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abstract

In dieser Arbeit soll ein Versuchsaufbau konstruiert und charakterisiert werden, der es
ermdoglicht die Adsorption von verschiedenen Gasen, insbesondere Xenon und Radon, und
auch Gasgemischen an Aktivkohle zu messen. Zur Charakterisierung des Aufbaus gehort
die Bestimmung der abtrennbaren Volumina der Apparatur, sowie die Uberpriifung auf
Durchfiithrbarkeit des geplanten Messvorgangs.

Adsorptionsmessungen bei geringen Driicken mit Stickstoff und Xenon sollen die Theorie
des Henrybereichs bestétigen. Die Adsorption von Radon wird iiber eine Aktivitdtsmes-
sung mit einem Szintillationszdhler ermittelt.

This Bachelor thesis is intended to construct and characterize an experimental setup for
measuring the adsorption equilibrium of different gases, particularly xenon and radon,
and mixtures of gases. Activated carbon is used as adsorbent. To characterize the setup
one has to determine the separable volumes of the apparatus and to make sure that the
intended way of measuring is feasible.

Adsorption measurements with nitrogen and xenon at low pressures should confirm the
linear progress in the Henry-area. The adsorption equilibrium of radon is determined by
measuring its radioactivity with a scintillation counter.
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1 Einleitung

1.1 Motivation

Der aktuelle Wissensstand der Kosmologie besagt, dass die uns bekannte baryonische
Materie nur einen winzigen Prozentsatz der Masse des gesamten Universums ausmacht.
72 Prozent der gesamten Masse bestehen aus dunkler Energie und 23 Prozent aus dunkler
Materie. Uber dunkle Energie lassen sich kaum Aussagen treffen, aufer dass sie aus kos-
mologischen Modellen zur Entwicklung des Universums hervorgeht. Bei dunkler Materie
ist man etwas optimistischer. Zwar konnte man sie bisher noch nicht direkt nachweisen,
aber es gibt einige indirekte Hinweise aufgrund der gravitativen Wechselwirkung dunkler
Materie, die auf ihre Existenz hindeuten.

Ein Indiz folgt aus der Beobachtung der Rotationsgeschwindigkeit von Galaxien. Denn
nach dem Newtonschen Gravitationsgesetz, miisste die Rotationsgeschwindigkeit mit zu-
nehmender Entfernung vom Zentrum abnehmen. Nun hat man aber viele Galaxien ge-
funden, bei denen die Rotationsgeschwindigkeit nach aufien hin nicht abnimmt oder gar
zunimmt. Das bedeutet, dass entweder das Newtonsche Gravitationsgesetz auf solch grofe
Objekte wie Galaxien nicht anwendbar ist, oder in den dufseren Bereichen vieler Galaxien
eine grof'e Menge bisher unbekannter, nicht sichtbarer Materie vorhanden ist.

Ein weiteres Indiz liefert der Gravitationslinseneffekt. Hierbei kann aus der Kriimmung
des Hintergrunds auf die Masse des als Linse fungierenden Objektes geschlossen werden.
Ein Vergleich mit der aus der abgestrahlten Lichtleistung berechneten Masse legt eben-
falls die Existenz einer nicht sichtbaren Materie nahe.

Mbogliche Kandidaten fiir dunkle Materie sind z.B. sogenannte WIMPs (Weakly Inter-
acting Massiv Particles). Diese wechselwirken nur durch die schwache Wechselwirkung
und die Gravitation. Ihre Masse wird in der Grofenordnung von Atomkernen vermutet.
Nimmt man also an, dass sich in unserer Galaxie solche Teilchen in grofer Menge befin-
den, so miisste die Erde, indem sie mit unserem Sonnensystem um das Zentrum unserer
Galaxie kreist, stéindig von einem WIMP-Wind durchstréomt werden.

Aufierst selten muss es aber doch dazu kommen, dass ein WIMP an einem Atomkern in

einem Detektor streut und einen winzigen Energiebetrag abgibt.



1.2 Das XENON100-Projekt

Der XENON100-Detektor im italienischen Gran-Sasso Untergrundlabor versucht eben
diese Ereignisse festzuhalten. Als WIMP-Target wird 100 kg fliissiges Xenon verwendet.
Zur Abschirmung vor kosmischer Strahlung befindet sich der Detektor im Untergrund
unter 1400 m Fels. Streut ein WIMP an einem Xenonatom, so iibertrigt es Impuls und
erzeugt freie Elektronen. Das gestofene Xenonatom kann wieder mit einem Xenonatom
stofsen und dieses anregen. Es kénnen sich Excimere bilden, die sich wieder auflosen, so-
bald das angeregte Atom wieder in den Grundzustand zerfillt. Die Xenonatome sind fiir
das dabei abgestrahlte Licht durchléssig. Das fliissige Xenon wirkt also als Szintillator.
Das abgestrahlte Licht wird mit Photomulitpliern detektiert. Die freien Elektronen wer-
den durch ein elektrisches Feld zur Anode an der Oberseite des Detektors beschleunigt.
Uber dem fliissigen Xenon befindet sich Xenongas, in dem das Elektron wieder Xenona-
tome anregen kann. Es kénnen sich wieder Excimere bilden und ein zweites Lichtsignal
entsteht. Durch Riickschluss auf den Ort des Streuereignisses und aus dem Verhéltnis der
Intensitdten beider Lichtsignale kann die Art des Teilchens, das die Reaktion ausléste,
identifiziert werden.

Da nur einige wenige Ereignisse pro Jahr erwartet werden, ist es unbedingt notwen-
dig den Untergrund so gering wie moglich zu halten. Daher miissen die zum Bau des
Detektors verwendeten Materialien, insbesondere das Xenon selbst, duferst rein sein.
Untergrundereignisse entstehen z.B. druch Neutronen oder durch Alphastrahlung aus ra-
dioaktiven Zerfillen. Radon ist beispielsweise ein radioaktives Edelgas, das aus den drei
natiirlichen Zerfallsreihen sténdig nachproduziert wird.

Der nédchste Schritt auf dem Weg zum direkten Nachweis von dunkler Materie befindet
sich bereits in Planung: der XENONI1T-Detektor. Mit einer Targetmasse von 1 Tonne
fliissigem Xenon und weiterer Reduktion des Untergrunds, erhofft man sich, die Sensi-
titvitdt um den Faktor 100 zu verbessern. Dabei ist eine Online-Reinigung des Xenon
vorgesehen; das Xenon wird aus dem Detektor geleitet und in Gettern von Verunreinigun-
gen wie Sauerstoff befreit und in einem Kreislauf wieder dem Detektor zugefiihrt. Dieser
Vorgang ist notwendig, um die grofe Driftlange der freien Elektronen bis an die Oberseite
des Detektors zu gewdhrleisten. Aber durch Leitungen und Getter gelangt auch stindig
Radon in das Xenon, welches von dem Wirkungsprinzip der Getter nicht betroffen ist.
Um Radon herauszufiltern nutzt man das Prinzip der Adsorption; man bindet eine Saule
gefiillt mit Aktivkohle in den Kreislauf ein.



