Fakultat fiir Physik und Astronomie

Ruprecht — Karls — Universitat Heidelberg

Diplomarbeit
im Studiengang Physik

vorgelegt von
Burkhard Freudiger

aus Nordhorn

September 1998






Bestimmung des
Radon — Gehalts
in
fliissigem Stickstoff

Die Diplomarbeit wurde ausgefiihrt von
Burkhard Freudiger

am

Max — Planck — Institut fiir Kernphysik
Heidelberg

unter der Betreuung von

Prof. Dr. Wolfgang Hampel






Der Szintillationsdetektor BOREXINO dient zur spektralen Untersuchung des Sonnen-
neutrinoflusses, speziell der monoenergetischen "Be-Neutrinos. Wegen der geringen zu
erwartenden Ereignisrate mufl der natiirliche radioaktive Untergrund bestméglich redu-
ziert werden. Ein Schwerpunkt liegt auf der Reduktion des allgegenwértigen Radon. Die
Reinigung von Fliissigkeiten (Szintillator, PC—Abschirmung) gelingt durch Spiilen mit
gasférmigem Stickstoff, sofern dessen eigene Radonkontamination ausreichend niedrig ist
(angestrebt ist 1uBg/m?).

Zur Messung der Radonkontamination im Stickstoff wurde die ,,Mobile Radon-
Extraktionsanlage* (MoREz) entwickelt und erfolgreich eingesetzt. Die Nachweisgrenze
liegt bei ca. 1uBq/m3. Zur Reinigung des fliissigen Stickstoffs wurde ein Tieftemperatur-
adsorber (,,Low Temperature Adsorber“ LTA) eingesetzt. Erste Messungen haben gezeigt,
daf} diese Methode zum Reinigen von fliissigem Stickstoff erfolgversprechend ist. Die Stick-
stoffversorgungsanlagen 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 flux, especially of the monoenergetic “Be-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 (buffer, 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 1uBg/m3.

To measure the radon contaminations in nitrogen the ,,Mobile Radon-Extraction Appara-
tus“ (MoREz) was developed. It operates satisfactory, the limit of measurements is below
(1uBg/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.



»ochon ist, was wir sehen,
schoner, was wir wissen,
iiber alles schon ist,
was wir nicht fassen.

Niels Stensen (1638-1686)
Anatom und Geologe
Weihbischof von Miinster, Paderborn und Schwerin
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Kapitel 1

Sonnenneutrinophysik — eine
Einfiihrung

1.1 Teilchenastrophysik

Teilchenastrophysik ist eine neue physikalische Disziplin des 20. Jahrhunderts. Sie beinhal-
tet die Beobachtung astrophysikalischer Vorgénge, aber nicht mit Licht (wie aus der klas-
sischen Astronomie bekannt), sondern mit Hilfe von Elementarteilchen, die in bestimmten
meistens unzugénglichen oder der optischen Beobachtung verborgenen Regionen des Welt-
alls entstehen. Die natiirlichen Teilchenquellen (Sterne, Supernovae und Galaxien) liefern
eine scheinbar unerschépfliche Menge der verschiedenen Teilchen mit den unterschied-
lichsten Energien, und in kosmischen Maflstdben existieren Beschleunigungsmechanismen
(z.B. Magnetfelder), die selbst mit den modernen Teilchenbeschleunigern zumindest in ab-
sehbarer Zukunft nicht reproduziert werden kénnen. Aber auch die Natur der benutzten
»oonden“ 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]). Zusatzlich erfordert sie aber auch neue Konzepte der experimentellen Arbeit. Eine
besondere Methode ist dabei die Low-Level-Meftechnik, d.h. der Nachweis und die Inter-
pretation sehr geringer Ereignisraten. Eine der gréfiten Herausforderungen ist dabei die
Reduktion des natiirlichen radioaktiven Untergrundes, der terrestrischen oder kosmischen
Ursprungs sein kann.

1.2 Die Sonne

Die Sonne entstand aus einer Gas— und Staubwolke mit den Uberresten fritherer 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 iiberschritten, bei der das Feuer
der Kernfusion ziindete. Seitdem wird in der Sonne Energie produziert durch Umwandlung
von Wasserstoff in Helium:

4THT — *He™™ 4 2et 4+ 2u; Qopr = 26,72 MeV. (1.1)
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Im Laufe der Zeit wurden einige sinnvollen Annahmen unter dem Begriff ,,Standardsonnen-
modell“ (kurz: SSM) zusammengefafit, so dafl 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 sphérisch-symmetrische Gaskugel angenommen, die einzige
geometrische Variable ist der Radius.

2. Die Sonne ist ein Hauptreihenstern. Sie befindet sich makroskopisch seit langer Zeit
(ca. 4,6-10%) im quasistatischen Gleichgewicht, d.h. Zustandséinderungen verlaufen
hinreichen langsam ab und haben nur sehr geringen Einflufl auf den globalen Aufbau
der Sonne.

3. Die Energie wird im Zentrum der Sonne durch Kernfusion gem&fi der
pp-Kette (sieche Abb. 1.1) bzw. des CNO-Zyklus erzeugt.

4. Rotation, Massenverlust und Magnetfelder werden vernachléssigt; sie finden erst in
den Nicht-Standard-Sonnen—Modellen wieder Beachtung.

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

6. Der EnergiefluB erfolgt iiber Strahlung (Photonen), Konvektion und Neutrino-
emission.

7. Die Mengenanteile von Wasserstoff (ca. 70%) und Helium (ca. 25%) gehen hauptsach-
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 hinzugefiigt.

Der grofite Teil der Energie wird durch Photonen weggetragen, die aber im Sonneninneren
nur eine mittlere freie Weglénge von einigen Zentimetern besitzen. Sie werden vielfach
gestreut, brauchen fiir den Weg vom Zentrum der Sonne gréflenordnungsméflig 10° Jahre
und verlieren dabei alle Informationen iiber die Richtung, Energie, Impuls oder Drehim-
puls der an der Reaktion beteiligten Teilchen. Wenn wir Photonen sehen, entstammen
sie den &ufleren Bereichen der Sonne (einer Gasschicht mit einer Dicke von 0,21 % des
Sonnenradius) und liefern somit keinerlei Information iiber Zustinde und Prozesse im
Sonneninneren.

1.3 Neutrinos

Bei der Untersuchung des S—Zerfalls in den 20er Jahren zeigte sich, dafl 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 Erhaltungssitze ein weiteres elektrisch
neutrales Teilchen mit Spin-%, das an dieser Reaktion beteiligt sein sollte.
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Der experimentelle Nachweis der Neutrinos gelang durch F. Reines (1918-1998; Nobelpreis
1995 fiir den Nachweis) und C.L. Cowan erst im Jahre 1956, als Reaktoren hinreichend
grofle und damit meflbare Neutrinofliisse produzierten [Rei59]. Im Jahr 1962 zeigte die
Untersuchung des Pion-Zerfalls die Existenz unterschiedlicher Neutrino-Arten. Das der-
zeit giiltige Standardmodell der Elementarteilchen ordnet jedem der existierenden schwe-
ren und geladenen Leptonen (e, p, 7) ein Neutrino zu, so dafl man drei unterschiedliche
Neutrino—Sorten (sog. ,,Flavours“) unterscheidet: das Elektron-Neutrino v, das Myon-
Neutrino v, und das Tau-Neutrino v;,.

Bisher waren alle Experimente der Elementarteilchenphysik mit einer Neutrino-Ruhemasse
HNull“ vertrédglich. Auf dem Weg zu einer Vereinheitlichung der Naturkréfte und bei der
Entwicklung supersymmetrischer Modelle héherer Ordnung wird allerdings in bestimmten
Theorien zwingend gefordert, dafl das Neutrino exakt masselos ist. Die Frage nach der
Neutrinomasse ist also ein Priifstein zukiinftiger Physik.

Sowohl zeitlich als auch inhaltlich eng verkniipft 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 auflerhalb der Milchstrafle
fiihrte zu einem grundlegend neuen Versténdnis der kosmischen Evolution. In den selben
Jahrzehnten entwickelte sich ein neues Verstdndnis fiir die Vorgénge, die in Sternen zur
Produktion von Energie und gleichzeitig zur Synthese der chemischen Elemente fiihren.
Erstmals beschrieb H.A. Bethe zusammen mit C.L. Critchfield die genauen Ablédufe [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. Weizsécker zuriick. Beim
CNO-Zyklus werden Helium-Kerne unter katalytischer Beteiligung von Kohlenstoff, Stick-
stoff, Sauerstoff und Fluor produziert (dabei ist der CNO-Zyklus wegen der zu geringen
Zentraltemperatur in der Sonne stark unterdriickt und wird im folgenden nicht weiter
beriicksichtigt). Damit war erstmals ein theoretisches Model aufgestellt, das die Fusions-
reaktionen vollstindig beschreibt und zudem eine (auch quantitative) Abschitzung des
Neutrinoflusses zulief.

Die Wirkungsquerschnitte der einzelnen Reaktionen (und damit die Produktionsraten der
einzelnen Neutrinos) héngen in unterschiedlichem Mafle von der Temperatur ab. Die Pro-
duktion der pp—Neutrinos ist nur mit T, 1,2 abhéngig von der Zentraltemperatur (und zwar
nahezu unabhingig 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 unterdriickt ist), ist sie eng mit der Gesamtleuchtkraft der Sonne verkniipft. Die
pp—Neutrinos konnten erstmalig mit den beiden radiochemischen Gallium—Experimenten

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

Neutrino—Spektrum: Um den tatsichlich auf der Erde zu erwartenden Fluf solarer
Neutrinos vorherzusagen, muf} auf eine Kombination mehrerer grundlegender Annahmen
zuriickgegriffen werden. Das Standardsonnenmodell umschreibt die astrophysikalischen
Parameter im Quellgebiet. Mit Beschleunigerexperimenten werden die Wirkungsquer-
schnitte und Verzweigungsveréltnisse der jeweiligen Fusionsreaktionen experimentell
bestimmt. Das Standardmodell der elektroschwachen Wechselwirkung beschreibt die Ei-
genschaften des Neutrinos. Damit 148t 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 Verzweigungsverhéltnisse und
die Temperaturabhingigkeit der drei relevanten Neutrinofliisse [Bet39, Bah89, Ham87,
Kir97, Sch97].

| pp-Neutrino | | hep-Neutrino |
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Abbildung 1.2: Das Neutrinospektrum nach dem Standardsonnenmodell vom Bahcall und
Pinsonneault (SSM(BP95)): dargestellt ist das theoretisch vorhergesagte Neutrinospek-
trum, wie es am Ort der Erde mefibar sein miifite [HaL98].
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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, GAL9S8II, Kir97, Rag95]:

¢ Der mit dem 37Cl-Experiment gemessenen Neutrinoflul (oberhalb E, = 0,8MeV)
entspricht nur etwa 35% des Flusses, der vom SSM vorhergesagt wurde. Auch alle
iibrigen Detektoren weisen verglichen mit der Vorhersage einen zu geringen Neutri-

noflufl nach (vergl. Abb. 1.4 auf Seite 10).

¢ Kamiokande konnte (oberhalb E, = 7,5MeV, also vor allem ®B-Neutrinos) etwa
50% des vorhergesagten Flusses messen. Das setzt (aufgrund der gut bekannten Ver-
zweigungsverhiltnisse in der pp-Kette) eine bestimmten FluB von “Be-Neutrinos
voraus (sofern sich die Neutrinos nicht &ndern). Diese "Be-Neutrinos miifiten mit
dem Cl-Detektor mefibar sein, scheinen aber offensichtlich nicht zum Signal beizu-
tragen.

e Der erstmalige qualitative und quantitative Nachweis der pp—Neutrinos und damit
der Startreaktion der ganzen pp-Kette durch GALLEX und SAGE 148t sich aufgrund
der nur geringen Temperaturabhingigkeit gut mit Aussagen vergleichen, die man
aus der Leuchtkraft der Sonne {iber die Zentraltemperatur ermittelt. Der gemessene
Fluf} entsprach etwa 60 % der Vorhersage des SSM (BP98) (siehe Abb. 1.4, Seite 10).
Beide Gallium-Detektoren wurden getestet mit einer *! Cr-Quelle. Die Neutrinos aus
dem %! Cr-Zerfall besitzen sehr &hnliche Energien wie die “Be-Neutrinos. Werden die
Cr-Neutrinos nachgewiesen, miifiten auch die Be-Neutrinos meflbar sein.
Offensichtlich aber fehlt das Signal der “Be-Neutrinos.

Die Uberpriifung der Standardsonnenmodelle bestitigte das bisherige Wissen und lief
nicht geniigend Spielraum, um das Defizit zu erkldren!. Die Produktion der "Be- und
der 8B-Neutrinos ist streng abhéngig von der Zentraltemperatur der Sonne, die durch die
Modellrechnungen des SSM beschrieben wird. Die Wirkungsquerschnitte der einzelnen Re-
aktionen (insbesondere “Be(p,y)®Be) wurden iiberpriift und die Verzweigunsgverhaltnisse
bestétigt (u.a. G. Bogaert in [SNC97], Seite 32).

Die technische oder physikalische Funktionsweise der benutzten Detektoren wurde eben-
falls iiberpriift [GAL98I, Kir97]. Da bei der Kernfusion nur Neutrinos des Elektron-
Flavours entstehen, wurden die Detektoren gebaut, um genau diese Elektronneutrinos
nachzuweisen. Sie sind ,,blind“ fiir Neutrinos mit anderem Flavour. Da sie vor allem das
Ausbleiben des ve-Flusses feststellten, werden sie auch als ,,Disappearance“—Experimente
bezeichnet.

Neutrino-Oszillation: FEs bleibt die Frage nach der Natur des Neutrinos und ob, wie
und in welchem Umfang sich die Neutrinos verdndern kénnten. Eine Méglichkeit ist die
Flavour-Oszillation der Neutrinos im Leptonsektor analog zu einem Mechanismus, der im

'In diesem Zusammenhang wurden tatssichlich viele Komponenten des SSM iiberpriift. Der Einflufi von
Magnetfeldern floff ebenso ein wie unterschiedliche Eingabewerte der Element-Verteilung. Ein anderes Feld
ist die Helioseismologie, die die akustischen (mechanischen) Wellen auf der Sonnenoberfliche aufzeichnet
und dadurch mit erstaunlicher Prézision Riickschliisse iiber das Sonneninnere ermdéglicht (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, dafl die Flavourzustinde »; der Neutrinos (i steht fiir e, p
oder 7) quantenmechanisch kein reiner Zustand sind, sondern eine Superposition min-
destens zweier Massenzusténde v; (j = 1, 2 oder 3). Wird in der Sonne ein Neutrino
produziert, das eine Superposition zweier Massenzusténde v;—; und v;—, darstellt, ist es
lediglich eine Frage des ,,Mischungswinkels 8;;“, in welchem Flavour das Neutrino auftritt.

Die Wahrscheinlichkeit, ein solares Elektronneutrino am Ort der Erde mit konvertiertem
Flavour zu messen, ist abhéngig vom Mischungswinkel #;; und einem Faktor cos a;; mit
R R-Am?
X — o 1.2
aJocLijoc E() (1.2)
mit der Oszillationsléinge L;; (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 Differenz der Massenquadrate Am? (hier geht der
bisher neue Gedanke des massebehafteten Neutrinos in die Theorie ein) und der Neutrino-
energie E(v;). Anders ausgedriickt: die Wahrscheinlichkeit, ein Neutrino eines bestimmten
Flavours v; mit einer bestimmten Energie F(»;) an einem bestimmten Abstand R nach-

zuweisen, ist letzlich nur noch abhingig von der Differenz der Masenquadrate Am? und
sin?(26;;) [Bah89, Ben96, Ber94, Bor98I, BP92, BP95, Ham87, Kir97].

Die verschiedenen Lésungsansitze zeichnen sich dadurch aus, dafl sie unterschiedliche
Wahrscheinlichkeiten dafiir angeben, ob das in der Sonne entstandene Neutrino noch im
urspriinglichen Flavourzustand existiert oder ob Flavouroszillation eingetreten ist und so-
mit der mefibare Neutrinoflufl unterschiedlich stark reduziert wurde.

Die sogenannte ,Vakuumoszillation“ (kurz: VO) beschreibt die Konversion der Neutrinos
im Vakuum. Sie liefle sich u.a. nachweisen, weil die Erdbahn um die Sonne elliptisch ist und
deshalb abhingig vom Abstand die Konversionswahrscheinlichkeit schwankt (,,Erdbahnef-
fekt“). Der Mikheyev-Smirnov—-Wolfenstein—Effekt (oder kurz: MSW-Effekt) beschreibt
die Flavouroszillation unter resonanter Verstdrkung in Materie, also durch koh#rente
Vorwiértsstreung der Neutrinos an freien Elektronen, z.B. beim Durchgang des Neutri-
nos durch die Sonnenmaterie (erscheint als ,Klein—-Winkel-Losung“ (engl.: small mizing
angle solution oder kurz: MSW-SMA)). Bei groflem Oszillationswinkel (,,Grofi-Winkel-
Losung®: large mizing angle solution oder: MSW-LMA) wird der Effekt beim Durchgang
des Neutrinos durch die Erde teilweise riickgéingig gemacht (,,Zenithwinkel-Effekt“). Letz-
teres konnte bisher noch nicht nachgewiesen werden (Super-Kamiokande 1997).

Die Ergebnisse der Detektormessungen werden mit den theoretischen Vorhersagen vergli-
chen. Die wahrscheinlichsten Lésungen der Parameter sin?(26) und Am? werden ermittelt
und lassen sich graphisch darstellen (Abb. 1.3). Die unterschiedlichen Oszillationsmodelle
zeichnen sich dadurch aus, daf} sie in dieser Graphik wie ,Inseln® liegen. Ziel der Sonnen-
neutrinophysik ist, diese Parameterbereiche weiter einzugrenzen?. Ausfiihrliche Diskussio-
nen der verschiedenen Losungsméglichkeiten findet sich u.a. in [BKS98, BaK98|.

?Die Kamickande-Kollaboration verffentlichte im Juni ’98 erstmals die Feststellung, dafi die Mef-
ergebnisse bei der Beobachtung der atmosphdrischen Neutrinos mit hoher Wahrscheinlichkeit fiir Fla-
vouroszillation ¥, — v, und damit fiir eine von Null verschiedene Ruhemasse sprechen (Neutrino 98,
4.-9.Juni 1998 in Takyama, Japan; siehe auch: Long-Baseline News, Special Edition, Juni 1998, im WWW:
http://www.hep.anl.gov/ndk/longbnews/index.html).
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Abbildung 1.3: Beispiel eines wa? oo
sin?(2) - Am? - Parame- [ solar model BP'95
terdiagramms. Graphische Auf- 10~} == 95 7% CL
tragung der wahrscheinlichsten g 99 % CL.
MSW-Losungen fiir Kon- tos L
version v, — v,. Beriicksichtigt 5 @
sind die Raten der Sonnenneu- v [
trinodetektoren Homestake-3"Cl, “ 10 3 3
SuperKamiokande, SAGE und E x(1996) ]
GALEX [BaK97]. o L 025 (M) Q
E 1.1 (LMA) i
6.9 (LOW)
10-8 MR R R
10-3 10-2 10~ 100
sin2(26)

1.5 Sonnen—Neutrino—Experimente

Zur Beobachtung von Sonnenneutrinos haben sich derzeit drei Typen von Detektoren
als besonders effizient erwiesen: die radiochemischen Detektoren, die Cerenkov-Detektoren
und die Szintillationsdetektoren. Die ersten beiden Detektortypen werden im folgenden
kurz beschrieben. Mit dem Szintillationsdetektor Borezino befafit sich das Kapitel 2 etwas
detaillierter.

Die Einheit ,SNU“: Die Sonne ist eine starke Neutrinoquelle (ca. 10! Neutrinos
em~257! am Ort der Erde). Allerdings unterliegen Neutrinos nur der ,,Schwachen Wech-
selwirkung“ (einer der vier Elementarkrifte®). Der Wirkungsquerschnitt fiir Neutrino-
reaktionen liegt typischerweise bei 10~*6¢m?, somit erhilt man durchschnittliche Reak-
tionsraten von 10726s~!. Sie sind also ziemlich ,reaktionsfaul“, so daf man die Nach-
weisgeréte (Detektoren) sehr grofl bauen und vor Fremdeinfliissen schiitzen mufl. Um die
Mefergebnisse in ,,handlichen“ Groflen darstellen zu kdnnen, wurde als géngige Einheit der
Sonnenneutrinophysik ,,1 SNU* (engl.: Solar Neutrino Unit = Sonnen-Neutrino-Finheit)

festgelegt:
1 neutrinoinduzierte Reaktion

1S5NU = 1.
SNU 1038 Targetatome - Sekunde (1.3)

®Die vier Elementarkrifte sind die Gravitation, die Elektromagnetische Wechselwirkung, die Schwache
Wechselwirkung und die Starke Wechselwirkung. Tatséchlich unterliegen die Neutrinos auch dem Einfluf§
der Gravitation, die allerdings auf atomarer Ebene vernachléssigbar ist und deshalb auch hier keine weitere
Erwdhnung findet.
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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 {iber den Austausch von W*-Bosonen
(,,geladener Strom“, engl.: charged current oder kurz: CC; die Reaktionspartner kénnen
sich in ihren Quantenzahlen (z.B. Flavour, Ladung) &ndern) oder Z°-Bosonen (sog.
,heutraler Strom“, engl. neutral current oder NC; Impuls und Energie werden
iibertragen, Flavour und Ladung bleiben individuell erhalten).

Eine spezielle Reaktionsart ist die Elektronstreuung (v, +e~ — v, + e ). Sie kann sowohl
als NC- wie auch als CC-Reaktion auftreten, wobei der CC-Zweig ausschlieflich auf
vee—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 hoher ist als die Lichtgeschwindigkeit im umgebenden Medium.
Dabei sendet es Cerenkov—Strahlung aus, diese sich kegelférmig 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 fiir die
Feststellung von Zenith—Winkel-Effekten (bisher waren aber alle Beobachtungen erfolglos
(J.N. Bahcall in [SNC97])). Dieser Detektortyp wurde mit den japanischen Experimen-
ten Kamiokande und der neueren gréfleren 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, Mefibeginn 1999) in Kanada mit schwerem Wasser (D;0) und sucht
neben der v,e”—Streuung auch nach NC— und CC-Ereignissen mit dem Deuteriumkern des
schweren Wassers. Ein mdogliches NC—Ereignis ist die Aufspaltung eines Deuteriumkerns:
vz +d — p+n+v,. Das Neutron wird im Detektor abgebremst (,;moderiert*); rekombi-
niert es mit einem anderen Kern, sendet dieser y-Strahlung aus, die nachgewiesen werden
kann.

