind allgemein Radonquellen mit gut bekannter Aktivit�at (in unserem Falle

Radium-Chlorid-L�osungen) bei denen das Radium zu Radon zerf�allt und sich nach einigen Radon-

Halbwertzeiten ein Gleichgewicht einstellt, d.h. es wird genausoviel Radon produziert wie gleichzeitig
zerf�allt. Die Produktionsrate ist gleich der Aktivit�at. Das gebildete Radon kann extrahiert werden, da

es �ublicherweise vollst�andig in die Gasphase �ubertritt, wenn die L�osung mit Helium durchsp�ult wird.
2Bei einem normalen Me�proze� ist mit Gasmengen von 100m3 oder mehr zu rechnen, die in der Kohle

die gesamelten Radonatome verschmieren. Da die Aktivit�at von 100m3 SPGN aber auch im Vergleich

zu einem Radonstandard nicht vernachl�assigbar ist und zudem die Me�prozedur um mehrere Stunden

verl�angert worden w�are, wurde entschieden, dieses Ph�anomen mit
"
nur\ 30m3 nachzuahmen.
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Tabelle 4.5: Bestimmung der Totalen Nachweiswahrscheinlichkeit in Heidelberg mittelsbe-

kannter Standardaktivit�aten. Die obere H�alfte der Tabelle zeigt die Daten von Messungen

an der Z�ahlrohrf�ullanlage. In der unteren H�alfte sind die Messungen zu Bestimmung der

Nachweiswahrscheinlichkeit der MoREx wiedergegeben.

Messung F�ull- Z�ahlrohr Nachweis-

Datum wahrscheinlichkeit

236; 6� 3; 8�Bq-Standard 30.12.97 # 125 SC (147; 4� 2; 9)%

Z�ahlrohrf�ullanlage 02.01.98 # 124 SC (144; 7� 3; 5)%

07.01.98 # 172 SF (148; 7� 3; 2)%

12.01.98 # 131 SC (148; 5� 3; 1)%

Mittelwert (EffTot) (147; 4� 1; 8)%

134; 6mBq + (30� 0; 1)m3SPGN2 19.11.97 # 131 SC (93; 4� 5; 3)%

237mBq + (38� 0; 1)m3SPGN2 17.01.98 # 124 SC (103; 4� 7; 3)%

Mittelwert (Eff) (98; 4� 7; 1) %

Die Me�ergebnisse (Tab. 4.5) zeigen, da� das Extraktions- und Me�verfahren zuverl�assig

arbeitet und die gesamte Prozedur verlustfrei durchzuf�uhren ist. Bei beiden Standard-

Messungen wurden Ergebnisse erzielt, die gut mit mit einer Nachweiswahrscheinlichkeit

Eff = 1 �ubereinstimmen.

4.5 Sticksto�messungen in Heidelberg

Ziel der Arbeit ist die Extraktion und der quantitative Nachweis von Radon in gasf�ormi-

gem Sticksto�, der f�ur Borexino an verschiedenen Stellen zur Reinigung von Fl�ussigkeiten

eingesetzt wird. In der Ho�nung, m�oglichst niedrige Kontamination des Sticksto�s vor-

zu�nden, war und ist es realistisch anzunehmen, da� bei bekannter Nachweisgrenze gro�e

Sticksto�mengen untersucht werden m�ussen, um �uberhaupt ein me�bar �uber dem Unter-

grund liegendes Ergebnis zu erzielen.

Viele systematische Fragen waren anfangs o�en. Vor allem das gaschromatographische

Verhalten von Radon in der Aktivkohle zeigt sich als eine der Problemstellen. Eine ge-

ringe Radon-Kontamination des Sticksto�es erfordert gro�e Gasmengen, um ein me�bares

Signal-Untergund-Verh�altnis zu erhalten. Es war aber nicht klar, welche Mengen Stick-

sto� durch die Aktivkohlefallen geblasen werden konnten, bis das gesammelte Radon am

anderen Ende wieder heraus kam.

Dies war der Grund, warum erste Funktions- und Bedienungstests in Heidelberg durch-

gef�uhrt wurden, quasi die
"
ersten Gehversuche\ mit dem neuen System, dessen sinnvolle

und (zwecks Reproduzierbarkeit der Ergebnisse) auch gleichm�a�ige Bedienung erst ein-

mal erlernt sein wollte. Zudem erhielt man sich die Option, n�otige �Anderungen in der

Institutswerkstatt vorzunehmen.

Zuerst wurde handels�ublicher Sticksto� direkt aus dem Tank verwandt und dabei an den

Sticksto� wie an das Lagersystem keine besonderen Anforderungen gestellt. Tats�achlich
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waren dann auch die ersten Me�werte sehr hoch (Gr�o�enordnungmBq=m
3, was angesichts

der kleinen Gasmengen nicht verwunderlich ist, wenn man z.B. den Blank des Verdamp-

fers in Betracht zieht). Mit der Zeit entwickelte sich eine gewisse Bedienungsroutine, die

Abl�aufe wurden reproduzierbarer und damit auch die Me�werte vergleichbarer.

Die Berechnung des Ergebnisses der Sticksto�proben erforderte im Vergleich zu den vorher

aufgef�uhrten Gleichungen noch einige Ver�anderungen.

Da keine Blankmessung vorgenommen wird, ist es nicht sinnvoll, von den Me�ergebnis-

sen auf einen
"
S�attigungswert\ r�uckzuschlie�en. Vielmehr ist zu untersuchen, wie hoch

die Kontamination des Sticksto�s mit Radon jetzt ist. Au�erdem ist der Extraktions-

zeitraum klein verglichen mit der Halbwertzeit, weshalb der Exponentialterm in Gl. 4.1

vernachl�assigbar wird. Also wird die Funktion, mit der die S�attigungsaktivit�at berechnet

wird, mit
"
1\ gleichgesetzt:

AS�att = 1� exp f� � (TS;Start � TS;Stop)g := 1; (4.9)

der entsprechende Term verschwindet aus Gleichung 4.2. Schlie�lich wird noch der Bei-

trag abgezogen, der durch den Verdampfer in den Stickto� eingetragen wird. Unter der

Annahme, da� nach intensivem Gas
u� zum Me�beginn der Verdampfer frei von Radon

ist, mu� man davon ausgehen, da� gem�a�

A(V erdampfer) = A0(V erdampfer) � (1� exp f��(TS;Stop � TS;Start)g) (4.10)

im Laufe der Messung neues Radon freigesetzt wird, da� von der Gesamtaktivit�at (Gl.

4.8) subtrahiert werden mu�.

Nat�urlich mu� die nachgewiesene Aktivit�at auch noch auf einen normierten Wert gebracht

werden, da verschieden gro�e Gasmenge gemessen wurden; deshalb wird die gemessene

Aktivit�at durch das untersuchte Gasvolumen in [m3] geteilt. Die Ergebnisse �nden sich in

Tabelle 4.6.