In meiner Arbeit geht es nun darum, einen Versuchsaufbau zu konstruieren, der es ermag-
licht in kleinem Mafistab zu testen und zu quantifizieren, wie gut man Radon aus Xenon
mittels Adsorption an Aktivkohle herausfiltern kann. Der Versuch muss also Folgendes
kénnen: Xenongas soll mit einem gewissen Anteil an Radon einem Adsorber ausgesetzt
und die Adsorptionsisotherme bei verschiedenen Temperaturen aufgenommen werden. Es
sollen mehrere Aktivkohlen als Adsorber getestet werden, um die Effektivste zu ermit-

teln.



2 Theoretische Grundlagen

2.1 Grundbegriffe der Adsorption

Als Adsorption bezeichnet man das Anlagern von Gasen oder Fliissigkeiten an Oberfla-
chen von Festkorpern. Der umgekehrte Vorgang wird als Desorption bezeichnet. Das zu
betrachtende Gas wird Adsorptiv genannt, bzw. Adsorbat, wenn es bereits an der Oberfli-
che haftet. Der Festkérper wird Adsorbens oder Adsorber genannt. Adorptionsisotherme
beschreiben den Gleichgewichtszustand von Adsorption und Desorption eines Stoffes bei
konstanter Temperatur. Ermittelt werden Adsorptionsisotherme indem man einen unbe-
ladenen Adsorber mit einer Lésung in Kontakt bringt, die den betreffenden Stoff enthélt.
Dabei unterscheidet man noch, ob es sich um Physisoption oder Chemiesorption handelt.
Bei der Physisorption wird der Stoff lediglich durch schwache van-der-Waals-Krifte ge-
bunden, wohingegen bei der Chemisorption eine chemische Bindung eingegangen wird.
Da Xenon und Radon als Edelgase nur sehr ungern chemische Bindungen eingehen, ist
fiir meine Arbeit vor allem die Physisorption von Interesse. Fiir die Adsorption von
Edelgasen wird Aktivkohle verwendet, da Aktivkohle keine innere Polaritit besitzt und
Verunreinigungen nicht durch starke chemische Bindungen die Adsorptionsplitze belegen

kénnen.

2.2 Langmuir-Isotherme

Ein besonders einleuchtendes Modell und immernoch grundlegend fiir viele weiterfithren-
de Modelle zur Beschreibung der Adsorption, ist die Langmuir-Isotherme [Lanl8|. Dabei

werden folgende Annahmen gemacht:

1. Die Oberfliche des Adsorbers ist glatt, das heifst energetisch homogen

2. Jedes adsorbierte Teilchen besetzt genau einen Adsorptionsplatz

3. Adsorbierte Teilchen bleiben an ihren Plitzen

4. Besetzte benachbarte Platze beeinflussen die Adsorptionswahrscheinlichkeit nicht

5. Das Adsorbat bildet hochstens eine Adsorptionsschicht (Monolage) aus

Zusammen mit der Rate der auf die Oberflache auftreffenden Teilchen, die sich mit Hilfe

der kinetischen Gastheorie fiir ein ideales Gas herleiten ldsst, fithren diese Annahmen



auf eine Beziehung zwischen dem Bedeckungsgrad 6 = nm’zw (Verhéltnis der besetzten
Adsorptionsplétzen n zu der Gesamtzahl der vorhandenen Adsorptionsplétzen in einer
Monolage nymono ) und dem Druck p.

Die Zahl der pro Zeiteinheit adsorbierten Teilchen ist proportional zur Rate PR der
auf die Oberflache auftreffenden Teilchen (m = Molekulargewicht des Adsorptivs, R =

ideale Gaskonstante):

I
V2r-m-R-T

Mit Annahme 2 ist die Adsoptionsrate auch proportional zur Zahl der unbesetzten Plétze

R = (Hertz-Knudsen-Formel) (1)

bzw zu (1 — ), woraus folgt:

dNAds
dt

— kags - R- (1 0) (2)

Die Desorptionsrate ist bei konstanter Temperatur nur proportional zur Zahl der schon

adsorbierten Teilchen bzw zum Bedeckungsgrad 6:

dNDes
dt

= kpes - 0 (3)

kadqs und kpes stellen die jeweiligen Proportionalitdtskonstanten dar.

Im Sorptionsgleichgewicht sind Adsorptions- und Desorptionsrate gleich. Durch Gleich-

setzen von Gleichung 2 und 3 erhilt man somit:

g K-
14+ K-p

kads

K ist dabei die Langmuirkonstante K = PSR ey 2k

In Abbildung 1 wird der Verlauf der Langmuirisotherme fiir unterschiedliche Langmuir-
konstanten gezeigt. Bei hohen Driicken sind nahezu alle Adsorptionspliatze der Mono-

schicht besetzt, sodass die Kurve in Sattigung geht.
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Abbildung 1: Verlauf der Langmuirisothermen fiir verschiedene Langmuirkonstanten

Bei sehr kleinem Druck ist Theta eine lineare Funktion von p. Das bedeutet, dass die
Zahl der adsorbierten Gasteilchen proportional mit dem Partialdruck ansteigt. Dieser

Bereich wird Henrybereich genannt.

N = "Nmono-0=H-p (fiir K -p << 1) (5)

Die Proportionalitdtskonstante H heifit Henrykonstante.

2.3 Henrykonstanten

Fiir meine Arbeit ist der Henrybereich von besonderer Bedeutung, da die Verunreinigung
durch Radon immer nur in verschwindend kleiner Konzentration vorliegt und daher der
Partialdruck gering ist. Im Henrybereich ist der einzige Parameter die temperaturab-

héngige Henrykonstante. Kennt man also die Henrykonstante des betrachteten Gases,



kann man vorhersagen, wie grof die Menge sein wird, die bei einem bestimmten Druck
adsorbiert wird.

In der Literatur gibt es unterschiedliche Modelle zur Bestimmung von Henrykonstanten.
Bei der Adsorption an Aktivkohle haben Maurer und Mersmann [Mau00] eine empirische

Gleichung fiir Henrykonstanten gefunden:

H [k;()]l?a] = exp ((—0,05 + TT;Q) : ch[[gr} —17, 5) (6)

Die numerischen Konstanten stellen den Einfluss der verwendeten Aktivkohle dar. Mes-

sungen mit verschiedenen Aktivkohlen haben aber gezeigt, dass sich diese beziiglich ihres
Adsorptionsverhaltens nur unwesentlich voneinander unterscheiden. Die kritische Tem-
peratur T, und der kritische Druck p. gehen aus dem Gasmischungsansatz nach Maurer
hervor. Bei diesem Ansatz wird der Adsorber mit Adsorbat als Mischung nicht-idealer

Gase betrachtet und durch eine van-der-Waals-Gleichung beschrieben. Gleichung 6 be-
To[K]
pelbar]

In Tabelle 1 sind die kritischen Temperaturen und Driicke einiger Gase aufgefiihrt.

sagt also, dass Gase mit &hnlichem auch dhnliches Adsorptionsverhalten zeigen.