Bei einer CC-Reaktion wird neben Energie, Impuls und Drehimpuls auch noch
die Leptonenquantenzahl und Ladung oder Flavour iibertragen, v, + 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 ausschliefllich auf CC—Reaktionen: durch einen
Neutrino—Einfang—Reaktion wird eine inverse S—Reaktion provoziert. Die neu entstan-
denen instabilen Nuklide werden chemisch extrahiert und in ein Proportionalzihlrohr
iberfiihrt, um die Riickreaktion durch Auger-Elektronen und Réntgenstrahlen 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-
verzogert und gibt auch nur Aufschluf} iiber eine integrale Reaktionsrate.
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Das &lteste und erste Sonnenneutrinoexperiment ist der Chlor—Detektor in der
Homestake-Mine in South-Dakota (R. Davis et al.), bei dem die Reaktion *"Cl(v,,e™)3"Ar
ausgenutzt sowie der anschlieBende Elektroneneinfang 3"Ar(e~, v )37Cl nachgewiesen wird

(R. Davis in [SNC97], Seite 64fF).

Die nichste Generation radiochemischer Detektoren sind die Gallium-Detektoren SAGE
und GALLEX, die als Targetmaterial fiir den Neutrino-Einfang "'Ga benutzen:
" Ga(ve,e” )" Ge. Beim Gallium Experiment (GALLEX) dienen als Target 30,3t Gal-
lium (das aufgrund der natiirlichen Isotopenverteilung 12t "' Ga enthilt) in 100¢ kon-
zentrierter Gallium—Chlorid-Lésung. Die Energieschwelle liegt bei 233keV . Nachgewiesen
wird die Riickreaktion "*Ge(e™,v.) ' Ga, also der Zerfall des "'Ge durch Elektronenein-
fang. Die Messungen liefen von 1991 bis 1997 und lieferten als kombiniertes Ergebnis aus

den Mefiperioden GALLEX I -IV [Kir97]:
PGarLEx (Vsolar) = 76,4 + 6.3 (stat) T35 (syst) SNU (1o) (1.4)

Das entspricht ca. 60% der Vorhersage aus dem SSM(98) [BP98], sofern man annimmt,
dafl die Neutrinoproduktion konstant ist, die Neutrinos unverdndert bleiben und folglich
auch der Neutrinoflufl am Ort der Erde zeitlich konstant ist.

Die Zuverlassigkeit des Detektors wurde durch Eichungen mit 51Cr [GAL98I] und "As
(T. Kirsten in [SNC97]) sowie Eichung der Z&hlrohre mit "' Ge nachgewiesen. Das Experi-
ment wird in einer neuen Kollaboration unter dem Namen Gallium Neutrino Observatory

(GNO) fortgefiihrt.

Das Soviet—American—Gallium-Experiment (SAGE) in Baksan im Kaukasus nutzt die
gleiche Kernreaktion, allerdings wird das Gallium hier in metallisch-fliissiger Form ver-
wandt. Das Meflergebnis stimmt innerhalb der Fehler mit dem von GALLEX iiberein
(V.N. Gavrin, Neutrino ’98, Takayama, Japan, siehe auch [Pel98]):

®546E (Vsolar) = T4114 (stat.) T2 (syst.) SNU (10). (1.5)

Die Vorhersage des Standardsonnenmodels (BP98) sagt fiir beide Gallium-Experimente
einen Neutrinoflufi von 12913S NU vorraus (1o-Fehler beinhaltet alle Fehlerquellen qua-
dratisch addiert [BP98]). Andere Modelrechnungen sagen ebenfalls Fliisse von 120-140
SNU voraus [BKS98, Kir97, Pel98].

Abb. 1.4 zeigt abschlieflen noch einmal den Vergleich der theoretisch erwarteten und
der gemessenen Neutrinofliisse fiir die Gallium—Experimente GALLEX und SAGE, das
37Cl-Homestake-Experiment und Superkamiokande.
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Abbildung 1.4: Gemes-
sene und nach dem
SSM(BP98) erwartete
Neutrinofliisse der ein-
zelnen Sonnenneutrino-
detektoren. Die Werte
der radiochemischen
Experimente GAL-
LEX, SAGE und 37Cl
sind in SNU mit 1 o
Fehler angegeben. Die
Daten des Superkamio-

kande-Detektors (fast
ausschliefilich
8B - Neutrinos) sind

in [10° em™%s7!] an-
gegeben [BP95, BP98,
BXNOSIL, Kir97, Pel9s,
SNC97].



Kapitel 2

Borexino

2.1 Grundlegendes

Borexino ist ein Low-Level-Detektor der neuesten Generation. Das gegeniiber den radio-
chemischen Experimenten deutlich héhere Neutrinosignal folgt aus dem physikalischen
Konzept des Detektors: viele Elektronen dienen als Target fiir ve-Streuung. Da ein Neu-
trinosignal aber nicht von 3-Zerfdllen oder durch y-Strahlung induzierte Compton- oder
Photoereignisse unterschieden werden kann, mufl ganz besonders darauf geachtet werden,
daf} der radioaktive Untergrund so weit wie moglich reduziert wird.

Abblldung 2.1: Lage- Interferometrische

Station

plan der Experimen-
tierhallen im Gran

Sasso Untergrundla- LUNA HalleB

bor LNGS (Aufsicht) AN halle @
Halle A CTF / BOREXINO
GALLEX ICARUS
VD

pp — Heidelberg

Durch die Standortwahl in den Laboratorii Nazionali del Gran Sasso (LNGS) bei Assergi
(AQ) in Italien ist der Detektor von grofien Teilen der kosmischen Strahlung durch etwa
1400 m Gestein (3300 m Wasserdquivalent) 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 Funktionsfdhigkeit eines Detektors wie Borexino
festgestellt wurde.

Physik des Detektors: Borexino ist ein Szintillationsdetektor zum Nachweis von Son-
nenneutrinos. Ein eintreffendes Neutrino streut an einem Elektron eines Szintillatormo-
lekiils und 18st es damit aus dem Molekiil (zur Erinnerung: die ve—Streuung ist fiir Neutri-
nos aller Flavour moglich, allerdings mit unterschiedlicher Wahrscheinlichkeit). Das nun
freigesetzte Elektron stofit an weitere Molekiile des Szintillators und regt sie so an. Die
tiberschiissige Energie wird (mit etwas Zeitverzégerung) als Lichtsignal wieder abgegeben.
Dieses Lichtsignal wird mit Photoelektronenvervielfiltigern registriert und kann ausgewer-
tet werden. Es erlaubt Riickschliisse iiber den Zeitpunkt und die Energie des Neutrinoer-
eignisses (im Gegensatz zu den radiochemischen Detektoren, die zeitverzégert und integral
messen). Alle Meflsignale zusammen lassen sich also spektral analysieren. Allerdings liefert
Borexino keine Informationen iiber die Richtung des eingehenden Neutrinos [s.u.a. Bor91,
Bor98I, Gia97, Lau96].

Die Hauptaufgabe von Borexino ist die quantitative Bestimmung des “Be-Neutrinoflusses,
der als monoenergetische Linie (E(vrg,) = 862 keV) im Sonnenneutrinospek-
trum erscheint (vergl. Abb. 1.1 und 1.2 auf Seite 4). Borexino analysiert insbeson-
dere die integralen Zé&hlrate der induzierten Photonen im sog. ,Neutrino-Fenster“,
E(y) = 250 — 800keV und wird in der n#chsten Zukunft der einzige Detektor sein, der
das Auftreten bzw. Fehlen der monoenergetischen 862keV—-Linie der “Be-Neutrinos direkt
nachweisen kann.

Borexino ist ein Echtzeitdetektor, der auch zeitliche Variationen des Neutrinoflusses nach-
weisen kann. Das Neutrino legt zu verschiedenen Zeiten unterschiedliche Wege zuriick,
so dafl unterschiedliche Effekte zur Flavouroszillation fiihren konnen (vergl. hierzu den
Abschnitt ,Neutrino-Oszillation* im Kap. 1.4): Am Tag miissen die Sonnenneutrinos nur
eine kurze Strecke durch das Erdreich zuriicklegen (= 1000m), wihrend sie in der Nacht
die gesamte Erde durchqueren miissen, bevor sie im Detektor gemessen werden kénnen
(Zenithwinkeleffekt). Aufgrund der elliptischen Erdbahn wird der FluB (o< 1/R?) zwi-
schen Sommer und Winter unterschiedlich sein (Erdbahneffekt). Wahrend die Erde um
die Sonne kreist, bleibt die Erdachse immer in der gleichen Richtung orientiert. Der Weg,
den ein Neutrino nachts durch die Erde zuriicklegen muf}, wird im Winter linger sein als
im Sommer, wodurch der Fluf} ebenfalls beeintréchtigt werden kann (Jahreszeiteneffekt).
Die Stérke und die Energieabhéngigkeit der Unterdriickung kann deutliche Hinweis darauf
geben, ob Vakuum-Oszillation oder MSW-Effekt die Lésung des Neutrinoproblems liefert.
Das sin?(260) — Am?-Diagramm (Abb 1.3 auf Seite 7) zeigt, welche Lésungen méglich bzw.
wahrscheinlich sind.

Erwartet werden ca. 50 Ereignisse pro Tag, wenn das Standardsonnenmodel korrekt ist
und die Neutrinos unveréndert bleiben, bzw. 12 Ereignisse téglich, wenn vollstdndige Kon-
version gemaf der MSW-Klein-Winkel-Losung vorliegt. Tabelle 2.1 vergleicht die erwar-
teten Zahlraten mit denen anderer zukiinftiger Sonnenneutrinodetektoren [Bor91, Bor98I,
Cal95]. Auf Grund der sehr guten Zeitauflosung soll Borexino nach 3 Jahren Mefibetrieb in
der Lage sein, Vakuum-Oszillation (erkennbar z.B. an jahreszeitlichen Schwankungen) zu
bestédtigen oder auszuschlieflen [Bor98I]. Ebenfalls kénnte 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&hlraten (Ereignisse pro Tag) der Neutrino-Detektoren unterschie-
den nach den verschiedenen Oszillationsmodellen , Klein-Winkel-Losung® (MSW-SMA),
,»Gro—Winkel-Losung“ (MSW-LMA) und Vakuumoszillation (VO) [Bor98I] (zum Ver-
gleich: GALLEX hat in seiner gesamten Mefizeit von etwa 5% Jahren insgesamt ,,nur® ca.
320 Neutrino-Reaktionen gezdhlt [Cri97, Kir97]).

Experiment MSW-SMA | MSW-LMA VO
Superkamiokande 161_;:3 141_;’:2 125:2
SNO 8,313 5,776 | 4975%
Borexino 121'(1)?5 321_; 38753
Icarus 1, 01’8;; 0, 71_3:3 0, 71—3:2

Abbildung 2.2:

Der Borexino—
Detektor: Struktur-
skizze mit dem &ufle-
ren Tank, der Stain-
less Steel Sphere mit
den Photomultiplier-
tubes und des Imner
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&hlt. Die
iibrige radioaktive Strahlung versucht man durch eine Zwiebelschalenarchitektur abzu-
schirmen (sieche Abb 2.2 auf Seite 13). Der &uflere Tank beinhaltet hochreines Wasser,
in dem eine Stahlkugel montiert ist. Innerhalb dieser Stahlkugel befindet sich Pseudocu-
mol, das durch (mindestens) einen Nylonballon noch einmal unterteilt wird. Diese Nylon-
blase soll das innerste Volumen vor der Diffusion von radioaktiven Gasen (spez. Radon)
schiitzen. Schliefllich werden zur Auswertung nur die Daten aus dem zentralen (innersten)
Kugelvolumen innerhalb des Nylonballons gezdhlt. Dadurch wird erreicht, dafl die Ab-
schirmung vor Untergrundstrahlung nach innen hin immer besser wird. Diesen Methode
bezeichnet man als ,,graded shielding” (engl. fiir: abgestufte Abschirmung).

Im Detail: Der duflere Tank ist aus rostfreiem Stahl mit 18m Durchmesser und ei-
ner maximalen Hohe 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 fiir die
Photomultiplier. Der Zwischenraum ist gefiillt mit hochreinem Wasser. Damit erhélt der
Detektor eine erste Abschirmung vor der lokalen Streustrahlung, die hauptséchlich aus
~4—Strahlung und Neutronen besteht, sowie vor den kosmischen Myonen.

Der Innenraum der SSS ist gefiillt mit Pseudocumol (1,2,4- Trimethylbenzol, im folgenden
kurz: PC). Als weiteren Schutz des innersten Volumens, das zur Messung herangezogen
wird, befindet sich in der SSS die schwimmende Nylonblase (Inner Vessel, im folgen-
den kurz: IV); mit einem Durchmesser von 8,5m. Sie enthilt ca. 300t PC, wobei hier
als Fluor (Leuchtstoff) ca. 1,5¢/1 PPO (2,5-Diphenyloxasol) zugesetzt sind (dieses PC—
PPO-Gemisch ist der eigentliche Szintillator). Da auch am Rand des IV noch storende
Untergrundereignisse auftreten kénnten, wird nur das innerste Volumen des IV als sog.
Fiducial Volume zur Auswertung herangezogen (ca. 100t PC+PPO).

2200 Photoelektronenvervielféltiger (8" Thorn EMI Photo-Multiplier-Tubes, kurz: PMT)
sind in die SSS eingearbeitet, 400 PMT’s sehen nach auflen als Antikoinzidenzzdhler, 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 15¢m Dicke ausgeglichen wird. Unter dem Detektor ist ein Gang einge-
richtet, durch den kiinstliche Neutrinoquellen méglichst nah an den Detektorkern herange-
bracht werden kénnen. Es ist geplant, Tests mit einer 5! Cr—Neutrino-Quelle vorzunehmen.
Ebenfalls in bodenndhe sind Kabeldurchfiihrungen sowie ein grofies Tor, durch dafl man
in das Innere des Detektors gelangen kann.

Mit der Fertigstellung des Detektors ist Anfang 2000 zu rechnen. Der tatséchliche Mef}-
beginn ist zum 1. September 2000 geplant, spitestens 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 grofie Fragen, durch
die das gesamte Experiment im Ansatz und in der Durchfithrung beeinflufit wird: Welchen
radioaktiven Untergrund gibt es? Welchen Einfluff hat er auf das Ezperiment? Und welche
physikalischen, chemischen oder rechnerischen Mdglichkeiten existieren, um diesen Einflufi
zu minimieren?

Der radioaktive Untergrund kann in 5 Kategorien aufgeteilt werden: 1. Aktivitét aus der
Umgebung (Felswinde 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 (a,n)-Reaktionen sowie 5. radioaktive Edelgase in
der Luft, Argon (Ar), Krypton (Kr) und speziell Radon und die Tochternuklide [Heu95].

Die Aktivitdten aus der Umgebung sowie der Neutronen— bzw. Myoneninduzierte Un-
tergrund wird zusammengefaft als der externe Untergrund. Er ist im wesentlichen be-
kannt und wurde (und wird) im LNGS immer wieder von den verschiedensten Experi-
menten iiberpriift. Spuren von natiirlichem “°K kdnnen im Stahl enthalten sein, treten
allerdings normal als Ion auf und sind deshalb in nichtpolaren organischen Fliissigkei-
ten wie dem Szintillator nicht 16slich. Szintillator und Fluor sind organische Fliissigkei-
ten, die aus Erdol hergestellt werden. Es ist deshalb auch mit *C-Kontamination zu
rechnen®. Schliefllich ist der Szintillator wihrend des Transports der kosmischen Strahlung
(z.B. Myonen, Protonen und Neutronen) ausgesetzt. Die dadurch entstandenen kosmo-
genen Isotope (z.B. 12C(n, ann)"Be oder 12C(p, apn)”Be), miissen 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 priifen und sich mit ihnen vertraut zu machen wurde das Pilotprojekt CTF
gebaut, das in seiner Struktur Borexino #hnlich ist, allerdings deutlich kleiner [Bor91,
Bor98I, Bor98Il, 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 23U, 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 a- und S-Strahlung zu untersuchen.

Dabei bestétigte sich die Erwartung, dafl Radon einen gravierenden Teil des Untergrundes
ausmacht und spezielle Methoden zur Reinigung entwickelt werden mufiten. Um die vom
Radon ausgehende Gefahr zu verdeutlichen, werden im Abschnitt 2.3 einige Merkmale
des Radon zusammengefafit. Der nachfolgende Abschnitt 2.4 beschéftigt sich mit dem
Reinigungsmittel Stickstoff, den Produktionsmethoden und geeigneten Methoden zur Rei-
nigung, um als Spiilgas bei Borexino eingesetzt zu werden. Die fiir Borexino bzw. die
einzelnen Komponenten zuldssigen Obergrenzen zum Untergrund sind in Tab. 2.2 nach-
zulesen.

!Bei 14N(n,p)“C—Reaktionen wird in der Atmosphire '*C produziert. Es gelangt iiber Photosynthese
in alle Pflanzen und wird iiber die Nahrungskette in die Tierwelt getragen. Da Erddl aus den Uberresten
von Pflanzen gewonnen wird, ist es mit '*C belastet. Es zerfillt mit einer Halbwertszeit von T1/2 & 5730a.
Das Isotopenverhiltnis '*C/*?C im Szintillator sollte kleiner als 10 ' g/g sein.
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Tabelle 2.2: Abschdtzung der Obergrenzen der radioaktiven Verunreinigungen in den Ma-
terialien von Borexino (sog. interner Untergrund). Die dargestellten Werte fanden Eingang
in die Monte-Carlo-Simulationen, mit denen die Anforderungen an den Detektor bestimmt
wurden. Die genannten Aktivititen beinhalten das gesamte y-Spektrum. Die Einheit [g/g]
bezeichnet die Menge der Untergrundquelle pro Masseneinheit. Die Massenangaben fiir 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]  Aktivitit  Gesamtmasse/

Volumen
2000 PMT’s 3.10°8 1-10°8 2.-1075  6,5-108y/d 8.108
PC-Abschirmung 1-10715 1-10718 5.10712 4-10%v/d 1-103m?
Nylon-Blase 2.10°1 2.10°1 1-1078  3,4-10%y/d 5.10%
Licht-Leiter 2.10710 1-10°° 3.1077  9,6-10%/d 6108
SSS 2.10°10 1-107° 3.10°7 6-107y/d 37-10%¢g
Kabel 2,1.1078 2,4.10°8 7-107%  1,5-107y/d 2.105g
222Rn in der PC-Absch. 1mBgq/m3 1.7-105%y/d 1-103m?

2.3 Radon

Das radioaktive Edelgas Radon, das in gréflerer Dichte in den unteren Atmosphédrenschich-
ten auftritt, stammt aus den drei primordialen Zerfallsketten von 23°U, 232Th und 228U.
Es ist chemisch inaktiv, dabei 18slich in Wasser und organischen Fliissigkeiten wie dem
bei Borexino benutzten Szintillator. Radon kommt in 22 Nukliden vor, davon sind drei
natiirlich anzutreffen (siehe Tabelle 2.3). Die Mutterisotope sind h&ufig in Gesteinen ent-
halten, so daf} in Felshéhlen und in der Ndhe von Beton eine erhthte Radonkonzentration
mefbar ist (in den Hallen des LNGS durchschnittlich 50 — 60Bg/m? mit starken Schwan-
kungen, abhingig vom Luftdruck, der Luftfeuchtigkeit und der Beliiftung [Lau96]).

219Rn aus der Zerfallsreihe von 2%°U kann bei den vorliegenden Betrachtungen ver-
nachlissigt werden. Die Isotopenh&ufigkeit von 235U /238U betrégt ungefshr 1 : 20. Zudem
hat das langstlebige Tochternuklid 2!'Pb nur eine Halbwertzeit von 36, 1min, so dal nach
etwa 6 Stunden der Anteil dieser Radon-Isotope auf unter 10~2 abgefallen ist.

Die Zerfallsreihe von 232Th hat zwar etwa dieselbe Intensitit wie die von 238U, so daf
220Rn ebenso hiufig auftreten wiirde wie 222Rn. Allerdings liegen die Nuklide mit linge-
ren Halbwertszeiten in der Kette vor dem Radon. ?2°Rn und die Tochternuklide zer-
fallen innerhalb weniger Stunden, so dafl von dem aus der Umgebungsluft stammenden
220Rn keine Gefahr fiir den Detektor ausgeht. Es ist nur noch auf einen moglichst geringe
232Th-Kontamination der Detektormaterialien zu achten.
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Tabelle 2.3: Die wichtigsten Daten der drei natiirlich vorkommenden Radon-Isotope

[FZK95).

Zerfallsreihe (Ursprung) 235y 232Th 238y
Halbwertszeit 7,038-10%¢  1,405-10% 4,4687-10%
Radonnuklid 219Rn 220Rn 222Rn
Halbwertszeit 7 /5 3,96 s 55,6 s 3,825 d
a—Energie [MeV] 6,82; 6,55; 6,43 6,29 5,49
langstlebiges Tochternuklid 211pp 212pp 210pp
Halbwertszeit 7 /5 36,1 min 10,64 h 22,3 a
B—Energie [MeV] 1,4 0,3; 0,6 0,02; 0,06

Das Nuklid mit der gréfiten Haufigkeit ist 222Rn (a-Zerfall mit einer Halbwertzeit von
T1/3 = 3,825d). Innerhalb weniger Stunden bildet sich in der Kette der 222Rn-Téchter ein
Gleichgewicht, das beim 21°Pb (7 /2 = 22,3a) seinen vorldufigen Endpunkt findet [Lau96,
Bru76, Ben96]. Die vollstdndige Zerfallsreihe ist in Abb. 2.3 (Seite 18) abgedruckt.

Die erste grofie 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 Radondiffusion untersucht?.

Beim Aufbau sind zudem die Oberflichen ungeschiitzt der Umgebungsluft ausgesetzt.
Das gasférmige Radon kann in die Materialien (z.B. das Nylon des IV) hineindiffun-
dieren. Zerfillt es dort, konnen die verbleibenden Tochternuklide in die Kristall- bzw.
Molekiilstrukturen eingebaut werden. Vor allem das metallische 21°Pb kann sich auf diese
Weise festsetzen und ist anschlieflend nur schwer zu entfernen. Darum ist geplant, die End-
montage des IV unter Reinraumbedingungen durchzufiihren und gleichzeitig in einem (wei-
testgehend) geschlossenen System mit synthetisch hergestellter Luft (Ny — O2-Gemisch)
unter gréftmoglicher Vermeidung von Radon zu arbeiten.

Radon kann durch einige Stoffe hindurch diffundieren und 188t sich auch spéter nur durch
sehr wenige Materialien vom Eindringen in den Detektor abhalten. Da zudem die einzelnen
Detektorkomponenten unablédssig 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 Fliissigkeiten ist das Spiilen mit
sauberem Gas (engl.: gas stripping), im speziellen Fall mit Stickstoff.

?Fin umfangreicher Anteil an Emanationsmessungen wurde am MPI fiir Kernphysik durchgefiihrt.