4.6 Bewertung der Ergebnisse

Abh�angigkeit der Ausbeute vom Gas
u�: Diese zu Beginn des Kapitels aufge-

stellte Frage l�a�t sich mit den Me�ergebnissen der Standardaktivit�aten beantworten, ist

aber noch an einige Bedingungen gekn�upft. Sowohl in Abschnitt 2.5 wie auch in Ab-

schnitt 4.4 wurde erl�autert, da� die Radonatome unter Gas
u� durch die Falle wandern

und dabei, selbst wenn sie konzentriert auf die Kohle aufgebracht wurden (also im Pro-

�l quasi als
"
Peak\ erscheinen) diese Verteilung deutlich verschmiert. Im Rahmen der

Standardmessungen wurden 30m3 bzw. 38m3 Sticksto� (bei einem Flu� von 20m3
=h)

benutzt, um diesen E�ekt zu erzielen. Die Messungen ergaben, da� der Nachweis des Ra-

dons vollst�andig m�oglich war. Daraus folgt, da� unter den gegebenen Umst�anden (30m3

bzw. 38m3 bei 20m3
=h) die Ausbeute nicht beeintr�achtigt wird. Messungen mit gr�o�eren

Gasmengen (z.B. 100m3) sind Inhalt zuk�unftiger Untersuchungen.

Ein
u� der Radonemanation aus der Me�apparatur: In den Abschnitten 4.2 und

4.3 wurde ausf�uhrlich der Ein
u� der Me�apparaturen auf die Ergebnisse erl�autert. Speziell

konnte festgestellt werden, da� die Emanation der K�uhlfallen in S�attigung durchschnittlich
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Tabelle 4.6: Ergebnisse der Sticksto�messungen in Heidelberg.

Gasmenge [m3] F�ull- Z�ahlrohr Aktivit�at

Datum [�Bq=m3]

SPGN2 aus Lagertank (Entnahme aus der Gasphase)

36� 3 24.10.97 # 124 SC 69� 9

(Tank aufgef�ullt am 13.11.97)

45� 0; 5 15.11.97 # 131 SC 43� 5

50� 0; 3 27.11.97 # 131 SC 54� 6

SPGN2 aus Lagertank (Entnahme aus der 
�ussigen Phase)

(Tank aufgef�ullt am 23.03.98)

106� 0; 3 25.03.98 # 172 SF 144� 14

HPGN2 aus Fl�ussigtank + LTA

102� 0; 3 13.03.98 # 172 SF �2� 2

(Tank aufgef�ullt am 23.03.98)

103� 0; 3 27.03.98 # 131 SC 25� 3

N2 aus 12-Flaschen-Batterie

40� 0; 3 12.12.97 # 131 SC 1083� 100

20� 0; 3 14.01.98 # 131 SC 2096� 194

N2 aus Einzel
asche

10; 7� 0; 3 21.03.98 # 172 SF 189� 12

weniger als 50�Bq betr�agt. Da die Radonprobe �ublicherweise nur etwa 5� 10h mit ihnen

in Ber�uhrung kommt, ist ihr Beitrag zur nachgewiesenen Ativit�at mit weniger als 5�Bq

abzusch�atzen. Der gesamte Ein
u� aller an der Messung beteiligten Anlagen wurde in

einer Messung mit ca. 20� 20�Bq bestimmt.

Ungereinigter Sticksto�: Die in Heidelberg durchgef�uhrten Messungen zeigen, da�

der handels�ubliche 
�ussig angelieferte und gelagerte Sticksto� in gasf�ormigem Zustand

eine Radonkontamination in der Gr�o�enordnung von 100�Bq=m3 aufweist. Er ist also

nicht geeignet, um damit den Szintillator oder andere Detektorkomponenten zu reinigen.

Eine bessere Eingrenzung der Kontamination ist bisher aufgrund der wenigen Me�werte

kaum m�oglich. Neben den unbekannten Ein
�ussen, die sich aus den benutzten Installatio-

nen ergeben, ist auch nicht auszuschlie�en, da� der Sticksto� selbst bei unterschiedlichen

Lieferungen unterschiedlich stark kontaminiert ist. Eine besondere Behandlung des Stick-

sto�s ist jedenfalls erforderlich, z.B. Reinigen des 
�ussigen Sticksto�s mit Aktivkohlefallen,

Temperature-Cycle-Adsorption-Systeme oder Boil-o�-Tanks. Damit sollte es m�oglich sein,

die Kontamination des entnommenen gasf�ormigen Sticksto�s auf 1�Bq=m3 oder weniger

zu reduzieren.

Gereinigter Sticksto�: Die Filtrierung des 
�ussigen Sticksto�s mit einer Aktivkohlefalle

hat sich als eine gut durchf�uhrbare Reinigungsm�oglichkeit erwiesen. Der Tieftemperatur-

adsorber (
"
LTA\; siehe Kap. 3.1 und Abb. 3.1) wurde zu Testmessungen in Heidelberg

aufgestellt und lieferte bereits in den ersten Testmessungen in Heidelberg Ergebnisse, die

deutlich unter denen des ungereinigten Sticksto� lagen. Da nur zwei Messungen durch-

gef�uhrt wurden, erscheinen die Unterschiede in den Ergebnissen sehr gro�. Trotz des Ver-
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suchs, die statistischen und die systematischen Fehler m�oglichst zuverl�assig (aber konser-

vativ) abzusch�atzen (und damit f�ur die Radonkontamination des Sticksto�s eine m�oglichst

konservative Absch�atzung zu erhalten), k�onnen die beiden Me�ergebnisse keinesfalls als

gleich angesehen werden. M�oglicherweise sind hier noch Verunreinigungen im Spiel, die

allerdings im nachhinein nicht weiter untersucht werden k�onnen.

Nicht zu untersch�atzen bleibt auch weiterhin, da� sich in dem umfangreichen Proze� (von

der Extraktion bis zum Z�ahlrohrf�ullen) noch systematische Fehler verstecken, die wegen

der geringen Statistik bisher nicht erkannt wurden. Dabei gilt es besonders zu bedenken,

da� die Bedingungen bei der Blankmessung des Verdampfers nicht mit den Bedingungen

bei einer Sticksto�messung �ubereinstimmen. Bei der Blank-Bestimmungwar der Verdamp-

fer warm (Umgebungstemperatur) und innen vollst�andig mit Helium (gasf�ormig) gef�ullt.

Bei einer Messung der Sticksto�kontamination kommt der Verdampfer innen mit 
�ussigem

Sticksto� in Kontakt, wodurch die Temperatur deutlich sinkt (was sich zwar nicht auf die

Produktion von Radon, wohl aber auf das Emanationsverhalten aus der Metallober
�ache

hemmend auswirkt). Zudem ist ein Teil der Ober
�ache jetzt Grenz
�ache zu einer 
�ussigen

Phase, was sich an diesen Stellen ebenfalls auf das Verhalten des Radons im Metall des

Verdampfers auswirken kann.