Tabelle 1: kritische Driicke und Temperaturen verschiedener Gase, [Sim03]
Te[K]  pefbar] &[]

VPe 'bar

Helium 5,2 2,3 3,4

Neon 444 27,2 8,5

Wasserstoff 33,2 13,0 9,2

Argon 150,7 48,6 21,6
Stickstoff 126,3 34,0 21,6
Sauerstoff 154,8 50,8 21,7
Krypton 2094 55,0 28,2
Kohlendioxid 304,2 73,8 35,4
Xenon 208.8 58,8 37,8
Radon 377,0 62,8 47.6

Die bisher betrachteten Modelle beschéftigten sich ausschliefslich mit der Adsorption von
einkomponentigen Gasen /Fliissigkeiten. Untersucht man ein Gemisch aus mehreren Kom-
ponenten wird es bedeutend schwerer ein aussagekréftiges Modell aufzustellen, besonders

wenn die Komponenten dhnliche Adsorptionseigenschaften besitzen.



2.4 Radon und seine Zerfallsprodukte

Die Elemente, aus der unsere Erde besteht, entstammen Supernovaexplosionen, bei denen
auch schwerere Elemente als das schwerste stabile Element Blei erzeugt werden. Die meis-
ten dieser Elemente sind zwar so instabil, dass sie innerhalb kurzer Zeit zerfallen. Aber
es gibt auch Ausnahmen mit Halbwertszeiten von Millionen oder Milliarden von Jahren.
Heute gibt es noch drei dieser schweren radioaktiven Nuklide, Uran-238, Uran-235 und
Thorium-232. Man spricht von den natiirlichen Zerfallsreihen. Das Ausgangsnuklid zer-
fallt in einer langen Reihe weiterer radioaktiver Nuklide bis zu einem stabilen Endnuklid.
In allen drei natiirlichen Zerfallsreihen entsteht ein Isotop des radioaktiven Radonnuk-
lids. Dabei ist das Radon-222 aus der Uran-238-Reihe am storendsten, da es mit 3,8235

Tagen eine relativ lange Halbwertszeit hat.

half life isotope a-decay B-decay y-emission
ty,2 decay energy, MeV energy, MeV energy, keV;
branch, % | (intensity, %)** (intersity, %)™ | (intensity, %)*
3.8235d 22Rn a: 5.4895 (99.92) y: 511 ( 0.076)
100 La a: 4.986 ( 0.078)
310m 2Po a: 6.0024 (100) NO Y-RAYS
0.020 99.980 B: NO DATA
o
16s 2BAt  3HPb | o: 6694 (90) B:0.728(422) | y: 35193(35.1/37.6)
268m | 999 100 B: 0.670(489) |y: 29522(18.2/19.3)
a B B:1.030( 63) | y: 242.00( 7.12/7.43)
199m 24Bi a: 5452 (539) | B:3275(182) | y: 60931 (44.6/46.1)
0.021 99979 | a: 5516 (39.2) | B:1542(17.8) | y: 1764.49(15.1/15.4)
a B B: 1508 (17.02) | y: 1120.29 (14.7/15.1)
B: 1.425( 818) | y: 1238.11( 5.78/5.79)
B:1.894( 7.43) | y: 2204.21( 4.98/5.08)
13m 2071 ZPo | a: 7.6868 (99.99) y: 799.7 ( 0.0104)
1643¢s| 100 100 B: 4.209 (30) y: 799.7 ( 0.021)
B a B: 1.863 (24)
2.3y 29Pb B: 0.017 (80) y: 4654 ( 4.25)
100 LB B: 0.063 (20)
5013d 29Bi
100 LB B: 1.162(99) NO Y-RAYS
138.376d 2Po a: 5.3043 (99.99) y: 803.10(1L22%073)
100 L
dable 206pp

*y-emission: intersity per 100 decays in equilibriurryabsol ute;
**a-, B-decay: absolute intensity = =~100%; for intensity per 100 decays multiply by branch

Abbildung 2: Zerfallsreihe des Radon-222, [Zer|




2.5 Nachweis tiber Szintillation

Um die Menge an Radon zu quantifizieren misst man dessen Aktivitéit, also wie viele
Atome pro Sekunde zerfallen. Die dabei entstehende Alphastrahlung regt in einem (anor-
ganischen) Szintillator Elektronen an. Diese werden so vom Valenzband ins Leitungsband
gehoben, wo sie sich frei durch den Szintillator bewegen kénnen. Im Valenzband bleibt ein
Loch zuriick, das sich ebenfalls frei bewegen kann. Reicht die Energie nicht ganz aus, um
ein Elektron ins Leitungsband zu heben, kdnnen sich auch Elektron-Loch-Paare bilden.
Die Anregungszustinde wandern zu sogenannten Aktivatorzentren, wo sie unter Emissi-
on von Licht wieder in den Grundzustand zuriickfallen. Das Licht trifft auf die Kathode
eines Photomultipliers, wo es durch den Photoeffekt Elektronen herauslésen kann. Diese
Elektronen werden dann durch ein elektrisches Feld auf weitere Elektroden, sogenannte
Dynoden, beschleunigt. Jedes Elektron schldgt dort mehrere Elektronen heraus, sodass
es zu einer lawinenartigen Vervielfachung kommt. So entsteht an der Anode des Photo-
multipliers ein messbarer Stromimpuls. Die Amplitude des Impulses ist von der Energie
der einfallenden Strahlung abhéngig. Dies ermdéglicht es zwischen Alpha- und Betastrah-
lung zu unterscheiden, da Betastrahlung wesentlich energiedrmer ist und somit kleinere
Pulse erzeugt. Mit der angeschlossenen Elektronik kann noch Form und Héhe des Pulses

verdndert werden. Der Zahler zidhlt dann jeden Puls der iiber eine einstellbare Schwelle

hinauskommt.
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Abbildung 3: Aufbau eines Szintillationszéhlers, [Sz|