18 KAPITEL 2. BOREXINO

Abbildung 2.3: Radioaktive Zerfallskette von 238U, Zerfallstyp, Energie und Halbwerts-
zeit. Es sind nur die Zerfallskansle mit einer Zerfallswahrscheinlichkeit von mehr als 1%
angegeben. Begleitende y-Strahlung wurde nicht beriicksichtigt [FZK95, Lau96].
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2.4 Stickstoff

Eine géngige Methode, Fliissigkeiten von Gasen (wie etwa Radon) zu befreien, ist, sie mit
anderen Gasen (wie etwa Stickstoff) zu spiilen, damit das gesuchte bzw. storende Gas in
die Gasphase iibertritt und ausgeblasen wird. Stickstoff als Spiil- und Reinigungsgas hat
mehrere Vorteile: er ist in groflen Mengen weltweit verfiighar, preisgiinstig, leicht zu hand-
haben, nicht toxisch und nicht brennbar. Dabei ist Stickstoff chemisch inaktiv, so daf} keine
Verénderungen am Szintillator eintreten. Im Rahmen der CTF konnte gezeigt werden, daf§
die Fliissigkeit, also der Szintillator bzw. das als Abschirmung dienenden Wasser, unter
bestimmten Umsténden die gleiche Reinheitsstufe erreicht wie der Stickstoff (vergl. Kap.
4.2ff in [Lau96]). Die 222Rn-Konzentration im Wasser der Abschirmung der CTF konnte
durch Stickstoffreinigung auf einige 10mBgq/m?> reduziert werden (eine derartige Radon-
kontamination geniigt aber nicht den Anforderungen fiir den Einsatz in Borexino). Da
dieser Wert der Radon-Konzentration des Stickstoffs entspricht, sollte man sich Gedanken
machen iiber dessen Kontamination mit radioaktiven Nukliden.

Stickstoff wird aus nomaler Umgebungsluft gewonnen, es ist also mit meflbaren Mengen
an Radon zu rechnen. Diese Menge gilt es zu bestimmen und ihre Auswirkung auf die
Durchfiihrung des Experimentes abzuschitzen. 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 gekiihlt. Nach mehreren Schritten
verfliissigen sich die einzelnen Bestandteile der Luft bei verschiedenen Temperaturen und
kénnen dabei separiert werden. Bei dieser Methode kommt es hauptsichlich darauf an,
Stickstoff, Sauerstoff, 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, dafl der Adsorbtionskoeffi-
zient in einer Falle, die mit Adsorbermaterial (z.B. Aktivkohle) gefiillt ist, abhingig ist
vom Druck und von der Gastemperatur (vergl. Kap. 2.5) Je zwei Adorber sind ,parallel
geschaltet“ und werden abwechselnd benutzt. Wahrend 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, wihrend
der andere Adsorber mit Atmosphirendruck oder sogar Unterdruck gereinigt wird3. Bei
Temperature-Cycling- Adsorption-Systemen geschieht die Gasreinigung bei niedrigen Tem-
peraturen (gekiihlt wird z.B. mit fliissigem Stickstoff). Der zweite Adsorber wird geheizt,
wihrend die Verunreinigungen aus ihm ausgespiilt werden.

Die Spurengase, deren Volumenanteil bei ca. 0,04 Vol.-% liegt, sorgen bei der Bestimmung
der Radon-Kontamination fiir Schwierigkeiten. Da einige Spurengase (v.a. CO3) &hnli-
che physikalische Eigenschaften (Schmelzpunkt, Siedepunkt) besitzen wie Radon, werden
sie ebenfalls in Kiihlfallen adsorbiert und miissen anschlieBend umsténdlich aus der Gas-
probe extrahiert werden (siehe Kap. 3.1). Die physikalischen Eigenschaften der in der
Atmosphére auftretenden Gase findet man in Tab. 2.4 auf Seite 20.

®Der FEinsatz von PSA-Systemen zur Reinigung des Standardstickstoffes im Umfeld der Stick-
stoffversorgungsanlagen wurde in der Kollaboration diskutiert und u.a. von der Gruppe der Univer-
sitit Princeton, USA, (J. Benzinger et al.) getestet. Der Einsatz des Tieftemperaturadsorbers LTA
(siehe Kap. 3) im PSA-Betrieb ist prinzipiell méglich.
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Tabelle 2.4: Kennzahlen einiger atmosphérischer Gase: durchschnittlicher Anteil in der
trockenen Atmosph&re nahe der Erdoberfliche, 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/)Nor™ °C °C
Stickstoff Ny 78,084% 1,2506 -195.5 -209,86
Sauerstoff O, 20,946% 1,429 -182,962 -218,4
Argon Ar 0,934% 1,7837 -185,7 -189,2
Kohlendioxid CO, 345.107° 1,98 —78, 55ub —56, 6(5:8atm)
Neon Ne 18,18-1078 0,8990 -246,048 - 248,67
Helium He 5,24-107° 0,175 -268,934 | < —272,2(26atm)
Methan CH,4 2.10°¢ 1,2506 -164 -182,48
Krypton Kr 1,14.1078 3,733 -152,30 -156,6
Wasserstoff Hy 0,5-1078 0,0898 -252,87 -259,15
Distickstoffoxid N, O 0,3-10°° 1,977 -88,5 -90,8
Xenon Xe 0,087-1078 0,009 -107,1 -111,9
Kohlenmonoxid CO 30 — 250 -107° 0,7909 -191,5 -205,05
Stickstoffdioxid NO, 10 — 100 -10~° 1,4494 21,2 -11,2
Stickstoffoxid NO 5—100-107° 1,342 -151,8 -163,3
Schwefeldioxid SO, <1-50-10"° 2,927 -10 -72,2
Ammoniak NH; 0,1-1-10"° | 0,8906%> -33,34 77,73
Formaldehyd HCHO 0,1-1-10° 0,815 -21 -92
Radon Rn 10719 9,73 -61,8 -71

2.5 Radon und Stickstoff in Aktivkohle

Zuvor wurde erldutert, dafl Radon eine Hauptquelle des radioaktiven Untergrundes von
Borexino ist und dieses Radon mit Stickstoff aus den Fliissigkeiten ausgespiilt werden
kann. Da der Stickstoff aber ebenfalls (und deutlich mefbar) mit Radon kontaminiert ist,

stellen sich zwei Fragen:

e Wie kann der Stickstoff gereinigt werden?

e Wie kann die Reinheit des Stickstoffs gemessen werden, bevor er mit dem Szintillator
oder anderen Detektorkomponenten in Beriihrung kommt?

Die Extraktion von Radon aus grofilen Ny-Mengen gelingt durch Adsorption, also der An-
bindung der Radonatome eine stark gekiihlte Oberfliche (z.B. mit fliissigem Stickstoff
gekiihlte Aktivkohle). Zwischen den Radonatomen und der Oberfliche wirken van-der-
Waals-Krifte (siehe auch [Bru76, Lau96]). Von entscheidender Bedeutung fiir den Erfolg
der Radonextraktions (egal ob zum Messen oder zum Reinigen) ist auf jeden Fall eine
grofle Oberfliche, auf der das Radon anbinden kann, sowie eine ausreichende Linge der
benutzten Kiihlfalle, um die sog. ,Standzeit“ (s.u.) zu erhdhen.
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Liange der Kohlefalle: Die Gasprobe wird durch eine Aktivkohle hindurchgeleitet.
Wird die Falle gekiihlt, friert das Radon mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit an der
Kohlenoberfliche fest (Adsorption) bzw. wird von ihr in einem bestimmten Zeitraum wie-
der abgelost (Desorption) und durch den Gasstrom mitgerissen. Analog gilt dies natiirlich
auch fiir das benutzte Carriergas (in unserem Fall das Probengas Stickstoff), aber mit einer
anderen Wahrscheinlichkeit. Wegen der stédndigen Adsorption und Desorption ,,wandert®
das Radon also mit einer bestimmten Geschwindigkeit durch die Falle. Die Zeit, die das
Radon benétigt, 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 erhdhen, kann man verschiedene Gréfien in Betracht ziehen.

Der ,,Adsorptionskoeffizient“, also der Quotient a = v(Rn)/v(N2) der beiden Gasgeschwin-
digkeiten, ist abhingig vom benutzen Adsorber, von der Temperatur und natiirlich von
den beiden zu untersuchenden Gasen (ausfiihrliche Darlegungen finden sich u.a. in [Bru76,
Lau96]). Messungen in der Kollaboration (G. Heusser, W. Rau, M. Wojcik 1997/98) fiithren
zu einem Richtwert von a ~ 2,4-10~7 bei T = —196°C. Damit ist man in der Lage, eine
erste Abschétzung fiir die Grofle einer Aktivkohlefalle zu machen, indem man in erster
Né&herung einer laminare Strémung des Gases in der Falle annimmt:

v(Rn) = a-v(Nz) = a- (2.1)

ESL

gibt die Geschwindigkeit des Radon mit dem GasfluB ® und der Kiihlfallenquer-
schnittsfliche A. Die Kiihlfalle muf} also so dimensioniert werden, daf} in einer bestimmten
Zeit t = l/v Gas durch die Falle strémen kann, ohne das am Mefibeginn extrahiertes Radon
durch den Gasstrom zum anderen Ende der Falle wieder hinaus geblasen wird. [ ist die
Linge der Kiihlfalle; die Mefzeit ¢ ist gegeben durch die zu messende Kontamination und
den Untergrund der benutzten Meflapparaturen. Beispiel: alle an einer Extraktionsproze-
dur beteiligten Gerite tragen einen Untergrund® von 50pBq in die Messung (vergl. hierzu
die Ergebnisse in Tabelle 4.2 auf Seite 47). Dann sollte die absolut zu messende Aktivitét
mindestens doppelt so grof} sein, also ca. 1002Bg. Bei einer gewiinschten Rn-Reinheit des
gasféormigen Stickstoffs von 1uBq/m3 bedeutet das, mindestens 100m?® zu untersuchen,
was bei einem durchschnittlichen Flufi von ® ~ 20m?2/h in t ~ 5h moglich ist. Zusammen
mit Gleichung 2.1 folgt dann:

R i e (22)
Diese Abschitzung gilt natiirlich nur ndherungsweise. Die Temperatur des einstrémenden
Gases ist deutlich hoher als —196°C. Auch die Packungsdichte (und damit die tatsdch-
liche Oberfliche in einem bestimmten Volumen) ist sicher nicht iiberall innerhalb der
Falle gleich. Eine Verschlechterung des Adsorptionskoeffizienten um einen Faktor 10 oder
15 ist dadurch nicht ausgeschlossen. Zudem zeigen Messungen, daf} sich innerhalb einer
Kohlenséule kein scharfes Profil ausbildet [Woj98]). Lage und Breite des Profils sind er-
wartungsgemé&f abhingig von der Temperatur, der Gasgeschwindigkeit und der Spiildauer

(siehe Abb. 2.4).

*Die unvermeidbar von einer MeBanlage ausgehende Untergrundaktivitit (in unserem Fall Radonema-
nation aufgrund von Radiumkontamination) bezeichnet man als ,Blankwert*“ oder kurz ,,Blank“.
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Um dieses Phinomen genauer zu untersuchen, wurde eine schmale Aktivkohlefalle mit ei-
ner bekannten Radonaktivitét beladen und anschlieend mit gasfdrmigem Stickstoff nach-
gespiilt. Die Aktivitdt wurde abhingig vom Ort innerhalb der Kohlensdule gemessen,
indem die S&dule nach einigen Stunden vor einem Germaniumdetektor abgescannt wurde.
Die beim [3-Zerfall einiger Radon-T6chter ebenfalls freigesetzte y-Strahlung wurde nach-
gewiesen (in diesem Fall das 609keV-v-Aktivititsprofil des ?!*Bi-Zerfalls). Dabei konnte
gezeigt werden, dafl die Linge der Kohlensiule mindestens viermal gréfler dimensioniert
werden muf}, als im einfachen Ansatz angenommen (W. Rau 1998, sowie[Woj98]).

Die in dieser Arbeit benutzten Aktivkohlekiihlfallen haben eine Linge von ! = 250mm
und einen Querschnitt von 4 ~ 50cm? (siehe auch Tabelle A.2 im Anhang). Sie ist damit
etwa um den Faktor 50 linger, als nach Gl. 2.2 n&tig erscheint.

Abbildung 2.4: Schematische Darstellung eines Konzentrationsprofils von Radon in Ak-
tivkohle: Belddt man eine gekiihlte Aktivkohle mit einer Standardaktivitdt und blést an-
schlieflend iiber ldngere Zeit Gas hinterher, wandert das Radon durch die Kohle. Dabei
verschmiert der urspriingliche ,,Rn-Peak“ deutlich nach vorne. Dies ist bei der Bestim-
mung der Standzeit eines Adsorbers zu beriicksichtigen (siehe auch [Woj98]).

Rn-Konzentration

4

Flufirichtung — \

Lénge L = zurlickgelegte Strecke

Die Kohle und ihre Oberflache: Die im Rahmen dieser Arbeit benutzten Kohlefallen
(siche Seite 35) enthielten synthetische Aktivkohle von der Firma Carbo-Act Internatio-
nal. Verwandt wurde ein Gemisch von F3-Kohle (Korngriofie: 0,85 — 1, 18mm, Oberflache:
800 — 1000m?2/g) und F4-Kohle (Korngréfe: 1,18 — 2,8mm, Oberfliche: 800m?/g) im
Mengenverhéltnis 1:2, so dafl man im Durchschnitt von einer relativen Oberfliche von
ca. Opo = 900m?/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 1257cm® und sind gefiillt
mit etwa jeweils 156,4 g Aktivkohle. Die durchschnittliche Fiilldichte ist also
PFull 0,125%—3. Daraus folgt eine relative Oberfliche von O, =~ 112,5;’;—23 und die
Gesamtoberfliche von Oge, ~ 140.000m2.



Kapitel 3

Experimenteller Aufbau und
Mef3vorgang

Ziel dieser Arbeit ist die Untersuchung der Radonkontamination in Stickstoff. Messungen
im Rahmen des Borexino—Pilotprojektes CTF haben ergeben, dafl der industriell her-
gestellte und handelsiiblich gelieferte Stickstoff ( ,Standard Purity Liquid Nitrogen“ oder
kurz: SPLN) eine zu hohe Eigenkontamination aufweist, um als Reinigungsmittel dienen
zu kénnen. Eine Nachbehandlung ist in jedem Fall notwendig.

3.1 Reinigung des fliissigen Stickstoffs

Die Reinigung des Stickstoffs geschieht iiblicherweise dadurch, dafl der Stickstoff in
gasférmigem Zustand iiber eine gekiihlte Oberfliche (z.B. Aktivkohle) geleitet wird, da-
mit Verunreinigungen (z.B. Radon) an der Oberfliche ausfrieren (adsorbieren). Im Umfeld
von Borexino werden allerdings grofie Gasmengen benétigt, so dafl sehr grofie Oberflichen
und grofle Mengen an Kiihlmittel (typischerweise fliissiger Stickstoff) notig sind. Darum
wurde zusammen mit der Firma Messer Griesheim AG eine Konstruktion angefertigt,
die aus einer 111-Aktivkohlefalle, einem grofilen Dewargefifl und einer Heizung besteht
(diese Konstruktion wird innerhalb der Stickstoffversorgungsanlagen von Borexino als
wLow Temperature Adsorber oder LTA bezeichnet). Durch sie wird der Stickstoff vor dem
Verdampfen, also in fliissigem Zustand, hindurchgeleitet und die im Stickstoff existierende
Radon-Kontamination adsorbiert.

Die Stickstoffinstallationen, wie sie probeweise in Heidelberg aufgebaut wurden, lassen
sich der Abb. 3.1 entnehmen. Der fliissige Stickstoff (SPLN) wird dabei in dreierlei Form
genutzt. Er kann als Kiihlmitel in den LTA eingefiillt werden, dient gleichzeitig als zu
reinigendes Rohprodukt und kann iiber den Bypass als Standard—Produkt in den Ver-
dampfer geleitet werden. Der gereinigte Stickstoff (HPLN: High Purity Liquid Nitrogen)
kann entweder fliissig verwandt oder ebenfalls durch den Verdampfer geleitet werden. Erste
Messungen zeigten erfolgreich, daf eine Reduktion der Radon—Aktivitat unter 10uBq/m?
moglich ist.

23
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Die Stickstoffversorgungsanlagen im LNGS bestehen aus drei 6m>-Fliissigstick-
stofflagertanks, dem LTA, zwei atmosphérische Verdampfern, einem Heizverdampfer und
einem Gasheizer.

In den atmosphérischen Verdampfern wird der Stickstoff an der grofien Oberfliche an-
gewdrmt und dabei gasférmig. Im Heizverdampfer wird der fliisssige Stickstoff durch elek-
trisch geheizte Edelstahlrohre geleitet und verdampft. Die Oberfliche, mit der das Gas in
Beriihrung kommt, ist hier wesentlich kleiner als bei den atmosphérischen 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 vorldufige Aufbau der Stickstoffinstallationen im LNGS wird aus Abb. 3.2 ersichtlich,
Abb. 3.3 zeigt dann die endgiiltise Konstellation der Stickstoffversorgungsanlagen vor
der Halle C. Auch hier 18t sich der Stickstoff in verschiedenen Reinheitsstufen fliissig
und gasférmig entnehmen (auf die verschiedenen Méglichkeiten wird in Kap. 5 ndher
eingegangen).

Abbildung 3.1: Skizze der Stickstoffinstallation mit dem Fliissigstickstofftank, dem Low
Temperatur Adsorber (LTA; im punktierten Kasten) zum Ausfiltern von Radon und an-
deren Verunreinigungen aus dem fliissigen Stickstoff, einem atmosphérischen Verdampfer
und der Kupferleitung zur MoREx (s. Abschnitt 3.3.1). Alle Geréte wurden vorldufig
zu Testmessungen am Heidelberger MPI aufgebaut. Die Stickstoffqualitdt wird abgekiirzt
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 vorldufig errichteten Stickstoffversorgungsanlagen fiir den
Borexino-Detektor, wie sie fiir den Mefibetrieb zur Verfiigung standen. Die Installatio-
nen beinhalten drei 6m3-Fliissigstickstofflagertanks (T1-T3), den LTA, zwei atmosphiri-
sche Verdampfer (V1 u. V2), einen Heizverdampfer (H1), einen Gasheizer (H2) und eine
Verbindung zur MoREx. In den atmosphérischen Verdampfern wird der Stickstoff an der
groflen Oberfliche angewdrmt und wird dabei gasformig. Der Heizverdampfer hat eine
wesentlich geringere Oberflache als die atmosphérischen Verdampfer und erzeugt deshalb
einen vergleichbar geringeren Blank. Das Gas wird elektrisch geheizt. Dadurch ist auch
die Temperatur des ausstrémenden Gases kontrollierbar.
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Abbildung 3.3: Skizze der vollstdndigen Stickstoffversorgungsanlagen fiir den Borexino-
Detektor, wie sie fiir die nichste Zukunft geplant sind. Sie beinhalten ebenfalls die drei
6m® - Fliissigstickstofflagertanks (T1-T3), den LTA, zwei atmosphérischen Verdampfer
(V1 u. V2), einen Heizverdampfer (H1), einen Gasheizer (H2), die Verbindung zur MoREx
sowie separate Leitungen fiir SPGN und HPGN zur Halle C.
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3.2 Der Nachweis

Bevor im Detail auf die Nachweisgerdte und die Prozedur eingegangen wird, sollen einige
grundsdtzliche Bemerkungen verdeutlichen, mit welchen Schwierigkeiten der experimen-
telle quantitative Nachweis von Radon in Stickstoff behaftet ist.

Samtliche verwendeten Materialien diirfen nur duflerst gering mit Radon oder mit Ra-
dium kontaminiert sein oder miissen so geartet sein, dal man durch gezielte Prozesse die
von ihnen ausgehende Kontamination zumindest voriibergehend auf ein vertretbares Mafl
reduzieren kann.

Da man einerseits mit grofien Mengen (einige 10m?) gasformigen Stickstoffs arbeitet, ande-
rerseits aber aus diesen Mengen einige wenige (maximal einige tausend) Atome nachweisen
will, muf} die Anlage Uberdruck (z.B. p = 2bar) vertragen und gleichzeitig fiir Hochvaku-
umbedingungen (bis p < 10~°mbar) tauglich sein.

Damit auch bei groflen Gasmengen alle Radonatome in den Fallen gebunden werden (und
moglichst wenige durch nachstrémendes Gas wieder mitgerissen werden), sollte die Gas-
geschwindigkeit méglichst niedrig sein. Deshalb darf der Innendurchmesser nicht zu klein
sein. Ein groferer Innendurchmesser bedeutet aber auch eine gréfiere Oberfliche, die bei
Beriihrung mit Gas auf verschiedenste Art kontaminiert werden kann und somit das Va-
kuum verschlechtert. Der Mefiprozefl kann dadurch moglicherweise vollstdndig behindert
oder durch Anbindung von Radon an Oberflichen das Meflergebnis deutlich verfalscht
werden.

Ebenfalls muf} ein Kompromif§ gefunden werden zwischen einer guten Reproduzierbarkeit
der Bedingungen in der Anlage und den Vakuumeigenschaften. In einem verwinkelten
System mit langen R6hren konnen die Mefigerdte (insbesondere unter dynamischen Be-
dingungen) sicher nur den lokalen Druck wiedergeben (und somit nur einen Richtwert
darstellen). Zusétzliche Flansche und Manometer stellen jedoch eine potentielle Leckstelle
dar und bieten zus&tzliche Oberflichen. Sie werden deshalb auf ein Minimum reduziert.

Friihere Untersuchungen in der Gruppe (durch G. Heusser, M. Laubenstein, M. Wojcik
et al.) haben ergeben, daf} synthetische Aktivkohle das geeignete Mittel zum zeitweiligen
Binden des Radons ist. Bei Temperaturen um —196°C bewegen sich Radon in der Kohle
ca. 10° — 107 mal langsamer als Stickstoff ([Heu97, Woj98]; siche auch Seite 21). Diese
Kohle enthilt aber als Spurenelement Radium, daf} fiir eine natiirlicher und regelméfige
Radon-Emanation sorgt, die sich nach einigen >22Rn-Halbwertszeiten im Gleichgewicht
befindet. Um die Kohlen von diesem Radon zu befreien, werden sie bei Temperaturen
von ca. 200°C bis 220°C ausgeheizt, mit Helium gespiilt und danach evakuiert. Zum
Sammeln des Radon wird sie mit fliifigem Stickstoff ( ,Liquid Nitrogen“ oder kurz: LN)
gekiihlt (also —196°C). Ist das Radon gesammelt, wird es durch Heizen der Kohlefallen
wieder freigesetzt (ca. 200°C’). Samtliche Materialien miissen also Temperaturdifferenzen
von ca. 400K in kurzer Zeit verkraften kénnen und dabei ihre Vakuumeigenschaften nicht
verlieren. Materialermiidung 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). IThre Funktionsfihigkeit wurde nachgewiesen und die
erreichbaren Mefigrenzen bestimmt. Die Extraktion und Konzentration geringster Radon-
kontaminationen aus gasférmigem Stickstoff ist jetzt moglich, bleibt aber relativ umfang-
reich und findet an mehreren unterschiedlichen Anlagen statt.