Es ist sinnvoll davon auszugehen (wenngleich quantitativ schwer absch�atzbar), da� der

Blankwert des Verdampfers im Falle einer Sticksto�untersuchung insgesamt niedriger ist

als bei der Blankwertbestimmung. Die Blankmessungen des Verdampfers stellen folglich

nur eine Obergrenze dar. Da der Verdampfer in der Installation nach dem LTA folgt, wird

sein Beitrag jedenfalls in die Sticksto�probe eingetragen und kann nicht weiter reduziert,

sondern allerh�ochsten auf eine gr�o�ere Gasmenge verteilt werden. Der Verdampferblank

bestimmt also die mit den Installationen in Heidelberg me�bare Obergrenze der Gr�o�en-

ordnung von A � 10�Bq=m3.

Flaschensticksto�: Der Flaschensticksto� aus dem 12-Flaschen-Gebinde weist mit ca.

1 � 3mBq=m
3 eine wesentlich st�arkere Kontamination auf. Die Ursachen hierf�ur sind im

Lagerbeh�alter zu suchen. Die Kontamination pro Gasmenge ist entscheident abh�angig vom

aktuellen F�ulldruck (bzw. Gasmenge, dargestellt durch das Produkt p � V aus Druck p

und Volumen V ). W�ahrend die Flaschen vor der ersten Messung noch fast voll waren

(F�ulldruck ca. 200bar), war der Druck vor der zweiten Messung mit etwa 100bar nur

halb so gro�. Zwischen beiden Messungen liegt etwa 1 Monat (� 8; 6 � �1=2). Wenn die

Kontamination aus dem Sticksto� stammt, m�u�te sie zu diesem Zeitpunkt weitgehend

zerfallen sein. Es existieren also andere Quellen, aus denen das Radon stetig nachw�achst,

wie z.B. die gro�e Ober
�ache der Stahl
aschen oder die Dichtungen des Druckminderers.

Geht man davon aus, da� die Stahl
aschen mit einer konstanten (absoluten) Rate Radon

emanieren (das sich zu diesem Zeitpunkt bereits nahezu imGleichgewicht be�nden m�u�te),

folgt logischerweise, da� die relative Kontamination (prom3) des Sticksto�s bei geringerem

F�ulldruck h�oher ist. Das Me�ergebnis best�atigt diese Annahme. Das Gebinde produziert

insgesamt 128� 8mBq Radonemantion.

Eine andere Messung mit einer einzelnen Gas
asche ergab eine Sticksto�kontamination

von ca. 190�Bq=m3 und ist damit um eine Gr�o�enordnung geringer als die eben erw�ahnten

Messungen des Gebindes.



Kapitel 5

Me�werte im LNGS

Trotz mehrfacher Verz�ogerung bei den Aufbauarbeiten war es schlie�lich m�oglich, auch im

Gran Sasso Untergrundlabor (LNGS) die Sticksto�installationen mit einem vorl�au�gen

Aufbau in Betrieb zu nehmen und ersten Tests zu unterziehen (siehe auch Abb. 3.2 auf

Seite 25). Das Me�programm litt allerdings noch unter einigen technischen M�angeln, die

bis zum Abschlu� dieser Arbeit nicht behoben werden konnten. Der Heizverdampfer funk-

tionierte nicht ordnungsgem�a� und mehrere der Flansche und Ventile waren undicht, so

da� (teilweise deutlich sichtbar) Sticksto� entwich. Es konnte leider nur ein eingeschr�anktes

Me�programm durchgef�uhrt werden und die Ergebnisse sind aus den genannten Gr�unden

auch nur als vorl�au�ge Me�ergebnisse zu verstehen. Sie sind in der nachfolgenden Tabelle

5.2 zusammengefa�t.

5.1 Blankmessungen

Die geplanten (und unerl�a�lichen) Blankmessungen konnten wegen der vielen Lecks im

vorgegeben Zeitraum nicht durchgef�uhrt werden. Eine in die Leitungen und Verdampfer

mit ca. 2bar eingelassene Heliumf�ullung sank �uber Nacht vollst�andig auf Athmopsh�aren-

druck ab. Reproduzierbare Ergebnisse waren somit schlicht unm�oglich zu erzielen und

bleiben Teil zuk�unftiger Untersuchungen.

Die geplanten Installationen (vergl. Abb. 3.3) bieten f�ur die Zukunft noch eine interessante

Option, um die gemessenen Kontaminationswerte genauer einzusch�atzen. Die Messungen

des Verdampferblanks mit der Anordnung in Heidelberg konnte aus den aufgef�uhrten

Gr�unden nur eine Obergrenze darstellen (Vergl. Abschnitt
"
Schlu�folgerung\ auf Seite

51). Anders ausgedr�uckt: subtrahiert man diesen Wert von der gemessenen Aktivit�at,

erscheint der Beitrag des Sticksto�s in der gemessenen Aktivit�at niedriger als dies der

Realit�at entspricht.

Bei den Installationen im LNGS allerdings kann der Standard{Purity{Sticksto� in zwei ver-

schiedenen Konstellationen gemessen werden, n�amlich einmal durch die atmosph�arischen

Verdampfer und einmal durch den Heizverdampfer. Der Heizverdampfer sollte aufgrund

einer geringeren Ober
�ache und des wesentlich saubereren Materials (elektropolierter Edel-

stahl) einen geringeren Blankwert produzieren als die atmosph�arischen Verdampfer.

54
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Die me�baren Blankwerte stellen f�ur sich genommen nat�urlich ebenfalls nur eine Ober-

grenze dar, die Di�erenz zweier mit unterschiedlichen Konstellationen erzeugter Stan-

dardsticksto�messungen (Sticksto� und Blank gemeinsam) erm�oglicht aber eine Minimal-

absch�atzung.

Sei Blankmax(StdV ) eine Obergrenze f�ur den Blank der atmosph�arischen Verdampfer,

Blankmax(HV ) eine Obergrenze f�ur den Blank des Heizverdampfers und A(SPGN) die

Aktivit�at des Sticksto�s. Subtrahiert man nach mehreren Messungen des Standardstick-

sto�s (rechte Seite der Gleichung 5.1) die niedrigeren Blankwerte aus dem Heizverdampfer

von den h�oheren aus den atmosph�arischen Verdampfern, erh�alt man f�ur letztere eine Mi-

nimalabsch�atzung:

Blankmin(StdV ) = fA(SPGN)+ Blank(StdV)g � fA(SPGN)+ Blank(HV)g

(5.1)

bzw. eine Maximalabsch�atzung der tats�achlichen Sticksto�kontamination, wenn man die-

sen minimalen Blank von dem Ergebnis einer Sticksto�messung abzieht:

Amax(SPGN) = fA(SPGN)+ Blank(StdV)g � Blankmin(StdV) : (5.2)

Subtrahiert man diesen Maximalwert der Sticksto�kontamination wiederum von einer

Messung mit dem Heizverdampfer, erh�alt man dessen minimalen Blankwert:

Blankmin(HV ) = fA(SPGN) + Blank(HV)g � Amax(SPGN) : (5.3)

Somit k�onnte f�ur beide Verdampferkonstellationen der Blank als Mininal- und Maximal-

wert abgesch�atzt werden und man erhielte zus�atzlich eine Absch�atzung f�ur die tats�achliche

Kontamination des zu reinigenden Standardsticksto�s.