3 Versuchsaufbau

Eine Lukaszelle besteht aus einem Szintillator und einem Photomultiplier. Der Photo-
multiplier wird mit Hochspannung versorgt und die Signale werden iiber die Elektro-
nik ausgelesen und gezdhlt. Zusammengenommen ist das also ein Szintillationszdhler.
Mit einem Oszilloskop kénnen die Pulse betrachtet werden und so die Einstellungen der
Elektronik beziiglich der Bearbeitung der Pulsform und der Diskriminatorschwelle op-
timiert werden. Der Fingang zur Lukaszelle ist mit einer Glasapparatur verbunden, die
im wesentlichen aus zwei , durch Ventile abtrennbare, Volumina besteht. In das untere
Volumen wird spiter der Adsorber eingefiillt werden. Die Glasapparatur selbst ist mit
einer Drehschieberpumpe und einem Druckmessgerét verbunden. Desweiteren ist ein An-
schluss vorhanden, der es ermdglicht Gas einzulassen. Uber eine Druckmessung kann man
also, bei bekannten Volumina, eine bestimmte Menge an Gas einlassen und spéter wieder
abpumpen. Der Gaseinlass erfolgt, indem man zunéchst mit der Pumpe Vakuum in der
Glasapparatur herstellt und anschlieiend ein mit entsprechendem Gas gefiilltes Volumen
an die Glasapparatur anflanscht und das Gas einfach expandieren ldsst. Ebenso ist es
moglich Gas mit einem Schlauch einzufiillen. Dafiir muss lediglich ein entsprechender

Adapter angeflanscht werden.

Abbildung 4: Versuchsaufbau
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Abbildung 5: Versuchsaufbau (2)

V1=Volumen in der Lukaszelle; V2=Volumen, in das der Adsorber eingefiillt wird; 1,2,3,4
sind Ventile; V3=Volumen zwischen 1,2,3 und 4; Anschluss zur Pumpe bei Ventil 3

4 Messprinzip

Der Grundgedanke besteht in zwei Aktivitdtsmessungen, einmal vor der Adsorption und
einmal nach der Adsorption. Aus dem Riickgang der Aktivitdt kann dann auf die Stérke
der Adsorption geschlossen werden. Mochte man die Adsorption von nicht radioakti-
ven Gasen messen, so kann man dies mit dem Druckmessgerdt und dem Riickgang des
Drucks machen. Als erstes muss die ganze Apparatur evakuiert werden. Dann ldsst man
das Gas/Gasgemisch in V3 und V1 ein und misst mit der Lukaszelle die Aktivitdt bzw
den Druck. Danach ldsst man das Gas in das mit Adsorber befiillte V2 expandieren und

misst nachdem sich das Adsorptionsgleichgewicht eingestellt hat wieder die Aktivitit bzw

11



den Druck. Da sich das Volumen, in dem sich das Gas befindet, zwischen Messung eins
und Messung zwei veréndert hat, dndert sich der Druck bzw die Aktivitdt auch wenn
gar keine Adsoption stattfindet. Aufgrund dieser Tatsache ist es unabdingbar die einzel-
nen Volumina genau zu kennen. Fine weitere Herausforderung ergibt sich dadurch, dass
die Adsorption temperaturabhéingig ist und man Adsorptionsisotherme bei unterschied-
lichen Temperaturen aufnehmen mochte. Da die Apparatur nicht dafiir ausgelegt ist,
in seiner Gesamtheit auf einer anderen Temperatur als der Zimmertemperatur gehalten
zu werden, wird nur der Bruchteil von V2 gekiihlt/geheizt der den Adsorber beinhal-
tet. Dieser Umstand wirkt sich ebenso auf den Druck aus, auch wenn keine Adsorption
stattfindet (siehe dazu Abschnitt 5.2). Fiir Temperaturen iiber Zimmertemperatur wurde
ein Heizband, dessen Leistung man stufenweise einstellen konnte, um V2 gewickelt. Fiir
Temperaturen unter Zimmertemperatur wurde V2 in einen Dewar mit Ethanol getaucht.
Das Ethanol wurde mit fliissigem Stickstoff auf die entsprechende Temperatur gebracht.

Mit einem Thermometer wurde die Temperatur kontrolliert.

5 Messungen

5.1 Bestimmung der einzelnen Volumina

Zunéchst besorgt man sich ein Glasvolumen mit Ventil, welches als Testvolumen dient
und an Stelle der Lukaszelle an die Glasapparatur angebracht werden kann. Das Volu-
men des Testgefiafes bestimmte ich durch Auslitern: Mit einer Waage ermittelt man das
Gewicht des leeren Gefifes ((98,78 £ 0,25)g), sowie das Gewicht, wenn das Gefaf mit
Wasser gefiillt ist ((289, 14 +0,25)g). Daraus ergibt sich die Masse des Wassers, und mit
der bekannten Dichte von Wasser bei Zimmertemperatur (0,99875 £ 0,00075)—%; kann

cm

das Volumen berechnet werden.

(190,36 + 0, 35)g
0,99875 = 0, 00075) -2

cm3

= (190,6 % 0, 4)ml

VTest = (

Wie bereits erwéhnt, wird dann das Testvolumen statt der Lukaszelle eingefiigt. Die
ganze Apparatur wird evakuiert. AnschlieRend wird eine bestimmte Menge Stickstoff
eingelassen und der Druck gemessen. Das Ventil des Testgefiafes wird geschlossen und
der Stickstoff, der sich nicht im Testgefifs befindet, wieder abgepumpt. Da sich die Tem-

peratur nicht &ndert, gilt nach dem idealen Gasgesetz: p-V = p - V'. Nun 6ffnet man
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das Ventil des Testgefifies und lésst das Gas expandieren (Ventil 2 bleibt noch geschlos-
sen). Der neue Druck wird gemessen und das ,neue Volumen kann berechnet werden:
vV = ﬁ - V. Die Differenz zum Testvolumen entspricht dem dazugewonnenen Volumen.
Jetzt 6ffnet man Ventil 2 und misst wieder den neuen Druck. Mit diesem Verfahren ldsst
sich also V2 bestimmen. Um V1 und V3 zu bestimmen stellt man wieder auf den eigent-
lichen Versuchsauftbau um, d.h. das Testvolumen wird wieder entfernt und die Lukaszelle
angeschlossen. Nun wendet man das gleiche Verfahren an, wie eben beschrieben, nur dass

man diesesmal V2 als , Testgefafs mit bekanntem Volumen verwendet.