1. Der erste Schritt ist das Sammeln und Konzentrieren des Radons in der MoREx.
Der kontaminierte Stickstoff wird durch eine gekiihlte Kohlefalle geleitet und dort
das Radon ausgefroren. Anschlieflend wird das iiberschiissige Gas abgepumpt, das
restliche Gas mit Hilfe eines Getters gereinigt und danach mittels Helium in eine
kleinere und eusbaubare Kohlefalle iiberfiihrt.

2. Der zweite Schritt vollzieht sich an der Zahlrohrfiillapparatur, die nahezu baugleich
im Chemielabor des Heidelberger MPI fiir Kernphysik und im LNGS zu finden ist!.
Die transportable Kohlefalle der MoREx wird angeschlossen und das Radon wei-
ter konzentriert und gereinigt. Schliefllich wird mit der Gasprobe eines der Low-
Level-Proportionalzihlrohre gefiillt. Bei den Testmessungen in Heidelberg stan-
den dazu von GALLEX iibernommene Low-Level-Proportionalzihlrohre vom Typ
HD-II zur Verfiigung [Rau95]. Im LNGS wurden Z&hlrohre benutzt, wie sie beim
37Cl-Experiment und spiter fiir Vorversuche zu GALLEX benutzt wurden
[Kum?72, Win93].

3. Das Z&hlrohr mit der Gasprobe wird im Low-Level-Labor in die dafiir vorgesehene
Meflelektronik angeschlossen.

Im Anschlufl wird der typische Verlauf des Extraktions— und Meflprozesses 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 natiirlichen Radium-Kontamination der Aktivkohle ist
prinzipiell mit einer konstanten Radon-Emanation zu rechnen, die vor Mefibeginn entfernt
werden mufl. Der ReinigungsprozeB erfolgt durch Evakuieren, Ausheizen (ca. 200 —220°C)
und Helium-Spiilen (1//min, ca. 1h durch die geheizten Fallen); ebenfalls wird die Koh-
lefalle am Helium—FEinlafl geheizt und bepumpt. Dabei wird die Heliumfalle zuerst durch
Heliumspiilen gereinigt und dann gekiihlt, um in ihr neu entstehendes Radon und das aus
der Heliumflasche stammende Radon zu binden. Nach dem He-Spiilen wird die Anlage
evakuiert. Die Fallen sollten noch im geheizten Zustand geschlossen werden, da sie beim
Abkiihlen bereits wieder stark bindend wirken und sich dadurch die Sauberkeit der Koh-
len erkennbar wieder verschlechtert. Der Teflon—Partikelfilter sollte regelméflig ausgeheizt
werden, auch wenn von ihm selbst nur geringe Emanation ausgeht. Allerdings vergréfiert
der dort festgesetzte Staub die Oberfliche.

!Die Apparatur wurde wihrend der Bauphase des Borexino—Outer-Tanks in das GNO—-Main-Building
gebracht, soll aber spiter 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 erldutert) nicht einfach abzuschitzen. Zwar
ist das Volumen ohne die Fallen nicht sehr grof} (einige Liter), dafiir sind die Wege zwischen
den Druckanzeigern und den duflersten Bereichen der Anlage relativ lang und verwinkelt,
so daf sich ein schwer nachvollziehbarer Gradient ausbildet. Die Druckmessung ergibt nur
den lokalen Wert (und ist zudem gerdtespezifisch 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~ "mbar,
unter normalen Umstinden sind p = 5 - 10 ®mbar gut und p = 1 - 10~ >mbar vollkommen
ausreichend. L&t sich der Druck nicht unter einige 10~ *mbar 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 Oberfliche gebunden und evaporiert nun langsam).

Die Extraktion: Die evakuierten Kiihlfallen werden ca. 30min vor einer Extraktion
mit flisssigem Stickstoff gekiihlt. Die Temperatur sollte zwischen —140°C und —180°C im
inneren Bereich liegen, so dal Radon zwar an die Kohle gebunden wird, der Stickstoff
hingegen weiterhin gasférmig bleibt. Um das vollstdndige Abkiihlen der Falle abzukiirzen,
kann man etwas Helium einleiten (damit der Temperaturausgleich nicht mehr nur durch
Wérmestrahlung, sondern auch durch Warmeleitung erfolgen kann). Es hat sich gezeigt,
daf} dies zwar manchmal ganz praktisch ist, aber nicht zwingend notwendig, da die Falle
sehr schnell abkiihlt, sobald man Stickstoff in sie einl&fit.

Ist die Falle auf die gewiinschten Temperatur abgekiihlt, beginnt man mit dem Stick-
stoffblasen. Nach kurzer Zeit stellen sich in der Falle relativ stabile Bedingungen ein
(& ~ 20m>/h, praue =~ 2bar und —180°C < T < —120°C), wobei die Temperatur sehr
sensibel auf Verdnderungen des Druckes oder des Flusses reagiert.

Helium—Spiilen: Unterbricht man den Stickstoffflufl, kondensiert der in der Falle be-
findliche Stickstoff nahezu sofort. Um zu vermeiden, dafl zuviel Stickstoff in der Falle
héngen bleibt, wird unmittelbar (wenige Sekunden) nach dem Schlieflen der Stickstofflei-
tung die Falle weiter mit Helium gespiilt und gleichzeitig von hinten mit der Vorpumpe
bepumpt. Es hat sich gezeigt, dafl dabei schon das zehnfache Fallenvolumen an Spiilgas
(12— 13! mit 1I/min) ausreichend ist, grofle Mengen des gebundenen Stickstoffs abzuldsen.

Kiihlen mit Alkohol: Natiirlich ist auch nach dem Helium—Spiilen noch nicht der ge-
samte Stickstoff aus der Falle entwichen. Darum wird der Kiihlstickstoff weggenommen
und die Falle mit Alkohol weitergekiihlt (genauer gesagt: angewdrmt), 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 durchspiilt. Anschlieflend ist der Stick-
stoff soweit aus der Falle abgepumpt, dafl 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, daf} sie die grofite Menge des gebunde-
nen Stickstoffs wieder abgegeben hat), wird sie verschlossen und das Dewargeféfl 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 gelést werden
konnte).

Zeitgleich wird die Transportfalle ausgeheizt, mit Helium gespiilt und evakuiert, so daf3
auch sie nahezu vollsténdig von Radon frei ist. Sie wird anschlieflend in fliissigem Stickstoff
gekiihlt. Jetzt wird die Sammelfalle gedffnet 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. Tatséchlich hat sich aber gezeigt, daf} dies nicht unbedingt
nétig ist, zumal an der Z&hlrohrfiillapparatur noch ein Getter ist, der den selben Effekt
mit wesentlich kleineren Gasmengen herbeifiihren soll®. Wird der Getter eingesetzt, so be-
findet sich das Gas—Extrakt mit dem Radon nicht mehr in den Aktivkohlefallen. Es wird
in die Tranportfalle gepumpt, und die gesamte MoREx anschlielend mehrfach mit einer
Atmosphére Helium gefiillt 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 beziiglich der Funktionsfihigkeit und des Prozefiverlaufes. Die Antworten darauf
konnten nur durch Ausprobieren herausgefunden werden. Ist es z.B. moglich, die Fallen
ausreichend kalt zu halten, wenn man Stickstoff mit einem Gasflufl von 10m3/h oder mehr
durchblést, wobei der Stickstoff etwa Umgebungstemperatur besitzt? Kann oder mufl man
das ausstrohmende Gas dazu nutzen, um das einstr6hmende Gas schon am Eingang in
die MoREx vorzukiihlen? Welche unerwarteten Eigenarten wiirde der Extraktionsprozefl
offenbaren?

Gastemperatur: Die Antwort hierauf war recht schnell gefunden. Ein Vorkiihlen des
einstrémenden Gases wiirde den Verbrauch an fliisssigem Stickstoff sicher reduzieren. Zu-
dem zeigte sich, daf} das ausstrémende Gas mit ~ —100°C relativ kalt war und die Tem-
peraturkorrektur des GasfluBmessers nicht mehr richtig arbeitete. Allerdings wiirde ein
»Wiarmetauscher” im Hochvakuumbereich die Oberfliche signifikant vergrossern. Natiirlich
wiirde dann auch das einstrémende kalte Gas die gesamte Anlage stark abkiihlen und so
moglicherweise dafiir sorgen, daf} sich das Radon nicht erst in der Kohle, sondern schon an
der Oberfliche der Rohre absetzt. Darum fiel die Entscheidung zugunsten einer Heizung,
die das ausstrémende Gas auf Temperaturen iiber —40°C aufwirmte.

2 Anfangs war aus technischen Griinden der Einsatz des Getters der MoREx nicht méglich, so daff
zwangsweise mit dem kleinen Getter an der Zahlrohrfiillanlage gearbeitet werden mufite. Da sich die
Prozedur als praktikabel erwies, wurde vorerst nur so vorgegangen.
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Die Temperatur in den Fallen héngt weniger vom Gasstrom ab als vielmehr vom lokal
herrschenden Druck, auf den sie sogar sehr sensibel reagiert. Es ist ohne Probleme méglich,
durch geschicktes Drosseln der Ventile am Eingang und Ausgang der Falle einen Druck
von etwa 1,4 — 2,1bar in der Falle einzustellen (abhingig von der Grifle der Falle und
dem Gasflu), mit dem Temperaturen unter —190°C erreicht werden. Im Normalbetrieb
wird die Anlage so betrieben, dafl 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
Stdrke, die vorher nicht erwartet wurden. Nach dem Stickstoffblasen durch die Anlage
war die Oberfliche der Aktivkohlen offensichtlich stark mit Stickstoff und in einzelnen
Messungen auch mit COy 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, dafl die Fallen nach dem Ende des Stickstoffflusses sehr schnell auf Temperaturen
von unter —196°C sanken, zeigte deutlich, dafl der noch in ihnen befindliche Stickstoff an
der Kohlenoberflache kondensierte. Um dieses iiberschiissige Gas zu entfernen, wurde die
Losung entwickelt, gleich nach dem Stickstoffblasen mit etwa 0, 4m?® Helium nachzuspiilen
(ca. 80min, 5!/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 Groflenordnung, wobei die Kiihlfallen immer noch in fliisssigen Stickstoff
standen®. Wurden die Fallen erwérmt, stieg der Druck schnell und stark an, z.T. einige bar.
In der Falle ist ein Manometer, dessen Meflgrenze bei 7bar liegt, steigt der Druck hoher,
wird das Manometer beschidigt; um Lecks zu vermeiden, sollte die Falle dann ge&ffnet
und das Gas abgelassen werden.

Die Aktivkohle bindet also zuviel Stickstoff, der bei Erwdrmung wieder frei wird und sehr
hohen Druck produziert, so daf} erstens der Getter nicht mehr eingesetzt werden kann und
zweitens beim Abpumpen das gebundene Radon mitgerissen werden kénnte. Zudem wird
die Evakuierungsprozedur unvertretbar in die Linge gezogen.

Der zweite Versuch, dieses Problem zu l6sen, war erfolgreicher. Indem das Dewargefa}
mit flissigem Stickstoff entfernt und durch ein Dewargefdfl mit kaltem Alkohol ersetzt
wurde, erwdrmte man die Fallen auf Temperaturen zwischen —110 und —100°C. Erneutes
Helium-Spiilen (ca. 12min, 1I/min) half dann, um das iiberschiissige Gas (N3, Oj etc.)
zu entfernen, ohne das Radon mitzureiflen. Allerdings versagt diese Methode, wenn grofie
Mengen CO; auftreten (wie man Tab. 2.4 entnehmen kann, haben CO; und Rn sehr
dhnliche thermodynamische Eigenschaften).

Ein Test ergab, dafl es moglich ist, auch ohne Einsatz des Getters die weiteren Konzentra-
tionsschritte an der Z&hlrohrfiillanlage durchzufiihren und realistische Meflergebnisse zu
erzielen.

®Dieses Verfahren war auch deshalb nicht empfehlenswert, weil die Turboumpe stindig an der oberen
Grenze ihrer Leistungsfihigkeit arbeitete und gelegentlich ausfiel. Damit konnte Luft (und so auch Radon)
trotz der Vorpumpe von hinten in die Apparatur eindringen und das Messergebnis verfilschen.
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Konstruktive Verdnderungen: Die MoREx hat sich als funktionsfdhig 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 gekiihltem Alkohol fiihrte dazu, daf} iiber
einige Wochen nur noch mit einer Falle (,,Falle II“) gearbeitet wurde. Der Einsatz der
sog. ,,Kesselfalle® war nicht mehr méglich, da Dewar und Heizung fest um die Falle herum
montiert waren. Der Kiihlstickstoff wurde durch eine fest montierte Leitung in das Dewar-
gefdf} gefiillt und konnte am Ende durch ein Ventil unter dem Kessel wieder ausgelassen
werden (wobei der grofite Teil des fliissigen Stickstoffs verdampfte und verloren ging). Es
stand also nur eine Falle zur Verfiigung. 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 Anlaf} ge-
nommen, einige Verdnderungen und Nachbesserungen vorzunehmen. Im Vorvakuumbe-
reich wurden einige Ventile hinzugefiigt und der Partikelfilter mit Flanschen versehen.
Die gesamte Helium-Zuleitung sowie einige Steuer— und Anzeigegerite wurden auf eine
Seite verlegt, so daf} die Kontrolle und Bedienung der Anlage vereinfacht wurde. Im Zuge
dieser Umbaumafinahmen wurde ferner der Kessel mit der vorderen Falle (,,Kesselfalle“)
ausgebaut und durch eine andere (der Falle IT baugleiche) Falle ersetzt.

Fir die Zukunft anzustreben sind jedenfalls kiirzere Wege sowie eine weitere Reduktion
des Gesamtvolumens und folglich auch der inneren Oberfliche, um die Kontaminations-
gefahr weiter zu reduzieren. Umfassende Planungen im Vorfeld einer Weiterentwicklung,
basierend auf den Erfahrungen aus dem Meflbetrieb mit der MoREx, kénnen zudem er-
gonomische Verbesserungen hervorbringen. Verbunden damit ist es sicher noch méoglich,
das gesamte Gerdt zu verkleinern und leichter zu machen, was auch den Einsatz in we-
niger zuginglichen Bereichen erméglichen kénnte. 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 gréfiten
ist, sollte bei einer Weiterentwicklung darauf geachtet werden, dafl das verwandte Material
(mehr oder minder) iiberall und auch noch in den n&chsten Jahren in ausreichender Menge
verfiigbar ist.

3.3 Die Nachweisgeriite

3.3.1 Die Mobile Radon—-Extraktions—Anlage MoREx

Die MoREx, an der die soeben beschrieben Prozedur durchgefiihrt wurde, wurde zur Kon-
struktion und zu Testmessungen in der Beschleunigerhalle des Heidelberger MPI fiir Kern-
physik aufgebaut. Sie dient dazu, aus groflen Mengen gaf3fsrmigem Stickstoffs vorhandenes
Radon in den Aktivkohlefallen auszufrieren und fiir weitere Schritte zu binden.

Sie erfiillt die zu beginn des Kap. 3.2 aufgelisteten Kriterien: niedrige Eigenkontamina-
tion, Uberdrucktauglichkeit und hinreichend gute Vakuumeigenschaften, wenig empfind-
lich gegeniiber grofien 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” MoR Fa:
alle Gasleitungen mit Kiihlfallen, Getter, Gasfluimesser und allen Ventilen.

Helium-
Falle [ i
(Aktivkohle) ' @ Ventile !
| |
Gas- ™ | & |
Flasﬂ — Vorpumpe IT . :_Q ?rEclfnleﬂ_ge_ra_te_ J
ub- Helium-
Messer| Leitung T
——
)
A=
c% 4 Flagsche
Getter c
Partikel- | ZR-V_Fe
Filter
- Transport-
& C Falle
m=0,8g
(Aktivkohle)
Vorpumpe I Aktiv-
Kohle-
Falle I .
m=156,5g Aktiv-
V=1257ml —» golllﬂel-l
alle
m=156,5g
V=1257ml
B

Der Aufbau ist in Abbildung 3.4 dargestellt und wird nachfolgend im Detail erliutert. Die
aufgefiihrten technischen Daten sind in Tabelle A.1 im Anhang zusammengefafit*.

Vakuum-System: Das Rohrensystem besteht vollstdndig aus elektropoliertem Edel-
stahl. Die Rohre haben unterschiedliche Innendurchmeser von ca. 0, 5¢m — 2¢m. Damit ist
gewdhrleistet, dafl ausreichend grofie Mengen Stickstoff durch die Anlage fliefen konnen,
der Stickstoffdurchflufl dabei nicht zu schnell wird und gleichzeitig das Innenvolumen (und
somit vor allem die kontaminationsgefihrdete Oberfliche) nicht zu groff wird®.

*Der technische Aufbau und der Mefivorgang sind detailliert in ,MoREx Documentation and User
Manual“ dargestellt, dafl ebenfalls vom Verfasser im Zuge dieser Arbeit angefertigt wurde [Fre98].

®Bei relativ niedriger Figenkontamination des Stickstoff mufl eine ausreichend grofie Menge durch die
Anlage geleitet werden, um ein Meflergebnis zu erhalten, das deutlich iiber dem Untergrund liegt. Ein zu
hoher Gasflufl kénnte jedoch das in den Fallen gesammelte Radon wieder mitreifien und so das Ergebnis
verfilschen. Um die Mefiprozedur in vertretbarem Zeitrahmen durchzufithren, wird mit Gasfliissen von ca.
20m? /h gearbeitet.
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Stickstoff-Zuleitung, Feuchtigkeitsfilter, Partikelfilter: Fiir den Testbetrieb in
Heidelberg muflte etwas improvisiert werden, da einerseits gréfiere Mengen gasférmigen
Stickstoffs bendtigt wurden, andererseits aber die Anlage nur begrenzte Zeit hier statio-
niert werden sollte. Also wurde an einem schon vorhandenen Stickstofftank ein zusétzlicher
atmosphérischer Verdampfer angeschlossen und von diesem eine Kupferleitung in die Halle
gelegt. Die Kupferleitung wurde fest mit der MoREx verbunden.

Der fiir den Phaseniibergang von der fliissigen Phase zur Gasphase n6tige Warmeaus-
tausch findet bei atmosphérischen Verdampfern iiber die grofle Oberfliche mit der Um-
gebung statt. Die Temperatur des ausgehenden Gases 1dft sich aber nicht kontrollieren.
Weiterhin gilt allgemein, dal der absolute Blankwert einer Komponente hoch ist, wenn
die Oberfliche, mit denen das Gas in Beriihrung kommt, grofl ist. Um also den Blank zu
reduzieren und die Bedingungen reproduzierbarer zu machen, steht im LNGS ein Heizver-
dampfer zur Verfiigung, bei dem der Stickstoff mit elektrischen Heizelementen verdampft
wird.

Entnimmt man Stickstoff aus einem Lagertank, &ndert sich der Druck. Nach einen be-
stimmten Druckabfall wird sich automatisch ein Ventil 6ffnen und der Druck wird wieder
aufgebaut. Dies fithrt zu Schwankungen im GasfluB. Um den Stickstoffflufl konstant zu
halten (und damit die Reproduzierbarkeit der Bedingungen zu erhéhen) wurde an den
Eingang ein selbstregelndes Gasflulventil (CT PLATON Typ Flostat FVAS) angebracht,

dafl die Druck— und Flufischwankungen mindert.

Direkt hinter dem Eingang besteht die Mdglichkeit, das Gas durch eine Falle zu leiten,
die mit einem Feuchtigkeitsfilter (z.B. Silicagel) gefiillt werden kann®. Desweiteren ist
im Eingangsbereich ein Partikelfilter (Milipore Waterguard II (Teflon) F-40 in line, fiir
Teilchen < 0,003um) angebracht.

Helium—Zuleitung: In der Anlage wird nicht nur mit Stickstoff gearbeitet. Helium
dient zu Reinigungszwecken und als Carrier, also als Transportgas, um das in den Fallen
gefangene Radon von der einen in die néchste Falle zu iiberfithren. Dazu wurde parallel
zum Stickstoffeinlaf} eine weitere Leitung gelegt, durch die Helium vor dem Partikelfilter
in die Anlage eingelassen werden kann. Da das hierzu verwandte Helium in einer normalen
Gasflasche gelagert wird, ist es natiirlich auch mit Radon kontaminiert (vergl. den Ab-
schnitt ,,Flaschenstickstoff in Kap 4.6). Deshalb wurde hier ebenfalls ein kleine Kiihlfalle
(Aktivkohle) angebracht, um sich davor zu schiitzen.

Vorpumpen: Am Eingang (zwischen Heliumeinleitung und Partikelfilter) ist eine Vor-
pumpe ( VARIAN Scroll Pump) angebaut, die nach dem Einsatz grofler Gasmengen die
Anlage auf einen niedrigen Druck bringt (pmin = 10~ 2mbar am Ort der Pirani-Mefirshre
(s.u.) im zentralen Bereich).

Eine weitere Vakuumvorpumpe (Alcatel Membranpumpe) schafft entweder ein Vorvakuum
fiir die Turbopumpe oder pumpt alternativ am Ausgang, also hinter der Transportfalle.
Dort erreicht sie einen Druck von ppi, ~ 10~ 3mbar.

6Verschiedene Griinde haben dazu gefiihrt, auf Trockenmittel zu verzichten. Anfangs war die Radon-
kontamination der Trockenmittel noch nicht bestimmt, dann stellte sich wihrend der ersten Messungen
heraus, daf eine gesonderte Trocknung des Gases reguldr nicht nétig war.
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Turbopumpe: Das Hochvakuum wird durch eine Turbopumpe (TPU050 der Firma
Pfeiffer) erreicht, die unter guten Konditionen die Anlage bis unter p = 10~ *mbar evaku-
iert (p~ 4-10"®mbar am Ort der Penning—MeBrohre (s.u.) im zentralen Bereich).

Gasfluflimesser: Der Stickstoff wird aus dem zentralen Bereich direkt entlassen durch ei-
nen GasfluBmesser (Metallkonus—DurchflufSmesser Model D10A5/87EA 9609N1478/1 der
Firma Bailey, Fischer & Porter), so dafl am Ende die genaue Menge des untersuchten Stick-
stoffs bestimmt werden kann. Er ist durch ein Ventil abgetrennt, so daf} er nicht den Vaku-
umbedingungen entsprechen mufl. Problematisch ist die Tatsache, dafl der Stickstoff, wenn
er die Kiihlfallen passiert hat, relativ kalt ist (T ~ —100°C). Damit ist nicht unbedingt
gewdhrleistet, dafl der Gasflufmesser die Gasmenge korrekt angibt, da die geréteeigene
Software nur bis —40°C korrigiert. Aus diesem Grund wurde ein Heizgerdt nachgeriistet,
mit dem das Gas auf vertretbare Temperaturen (—10°C bis +40°C) erwérmt und damit
fiir 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 zusétzlich gereinigt werden sollte.

Vakuum—Meflr6hren, Manometer: Im zentralen Bereich nahe der Turbopumpe
sind zwei Vakuum-Mefrohren angebracht: eine Pirani—Vakuvum—-Meffréhre Thermovac
TR 201/205/206 (MeBbereich p = 1072 — 103mbar) und eine Penningvac—Mefréhre
PR 25/35/36 (Mefibereich p = 107'° — 1073mbar), beide zu bedienen und abzulesen
tiber ein Multifunktionsdisplay Combivac CM 31 (alle Geréte von der Firma Leybold AG,
Kéln).