5.2 Nachweise�zienz und �Ubertragungswahrscheinlich-

keit

Wie bei den Messungen in Heidelberg (vergl. Abschnitt 4.4) wurde auch im LNGS die ge-

samte Prozedur auf ihre Nachweise�zienz untersucht. Bedauerlicherweise zeigte sich, da�

die �Ubertragungsrate der Z�ahlrohrf�ullanlage nur bei etwas mehr als 17% lag. Eine derartig

niedrige E�zienz ist im Prinzip kein Problem, wenn sie ausreichend bekannt ist. Betreibt

man jedoch Messungen im Low-Level-Sektor, ist es durchaus relevant, wenn die Z�ahlraten

etwa um den Faktor 6 geringer sind als die Zahl der tats�achlich auftretenden Radon-Atome.

Die Sammelzeiten m�ussen dann entsprechend erh�oht werden, um eine deutlich �uber dem

Untergrund liegende me�bare Menge an Atomen zu sammeln.

Erfreulich war eine weitere Messung, bei der eine Stardard-L�osung an die MoREx ange-

schlossen wurde. Entsprechend den Messungen in Heidelberg wurde zuerst 1m3 Sticksto�

durch die Kohlefalle geblasen, um die Ober
�ache der Kohle mit Gas zu bedecken. Nun

wurde die Radonemanation aus einer Standardl�osung eingebracht und 30m3 Sticksto� hin-

terhergesp�ult, um die Wanderung der Radonatome in der Kohle zu bewirken. Das daraus
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resultierende Messergebnis wurde verglichen mit dem erwarteten Me�wert, der sich aus

der Standardaktivit�at und der Aktivit�at aus dem Sticksto� ergeben m�u�te. Insgesamt

konnten ca. 17% der Aktivit�at nachgewiesen werden, was mit der �Ubertragungsrate der

F�ullanlage �ubereinstimmt und sie somit erneut best�atigt. Ber�ucksichtigt man diesen Wert,

ergibt sich f�ur die MoREx eine �Ubertragungsrate von ca. 101%, was wiederum in �Uberein-

stimmung ist mit den in Heidelberg durchgef�uhrten Standardmessungen, bei denen einen
�Ubertragungswahrscheinlichkeit von nahezu 100% festgestellt werden konnte (vergl. Kap.

4.4 sowie Tab. 5.1).

Tabelle 5.1: Bestimmung der Nachweiswahrscheinlichkeit mit Standardaktivit�aten an der

Z�ahlrohrf�ullapparatur und der MoREx im LNGS. Die totale Nachweiswahrscheinlichkeit

liegt bei 17,5%; daraus ergibt sich f�ur die MOREx eine �Ubertragungswahrscheinlichkeit

von ca. 101%.

Messung F�ull- Z�ahlrohr Nachweis-

Datum wahrscheinlichkeit

Z�ahlrohrf�ullanlage

127mBq-Standard 30.07.98 # 47 (17; 32� 0; 51) %

13; 2mBq-Standard 18.08.98 # 47 (17; 56� 1; 66) %

Mittelwert (17; 44� 1; 40) %

MoREx 21.08.98 # 47 (17; 7� 4; 0) % absolut

127mBq-Standard + (31� 0; 1)m3 SPGN (101� 21) % relativ

Die Absch�atzung des Fehlers ist noch relativ grob. Die angenommene Kontamination

des Sticksto�s wurde vorerst als gewichteter Mittelwert aus den kurz zuvor ermittelten

Me�werten gebildet. Da diese jedoch eine relativ gro�e Streuung und recht gro�e Fehler

aufwiesen, trat bei der Bestimmung der zu erwartenden Aktivit�at bereits ein Fehler von

ca. 21% auf. Dieses Problem wird sich zuk�unftig ho�entlich l�osen, wenn die Anlagen kom-

plett abgedichtet sind (so da� der Blankwert gemessen werden kann), der Heizverdampfer

und der Gasheizer durch ein Ventil voneinander getrennt werden und im Anschlu� die

tats�achlich Radonemanation durch mehrere Messungen erneut bestimmt und best�atigt

wird.

5.3 Sticksto�messungen im LNGS

Sticksto� mit Standardqualit�at: Die o�ensichtlichen technischen M�angel der Stick-

sto�installationen wurden zu Beginn des Abschnitts bereits erw�ahnt. Dennoch wurden

einige Sticksto�proben untersucht, was zuert einmal dem Zweck diente, die Funktions-

weise der gesamten Anlage zu erproben und den Umgang mit ihr zu �uben. Nat�urlich war

interessant zu untersuchen, ob die Messungen Ergebnisse liefern, die mit den in Heidel-

berg erzielten Werten einigerma�en vergleichbar sind (vergl. Tab. 4.6 auf Seite 52). Die

im LNGS erzielten Me�werte liegen im Bereich einiger hundert Mikrobecquerel, k�onnen

allerdings nur als vorl�au�ge Obergrenzen verstanden werden, da der Blank der einzelnen

Komponenten der Installationen eine bisher unbekannte Gr�o�e ist.
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Tabelle 5.2: Ergebnisse der Sticksto�messungen im LNGS. Die aufgef�uhrten Me�werte f�ur

den Sticksto� aus dem Lagertank sind nur Obergrenzen, da aufgrund der M�angel an den

Installationen deren Blank nicht in die Berechnung einbezogen werden konnte.

Gasmenge [m3] F�ull- Z�ahlrohr Aktivit�at

Datum [�Bq=m3]

SPGN2 aus Lagertank 2, aufgef�ullt am 31.07.98

Heizverdampfer

40� 0; 3 08.08.98 # 53 345� 70

SPGN2 aus Lagertank 2, aufgef�ullt am 31.07.98

hinterer Verdampfer und Gasw�armer

40� 0; 3 13.08.98 # 47 230� 110

40� 0; 3 19.08.98 # 55 590� 150

SPGN2 aus Einzel
asche, Reinheit 99,990 %

9; 5� 0; 3 11.08.98 # 41 50� 130

9; 5� 0; 3 14.08.98 # 53 510� 150

Die Gr�o�enordnung dieser �Anderung l�a�t sich absch�atzen, wenn man einen Blankwert an-

nimmt, der vergleichbar mit dem in Heidelberg gemessenen ist, also etwa 20-30 mBq

in S�attigung. Die daraus resultierenden �Anderungen w�aren aber nur sehr gering (ca.

10� 15�Bq=m3), so da� die deutlichen Schwankungen der Me�werte dadurch keinesfalls

erkl�art werden k�onnen. Eine M�oglichkeit ist, da� in den Vedampfern vorhandenes Radon

beim ersten Eintre�en von 
�ussigem Sticksto� an die Ober
�ache gebunden wird und sich

nicht durch Abblasen mehrere Kubikmeter Gas entfernen l�a�t. Es k�onnte langsam (im

Verlauf der Extraktion) wieder freigesetzt werden und die Messung beein
ussen. Dies zu

�uberpr�ufen bleibt Ziel zuk�unftiger Messungen.