Tabelle 2: Volumenbestimmung von V2

Druck [mbar] Volumen [ml]
Testgefaf 1014 +1 190,6 £+ 0,4 (ausgelitert)
Testgefaf+Zwischenvolumen 943 + 1 205,0+0,5
Testgefal+Zwischenvolumen+V2 754 +1 256,4£0,8

Aus Tabelle 2 ergibt sich: V2=(256,4+0,8)ml—(205,0+0,5)ml=(51,44+0,9)ml

Tabelle 3: Volumenbestimmung von V1 und V3

Druck [mbar| Volumen [ml]
V2 1101 + 1 51,4+ 0,9 (bekannt)
V2+V3 793+1 71,4+1,3
V2+V3+V1 200 + 1 283,1+5,4

Das Volumen V2 wird nun mit (13,34 £+ 0,01)g Adsorbermaterial befiillt. Da der Adsor-
ber selbst Platz wegnimmt, wird das Volumen von V2 nocheinmal bestimmt, diesesmal
in befiilltem Zustand. Um dieselbe Methode, wie oben beschrieben anwenden zu kénnen,
nutzt man die Tatsche, dass Helium, als leichtestes Edelgas, bei Zimmertemperatur kaum
adsorbiert wird. Es werden nun drei Messungen mit Helium bei 23,5°C (Zimmertempe-
ratur) gemacht. Das Gas befindet sich in V1+V3, der Druck p wird gemessen. Nach
Expansion in V2 (befiillt) wird der Druck p’ gemessen. Die Ergebnisse sind in Tabelle
4 aufgefiihrt. Bildet man noch den Mittelwert der Messungen, so erhélt man schliefslich
V2 (befiillt) =(45,6 + 0,2)ml.
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Tabelle 4: Volumenbestimmung von V2 (befiillt)

Messung p |mbar] p’ [mbar| V2 (befiillt) [ml]
1 1139 £1 952 +1 45,5
2 1175 £1 981 +1 45,8
3 869 +1 726 £1 45,6

Zusammenfassend erhélt man aus Tabelle 2, 3 und 4:

V1=(211,7+5,6)ml
V2= (51,4+0,9) ml
V2 = (45,6 + 0,2) ml (befiillt)

(
(
(
V3 =(20,0+1,6) ml

5.2 Korrektur des Temperatureffekts

Wie bereits im Abschnitt Messprinzip beschrieben, wird zunéchst die gesamte Gasmenge
N in V=V1+V3 eingelassen. V2 ist mit Adsorber befiillt und befindet sich unter Vaku-
um. Das Ventil wird dann gedffnet und das Gas expandiert. Ein Teil der Gasmenge wird
adsorbiert werden. Um die verbleibende Gasmenge zu berechnen, muss eine Grenze zwi-
schen den beiden unterschiedlichen Temperaturbereichen eingefiithrt werden (eigentlich
tritt ein Temperaturgradient auf). Die Grenze wird in der nachfolgenden Skizze durch
den Parameter x festgelegt. Durch die Geometrie (V2 wird zum Ventil hin schmaler) ist
x begrenzt. Fin Bereich von -5 ml bis +45,6 ml ist aber mdéglich. Dies war ein Grund die

Apparatur aus Glas zu fertigen, da Glas ein relativ schlechter Warmeleiter ist.

In Abbildung 6 sind die beiden Situationen (vor der Adsorption und nach der Adsorp-
tion) schematisch dargestellt. Die Teilchenzahl kann in beiden Fillen iiber das ideale
Gasgesetz berechnet werden. Nach Einstellung des Adsorptionsgleichgewichts wird eine
gewisse Menge an Gasteilchen im Adsorber gebunden sein und zum Druck p’ keinen
Beitrag mehr leisten. Das Verhiltnis NW, gibt also an, welcher Anteil der eingelassenen
Gasmenge nicht adsorbiert wurde. Oder anders ausgedriickt: 1 — %/ gibt den Anteil an,

der von der eingelassenen Gasmenge adsorbiert wurde.
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Abbildung 6: schematische Zeichnung zur Verdeutlichung

Um besser einschitzen zu konnen, welche Werte x annehmen kann wird im Folgenden
eine Messung mit Helium bei geheiztem Adsorber (T=200°C) durchgefiihrt. Bei so hoher
Temperatur wird kaum Helium adsorbiert, sodass N und N’ gleichgesetzt werden kénnen
und nach x aufgelést werden kann. Zunéchst soll gezeigt werden, dass die adsorbierte
Menge an Helium wirklich vernachléssigt werden kann. Dazu verwende ich Gleichung 6,
um zunéchst die Henrykonstante fiir Helium bei der betrachteten Temperatur zu berech-
nen. Die vorhergesagte adsorbierte Menge erhélt man, indem man die Henrykonstante
mit der Masse des Adsorbers und dem Druck (bei Adsorptionsgleichgewicht) multipli-

ziert. Diese vergleiche ich mit der insgesamt eingelassenen Menge.

Tabelle 5: adsorbierter Anteil Helium bei 200°C und 13,34 g Adsorber

p p’ eingelassene Menge | b erechnete Adsorption nach GI.6
[mbar] [mbar] [1073 - mol| [1073 - mol| ‘ [Prozent|
924 +1 | 825+1 9,4+0,2 0,05 0,53 = 0,01
754+1 | 665+1 7,7£0,2 0,03 0,39+ 0,01
1563 +£1 | 1381 £1 15,6 £0,4 0,07 0,449 £ 0,002

Nach Tabelle 5 liegt der adsorbierte Anteil bei etwa einem halben Prozent; das Gleich-

setzen von N und N’ ist demnach gerechtfertigt. Lost man nach x auf erhilt man:

T2.V. L -T2.V—-T V2
z = . (7)
T2—T
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Tabelle 6: Werte fiir x bei unterschiedlichen Driicken und T=200°C
p [mbar| p’|mbar| x [ml]
924 +1 825+1 -1,18
754 + 1 665 £+ 1 7,25
1563 +1 1381+1 6,00

Fiir die drei durchgefiihrten Messungen ergeben sich die in Tabelle 6 aufgefiihrten Werte
fiir x. Der Mittelwert von x ist (4,0 £ 4,5)ml und liegt damit im erwarteten Bereich.
Dasselbe Verfahren wende ich nun bei gekiihltem Adsorber (-100°C) an. Wieder iiberpriife

ich zunéchst, ob die adsorbierte Menge vernachléssigt werden kanmn.

Tabelle 7: adsorbierter Anteil Helium bei -100°C und 13,34 g Adsorber

p p’ eingelassene Menge | b erechnete Adsorption nach GI.6
[mbar] | [mbar] [1073 - mol| [1073 - mol| |Prozent|
1033 +1 | 801+1 10,5£0,3 0,1 0,95+ 0,03
701+1 | 54741 7,2+0,2 0,1 1,39+£0,04
1000+£1 | 774+ 1 10,2+£0,3 0,1 0,98 = 0,003
721+1 | 55741 7,4+0,2 0,1 1,35+£0,04

Nach Tabelle 7 liegt der adsorbierte Anteil bei -100°C lediglich bei etwa einem Prozent.
Fiir die vier bei dieser Temperatur durchgefithrten Messungen ergeben sich die in Tabelle

8 aufgefiihrten Werte fiir x.

Tabelle 8: Werte fiir x bei unterschiedlichen Driicken und T=-100°C
p [mbar| p’ [mbar] x [ml]
10331 80141 14,56
701+1 54741 17,27
1000+1 774+1 13,78
72041 557+£1 12,96

Der Mittelwert von x liegt bei (14,6 4+ 1,9)ml.