Am StickstoffeinlaBl sowie in beiden Aktivkohle—Kiihlfallen sind mechanische (d.h. 61- 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 Stickstoff auf der Aktivkohle sammelt, der sich beim Aufwirmen
stark ausdehnt.

Am Ausgang hinter der Transportfalle sind noch einmal zwei Manometer (Typ ,Barat-
ron“) fiir Anzeigen bis 100 Torr bzw. bis 1000 Torr angebracht (Datametrics Barocel
Pressuresensor Typ 600A-100T-R12-H21z—4 bzw. Typ 600A-1000T-R12-H21%-4).

Aktivkohle—Kiihlfallen: Kernstiick der Anlage sind die drei Kiihlfallen, gefiillt mit
Kérnern 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 IT“ (,,AK II*)
und ,,Transportfalle” (,,TF*). Die Transportfalle kann von der MoREx abgeschraubt und
an die Zahlrohrfiillanlage angeschlossen werden. Die Volumina der Falle und die Massen
der Aktivkohlefiillung sind nachfolgend in Tab 3.1 dargestellt.
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Tabelle 3.1: Volumina der Aktivkohlefallen und die Massen der Aktivkohlefiillung (der Feh-

ler bei der Massenbestimmung ist auf gebundene Feuchtigkeit zuriickzufithren) [Heu97].

mlgl |V [em?]

Falle I 156,44+ 1,0 | 1257

Falle IT 156,44+ 1,0 | 1257

Kesselfalle 60,9+ 1,0 750

Transportfalle | 0,8 + 0,05 3,387

]
24 mm24 mm
50 mm
. | —
150 mm
260 mm
Abbildung 3.5: Skizze einer Aktiv-
kohlekiihlfalle der MoREx (V = o @ ~ 80mm L
1257em?), gefiillt mit 156, 4g Aktiv-
kohle (Carbo-Act International F3 50 mm
& F4; F3: @ =~ 0,85 — 1,18mm,
800 — 1000m?/g; F4: @ ~ 1,18 — n
2,8mm, 800m?/g; im Volumen-
verhéltnis V(F3)/V(F4) = 1/2). Ul L
Die gesamte Oberfliche betrigt ca.
142.000m?. Die breiten Linien zei- A 90mm
gen die Position der eingebauten
pt100-Thermofiihler. Die Pfeile zei- I |
~ 80mm

gen die Gasflufirichtung.
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3.3.2 Die Zéhlrohrfiillanlage

Die Zé&hlrohrfiillanlage ist die Weiterentwicklung einer Anlage, die im Rahmen des
GALLEX-Experimentes zur Bestimmung des Radiumgehaltes in Gallium—Chlorid-Lésung
benutzt wurde [Len87]. Sie dient dem Zweck, ein zu untersuchendes Gasgemisch aus ei-
nem Probengefifl (Spiilflasche, Kolben, Kiihlfalle etc.) zu trocknen, zu konzentrieren und
schlieflich das gesammelte Radon mit dem Zshlgas P10 (s.u.) zu vermischen und in ein
Low-Level-Proportional-Zahlrohr zu fiillen.

Die Anlage setzt sich im wesentlichen aus drei Bereichen zusammen. Links findet sich eine
grofle Glasréhre mit einem Argon— / P10— Einlafl und der Verbindung zu der Quecksilber-
diffusionspumpe, der Téplerpumpe und dem Zahlrohrstutzen. Rechts ist der Anschluf fiir
die Proben, der Heliumeinlafl mit Aktivkohlefalle , eine Feuchtigkeitsfalle (Quarzwolle),
eine Molekiilsieb—Kiihlfalle (gen. ,MS-Falle“) zum Sammeln von Radon, als Gasauslafl
eine Blasenflasche (,,Liquid Lock“) und eine Vorpumpe. Beide Bereiche werden verbun-
den durch die sog. ,Radon-Falle“, (eine weitere Kiihlfalle zum Sammeln von Radon), den
Getter und eine Verbindungsréhre.

Vorbereitung: Die ganze Anlage wird mit der Vorpumpe und spéter mit der Quecksil-
berpumpe evakuiert. Letztere ist mit einer Kiihlfalle ausgestattet, um das Eindringen von
Quecksilberdampf in die Anlage zu minimieren. S&mtliche Kiihlfallen werden ausgeheizt
(ca. 1h bei 120—140°C). Zwei Vakuum—MeBrohren (eine Penning— und eine Pirani-Ré&hre)
sind in der Glasrdhre angebracht, eine weitere Pirani-Rohre befindet sich zwischen dem
Getter und der Rn-Falle, ein Manometer ist an der Verbindung vom Probengefdff zur
Glasapparatur angebracht und ein weiteres zeigt den Druck am Helium-Einlaf. Das Vor-
vakuum erreicht einen Druck von einigen 0, 1mbar, danach arbeitet die Quecksilberpumpe
mit Drucken bis zu 1-10~mbar (wobei auf Grund der Architektur der Anlage die Druck-
anzeige nur einen lokalen Wert angibt und ansonsten als Richtwert zu verstehen ist).

Auf den Zahlrohrstutzen wird eines der Low-Level-Proportional-Zahlrohre aufgesetzt,
evakuiert und ebenfalls ausgeheizt. Falls das Z&hlrohr zuvor mit groflen Aktivitdten be-
laden war, empfiehlt es sich, es mit Argon zu spiilen. Weiterhin mufl der Getter etwa
20 — 25min unter Hochvakuum ausgeheizt (aktiviert) werden.

Anbringen der Probe: Fiir die weitere Konzentration und Reinigung des Gasgemi-
sches wird die Transportfalle” mit Kupferrohren vakuumdicht angeschlossen. Der rechte
Bereich wird mehrfach durch den Bypass des Probengeféfies mit Helium durchspiilt und
wieder evakuiert, da mit dem Anbringen zwangsldufig auch Luft in die Anlage geraten
ist. Dann wird die Heliumfalle und die Molekiilsieb—Falle mit fliissigem Stickstoff und die
Feuchtigkeitsfalle mit Alkohol (auf ca. —65°C) gekiihlt. In die Anlage wird etwa lbar
Helium eingelassen.

Transfer des Radons und Gettern: Die Transportfalle wird kurz mit einem Foén
geheizt, um die Kohle vorzuwédrmen und die ersten Radon—-Atome freizusetzen. Sie wird
vorsichtig zur Apparatur hin getffnet, bis der Druckausgleich stattgefunden hat. Danach

" Alternativ kann jedes beliebige andere Probengefifi angeschlossen werden. Dies erméglich den multi-
plen Einsatz der Zahlrohrfiillanlage auch zur Bestimmung anderer Aktivititen.
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wird sie geheizt, um das Radon von der Aktivkohle zu 16sen. Mit Helium wird das Radon
dann durch die Feuchtigkeitsfalle in die MS—-Falle transferiert (ca. 3, 5min, 500m!l/min).
Das Helium wird durch die Blasenflasche aus der Apparatur entlassen. Nach dem Spiilvor-
gang kann davon ausgegangen werden, dafl nahezu alles Radon transferiert wurde. Der
tatséchliche Wirkungsgrad der gesamten Prozedur wird im Kap. 4.4 ndher besprochen.

Der nichste 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 stérende Stoffe nicht nachtréglich wieder in die Gasprobe einzubringen. Zudem
kann man davon ausgehen, dafl das benutzte Helium trocken ist.

Die Radon-Falle wird mit Stickstoff gekiihlt, zwischen den beiden Fallen das Ventil gesffnet
und Helium durch die jetzt geheizte MS—Falle und durch die Rn—Falle gespiilt (ca. 2min,
500ml/min) und mit der Vorpumpe abgepumpt. Nach dem Heliumspiilen 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 Zahlrohres: Wihrend der Getter das Gas weiter reinigt, hat man
Zeit, sich um das Z&hlrohr zu kiimmern. Um das (immer noch beheizte) Z&hlrohr zu rei-
nigen, wird Argon in die Anlage eingelassen, anschlieflend mit der Téplerpumpe mehrfach
bis in das Z&hlrohr hochgedriickt und danach die gesamte Anlage wieder evakuiert. Danach
wird der Drei-Wege—-Hahn zwischen Téplerpumpe und Z&hlrohr vorerst geschlossen.

Als Zshlgas wird jetzt P10 (eine Mischung aus 90% Argon und 10% Methan) eingelas-
sen und im groflen Eichvolumen der Téplerpumpe so abgemessen, dafl der Gasdruck im
Z&hlrohr spéter etwa 760 Torr = 1 atm erreicht. Ist die Gasmenge befriedigend eingestellt,
wird das Steigrohr wieder evakuiert. Das Z&hlgas wird im groflen Kolben der Téplerpumpe
belassen.

Parallel beobachtet man den Druck im Bereich der Rn-Falle und des Getters. Steigt der
Druck deutlich an, sollte man zwischendurch die Kiihlfalle wieder mit fliissigem Stickstoff
kithlen und das vom Getter freigesetzte Gas (hauptséchlich Wasserstoff) 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 iibrig sein. Der Getter
kann jetzt abgeschaltet werden.

Fiillen des Zdhlrohres: Nach Abkiihlen des Getters wird das Z&hlgas aus der Topler-
pumpe in den Bereich der Rn—Falle gelassen, um sich mit dem noch dort befindliche
Radon zu vermischen. Ist dies geschehen, muf} etwa 10 bis 15 mal® mit der Téplerpumpe
gepumpt werden, um das Zihlgas (mit dem Radon) in das Eichvolumen zu bringen. Die
Héhe der Quecksilbersdule ermdglicht eine erneute Druckmessung, bevor das Z&hlgas mit
Toplerpumpe und Puscher in das Zahlrohr gedriickt wird. Dabei wird die Quecksilberséule
moglichst weit an das Aktivvolumen herangefahren, um das Totvolumen méglichst gering
zu halten.

8Mit einem Pumpvorgang der Tdplerpumpe reduziert man den Druck im Restvolumen und damit
die verbleibende Gasmenge etwa um den Faktor 2,15. Nach zehnmaligem Téplern ist der Druck also
idealerweise um den Faktor 1000 gesunken. Das bedeutet, daf 99,9% der Radonatome mit der Téplerpumpe
in das Eichvolumen transportiert wurden.
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Zwangsldufig wird nicht alles Gas auch in das Z&hlrohr getrieben. Die Ventile und der
Z&hlrohrstutzen sind mit Hahnfett geschmiert, wodurch die Oberfliche vergréfiert wird.
Es besteht die Gefahr, dafl sich Gasblasen bilden. Darum mufl nach dem Fiillen des Z&hl-
rohres noch eine Restgasmessung erfolgen. Dazu wird die Toplerpumpe moglichst weit
heruntergefahren, ohne dafl Gas in das Steigrohr entweichen kann. Der Drei—-Wege—Hahn
iiber dem Eichvolumen wird geschlossen und die Quecksilbersdule bis zum kleinen Eich-
volumen hochgefahren. Die Restgasmessung (iiblicherweise weniger als 1%) erfolgt analog
zur Volumenbestimmung. Mit der Restgasbestimmung ist die Prozedur abgeschlossen und
das Z&hlrohr kann zur Datenaufnahme an die Meflelektronik angeschlossen werden.

3.3.3 Zahlrohre

Zur Bestimmung des Radons stehen der Gruppe zwei verschiedene Typen von Low—Level-
Proportional-Z&hlrohren zur Verfiigung. Beide sind aus hochreinem Suprasilquarz gefer-
tigt. Im LNGS werden hauptsédchlich die dlteren sog. ,,Davis—Counter* benutzt. Dieser Typ
wurden im Vorfeld des GALLEX-Experiments eingesetzt und ist u.a. in [Lau96, Len87,
Win88] ndher beschrieben (Siehe auch Abb. 3.6). Bei ihnen wird das Z&hlgas mit der
zu messenden Aktivitit mittels Quecksilber durch beide Schenkel in das Aktivvolumen
gedriickt. Das Aktivvolumen liegt etwa in der GréfBenordnung von lem3, ist allerdings je
nach Zahlrohr sehr unterschiedlich, da jedes Z&hlrohr vom Glasbliser des MPI fiir Kern-
physik individuell angefertigt wird.

Abbildung 3.6: Low—Level-Proportional-Zahlrohr , Davis-Typ“. Um das Totvolumen so
gering wie moglich zu halten, sind beide Schenkel bis zum Kathodenvolumen mit Queck-
silber gefiillt (grauschattiert).

"Davis"-Typ

Kathodenvolumen

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 iiber feine Wolfram-—
Dréhte, die durch die beiden Schenkel zugefiihrt werden.
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Da das Quecksilber in den Schenkeln mit dem spannungsfithrenden Draht in Beriihrung
kommt, stellen die beiden Schenkel einen nicht zu unterschitzenden Kondensator dar, der
das Untergrundrauschen erhdht. Zudem ist die innere Oberfliche besonders durch die zwei
Hahne stark vergroflert. Aus diesen Griinden wurden die Zdhlrohre perfektioniert. Beim
Typ HD-II wird das Gas nur noch durch einen Schenkel gefiihrt; somit haben die Z&hl-
rohre nur noch einen Hahn. Die Spannungsversorgung (ca. —1kV') bzw. der Auslesedraht
wurden aus den Schenkeln herausgenommen, so daf} sie nicht mehr mit dem Quecksilber
in Beriihrung kamen. Um die Auslese zu verbessern wurde die Feldgeometrie innerhalb
des Aktivvolumens verdndert und die Kathoden am Rand speziell geformt, so dafl 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&hlrohren # 124 (SC), # 125 (SC),
# 131 (SC) und # 172 (SF) durchgefiihrt (,,SC* steht fiir shaped cathode = geformte
(Silicium-) Kathode, ,,SF*“ analog fiir geformte Eisenkathode). Da diese Zahler allerdings
fiir weitere Messungen in Heidelberg verbleiben sollten, wurden vor der Verlegung der
Anlage zum LNGS einige alte Zahlrohre vom ,,Davis“—Typ wieder hergestellt (# 39 (Fe),
# 47 (Fe), # 53 (Fe) und # 55 (Fe)).

3.3.4 Die Meflelektronik

Bei der Meflelektronik konnte auf bestehende Gerdte und Aufbauten zuriickgegriffen wer-
den, die speziell fiir Untersuchungen von Radonemanationen von Y. Zakharov aufgebaut
wurden. Sie befindet sich im Low-Level-Labor des Heidelberger MPI fiir Kernphysik. Das
MeBsystem im LNGS wird in vergleichbarem Aufbau von M. Laubenstein betrieben.

In einer Bleiabschirmung stehen vier Vorverstdrkerboxen mit Kupferverkleidung, in die die
Z&hlrohre eingebaut werden. Sie werden mit dem kommerziellen CAMAC—-Meflsystem ver-
bunden (Spannungsversorgung, Hauptverstirker, Analog-Digital-Umwandler, Trigger).
Im Oktober 1997 wurde die Zahl der Zahlrohrboxen von bisher 2 auf jetzt 4 verdoppelt®.
Dadurch war es moglich, mehrere Messungen gleichzeitig durchzufiihren, wihrend alte
Messungen zur Verbesserung der Statistik noch weiterzdhlen konnten.

Das Mefsystem 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 eigenstdndige Zerfille oder um abhingige Ereignisse
handelt: es zerfillt nicht nur das Radon, sondern auch die Tochterisotope, so daf} jedem
Radonatom mehrere Ereignisse im Z&hlrohr zugeordnet werden miissen. Die Zeitinforma-
tion erlaubt grob eine Diskriminierung von unabhéngigen und abhéngigen Ereignissen. Sie
bedarf natiirlich der Uberpriifung mittels einer Standardaktivitit.

°Das hierbei benutzte C++Programm wurde von Y. Zakharov zur Auswertungvon 2 Zihlrohren ge-
schrieben und von W. Rau fiir den Einsatz von 4 Z3hlrohren erweitert. Das entsprechende Programm der
Meflanlage im LNGS wurde ebenfalls von W. Rau iiberarbeitet.
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Zahlrohreichung: Bei der Zilhrohreichung gilt es zu iiberlegen, in welchem Energie-
bereich Ereignisse erwartet werden. Zwar ist die Zerfallsenergie des Radon bekannt (sie
liegt in der Gréflenordnung von 5 — 7TMeV). Da es sich aber um a-Zerfélle handelt, ist
die Menge der Energie, die im Z&hlrohr deponiert wird, abhingig vom Ort des Zerfalls
innerhalb des Aktivvolumens. Sie liegt vor allem deutlich unterhalb der tatsdchlichen Zer-
fallsenergie. Um einen Zerfall vom Untergrund zu unterscheiden, wird in unserem Fall nur
einen Schwellenenergie eingestellt. Der Wert fiir die Schwellenenergie wird bei etwa 50keV
gesetzt, was sich empirisch als sinnvoll erwiesen hat. Dabei geht man wie folgt vor:

Nachdem das Zahlrohr in die Vorverstidrkerbox eingebaut und diese an das MeBsystem
angeschlossen worden ist, wird in das Zahlrohr von vorne eine *®Fe-Stiftquelle eingefiihrt.
55Fe gzerfillt durch Elektroneneinfang und emmitiert 5, 9keV-Réntgen—Quanten. Durch
Uberhshung der Verstirkung um den Faktor 8 legt man diesen Peak in den Bereich von
ca. b0keV, wo fiir die spdtere Messung auch die untere Mefischwelle liegen soll. Nun wird
am MeBicomputer das Kalibrierungsprogramm gestartet und die Verstidrkung so geregelt,
das der sich abzeichnende Peak sein Maximum bei Kanal 250 erreicht. Ist diese Einstellung
vorgenommen, wird die Verstdrkung wieder um den Faktor 8 reduziert und die Stiftquelle
entfernt. Die Eichung ist abgeschlossen und die Messung kann gestartet werden.

3.4 Alternative Meflmmethoden

Die MoREx wurde gebaut, um die Sauberkeit des ,Reinigungsmittels Stickstoft“ zu
iiberpriifen und dabei die bisher bekannten und in der CTF erreichten Mefigrenzen um
etwa drei Gréflenordnungen zu unterschreiten. Am angenehmsten wére dazu natiirlich eine
Anlage, die beriihrungsfrei den Stickstoff untersucht, die MeBwerte instantan (,,online“)
ausgibt und durch elektronische Steuerung ein System anspricht, dafl das restliche Radon
aus dem Stickstoff entfernt, damit der Stickstoff unverziiglich durch den Szintillator oder
andere Teile des Detektors geblasen werden kann. Kurz gesagt: Man untersucht genau den
Stickstoff, den man spdter benutzt! Im Gegensatz dazu haben wir einen Prozef, der mit
allen Schritten (Reinigung, Extraktion, Transfer, Zdhlrohrfiillen, Auslesen) bis zu zwei
Tage dauert. Der untersuchte Stickstoff wird ungenutzt abgeblasen, und man kann nur
hoffen, dafl zwischen der Meflextraktion und dem Einsatz des Stickstoffs als Reinigungs-
gas nichts passiert ist, weil man sich sonst moglicherweise mehr Radon in den Detektor
hineintrégt, als man herauswéscht. Kurz gesagt: Man weiff nicht, ob der Stickstoff, den
man durch die Detektorkomponenten bldst, noch die gleiche Qualitit besitzt wie der, den
man untersucht hat! Das tatsichliche Ergebnis siecht man erst in den Daten aus dem De-
tektor. Dieser Zustand ist natiirlich nicht optimal. Zudem besteht die Gefahr, dal nach
langen Extraktionszeiten (wenn also grofie Mengen Stickstoff durch die Fallen gespiilt wer-
den) irgendwann das adsorbierte Radon durch die Kohle durchgewandert ist und die Falle
wieder verldfit. Tatséchlich ist die Gaschromatographie geringer Mengen Radon in grofien
Mengen Stickstoff Ziel weiterer Untersuchungen (vergl. dazu [Bru76, Lau96)).

Interessant wire ein Online-Meflsystem, daf die Radonkonzentration in der Kohle gleich-
zeitig ortsaufgel6st darstellen kann. Eine Mdglichkeit ware, sich der S—Zerfall der Radon-
Tochter zu bedienen, die in der Gréflenordnung von einigen 10 Minuten zerfallen (zum
Vergleich: vom Beginn des Radonsammelns bis zum ersten ,,Meflergebnis“ vergehen viele
Stunden, moglicherweise bis zu zwei Tage).
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Die 8~ —Zerfélle 2*Pb —2!* Bi (mit Ty, = 26,8min; E = 6,7TMeV bzw. 6,65MeV) und
?14Bi 2 Po (mit Ty, = 19,8min E = 1,5MeV bzw. 3,3MeV) und die sie begleitende
y-Strahlung kénnte mit einem Germaniumdetektor nachgewiesen werden [Bru76

(Seite 16), Ned98, Prok96|.

Dies verlangt, das sich zwischen Radon und den Tdchtern ein radioaktives Gleichgewicht
ausgebildet hat, also nach einigen Halbwertszeiten der T6chter (ca. 2 — 3 Stunden). Damit
ist die direkte Abtastung der Kohlefallen méglich, der Ausbau der Transportfalle (der vor
allem die Flansche strapaziert) und die zeitaufwindige Uberfithrung des Radons in die
Proportionalzdhlrohre kénnte entfallen. Diese Methode kann v.a. Anwendung finden bei
der Untersuchung des chromatographischen Verhaltens des Radon in der Aktivkohle, wenn
durch eine gezielte Gabe einer hohen Aktivitit (,,Radon—Spike“) die untere Mefigrenze
iiberschritten wird, wie in Abschnitt 2.5 erldutert wurde.

Zukiinftige Physik mit MoREx: Die MoREx wurde bisher dazu eingesetzt, um
geringste Radonkontamination in Stickstoff nachzuweisen. Dieser Ansatz erdffnet viele
Mobglichkeiten. Im Umfeld von Borexino wird ein umfangreiches Sortiment von Reinigungs-
gerdten und —anlagen (die sog. ,,Purification Plants“), eingesetzt, in denen z.B. der Szintil-
lator oder die Abschirmungsfliissigkeit (,,Buffer Liquid“) gereinigt wird. Zudem kommen
die Detektorkomponenten mit Lagertanks in Beriihrung. Die von diesen Anlagen ausge-
hende Radonemanation konnte bisher nur im Anschlufl anhand der Kontamination der
gereinigten Stoffe abgeschédtzt werden. Sofern diese Anlagen vakuumdicht sind, kénnten
sie zukiinftig mit dem gereinigten Stickstoff (HPGN) aus den Stickstoffversorgungsanlagen
gespiilt und gefiillt werden. Nach einigen Halbwertszeiten wird sauberer Stickstoff hinter-
hergespiilt und die Radonemanation in der MoREx gesammelt und anschlielend 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), dafl auch
noch andere radioaktive Edelgase, wie etwa Krypton oder Argon, in der Umgebungsluft
(und damit im Stickstoff) vorkommen oder durch Stofiprozesse 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 anschlielende Gaschro-
matographie, Massenspektrometrie oder prizisere Analyse der Zerfélle im Z&hlrohr (z.B.
verbesserte Energieaufldsung, Pulsformanalyse, Zeitauflssung der 21*Bi—214Po-Konzidenz
(71/2 = 163us)) quantitativ zu bestimmen.