Flaschensticksto�: Genau wie in Heidelberg wurde auch im LNGS Flaschensticksto�

auf seine Kontamination mit Radon untersucht. Dabei ist vor allem zu bemerken, da� die

untersuchten Flaschen bereits am 14. 5. 98 geliefert worden sind, so da� etwa 3 Monate

zwischen Lieferung und Messung vergangen sind. Das im Sticksto� enthaltenen Radon

ist in der Zwischenzeit zerfallen und die gemessene Radonkontamination l�a�t sich aus-

schlie�lich auf die den Lagerbeh�alter, also die Flasche, das Ventil, den Druckminderer und

die Dichtungen zur�uckf�uhren. Bei beiden Messungen wurde derselbe Druckminderer be-

nutzt, weshalb die Me�bedingungen als nahezu identisch angenommen werden konnten.

Die erste Messung ist innerhalb der Fehler mit dem Me�ergebnis aus Heidelberg vergleich-

bar. Die zweite Messung liegt deutlich h�oher. Abgesehen von der bereits erw�ahnten Quelle

"
Beh�alter\ ist als weitere Schwachstelle anzusehen, da� die Flaschen �uber eine kleines St�uck

Gummischlauch mit der MoREx verbunden waren, der jedesmal neu montiert wurde. Die

Vakuumqualit�at war deshalb deutlich schlechter als bei einer Stahlrohrverbindung, so da�

kleinste Lecks nicht auszuschlie�en sind. Dieses Problem l�a�t sich nur teilweise beheben.

Auch wenn die Flasche vakuumdicht an die Anlage angeschlossen werden kann, ist die

Vakuumdichtigkeit der Druckminderer immer noch fraglich.
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Dazu kommt, da� der Gasvorrat einfach zu gering ist, um durch Abblasen von Sticksto�

den Blank noch weiter zu reduzieren.

Proben mit dem Heizverdampfer und gereinigter Sticksto�: Da der Heizver-

dampfer nicht ordnungsgem�a� arbeitete und der Defekt nicht ohne gr�o�eren Aufwand

behoben werden konnte, war es nicht m�oglich, die durchgef�uhrte Messung von Standard

Purity Sticksto� mit dem Heizverdampfer unter kontrollierten Bedingungen zu wieder-

holen und das Ergebnis zu �uberpr�ufen. Dies wird zuk�unftig noch durchzuf�uhren sein.

Aus demselben Grund waren Messungen von mit dem LTA gereinigtem Sticksto� nicht

durchf�uhrbar, da sie zwingend den Einsatz des Heizverdampfers notwendig machen.

5.4 Anmerkung zu den Me�werten

Viele Me�werte erscheinen auf den ersten Blick innerhalb der Fehler gut miteinander

vertr�aglich. Tats�achlich haben sich aber sowohl bei den Messungen in Heidelberg und als

auch bei den Messungen im LNGS immer wieder Werte engestellt, die trotz gro�er Fehler

deutlich von den �ubrigen Me�werten abweichen.

Die Interpretation dieses Ph�anomens kann noch nicht abschlie�end erfolgen. Insbesondere

darf dieses Ergebnis keinesfalls als Evidenz f�ur unterschiedliche Me�werte, also als unter-

schiedliche Kontaminationsgrade des Sticksto�s gewertet werden. Die Zahl der Messungen

ist einfach zu gering, um eine ordentliche Statistik aufzustellen und weitere noch nicht

identi�zerte systematische Unsicherheiten n�aher einzugrenzen.

Die Messungen in Heidelberg wurden teilweise nur einmal wiederholt und sind inzwischen

nicht mehr wiederholbar, weil die Anlagen zum LNGS gebracht wurden. Tats�achlich wur-

den die Messungen in Heidelberg prim�ar zu Testzwecken durchgef�uhrt; das Me�programm

wurde sp�ater ausgeweitet, um die Zeitverz�ogerung beim Aufbau der Versorgungsanlagen

im LNGS zu �uberbr�ucken.

Auch im LNGS konnte aus den weiter oben erw�ahnten Gr�unden nur ein eingeschr�anktes

Me�programm durchgef�uhrt werden. Angesichts der weiter oben gemachten Ausf�uhrungen

�uber den Me�fehler, den Ein
u� der empirischen Gr�o�en (wie etwa die Blanks oder die
�Ubertragungswahrscheinlichkeiten) sowie der

"
instrumentellen Probleme\ (z.B. Lecks) ist

es aber sicher bisher noch nicht ausgeschlossen, da� auch systematische Fehler existieren,

die bisher nicht oder zu wenig bekannt sind und die sich bei einer geringen Statistik nur

schwer identi�zieren lassen.



Kapitel 6

Zusammenfassung

BOREXINO ist ein Sonnenneutrino-Detektor der neuesten Generation, der speziell ent-

worfen wurde, um die von der Sonne emittierten monoenergetischen 7Be-Neutrinos mittels

Neutrino-Elektron-Streuung spektral und in Echtzeit zu untersuchen (siehe Kap. 1). Der

Nachweis dieser Neutrinos kann aber nur gelingen, wenn der im Umfeld des Detektors auf-

tretenden radioaktive Untergund drastisch reduziert wird. Vor allem das radioaktive Edel-

gas Radon, speziell das Nuklid 222Rn, erh�oht den Untergrund weit �uber das gew�unschte

Ma�. Dar�uberhinaus besteht die Gefahr, da� das Radon in einzelne Materialien (wie etwa

das Nylon des Inner Vessel) hineindi�undiert und sich dort nach dem Zerfall die metalli-

schen Tochternuklide (besonders 210Pb mit einer Halbwertzeit von �1=2 = 22; 3a) festsetzen

und den Detektorbetrieb st�oren (siehe Kap 2).

Im Rahmen des Borexino-Pilotprojektes CTF (Counting Test Facillity) konnte gezeigt

werden, da� die Radonkonzentration in Fl�ussigkeiten wie dem Szintillator oder dem Ab-

schirmwasser durch Sp�ulen mit sauberem Sticksto� bis auf das Kontaminationsniveau des

Sticksto�s reduziert werden kann (sieher Kap. 2 sowie weitere Ausf�uhrungen in [Lau96]).

Deshalb ist es das Ziel, m�oglichst radonfreien Sticksto� zu bekommen. Methoden zur

Sticksto�reinigung sowie zum Nachweis der Radonkontamination des Sticksto�s m�ussen

entwickelt und auf ihre Eignung untersucht werden.