Es fillt auf, dass x(200°C) < x(—100°C). Das ist einleuchtend, da die Temperaturdif-

ferenz zwischen Zimmertemperatur(23,5°C) und 200°C grofer ist, als die Differenz zwi-
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schen Zimmertemperatur und -100°C. Im ersten Fall erstreckt sich der Temperaturgradi-
ent iiber einen groferen Bereich, was gleichbedeutend mit einem kleinen x ist. Insgesamt
erscheinen die Werte fiir x plausibel, da sie mit der geometrischen Abschétzung iiberein-
stimmen. Fiir Messungen bei Temperaturen von 100°C, 50°C und -10°C gilt zudem die
Einschrankung x(-100°C) < x < (45,6+0,2)ml.

Damit die weiteren Adsorptionsmessungen konsistent druchgefiihrt werden kénnen, wird
an der Heiz- und Kiihlprozedur nichts verédndert. Das heifit, es wurde immer der gleiche
Bereich von V2 geheizt/gekiihlt. Die Adsorptionsisotherme wurden fiir einen Tempera-
turbereich von -100°C bis 200°C aufgenommen, sodass bei der Auswertung der Daten

auf die eben gewonnenen Werte fiir x zuriickgegriffen werden kann.

5.3 Adsorption von Stickstoff

Die ersten Adsorptionsmessungen fiihrte ich mit Stickstoff durch, da ich mich zunéchst
mit der Apparatur und dem Messvorgang vertraut machen wollte. Stickstoff eignet sich
dafiir, da es nicht so stark adsorbiert wird wie Xenon oder Radon und damit auch wieder
besser aus dem Adsorber entfernt werden kann.

Blieb noch die Frage zu kldren, welchen Adsorber ich verwenden sollte. Ich entschied
mich fiir die Aktivkohle der Firma Bliicher. Diese zeichnet sich dadurch aus, dass sie
mechanisch sehr stabil ist. Sie hinterldsst also keinen Staub in der Apparatur.
Abbildung 7 bis 12 zeigen die aufgenommenen Adsorptionsisotherme fiir die jeweiligen
Temperaturen. Im betrachteten Druckbereich stimmen die Ergebnisse sehr gut mit dem

linearen Zusammenhang des Henrybereichs iiberein.
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Abbildung 7: Stickstoff-Adsorptionsisotherme bei 200°C

17



0,0020 4

Gleichung y=a+b*x
Gewichtung instrumental
Fehler der 5,33962
1 |Summeder
Quadrate
Pearson R 099984
0.0015 - |Kor. R-Quadrat 0999
—_— Wert Standardfehler =
B adsorbierte Schnittpunkt mit 0 - -
e Menge der Y-Achse pd
— 1 |adsorbierteMen Steigung 162372E-8  144684E-10 i/
[¢] -
(@] ~
& 00010 7
= s
2 pd
g 1 e g
S .
-% 0,0005 - e
//
P e
-
0,0000 —T - 1 ' T ' 1 ' T T T T 1T T " T 1
0 10000 20000 30000 40000 50000 60000 70000 80000 90000 100000
Druck [Pa]
Abbildung 8: Stickstoff-Adsorptionsisotherme bei 100°C
0,00200 Gleichung y=a+b*x
4 |Gewichtung instrumental ?
2,74458
0,00175 - |Smmeder /
Quadrate
1 |Peasonr 09992 /
Kor. R-Quadrat 099786
0,00150 ; Wert Standardfeher
= 4 adsorbierte Schnittpunkt mit 0
Q Menge der Y-Achse
.g. 0,00125 - |adsorbierte Men Steigung 287674E-8  6,66473E-10
(]
5 000100 /
0,00100 H
= /
) ]
-
T 0,00075 /
el
= ]
% 0,00050 /
0,00025 +
0,00000 T T T T T T T

0

T
10000

30000 40000 50000 60000
Druck [Pa]

T 1
20000 70000

Abbildung 9: Stickstoff-Adsorptionsisotherme bei 50°C
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Abbildung 11: Stickstoff-Adsorptionsisotherme bei -10°C
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Abbildung 12: Stickstoff-Adsorptionsisotherme bei -100°C

Fiir die Abbildungen 7 bis 14 wurden die Fehler der Volumina und der Fehler von x nicht
mitberticksichtig, da diese systematischer Natur sind und sich wéihrend einer Messreihe
nicht verénderten. Ein systematischer Fehler wiirde die Gerade nur nach unten oder oben
verschieben, an der Steigung, die uns interessiert, aber nichts &ndern. Die Fehlerbalken in
den Abbildungen ergeben sich aus der Ungenauigkeit der Druckmessung und eventuellen
Temperaturschwankungen zwischen einzelnen Messpunkten.

In Tabelle 9 werden nun die experimentell gewonnenen Henrykonstanten, die gerade der
Steigung in den Abbildungen entsprechen, mit denen verglichen, die sich aus Gleichung
6 fiir (13,344+0,01)g Adsorber bei den entsprechenden Temperaturen ergeben. Bei ho-
hen Temperaturen ist die Ubereinstimmung sehr gut. Beachtet man, dass Gleichung 6
lediglich fiir einen Temperaturbereich von 0°C bis 40°C verifiziert wurde und, dass Glei-
chung 6 nicht auf den verwendeten Adsorber angepasst wurde, ist die Ubereinstimmung

insgesamt zufriedenstellend und war so nicht unbedingt zu erwarten.

Tabelle 9: Vergleich mit der empirischen Gleichung von Maurer, Stickstoff
T[K] HI[1078 2] gemessen H [107%- 72| nach GL6

473,15 0,402 = 0,006 0,46
373,15 1,624 £ 0,014 1,24
323,15 2,877 £ 0,067 2,55
301,65 5,052 % 0,095 3,76
263,15 12,51 + 0,411 8,78
173,15 234,2 + 79, 45 178
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5.4 Adsorption von Xenon

Wie bereits in Abschnitt 2.3 erwdhnt, ist die Beschreibung der Adsorption eines Gas-
gemisches (Xenon/Radon) weitaus schwieriger, als die Beschreibung der Adsorption von
einkomponentigen Gasen. Daher untersuchte ich den Adsorber zunichst auf seine Ad-
sorptionseigenschaften beziiglich der einzelnen Komponenten.

Die Erwartung fiir Xenon ist, dass es insgesamt starker adsorbiert wird als Stickstoff und,

dass die Adsorption schon bei héheren Temperaturen messbar wird.

Die Messungen mit Xenon konnten die Erwartung bestitigen. Dies spiegelte sich zum
einen darin wider, dass der Adsorber bei Xenon ldngere Zeit geheizt (200°C) und ge-
pumpt werden musste, um das adsorbierte Gas wieder zu entfernen, wohingegen bei
Stickstoff Pumpen ausreichte. Zum anderen wurde bei einer Messung bei 180°C bereits
(32 £ 7) Prozent der eingelassenen Menge an Gas (das entsprach (3,34 4 0,7)10~3mol)
adsorbiert.