Ein weiteres Phinomen, das insbesondere fiir die MoREx, aber auch fiir den Tieftem-
peraturadsorber (LTA) von existenzieller Bedeutung ist, ist das Verhalten von Radon in
Aktivkohle unter Berticksichtigung der Tatsache, daBl zwar mit hohem Gasflufl (N3) ge-
arbeitet wird, aber nur geringe Mengen Radon auftreten. Diese Phinomen wird bereits
innerhalb der Kollaboration untersucht (u.a. Laubenstein, Heusser, Rau, Wojcik, Zakha-
rov), ist aber noch nicht abschlieflend geklért. Denkbar wire, den Tieftemperaturadsorber
(LTA) gezielt mit Radon zu beladen und anschlieflend verschieden grofie Mengen Stickstoff
hinterherzublasen. Durch Bestimmung der Kontamination abhéngig von der Gasmenge
(= Spiildauer) liefen sich Aussagen treffen {iber die Standzeit des LTA.



Kapitel 4

Die Meflergebnisse

Die MoREx ist in ihrer Art und Gréfle ein Einzelstiick und moglicherweise Prototyp
fiir spétere Entwicklungen. Entsprechend schwierig waren anfangs die Abschéitzungen des
tatséchlichen Verhaltens und der Eigenarten der Anlage. Besonderes zu untersuchen war,
welchen Beitrag zum Meflergebnis das aus den Kohlefallen nachwachsende Radon liefert,
mit welchem Wirkungsgrad die Extraktion und die nachfolgenden Konzentrationsschritte
funktionieren und wie hoch die Meflausbeute in der Elektronik ist. Dazu wurde die Anlage
in der MeBlhalle des Heidelberger MPI fiir Kernphysik installiert und mit einem konven-
tionellen 1,8m3-Stickstofftank verbunden.

Desweiteren war die Abhingigkeit von verschiedenen Parametern nicht klar:

e Wie hingt die Ausbeute vom Flufl und der Gasmenge ab?

e Man kann davon ausgehen, dafl sich das Radon auf Grund seines Siedepunktes eher
im flissigen Stickstoff aufhilt und somit im Tank nicht der Stickstoff, sondern die
Tankwénde Radon emanieren. Es konnte ein mefibarer Unterschied auftreten, je
nachdem ob der Tank frisch gefiillt wurde, einige Halbwertzeiten gestanden hat oder
fast leer ist.

e In den benutzten Kiihlfallen mufl mit einer natiirlichen Radonproduktion gerechnet
werden. Wie kann man diese abschitzen und méglicherweise minimieren?

Um auf alle genannten Fragen Antworten zu finden, wurden ab Juli 1997 mehrfach Blank-
werte von verschiedenen Kombinationen der beteiligten Komponenten gemessen und aus-
gewertet. Bevor die Meflergebnisse im einzelnen vorgestellt und diskutiert werden, sei
im anschlieBenden Abschnitt 4.1 erldutert, wie die Kontamination einer Probe aus den
MefBwerten bestimmt wird.

42
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4.1 Berechnung

Vorbemerkung: Zusammen mit der MoREx wurden auch an anderen Apparaturen
Emanationsmessungen durchgefiihrt, die im Rahmen des Borexino-Projektes fiir die Un-
tergrundbestimmung wichtig waren. Alle Ergebnisse wurden in einer Tabelle zusammen-
gefafit und berechnet. Diese Tabelle enthielt folgende Daten (vergl. auch Tab. A.3 - A.10
im Anhang):

e Art der Probe (Emanation, Gasmessung, Meflapparatur) und laufende Nummer der
Messung, Nummer des Zéhlrohrs, Druck im Aktivvolumen des Z&hlrohres und Anteil
des Restgases (Agg), das nicht in das Zahlrohr gefiillt wurde;

e Beginn (T's s10r¢) und Ende (Ts,st0p) des Sammelzeitraums liefern Aussagen iiber den
Blank-Beitrag einzelner Komponenten; der Fiillzeitpunkt Ty, in dem das Proben-
gas in eines der Zahlrohre gefiillt wurde, beendet die Zeit, in der die Z&dhlrohrfiillan-
lage zum Blank beitragt;

o Anteil der Sattigungsaktivitdt Agze, Anteil der Sattigungsaktivitdt zum Zeitpunkt
des Zahlrohrfiillens Agzst 755, Sowie Anteil der Sattigungsaktivitét, die zum Fiill-
zeitpunkt ins Zshlrohr gelangt ist A(ZR)sau, Ty, (Restgaskorrektur);

o Beginn T, stq-¢ und Ende Ths, s0pp der Messung im elektronischen Datenerfassungs-
system, Name des Datenfiles, der Eichfiles und Mengenanteil der Atome (Apfess),
die seit Beginn der Messung zerfallen sein miifiten;

e Zahl der Ereignisse, die in einer Datei registriert wurden (#FEwvntsgie), Zahl der
Ereignisse zum Zeitpunk des Z&hlrohrfiillens (#FEvntst,,, ), daraus resultierend die
Zahl der Ereignisse im Z&hlrohr # Fvntszg 1,;, und folglich Atome in der Probe in
der Sattigung (# Atomegai);

o Aus der Zahl der Zerfille in einer Probe und der totalen Nachweiswahrscheinlickeit
(E f fiot) berechnet sich die totale Aktivitdt bzw. die Aktivitit in einer bestimmenten
Menge oder die Emanation bei einer bestimmten Oberfliche;

e Bei den Stickstoffproben trégt der Verdampfer wihrend der Extraktionszeit signifi-
kant zum Blank bei. Dieser Anteil wird ebenfalls bestimmt.

Berechnung: Die Berechnung der von einer Probe ausgehenden Aktivitdt wird dann
nach folgenden Regeln ausgefiihrt:

Agare = 1 —exp {—A - (Ts,5t0p — I’s,Start)} (4.1)

ist der Anteil der Sittigungsaktivitit, der von einer Probe abgegeben wird. Daraus be-
rechnet sich der Anteil der Sattigungsaktivitdt, der beim Einfiillen des Gases ins Z&hlrohr
noch tiibrigbleibt:

Agate Tran = €XP {—A - (Traut — T's,Stop) } * Asate- (4.2)

Diese Wert muf} noch korrigiert weden auf die Menge des Probengases, die tatsdchlich in
das Z&hlrohr gefiillt wurde:

A(ZR)S&tt,TFiu = AS&tt,TFiut ' (1 - ARG)' (4'3)
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Die weiteren Berechnungen beziehen sich auf die elektronische Datenerfassung. In einen
bestimmten Zeitraum (speziell: wihrend das Datenerfassungssystem in Betrieb ist) zerfallt
nur eine bestimmter Anteil der Atome. Dies 148t sich prozentual ausdriicken durch die

Gleichung

ApMess = €xp {—A -+ (Tar,start — Tran)} — exp {—A - (Tar,5t0p — TFat) } » (4.4)
wobei A = 71_11—/22 ~ 0,69/3,825d ~ 1/132,44h die Zerfallskonstante des Radon ist.

Dadurch ist es moglich zuriickzuschlieflen auf die Zahl der Ereignisse (d.h. Zerfélle), die
man registriert hitte, wenn ab dem Fiillzeitpunkt bereits gemessen worden wére:

_ #Eventspye

#Evntsr,,, = (4.5)

AMess
Gelegentlich wird die Datenerfassung unterbrochen, z.B. um ein Z&hlrohr in das Mefsy-
stem ein— oder auszubauen oder um nach einer gewissen Zeit die Kallibrierung zu kon-
trollieren. Dadurch werden die registrierten Zerfille in mehrere unterschiedliche Dateien
eingetragen. Gewichtet mit der relativen Mefzeit ergeben sie die Zahl der Zerfélle, die im
Zahlrohr ab dem Fiillzeitpunkt hitten registriert werden kénnen:

> #Evntst,,
#EvntsZR,T an = Fall
Fan E AMess

Dieser Wert mufl noch korrigiert werden auf die tatsidchliche Gasmenge, den Blank-Wert
der Fiillanlage und den Anteil der Sattigungsaktivitét:

(4.6)

{% - Glasblank}

1_ARG

#Evnt'sSample - (47)

AS&tt,TFiu
Gewichtet mit der totalen Nachweiswahrscheinlichkeit erhélt man die Anzahl der Atome
in der Probe in der Sattigung und damit die Aktivitét (evtl. versehen mit einem Umrech-
nungsfaktor, um das Ergebnis in sinnvolle Einheiten und Gréflenordnungen anzugeben):

#Evnt'sSample

AlmBq| = A - #Atomegg = A
)= A Atomesa E ] f

(4.8)

Statistische und systematische MeBfehler: Die Bestimmung des Fehlers ist relativ
komplex, da der gesamte Prozefl vom MefBibeginn bis zur Datenaufnahme viele Schritte
beinhaltet, die das Ergebnis signifikant beinflussen k6nnen. Viele der dabei eingehenden
GréBen (Blanks, Ubertragungswahrscheinlichkeit, Restgas, Lukasfaktor etc. ) muBten erst
experimentell bestimmt werden, so daf} schliellich auch die statistischen Fehler einer Mes-
sung als Fehler bei anderen Messungen wieder eingehen.

Generell besteht stdndig die Gefahr, einen Teil der Probe durch Abpumpen zu verlieren
oder aber durch ein Leck oder nicht ordentlich geschlossenes Ventil Kontaminationen von
auflen in die Probe einzubringen. Dieses Phinomen 148t sich nicht quantifizieren und wird
nur dadurch einigermaflen auszuschlieen sein, dafl jede Messung mehrfach wiederholt
und bestétigt wird. Da der Meflprozel sehr zeitaufwindig ist, war die Mdoglichkeit der
Wiederholung allerdings bisher auf ein Minimum beschrénkt.
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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 auffillig 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
(siche Tab. 4.1 und 4.2). Sie gehen (im allgemeinen inklusive ihres Fehlers) natiirlich auch
in die Berechnung des Fehlers ein. Da die in den Tabellen angegebenen Blankwerte aller-
dings S&ttigungswerte sind, die in einer reguldren Mefiprozedur niemals erreicht werden,
wurde individuell entschieden, ob ihr Beitrag gegeniiber dem restlichen Fehler signifikant
oder vernachldssigbar ist.

Das ndchste Problem bietet der Radonzerfall selbst. Mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit
zerfallt in einem bestimmten Zeitraum ein Teil der Radonatome, allerdings statistisch
verteilt. Da der Meflzeitraum selten ldnger 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) Meflwert verkleinert und der Fehler vergréflert wird.

Das dritte Phinomen, daf sich auf das Meflergebnis auswirkt, sind die Vorgénge im Z&hl-
rohr. Bedauerlicherweise ist es nicht so, dafl der Zerfall eines Radon-Atoms exakt einen
Puls mit vorherbestimmter Energie abgibt. Statt dessen wird das emitierte a-Teilchen im
Z&hlrohr abgebremst und die mefibare Energie ist stark abhéngig vom Ort des Zerfalls
innerhalb des aktiven Z&hlrohrvolumens. Im Aktivvolumen des Zdhlrohres zerfillt auch
nicht nur das Radon, sondern auch die nachfolgenden Nuklide. Genauer gesagt: man sieht
pro Rn-Atom nicht blof} einen, sondern sehr wahrscheinlich mehrere Zerfille. Es ist auch
moglich, dafl einzelne Zerfdlle gar nicht registriert werden. Dieses Phinomen wird in der
totalen Nachweiswahrscheinlichkeit F f fr,: beriicksichtigt. Da die totale Nachweiswahr-
scheinlichkeit aber erst experimentell bestimmt werden muf}, unterliegt auch dieser Term
einer gewissen Unsicherheit, die natiirlich auch den Fehler beeinflufit.

Im Z&hlrohr werden aufler den statistisch unabhéngigen Zerfillen der Radonatome auch
Zerfille der Tochternuklide registriert, die natiirlich nicht mehr statistisch unabhingig
sind. Der sog. Lukas-Faktor wird als empirische Gr6fle in die Berechnung des Fehlers
eingefiihrt, um diesen Umstand zu beriicksichtigen.

Abschlieflend mufl noch beriicksichtigt werden, dafl die Datenaufnahme gelegenlich un-
terbrochen wird (z.B. zum Einbau eines weiteren Zahlrohres), wodurch die ,, Totzeit* der
gesamten Zdhlung kiinstlich verldngert wird.
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4.2 Blankmessungen der MoREx und der Ziahlrohrfiill-
apparatur

Zuerst einmal galt es, die Eigenaktivitit der einzelnen Komponenten nachzuweisen. Bei
allen benutzten Materialien (Stahl, Glas, Kohle, Quarzwolle, Molekiilsieb, vor allem aber
Flansche und Dichtungen) mufl davon ausgegangen werden, dafl sie in einer bestimmten
Menge Radium enthalten und mit einer bestimmten Rate Radon emanieren oder aber
in unterschiedlichem Mafle Diffusion von Radon aus der Umgebung in die Meflapparatur
zulassen. Der EinfluBl dieser Eigenkontamination 14t sich teilweise voriibergehend un-
terdriicken. Dazu miissen jedoch die verursachenden Komponenten festgestellt und quan-
titativ untersucht werden.

Die im Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Messungen und ihre Ergebnisse sind in den
nachfolenden Tabellen 4.1 und 4.2 aufgelistet (weitere Details kénnen den Tabellen A.3
bis A.10 im Anhang entnommen werden). Da die Messungen teilweise wiederholt wurden,
ist zur besseren Unterscheidung das Datum des Zahlrohrfiillens mit angegeben.

Tab. 4.3 zeigt ergénzend zwei Untergrundmessungen des Low-Level-Proportional-Z&hlroh-
res # 124 SC. Es sollte untersucht werden, ob man in der Lage ist, die Aktivitdt einer
Probe aus einem Zahlrohr vollstéindig wieder zu entfernen, oder ob noch Restaktivitéten
im Zahlrohr zuriickbleiben. Darum wurde fiir diese Untersuchung ein Zahlrohr genommen,
das jeweils wenige Tage vorher mit hohen Aktivitdten ,belastet* war.

Tabelle 4.1: Ergebnis der Blankmessungen der Z&hlrohrfiillapparatur in Heidelberg. Die
Messungen im 2. und 3. Abschnitt der Tabelle wurden durchgefiihrt nach der Extraktion
eines Standards. Mit ihnen sollte untersucht werden, wieviel der zu messenden Aktivitét in
den einzelnen Komponenten der Anlage hingen bleibt und nicht in das Z&hlrohr gelangt.
Die Messungen zeigen, dafl dieser Anteil vernachlissigbar ist (< 1%).

Messung Fill- Z&ahlrohr Aktivitdt in
Datum der Sittigung [pBq]
Blank der 01.07.97 # 124 SC 54 + 15
Zahlrohr- 22.07.97 # 125 SC 724+ 18
fiilllanlage 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 [uBq] 3714
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
H,O-Falle 12.01.98 # 125 SC 1410 4 700
Blank nach Standard (236, 6 + 3, 8Bq)
(ohne ausheizen) 19.11.97 # 172 SF 693 + 57
(mit ausheizen) 31.12.97 4 131 SC 34 +42
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Tabelle 4.2: Ergebnis der Blankmessungen der MoREx.

Messung Fill- Z&ahlrohr Aktivitdt in
Datum der Sattigung [uBq|
Getter 09.12.97 # 125 SC 234+ 81
Getter (vorher ausgeheizt) 09.01.98 # 172 SF 49 + 26
Partikelfilter 18.08.97 # 125 SC 155 4+ 69
06.03.98 # 131 SC 43 + 29
30.07.97 # 125 SC —60+120
Kesselfalle 05.08.97 # 131 SC 2449
01.09.97 # 125 SC 8+ 37
Aktivkohlefalle I 05.03.98 # 124 SC 70 + 33
Aktivkohlefalle 11 11.07.97 # 124 SC 97 + 68
19.08.97 # 131 SC 32 £ 57
08.01.98 # 125 SC 31 4+ 26
27.02.98 # 131 SC 51 4+ 26
gew. Mittelwert absol.[pBq] 49 + 14
rel.[uBq/g] 39+11
Verdampfer 09.03.98 # 172 SF 28600 4 1200
(120 1 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 fiir 1h gefiillt mit latm N5)
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Tabelle 4.3: Untergrundmessungen des Counters #124 SC: in der jeweils vorausgehenden
Messung war dieses Zdhlrohr mit hohen Aktivitdten belastet; mit der Untergrundmessung
konnte die Effizienz der Reinigungsmethoden (Spiilen mit Argon, Evakuieren und Aushei-

zen) zufriedenstellend festgestellt werden.

01.12.97

Messung  Fill- Z&hlrohr Untergrund
Datum [epd]
Blank ZR 27.10.97 # 124 SC 1,24+0,4

(evakuiert, 1 x Ar-gespiilt, latm P10)

# 124 SC

1,6+0,5
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4.3 Emanationsmessungen

Im vorangehenden Abschnitten 4.2 wurde ausfiihrlich der radioaktive Untergrund beschrie-
ben, der von der MoREx und der in Heidelberg aufgebauten Zahlrohrfiillanlage sowie
einzelnen Komponenten dieser Anlagen ausgeht. Sie wirken sich unmittelbar auf die im
Rahmen dieser Arbeit durchgefiihrten Messungen aus. Aus dem selben Grund ist natiirlich
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 Zdhlrohrfiillapparatur
vorgenommen, indem Proben in vakuumdichte Gefifle (z.B. Glaskolben) gefiillt wurden.
Als weiteres Meflinstrument wurden zwei vakuumdichte Edelstahlkessel angefertigt. Ma-
terialproben oder Geréte, die sich nicht dazu eignen, an die Fiillanlage angeschlossen zu
werden, konnen in diese Kessel gelegt und nach einiger Zeit die Radonemanation durch
Helium-Spiilen und Abpumpen in eine Kohlefalle extrahiert werden. Mit dieser Falle wird
dann wie iiblich verfahren. Die Ergebnisse sind in Tab. 4.4 dargestellt.

Tabelle 4.4: Ergebnisse der Emanationsmessungen.

Art der Probe Fill- Zahlrohr  Aktivitédt in
Datum Sattigung
Silicagel + Stérke
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 =+ 420uBq/m?
10.07.98 # 131 SC —-80 £ 280
Sicherheitsventil 23.06.98 # 124 SF 93 + 38uBgq
0, 5bar 01.07.98 # 131 SF 58 £+ 32
3m , Federbalg* 28.07.98 # 41 150 + 310uBgq
01.08.98 # 55 380 + 350uBgq
Flowstat 03.07.98 # 172 SF 91 + 85uBgq
Drosselventil 08.07.98 # 172 SF 56 + 40
13.07.98 # 124 SF 103 £ 39

Das ,Silicagel mit Stérke“ wurde im MPI fiir Kernphysik speziell hergestellt, um als
Trockenmittel zu dienen. Die iiblicherweise zur Herstellung von Silicagel gebrauchten Ma-
terialien enthalten hdufig deutlich mefibare Radiumkontaminationen, so daf§ sie fiir den
Einsatz in Low-Level-Experimenten ungeeignet sind. Das hier gemessenen Silicagel mit
Stdrke ist aus vergleichweise sauberen Ausgangsmaterialien hergestellt, wie die Messun-
gen zeigen.

»P TFCE 302“ ist die Bezeichnung fiir ein Teflonmaterial, das in den Selfa-Vakuum-
Ventilen als Material fiir die Ventilsitze dient, also unmittelbar mit dem Gasstrom
in Beriihrung kommt. Die Selfa-Ventile (von der Firma Selfa, einer Tochterfirma von
Air Liquide - Italien, hergestellt fiir hochreine Vakuumanlagen) wurden mehrfach in die
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Stickstofversorgungsinstallationen sowie ebenfalls innerhalb der MoREx eingebaut.

Das ,,Sicherheitsventil® ist ein serienmifig gefertigtes Uberdrucksicherheitsventil, wie es
vielfach (und natiirlich auch bei Borexino) in Gasversorgungsanlagen eingesetzt wird. Spe-
ziell wurde ein Ventil untersucht, das bei 1, 5bar (oder 0, 5bar ﬂ'berdruck) Offnet. Es wurde
an die Fiillanlage angeschlossen und damit auch auf Vakuumdichtigkeit gepriift.

Der sog. ,Federbalg® ist ein flexibler Edelstahlschlauch, der den Anschlufl der MoREx
an beliebiger Stelle der Stickstoffinstallationen ermdglicht und dabei erlaubt, trotz des
Platzbedarfs der Anlage auf die Bedingungen vor Ort in gewissen Umfang Riicksicht zu
nehmen.

Das ,,Drosselventil* (CT PLATON Typ Flostat FVAS) wurde direkt am Eingang der
MoREx angebracht, um fiir einen gleichmissigen Gasflufl 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&hlrohrfiillanlage als auch an die MoREx sog. Radon-Standards' bekannter
Aktivitat angeschlossen und gemessen. Mit den Standardmessungen an der Zahlrohrfiill-
anlage wurde die gemessene Aktivitit mit der erwarteten Aktivtit verglichen und daraus
fiir jedes Zahlrohr die Nachweiswahrscheinlichkeit bestimmt. Da die Werte innerhalb der
Fehler iibereinstimmen, wurde aus den Ergebnissen der Mittelwert gebildet (er geht in alle
Rechnungen als totale Nachweiswahrscheinlichkeit E f fr,: ein).

Anschlieflend wurden zweimal Standardldsungen an die MoREx angeschlossen. Da in einer
iiblichen Extraktion davon auszugehen ist, dafl die Oberfliche der Kohle relativ schnell mit
Stickstoff belagert wird und sich somit die tatséchliche freie Oberfliche deutlich reduziert,
wird als Simulation dieses Zustandes zuerst ca. 1m? Stickstoff durch die Falle gespiilt.
Danach wird das Radon aus der Standardlésung eingebracht. Anschlieflend wird eine be-
stimmten Menge Stickstoff hinterher geblasen, um das Radon auf der Oberfliche der Kohle
,»zu verschmieren® und die Wanderung der Radonatome durch die Falle zu bewirken?. Die
Messergebnisse wurden mit den zu erwartenden Aktivititen verglichen (wobei die totale
Nachweiswahrscheinlichkeit E f fro: bereits berticksichtigt wurde).

! Radon-Standards“ sind allgemein Radonquellen mit gut bekannter Aktivitit (in unserem Falle
Radium-Chlorid-Ldsungen) bei denen das Radium zu Radon zerfillt und sich nach einigen Radon-
Halbwertzeiten ein Gleichgewicht einstellt, d.h. es wird genausoviel Radon produziert wie gleichzeitig
zerfdllt. Die Produktionsrate ist gleich der Aktivitdt. Das gebildete Radon kann extrahiert werden, da
es iiblicherweise vollstindig in die Gasphase iibertritt, wenn die Ldsung mit Helium durchspiilt wird.