Die bereits in der Konstruktion be�ndliche
"
Mobile Radon-Extraktions-Anlage\ (kurz:

MoREx) wurde in der Endmontage betreut (siehe Kap. 3), die ersten Testmessungen

durchgef�uhrt (siehe Kap. 4) und der regul�aren Me�betrieb unmittelbar am Detektor (bzw.

im Umfeld der Versorgungsanlagen des Borexino-Detektors) vorbereitet und mit proviso-

rischen Sticksto�nstallationen eingeleitet (siehe Kap. 5).

MoREx dient zur Extraktion von geringsten Mengen Radon aus gro�en Mengen gasf�ormi-

gen Sticksto�s. Dazu wird der Sticksto� durch eine gro�e Aktivkohlek�uhlfalle geleitet und

das Radon an der Ober
�ache adsorbiert. Die dabei benutzten Instrumente und der Ver-

lauf der Extraktions- und Me�prozedur werden detailliert beschrieben (siehe Kap. 3). Die

Aktivit�at vieler Kubikmeter Gas wird aufsummiert, um me�bare absolute Aktivit�aten zu

erhalten. So ist m�oglich, sehr geringe relative Kontaminationswerte (wenige Radonatome

pro Kubikmeter) nachzuweisen (siehe Kapitel 4 und 5).
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Alle beteiligten Ger�ate wurden auf ihre Radonemanation untersucht (sog. Blankmessun-

gen), wobei sowohl S�attigungswerte bestimmt wurden als auch der absolute Blankbeitrag

einer normalen Extraktionsprozedur (vergl. Tab. 4.2 auf Seite 47). Dieser Wert ist mit

ca. 20� 20�Bq als sehr niedrig zu betrachten.

Die totale Nachweiswahrscheinlichkeit wurde mehrfach mit bekannten Standardaktivit�aten

�uberpr�uft. Dabei konnte nachgewiesen werden, da� alle Radonatome, die von eine Probe

in die MoREx eingehen, auch sp�ater im Z�ahlrohr nachgewiesen werden k�onnen (98,5 %

E�zienz; vergl. Tab. 4.5 auf Seite 50).

Die Funktionsf�ahigkeit der MoREx konnte bereits bei den Testmessungen in Heidelberg

gezeigt werden (s. Kap. 4). Proben aus der Gasphase des Lagertanks zeigten eine Kon-

tamination von ca. 50 � 100�Bq=m3. Eine Probe aus der 
�ussigen Phase war mit ca.

170�Bq=m3 belastet (vergl. Tab. 4.6 auf Seite 52).

Gereinigter Sticksto� wurde mit den Testinstallationen in Heidelberg zweimal gemessen.

Es ergaben sich Me�werte der Gr�o�enordnung 10�Bq=m3, womit die Me�grenze ca. 2

Gr�o�enordnungen unter den bisherigen Werten [Lau96] liegt (vergl. Tab. 4.6 auf Seite

52). Die erho�te Me�grenze von 1�Bq(Radon)=m3(N2) konnte mit den Testinstallationen

in Heidelberg nicht erreicht werden, da es sich bei den benutzten Komponenten (Tank,

Verdampfer) nur um handels�ubliche Ger�ate handelt, bei deren Anscha�ung kein Wert auf

eine besonders geringe Radon-Emanation gelegt wurde. Als besonders gravierend wirkte

sich dabei der Blank des Verdampfers aus (vergl. Tab. 4.2 auf Seite 47), der die nicht

weiter unterschreitbare Grenze bestimmte.

Ebenfalls wurden handels�ubliche Sticksto�-Gas
aschen der Qualit�at 5:0 (99,9990 % Rein-

heit) untersucht. Dabei konnte gezeigt werden, da� die gemessene Kontamination vor al-

lem auf die Materialien des Lagerbeh�alters (Stahl
asche, Ventil, Dichtungen etc.) zur�uck-

zuf�uhren ist. Die relative Kontamination (pro m3) schwankt folglich auch abh�angig vom

F�ulldruck. Die Untersuchung einer einzelnen 50l-Flasche ergab einen Me�wert von ca.

190�Bq=m3. Ein 12-Flaschen-Gebinde ergab Me�werte im Bereich 1; 1 � 2; 1�Bq=m3.

(vergl. Tab. 4.6 auf Seite 52).

Im Laboratorio Nazionale del Gran Sasso wurden die Sticksto�versorgungsanlagen f�ur Bor-

exino in einer vorl�au�gen Konstellation aufgestellt (vergl. Abb. 3.2 und 3.3), um auch dort

die Qualit�at des Sticksto�s zu untersuchen. Die dabei ermitteltenMe�werte der Radonkon-

tamination im Standard Purity Sticksto� lagen vergleichsweise hoch (einige 100�Bq=m3),

wobei sie aufgrund fehlender Blankmessungen und mehrere Lecks in den Leitungen nur

als grobe obere Absch�atzung verstanden werden d�urfen (vergl. Tab. 5.2 auf Seite 57).

Zwei Gas
aschen (Qualit�at 5.0) wurden untersucht, wobei Me�werte von 50�129�Bq=m3

und 513� 150�Bq=m3 festgestellt wurden (vergl. Tab. 5.2 auf Seite 57).

Die Nachweiswahrscheinlichkeitwurde an der Z�ahlrohrf�ullanlage sowie f�ur die gesamte Pro-

zedur der Radonextraktion mit der MoREx getestet. Dabei ergab sich leider f�ur die Z�ahl-

rohrf�ullanlage nur eine unerwartet niedrige �Ubertragungsrate von 17%. Die vollst�andige
�Ubertragungsrate der MoREx konnte wiederum best�atigt werden (vergl. Tab. 5.1 auf

Seite 56).
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F�ur die Zukunft ist vor allem ein regul�ares Me�programm anzustreben. Viele Wiederho-

lungen der durchgef�uhrten Messungen erh�ohen die Routine im Umgang mit der Anlage

und f�uhren zu einer besseren Reproduzierbarkeit der Ergebnisse. Die Komplexit�at der ge-

samten Prozedur birgt mit den verschiedenen Schritten viele Momente, die den Me�wert

verf�alschen k�onnen (Blanks, �Ubertragungsde�zite, Lecks) bzw. nicht vollst�andig reprodu-

zierbar machen. Es ist zum jetzigen Zeitpunkt nicht ausgeschlossen, da� das Ergebnis

noch durch systematische Fehler beein
u�t wird, die erst bei besserer Statistik genauer

identi�ziert werden k�onnen. Daraus resultiert derzeit noch ein relativ gro�er Fehler, der

ho�entlich bei weiteren Messungen reduziert werden kann.