An dieser Stelle wurde auch der Ablauf zur Einstellung der Temperatur des Adsorbers
optimiert. Bisher wurde die Temperatur eingestellt, wihrend der Adsorber gepumpt wur-
de. Fiir die weiteren Messungen befiillte ich die Apparatur mit Helium, wihrend ich die
entsprechende Adsorptionstemperatur einstellte. Wurde diese erreicht, pumpte ich das
Helium wieder ab und fiihrte dann die Adsorptionsmessung wie gewohnt durch. Der Vor-
teil des neuen Vorgehens ist (Vakuum ist ein guter Isolator), dass der Adsorber schneller
die gewiinschte Temperatur annimmt.

Mit der verbesserten Vorgehensweise wurden die Adsorptionsisotherme bei 100°C (Abbil-
dung 13) und bei 50°C (Abbildung 14) aufgenommen. Dabei musste durchschnittlich 20
Minuten gewartet werden, bis sich der Druck stabilisiert und sich ein Adsorptionsgleich-
gewicht einstellte. Die Zeit fiir Heizen und Pumpen, die es bendtigte, um das adsorbierte
Gas wieder von dem Adsorber zu entfernen belief sich auf 30 Minuten. Abschlieftend
werden wieder die experimentell gewonnenen Henrykonstanten mit denen verglichen, die
sich aus Gleichung 6 fiir (13,34+0,01)g Adsorber bei den entsprechenden Temperaturen

ergeben.

Tabelle 10: Vergleich mit der empirischen Gleichung von Maurer, Xenon
T[K] H[10 7 -] gemessen I [1077- %‘;l] , nach G1.6

Pa
373,15 2,44 0,3 1,9
323,15 5,840,4 6,6

Die Ubereinstimmung ist unter Beriicksichtigung der bereits erwithnten Einschrinkungen

von Gleichung 6 sehr zufriedenstellend.
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Abbildung 14: Xenon-Adsorptionsisotherme bei 50°C
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5.5 Adsorption von Radon

Die Adsorptionsmessung von Radon erfolgt tiber die Aktivitdtsmessung mit der Lukaszel-
le. Dafiir muss zun&chst eine geeignete Hochspannung fiir den Photomultiplier gefunden
werden. Man misst also zunichst die Radonaktivitidt in Luft, die in Deutschland durch-
schnittlich 40Bq/m? betriigt (ortsabhinging), und erhéht schrittweise die Hochspannung.
Der Verlauf ist in Abbildung 15 zu sehen. Ist die Hochspannung grofs genug bildet sich
ein Plateau aus, d.h. jedes Signal wird detektiert. Erhoht man die Hochspannung weiter,
wird irgendwann auch das Rauschen so stark verstérkt, dass dieses auch mitgezahlt wird.

Auf Grundlage von Abbildung 15 wéhlte ich eine Hochspannung von 900 V.

\ Messzeit pro Datenpunkt jeweils 5 Minuten \

16

14 4 }
12 4
10 4

Counts pro Minute

o—F—
500 600 700 800 900 1000 1100 1200

Spannung [V]

Abbildung 15: Kennlinie des Photomultipliers

Da unter den weiteren Zerfallsprodukten von Radon auch zwei Alphastrahler sind (sie-
he Abbildung 2), die eine relativ kurze Halbwertszeit haben, und die Lukaszelle keine
Energieauflosung bietet, kann bei einer alpha-Aktivitdtsmessung nicht die Aktivitét von
Radon allein gemessen werden. Die anfdngliche Idee war deshalb, zu warten, bis sich ein
radioaktives Gleichgewicht eingestellt hat. Dann haben alle drei Alphastrahler die selbe
Aktivitdt und man muss lediglich durch drei teilen. Allerdings dauert es mehrere Stunden,

bis sich dieses Gleichgewicht einstellt. Zudem ist die Ausgangssituation fiir die Messung
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vor und nach der Adsorption unterschiedlich. Bei der Messung vor der Adsorption be-
finden sich anfinglich keine Zerfallsprodukte im Detektor; Radon wird eingelassen und
langsam stellt sich ein Gleichgewicht ein. Durch die Adsorption wird ein grofer Teil des
Radons weggenommen, sodass sich wiederrum ein neues Gleichgewicht einstellen muss;
diesesmal befinden sich aber bereits Zerfallsprodukte im Detektor. Um die Situation
des Finstellens des zweiten Gleichgewichts zu simulieren und die Wartezeit abschétzen
zu konnen, wurde zunéchst eine bestimmte Menge Radon (mit Luft) in den Detektor
gegeben. Dann hat man einen Tag gewartet und iiberpriift, dass sich ein radioaktives
Gleichgewicht eingestellt hat. Dann wurde ein gewisser Anteil an Radon abgepumpt und

der Verlauf der Aktivitdt bis zur Einstellung eines Gleichgewichts wurde iiberpriift.
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30000 - \ Reduziert
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1
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Abbildung 16: Verlauf der Aktivitdt nach Abpumpen eines Teils Radons

Der Verlauf aus Abbildung 16 wurde mit einer einfachen exponentiellen Zerfallsfunktion
gefittet. Das ist zwar nicht ganz korrekt. Die eigentliche Situation ist komplexer, da sich
die Aktivitat aus Polonium-218 und Polonium-214 zusammensetzt, Polonium-214 aus
Polonium-218 nachproduziert wird und das verbliebene Radon zu geringem Mafse eben-
falls zerfallt. Dennoch beschreibt die einfache Fitfunktion den tatséchlichen Verlauf recht

gut. Um abzuschitzen, wie lange man warten muss, bis sich ein Gleichgewicht einstellt,
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d.h. bis die Aktivitdt mit der Halbwertszeit von Radon abfillt, sollte diese Beschrei-
bung geniigen. Nach Abbildung 16 miisste man also ca. 6 Stunden warten, bis sich dieses
Gleichgewicht eingestellt hat. Das Problem dabei ist, dass man wihrend dieser 6 Stunden
auch das Adsorptionsgleichgewicht aufrechterhalten muss; also insbesondere die Tempe-
ratur des Adsorbers konstant halten muss. Da die Kiihlung nicht automatisiert ablduft,
sondern iiber ein Ethanolbad erfolgt, miisste man wihrend dieser Zeit stdndig anwesend
sein und den Ethanol mit fliissigem Stickstoff und Riihren auf konstanter Temperatur
halten.

Aufgrund dieser Tatsache wurde der Versuchsaufbau wie in Abbildung 17 zu sehen mo-
difiziert.