2Bei einem normalen MefprozeB ist mit Gasmengen von 100m® oder mehr zu rechnen, die in der Kohle
die gesamelten Radonatome verschmieren. Da die Aktivitit von 100m® SPGN aber auch im Vergleich
zu einem Radonstandard nicht vernachléssigbar ist und zudem die Mefiprozedur um mehrere Stunden
verlingert worden wire, wurde entschieden, dieses Phinomen mit ,nur“ 30m® nachzuahmen.
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Tabelle 4.5: Bestimmung der Totalen Nachweiswahrscheinlichkeit in Heidelberg mittelsbe-
kannter Standardaktivitdten. Die obere Hélfte der Tabelle zeigt die Daten von Messungen
an der Zihlrohrfiillanlage. In der unteren Hilfte sind die Messungen zu Bestimmung der
Nachweiswahrscheinlichkeit der MoREx wiedergegeben.

Messung Fill- Z&ahlrohr Nachweis-
Datum wahrscheinlichkeit
236, 6 + 3, 8 Bg-Standard 30.12.97 # 125 SC (147,4+2,9%
Zahlrohrfiillanlage 02.01.98 4 124 SC (144,74 3,5)%
07.01.98 # 172 SF  (148,7+3,2)%
(

12.01.98 # 131 SC 148,54+ 3, 1)%
Mittelwert (Effrot) (147,44 1,8)%

134, 6mBq + (30 + 0,1)m3SPGN, 19.11.97 # 131SC  (93,4+5,3)%
23T™mBq + (38 £ 0, 1)m3SPGN2 17.01.98 4 124 SC (103,4+7,3)%
Mittelwert (Eff) (98,4+7,1) %

Die MefBergebnisse (Tab. 4.5) zeigen, dafl das Extraktions- und Meflverfahren zuverldssig
arbeitet und die gesamte Prozedur verlustfrei durchzufiihren ist. Bei beiden Standard-
Messungen wurden Ergebnisse erzielt, die gut mit mit einer Nachweiswahrscheinlichkeit
Eff =1 iibereinstimmen.

4.5 Stickstoffmessungen in Heidelberg

Ziel der Arbeit ist die Extraktion und der quantitative Nachweis von Radon in gasférmi-
gem Stickstoff, der fiir Borexino an verschiedenen Stellen zur Reinigung von Fliissigkeiten
eingesetzt wird. In der Hoffnung, moglichst niedrige Kontamination des Stickstoffs vor-
zufinden, war und ist es realistisch anzunehmen, daf} bei bekannter Nachweisgrenze grofle
Stickstoffmengen untersucht werden miissen, um {iberhaupt ein mefibar iiber dem Unter-
grund liegendes Ergebnis zu erzielen.

Viele systematische Fragen waren anfangs offen. Vor allem das gaschromatographische
Verhalten von Radon in der Aktivkohle zeigt sich als eine der Problemstellen. Eine ge-
ringe Radon-Kontamination des Stickstoffes erfordert grofie Gasmengen, um ein mefibares
Signal-Untergund- Verh&ltnis zu erhalten. Es war aber nicht klar, welche Mengen Stick-
stoff 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-
gefithrt wurden, quasi die ,,ersten Gehversuche* mit dem neuen System, dessen sinnvolle
und (zwecks Reproduzierbarkeit der Ergebnisse) auch gleichméfige Bedienung erst ein-
mal erlernt sein wollte. Zudem erhielt man sich die Option, nétige Anderungen in der
Institutswerkstatt vorzunehmen.

Zuerst wurde handelsiiblicher Stickstoff direkt aus dem Tank verwandt und dabei an den
Stickstoff wie an das Lagersystem keine besonderen Anforderungen gestellt. Tatséchlich
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waren dann auch die ersten MeBwerte sehr hoch (GréBenordnung mBgq/m?®, 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
Abliufe wurden reproduzierbarer und damit auch die Mefiwerte vergleichbarer.

Die Berechnung des Ergebnisses der Stickstoffproben erforderte im Vergleich zu den vorher
aufgefiihrten Gleichungen noch einige Verénderungen.

Da keine Blankmessung vorgenommen wird, ist es nicht sinnvoll, von den Meflergebnis-
sen auf einen ,Sattigungswert” riickzuschlielen. Vielmehr ist zu untersuchen, wie hoch
die Kontamination des Stickstoffs mit Radon jetzt ist. Auflerdem ist der Extraktions-
zeitraum klein verglichen mit der Halbwertzeit, weshalb der Exponentialterm in GI. 4.1
vernachléssigbar wird. Also wird die Funktion, mit der die S&ttigungsaktivitét berechnet
wird, mit ,,1“ gleichgesetzt:

Agaue = 1 —exp{A- (Ts,start — T's,Stop)} 1= 1; (4.9)

der entsprechende Term verschwindet aus Gleichung 4.2. Schliefilich wird noch der Bei-
trag abgezogen, der durch den Verdampfer in den Sticktoff eingetragen wird. Unter der
Annahme, dafl nach intensivem Gasflul zum Meflbeginn der Verdampfer frei von Radon
ist, mufl man davon ausgehen, dafl gemifl

A(Verdampfer) = Ag(Verdampfer) - (1 — exp {—A(Ts,stop — T's,Start)}) (4.10)

im Laufe der Messung neues Radon freigesetzt wird, dafl von der Gesamtaktivitét (GL.
4.8) subtrahiert werden muf.

Natiirlich muf} die nachgewiesene Aktivitdt auch noch auf einen normierten Wert gebracht
werden, da verschieden grofle Gasmenge gemessen wurden; deshalb wird die gemessene
Aktivitdt durch das untersuchte Gasvolumen in [m3] geteilt. Die Ergebnisse finden sich in
Tabelle 4.6.

4.6 Bewertung der Ergebnisse

Abhéangigkeit der Ausbeute vom Gasflufl: Diese zu Beginn des Kapitels aufge-
stellte Frage 188t sich mit den Meflergebnissen der Standardaktivitdten beantworten, ist
aber noch an einige Bedingungen gekniipft. Sowohl in Abschnitt 2.5 wie auch in Ab-
schnitt 4.4 wurde erldutert, dafl die Radonatome unter Gasflul durch die Falle wandern
und dabei, selbst wenn sie konzentriert auf die Kohle aufgebracht wurden (also im Pro-
fil quasi als ,,Peak“ erscheinen) diese Verteilung deutlich verschmiert. Im Rahmen der
Standardmessungen wurden 30m3 bzw. 38m? Stickstoff (bei einem Flufi von 20m3/h)
benutzt, um diesen Effekt zu erzielen. Die Messungen ergaben, dafl der Nachweis des Ra-
dons vollstdndig méglich war. Daraus folgt, dal unter den gegebenen Umstdnden (30m>
bzw. 38m? bei 20m3/h) die Ausbeute nicht beeintrachtigt wird. Messungen mit grofieren
Gasmengen (z.B. 100m?) sind Inhalt zukiinftiger Untersuchungen.

Einflufl der Radonemanation aus der Meflapparatur: In den Abschnitten 4.2 und
4.3 wurde ausfiihrlich der Einflufl der Melapparaturen auf die Ergebnisse erldutert. Speziell
konnte festgestellt werden, dafl die Emanation der Kiihlfallen in S&ttigung durchschnittlich
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Tabelle 4.6: Ergebnisse der Stickstoffmessungen in Heidelberg.

Gasmenge [m?] Fiill- Zahlrohr  Aktivitat
Datum [uBg/m?]

SPGN; aus Lagertank (Entnahme aus der Gasphase)

36 + 3 24.10.97 # 124 SC 69+ 9

(Tank aufgefiillt am 13.11.97)

45+ 0,5 15.11.97 4 131 SC 43+5

504+0,3 27.11.97 # 131 SC 541+ 6

SPGN; aus Lagertank (Entnahme aus der fliissigen Phase)
(Tank aufgefiillt am 23.03.98)

106 £ 0,3 25.03.98 # 172 SF 144 + 14
HPGN; aus Fliissigtank + LTA

1024+0,3 13.03.98 # 172 SF —242
(Tank aufgefiillt am 23.03.98)

103 +0,3 27.03.98 # 131 SC 25+ 3
N, aus 12-Flaschen-Batterie

40+0,3 12.12.97 # 131 SC 1083 £100
20+0,3 14.01.98 # 131 SC 2096 + 194
N, aus Einzelflasche

10,7+0,3 21.03.98 # 172 SF 189 +12

weniger als 50uBq betridgt. Da die Radonprobe iiblicherweise nur etwa 5 — 10k mit ihnen
in Beriihrung kommt, ist ihr Beitrag zur nachgewiesenen Ativitdt mit weniger als buBq
abzuschitzen. Der gesamte Einfluf} aller an der Messung beteiligten Anlagen wurde in
einer Messung mit ca. 20 + 20uBq bestimmt.

Ungereinigter Stickstoff: Die in Heidelberg durchgefiihrten Messungen zeigen, daf3
der handelsiibliche fliissig angelieferte und gelagerte Stickstoff in gasférmigem Zustand
eine Radonkontamination in der Gréfenordnung von 100uBg/m? 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 Meflwerte
kaum moglich. Neben den unbekannten Einfliissen, die sich aus den benutzten Installatio-
nen ergeben, ist auch nicht auszuschlielen, dafl der Stickstoff selbst bei unterschiedlichen
Lieferungen unterschiedlich stark kontaminiert ist. Eine besondere Behandlung des Stick-
stoffs ist jedenfalls erforderlich, z.B. Reinigen des fliissigen Stickstoffs mit Aktivkohlefallen,
Temperature-Cycle- Adsorption-Systeme oder Boil-off-Tanks. Damit sollte es méglich sein,
die Kontamination des entnommenen gasférmigen Stickstoffs auf 1uBq/m3 oder weniger
zu reduzieren.

Gereinigter Stickstoff: Die Filtrierung des fliissigen Stickstoffs mit einer Aktivkohlefalle
hat sich als eine gut durchfiihrbare Reinigungsmoglichkeit erwiesen. Der Tieftemperatur-
adsorber (,,LTA“; sieche 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 Stickstoff lagen. Da nur zwei Messungen durch-
gefithrt wurden, erscheinen die Unterschiede in den Ergebnissen sehr grofl. Trotz des Ver-
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suchs, die statistischen und die systematischen Fehler moglichst zuverléssig (aber konser-
vativ) abzuschétzen (und damit fiir die Radonkontamination des Stickstoffs eine méglichst
konservative Abschitzung zu erhalten), konnen die beiden MeBergebnisse keinesfalls als
gleich angesehen werden. Moglicherweise sind hier noch Verunreinigungen im Spiel, die
allerdings im nachhinein nicht weiter untersucht werden kénnen.

Nicht zu unterschétzen bleibt auch weiterhin, daf} sich in dem umfangreichen Prozef} (von
der Extraktion bis zum Z&hlrohrfiillen) noch systematische Fehler verstecken, die wegen
der geringen Statistik bisher nicht erkannt wurden. Dabei gilt es besonders zu bedenken,
daf} die Bedingungen bei der Blankmessung des Verdampfers nicht mit den Bedingungen
bei einer Stickstoffmessung fibereinstimmen. Bei der Blank-Bestimmung war der Verdamp-
fer warm (Umgebungstemperatur) und innen vollstéindig mit Helium (gasformig) gefiillt.
Bei einer Messung der Stickstoffkontamination kommt der Verdampfer innen mit fliissigem
Stickstoff in Kontakt, wodurch die Temperatur deutlich sinkt (was sich zwar nicht auf die
Produktion von Radon, wohl aber auf das Emanationsverhalten aus der Metalloberfliche
hemmend auswirkt). Zudem ist ein Teil der Oberfliche jetzt Grenzfliche zu einer fliissigen
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 abschitzbar), dafl der
Blankwert des Verdampfers im Falle einer Stickstoffuntersuchung 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 Stickstoffprobe eingetragen und kann nicht weiter reduziert,
sondern allerhdchsten auf eine gréfiere Gasmenge verteilt werden. Der Verdampferblank
bestimmt also die mit den Installationen in Heidelberg mefibare Obergrenze der Gréfien-
ordnung von A ~ 10uBgq/m3.

Flaschenstickstoff: Der Flaschenstickstoff aus dem 12-Flaschen-Gebinde weist mit ca.
1 — 3mBgq/m? eine wesentlich stirkere Kontamination auf. Die Ursachen hierfiir sind im
Lagerbehélter zu suchen. Die Kontamination pro Gasmenge ist entscheident abhéngig vom
aktuellen Fiilldruck (bzw. Gasmenge, dargestellt durch das Produkt p X V' aus Druck p
und Volumen V). Wahrend die Flaschen vor der ersten Messung noch fast voll waren
(Filldruck ca. 200bar), war der Druck vor der zweiten Messung mit etwa 100bar nur
halb so grofl. Zwischen beiden Messungen liegt etwa 1 Monat (~ 8,6 - 71/;). Wenn die
Kontamination aus dem Stickstoff stammt, miifite sie zu diesem Zeitpunkt weitgehend
zerfallen sein. Es existieren also andere Quellen, aus denen das Radon stetig nachwéchst,
wie z.B. die grofie Oberfliche der Stahlflaschen oder die Dichtungen des Druckminderers.
Geht man davon aus, dafl die Stahlflaschen mit einer konstanten (absoluten) Rate Radon
emanieren (das sich zu diesem Zeitpunkt bereits nahezu im Gleichgewicht befinden miifite),
folgt logischerweise, dafl die relative Kontamination (pro m3) des Stickstoffs bei geringerem
Filldruck hoher ist. Das Meflergebnis bestétigt diese Annahme. Das Gebinde produziert
insgesamt 128 + 8m Bg Radonemantion.

Eine andere Messung mit einer einzelnen Gasflasche ergab eine Stickstoffkontamination
von ca. 190uBq/m3 und ist damit um eine GréBenordnung geringer als die eben erwéhnten
Messungen des Gebindes.



Kapitel 5

Mef3werte im LNGS

Trotz mehrfacher Verzégerung bei den Aufbauarbeiten war es schliefllich méglich, auch im
Gran Sasso Untergrundlabor (LNGS) die Stickstoffinstallationen mit einem vorldufigen
Aufbau in Betrieb zu nehmen und ersten Tests zu unterziehen (siehe auch Abb. 3.2 auf
Seite 25). Das Mefiprogramm litt allerdings noch unter einigen technischen Méngeln, die
bis zum Abschlufl dieser Arbeit nicht behoben werden konnten. Der Heizverdampfer funk-
tionierte nicht ordnungsgemfl und mehrere der Flansche und Ventile waren undicht, so
dafB (teilweise deutlich sichtbar) Stickstoff entwich. Es konnte leider nur ein eingeschrénktes
MefBprogramm durchgefiihrt werden und die Ergebnisse sind aus den genannten Griinden
auch nur als vorldufige Meflergebnisse zu verstehen. Sie sind in der nachfolgenden Tabelle
5.2 zusammengefafit.

5.1 Blankmessungen

Die geplanten (und unerlifilichen) Blankmessungen konnten wegen der vielen Lecks im
vorgegeben Zeitraum nicht durchgefiihrt werden. Eine in die Leitungen und Verdampfer
mit ca. 2bar eingelassene Heliumfiillung sank iiber Nacht vollstindig auf Athmopshéren-
druck ab. Reproduzierbare Ergebnisse waren somit schlicht unméglich zu erzielen und
bleiben Teil zukiinftiger Untersuchungen.

Die geplanten Installationen (vergl. Abb. 3.3) bieten fiir die Zukunft noch eine interessante
Option, um die gemessenen Kontaminationswerte genauer einzuschétzen. Die Messungen
des Verdampferblanks mit der Anordnung in Heidelberg konnte aus den aufgefiihrten
Griinden nur eine Obergrenze darstellen (Vergl. Abschnitt ,,Schlufifolgerung” auf Seite
51). Anders ausgedriickt: subtrahiert man diesen Wert von der gemessenen Aktivitét,
erscheint der Beitrag des Stickstoffs in der gemessenen Aktivitit niedriger als dies der
Realitét entspricht.

Bei den Installationen im LNGS allerdings kann der Standard-Purity-Stickstoff in zwei ver-
schiedenen Konstellationen gemessen werden, ndmlich einmal durch die atmosphérischen
Verdampfer und einmal durch den Heizverdampfer. Der Heizverdampfer sollte aufgrund
einer geringeren Oberfliche und des wesentlich saubereren Materials (elektropolierter Edel-
stahl) einen geringeren Blankwert produzieren als die atmosphérischen Verdampfer.

54
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Die mefibaren Blankwerte stellen fiir sich genommen natiirlich ebenfalls nur eine Ober-
grenze dar, die Differenz zweier mit unterschiedlichen Konstellationen erzeugter Stan-
dardstickstoffmessungen (Stickstoff und Blank gemeinsam) ermdglicht aber eine Minimal-
abschdtzung.

Sei Blankmq(StdV) eine Obergrenze fiir den Blank der atmosphérischen Verdampfer,
Blank,q,(HV) eine Obergrenze fiir den Blank des Heizverdampfers und A(SPGN) die
Aktivitat des Stickstoffs. Subtrahiert man nach mehreren Messungen des Standardstick-
stoffs (rechte Seite der Gleichung 5.1) die niedrigeren Blankwerte aus dem Heizverdampfer
von den héheren aus den atmosphérischen Verdampfern, erhilt man fiir letztere eine Mi-
nimalabschitzung:

Blanku,»(StdV) = {A(SPGN)+ Blank(StdV)} — {A(SPGN)+ Blank(HV)}
(5.1)

bzw. eine Maximalabschdtzung der tatsdchlichen Stickstoffkontamination, wenn man die-
sen minimalen Blank von dem Ergebnis einer Stickstoffmessung abzieht:

Amas(SPGN) = {A(SPGN) + Blank(StdV)} — Blankuyi,(StdV) . (5.2)

Subtrahiert man diesen Maximalwert der Stickstoffkontamination wiederum von einer
Messung mit dem Heizverdampfer, erhilt man dessen minimalen Blankwert:

Blankmin(HV) = {A(SPGN) + Blank(HV)} — Amax(SPGN) . (5.3)

Somit kénnte fiir beide Verdampferkonstellationen der Blank als Mininal- und Maximal-
wert abgeschitzt werden und man erhielte zusitzlich eine Abschétzung fiir die tatséchliche
Kontamination des zu reinigenden Standardstickstoffs.

5.2 Nachweiseffizienz und Ubertragungswahrscheinlich-
keit

Wie bei den Messungen in Heidelberg (vergl. Abschnitt 4.4) wurde auch im LNGS die ge-
samte Prozedur auf ihre Nachweiseffizienz untersucht. Bedauerlicherweise zeigte sich, daf§
die Ubertragungsrate der Zahlrohrfiillanlage nur bei etwas mehr als 17% lag. Eine derartig
niedrige Effizienz 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&hlraten
etwa um den Faktor 6 geringer sind als die Zahl der tatséchlich auftretenden Radon- Atome.
Die Sammelzeiten miissen dann entsprechend erhéht werden, um eine deutlich {iber dem
Untergrund liegende meflbare Menge an Atomen zu sammeln.

Erfreulich war eine weitere Messung, bei der eine Stardard-Losung an die MoREx ange-
schlossen wurde. Entsprechend den Messungen in Heidelberg wurde zuerst 1m? Stickstoff
durch die Kohlefalle geblasen, um die Oberfliche der Kohle mit Gas zu bedecken. Nun
wurde die Radonemanation aus einer Standardlsung eingebracht und 30m? Stickstoff hin-
terhergespiilt, um die Wanderung der Radonatome in der Kohle zu bewirken. Das daraus
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resultierende Messergebnis wurde verglichen mit dem erwarteten Meflwert, der sich aus
der Standardaktivitdt und der Aktivitdt aus dem Stickstoff ergeben miifite. Insgesamt
konnten ca. 17% der Aktivitit nachgewiesen werden, was mit der Ubertragungsrate der
Fillanlage fibereinstimmt und sie somit erneut bestétigt. Beriicksichtigt man diesen Wert,
ergibt sich fiir die MoREx eine Ubertragungsrate von ca. 101%, was wiederum in Uberein-
stimmung ist mit den in Heidelberg durchgefiihrten 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 Standardaktivitdten an der
Zahlrohrfiillapparatur und der MoREx im LNGS. Die totale Nachweiswahrscheinlichkeit
liegt bei 17,5%; daraus ergibt sich fiir die MOREx eine Ubertragungswahrscheinlichkeit
von ca. 101%.

Messung Fill- Z&ahlrohr Nachweis-
Datum wahrscheinlichkeit

Zahlrohrfiillanlage

127mBgq-Standard  30.07.98 # 47 (17,32+0,51) %

13,2mBg-Standard 18.08.98 # 47 (17,56 +1,66) %
Mittelwert (17,44 +1,40) %

MoREx 21.08.98 # 47 (17,7 +4,0) % absolut

127mBg-Standard + (31 4 0,1)m® SPGN (101 + 21) % relativ

Die Abschitzung des Fehlers ist noch relativ grob. Die angenommene Kontamination
des Stickstoffs wurde vorerst als gewichteter Mittelwert aus den kurz zuvor ermittelten
MefBiwerten gebildet. Da diese jedoch eine relativ grofle Streuung und recht grofie Fehler
aufwiesen, trat bei der Bestimmung der zu erwartenden Aktivitdt bereits ein Fehler von
ca. 21% auf. Dieses Problem wird sich zukiinftig hoffentlich 16sen, wenn die Anlagen kom-
plett abgedichtet sind (so dal der Blankwert gemessen werden kann), der Heizverdampfer
und der Gasheizer durch ein Ventil voneinander getrennt werden und im Anschlufy die
tatsdchlich Radonemanation durch mehrere Messungen erneut bestimmt und bestétigt
wird.

5.3 Stickstoffmessungen im LNGS

Stickstoff mit Standardqualitédt: Die offensichtlichen technischen Méngel der Stick-
stoffinstallationen wurden zu Beginn des Abschnitts bereits erwéhnt. Dennoch wurden
einige Stickstoffproben untersucht, was zuert einmal dem Zweck diente, die Funktions-
weise der gesamten Anlage zu erproben und den Umgang mit ihr zu tiben. Natiirlich war
interessant zu untersuchen, ob die Messungen Ergebnisse liefern, die mit den in Heidel-
berg erzielten Werten einigermaflen vergleichbar sind (vergl. Tab. 4.6 auf Seite 52). Die
im LNGS erzielten Mefiwerte liegen im Bereich einiger hundert Mikrobecquerel, k6nnen
allerdings nur als vorldufige Obergrenzen verstanden werden, da der Blank der einzelnen
Komponenten der Installationen eine bisher unbekannte Grofle ist.
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Tabelle 5.2: Ergebnisse der Stickstoffmessungen im LNGS. Die aufgefiihrten Mefiwerte fiir
den Stickstoff aus dem Lagertank sind nur Obergrenzen, da aufgrund der Mangel an den
Installationen deren Blank nicht in die Berechnung einbezogen werden konnte.

Gasmenge [m?] Fiill- Zahlrohr Aktivitat
Datum [uBg/m?]