Anhang A

Tabellen

A.1 Technische Daten der MoREx

Tabelle A.1: Technische Daten der MoREx, Teil I

Rahmengr�o�e: Platzbedarf: Masse:

l = 2,50 m l = 4,30 m m � 650kg

b = 0,90 m b = 3,40 m

h = 1,55 m h = 2,00 m

Vakuumleitungen Material: Elektropol. rostfreier Stahl

Innendurchmesser: 0,5 cm - 2 cm

Druckbereich: 10�8bar < p < 6bar

Heliumleitung Eintritt in die Line mit Aktivkohlefalle

vor dem Partikel�lter

Vorpumpen VARIAN Scroll Pumpe pmin = 10�2mbar

(Im Eingangsbereich) (an der Pirani-R�ohre)

Alcatel Membranpumpe pmin � 10�4mbar

(Vorvakuum f�ur Turbopumpe

und am Ausgang der MoREx)

Turbupumpe TPU050 Druck p � 4 � 10�6mbar

(Pfei�er) (an der Penning-Sonde) (auch bei ge�o�neten Fallen)

Pirani-Vakuumsonde Thermovac TR 201/205/206 p = 10�3 � 103mbar

Penningvac-Vakuumsonde PR 25/35/36 p = 10�10 � 10�3mbar

(im Zentralbereich) Leybold AG, K�oln

Multifunktions-Display Combivac CM 31

Baratron Vakuumsonde Datametrics Barocel Pressuresensor am Ausgang der MoREx

Typ 600A-100T-R12-H21x-4 0Torr < p < 100Torr

Typ 600A-1000T-R12-H21x-4 0Torr < p < 1000Torr

Manometer Typ 3A001 DIN 16008 �1bar � p � 6bar

�ol- und fettfrei am Sticksto�eingang und

in beiden Kohlefallen

Gas
u�messer Metallkonus-Flu�messer Bailey, Fischer & Porter

D10A5487EA 9609N1478/1

I
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Tabelle A.2: Technische Daten der MoREx, Teil II

Feuchtigkeits�lter (leer) (im Kessel)

Partikel�lter Milipore Waterguard II l: 12 cm

Te
on, F-40 Inline

f�ur Partikel � 0; 003�m � = 38; 48cm2

Getterpumpe SAES SORB-AC GP100-MK4-4

Kartusche SAES SORB-AC C100-MK2-ST707 70% Zr, 10% Vd und 20% Fe

nach 100 % Aktivierung

(450�C, 45 min)

Arbeitsdruck 10�4mbar - 10�12mbar

Aktivkohlefallen Fallen I + II m = (156; 4� 1; 0) g

V = 1257 cm3

Aktivkohle F3 & F4 � = 80 mm

Carbo-Act International A = 50,265 cm2

F3: 0,85-1,18 mm, h = 250 mm

800� 1000m2
=g Kesselfalle m = (60; 9� 1; 0) g

F4: 1,18-2,8 mm, V = 750 cm3

800m2
=g � = 55 mm

Volumenanteil: A = 23,758 cm2

F3:F4 = 1:2 h = 220 mm

Transportfalle m = (0; 8� 0; 05) g

V = 3,387 cm3

� = 14 mm

A = 1,539 cm2

h = 22 mm



A.2. ME�ERGEBNISSE III

A.2 Me�ergebnisse

Tabelle A.3: Blanks der Z�ahlrohrf�ullapparatur in Heidelberg: In der oberen H�alfte sind die

Me�ergebnisse in S�attigung eingetragen. In der unteren H�alfte sind Kontrollmessungen

aufgelistet (nachdem die F�ullanlage zuvor durch eine hohe Aktivit�at belastet war, wurde

mit den aufgef�uhrten Messungen untersucht, ob und wieviel Radon in der Anlage zur�uck-

geblieben war. Der Anteil liegt bei ca. 1%).

Sample Nr. F�ull- %d.S�att.-Akt. Akt. Fehler

zeitpunkt (ZR, tF�ull) [�Bq]

Blank der 1 01.07.97 99,5% 54 � 15 27,3%

16:00

Z�ahlrohr- 4 22.07.97 99,4% 72 � 18 24,3%

f�ullanlage 18:05

5 25.07.97 99,5% 115 � 24 20,5%

19:20

22 26.0.97 99,4% 47 � 13 26,8%

13:12 Gew. Mittelwert

31 05.11.97 99,5% 16 � 7 44,8% 37; 3� 3; 5

14:05 �Bq

100 06.05.98 99,5% 58 � 16 27,8%

17:00

Blank der Komponenten nach Standard (ohne ausheizen)

MS-Falle 11 13.08.97 15,1% 198 � 44 22,2%

18:00

57 02.01.98 99,4% 379 � 86 22,7%

19:10

Rn-Falle 56 02.01.98 99,4% 477 � 97 20,3%

+ Getter 17:50

H2O-Falle 66 12.01.98 99,2% 1410 � 700 17%

17:02

Blank der F�ullanlage nach Standard (236; 6� 3; 8mBq)

ohne ausheizen 37 19.11.97 99,5% 693 � 57

17:07

mit ausheizen 54 31.12.97 99,4% 55 � 23 42,7%

11:54

Tabelle A.4: Bestimmung der Nachweiswahrscheinlichkeit der Z�ahlrohrf�ullapparatur in

Heidelberg. Die Radon-Emanation einer Radiumchloridl�osung (A = 236; 6 � 3; 8mBq)

wurde mit unterschiedlichen Z�ahlrohren gemessen.

Z�ahl- Nr. F�ull- %d.S�att.-Akt. Akt. Fehler EffTot
rohr zeitpunkt (ZR, tF�ull) [mBq] [%]

# 125 SC 53 30.12.97 75,4% 237; 3 � 5; 6 2,4% 147; 4� 2; 9

18:15

# 124 SC 55 02.01.98 41,1% 233; 0 � 6; 3 2,7% 144; 7� 3; 5

17:18

# 172 SF 61 07.01.98 57,3% 239; 4 � 5; 9 2,5% 148; 7� 3; 2

15:00

# 131 SC 65 12.01.98 57,9% 239 � 5; 9 2,5% 148; 5� 3; 1

15:35

stat. Mittelwert: 147; 4� 1; 8
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Tabelle A.5: Blanks der einzelnen Komponenten der MoREx. Der Wert der simulierten

Extraktionsprozedur gibt den tats�achlichen Untergrund einer Extraktion an. Alle �ubrigen

Werte sind S�attigungswerte.

Sample Nr. F�ull- %d.S�att.-Akt. Akt. Fehler

zeitpunkt (ZR, tF�ull) [�Bq]

Getter 46 09.12.97 47,8% 234� 81 34,6%

16:45

64 09.01.98 99,3% 49 � 26 52,1 %

(vorher ausgeheizt) 18:25

Filter 6 30.07.97 21,8% �54� 124 228,2%

21:40

12 18.08.97 56,4% 155� 69 44,8%

20:35

85 06.03.98 74,8 % 43 � 29 67,8 %

18:30

Kesselfalle 8 05.08.97 72,1% 1; 5� 48 3123,1 %

20:35

16 01.09.97 91,7% 8� 37 487,6%

20:15

Aktivkohlefalle I 84 05.03.98 68,4% 70 � 33 47,6 %

17:55

Aktivkohlefalle II 3 11.07.97 54,7% 97 � 68 70,0%

16:20

13 19.08.97 62,7% 33 � 57 175,2%

20:20 gew. Mittelwert

63 08.01.98 96,6% 31 � 26 83,2% 49; 2 � 14; 8

16:00 �Bq

82 27.02.98 95,2% 51 � 24 48,2 % 39; 2 � 22; 8

17:50 �Bq=g

Verdampfer 86 09.03.98 55,9% 28600 � 1180 4,1 %

17:40

92 18.03.98 49,3% 19840 � 1110 5,6 %

00:15

Cu-Leitung 91 16.03.98 39,4% 410� 92 22,4 %

21:55

normale Prozedur 33 12.11.97 99,2% 19 � 20 104,4%

1 atm N2 01:15

in Falle 2 (ca 1h)

Tabelle A.6: Messung der �Ubertragungsrate der MoREx mit Standardaktivit�aten.