Abbildung 17: modifizierter Versuchsaufbau zur Messung mit Radon
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Die neue Vorgehensweise ist nun wie folgt: Zunéchst wird wie gewohnt Radon in die
Apparatur eingelassen. Den Verlauf der Aktivitdt misst man iiber 30 Minuten hinweg
mit der Lukaszelle. Dann friert man das Radon in des Gefdf 22, indem man dieses in
fliissigen Stickstoff taucht. Das Radon friert an der Glasoberfliche fest. Das Ventil von
Gefaf 22 wird dann geschlossen und die Lukaszelle wird gepumpt und stehen gelassen, bis
die Zerfallsprodukte von Radon zerfallen sind. Ist dann der Detektor wieder einsatzbereit,
ldsst man das Radon wieder aus Geféf 22 in den Detektor expandieren (zunéchst ganz
ohne Adsorber). Wieder wird der Verlauf der Aktivitédt iiber 30 Minuten aufgenommen.
Abgesehen von dem Anteil an Radon, der iiber die Wartezeit zerfallen ist, sollte sich an
dem Verlauf nichts gedndert haben, da die Ausgangssituation vor beiden Messungen die

gleiche war. Die analytische Funktion fiir den Verlauf der Aktivitat ist nach [Z] :

A(t) =Ag - exp(—=Aat) (8)
Ap

N (exp(—Ag) — exp(—Ap))

+A0 - MpAcAg - Y

+Ag -

v exp(—Aqt) exp(—Apt) exp(—Act) exp(—Agt)
Mo = Xa)(Ae = Aa)(Aa = Xa) (Ao = A)(Ae = A)(Aa = Ap) (Ao = A)(Ap = Ac)(Xa = Ae) (Ao = Aa)(Ap — Ad)(Ae — Aa)

Ag ist dabei die Ausgangsaktivitiat zum Zeitpunkt t—0, sprich die Aktivitdt des Radons
zu Beginn der Messung. Die Lambdas sind die Zerfallskonstanten der entsprechenden
Zerfallsprodukte.

Zerfallskonstanten [min =}

Rn??? Ao = 0,000126
Po?!8 Ay = 0,223596
pPp2t e = 0,025864
Bi2!4 g = 0, 034832
Po?t g = 2531, 274
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Zunéchst versuchte ich zu iiberprifen, ob mit der Methode des Ausfrierens wirklich das
gesamte Radongas in das Gefils 22 gebracht werden kann. Dazu fiillte ich eine bestimmte
Menge an Radon in den Detektor. Das Radon erhielt ich, indem ich Helium durch eine
Radiumlésung stromen lies. Das {iber der Lésung stehende Radongas und das in der Fliis-
sigkeit geloste Radon wird dabei zusammen mit dem Helium rausgespiilt. (Das Helium
dient bei der Messung lediglich als Trégergas und beeinflusst die Adsorption des Radons
nicht.) Dann nahm ich den Aktivitatsverlauf fiir 20 Minuten auf und fror anschliefend
das Radon in das Gefaf 22. Nach einer Wartezeit von ca. 8 Stunden liefs ich das Radon-
gas wieder in den Detektor expandieren und nahm wieder den Aktivitdtsverlauf auf. Dies
wiederholte ich noch dreimal, sodass ich schliefslich fiinf solcher Aktivitatsverldufe hatte.
Jeden der Verldufe fittete ich mit der analytischen Funktion (Gleichung 8) und erhielt als
Fitergebnis jeweils die Ausgangsaktivitidt des Radons (siche Abbildung 18, Z:=A). Die
so erhaltenen fiinf Ausgangsaktivitdten geplotet gegen die Zeit sollten also mit der Halb-
wertszeit des Radons abfallen. Das ist auch tatsdchlich der Fall, wie Abbildung 19 zeigt.

Die Methode des Ausfrierens funktioniert also. Die Ausfrierzeit betrug ca. 20 Minuten.
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o Z*bl(b-a)* (exp(-a
usd g *x)-exp(-b*x))+Z
S Gleichung *brcr e (exp(-a
2
= -a)* (e-a))+exp(-
S 2000 Chi-Quadr 2,73751
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(@] [} Kor. R-Quadrat 0,96251
1 Wert Standardfehler
Countspromin  Z 1462,94892 16,58436
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Abbildung 18: Aktivitatsverlauf im Detektor
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Abbildung 19: Abfall der Ausgangsaktivitat des Radons

Zum Abschluss soll noch eine Adsorptionsmessung mit Radon bei Zimmertemperatur
duchgefiihrt werden. Da bei der Messung mit Xenon bei 50°C schon ca. 85 Prozent
der eingelassenen Menge Xenon adsorbiert wurde und da erwartet wird, dass Radon
noch stérker als Xenon adsorbiert wird, habe ich die Adsorbermenge fiir die Messung
mit Radon auf (1,5440,01)g reduziert. Zundchst wird die Aktivitdt mit der Lukaszelle
gemessen, A=(46175+742)Counts pro Minute. Dann wird die Aktividt ausgefroren. Der
Detektor wird gepumpt und verbleibt unter Vakuum. Das Gefafs mit dem Adsorber wird
anstelle von Gefafs 26 eingefiigt. Ist der Detektor wieder einsatzbereit wird zunéchst das
Ventil von Gefik 22 gedffnet und das Adsorptionsgleichgewicht abgewartet. Das Ventil
oberhalb des Geféfes mit dem Adsorber wird geschlossen, damit sich der Partialdruck
nicht mehr &ndert, wenn das Ventil zum Detektor gedffnet wird, um die Aktivitéit erneut
zu messen. Nach der Korrektur aufgrund der verschiedenen Volumina zwischen beiden
Aktivitdtsmessungen und nach Korrektur des innerhalb der Wartezeit zerfallenen Radouns,
ergibt sich fiir die Aktivitéit nach der Adsorption A’=(6338+659) Counts pro Minute.

Es wurde also (86+1) Prozent des Radons adsorbiert!
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6 Ausblick

Der Versuchsaufbau ist nun soweit charakterisiert, dass Adsorptionsmessungen von ein-
komponentigen Gasen problemlos durchgefiihrt werden kénnen. Der Messvorgang zur
Adsorptionsmessung von Radon, mit Helium als Tréigergas, wurde iiberpriift und eine
erste Messung bei Zimmertemperatur wurde durchgefiihrt.

Daran anschlieffen konnen sich nun weitere Adsorptionsmessungen mit Radon bei un-
terschiedlichen Temperaturen. Der nichste Schritt ist dann die Adsorptionsmessung von
Radon mit Xenon als Trigergas. Da Xenon und Radon dhnliche Adsorptionseigenschaf-
ten haben, darf man gespannt sein, welche Ergebnisse sich hierbei ergeben. Eine weitere
interessante Frage ist, wie sich die Adsorptionseigenschaften éndern, wenn man den Ad-
sorber wechselt und ob es gelingt einen Adsorber zu finden, der Radon in ausreichendem

Mafe aus Xenon herausfiltert.
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