SPGN, aus Lagertank 2, aufgefiillt am 31.07.98

Heizverdampfer

40+0,3 08.08.98 7 53 345+ 70

SPGN, aus Lagertank 2, aufgefiillt am 31.07.98
hinterer Verdampfer und Gaswirmer

40+0,3 13.08.98 # 47 230+ 110
40+0,3 19.08.98 # 55 590 + 150
SPGN, aus Einzelflasche, Reinheit 99,990 %

9,54+0,3 11.08.98 # 41 50 + 130
9,54+0,3 14.08.98 7 53 510 + 150

Die Gréfenordnung dieser Anderung 148t sich abschitzen, wenn man einen Blankwert an-
nimmt, der vergleichbar mit dem in Heidelberg gemessenen ist, also etwa 20-30 mBq
in Sittigung. Die daraus resultierenden Anderungen wiren aber nur sehr gering (ca.
10 — 15uBq/m?), so daB die deutlichen Schwankungen der Mefiwerte dadurch keinesfalls
erkldrt werden konnen. Eine Méglichkeit ist, daf in den Vedampfern vorhandenes Radon
beim ersten Eintreffen von fliissigem Stickstoff an die Oberfliche gebunden wird und sich
nicht durch Abblasen mehrere Kubikmeter Gas entfernen 1ifit. Es konnte langsam (im
Verlauf der Extraktion) wieder freigesetzt werden und die Messung beeinflussen. Dies zu
iiberpriifen bleibt Ziel zukiinftiger Messungen.

Flaschenstickstoff: Genau wie in Heidelberg wurde auch im LNGS Flaschenstickstoff
auf seine Kontamination mit Radon untersucht. Dabei ist vor allem zu bemerken, daf§ die
untersuchten Flaschen bereits am 14. 5. 98 geliefert worden sind, so dafl etwa 3 Monate
zwischen Lieferung und Messung vergangen sind. Das im Stickstoff enthaltenen Radon
ist in der Zwischenzeit zerfallen und die gemessene Radonkontamination 148t sich aus-
schlieBllich auf die den Lagerbehélter, also die Flasche, das Ventil, den Druckminderer und
die Dichtungen zuriickfiihren. Bei beiden Messungen wurde derselbe Druckminderer be-
nutzt, weshalb die Mefibedingungen als nahezu identisch angenommen werden konnten.
Die erste Messung ist innerhalb der Fehler mit dem MefBergebnis aus Heidelberg vergleich-
bar. Die zweite Messung liegt deutlich héher. Abgesehen von der bereits erwdhnten Quelle
»,Behélter® ist als weitere Schwachstelle anzusehen, daf} die Flaschen {iber eine kleines Stiick
Gummischlauch mit der MoREx verbunden waren, der jedesmal neu montiert wurde. Die
Vakuumgqualitdt war deshalb deutlich schlechter als bei einer Stahlrohrverbindung, so daf§
kleinste Lecks nicht auszuschlieen sind. Dieses Problem 18t 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, dafl der Gasvorrat einfach zu gering ist, um durch Abblasen von Stickstoff
den Blank noch weiter zu reduzieren.

Proben mit dem Heizverdampfer und gereinigter Stickstoff: Da der Heizver-
dampfer nicht ordnungsgemif arbeitete und der Defekt nicht ohne gréfieren Aufwand
behoben werden konnte, war es nicht moglich, die durchgefiihrte Messung von Standard
Purity Stickstoff mit dem Heizverdampfer unter kontrollierten Bedingungen zu wieder-
holen und das Ergebnis zu tiberpriifen. Dies wird zukiinftig noch durchzufiihren sein.
Aus demselben Grund waren Messungen von mit dem LTA gereinigtem Stickstoff nicht
durchfiihrbar, da sie zwingend den Einsatz des Heizverdampfers notwendig machen.

5.4 Anmerkung zu den Meflwerten

Viele Meflwerte erscheinen auf den ersten Blick innerhalb der Fehler gut miteinander
vertrdglich. Tatsdchlich haben sich aber sowohl bei den Messungen in Heidelberg und als
auch bei den Messungen im LNGS immer wieder Werte engestellt, die trotz grofier Fehler
deutlich von den iibrigen Mefliwerten abweichen.

Die Interpretation dieses Phéinomens kann noch nicht abschlieflend erfolgen. Insbesondere
darf dieses Ergebnis keinesfalls als Evidenz fiir unterschiedliche Mefiwerte, also als unter-
schiedliche Kontaminationsgrade des Stickstoffs gewertet werden. Die Zahl der Messungen
ist einfach zu gering, um eine ordentliche Statistik aufzustellen und weitere noch nicht
identifizerte systematische Unsicherheiten ndher einzugrenzen.

Die Messungen in Heidelberg wurden teilweise nur einmal wiederholt und sind inzwischen
nicht mehr wiederholbar, weil die Anlagen zum LNGS gebracht wurden. Tatsdchlich wur-
den die Messungen in Heidelberg primér zu Testzwecken durchgefiihrt; das Meflprogramm

wurde spdter ausgeweitet, um die Zeitverzégerung beim Aufbau der Versorgungsanlagen
im LNGS zu iiberbriicken.

Auch im LNGS konnte aus den weiter oben erwdhnten Griinden nur ein eingeschrénktes
Mefiprogramm durchgefiihrt werden. Angesichts der weiter oben gemachten Ausfiihrungen
tiber den Mefifehler, den Einflul der empirischen Gréflen (wie etwa die Blanks oder die
Ubertragungswahrscheinlichkeiten) sowie der ,,instrumentellen Probleme“ (z.B. Lecks) ist
es aber sicher bisher noch nicht ausgeschlossen, dafl auch systematische Fehler existieren,
die bisher nicht oder zu wenig bekannt sind und die sich bei einer geringen Statistik nur
schwer identifizieren lassen.



Kapitel 6

Zusammenfassung

BOREXINO ist ein Sonnenneutrino-Detektor der neuesten Generation, der speziell ent-
worfen wurde, um die von der Sonne emittierten monoenergetischen “Be-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, erhdht den Untergrund weit iiber das gewiinschte
Maf. Dariiberhinaus besteht die Gefahr, dafl das Radon in einzelne Materialien (wie etwa
das Nylon des Inner Vessel) hineindiffundiert und sich dort nach dem Zerfall die metalli-
schen Tochternuklide (besonders 2:°Pb mit einer Halbwertzeit von Ty /3 = 22, 3a) festsetzen
und den Detektorbetrieb storen (siehe Kap 2).

Im Rahmen des Borexino-Pilotprojektes CTF (Counting Test Facillity) konnte gezeigt
werden, dafl die Radonkonzentration in Fliissigkeiten wie dem Szintillator oder dem Ab-
schirmwasser durch Spiilen mit sauberem Stickstoff bis auf das Kontaminationsniveau des
Stickstoffs reduziert werden kann (sieher Kap. 2 sowie weitere Ausfithrungen in [Lau96]).
Deshalb ist es das Ziel, moglichst radonfreien Stickstoff zu bekommen. Methoden zur
Stickstoffreinigung sowie zum Nachweis der Radonkontamination des Stickstoffs miissen
entwickelt und auf ihre Eignung untersucht werden.

Die bereits in der Konstruktion befindliche ,Mobile Radon-Extraktions-Anlage* (kurz:
MoREx) wurde in der Endmontage betreut (sieche Kap. 3), die ersten Testmessungen
durchgefiihrt (siehe Kap. 4) und der reguldren Mefbetrieb unmittelbar am Detektor (bzw.
im Umfeld der Versorgungsanlagen des Borexino-Detektors) vorbereitet und mit proviso-
rischen Stickstoffinstallationen eingeleitet (siche Kap. 5).

MoREx dient zur Extraktion von geringsten Mengen Radon aus grofien Mengen gasformi-
gen Stickstoffs. Dazu wird der Stickstoff durch eine grofie Aktivkohlekiihlfalle geleitet und
das Radon an der Oberfliche adsorbiert. Die dabei benutzten Instrumente und der Ver-
lauf der Extraktions- und Mefiprozedur werden detailliert beschrieben (siehe Kap. 3). Die
Aktivitdt vieler Kubikmeter Gas wird aufsummiert, um meflbare absolute Aktivitdten zu
erhalten. So ist moglich, sehr geringe relative Kontaminationswerte (wenige Radonatome
pro Kubikmeter) nachzuweisen (siche Kapitel 4 und 5).

59
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Alle beteiligten Gerdte wurden auf ihre Radonemanation untersucht (sog. Blankmessun-
gen), wobei sowohl Sattigungswerte 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 Standardaktivitdten
iiberpriift. Dabei konnte nachgewiesen werden, dafl alle Radonatome, die von eine Probe
in die MoREx eingehen, auch spdter im Zahlrohr nachgewiesen werden konnen (98,5 %
Effizienz; vergl. Tab. 4.5 auf Seite 50).

Die Funktionsfdhigkeit 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 — 100uBg/m3. Eine Probe aus der fliissigen Phase war mit ca.
170pBg/m? belastet (vergl. Tab. 4.6 auf Seite 52).

Gereinigter Stickstoff wurde mit den Testinstallationen in Heidelberg zweimal gemessen.
Es ergaben sich Meflwerte der Gréflenordnung 10uBg/m3, womit die Mefigrenze ca. 2
Gréflenordnungen unter den bisherigen Werten [Lau96] liegt (vergl. Tab. 4.6 auf Seite
52). Die erhoffte Mefigrenze von 1uBg(Radon)/m3(N3) konnte mit den Testinstallationen
in Heidelberg nicht erreicht werden, da es sich bei den benutzten Komponenten (Tank,
Verdampfer) nur um handelsiibliche Geréte handelt, bei deren Anschaffung 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 handelsiibliche Stickstoff-Gasflaschen der Qualitdt 5.0 (99,9990 % Rein-
heit) untersucht. Dabei konnte gezeigt werden, dafl die gemessene Kontamination vor al-
lem auf die Materialien des Lagerbehélters (Stahlflasche, Ventil, Dichtungen etc.) zuriick-
zufiihren ist. Die relative Kontamination (pro m?®) schwankt folglich auch abhingig vom
Filldruck. Die Untersuchung einer einzelnen 50I-Flasche ergab einen Meflwert von ca.
190uBg/m3. Ein 12-Flaschen-Gebinde ergab Mefiwerte im Bereich 1,1 — 2,1uBgq/m?3.
(vergl. Tab. 4.6 auf Seite 52).

Im Laboratorio Nazionale del Gran Sasso wurden die Stickstoffversorgungsanlagen fiir Bor-
exino in einer vorliufigen Konstellation aufgestellt (vergl. Abb. 3.2 und 3.3), um auch dort
die Qualitit des Stickstoffs zu untersuchen. Die dabei ermittelten Mefwerte der Radonkon-
tamination im Standard Purity Stickstoff lagen vergleichsweise hoch (einige 100uBgq/m?),
wobei sie aufgrund fehlender Blankmessungen und mehrere Lecks in den Leitungen nur
als grobe obere Abschitzung verstanden werden diirfen (vergl. Tab. 5.2 auf Seite 57).

Zwei Gasflaschen (Qualitit 5.0) wurden untersucht, wobei Mefiwerte von 50 +129uBgq/m?
und 513 £ 150uBq/m?® festgestellt wurden (vergl. Tab. 5.2 auf Seite 57).

Die Nachweiswahrscheinlichkeit wurde an der Z&hlrohrfiillanlage sowie fiir die gesamte Pro-
zedur der Radonextraktion mit der MoREx getestet. Dabei ergab sich leider fiir die Z&hl-
rohrfiillanlage nur eine unerwartet niedrige Ubertragungsrate von 17%. Die vollstindige
Ubertragungsrate der MoREx konnte wiederum bestiitigt werden (vergl. Tab. 5.1 auf
Seite 56).
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Fiir die Zukunft ist vor allem ein reguldres Meflprogramm anzustreben. Viele Wiederho-
lungen der durchgefiihrten Messungen erhéhen die Routine im Umgang mit der Anlage
und fiihren zu einer besseren Reproduzierbarkeit der Ergebnisse. Die Komplexitét der ge-
samten Prozedur birgt mit den verschiedenen Schritten viele Momente, die den Mefwert
verfilschen kénnen (Blanks, Ubertragungsdefizite, Lecks) bzw. nicht vollstindig reprodu-
zierbar machen. Es ist zum jetzigen Zeitpunkt nicht ausgeschlossen, dal das Ergebnis
noch durch systematische Fehler beeinfluflt wird, die erst bei besserer Statistik genauer
identifiziert werden kénnen. Daraus resultiert derzeit noch ein relativ grofier Fehler, der
hoffentlich bei weiteren Messungen reduziert werden kann.






Anhang A

Tabellen

A.1 Technische Daten der MoREx
Tabelle A.1: Technische Daten der MoREx, Teil 1

Rahmengrofie: Platzbedarf: Masse:

1=250m 1=4,30m m = 650kg

b = 0,90 m b= 3,40 m

h=155m h = 2,00 m

Vakuumleitungen Material: Elektropol. rostfreier Stahl
Innendurchmesser: 0,5cm - 2 cm
Druckbereich: 10~ 8bar < p < 6bar

Heliumleitung Eintritt in die Line mit Aktivkohlefalle
vor dem Partikelfilter

Vorpumpen VARIAN Scroll Pumpe Pmin = 10 >mbar

(Im Eingangsbereich)

Alcatel Membranpumpe
(Vorvakuum fiir Turbopumpe
und am Ausgang der MoREx)

(an der Pirani-Réhre)

Pmin = 10”*mbar

Turbupumpe TPU050
(Pfeiffer)

Druck
(an der Penning-Sonde)

pr 410" %mbar
(auch bei gedffneten Fallen)

Pirani-Vakuumsonde
Penningvac-Vakuumsonde

Multifunktions-Display
Baratron Vakuumsonde

Thermovac TR 201/205/206

PR 25/35/36

(im Zentralbereich)

Combivac CM 31

Datametrics Barocel Pressuresensor
Typ 600A-100T-R12-H21x-4

Typ 600A-1000T-R12-H21x-4

p=10"% — 103mbar
p=10"1° —10"3mbar
Leybold AG, Kéln

am Ausgang der MoREx
0Torr < p < 100Torr
0Torr < p < 1000Torr

D10A5487EA 9609N1478/1

Manometer Typ 3A001 DIN 16008 —1bar < p < 6bar
6l- und fettfrei am Stickstoffeingang und
in beiden Kohlefallen
Gasflumesser Metallkonus-Fluimesser Bailey, Fischer & Porter
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Tabelle A.2: Technische Daten der MoREx, Teil 11
Feuchtigkeitsfilter (leer) (im Kessel)
Partikelfilter Milipore Waterguard II Il 12 cm
Teflon, F-40 Inline
fiir Partikel < 0,003um @ = 38, 48cm?
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~ *mbar - 10~ 2mbar
Aktivkohlefallen Fallen T + II m = (156,4+1,0) g

Aktivkohle F3 & F4
Carbo-Act International
F3: 0,85-1,18 mm,

800 — 1000m? /g
F4:1,18-2,8 mm,

800m? /g
Volumenanteil:

F3:F4 = 1:2

Kesselfalle

Transportfalle

V = 1257 em?

© = 80 mm

A = 50,265 em?

h =250 mm

m = (60,94+1,0) g
V = 750 em?

©@ = b5 mm

A = 23,758 em?

h =220 mm

m = (0,840,05) g
V = 3,387 cm?

© =14 mm

A =1,539 cm?

h =22 mm




A.2. MESBERGEBNISSE
A.2 Meflergebnisse

II1

Tabelle A.3: Blanks der Zdhlrohrfiillapparatur in Heidelberg: In der oberen Hélfte sind die
Mefergebnisse in Sittigung eingetragen. In der unteren Hélfte sind Kontrollmessungen
aufgelistet (nachdem die Fiillanlage zuvor durch eine hohe Aktivitéit belastet war, wurde
mit den aufgefiihrten Messungen untersucht, ob und wieviel Radon in der Anlage zuriick-
geblieben war. Der Anteil liegt bei ca. 1%).

Sample Nr. Fiill- %d.Sdtt.-Akt. Akt. Fehler
zeitpunkt (ZR, tpy11) [eBgq]
Blank der 1 01.07.97 99,5% 54 + 15 27,3%
16:00
Zahlrohr- 4 22.07.97 99,4% 72 £18 24,3%
fiillanlage 18:05
5 25.07.97 99,6% 115 + 24 20,6%
19:20
22 26.0.97 99,4% 47 +13 26,8%
13:12 Gew. Mittelwert
31 05.11.97 99,6% 16 + 7 44,8% 37,3 +3,5
14:05 nBg
100 06.05.98 99,6% 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
BT 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
Hy O-Falle 66 12.01.98 99,2% 1410 £ 700 17%
17:02
Blank der Fiillanlage nach Standard (236,6 + 3,8mBgq)
ohne ausheizen 37 19.11.97 99,6% 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&hlrohrfiillapparatur in
Heidelberg. Die Radon-Emanation einer Radiumchloridldsung (4 = 236,6 + 3,8mBgq)

wurde mit unterschiedlichen Z#hlrohren gemessen.

Z&ahl- Nr. Fill- %d.Satt.- Akt. Akt. Fehler Effrot

rohr zeitpunkt (ZR, tgy1) [mBgq] [%]

# 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%  239,44+5,9  2,6% 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 tatséchlichen Untergrund einer Extraktion an. Alle iibrigen
Werte sind Séttigungswerte.

Sample Nr. Fiill- %d.Sdtt.-Akt. Akt. Fehler
zeitpunkt (ZR, tpy11) [eBgq]
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% —5b4 + 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 1 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 nBg
82 27.02.98 95,2% 51 + 24 48,2 % 39,2 +22,8
17:50 nBq/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 No 01:15
in Falle 2 (ca 1h)

Tabelle A.6: Messung der Ubertragungsrate der MoREx mit Standardaktivititen.

Sample Nr. Fiill- %d.S&tt.- Akt. Akt. Fehler '[“Jbertragungsrate
zeitpunkt (ZR, tpy11) [mBgq] [%]

Standard 1 36 19.11.97 81,0% 136,24+ 7,7  3,4% 93,4 £ 5,3

134,6 mBq + 30 m3Ny 14:30

Standard 2 70 17.01.98 38,6%  119,8 £8,5  2,3% 103,4 £ 7,3

237 mBq + 38 m°Ny 17:15




A.2. MEBERGEBNISSE v

Tabelle A.7: Bestimmung der Nachweiswahrscheinlichkeit im LNGS. Die Totale Nachweis-
wahrscheinlichkeit der Z#hlrohrfiillanlage sowie die Ubertragungsrate der MoREx sind hier
in einer Tablle zusammengefafit.

Sample Nr. Fiill- %d.S&tt.- Akt. Akt. Fehler ﬁbertragungsrate
zeitpunkt (ZR, tpy) [mBgq] [%]

ZR-Fiillanlage  009(gs) 30.07.98 97,3% 21,9 + 3,6 2,8% 17,32 £ 0,51
127mBg-Standard 18:40
ZR-Fiillanlage  017(gs) 18.08.98 97,7% 2,32 +0,79  2,8% 17,56 £ 1,66
13,2mBg-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
127mBgq + 31m3 SPGN 19:10 101 4 21 relativ

Tabelle A.8: Emanationsmessungen: Sdttigungswerte der Radonemanation einzelner Ma-
terialien und Komponenten.

Sample Nr. Fiill- %d.Sdtt.-Akt. Akt. Fehler relative
zeitpunkt (ZR, tpy11) [eBgq] Aktivitdt
Silicagel 75 10.02.98 70,3%  1.147 £1165  10,0% 10,9 +1,1
+ Stidrke 14:59 mBgq/kg
76 13.02.98 41,3%  1.072 £129  12,0% 10,2 +1,2
16:00 mBgqg/kg
PTFCE 302 119 06.07.98 42,6% 138 + 87 82,3% —40 £ 420
20:55 ;,l,Bq/'m.2
123 10.07.98 49,8% 128 + 55 42,9% —80 £ 290
16:00 ;,l,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 58,6% 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 durchgefiihrten Stickstoffuntersu-
chungen.

Sample Nr. Fiill- %d.Sdtt.-Akt. Akt. Fehler Aktivitdt
zeitpunkt (ZR, tpy11) [eBgq] [;J,Bq/'m.s]

SPGN aus der Gasphase des Lagertanks

(36 + 3)m? 27 25.10.97 92,8% 3110 + 135 4,3% 73,2 + 10,2
01:30

Tank aufgefiillt am 13.11.97

(45 £ 0,1)m> 34 15.11.97 90,6 % 2690 + 150 4,2% 48,1 +3,3
01:30

(50 £ 0,1)m? 39 27.11.97 81,2% 3660 + 170 4,6% 54 + 6
15:20

SPGN aus der fliissigen Phase des Lagertanks

(106 + 0,5)'m.3 95 25.03.98 79,4% 18520 £ 730 3,9% 144 £+ 14
02:20

HPGN aus der fliissigen Phase des Tanks, gereinigt im LTA (111 Aktivkohle)

102 m3 87 13.03.97 93,9% 799 + 79 2,9 % 242
01:30

103 m3 97 27.03.98 80,3 % 3490 + 130 3,9% 256 +3
22:20

SPGN aus 12-Flaschen-Gebinde, = 200 bar Anfangsdruck

(40 + 0, 1)’m.3 49 12.12.97 81,6% 49800 + 1600 3,2% 1038 + 100
16:10

(=~ 100 bar Anfangsdruck)

20 m3 68 14.01.98 82,0% 48200 £ 1500 3,1% 2096 + 194
13:10

(Gesamtaktivitit des Gebindes = 128 + 8mBgq)

SPGN aus einer einzelnen Gasflasche, = 200 bar Anfangsdruck

10,7 m3 94 21.03.98 77,8% 2030 + 15 6,2% 189 + 12
23:55

Tabelle A.10: Ergebnisse der mit der MoREX im LNGS durchgefiithrten Stickstoffunter-
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. Fiill- %d.Sdtt.-Akt. Akt. Fehler Aktivitdt
zeitpunkt (ZR, tpgn) [eBgq] [;J,Bq/'m.s]

SPGN (Tank 2 (aufgefiillt am 31.07.98) und Heizverdampfer

(40 £ 0,3)m®  012(gs) 08.08.98 83,5 % 13700 £ 3040  22,3% 342 + 76
17:20

SPGN (Tank 2 (aufgefiillt am 31.07.98), hinterer athmosphéirischer Verdampfer, Gasheizer)

(40 + 0,5)’"!.3 015 13.08.98 79,4% 9290 £ 4470 48,1 % 232 + 112
19:05

(40 + 0,5)’"!.3 018 19.08.98 81,0% 23400 £ 5870 23,4 % 584 + 147
19:05

SPGN (Einzelflaschen, = 190 bar Anfangsdruck)

9,5 'm.3 013 11.08.98 82,4 % 478 + 1230 256% 50 + 129
17:20

9,5’”!.3 016 14.08.98 80,3% 4870 + 1430 27,1% 513 + 150

20:12
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