Sample Nr. F�ull- %d.S�att.-Akt. Akt. Fehler �Ubertragungsrate

zeitpunkt (ZR, tF�ull) [mBq] [%]

Standard 1 36 19.11.97 81,0% 136; 2� 7; 7 3,4% 93; 4 � 5; 3

134,6 mBq + 30 m
3N2 14:30

Standard 2 70 17.01.98 38,6% 119; 8� 8; 5 2,3% 103; 4� 7; 3

237 mBq + 38 m
3N2 17:15
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Tabelle A.7: Bestimmung der Nachweiswahrscheinlichkeit im LNGS. Die Totale Nachweis-

wahrscheinlichkeit der Z�ahlrohrf�ullanlage sowie die �Ubertragungsrate der MoREx sind hier

in einer Tablle zusammengefa�t.

Sample Nr. F�ull- %d.S�att.-Akt. Akt. Fehler �Ubertragungsrate

zeitpunkt (ZR, tF�ull) [mBq] [%]

ZR-F�ullanlage 009(gs) 30.07.98 97,3% 21; 9� 3; 6 2,8% 17; 32� 0; 51

127mBq-Standard 18:40

ZR-F�ullanlage 017(gs) 18.08.98 97,7% 2; 32 � 0; 79 2,8% 17; 56� 1; 66

13; 2mBq-Standard 18:40

stat. Mittelwert: 17; 44� 1; 40

MoREx 019(gs) 21.01.98 80,4% 19; 2� 2; 4 2,3% 17; 7� 3; 7% absolut

127mBq + 31m3 SPGN 19:10 101� 21 relativ

Tabelle A.8: Emanationsmessungen: S�attigungswerte der Radonemanation einzelner Ma-

terialien und Komponenten.

Sample Nr. F�ull- %d.S�att.-Akt. Akt. Fehler relative

zeitpunkt (ZR, tF�ull) [�Bq] Aktivit�at

Silicagel 75 10.02.98 70,3% 1:147 � 115 10,0% 10; 9� 1; 1

+ St�arke 14:59 mBq=kg

76 13.02.98 41,3% 1:072 � 129 12,0% 10; 2� 1; 2

16:00 mBq=kg

PTFCE 302 119 06.07.98 42,6% 138 � 87 82,3% �40� 420

20:55 �Bq=m
2

123 10.07.98 49,8% 128 � 55 42,9% �80� 290

16:00 �Bq=m
2

Sicherheits- 114 23.06.98 65,2% 93 � 38 40,7%

ventil 0; 5bar 13:45

117 01.07.98 74,7% 58 � 32 55,1%

14:40

3 m 008(gs) 28.07.98 51,4 % 146 � 310 212,2%

Federbalg 19:07

010(gs) 01.08.98 51,4 % 379 � 351 92,7%

19:05

FLOWSTAT 118 03.07.98 26,7% 91 � 85 93,4%

Drosselventil 17:30

121 08.07.98 58,5% 56 � 40 71,0%

16:55

124 13.07.98 80,3% 103 � 39 37,6%

16:35
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Tabelle A.9: Ergebnisse der mit MoREx in Heidelberg durchgef�uhrten Sticksto�untersu-

chungen.

Sample Nr. F�ull- %d.S�att.-Akt. Akt. Fehler Aktivit�at

zeitpunkt (ZR, tF�ull) [�Bq] [�Bq=m3]

SPGN aus der Gasphase des Lagertanks

(36 � 3)m3 27 25.10.97 92,8% 3110 � 135 4,3% 73; 2� 10; 2

01:30

Tank aufgef�ullt am 13.11.97

(45 � 0; 1)m3 34 15.11.97 90,6 % 2690 � 150 4,2% 48; 1� 3; 3

01:30

(50 � 0; 1)m3 39 27.11.97 81,2% 3660 � 170 4,6% 54 � 6

15:20

SPGN aus der 
�ussigen Phase des Lagertanks

(106 � 0; 5)m3 95 25.03.98 79,4% 18520 � 730 3,9% 144 � 14

02:20

HPGN aus der 
�ussigen Phase des Tanks, gereinigt im LTA (11l Aktivkohle)

102 m
3 87 13.03.97 93,9% 799 � 79 9,9 % 2 � 2

01:30

103 m
3 97 27.03.98 80,3 % 3490 � 130 3,9% 25 � 3

22:20

SPGN aus 12-Flaschen-Gebinde, � 200 bar Anfangsdruck

(40 � 0; 1)m3 49 12.12.97 81,5% 49800 � 1600 3,2% 1038 � 100

16:10

(� 100 bar Anfangsdruck)

20 m
3 68 14.01.98 82,0% 48200 � 1500 3,1% 2096 � 194

13:10

(Gesamtaktivit�at des Gebindes � 128 � 8mBq)

SPGN aus einer einzelnen Gas
asche, � 200 bar Anfangsdruck

10,7 m
3 94 21.03.98 77,8% 2030 � 15 6,2% 189 � 12

23:55

Tabelle A.10: Ergebnisse der mit der MoREX im LNGS durchgef�uhrten Sticksto�unter-

suchungen. Die Werte des SPGN aus dem Tank sind Obergrenzen, da der Blank Installa-

tionen (z.B. Verdampfer) noch nicht bestimmt werden konnte.

Sample Nr. F�ull- %d.S�att.-Akt. Akt. Fehler Aktivit�at

zeitpunkt (ZR, tF�ull) [�Bq] [�Bq=m3]

SPGN (Tank 2 (aufgef�ullt am 31.07.98) und Heizverdampfer

(40� 0; 3)m3 012(gs) 08.08.98 83,5 % 13700 � 3040 22,3% 342 � 76

17:20

SPGN (Tank 2 (aufgef�ullt am 31.07.98), hinterer athmosph�arischer Verdampfer, Gasheizer)

(40� 0; 5)m3 015 13.08.98 79,4% 9290 � 4470 48,1 % 232 � 112

19:05

(40� 0; 5)m3 018 19.08.98 81,0% 23400 � 5870 23,4 % 584 � 147

19:05

SPGN (Einzel
aschen, � 190 bar Anfangsdruck)

9,5 m3 013 11.08.98 82,4 % 478 � 1230 256% 50 � 129

17:20

9; 5m3 016 14.08.98 80,3% 4870 � 1430 27,1% 513 � 150

20:12
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